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Kapitel 1

Einleitung

In vielen Bereichen der Halbleiterphysik bzw. Halbleiteroptik, werden nieder-
dimensionale Halbleiterstrukturen wie Quantenfilme (2D), Quantendrihte (1D)
und Quantenpunkte (0D) eingesetzt. Diese Strukturen bewirken die Einschrink-
ung der ,, Bewegungsfreiheit“ der Ladungstriager. Dadurch ist es moglich effiziente
spektral schmalbandige Halbleiterlaser herzustellen.

Bei der Herstellung von Quantenfilmen kommen verschiedene Wachstumsverfah-
ren wie z. B. die Molekularstrahlepitaxie zum Einsatz. Hierbei werden kontinu-
ierlich atomare Halbleiterschichten aufgewachsen. Bei diesem Verfahren entste-
hen atomare Schichtdickefluktuationen, die auch als Unordnung des Quanten-
films bezeichnet werden. Dieser Prozess ist zunéchst rein zufillig und von den
Wachstums- und Materialbedingungen abhéngig. Durch diese Unordnung entste-
hen wie in einem Fallenpotenzial [1] lokalisierte Exzitonen (gebundene Elektron-
Loch-Paare), die sich auf die Effizienz der Emission auswirken. Durch Optimie-
rung der Wachstumsverfahren und speziellen Atzverfahren kénnen die Effizienz
verbessert und die Fallenpotenziale gezielt angeordnet werden.

Um die hieraus durch optische Anregung entstehenden lokalisierten Exzitonen zu
untersuchen und gegebenenfalls zu programmieren, ist eine resonant verstéirkende
optische Anregung, wie aus der Atomphysik bekannt, notwendig. Da die rdum-
liche (einige nm) und spektrale (einige peV) Ausdehnung der lokalisierten Exzi-
tonen sehr gering ist, wird fiir die Detektion ein rdumliches und spektral hoch
auflosendes System, sowie ein spektral sehr schmalbandiger Anregungslaser be-
notigt. Dies ist notwendig um einzelne Exzitonen zu adressieren und nach [2, 3, 4]
zu selektieren, um die Verschriankung bzw. Kopplung benachbarter und entfernt
lokalisierter Exzitonen zu untersuchen und somit die quantenmechanische Wel-
lenfunktion dieser zu beschreiben.

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit solchen ungeordneten Quantenfilmen
und untersucht die Wechselwirkung der lokalisierten Exzitonen untereinander
und mit den Phononen (Gitterschwingungen des Halbleitermaterials). Hierbei
wird unter Beriicksichtigung hochauflésender rdumlicher und spektraler Abbil-
dung und Detektion unter anderem untersucht, ob es sich bei den beobachteten
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rdumlich ausgedehnten Intensitétsverteilungen der resonant angeregten lokali-
sierten Exzitonen um ein ,, Zwei-Niveau-System* wie bei Atomen handelt. Hierzu
wurde eigens ein spezieller DurchfluSkryostat mit zwei internen hochauflésenden
identischen Mikroskopobjektiven, mit denen es moglich ist, die Emission aus dem
Quantenfilm in beide Raumrichtungen zu messen, entwickelt und gebaut. Daher
wird dieser Kryostat auch als 47-Mikroskopkryostat bezeichnet. Gleichzeitig wird
die Phonon-Wechselwirkung mit den lokalisierten Exzitonen iiber die Tempera-
turabhéngigkeit untersucht und beschrieben. Es wird auch gezeigt, inwiefern die
Temperaturabhéngigkeit und die unterschiedliche raumliche Ausdehnung der lo-
kalisierten Exzitonen einen Einflu} auf die radiative Kopplung und auf daraus
folgende Dephasierungsprozesse oder ,,Superfluoreszenz“ der lokalisierten Exzito-
nen hat.

Im letzten Teil der Arbeit wird die optische Anregung und resonante Kopplung
von Halbleiter-Sdulen-Mikroresonatoren (engl. Micropillar) mit Quantenpunkten
behandelt. Hierbei wird untersucht, inwiefern die rdumliche und spektrale Mode
im Durchmesser verschiedener Mikroresonatoren mit unterschiedlich stark gekop-
pelten Quantenpunkten verteilt ist. Zur direkten seitlichen optischen Anregung
eines einzelnen Mikrosédulenresonators wurde der 4m-Mikroskopkryostat mittels
eines dritten Mikroskopobjektivs erweitert.

Die Grundlagen im Kapitel 2, Kapitel 3 und die Erlauterungen zum experimen-
tellen Aufbau in Kapitel 4 dienen zum Versténdnis der prinzipiellen Problematik
des Verhaltens der Licht-Materie-Wechselwirkung, insbesondere fiir Halbleitersy-
steme und deren experimentelle Untersuchbarkeit. Hierbei wird auch besonders
auf die rdumliche Abbildung mittels Mikroskopobjektiven und der daraus resul-
tierenden Beeinflussung der Qualitdt der Messergebnisse eingegangen.



Kapitel 2

Optische Eigenschaften von
Halbleitern

Im Folgenden werden die grundlegenden Begrifflichkeiten und deren Zusammen-
hénge, die fiir das Grundverstdndnis und die Diskussion der Ergebnisse dieser
Arbeit von Bedeutung sind, néher erldutert. Die Darstellung dieser allgemeinen
Sachverhalte wird mit konkreten Beispielen untermauert. D. h. hierzu werden
die konkreten Halbleiterstrukturen und die notwendigen technischen Hilfsmittel,
welche in den Experimenten Verwendung fanden, mit in die Darstellungen und
die Berechnungen einbezogen, damit spéter in der Diskussion der Ergebnisse auf
diese Bezug genommen werden kann.

2.1 Halbleiterstrukturen

Halbleiter zeigen sowohl elektrisch leitende sowie auch nichtleitende Eigenschaf-
ten [5]. Ist die Temperatur nahe bzw. bei dem absoluten Nullpunkt (7' = 0 K), so
ist das Valenzband vollstdndig mit Elektronen besetzt und das Leitungsband ist
im Gegensatz dazu leer. In diesem Fall handelt es sich um einen Isolator, da kei-
ne Ladungstréiger ins Leitungsband gelangen konnen. Zwischen Valenzband und
Leitungsband befindet sich ein verbotenes Band oder auch Bandliicke (engl. band
gap) genannt, diese ist bei Halbleitern kleiner als bei Isolatoren. Die Breite dieses
verbotenen Bandes ist die Bandliickenenergie (E;). Durch die Zufuhr von Ener-
gie in Form von Wérme oder Licht, werden Elektronen vom Valenzband in das
Leitungsband gehoben (Abb. 2.1 (a)). Dabei hinterlésst das angeregte Elektron
ein Loch (engl. hole (h)), dieses hat eine positive Ladung, was daher auch als De-
fektelektron bezeichnet wird. Mit zunehmender Temperatur wird die Bandliicke
kleiner und somit nimmt die elektrische Leitfahigkeit der Halbleiter zu.

Die Bandstrukturen der verschiedenen Halbleiter und die daraus folgenden elek-
trischen und optischen Eigenschaften unterscheiden sich stark voneinander. Halb-
leiter werden daher beziiglich der Lage des Valenzbandes zum Leitungsband in

3
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zwei Gruppen unterschieden (direkte und indirekte Halbleiter).

Direkte Halbleiter: Hier liegt im Impulsraum von Elektron und Loch das Ma-
ximum des Valenzbandes unter dem Minimum des Leitungsbandes (Abb. 2.1 (a)),
daher besitzen Elektron und Loch den gleichen Impuls. D. h. das Maximum des
Valenzbandes und das Minimum des Leitungsbandes liegen bei k = 0 ,iiberein-
ander”. Dieser Punkt wird in der Brillouin-Zone auch als I'-Punkt bezeichnet.
Durch ein Photon mit relativ geringem Impuls kann daher ein Elektron aus dem
Valenzband in das Leitungsband gebracht werden, allerdings muss die Energie
des Photons mindestens der Bandliickenenergie entsprechen

EPhoton =h-w= Eg. (21)

Das Elektron kann auch wieder in das Valenzband zuriickfallen, dies geschieht
unter Aussendung eines Photons. Es wird hier von Rekombination gesprochen,
da dies der Umkehrprozess zu der optischen Anregung ist (Gl. 2.1).

Direkte Halbleiter sind z.B. GaAs, InAs und InP. Diese Halbleiter sind Verbin-
dungshalbleiter aus Ga bzw. In aus der III-Hauptgruppe und As, P aus der V-
Hauptgruppe, daher wird GaAs auch als III-V-Halbleiter bezeichnet.

(a) Leitungsband (b) Eex n=3
i o0 n=2
n=1
______ Exziton-
g Niveaus
T

Valenzband Vakuum-Zustand
k — k

0

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung: (a) Bénder eines direkten Halblei-
ters (Vasaz und Lz, liegen bei k = 0 im gleichen Punkt I'); (b) Energieniveaus
eines Exzitons im direkten Halbleiter (oo: Kontinuumszusténde).

Indirekte Halbleiter: Hier ist im Impulsraum das Maximum des Valenzban-
des in Bezug auf das Minimum des Leitungsbandes verschoben, sie liegen somit
nicht in einem gemeinsamen Punkt. Daher muss zusétzlich zur Photonenenergie
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das Elektron seinen Impuls (p = h- k) d&ndern, um die Bandliicke zu iiberwinden.
Dieser Impuls ist grofier als der Photonenimpuls und wird durch ein Phonon (Git-
terschwingung) bereitgestellt. Indirekte Halbleiter sind z. B. Si, GaP und AlAs.

Halbleiterstrukturen: Aufgrund der unterschiedlichen rdumlichen Dimension
von Halbleitern unterscheiden sich diese stark in ihren elektrischen und optischen
Eigenschaften. Dabei wird bei sehr dicken Schichten von den dreidimensionalen
Halbleiterstrukturen oder auch Volumenhalbleitern gesprochen. Der Quantenfilm
(engl. quantum well -QW-) ist eine zweidimensionale Halbleiterstruktur (siehe
Abschnitt 2.2). Als Quantendraht (engl. quantum wire) werden eindimensionale
Halbleiterstrukturen bezeichnet und die nulldimensionale Halbleiterstruktur wird
Quantenpunkt (engl. quantum dot) genannt.

2.1.1 Exzitonen

Wie in Abschnitt 2.1 (Abb. 2.1) beschrieben, ensteht in einem Halbleiter durch
die Absorption eines Photons ein Elektron-Loch-Paar. Dabei ziehen sich Elektron
und Loch iiber die Coulomb Wechselwirkung gegenseitig an. Das Elektron-Loch-
Paar stellt somit ein Quasiteilchen dar und wird Exziton (engl. exciton) genannt.
Das Exziton ist ndherungsweise dquivalent zum Wasserstoffatom, da dieses auch
nur ein Elektron besitzt. Das Loch (h) représentiert hierbei den Kern des Was-
serstoffatoms. Die Bindungsenergie bzw. die Energieeigenwerte der Exzitonen in
Volumenhalbleitern (Abb. 2.1 (b)) lassen sich somit analog zur Bindungsenergie
des Wasserstoffatoms durch die abgewandelte Rydberg Gleichung [5] aufstellen

m-e*

3272202 h® n?’

EEat,SD,n = n = ]., 2, 3, (22)

mit n der Hauptquantenzahl, e der Elementarladung, € der Dielektrizitatskon-
stante im Halbleiterkristall, h = h/27 dem Planckschen Wirkungsquantum. Die
reduzierte Masse m wird aus der effektiven Masse von Elektron (m?}) und Loch
(m;) gebildet

k *
me‘mh

(2.3)

m=———=.
mi -+ mj
Die effektiven Massen bei GaAs sind m} = 0.07-m, und mj = 0.5-m,, wobei hier
m, die Ruhemasse des Elektrons ist. Die Energien dieser gebundenen Exziton-
zustdnde liegen somit unterhalb der Unterkante des Leitungsbandes. Diese Art
von Exzitonen unterliegen einer schwachen Bindung und sind frei beweglich, sie
werden Wannier-Exzitonen genannt. Die Energieniveaus entsprechen einem be-
stimmten Zustand im Schalenmodell. D.h. ein Exziton besitzt fiir die Hauptquan-
tenzahlen n = 1,2, 3 einen 1s-, 2s- und 3s-Zustand, wie im quantenmechanischen
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Atommodel fiir das Wasserstoffatom. Die Bindungsenergie des 1s-Grundzustands
ist bein =1

~ 4 2
m-e e
Errspn=1 = = , 2.4
Fesbn=l 32-72.e2.¢3-h? 8-m-gy-€-ap, (24)
wobei agy 3p der ,,Bohrsche® Radius des Exzitons im 1s-Grundzustand ist
4-71-gp-€-h2
AEz3D = — : (2.5)

m-e

Die Lebensdauer von Exzitonen in direkten Volumenhalbleitern liegt etwa im ns
bis pus Bereich. D. h. nach dieser Zeit féllt das Elektron durch Aussenden eines
Photons wieder ins Valenzband. Dieser Prozess wird auch Strahlungsrekombina-
tion genannt. Bei indirekten Volumenhalbleitern liegt die Lebensdauer etwa im
s bis ms Bereich.

In Halbleitern kénnen sich auch in Analogie zum Wasserstoffmolekiil exzitonische
Molekiile die sogenannten Biexzitonen oder auch XX-Exzitonen bilden, die aus
zwei Elektron-Loch-Paaren in kovalenter Bindung bestehen.

Ein wesentlicher Punkt bei der Betrachtung des Exzitons als Quasiteilchen und
der daraus folgenden Analogie zum Wasserstoffatom ist auch noch die Beriicksich-
tigung der Spinquantenzahl. Diese ist ausschlaggebend fiir die Wahrscheinlichkeit,
welche Energie ein Teilchen bei einer bestimmten Temperatur hat. D.h. Elektro-
nen e~ und Locher et haben im ungebundenen Zustand jeweils einen halbzahligen
Spin und sind somit Fermionen und unterliegen der Fermiverteilung

1

frermi(E) = W7

(2.6)

1 ist hierbei das chemische Potenzial. Das Wasserstoffatom hat einen ganzzahli-
gen Spin ist somit ein Boson und unterliegt der Boseverteilung

1
E—
exp (£4) 1
Im Grenzfall fiir groe Energien geht die Fermi- und Bose-Verteilung in die
Boltzmann-Verteilung iiber. Die Summe der beiden Fermionen des Exzitons er-
gibt einen ganzzahligen Spin, daher miissten Exzitonen ebenfalls Bosonen sein
und der Boseverteilung unterliegen. Die Besetzungswahrscheinlichkeit gibt somit
die Wahrscheinlichkeit an, mit der jedes Energieniveau besetzt wird.
Die Dichte der zu besetzenden Energieniveaus ist die Zustandsdichte o(FE). Die

Zustandsdichte héngt stark von der Quantisierung der Raumrichtung (Dimensi-
onsreduzierung) der Halbleiterstruktur ab.

fBose<E) = (27)
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3D 2D 1D 0D
(Volumenhalbleiter) (Quantenfilm) (Quantendraht) (Quantenpunkt)
o(E) x VE o(E) x X O(E — Ey) | o(E) x ¥ 55 | o(B) o« D 0(E — Ey)

Tabelle 2.1: Gegeniiberstellung der Zustandsdichten fiir unterschiedliche dimensions-
reduzierte Halbleiterstrukturen, mit © der Stufenfunktion und ¢ der Deltafunktion.

Je mehr die Bewegung der Elektronen durch die Dimensionsreduzierung der
Halbleiterstruktur eingeschrankt wird, desto mehr spalten sich die Leitungs- und
Valenzbénder in immer schmaler werdende iiberlappende Unterbédnder auf. Die
Zustandsdichte von Quantenfilmen entspricht einer Stufenverteilung oder auch
Treppenverteilung. Bei Quantenpunkten verhélt sich o(E) wie die Deltafunktion
0, somit existieren diskrete Energieniveaus, wie bei einzelnen Atomen.

Die Ladungstrigerkonzentration der Elektronen und Locher fiir ein bestimmtes
Energieniveau ergibt sich aus dem Integral iiber die Multiplikation der Beset-
zungswahrscheinlichkeit mit der Zustandsdichte.

2.1.2 Mott-Ubergang und Elektron-Loch-Plasma

Im vorangegangenen Kapitel wurden die gebundenen Elektron-Loch-Paare be-
trachtet. Nun gibt es aber auch noch ungebundene also freie Elektron-Loch-Paare,
die ebenfalls im Halbleiter existieren und ein Elektron-Loch-Plasma bilden. Die
Existenz dieser beiden unterschiedlichen Zusténde héngt von der Ladungstrager-
dichte n ab. Die kritische Dichte, bei der die Exzitonen ionisieren also die Bin-
dungsenergie aufgebrochen wird, ist die Mottdichte 770¢.

gebundene Ladungstriger < npyo —  ungebundene Ladungstriger
(Exzitonen) (Elektron-Loch-Plasma)

Ein sehr stark vereinfachtes Modell, das diesen Ubergang beschreibt, ist das Ku-
gelmodell [6, 7]. Hierbei nimmt das Exziton durch seinen Radius ag, ein Volumen
im Raum ein. Mit zunehmender Exzitonendichte nimmt somit auch das Volumen
zu und der begrenzte Raum wird mehr und mehr ausgefiillt. Wenn die Bedingung

Nasor - Gy~ 1, (2.8)

erreicht ist, d. h. wenn das Raumvolumen komplett ausgefiillt ist, kommt es zur Io-
nisation der Exzitonen. Danach besteht nur noch ein Elektron-Loch-Plasma aus
freien Ladungstragern. Dieses Modell ist fiir das prinzipielle Verstdndnis recht
sinnvoll, aber fiir eine konkrete Berechnung nicht geeignet.
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Eine genauere Beschreibung des Mott-Ubergangs ist die Abschirmung der Coulomb-
Wechselwirkung [8, 9]. Das Abschirmpotenzial oder auch Debye-Potenzial fiir zwei
Ladungen e, und e, ist dann

€q " €Ep

D
= D exp(—k- 2,

V() PP exp(—k - 1), (2.9)

2 o (2.10)
e-eo- kg T’ '

wobei k2 der inverse Abschirmradius ist. Die numerische Losung der effektiven
Schrodinger-Gleichung fiir die kritische Dichte also der Mott-Dichte ist nach [10]

1

RMott

=0.84 - ag,. (2.11)

Der Mottiibergang ist somit nicht nur von der Dichte abhéngig wie in Gl. 2.8,
sondern auch von der Temperatur. Die Erhohung der Dichte fiihrt zur Absenkung
der Kontinuumskante. Hierzu muss allerdings noch erwahnt werden, dass dieses
Modell eigentlich auch nur fiir héhere Temperaturen geeignet ist. Nach neueren
Rechnungen wird der genauere Wert der theoretischen Mottdichte bei tieferen
Temperaturen durch das Modell der dynamischen Abschirmung [11, 12] besser
wiedergegeben.

Ist die Mott-Dichte erreicht, sind die gebundenen Zusténde im Kontinuum der
Streuzustéinde verschwunden. Die Exzitonen sind dann vollstéindig ionisiert und
es existiert nur noch ein ungebundenes Elektron-Loch-Plasma. Dieser Prozess
wird auch Druckionisation genannt.

Im Elektron-Loch-Plasma kann Absorption durch quantisierte Dichteschwankun-
gen der Ladungstriager (Plasmonen oder auch von Plasmaschwingungsquanten)
zustande kommen. Bei der optischen Anregung &ufert sich der Mott-Ubergang
mit einem drastischen Wechsel der optischen Absorption der Exzitonen, was zum
Verschwinden der exzitonischen Absorptionslinie fiihrt.

2.1.3 Phonon

Die auftretenden Gitterschwingungen in kristallinen Festkorpern werden in der
Quantisierung auch als Phononen bezeichnet. Hierbei wird zwischen zwei ver-
schiedenden Phononenarten unterschieden:

e akustische Phononen: Gitteratome einer Basis bewegen sich bzw. schwin-
gen in Phase.

e optische Phononen: Gitteratome einer Basis bewegen sich bzw. schwin-
gen gegenphasig. Die Schwingungsfrequenz liegt hier im infraroten oder im
sichtbaren Lichtbereich.



2.1. HALBLEITERSTRUKTUREN 9

Das Verhalten der akustischen Phononen bei ,thermischer Anregung“ kann
als Uberlagerung von Schallwellen, also elastischen ebenen Wellen beschrieben
werden. In dem Debye-Modell kann dieses Verhalten iiber die Berechnung der
spezifischen Warmekapazitat Cy des Kristalls [5]

Tp

T
Cvy=9-N-kg- () / e eXp >, (2.12)
0

bestimmt werden, wobei N die Phononenanzahl bzw. Oszillatoranzahl, T" die
Temperatur des Kristalls und T die materialspezifische Debye-Temperatur ist.
Hierbei wird der Kristall einem isotropen homogenen elastischen Kontinuum mit
longitudinalen ¢; und transversalen ¢; Schallwellen gleichgesetzt. Somit gilt fiir
die Debye-Temperatur

1 2
D’ o cofy = 3 SORE R (2.13)

wobei c.s¢ die effektive Schallgeschwindigkeit ist. Die Debye- Temperatur ist durch
die grofite auftretende Phononenfrequenz der sogenannten Debyegrenzfrequenz
wp und die Debye-Geschwindigkeit vp bestimmt

h-wD h"l)D 3 6'7T2'N
Th = = Y 2.14
b kB k’B Vv ’ ( )

mit V' dem Volumen. Tp ist somit ein Mafl fiir die Harte des Festkorpers. Fiir
v

kubische Festkorper mit der Gitterkonstante a kann + = a® gesetzt werden. Die
Debye-Temperatur ist von dem Material des Festkorpers und der Temperatur 7'
abhéingig.

In 2.2 (a) ist der allgemeine Verlauf der spezifischen Wérmekapazitéit in Abhéngig-
keit von der Temperatur und der Debye-Temperatur dargestellt. Es ist deutlich
ein nichtlineares Verhalten der Warmekapazitiat in Abhéngigkeit von den Phono-
nenschwingungen zu beobachten. Im Niedertemperaturbereich (7' < Tp) ist die

,Phononische“ spezifische Wirmekapazitét

Cy =

12-74 /1 TN?
57T (TD> "N - kg, (2.15)

somit gibt es eine direkte Verbindung zwischen C\y,, der Temperatur sowie dem
Volumen V' pro Atom. Im Hochtemperaturbereich (7" > Tp) néhert sich

Oy =3-N-kpg, (2.16)

an. Dies entspricht genau dem Dulong- Petit-Gesetz.
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In Abb. 2.2 (b) ist nach [13] das temperaturabhéngige Verhalten der Debye-
Temperatur fir GaAs aufgetragen. Auch hier ist ein stark nichtlineares Verhalten
unterhalb von 160 Kelvin zu beobachten, das sich selbstverstandlich auf Gl. 2.12
auswirkt. Oberhalb von 160 Kelvin bleibt die Debye- Temperatur konstant bei 360
Kelvin.

1.0 e e e ]
340 -+
—~ 0.8 .
_sz « 320-
g 06 1 € 3001
> a
O 044 1 F 280
0.2 E 260 4
0.0' T T T T T = 240 . |: T T T T T T
00 02 04 06 08 10 0 20 40 60 80 100120 140 160
Ty TinK

Abbildung 2.2: (a) Allgemeiner auf Eins normierter Verlauf der spezifischen
Wirmekapzitdt von Festkorpern in Abhéngigkeit von der Temperatur nach
dem Debye-Modell. (b) Temperaturabhéngiger Verlauf der Debye-Temperatur
fiir GaAs nach [13].

2.1.4 Exziton Phonon Kopplung

Da sich die betrachteten Exzitonen in einem Kristall ausbilden, besteht zwischen
den Exzitonen und dem Atomgitter eine temperaturabhédngige Wechselwirkung
bzw. Kopplung.

Die Exziton-Phononenkopplung ist somit temperaturabhéngig. Dies hat eine Li-
nienverbreiterung der exzitonischen Emissionslinie zur Folge [14]

, 2.17
exp (];—“T) -1 ( )

I'(T)=To+Yakp - T + vroP

mit v,,p dem Kopplungsparameter fiir die Kopplung der Exzitonen an die akusti-
schen Phononen, v,op der Kopplungskonstante fiir die Kopplung der Exzitonen
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an die longitudinal optischen Phononen und % - w der mittleren longitudinal opti-
schen Phononenenergie. I'j ist die natiirliche homogene exzitonische Linienbreite
entsprechend einer Lorentzkurve, die durch die Energie-Zeit-Unschérfe fiir T = 0
K bestimmt ist

2.
o= 21 (2.18)
TEz

wobel Tg, die exzitonische Lebensdauer ist.
Fir kg - T < h-w, kann an Stelle der Boseverteilung die Boltzmannverteilung
fiir die longitudinal optischen Phononen gesetzt werden,

h-w
I(T) =To+Yarp - T +vr0P - €xp | — : (2.19)
kp-T

2.2 Quantenfilme

Quantenfilme sind Doppelheterostrukturen mit einer Dicke von nur einigen Nano-
metern. Bei einer Doppelheterostruktur wie z. B. AlGaAs/GaAs/AlGaAs liegt ein
direkter Halbleiter mit einer kleineren Bandliicke zwischen zwei gleichen Halblei-
tern mit einer groferen Bandliicke. Dadurch werden die Ladungstriager in ein be-
grenztes gemeinsames Gebiet gezwungen. Durch die unterschiedliche Bandliicken-
energie entsteht somit ein Potentialtopf. Um mechanische Spannungen zwischen
den Halbleiterschichten zu vermeiden, werden Halbleiter mit der gleichen Gitter-
konstante (z. B. agqeas = 0.56533 nm) verwendet. Die Dicke, ab wann es sich nicht
mehr um einen Volumenhalbleiter sondern um einen Quantenfilm handelt, héngt
von der temperaturabhéngigen De-Broglie-Wellenldnge ab. D.h. bei bzw. unter-
halb dieser Wellenlénge, die einer Quantenfilmdicke entspricht, sind die Beziehun-
gen fiir den Volumenhalbleiter zwischen Energie und Impuls nicht mehr giiltig,
da es sich dann um gequantelte Energien handelt. Daraus folgt eine Quantisie-
rung der Bewegung der Ladungstriager in Wachstumsrichtung (z-Richtung). Die
freie Bewegung der Ladungstriger in z- und y- Richtung bleibt erhalten. Diese
Halbleiterstruktur besitzt demzufolge nur zwei Dimensionen und durch die Quan-
tisierung wird das Valenzband in Subbéander aufgespalten [15]. Diese Subbénder
werden auch als Schwerloch (engl. heavy hole -hh-) und Leichtloch (engl. light
hole -1h-) bezeichnet.
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2.2.1 Herstellung von Quantenfilmen

Die Herstellung von Quantenfilmen erfolgt durch Schichten eines Halbleiters auf
einen anderen Halbleiter. Dieses Verfahren wird als Epitaxie bezeichnet. Je nach
dem auf welches Substrat das Halbleitermaterial aufgewachsen wird, handelt es
sich dann um Homoepitazie (Substrat besteht aus dem gleichen Halbleitermaterial)
oder um Heteroepitazie (Substrat besteht aus einem anderen Halbleitermaterial).
Es gibt unterschiedliche Techniken der Epitaxie, die ihre Vor- und Nachteile ha-
ben:

Molekularstrahlepitaxie: (engl. Molecular Beam Epitaxy -MBE-)
Hier treffen die Molekularstrahlen des jeweiligen Halbleitermaterials
im Hochvakuum auf ein Substrat. Dies geschieht fiir die jeweiligen
Doppelheterostrukturen stufenweise in Atomlagen.

Fliissigphasenepitaxie: (engl. Liquid Phase Epitaxy -LPE-) Hierbei
wird eine geséttigte Losung mit dem entsprechenden Halbleitermaterial,
die im direkten Kontakt mit dem Substrat steht, abgekiihlt.

Gasphasenepitaxie: (engl. Vapour Phase Epitaxy -VPE-) Hier-
bei werden Gase mit der Zusammensetzung der bendétigten Halbleiter
kontrolliert auf das Substrat gedampft.

Die in dieser Arbeit verwendete Probe #1294 (Abb. 2.3) ist in der Universitét
Bochum von Frau S. Eshlaghi [16] mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellt wor-
den und besitzt mehrere GaAs-Quantenfilme unterschiedlicher Dicke (Mehrfach-
quantenschichtstruktur). Die Quantenfilme liegen getrennt voneinander, jeweils
zwischen AlAs/GaAs-Ubergittern. Bei der Methode der Molekularstrahlepitaxie
treten Schwankungen von einzelnen Atomlagen an den Grenzflichen auf. Hierbei
entstehen ,, atomare“ Stufen an den Grenzflaichen zwischen den Halbleiterschich-
ten. Diese Grenzflachenrauhigkeit hat eine Schichtdickenfluktuation zur Folge.
Die Schwankung der Schichtdicke fithrt zu Unordnung im Quantenfilm [17, 18, 19],
und hat Auswirkungen auf die optischen Eigenschaften.
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Abbildung 2.3: Schematischer Aufbau (oben) und durch HeNe-Laser erzeugte PL-
Spektren von der GaAs-Quantenfilmprobe #1294 aus Bochum (unten).
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2.2.2 Quantenfilmexzitonen

In Quantenfilmen ist die Bewegung der Exzitonen in Wachstumsrichtung (z-
Richtung) quantisiert (sieche Abschnitt 2.2), daher existieren im Quantenfilm
Schwerloch- und Leichtloch-Exzitonen. Ein weiterer Unterschied zu Exzitonen in
dreidimensionalen Halbleitern ist, dass die Bindungsenergie bei den Quantenfil-
mexzitonen von der Dicke L, des Quantenfilms abhéngt, d.h. die 1s-Bindungsener-
gie kann im Quantenfilm bis zum Vierfachen grofier sein (Egyop = 4 - Fpz3p),
als beim Volumenhalbleiter [15]. Im gleichen Zusammenhang reduziert sich der
exzitonische Radius auf die Hélfte, ap,op = % “AEg3D-

(a) AlGaAs

—
A

AlGaAs

'_j
MO-SVED

AlGaAs

Wachstumsrichtung
G

MO-SVED

AlGaAs
- i 2
(c) ‘ LIJEXZ“O”‘ ? L POtenZZIaI ‘\{JExziton
] H Exziton — —
w -—
@ n=2
2
w n=1
L

z

Abbildung 2.4: Schematische Darstellung lokalisierter Exzitonen
im Quantenfilm mit L, der unterschiedlichen Quantenfilmdicke.
(a) Quantenfilminseln fiir glatte Grenzflichen mit unterschiedlichen
,atomaren“-Stufen, die grofer als ag, sind. (b) Gemittelte Quan-
tenfilminseln iiber ,atomaren“-Stufen, die kleiner als ap, sind. (c)
Entsprechende Lokalisierungspotenziale mit den jeweiligen Wellen-
funktionen W fiir die ersten zwei exzitonischen Energieniveaus.
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Wie schon in Abschnitt 2.2.1 erwdhnt, treten durch den Wachstumsprozess Un-
ordnungseffekte im Quantenfilm auf. D. h. durch die Schichtdickenfluktuation des
Quantenfilms bilden sich unterschiedlich lokalisierte Exzitonen (Quantenfilmexzi-
tonen) bzw. Quantenfilminseln aus. Durch Wachstumsunterbrechungen entstehen
sehr glatte Grenzflichen mit monoatomaren Stufen, die einer grofleren Ausdeh-
nung als dem Bohrschen Radius des Exzitons entsprechen. Hierdurch entstehen
unterschiedlich diskrete lokalisierte Exzitonen (Abb. 2.4 (a)). Die spektrale Linie
dieser einzelnen Zusténde entspricht dann einer homogen verbreiterten Lorentz-
kurve. Sind allerdings die Ausdehnungen der ,atomaren“ Stufen kleiner als der
Bohrsche Radius des Exzitons (Abb. 2.4 (b)), entstehen Mittelungseffekte mit in-
homogener spektraler Linienverbreiterung. Diese inhomogene spektrale Linienver-
breiterung kommt durch die sehr dicht nebeneinander liegenden Stufen-Niveaus.
In diesem Fall handelt es sich um starke Unordnung. Bezogen auf die Quanten-
filmdicke macht sich die Unordnung bzw. die relative Dickenédnderung und somit
die entstehende inhomogene Linienverbreiterung bei diinneren Quantenfilmen we-
sentlich stédrker bemerkbar als bei dickeren Quantenfilmen. Es wird daher auch
im Allgemeinen zwischen starker bzw. schwacher Unordnung von Quantenfilmen
unterschieden.

Das Lokalisierungspotenzial eines Quantenfilmexzitons in dem Fall der Unord-
nung entspricht somit einem eindimensionalen Kastenpotenzial [20, 19] mit der
Breite L., was der jeweiligen Schicht- bzw. Quantenfilmdicke entspricht (Abb.
2.4 (c)). Aus dieser Annahme ergibt sich aus der allgemeinen zeitunabhéngigen
Schrodingergleichung

_;jn N2 U(F) + V() -U(F) = E-V(7), (2.20)

mit E der Energie, ¥ der Wellenfunktion und V' dem Potential, die 1-dimensionale
Schrodingergleichung

[_h o +V(z)] V() =E-V(z2). (2.21)

2-m'@

Die Energieeigenwerte oder auch exzitonische Energieniveaus sind dann

h? c7r\ 2
Eppn = —— - (”LW) , n=1,23, .. (2.22)

und somit quantisiert. Die quantisierte normierte exzitonische Wellenfunktion
lautet dann

VI 2
Uppn = A-sin (” LZ W) . n=1,2,3,... . (2.23)
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Durch die Unordnung im Quantenfilm sind somit die Exzitonen unterschiedlich
lokalisiert mit entsprechenden quantisierten Energien und Wellenfunktionen. Da
diese Lokalisierung durch den Wachstumsprozess willkiirlich ist, sind auch die
exzitonischen Energien und entsprechenden Wellenfunktionen willkiirlich diskret
verteilt.

2.3 Lichtemission aus Quantenfilmen

Bei der optischen Anregung einer Quantenfilmprobe mit einem Laser unter ei-
nem beliebigen Anregungswinkel © wird ein Teil des Anregungslichtes reflektiert
und ein Teil transmittiert (Abb. 2.5). Diese Anteile werden als primére Emission
bezeichnet (PE).

LON
)

Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der optischen Anregung ei-
ner Quantenfilmprobe unter einem beliebigen Anregungswinkel © und
Detektion der Sekundéremission aus dem QW mit Mikroskopobjektiven.

Ein weiterer Anteil entsteht durch die Erzeugung (optische Laseranregung) von
Exzitonen und deren Rekombination (Emission) sowie durch Laserlichtstreuung
an Phononen und Ladungstriagern bzw. Exzitonen. Dieser Anteil wird als Se-
kundéremission bezeichnet (SE). Die Sekundaremission strahlt im vollen 47 Raum-
winkel (Steradiant) ab, allerdings ist die Detektion durch den Offnungswinkel 2- ¢
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des Mikroskopobjektivs begrenzt. Um moglichst den gesamten Raumwinkel zu
detektieren, miissen daher zwei Objektive mit einem jeweiligen Raumwinkel von
27 (Steradiant) verwendet werden.

Die Lichtstreuung wird in zwei unterschiedlichen Streuprozessen unterschieden:

(1) Rayleigh-Streuung: clastische Streuung, bei der die Energie des einfal-
lenden bzw. absorbierten Photons gleich der Energie des gestreuten bzw.
emittierten Photons ist. Somit handelt es sich hierbei um einen , zweistufi-
gen* Prozess.

(2) Raman-Streuung: unelastische Streuung, bei der die Energie des einfal-
lenden bzw. absorbierten Photons ungleich der Energie des gestreuten bzw.
emittierten Photons ist. Hierbei erfolgt die Emission des , gestreuten* Pho-
tons iiber einen Zwischenprozess. Dieser Ubergang kann als virtueller Zu-
stand verstanden werden. Somit handelt es sich hierbei um einen , dreistu-
figen* Prozess.

2.3.1 Photolumineszenz

Photolumineszenz (PL) entsteht durch die Rekombination von einem Elektron-
Loch-Paar, das zuvor durch ein Photon mit hoherer Energie erzeugt wurde.

Streuprozesse
elastisch unelastisch

Raman
Fluoreszenz

—
-1

ELaser

Rayleigh
Fluoreszenz

EO
Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der op-
tischen Anregung mit PL-Emission, wobei F; z. B.

eine Phononenenergie ist.

D.h. die Elektronen fallen aus dem Leitungsband in das Valenzband, dadurch
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werden Photonen emittiert (Abb. 2.6). Hierbei handelt es sich um inkohérentes
Licht.

2.3.2 Exzitonische Resonanzfluoreszenz

Resonanzfluoreszenz (RF) bezeichnet den Fall der resonanten Anregung. D. h. die
Anregungsenergie des Lasers ist gleich der Emissionsenergie des bzw. der exzito-
nischen Zustinde (Fraser = Eo — Ep, Abb. 2.7). Durch die resonante Anregung
der Exzitonen wird der Prozel der Rayleigh-Streuung verstarkt, daher wird in
diesem Fall auch von resonanter Rayleigh-Streuung (RRS) gesprochen. Die Re-
sonanzfluoreszenz setzt sich somit aus der RRS und der Photolumineszenz der
Exzitonen zusammen.

Streuprozesse
elastisch unelastisch
Resonanzfluoreszenz

N Ez
‘ .. “ % GC)

‘el gt gl B

o § rl 2
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Abbildung 2.7: Schematische Darstellung
der optischen resonanten Anregung mit RF-
Emission Frgser = Fo — Ey. E7 entspricht z. B.
einer Phononenenergie.

Durch die Probenbeschaffenheit gibt es Unordnungen, die zu inkohérenten- und
kohédrenten Anteilen in der SE bzw. RF fithren. Der inkohédrente Anteil entsteht
hierbei durch unelastische Sreuung an Exzitonen und Phononen. Der kohérente
Anteil entsteht durch die elastische Streuung des kohérenten Laserlichtes an den
lokalisierten Quantenfilmexzitonen. Somit handelt es sich bei der RRS um den
koharenten und bei der Photolumineszenz um den inkohérenten Anteil der Reso-
nanzfluoreszenz.
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Die jeweiligen kohdrenten und inkohérenten Anteile der Resonanzfluoreszenz aus
ungeordneten Quantenfilmen konnen mittels Speckle-Analyse ermittelt werden
[21, 22|, da die Resonanzfrequenzen der Quantenfilmexzitonen zufillig verteilt
sind. Eine einfache Beschreibung liefert das Modell des zufdllig verteilten lokali-
sierten Oszillators (engl. random oscillator), wobei die Exzitonen in diesem Fall
einem lokalisierten Oszillator gleichgesetzt werden. Bei der optischen Anregung
mit Laserlicht, das die gleiche Frequenz wie die Resonanzfrequenz der Quantenfil-
mexzitonen besitzt, wird das Laserlicht elastisch gestreut. Die Phasenbeziehung
dieses elastisch gestreuten Lichtes ist willkiirlich aber fest im Bezug zum anre-
genden Laserlicht. Da die RRS rein statistischer Natur ist, gibt es verschiedene
Streumoden, die konstruktiv und destruktiv interferieren. Dadurch entstehen wie-
derum richtungsabhéngige Fluktuationen der Intensitét, hierbei handelt es sich
um Speckle, die nicht durch die Oberflichenrauhigkeit, sondern durch die elasti-
sche Streuung an lokalisierten Quantenfilmexzitonen entstehen.

Die Speckle-Muster stellen demzufolge den kohérenten Anteil der RF dar. Der
inkohérente Anteil der RF ist der Untergrund der Speckle. Er wird auch als in-
kohérenter Offset der Speckle bezeichnet.

Bei der resonanten Anregung von einzelnen Atomen mit Erhohung der Inten-
sitét tritt eine spektrale Aufspaltung der Resonanzfluoreszenz auf, das sogenannte
Mollow-Triplett [23]. Dieses Verhalten sollten demzufolge auch die einzeln loka-
lisierten Exzitonen im Quantenfilm zeigen, wenn es sich bei den Quantenfilmex-
zitonen, wie bei den Atomen um ein Zwei-Niveau-System handelt. In [24, 25]
konnte die Mollow-Triplett-Aufspaltung schon fiir einen Quantenpunkt im Mi-
kroresonator beobachtet werden.

In [26] ergaben Messungen, dass die exzitonische RF aus Quantenfilmen bei
groflen Anregungsfeldstidrken Seitenbanden aufweisen, die den Mollow- Tripletts
von der RF von Zwei-Niveau-Atomen dhnlich sind. Nach [26] l4sst sich die Rabi-
Frequenz

Qr =2 |dy E| (2.24)

berechnen, wobei dy; das gegebene Dipolmoment und E die gegebene Feldstérke
der Exzitonen ist. Der spektrale Abstand der Seitenbanden vom Rayleigh-Anteil
entspricht der Rabi-Frequenz.

Allerdings ist in diesem Experiment iiber eine Vielzahl von unterschiedlich lo-
kalisierten und resonant angeregten Exzitonen gemittelt worden. In [22] wurde
beobachtet, dass es sich bei diesem Ergebnis offenbar um Mittelungseffekte han-
delt. Dies wird unter anderem in der vorliegenden Arbeit niher experimentell
untersucht.

Im Gegensatz zum Zwei-Niveau-System wurde in [18] ein Modell auf Grundlage
eines Drei-Niveau-Systems fiir die Beschreibung der RF von Quantenfilm- bzw.
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Quantenpunkt-Exzitonen vorgestellt, das allerdings noch ein zu einfaches Modell
darstellt, da es unter anderem die Phononenstreuung bzw. Phononenwechsel-
wirkung nicht beriicksichtigt. Daher wird in der vorliegenden Arbeit auch die
Phononenwechselwirkung experimentell ndher untersucht.



Kapitel 3

Grundlagen der angewandten
Mikroskopie

3.1 Unendlich Mikroskopobjektiv

In der Mikroskopie wird unterschieden zwischen endlichen und unendlichen Mi-
kroskopobjektiven. Die endlichen Mikroskopobjektive haben gleich am Ausgang
eine Sammellinse, die mit dem Linsensystem eine feste Einheit bildet und in ei-
nem festen Abstand ein Bild erzeugt.

Unendlich- oder auch Fluoreszenz-Mikroskopobjektive besitzen eine variable Ab-
bildungslinse, die sogenannte Tubus- oder auch Feldlinse. Der Vorteil hierbei ist,
dass das Bildfeld erst ins Unendliche abgebildet wird, somit kénnen z.B. Filter
oder Strahlteiler zwischen Objektivausgang und Tubuslinse gestellt werden, oh-
ne dass hierbei Abbildungsfehler entstehen. Ein weiterer Vorteil ist die flexible
Einstellmoglichkeit des Vergroferungsfaktors

(= Jro (3.1)

~ fmo’

fao bezeichnet die Brennweite qu Mikroskopobjektivs und fr; die Brennweite
der Tubuslinse. Fiir den halben Offnungswinkel des Mikroskopobjektivs () und
der Tubuslinse (¢) gilt hier die Abbesche Sinusbedingung [27, 28]

n-sin(p) = ¢ -n' - sin(¢’), (3.2)

wobei n die Brechzahlnim Objektraum und n’ die Brechzahl im Bildraum ist.
Der Sinus des halben Offnungswinkels multipliziert mit der Brechzahl wird auch
als numerische Apertur bezeichnet

NA =sin(p) - n. (3.3)

21
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Da das Mikroskopobjektiv aus mehreren unterschiedlichen Linsen besteht, liegt
die abbildende Hauptebene vor dem vorderen Linsenscheitel. Im Fall der Nikon
Tubuslinse, die aus zwei Linsen besteht liegt die abbildende Hauptebene H’ hin-
ter dem vorderen Linsenscheitel (Abb. 3.1). Die Brennweite fyo sollte nicht mit
dem Arbeitsabstand (auch Arbeitsdistanz -AD-, engl. working distance -WD-)
verwechselt werden, da der Arbeitsabstand der Abstand des vorderen Linsen-
scheitels zum Objekt ist.

Nikon Tubuslinse

AD=35mm H' f = 200 mm °
o | /Nikon CFI LU : g
S| |PLAN EPI ] 8
& |\[ELWD 100X 5

25 P | ;

— 100 mm bis 200 mm 152.2 mm

L

aseranregung f*=200 mm

Abbildung 3.1: Nikon-Mikroskopobjektiv mit Tubuslinse, H und H’
sind die Hauptebenen der Tubuslinse, die aus zwei Linsen besteht.

3.2 Réiumliche Aufl6sung

Zur Untersuchung der Unordnung in Quantenfilmen wird die hochauflésende Mi-
kroskopie verwendet. Hierzu wird das Emissionslicht der lokalisierten Exzitonen,
die in erster Ndhrung kleinsten Punkstrahlern entsprechen, rdumlich oder spek-
tral auf einem CCD-Detektor abgebildet. Da die Unordnung und die Ausdehnung
der Exzitonen im nm Bereich liegen, ist daher fiir die Abbildung ein hochauflésen-
des Mikroskopobjektiv notwendig.

Die theoretisch erreichbare laterale Auflosungsgrenze bei der Abbildung eines
einzelnen Punktes P = (z — 29,y — yo) aus dem Objektraum mit der Intensitéts-
verteilung I(z — zo,y — yo) in den Bildraum P’ = (2’ — z{,y’ — y) ist durch die
Beugung des Lichtes an den Linsendurchmesser D (Aperturblende) bestimmt.
Diese beugungsbegrenzte Auflésung kann durch die Punktiibertragungsfunktion
(engl. point spread function, PSF) oder auch Punktverwaschungsfunktion erhal-
ten werden, die der lateralen Intensitdtsverteilung eines Airy-Scheibchens (Beu-
gungsscheibchens) entspricht (Abb. 3.2 (a)).

Die durch die Abbildung im Bildraum entstehende Intensitétsverteilung I'(2" —
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xg,y — yg) fiir ein Mikroskopobjektiv mit Tubuslinse ldsst sich nach [29] als Bes-
selfunktion erster Ordnung J; darstellen

271 (22 R\ (¢ — )2 + (v = w0)?) | (AF)]
(2R (2 = 2 + (' = w0)?) / (AS)

I'(a" =, 4" — o) = Iy~

wobei R’ der ausgeleuchtete Radius der Tubuslinse, A die Wellenléinge des Punkt-
strahlers, f’ = fr die Brennweite der Tubuslinse und I die Ausgangs-Intensitéts-
amplitude ist. Bildseitig ist der Punkt P’ und somit die laterale raumliche Auflos-
ungsbegrenzung im Vergleich zum Objektseitigen Punkt P’ um den Faktor ¢ (Gl
3.1) vergroBlert abgebildet.

Mit der Halbwertsbreite (FWHM) der Intensitétsverteilung I'(x' — zf) = I'(y' —
yp) und unter Verwendung der Abbeschen Sinusbedingung (Gl. 3.2) ldsst sich
die laterale rdumliche Auflosungsbegrenzung einnes einzelnen Punktes P mittels
Abbildung eines Mikroskopobjektivs (N A) inklusive Tubuslinse (N A’) ermitteln
(Abb. 3.2 (a))

0,51\

Aa(3dB) = NA

(3.5)

Die laterale Auflosungsbegrenzung zweier dicht beieinander liegenden Punkte
(Abb. 3.2 (b) oben), gibt das Rayleigh-Kriterium an

0,61- A
Aa = = . .
a NA (3.6)

D. h. die beiden Punkte P1 und P2 konnen gerade noch dann getrennt von
einander aufgelost werden, wenn das erste Minimum des ersten Beugungsbildes
(I'(x1")) mit dem Maximum des zweiten Beugungsbildes (I’(22)) tibereinander-
liegt (Abb. 3.2 (b) unten).

Die Auflosung hiangt somit stark von der Emissionswellenléinge und der numeri-
schen Apertur ab. In Abb. 3.3 ist das rdumliche Auflésungsvermogen Aa fiir ver-
schiedene handelsiibliche Trocken-Mikroskopobjektive in Abhéngigkeit von der
Wellenldnge dargestellt. Wobei der rote Punkt auf der Linie fiir das im Ex-
periment verwendete Nikon 100x (NA 0.8) Mikroskopobjektiv, die raumliche
Auflésungsbegrenzung bei 812 nm von Aa = 620 nm kennzeichnet. Bei der glei-
chen Wellenlénge betrigt Aa(3dB) = 518 nm.

Eine Moglichkeit die raumliche Auflosungsgrenze zu verbessern, ist die Abbildung
der einzelnen Bildpunkte (die den Beugungsscheibchen aus Gl. 3.4 entsprechen),
auf eine geeignete Punktlochblende PB (PB < 0.25- (2 - Aa)). Dies wird in der
Konfokalen Mikroskopie [30] genutzt, um hierdurch das umgebende Streulicht der
umliegenden Punkte und die schwécheren Beugungsringe auszublenden bzw.
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I'inw. E.
I"inw. E.

. ' ' ] . 1.00

Ui 1.00 wi Aa

2 075 z 075

£ £

I 050 Aa(3dB) - g 050

= 3

S 025 3 0.25

< c

= 0.00 = 0.00 ¢ L :
2 3 4 5 2 3 4 5

Ort xin pm Ort x in pm

Abbildung 3.2: Mittels PSF bestimmte theoretische laterale rdumliche
Auflésungsgrenze. (a) Fiir einen einzelnen Punkt (Aa(3dB) rdumliche Aufl-
sungsgrenze). (b) Fiir zwei dicht beieinander stehende Punkte die noch
gerade raumlich aufgelost werden konnen (Aa Rayleigh-Kriterium).
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Abbildung 3.3: Auflésungsvermégen unterschiedlicher Mikroskopobjek-
tive. Der rote Punkt auf der Linie fiir das im Experiment verwendete
Nikon 100x (NA 0.8) Mikroskopobjektiv, kennzeichnet die Auflésungs-
begrenzung bei 812 nm von Aa = 620 nm.
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zu unterdriicken. Dadurch erhoht sich das Kontrastverhéltnis des einzeln abge-
bildeten Punktes zum Untergrund. Fiir diesen Fall reduziert sich das laterale
rdaumliche Auflosungsvermogen auf

0,37 -\

NA (3.7)

A AKonfokal =

Fiir eine numerische Apertur von 0.8 und einer Wellenldnge von 812 nm betréigt
AaKonfokal = 376 nm.

Die angegebenen Kriterien fiir die laterale rdaumliche Auflésungsbegrenzung sind
theoretisch berechnete Werte. Zusétzlich kénnen sich noch Abbildungsfehler des
optischen Linsensystems auf die Auflésung negativ bemerkbar machen. Auflerdem
héngt das Kontrastverhéltnis (Signal zu Rauschverhéltnis) des zu untersuchenden
Objekts stark von der Qualitiat der Auflosung ab. D. h. wenn das zu untersuchen-
de Objekt aus einzelnen weit entfernten leuchtenden Bildpunkten besteht, ist die
rdumliche Auflosung wesentlich besser, als bei einer sehr dichten Struktur, wie
es z. B. bei biologischen Objekten der Fall ist. Aus diesem Grund ist es immer
sinnvoll die tatsdchlich wirkende Punktiibertragungsfunktion experimentell zu
bestimmen. Hierzu eignen sich besonders leuchtende Quantenpunkte, die in einer
geringen rdumlichen Dichte auf dem Probensubstrat verteilt sind.

Neben den Trockenobjektiven gibt es auch noch die Immersionsobjektive, bei
denen sich zwischen der Probe und der Frontlinse eine Fliissigkeit (meistens Ol)
befindet. Diese Immersionsfliissigkeit sorgt durch den hoheren Brechungsindex fiir
eine hohere NA und somit fiir eine bessere Auflosung. Allerdings konnen diese
Objektive nicht fiir die Quantenfilmproben verwendet werden, da die Proben in
einem Kryostat auf tiefe Temperaturen (bis zu 4 Kelvin) gekiihlt werden. Daher
werden auch meistens Trockenobjektive mit groflem Arbeitsabstand verwendet,
da die Probe im Kryostaten hinter einem Fenster an einem Kiihlfinger befestigt
ist. Da die numerische Apertur mit grofferem Arbeitsabstand kleiner wird, ist hier-
mit auch die Auflésungsbegrenzung eingeschrénkt. Es gibt zwar die Moglichkeit,
bei Trockenobjektiven mit Immersionslinsen zu arbeiten, um die Auflosung zu
erhohen. Allerdings muss die Linse hierzu direkt auf der Probe befestigt werden,
wodurch der Probenort sehr stark eingeschrankt ist. Zusétzlich entsteht durch die
Immersionslinse bei der optischen Anregung Streulicht, dass bei der resonanten
Anregung fiir eine Erhohung des Rayleighpeaks sorgt und sich somit stérend auf
die Messung auswirkt.
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3.2.1 Abbildungsfehler durch Planplatte

Leider entspricht die tatsichliche Auflosungsgrenze eines Trockenobjektivs nicht
der ideal berechneten Auflésungsbegrenzung, da bei der Abbildung Abbildungs-
fehler entstehen. Der wesentlichste Abbildungsfehler ist der Offnungsfehler oder
auch Léngsaberration genannt. Auf die chromatischen, also Farbfehler wird hier
nicht ndher eingegangen, da mit monochromatischem Licht gearbeitet wird.
Obwohl die Objektive beziiglich der Linse-Abbildungsfehler korrigiert sind, ent-
stehen Offnungsfehler durch das Fenster im Kryostaten. Dieser Fehler lisst sich
nach [31] als Funktion der Langsaberration

1 1— NA2
As=d-|——\|———— 3.8
s (n ' n2 — N A2> ’ (38)
darstellen, hierbei ist d die Dicke des Kryostatenfensters und n der Brechunsin-

dex des Glases. Weiterhin lasst sich die max.i'male Dicke Ad der Planparallelplatte
berechnen, bei der noch kein wesentlicher Offnungsfehler entsteht

2-A
Ad = N — . (3.9)
(E o nLNA?) -NA

In Abb. 3.4 sind die beiden Beziehungen in einem Graph dargestellt, wobei in
(b) einmal mit dem Brechungsindex von Quarzglas (ngg bei zwei unterschied-
lichen Wellenldngen) und mit dem Brechungsindex von GaAs (ngqas bei einer
Wellenléinge von 812 nm) gerechnet wurde. Es ist eine deutliche Abhéngigkeit
des Offnungsfehlers von der NA zu erkennen. In Abb. 3.5 ist der Strahlengang
achsnaher und achsferner Lichtstrahlen ausgehend von einem fokussierenden Mi-
kroskopobjektiv (mit entsprechenden numerischen Aperturen) durch eine plan-
parallele Glasplatte und des daraus entstehenden Offnungsfehlers bzw. Lingsa-
berration dargestellt. Die anderen Abbildungsfehler, die durch Linsen entstehen
werden durch das Mikroskopobjektiv, dass hierzu aus mehreren unterschiedlichen
Linsen besteht korrigiert. Zur vereinfachten Darstellung in Abb. 3.5 wurde das
Mikroskopobjektiv einer diinnen , korrigierten“ Linse gleichgesetzt.

In den Abbildungen 3.4 und 3.5 ist deutlich zu erkennen, dass der Offnungsfehler
fiir kleine numerische Aperturen keine wesentliche Bedeutung hat. Bei grofieren
numerischen Aperturen hat der Offnungsfehler dagegen sehr groe Auswirkungen,
so dass die Brennweite der achsfernen Lichtstrahlen deutlich weiter von der idea-
len Brennweite des abbildenden optischen Systems entfernt ist. Die von der Plan-
parallelplatte bzw. des Kryostatenfensters hervorgerufene Langsaberration fithrt
demzufolge zu einer rotationssymmetrischen Zerstreuungsfigur um den paraxia-
len Bildpunkt und somit zu einer verschlechterten Auflésungsbegrenzung. Dieser
Fehler wird im Zusammenhang mit der optischen Anregung durch ein Kryostaten-
fenster im allgemeinen vernachléssigt, obwohl die gingigen Kryostatenfenster eine
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Dicke zwischen 2 mm bis 4 mm besitzen. In der Biologie ist dieses Problem hin-
reichend durch die Deckglésschenkorrektur bekannt.

(a) 1.0 —

0.8 -
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——NA =
censenrens NA =
- =-NA=
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Abbildung 3.4: (a) Langsaberration (Offnungsfehler) in Abhiingig-
keit der Dicke einer planparallelen Glasplatte (Kryostatenfenster);
(b) zuldssige Dicke einer Planparallelplatte (Kryostatenfenster) oh-
ne bedeutende Wirkung eines Offnungsfehlers
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¢ = 53° (NA = 0.80)
¢ = 20° (NA = 0.34)
¢ = 2° (NA = 0.035)

Abbildung 3.5: Strahlengang achsnaher und achsferner Lichtstrahlen (mit ent-
sprechenden numerischen Aperturen) durch eine planparallele Glasplatte und
daraus entstehenden Offnungsfehlern (Léngsaberration). MO: Mikroskopobjek-
tiv (vereinfachte diinne Linse); KF: Kryostatenfenster bzw. Planparallelplatte;
BP: idealer Brennpunkt; d: Dicke der Planplatte; As: Lingsaberration



Kapitel 4

Experimenteller Aufbau

In diesem Kapitel wird der experimentelle Aufbau und die verwendeten Appara-
turen, die zur Messung der Ergebnisse der vorliegenden Arbeit benttigt wurden
néher erlautert. Insbesondere der 4m-Mikroskopkryostat, der in dieser Arbeit ent-
standen ist und zum Gelingen der Ergebnisse gefiihrt hat, wird in Abschnitt 4.2
ausfiihrlich dargestellt.

4.1 Prinzipieller Aufbau

In Abb. 4.2 ist der prinzipielle Aufbau des Versuches schematisch dargestellt.
Als Anregungslaser wurden je nach der Dicke des GaAs-Quantenfilms zwei Ein-
Moden-Laser (Abschitt 4.5) mit einer Wellenlédnge von Ay = 765 nm bis 800
nm und Azz = 800 nm bis 855 nm mit einer Linienbreite AX von 2.2 fm zur
resonanten Anregung verwendet. Der Laserstrahl wurde iiber Spiegel zu einem
Linsensystem welches zur Aufweitung des Laserstrahls diente zur Anregungslinse
L3 gefiihrt. Diese fokussiert den Laserstrahl auf die Probe und bestimmt so-
mit die Grofle der Anregungsfliche (Abschnitt 4.1.1). Damit sich die Probe nicht
durch den Anregungslaser zu stark erwirmt, wurden zur Intensitatsabschwéchung
Grauglasfilter und ein Chopper verwendet. Die Probe wurde in einem speziellen
Helium-Durchfluss-47-Mikroskopkryostat gehaltert und mit fliisssigem Helium auf
eine Temperatur von bis zu 4.5 Kelvin gekiihlt(Abschnitt 4.2).

Damit die gesamte Laserleistung in die Probe gelangt, muss der Laserstrahl unter
dem Brewsterwinkel

Op = arctan <n2> = arctan (3’167> = 75°, (4.1)

ni

auf die Probe treffen (mit n; = 1, Brechungsindex von Vakuum und ny = 3,67,
Brechungsindex von GaAs, bei A = 811 nm), da sonst zu viel Licht an der Pro-
benoberfiche reflektiert wird und sich die Intensitéit des Rayleighpeaks erh6hen
wiirde.

29



30 KAPITEL 4. EXPERIMENTELLER AUFBAU

Das aus der Probe emittierte Licht wurde mit einem hochauflésenden Mikrosko-
pobjektiv der Firma Nikon eingesammelt und parallelisiert (kollimiert).

Damit so wenig wie mdoglich an Intensitét des kollimierten Lichts verloren geht,
wurde ein Linsenaufbau (L5, L6, L7) nach dem Kohlerschen Beleuchtungsprinzip
[31] berechnet und aufgebaut. Hierzu ist in unserer Arbeitsgruppe in Zusam-
menarbeit mit Martin Borm ein mathematisches Programm zur Berechnung der
optimalen Linsenkonfiguration und Abbildungsqualitdt in Bezug auf maximale
Probenemissions-Intensititsausbeute entstanden.

Zur Untersuchung einzelner ,, Emissionsflecken® diente wahlweise eine Punktloch-
blende (engl. Pinhole) in der Zwischenabbildung. Fiir die raumliche Detektion
der Resonanzfluoreszenz wurde eine peltiergekiihlte CCD Kamera mit einer Pi-
xelgrofe von 6.45 um x 6.45 um verwendet. Zur spektralen Detektion diente ein
hochauflésendes Spektrometer SPEX 1250M (Abshnitt 4.4 und 4.3).

4.1.1 Strahlaufweitung und Fokussierung

Um eine moglichst kleine Anregungsflache mit einer hohen Anregungsdichte zu
erhalten, wird im allgemeinen eine kurzbrennweitige Sammellinse benétigt.

) ‘a f .

Abbildung 4.1: Schematische Darstellung der Gréfie der Anregungs-
fliche W’ in Abhéingigkeit des Laserstrahldurchmessers W.

Da allerdings in unserem Fall die Brennweite durch den Durchmesser des 47-
Mikroskopkryostaten vorgegeben war, musste der Strahl aufgeweitet werden. Der
Durchmesser W’ der Anregungsfliche kann durch die Gaufistrahl-Optik berech-
net werden

A f
W’

W' =4 (4.2)

mit W dem Durchmesser des Laserstrahls. Somit wird der Durchmesser der An-
regungsfliche kleiner, je grofer der Durchmesser des Laserstrahls gewahlt wird
(Abb. 4.1). Bei A = 812 nm, fr3 = 160 mm und W = 18 mm ist W’ = 9.2 um.
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4.2 4m-Mikroskop-Kryostat

Um den Anforderungen der hohen raumlichen Auflésung gerecht zu werden, mus-
sten Mikroskopobjektive mit einer hohen numerischen Apertur verwendet werden.
Hierfiir wurden Unendlich-Objektive der Firma Nikon (CFI LU Plan Epi ELWD
100X) mit einer Brennweite fyiron von 2 mm, NA = 0.8 und einem Arbeitsab-
stand von 3.5 mm verwendet. Die Nikon Tubuslinse hat eine Brennweite fr; von
200 mm, daraus ergibt sich nach GI. 3.1 eine Vergroflerung ¢ um den Faktor 100
mit einer Auflosungsbegrenzung Aa von 620 nm (nach Gl. 3.6).

Da der Arbeitsabstand sehr klein in Bezug auf den Abstand von herkémmlichen
Kryostaten-Fenstern zur Probe ist, gab es nur die Moglichkeit die Mikroskopob-
jektive in den Kryostaten zu installieren. Gleichzeitig wiirde hiermit das Pro-
blem des Offnungsfehlers (Abschnitt 3.2 G1. 3.8 und 3.9) bezugnehmend auf die
Dicke des Kryostatenfensters elimeniert werden. Allerdings sind die kommerzi-
ellen Objektive nur fiir normale Luftdruckbedingungen gebaut. Im Kryostat ist
jedoch ein Isoliervakuum von ca. 10~7 mbar zur Abschirmung der Wirmeiibert-
ragung vorhanden. Damit beim Evakuieren nicht ein Uberdruck zwischen den
einzelnen Linsen im Objektiv entsteht und somit die optischen Eigenschaften
verdindern wiirden, musste sichergestellt werden, dass zwischen den Linsen ei-
ne luftdurchlissige Verbindung besteht. Hierzu wurden Réntgenaufnahmen und
Testmessungen in einer Vakuumkammer durchgefiihrt. Es stellte sich heraus, dass
die Linsen mit einem Kitt, der feine Kapillare besitzt eingesetzt sind. Durch die
Kapillaren kann das Objektiv innerhalb einer Woche evakuiert werden, somit
bleiben die spezifischen optischen Eigenschaften erhalten.

Desweiteren sollte der Kryostat fiir Korrelationsmessungen gleichzeitig in ,,Re-
flektion* und ,, Transmission* betrieben werden kénnen. Dazu mussten zwei Mi-
kroskopobjektive im Kryostaten angebracht werden und sie mussten unabhéngig
voneinander in x,y,z-Richtung justierbar sein. Die Probe musste ebenfalls in x,y-
Richtung verstellbar sein, damit unterschiedliche Probenorte wéhrend der Mes-
sung angefahren werden konnten. Da mit einer 100-fachen optischen Vergroflerung
gearbeitet wird, muss der Kryostat auch sehr stabil gegeniiber Vibrationen sein,
da sonst das ,,Bild wackelt®.

Fiir diese anspruchsvollen Anforderungen wurde im ersten Schritt zusammen mit
der Firma CRYO VAC ein 4m-Mikroskop-Kryostat entwickelt und gebaut. Aller-
dings hat sich bei den ersten Messungen gezeigt, dass der Kryostat noch einige
starke Konstruktionsfehler hatte. Daher musste dieser im zweiten Schritt zusam-
men mit unserer mechanischen Werkstatt komplett {iberarbeitet werden, damit
unsere hohen Anforderungen erfiillt wurden. Im dritten Schritt konnte ebenfalls
mit unserer mechanischen Werkstatt der Kryostat beziiglich der seitlichen Anre-
gung von oben wesentlich erweitert werden. Diese Erweiterung ist fiir die reso-
nante Anregung von Micropillar-Proben (Abschnitt 7.1) notwendig.

In Abb. 4.3 ist der letzte Stand des 4m-Mikroskop-Kryostaten dargestellt. Die
seitliche resonante Anregung der Quantenfilmprobe geschieht iiber den Brew-
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sterwinkel (Abschnitt 4.1) durch ein grofies seitliches Fenster. Gegeniiber liegt
ein identisches Fenster, durch das die Lage der Anregungsfliche auf der Pro-
be beobachtet werden kann. Die beiden Nikon Mikroskopobjektive sind mittels
Piezo-Verstelltischen in 50 nm Schritten in x,y,z-Richtung verstellbar. Die Probe
befindet sich auf einer Probenhalterung, die auf dem eigentlichen Durchflusskryo-
staten befestigt ist. Dieser Durchflusskryostat und somit auch die Probe befinden
sich auf einem motorisierten Lineartisch fiir die Verstellung in die x-Richtung und
einem ebenfalls motorisierten Hubtisch fiir die y-Richtung. Gleichzeitig kann die
Probe iiber einen internen Kippmechanismus mittels einer Mikrometerschraube
von auen gekippt werden, um dadurch die eventuelle Schriglage der Probe aus-
zugleichen.

Zur Anregung der Micropillar-Proben (Kapitel 7) dient die Glasfaserauskopp-
lung (GA) und das Mikroskopobjektiv (MO*) Mitutoyo M Plan Apo SL 50x.
Uber den 50/50 Strahlteilerwiirfel (ST) kann gleichzeitig angeregt und die An-
regungsleistung iiber eine Photodiode gemessen werden. Desweiteren kann auch
gleichzeitig iiber eine CCD-Kamera der Anregungsort beobachtet werden.

4.2.1 Temperaturabweichung

Da die Probe ca. 30 mm von dem eigentlichen Kiihlfinger entfernt ist, hat die
Waérmestrahlung der Mikroskopobjektive und die groflen Fenster des Kryostaten
eine geringe Auswirkung auf die konkrete Probentemperatur. Um diesen Einfluss
zu messen, wurde anstelle der Probe eine Si-Temperaturdiode befestigt und somit
die korrekte Probentemperatur bestimmt.

20+ —=—Temperatur am Kihlfinger (T,) 8

TnK [ TinK | T.inK
45 | 45 | 55
5.0 50 | 6.0

1| 60 | 60 | 67
7.0 70 | 75
80 | 80 | 83

10.0 | 10.0 | 10.0

20.0 | 20.0 |[200

4| 300 | 300 |300

184 —*— Temperatur der Probe (T )

Ist-Temperatur in K

Soll-Temperatur in K

Abbildung 4.4: Temperaturunterschied Kaltfinger- zur Probentemperatur.

In Abb. 4.4 ist die Abweichung der Kiihlfingertemperatur Tk und der tatséchli-



4.3. CCD DETEKTOREN 35

chen Probentemperatur 7p von der eingestellten Regeltemperatur bzw. Solltem-
peratur Ts dargestellt. Bei tiefen Temperaturen ist die Abweichung der Proben-
temperatur zur Regeltemperatur am gréfiten. Mit steigender Temperatur nimmt
die Differenz kontinuierlich ab. Bei einer Temperatur von 10 Kelvin entspricht die
Probentemperatur der Kaltfingertemperatur. Dieses Verhalten ist bei der Anga-
be der Temperatur fiir die in dieser Arbeit erzielten Ergebnisse zu beachten, da
hier immer die Regeltemperatur (Ts = Tk ) angegeben wird. Allerdings ist die
Abweichung ATp von 1 K bei der mit diesem Kryostaten zu erreichenden tiefsten
Temperatur Tk von 4.5 K sehr gering im Vergleich zu herkommlichen Durchfluss-
Mikroskopkryostaten.

4.3 CCD Detektoren

Die rdumliche Auflosung hiangt nicht nur von den optischen Bauelementen ab,
sondern auch von dem Auflésungsvermogen der Detektoren. Bei CCD-Sensoren
ist hierfiir die Pixelgrole, die spektrale Empfindlichkeit (Quantenausbeute) und
das Dunkelrauschen ausschlaggebend. In den vorliegenden Experimenten wurde
daher eine CCD-Kamera verwendet, die normalerweise nur in der Astronomie
benutzt wird, da dort die gleichen Anforderungen gestellt werden. Die SXV-H9
ist eine Monochrome CCD-Kamera mit einer Peltierkiithlung von 253 K, um das
Dunkelrauschen zu minimieren und somit das Signal zu Rauschverhéltnis

Nutzsignal (4.3)

- Rauschsignal’

zu erhohen. Der eigentliche CCD-Sensor ist der ICX285 mit einer Grofie von 9
mm x 6.7 mm. Die Pixelgrofle betragt 6.45 pm x 6.45 pm. Die Quantenausbeute
bzw. Quanteneffizienz zwischen 750 nm und 950 nm betrigt 35 % bis 10 %.
Eine weitere sehr wichtige Grofle ist die Farbtiefe, diese ist ein Maf fiir die Inten-
sitatsauflosung. D.h. je groBler die Farbtiefe ist, desto deutlicher sind die Inten-
sitdtsabstufungen zwischen einzelnen Bildpunkten in der Hohen-Intensitéatsdar-
stellung zu unterscheiden (Abschnitt 5.1). Die Farbtiefe gibt somit die Auflésungs-
begrenzung fiir die Intensitéit an. Die SXV-H9 Kamera hat eine Farbtiefe von 16
bit, dies entspricht einer maximalen Intensitéit von 26 also 65536 in willkiirlichen
Einheiten.

4.4 Spektrometer
Fir die spektralen Untersuchungen wurde ein hochauflésendes Czerny-Turner-

Spektrometer SPEX1250M der Firma Jobin Yvon verwendet. Das holographi-
sche Reflexionsgitter (Grofle: 120 mm x 140 x 20 mm) hat 1480 Furchen pro
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mm und besitzt eine reflektierende Beschichtung aus Gold. Die Spiegel mit ei-
ner Brennweite von 1250 mm sind ebenfalls mit Gold beschichtet. Daher ist die
Effizienz besonders hoch fiir Nah-Infrarot-Anwendungen. Das Spektrometer wird
wahlweise mit zwei unterschiedlichen CCD-Detektoren betrieben. Die CCD* ist
eine stickstoffgekiihlte Kamera mit einer Pixelgréfie von 26 pm x 26 pm und da-
her sehr lichtsensitiv. Die C'CD entspricht der Kamera wie in Abschnitt 4.3 mit
einer Pixelgrofie von 6.45 pm x 6.45 pm. Das spektrale Auflésevermégen héngt im
Wesentlichen von der Ausleuchtung des Gitters und der Breite des Eintrittspaltes
ab. Es hingt aber auch vom rdumlichen Auflésungsvermogen des Detektors ab,
welches durch die Pixelgrofie vorgegeben ist. Die spektrale Auflésungsbegrenzung
ist mit der CCD* 24 pueV pro Pixel und mit der CCD 6 peV pro Pixel festgelegt.
Da die Quantenausbeute und das Signal-zu-Rauschverhéltnis der CCD* hoher
ist, mussten teilweise die Messungen mit dieser Kamera durchgefiihrt werden, da
ansonsten die Integrationszeit zu lange gewesen wire. Bei Signalen mit héherer
Emissionsintensitat kam die CCD Kamera mit der besseren spektralen Auflésung
zum Einsatz.

4.5 Verwendeter Laser (Ein-Moden-Laser)

Zur optischen Anregung der Quantenfilme kamen zwei Ein-Moden-Laser oder
auch Einzelfrequenzlaser (engl. Single Frequency Laser) in Littrow-Anordnung
(Abb. 4.5) zum Einsatz.

-~ VN -~
©
o
S
>
c
>
Q@
1. Ordnung
N
@)
I’I 4
O

LD Kollimator

Abbildung 4.5: Schematischer Aufbau eines Ein-Moden-Lasers in
Littrow-Anordnung; LD: Laserdiode, Kollimatorlinse

Das spektral breite Licht der Laserdiode trifft auf ein Blazegitter (Littrow-Gitter
[32]). Das Littrow-Gitter bewirkt, dass das Licht der 1. Ordnung wieder zuriick
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zur Laserdiode reflektiert und die 0. Ordnung ,,ausgekoppelt” wird. Da die Laser-
diode an der Auskoppeloberfliche entspiegelt ist, bilden die Laserdiode und das
Littrow-Gitter einen Resonator. In diesem interferiert die Welle mit sich selbst
konstruktiv. Nach [33] ist der Gangunterschied

Ak

nl=k- 7, k=1,2,3,.. (4.4)

wobei n der Brechungsindex von Luft, [ die Resonatorlange und n - [ die optische
Weglange ist.

Die Wellenldngen A\, werden auch als Resonatormoden (longitudinale Resonator-
moden) bezeichnet, da es sich bei den Wellen im Resonator um stehende Wellen
handelt. Die Frequenzen zu den Resonatormoden sind nach [33]

(4.5)

wobei ¢ die Lichtgeschwindigkeit ist.

Durch die Littrow-Anordnung wird nur eine Mode verstiarkt. Dieses Laserlicht ist
somit spektral sehr schmalbandig.

Da die Auskoppeloberfliche der Laserdiode nicht 100%-ig entspiegelt ist, kann
ein Teil des Lichtes zuriick in die Laserdiode reflektiert werden. Dadurch kénnen
Fabry-Perot-Moden entstehen, die den Ein-Moden-Betrieb des Lasers storen. Die-
ser instabile Effekt macht sich durch abrupte Modenspriinge des Lasers bemerk-
bar.

Das Littrow-Gitter ist an eine Stellschraube gekoppelt. Mit dieser wird das Gitter
und somit die gewiinschte Wellenlénge grob eingestellt. Zur feineren Abstimmung
der Wellenlénge dient ein Piezokristall, der sich hinter dem Littrow-Gitter befin-
det. Der modensprungfreie Durchstimmbereich héngt von der Wellenldnge und
vom Injektionsstrom ab und liegt zwischen 10 GHz und 50 GHz. Je goer der
Durchstimmbereich ist, desto stédrker schwankt die Ausgangsleistung, da diese
vom Injektionsstrom abhéngt. Zusitzlich kann die Anderung der Lasertempera-
tur zur Wellenléingenabstimmung verwendet werden, was ebenfalls Auswirkungen
auf die Laserleistung hat.

Um sémtliche Quantenfilmschichten der verwendeten Probe #1294 anzuregen,
wire ein abstimmbares Lasersystem von 700 nm bis 813 nm notwendig. Bis jetzt
gibt es allerdings keine einzelne Laserdiode, die diesen Wellenldngenbereich ab-
deckt. Daher kamen zwei DL Pro Laserkopfe und eine Steuereinheit der Firma
TOPTICA Photonics AG zum Einsatz. Somit konnte mit dem DL pro 780 der
Wellenldngenbereich von 765 nm bis 800 nm fiir die resonante Anregung der 6.3
nm bis 9.9 nm Quantenfilme verwendet werden. Fiir die resonante Anregung der
12.2 nm bis 19.8 nm Quantenfilme kam der DL Pro 850 mit seinem Wellenléngen-
bereich von 800 nm bis 855 nm zum Einsatz. Die beiden Laserstrahlen konnten
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jeweils wahlweise {iber einen Klappspiegel in den Anregungsstrahlengang einge-
koppelt werden.



Kapitel 5

Untersuchungen an
Quantenfilmexzitonen

5.1 Anregungsfliche

Der Laserstrahl wird durch eine Linse auf die Probe fokussiert. Je nach verwen-
deter Linse variiert die Anregungsfliche auf der Probe (Abschnitt 4.1.1). Wegen
des Brewster-Winkels wird mit einem sehr schréagen und somit streifenden Licht-
strahl auf die Probe fokussiert, daraus resultiert eine elliptische Anregungsfliache.

30um

E .= 1.525902 eV

Laser

Abbildung 5.1: (a) Anregungsfliiche bei resonanter Anregung des 19.8 nm QWs
der Probe #1294 bei einer Temperatur von 8 Kelvin. (b) GauBanpassung der Un-
tergrundverteilung. (c¢) RF Verteilung nach Abzug des angepassten Untergrundes.
(d) VergroBlerter Ausschnitt von c.

39
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Die Leistung des Anregungslasers ist gauflformig verteilt, dadurch unterliegt die
Emissions-Intensitéitsverteilung ebenfalls einer Gaufverteilung. Zuséatzlich kom-
men auch noch PL Beitrdge der anderen Quantenfilme, insbesondere der bulk-
Struktur zum Tragen. Diese beiden Einfliisse bilden einen Untergrund (engl.
offset) und bewirken somit einen schwachen Kontrast der resonant angeregten
punktférmigen exzitonischen Zustinde des jeweiligen Quantenfilms (Abb. 5.1
(a)). Eine Kontrasterhchung kann durch den Abzug des Untergrunds erzielt wer-
den, hierzu wurde eine zweidimensionale elliptische Gauflfliche an die Messdaten
angepasst (Abb. 5.1 (b)) und von diesen abgezogen (Abb. 5.1 (c)).

Um die Verteilung der punktformigen Emitter (,,Leuchtflecke®) noch deutlicher
zu machen, kann mit Hilfe der Intensitdt ein Hohenprofil erstellt werden, das
quasi einer dritten Dimension der Auflésung entspricht.

Jeysuau|

S5um

Abbildung 5.2: Réumliche Intensitiitsverteilung der korrigierten Anregungs-
fliche bei einer Temperatur von 8 Kelvin. Die Spitzen entsprechen einzeln an-
geregten exzitonischen Zustédnden.

In Abb. 5.2 sind deutlich unterscheidbare Intensitétsverteilungen zu sehen. Die
Griinde hierfiir sind:

e Anregungsleistung: Da das Anregungsprofil des Lasers zentral die maxi-
male Leistung hat und nach aulen hin abnimmt, werden somit die Bereiche
der Anregungsfliche mit unterschiedlicher Leistung angeregt. Das hat zur
Folge, dass die Emission am Rand schwiécher ist, als in der Mitte der An-
regungsfléache.

e resonante Anregung: Die exzitonischen Zusténde sind durch die Grenz-
flaichenrauhigkeit raumlich unterschiedlich lokalisiert. D.h. sie befinden sich
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in unterschiedlich breiten Potentialtopfen, dadurch besitzen sie auch ver-
schiedene resonante Energien (Abschnitt 5.3). Bei einer festen Anregungs-
energie ist somit die Emissionsintensitdat der Zustédnde unterschiedlich.

Ein Problem, das auch auftreten kann, sind Staubkorner auf der Probenober-
fliche. Diese streuen das Laserlicht und haben somit eine hohe Intensitdt im
Gegensatz zu den anderen Intensitéts-Punkten, dadurch sind diese aber auch
gut zu unterscheiden. Da der Probenort wéihrend der Messung verstellt werden
konnte, war es moglich, Stellen zu suchen, wo keine Staubkorner einen stérenden
Einfluss auf die Messungen hatten.

Die in Abb. 5.2 angegebenen Langendimensionen entsprechen nicht der ,, tatséchli-
chen* Grofle der Anregungsfliche, da zur besseren Darstellung die seitlichen
Rénder der Abbildung aulerhalb der Anregungsfliche liegen. Die Grofle der An-
regungsfliche ergibt sich durch die beiden Halbwertsbreiten (FWHM) der ange-
passten GaufBlkurven in x- und y-Richtung (Abb. 5.1) und betragt

28um  13um
2 2

=T

[5S

. g . % =T = 286um?, (5.1)

wobei x und y die Halbwertsbreiten der angepassten Gaufikurve fiir die entspre-
chende Richtung der Anregungsfliche sind.

5.1.1 Anregungsdichte

Die Anregungsdichte bzw. Anregungsflichendichte hingt wesentlich von der La-
serleistung Pr,qe, und der Grofle der Anregungsfliche ab

P aser
n = m - T - [1 — eXp<—OCO . LZ>], (52)

~ IINT

mit A dem Plankschen Wirkungsquantum, vp.s., der Laserfrequenz, 7 der ex-
zitonischen Lebensdauer, oy dem Absorptionskoeffizienten und L, der Quanten-
filmschichtdicke.

Da der Absorptionskoeffizient temperaturabhéingig ist und es trotz der Brewster-
geometrie zu Reflexionen des Laserlichtes an der Probenoberfliche kommt, kann
der Term [1 — exp(—ayp - L,)] durch die normierte integrale Intensitét I;yr spezi-
ell unter den experimentellen Bedingungen wiedergegeben werden. Die integrale
Intensitét ist die Flidche unter dem Emissionsspektrum und ist somit ein Maf fiir
die tatséchliche Absorption.
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5.2 Photolumineszenz

Um die Resonanzenergien der unterschiedlichen Quantenfilme zu bestimmen,
wurden als erstes die Photolumineszenz-Spektren gemessen. Zur Anregung der
Probe diente ein HeNe-Laser mit einer Energie von 1.96 eV. Die resultierenden
Spektren sind in Abschnitt 2.2.1 Abbildung 2.3 dargestellt. Mit Abnahme der
Quantenfilmschichtdicke ist eine deutliche Linienverbreiterung I'y, der PL zu se-
hen. Zur genaueren Bestimmung des 1s-, 2s und Bi-Exzitons (XX) sind fiir fiinf
Quantenfilme die Intensitdaten in Abb. 5.3 logarithmisch dargestellt.

g
%
@ ]
. 1 2 £ £ EL =1.96 eV -
LlJ ~— (g‘ (5‘ aser
10000 - © o c i
1 (%)) n s e
i ] < 2 wg £
= . ~ »n°
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) 1
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Abbildung 5.3: Photolumineszenz fiir fiinf unterschiedliche Quan-
tenfilme der Probe #1294. Die PL-Intensitét ist zur deutlicheren
Darstellung logarithmisch aufgetragen.

‘ QW H Els ‘ EQs B Els ‘ EXX — Els H Fls ‘
19.8 nm || 1.52595 eV | + 4.49 meV -1.02 meV | 0.17 meV
152 nm || 1.53387 eV | + 7.13 meV | - 1.15 meV | 0.34 meV
12.2 nm || 1.54450 eV | (4 7.65 meV) | - 1.36 meV | 0.43 meV
9.9 nm || 1.55879 eV | (+ 8.22 meV) | (- 1.44 meV) | 0.88 meV
83 nm || 1.57561 eV | (+ 9.61 meV) | (- 2.09 meV) | 1.38 meV

Tabelle 4.1: Relative Absténde fiir das 2s- und XX-Exziton zum 1s-Exziton
fiir die fiinf Quantenfilme der Probe #1294 bei T = 5 Kelvin.

Der Abstand zwischen dem 2s- und XX-Exziton sind jeweils in Bezug auf das
1s-Exziton in Tabelle 4.1 angegeben. Bei optischer Anregung hat sich im Expe-
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riment gezeigt, dafl der Abstand zwischen dem 1s-Exziton und dem XX-Exziton
von der Leistung abhéngig ist. D.h. mit zunehmender Anregungsleistung, nimmt
auch der Abstand zu. Dies gilt aber nur fiir den Abstand zwischen dem 1s- und
XX-Exziton. Die anderen Abstédnde bleiben konstant.

5.2.1 Temperaturabhingigkeit der Photolumineszenz

Die Temperaturabhéingigkeit der PL konnte mit dem Einmoden-Laser bei einer
Energie von 1.64 eV untersucht werden. In Abb. 5.4 sind die Resultate fiir den
19.8 nm und 15.2 nm QW dargestellt.

T T T T T T T T T T T
15.2 nm QW _
5 4 S PLaser_5 HW .
85K
4 19.8 nm QW
62 K
34 42 K

31K

Intensitat in w. E.
Jnjesadwa |

20K
12K

7.0K

45K

T ' | T T T T ! | T T T T T
1515 1518 1.521 1524 1527 1530 1.533
Energie in eV

Abbildung 5.4: Photolumineszenz der bulk-Struktur, den 19.8 nm und 15.2
nm QW in Abhéngigkeit von der Probentemperatur bei gleichbleibender
Anregungsenergie Ep g5 = 1.64 €V und Anregungsleistung Prgser = 5 uW.

Bei kleinen Temperaturen (T < 12 K) ist kein Unterschied in den Spektren zu
erkennen. Bei Temperaturen gréfler als 12 K ist eine deutliche Linienverbreite-
rung des 1s- und 2s-Exzitons und eine Linienverschiebung zu niedrigen Energien
bei zunehmender Temperatur zu beobachten. Gleichzeitig nimmt auch die Emis-
sionsintensitit des 2s Exzitons mit steigender Temperatur zu.

In Abb. 5.5 ist die aus dem Experiment bestimmten temperaturabhéingigen PL-
Linienverbreiterungen des 1s Exzitons fiir unterschiedliche Quantenfilme der Pro-
be #1294 dargestellt.
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Abbildung 5.5: Messwerte der PL-Linienbreite in Abhéingigkeit
von der Probentemperatur mit angepasster Geraden.

| QW Ui Tgsk | AL = Tssi — Dsic |
19.8 nm || 0.14 meV | 0.47 meV 0.33 meV
15.2 nm || 0.32 meV | 0.58 meV 0.26 meV
12.2 nm || 0.38 meV | 0.69 meV 0.31 meV
99 nm || 0.90 meV | 1.18 meV 0.28 meV
83 nm || 1.39 meV | 1.97 meV 0.58 meV

Tabelle 4.2: Differenz der Linienverbreiterung von 5 K auf 85 K
fiir unterschiedliche QW-Dicken der Probe #1294.

Die Messdaten lassen sich gut mit einer Geraden angleichen. Hierdurch ist eine
kleine Streuung der Messdaten deutlich zu erkennen. Eine besonders signifikante
Streuung der Linienbreiten ist bei dem 8.3 nm QW zu beobachten. Im Gegensatz
zu den dickeren Quantenfilmen scheint auch der Anstieg der Geraden grofler zu
sein. In der Tabelle 4.2 sind hierzu fiir die minimale und die maximale Tempe-
ratur die Werte fiir die Linienbreite aus der Geraden und deren Differenzen AT’
gegeniibergestellt. Bei den 9.9 nm bis 19.8 nm Quantenfilmen liegt die Differenz
AT um 0.30 meV. Bei dem 8.3 nm QW betrigt A" 0.58 meV, daraus ergibt sich
eine Abweichung zu den anderen QWs von 0.28 meV. Offensichtlich haben ab
dieser Schichtdicke die starken Unordnungseffekte durch Grenzflachenrauhigkeit
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einen grofleren Einfluss.

Die Energieverschiebung der PL-Linie héngt im Wesentlichen mit der Bandliicke
zusammen, da diese mit zunehmender Temperatur kleiner wird. Weitere Beitréige
kommen von der Entropie und den Phononen. Eine genaue Beschreibung und Be-
stimmung dieser Energieverschiebung in Abhéngigkeit von der Temperatur bietet
das Péssler-Modell [34]

E(T) = E,(0 K) —

Hierbei ist E,(0 K) die Gapenergie bei einer Temperatur von 0 K, « ist der
Hochtemperaturgrenzwert der Entropie (o = S(T' — o0)), O, ist die gemittelte
oder auch effektive Phononentemperatur und p ist ein materialspezifischer Para-
meter.

Das Modell lief} sich sehr gut mit den Werten fiir v, ©,, und p aus [34] an die expe-
rimentellen Daten anpassen (Abb. 5.6). Es mussten lediglich die Werte E (0 K)
ermittelt werden.

In Abb. 5.7 sind diese Werte in Abhéngigkeit von der QW-Dicke dargestellt.
Mit abnehmender Quantenfilmdicke steigt £,(0 K) sehr steil an. Mit zunehmen-
der Quantenfilmdicke nihert sich E,(0 K) dem Wert von 1.522 eV an. Uber
50 nm bleibt der Wert fiir E,(0 K) konstant und entspricht der Bandliicken-
energie £, 3p(T = 0 K) von Volumenhalbleitern. Dieses Verhalten entspricht ge-
nau der Quantisierungsbedingung fiir Quantenfilme, beziiglich der De-Broglie-
Wellenlénge (Abschnitt 2.2).

In der Literatur [5, 34] ist fiir die Bandliickenenergie E,3p caas(T = 0 K) der
Wert von 1.519 eV angegeben. Im Vergleich mit dem ermittelten Wert von 1.522
eV ,ergibt dies eine Abweichung von 30 meV. Eine Ursache hierfiir ist die Mitte-
lung der unterschiedlich lokalisierten Exzitonen. D.h. die Exzitonen haben durch
die Lokalisierung unterschiedliche Energien. Da bei der PL iiber einen grofleren
Ort die Emissionsenergie gemittelt wird, verbreitert sich die Linienbreite und der
Zentrale Peak, was zur ungenauen Bestimmung dieser Werte fiihrt. Bei abneh-
mender Quantenfilmdicke wird dieser Effekt noch stéarker. Daher ist es sinvoll,
nur einzelne Insellokalisierungen von Exzitonen zu untersuchen, da hier die Mit-
telungseffekte reduziert sind oder gar wegfallen.
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Abbildung 5.6: Messwerte der Energieverschiebung mit Anpas-

sung des Péassler-Modells in Abhéngigkeit von der Temperatur,
fiir unterschiedliche QWs der Probe #1294.
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Abbildung 5.7: Der ermittelte E,(T" = 0) Parameter fiir die
Anpassung des Péssler-Modells an die experimentellen Daten in
Abhéngigkeit von der QW-Schichtdicke. Die rote Linie ist der
Grenzwert Eg3p fiir die Gapenergie des Volumenhalbleiters.
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5.3 Resonanzfluoreszenz

Um rdumliche Resonanzfluoreszenz an einzelnen ,, Leuchtflecken“ zu untersuchen,
wurde ein Resonanzscan durchgefiihrt. Hierzu wurde die Laserenergie so einge-
stellt, dafl die ,,Leuchtflecken* nur schwach anfingen zu leuchten. Danach konnte
die Laserenergie kontinuierlich in 13 pueV Schritten durchgestimmt und jeweils ein
Bild der gesamten Anregungsfléiche aufgenommen werden. Da der Laser nicht im
gesamten Abstimmbereich im Einzelmodenbetrieb lief, mufiten die Modenspriinge
durch Verdndern der Lasertemperatur eliminiert werden. Dadurch und durch die
Veranderung des Laserstromes kam es zu unterschiedlichen Ausgangsintensitiaten
des Lasers, diese konnten durch gleichzeitiges Messen mit einem Leistungsmesser
ermittelt werden. Diese Leistungsschwankungen beeinflussen die Emissionsinten-
sitdt und somit die Vergleichbarkeit der Bilder untereinander. Daher mussten die
Intensitéten der Bilder durch Division der jeweilig gemessenen Anregungsleistun-
gen normiert werden.

Eine weitere Moglichkeit ist, die Anregungsleistung durch Abstimmen eines va-
riablen Grauglases konstant zu halten. Im Experiment fiihrten beide Varianten
zum gleichen Ergebnis. Allerdings ist die zweite Variante wesentlich zeitaufwen-
diger als die ,,Divison der Intensitat*.

In Abbildung 5.8 sind die einzelnen Bilder eines ,,raumlichen“ Resonanzscans zu
den jeweiligen Anregungsenergien bei einer Anregungsfliche von 3 pm x 3 pm
dargestellt. Hierbei sind die Anregungsenergien als Differenz (Eqis. = E - Err) zur
,resonanten Anregungsenergie“ Epr mit der maximalen Emissionsintensitit an-
gegeben. Die Laserenergie wurde in diesem Fall schrittweise zu hoheren Energien
,verschoben“. In der Abbildung sind sowohl rdumlich getrennte als auch sehr
dicht liegende und ineinanderlaufende Intensitidtsverteilungen (,,Leuchtflecke®)
der lokalisierten exzitonischen Zusténde zu sehen. Die Intensitit nimmt bei den
meisten Zustanden mit zunehmender Anregungsenergie ab. D. h. die Resonanz-
energie ist fiir diese Exzitonen quasi identisch. Die Intensitét fiir einen Zustand
bleibt aber wihrend des Resonanzscans geradezu konstant, lediglich die Form
verdndert sich von einer kreisformigen zu einer elliptischen Ausdehnung. Es ist
deutlich zu erkennen, dass in diesem Fall mehrere Exzitonen in unterschiedlichen
Potentialtopfen sehr dicht nebeneinander lokalisiert sind. Diese sprechen offen-
sichtlich so unterschiedlich auf den Anregungslaser an und sorgen fiir eine grofle
Linienbreite. Es handelt sich somit um einen gemittelten Zustand aus mehreren
lokalisierten Zustdnden. Dagegen sind Zusténde mit wenigen oder gar einzelnen
Exzitonen kleiner und kreisformig.

Um das spektrale resonante Verhalten und somit den Resonanzbereich der unter-
schiedlich grofien ,,Leuchtflecke“ zu untersuchen, wurde jeweils ein Bild an einem
angeregten ,,Probenort a* zu der jeweiligen Anregungsenergie aufgenommen.
Nach der Normierung der Bilder wurde fiir unterschiedliche , Leuchtflecken“ de-
ren Intensitét in Abhéngigkeit zur Anregungsenergie aufgetragen (Abb. 5.9).
Bei der Energie, welche die maximale Intensitét erzielt, handelt es sich um die
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Resonanzenergie. Durch Anpassen einer Lorentzkurve an die Messdaten konnte
die Halbwertsbreite FWHM (engl. full width half maximum), welche der exzito-
nischen 1s-Linienbreite entspricht, ermittelt werden.

In Abb. 5.9 sind fiir drei Zustédnde bzw. , Leuchtflecke* aus einem Streifen (1.3 pum
X 13 pm) der Anregungs- bzw. Emissionsfliche das Ergebnis des Resonanzscans
fiir den 19.8 nm QW am ,,Probenort a‘“ dargestellt. Die Resonanzenergien und
die Linienbreite dieser Zustdnde unterscheiden sich deutlich voneinander (Abb.
5.10 (a)), es handelt sich somit um unabhéngig voneinander unterschiedlich lo-
kaliesierte Exzitonen.

M) -+« +E__=1.52590eV ?3)

S
I3
>

-

22000 C n=(1) T = 154 peV (37 GHz)

| T=5K : A=(2) T =53 eV (13 GHz)

20000 - ®=(3) I' =77 peV (18 GHz)
18000- [’ = Halbwertsbreite (FWHM)
16000-
14000-
12000-
10000-
8000
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4000-

2000
152580 1.52585 1.52590 1.52595 1.52600 1.52605
Laserenergie in eV
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Abbildung 5.9: Rdumlicher Resonanzscan des 19,8 nm QWs bei einer Tempe-
ratur von 5 Kelvin fiir drei ,Leuchtflecken“ (Intensitétsverteilungen). oben:
rdumliche Lage der drei untersuchten ,,Leuchtflecke“ am ,,Probenort a* bei
einer Anregungsenergie von Epqser = 1.52590 eV.

Die gleichen Messungen von ebenfalls drei ,Leuchtflecken® an einem anderen
Probenort (,,Probenort b*) ergaben identische Ergebnisse mit noch schmale-
ren Linienbreiten (Abb. 5.10 (b)).
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Abbildung 5.10: Resonanzscanvergleich von jeweils drei ,,exzitoni-
schen Zusténden“ an zwei unterschiedlichen Anregungsorten des 19.8
nm QWs. (a) ,,Probenort a* entsprechend vorheriger Abb.;

(b) ,Probenort b*

‘ Differenz ‘ H Differenz ‘ ‘
az —ay | 25 peV bs — by | 63 ueV
az —as | 15 peV bs —by | 34 ueV

Tabelle 4.3: Abweichung der Resonanzenergie bei verschiedenen Anregungsorten.

Die kleinste ermittelte Linienbreite betrdgt b3 = 15 peV, dies ist das f—l-fache
der in Abschnitt 5.2 ermittelten PL-Linienbreite I'p;, von 170 peV. Die grofite
ermittelte Linienbreite von a; = 154 peV weicht um 16 peV von I'pp ab. Die
lokalisierten Exzitonen weisen nicht nur unterschiedliche Linienbreiten auf, son-
dern auch unterschiedliche Resonanzenergien. In der Tabelle 4.3 sind die Ab-
weichungen zwischen der hochsten Resonanzenergie von den niedrigeren Reso-
nanzenergien angegeben. Die Abweichungen sind unterschiedlich und liegen bei
kleinen betrachteten Regionen im zweistelligen peV-Bereich. Die Unterschiede
iitber rdumlich gréflere Distanzen liegen im dreistelligen peV-Bereich. Fiir die bei-

den untersuchten Orte ist die Differenz der gemittelten Resonanzenergie
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Ea,Mittelwert - EhMittelwert =299 IMGV ~ 300 :uev (54)

Dieses Verhalten lésst sich sehr gut mit dem Modell der lokalisierten Exzitonen
in unterschiedlichen Potentialtopfen erkldren (Abschnitt 2.2.2). Die Insellokalisie-
rungen sind durch den Wachstumsprozef3, d.h. durch die Grenzflachenrauhigkeit
offensichtlich vollig willkiirlich angeordnet. Diese Unordnung macht sich demzu-
folge auch bei dickeren Quantenfilmen wie bei dem 19.8 nm QW stark bemerk-
bar. Die Linienbreite und rdumliche Ausdehnung héingen miteinander zusammen.
D.h. rdumlich groBler ausgedehnte Zusténde besitzen eine groflere Linienbreite als
rdumlich kleiner ausgedehnte Zusténde. Je weiter die Laserenergie von der Reso-
nanzenergie entfernt ist, desto rdumlich breiter werden die , Leuchtflecke®.

Da die rdumliche Auflosung durch das Nikon-Mikroskopobjektiv begrenzt ist,
kann nicht mit Sicherheit bestimmt werden, ob es sich bei den beobachteten
Zustéinden um ein einzelnes Exziton handelt. Es kann allerdings die Aussage ge-
troffen werden, ob es sich bei dem jeweils beobachteten Zustand um eine kleinere
oder groflere Gruppe lokalisierter Exzitonen handelt. Diese Unterscheidung wird
besonders in der Hohendarstellung der Intensitét in Abb. 5.8 sichtbar.
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5.4 Mottiibergang und Elektron-Loch-Plasma

In diesem Abschnitt wird die Resonanzfluoreszenz einzelner lokalisierter exzitoni-
scher Zusténde in Abhéngigkeit von der Anregungsdichte untersucht. Ausgangs-
punkt war die spektrale Untersuchung einzelner exzitonischer Insellokalisierungen
hinsichtlich der ,,Mollow-Triplett* Aufspaltung der Resonanzfluoreszenz von ein-
zelnen Atomen. Hierbei sollten sich mit zunehmender Anregungsintensitiat des
Lasers die erst einfache spektrale Linie des resonant angeregten Exzitons immer
mehr zu einem Triplett aufspalten.

Zur spektralen Messung wurde die rdumliche Intensitétsverteilung der Resonanz-
fluoreszenz mit einer Fliache (entsprechend der in diesen dichteabhéngigen Unter-
suchungen verwendeten Anregungsfliche) von

S5lpym 19um
2 2

D

(=T 880um?, (5.5)

L
= 2

y_
=T
2

auf einen 10 pm Spalt des SPEX 1250 M abgebildet und mit der CCD Spektrome-
terkamera aufgenommen. Die aufgenommenen rdumlich/spektralen-Spaltbilder
entprechen in horizontaler Richtung (,,Spaltbreite”) der spektralen Verteilung
und in vertikaler Richtung (,,Spalthohe® bzw. ,Spaltlinge“) der raumlichen Ver-
teilung (Abschnitt 5.4.3, Abb. 5.21). Durch sukzessive Erhohung der Anregungs-
intensitdt und der gleichzeitigen Aufnahme der daraus folgenden verdnderten
raumlich /spektralen-Spaltbilder konnten anregungsleistungsabhéngige Wasserfall-
diagramme aufgenommen werden.

Im Folgenden wird zum besseren Verstéindnis, als erstes das spektrale (Abschnitt
5.4.1) und danach das rdumliche (Abschnitt 5.4.3) dichteabhéngige Verhalten der
Resonanzfluoreszenz dargestellt.

5.4.1 Spektrale Untersuchungen

Fiir die spektralen Untersuchungen wurden jeweils mehrere einzelne leuchtende
Flecke aus den rdumlich /spektralen-Spaltbildern selektiert und die resultierenden
Spektren analysiert.

In Abb. 5.11 und 5.12 ist jeweils ein Wasserfalldiagramm der RF-Spektren in
Abhéngigkeit der Anregungs- bzw. Laserleistung fiir eine einzelne Insellokali-
sierung (,,Leuchtfleck) mit unterschiedlicher rdumlicher Ausdehnung (Zustand
A und B, Abschnitt 5.4.3) bei einer Temperatur von 4.5 K in unterschiedli-
chen Betrachtungsperspektiven dargestellt. Bei schwacher Anregungsleistung ist
ein schmales Spektrum mit einer hohen Spitze zu sehen. Diese Spitze ist die
Rayleigh-Spitze (engl. Rayleighpeak). Unterhalb dieser befindet sich die exzito-
nische 1s-Resonanzfluoreszenz. Mit zunehmender Anregungsleistung nimmt die
RF Breite zu und es ,,wéchst* auf der energetisch niedrigen Seite das XX-Exziton
(Bi-Exziton) heraus. Die Intensitét des Rayleighpeaks nimmt bis zu einem be-
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stimmten Wert ab und die exzitonische 1s-Resonanzfluoreszenz schiebt in Bezug
zur , feststehenden“ Energie des Anregungslasers (Ey) bzw. des Rayleighpeaks zu
hoheren Energien. Bei einer Anregungsleistung von 6 mW ist das 1s-RF-Spektrum
verschwunden und der Rayleighpeak steigt wieder mit zunehmender Anregungs-
leistung an.
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Abbildung 5.11: Resonanzfluoreszenz-Spektren fiir eine isolierte
sexzitonische Insellokalisierung® (Zustand: A) bei unterschiedli-
chen Anregungsleistungen und T = 4.5 K. (Ex = Exziton)

Dieses Verhalten wiesen alle untersuchten Zustdnde auf, es gab lediglich Un-
terschiede bei welcher Anregungsleistung diese Uberginge auftraten. D. h. bei
einigen Insellokalisierungen traten die beschriebenen Ubergiéinge schon bei gerin-
geren Leistungen und bei anderen Insellokalisierungen bei htheren Anregungslei-
stungen auf (Abschnitt 5.4.3). Dieses Verhalten entspricht nicht der erwarteten
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»Mollow-Triplett* Aufspaltung fiir ein Zwei-Niveau System, sondern dem dich-
teabhéngigen Mottiibergang (Abschnitt 2.1.2).
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Abbildung 5.12: Resonanzfluoreszenz-Spektren fiir eine zweite isolierte ,,exzi-
tonische Insellokalisierung® (Zustand: B) bei unterschiedlichen Anregungslei-
stungen und T = 4.5 K.

Um genau zu bestimmen, bei welchen Dichten die beschriebenen Uberginge statt-
finden, muften zuerst die Anregungsleistungen in Anregungsdichten umgerech-
net werden. Hierzu wurde fiir jedes Spektrum aus Abb. 5.12 die normierte inte-
grale Intensitét I;nr(Praser)/LinT(Prasermaz) fiir die jeweilige Anregungsleistung
Ppraser gebildet, indem jeder Wert I7n7(Praser) durch die integrale Intensitit bei
der maximalen Laserleistung (im Experiment Ppysermax = 19 mW) dividiert wur-
de. Danach wurde der jeweilige Wert der normierten integralen Intensitéit mit der
zugehorigen Anregungsleistung in die Gleichung 5.2 eingesetzt und somit die je-
weilige Flachendichte berechnet. Da der Quantenfilm eine bestimmte Dicke L,
besitzt, kann durch Division mit dieser die eigentlich wirkende Volumendichte
berechnet werden. In Abb. 5.13 ist das Ergebnis dieser Rechnung graphisch dar-
gestellt. Bis zu einer Anregungsleistung von 3 mW steigt die Anregungsdichte
nichtlinear an, danach verhélt sich der Anstieg linear.

Die absoluten Werte der berechneten Anregungsdichte konnen etwas von der
tatséchlichen Dichte abweichen. Da die Anregungsleistung Pp s, direkt am Aus-
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gang des Anregungslasers gemessen wurde, konnen durch eventuelle Reflexions-
und Absorptionsverluste durch die Linsen, Graugléaser und des Kryostatenfensters
Leistungsverlust auftreten. Diese Verluste konnten durch spezielle Antireflexbe-
schichtungen fiir eine Wellenldnge von 750 nm bis 1000 nm minimiert werden.
Ein weiterer Faktor ist die genaue Bestimmung der Anregungsfliche, da die An-
regungsleistung gauBférmig vom Zentrum abfillt, liegt demzufolge die Hauptin-
tensitdt im Zentrum der Anregungsfliche. Wenn daher nur die Halbwertsbreite
beriicksichtigt wird, ist die berechnete Anregungsdichte hoher als die tatséchlich
wirkende Dichte. Der dritte Faktor ist die exzitonische Lebensdauer 7g,, da die-
se fiir jeden lokalisierten Zustand unterschiedlich ist (Abschn. 5.3), jedoch in
der Rechnung nur ein Wert fiir 75, beriicksichtigt wird, ist auch hier die An-
regungsdichte nicht exakt bestimmbar. Daher werden die tatsédchlichen Dichten
eher etwas grofer sein als die berechneten. Aus diesem Grund werden die Ergeb-
nisse in dieser Arbeit gleichzeitig in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung und
Anregungsdichte angegeben.
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Abbildung 5.13: Aus der normierten integralen Intensitét (I;y7) berech-
nete Anregungsdichte in Abhéngigkeit von der Anregungslaserleistung.
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Desweiteren lisst sich aus den Messdaten der Absorptionsgrad bzw. das Ab-
sorptionsvermogen

Peak Intensitat w
a(wr) === -Im(x), (5.6)

Anregungsleistung ~ c

Absorptionsvermogen ~

bestimmen, wobei w;, die Laserfrequenz und yx die Suszeptibilitéit ist. Dieses gibt
den Teil der Anregungsleistung an, der am Ort der Anregungsfliche absorbiert
wird und ist somit ein Maf fiir die vom exzitonischen Zustand absorbierte In-
tensitat. In Abb. 5.14 ist das Absorptionsvermogen fiir die gemessenen Spek-
tren in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung dargestellt. In Abb. 5.15 ist das
Absorptionsvermogen gegen die Anregungsdichte aufgetragen. Zur deutlicheren
Darstellung wurden beide Groflen logarithmisch aufgetragen. Es ist zu erkennen,
dass mit zunehmender Anregungsleistung bzw. Dichte das Absorptionsvermogen
abnimmt. Bei einer Leistung von 3 mW bleibt das Absorptionsvermogen kon-
stant. Der leichte Anstieg ist mit dem Untergrund, resultierend aus der bulk-
Struktur zu erkldren. D. h. mit zunehmender Anregungsleistung steigt auch die
PL-Intensitdt und die PL-Linienbreite der bulk-Struktur, dieses bewirkt einen
kontinuierlich steigenden Untergrund der Emission von dem 19.8 nm QW und
des Rayleighpeaks.

Das beobachtete Verhalten der Resonanzfluoreszenz liasst sich sehr gut mit dem
Mott-Ubergang (Abschnitt 2.1.2) erkldren, der in diesem Fall bei einer Anre-
gungsleistung von 3 mW bzw. bei einer Dichte von 1.6-10'¢ cm ™2 liegt. Unterhalb
dieser Anregungsleistung bzw. Dichte existieren hauptséichlich absorbierende Ex-
zitonen mit einer Bindungsenergie. Oberhalb dieser Dichte sind die Exzitonen
ionisiert und es existiert nur noch ein Kontinuum von ungebundenen Elektronen
und Lochern (, Kontinuum-Streuzustdande®), also ein Elektron-Loch-Plasma.
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Abbildung 5.15: Absorptionsvermdgen in Abh#ngigkeit von der Anre-
gungsdichte, fiir den gleichen Zustand wie in Abb. 5.14.



58 KAPITEL 5. UNTERSUCHUNGEN AN QUANTENFILMEXZITONEN

5.4.2 Theoretische Beschreibung und Berechnung

Um das nichtlineare Verhalten der Resonanzfluoreszenz mit zunehmender Anre-
gungsdichte theoretisch zu beschreiben, wurde von Herrn Dr. Giinter Manzke die
verdnderliche Suszeptibilitdt y durch Losung der Halbleiter-Bloch-Gleichungen
fiir den 19.8 nm Quantenfilm berechnet [35, 36, 37].
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Abbildung 5.16: Theoretische Berechnungen (von Dr. Giinter Manzke)
des imaginédren Anteils der Suszeptibilitit fiir den 19.8 nm QW bei zwei
unterschiedlichen Temperaturen. Anregungsdichten: (a) 104 cm™3 (mit
Lage der konstanten Laser-Anregungs-Energie (Ep)), (b) 1015 ecm™3, (c)
5-10% em™3, (d) 101 em=3, (e) 2- 1016 ecm=3. (Ex = Exziton)

In Abb. 5.16 ist der imagindre Anteil der Suszeptibilitdt, der dem exzitonischen
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1s-Absorptionsspektrum (grofie Peaks) und dem 2s-Absorptionsspektrum (kleine
Peaks, in logarithmischer Darstellung) entspricht, dargestellt. Die Energie-Skala
ist hierbei als Abstand zur Bandliickenenergie F, und in Einheiten der bulk Bin-
dungsenergie von GaAs (EY, = 4.2 meV) gegeben. Die durchgezogenen Spektren
sind Ergebnisse fiir einzelne exzitonische Insellokalisierungen (geringe inhomoge-
ne Linienbreite) und die gestrichelten Spektren sind Ergebnisse mehrerer riaum-
lich gemittelter exzitonischer Insellokalisierungen (grofie inhomogene Linienbrei-
te). Mit zunehmender Anregungsdichte verbreitert sich die Linienbreite fiir den
exzitonischen 1s-Grundzustand, gleichzeitig schiebt die Bandkante (Kontinuums-
kante) zu niedrigeren Energien. Bei einer bestimmten Dichte (Mott-Ubergang)
verschwindet schliefflich die exzitonische Linie in der Bandkante. Dieses Verhal-
ten entspricht dem Ubergang von gebundenen Elektron-Loch-Paaren (Exzitonen)
zu dem ungebundenen Elektron-Loch-Plasma. Das gleiche Verhalten gilt auch fiir
den exzitonischen 2s-Zustand und hoéhere Zustédnde. Da dieser energetisch hcher
ist als der 1s-Zustand, verschwindet der 2s-Zustand schon bei kleineren Dichten
in der Bandkante (Abb. 5.16, logarithmische Darstellung).

Die Mott-Dichte und somit der Mott-Ubergang hingt deutlich von der exzitoni-
schen Linienbreite ab. D. h. bei grofier rdumlich ausgedehnten Insellokalisierun-
gen handelt es sich offenbar um mehrere ,,dicht gepackte“ Exzitonen, da hier die
Linienbreite grofler ist (in Abb. 5.16 gestrichelte Linie) und dadurch auch das
Absorptionsvermogen geringer ist. Bei kleineren raumlich ausgedehnten Insello-
kalisierungen sind an diesem Ort weniger Exzitonen, daher besitzt dieser Zustand
auch eine kleinere Linienbreite und ein hcheres Absorptionsvermogen. Wenn es
sich um ein einzelnes lokalisiertes Exziton handeln wiirde, diirfte spektral nur ei-
ne sehr schmale Linie mit hohem Absorptionsvermogen zu sehen sein. In diesem
Fall wiirde vermutlich die Mollow-Triplett Aufspaltung vor dem Mott-Ubergang
zu beobachten sein. Die durch Vielteilcheneffekte resultierende inhomogene Lini-
enverbreiterung und das geringe Absorptionsvermogen wirken sich als Dampfung
auf die betrachteten Insellokalisierungen aus. Mit Zunahme der Anregungsdich-
te steigt die Dampfung dieses Systems und eine Mollow-Triplett Aufspaltung ist
nicht sichtbar. Zusétzlich zu der Dampfung und des Mott-Ubergangs tritt mit
zunehmender Anregungsdichte eine Energieverschiebung der exzitonischen Re-
sonanzfluoreszenz auf. Die Richtung dieser Energieverschiebung héngt allerdings
von der Probentemperatur ab. D. h. unterhalb einer bestimmten Temperatur gibt
es eine Verschiebung zu héheren Energien und oberhalb dieser Temperatur tritt
eine Verschiebung zu niedrigeren Energien auf. Diese Temperatur wurde fiir den
19.8 nm Quantenfilm theoretisch bestimmt und betragt ca. 12 K. In [35] wur-
de diese Energieverschiebung fiir ZnSe bei gemittelten PL. Messungen ebenfalls
gesehen. Da es sich hierbei um ein anderes System handelt, liegt die kritische
Temperatur bei ZnSe bei ca. 30 K.

In Abb. 5.17 und 5.18 sind die theoretisch berechneten Energieverschiebungen fiir
vier unterschiedliche Temperaturen in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung
bzw. Anregungsdichte dargestellt, wobei hier die relativen Verschiebungen zur
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Abbildung 5.17: Theoretisch berechnete Energieverschie-
bung in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung, bei ver-
schiedenen Temperaturen fiir den 19.8 nm GaAs QW.
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Abbildung 5.18: Theoretisch berechnete Energieverschie-

bung in Abhéngigkeit von der Anregungsdichte, bei verschie-
denen Temperaturen fiir den 19.8 nm GaAs QW.
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Abbildung 5.19: Experimentell ermittelte Energieverschie-
bung in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung, bei zwei ver-
schiedenen Temperaturen fiir den 19.8 nm GaAs QW.
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,feststehenden® Energie des Anregungslasers Ej, angegeben werden. Bei tiefen
und hohen Temperaturen nimmt die Energieverschiebung mit zunehmender An-
regungsdichte stark zu. Bei Temperaturen leicht unterhalb und oberhalb der kri-
tischen Temperatur ist der Anstieg eher gering. In Abb. 5.19 und 5.20 sind die ex-
perimentell ermittelten Energieverschiebungen dargestellt. Das Verhalten stimmt
qualitativ mit den theoretischen Berechnungen iiberein. Allerdings weichen die
absoluten Verschiebungen ca. 30% von den theoretisch ermittelten Werten ab.
Dies ist in den Rechnungen begriindet, da hier mit dem chemischen Potential
w idealer (nicht wechselwirkender) Teilchen gerechnet wurde. In [11, 12] konnte
fiir ZnSe gezeigt werden, dass das chemische Potenzial durch die Wechselwirkung
stark reduziert wird. Die Energieverschiebung ist nur unterhalb des Mott-Uber-
gangs zu beobachten, da oberhalb des Mott-Ubergangs die gebundenen Zustéinde
aufgebrochen (ionisiert) sind und nur noch ein ungebundenes Elektron-Loch-
Plasma existiert. Oder anders ausgedriickt, die Energieniveaus der Exzitonen
wurden von der Bandkante ,verschluckt“ und es existiert nur noch ein Kon-
tinuum von ungebundenen Elektronen und Lochern, die keine Emissionslinien
aufweisen. Die resonant anregende Laserlinie wird dann von diesem Kontinuum
gestreut bzw. von eventuell auftretenden Plasmonen absorbiert (im Spektrum
auftretende Plasmonenbande).
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5.4.3 Ré&umliche Untersuchungen

In Abb. 5.21 ist das raumlich /spektrale-Spaltbild bei einer Anregungsleistung von
9 mW zu sehen. Die Lénge enspricht der Ausdehnung (Ay = 26um) eines Teils
der Emissonsfliche vom Probenort in y-Richtung. Um die Details deutlicher zu
erkennen, sind in dieser Abbildung nur 8 schmale Streifen mit jeweils 1.2 pm Brei-
te angegeben. Hierbei sind vier exzitonische Zusténde besonders gekennzeichnet
(A, B, C, D), da diese ndher untersucht wurden. Die Zusténde dazwischen sind
ausgeblendet. Da die Anregungsleistung des Lasers Gauflformig verteilt ist, ent-
spricht die angegebene Anregungsleistung von Py, = 19 mW nur der Leistung
im Anregungszentrum. Daher sind die Anregungsleistungen fiir die entfernteren
exzitonischen Zusténde prozentual schwécher als im Anregungszentrum. Dadurch
unterscheiden sich auch die entsprechenden Spektren. D. h. am Rand der Anre-
gungsfliache entsprechen die lokalisierten exzitonischen Zusténde den Spektren
gebundener Elektron-Lochpaare, also den 1s-Exzitonen mit XX-Exziton und im
Anregungszentrum Spektren von , E-L-Plasmen® (Abschnitt 5.4.1). Dabei unter-
scheiden sich die Spektren in der Form und in der Emissionsintensitit. Aus diesem
Grund ist es nicht ratsam iiber die gesamte Lénge des ,,Spektrometer-Spaltes* zu
integrieren, da ansonsten ein wenig sinnvolles verbreitertes Spektrum aus einer
Summe von Exzitonen und Elektron-Loch-Plasmen entsteht (Abb. 5.21 oben).
Dadurch 148t sich auch die Verbreiterung der RF-Schultern in [26] erkldren, da
bei diesen Messungen die Anregungsfliche wesentlich grofler war und iiber die
gesamte Spaltlinge integriert wurde.

Die Emissionsintensitét in Abb. ist in Bezug zur hochsten Intensitét des Zustands
D I, angegeben. Hierbei fallt auf, dass die Emissionsintensitat vom Zustand A
um 60 % hoher ist als vom Zustand B, obwohl die Anregungsleistung fiir den
Zustand A um 10 % geringer als fiir B ist.

Um dieses Verhalten ndher zu untersuchen, wurden die jeweiligen Schnitte in der
raumlichen Richtung der réumlich/spektralen-Spaltbilder in Abhéngigkeit von
der gemessenen Anregungsleistung aufgetragen (Abb. 5.22). In der Abbildung ist
deutlich zu erkennen, dass die Intensitétsverteilungen der lokalisierten exzitoni-
schen Zustédnde unterschiedlich breit sind. Insbesondere der Zustand C weist eine
deutliche Verbreiterung auf. Hierbei fallt auf, dass sich die Intensititsverteilung
dieses Zustands offensichtlich aus mehreren dicht beieinander liegenden lokalisier-
ten emittierenden Exzitonen zusammensetzt, die durch die Beugungsbegrenzung
des verwendeten Mikroskopobjektivs nicht ausreichend aufgelost werden kénnen.
Daher verédndert sich die Form dieser Intensitatsverteilung von C mit zunehmen-
der Anregungsleistung. Ab der Anregunsleistung von 3 mW bleibt die Form der
rdumlichen Ausdehnung erhalten.

Die rdumliche Intensitdtsausdehnung der anderen drei Zustdnde bleibt im wesent-
lichen erhalten. Hierbei ist der Zustand A am schmalsten, was darauf hinweist,
dass nicht so viele andere lokalisierte Exzitonen um diesen exzitonischen Zustand
verteilt sind.
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Abbildung 5.21: Spaltbild der Spektrenverteilung an unterschiedlichen Orten
der Anregungsfliche des 19.8 nm Quantenfilms, mit Iy der maximalen RF-
Intensitéit. links: Ausschnitt aus ,,spektralem Spaltbild-Zentrum* (Rayleigh-
peak); rechts: einzelne RF-Spektren; oben links: Summe aller RF-Spektren



5.4. MOTTUBERGANG UND ELEKTRON-LOCH-PLASMA 65

Zwischen den betrachteten vier Zustédnden befinden sich auch noch andere inten-
sitétsschwéchere lokalisierte exzitonische Zustdnde, die teilweise ihre rdumliche
Intensitatsverteilung mit zunehmender Anregungsleistung veréndern. Dies hat
auch zur Folge, dass erst bei einer gemessenen Anregungsleistung von 3 mW der
Zustand D zu sehen ist.

In Abb. 5.23 ist die Intensitdat der vier unterschiedlichen exzitonischen Insello-
kalisierungen in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung dargestellt. Zur besse-
ren Darstellung sind die Daten fiir beide Axen logarithmisch aufgetragen. Die
tatséchlich wirkende Anregungsleistung ist hierbei entsprechend der rdumlichen
Lage der einzelnen Zusténde zum Anregungszentrum mittels der (Abb. 5.21)
Gauflverteilung des Anregungslasers beziiglich der gemessenen Laserleistung
Ppaser prozentual angepasst worden. Mit steigender Anregungsleistung bzw. An-
regungsdichte fallt die Emissionsintensitéit bis zu einer bestimmten Anregungs-
leistung ab, danach steigt sie wieder an. Dieses Verhalten entpricht genau dem
beobachteten spektralen Verhalten aus Abschnitt 5.4.1. Der Mott-Ubergang tritt
bei allen vier betrachteten Zustdnden etwas verschoben auf, was durch die An-
zahl der lokalisierten Exzitonen am jeweiligen Ort und an den gering auftretenden
Mittelungseffekten wie beim Zustand C zu erkléren ist.

Bei dem Zustand D tritt der Mott-Ubergang erst bei einer Anregungsleistung
von 9 mW auf. Dies kann nicht nur daran liegen, dass dieser Zustand 4.5 pm vom
Anregungszentrum entfernt ist, sondern kénnte auch an einer geringeren lokali-
sierten exzitonischen Dichte an diesem Ort liegen.

In Abb. 5.24 ist die Intensitédtsverteilung in y-Richtung der Zustédnde A und C
fiir die optisch resonante minimale (Ppgse, = 100 pW) und maximale (Ppgser = 19
mW) Anregungsleistung jeweils in einem Graphen dargestellt. Zum deutlicheren
Vergleich wurden die maximalen Intensitdten beziiglich Abb. 5.23 fiir jede ein-
zelne Messung auf eins normiert. Die angegebenen Breiten sind die gemessenen
Halbwertsbreiten (FWHM) der Intensitatskurven. Bei der Anregungsleistung von
100 W Zustand A betrégt die Halbwertsbreite 400 nm, diese wird bei der An-
regungsleistung von 19 mW um das 1.8-fache grofer (720 nm). Dabei verandert
sich die Form der Verteilung kaum. Allerdings ist bei der héheren Anregungs-
leistung deutlich zu erkennen, dass sich dieser Zustand offensichtlich auch noch
aus mehreren dicht beieinander liegenden Zusténden zusammensetzt (schwache
,»Gebirgskdmme*“ an den Seiten).

Im Gegensatz zum Zustand A wird die Halbwertsbreite des Zustands C von 1500
nm bei geringer Anregungsleistung bzw. Anregungsdichte (weit unterhalb des
Mott-Ubergangs) auf 1180 nm bei hoher Anregungsdichte reduziert. Bei diesem
Zustand ist auch schon bei geringen Anregungsleistungen sehr gut zu erkennen,
dass sich dieser aus mehreren dicht beieinander liegenden Zusténden zusammen-
setzt. Bei der Anregungsleistung von 19 mW (weit oberhalb des Mott—Ubergangs)
sind diese nicht mehr eindeutig zu unterscheiden. In diesem Fall weist die Inten-
sitdtsverteilung auf der linken Seite eine stark abgerundete , Sattigungs“-Kante
auf, die aber nicht durch die Sattigung des CCD-Sensors zustande kommt,
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Abbildung 5.22: Riumliche Verteilung unterschiedlicher exzitonischer Inselloka-

lisierungen bei unterschiedlichen Anregungsleistungen, bei T = 4.5 K.
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Abbildung 5.23: Intensitéit vier unterschiedlicher exzitonischer Insellokali-
sierungen in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung bei T = 4.5 K. Die
Anregungsleistung ist hierbei entprechend der rdumlichen Lage zum Anre-
gungszentrum angepasst. Die gepunkteten Linien dienen zur besseren Ori-

entierung.
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sondern mit den unterschiedlichen zusammengesetzten Lokalisierungen zusam-
menhéngen muss.

Es wurden noch mehrere Untersuchungen der gleichen Art an unterschiedlichen
Orten bzw. exzitonischen Zustinden gemacht, die das gleiche Verhalten aufwie-
sen. Auch hierbei zeigte sich, dass der Ubergang von den Exzitonen zu dem
ungebundenen Elektron-Loch-Plasma iiber den Mottiibergang abhéngig von der
rdumlichen Intensitéitsausdehnung frither als bei kleineren Intensitétsverteilungen
auftritt.
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Abbildung 5.24: Ré&umliche Intensitéitsverteilung in y-Richtung der
Anregungs- bzw. Emissionsfliche bei minimaler (Prgser = 100 pm) und
maximaler (Prgser = 19 mW) optisch resonanter Anregung fiir die ex-
zitonischen Zustédnde A und C bei einer Temperatur von 4.5 K. Die
angegebenen Breiten entsprechen hierbei der Halbwertsbreite (FWHM).



5.5. TEMPERATURABHANGIGKEIT DER RESONANZFLUORESZENZ 69

5.5 Temperaturabhingigkeit der Resonanzfluo-
reszenz

Zur Untersuchung der Temperaturabhéngigkeit der Resonanzfluoreszenz wurde
die Temperatur der Probe in ca. 10 K Schritten erhoht. Hierdurch wanderte
die Emissionslinie zu kleineren Energien, daher mufite die anregende ,, Resonanz-
energie” zur jeweiligen Temperatur nachgestellt werden. Hierbei zeigte sich, dass
die Temperaturstabilitdt insbesondere bei Temperaturen oberhalb von 20 K sehr
gut sein mufite, da ansonsten die Emissionslinie zu starke Schwankungen aufwies.
D.h. bei tiefen Temperaturen hatten Temperaturschwankungen von + 0.2 K keine
Wirkung auf die resonante Anregung, aber bei einer Temperatur von 40 K lief die
Emissionslinie unterhalb der Laserlinie aus der Resonanz, so dass die Intensitét
der Resonanzfluoreszenz stark schwankte. Daher musste die Regelgenauigkeit der
Temperaturregelung auf 4+ 0.01 K reduziert werden, um so bei jeder Temperatur
eine konstante vergleichbare RF zu erhalten.
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Abbildung 5.25: Resonanzfluoreszenz-Spektrum einer rdumlich kleinen exzitoni-
schen Insellokalisierung in Abhéngigkeit von der Temperatur fiir den 19.8 nm QW.

In Abb. 5.25 ist das RF-Spektrum einer kleinen Insellokalisierung fiir den 19.8
nm Quantenfilm fiir sieben unterschiedliche Temperaturen dargestellt. Die Lini-
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enbreite des 1s-, XX- und des 2s-Zustands nimmt mit zunehmender Temperatur
ebenfalls zu. Das Bi-Exziton (XX) , verschwindet* bei hoheren Temperaturen in
der 1s-Exziton Emissionslinie, diese wird dadurch zusétzlich breiter. Im Gegen-
satz zu den temperaturabhéngigen PL Messungen aus Abschnitt 5.2.1 taucht auf
der energetisch hoheren Seite mit zunehmender Temperatur eine Absorptionskan-
te auf. Diese ist allerdings von der Anregungsleistung abhéngig. Bei sehr kleinen
Anregungsleistungen (< 100 pW) ist sie deutlich zu erkennen, mit zunehmender
Anregungsleistung wird die Kante schwécher und verschwindet schliellich bei ho-
hen Leistungen (> 100 uW).

1 '5270 T T T T T T T T T T T T T T T T
1 PL (gemittelt)
1.5255 - 4 RF (einzelner Zustand)

1.5240
1.5225 4

1.5210 4

Energie in eV

1.5195 -

1.5180 -

1.5165 -

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90
Temperatur in K

Abbildung  5.26: Messwerte der PL- und REF-
Energieverschiebung mit Anpassung des Péssler-Modells in
Abhéngigkeit von der Temperatur fiir den 19.8 nm QW.

Die Messdaten fiir die temperaturabhéngige Verschiebung der Resonanzenergie
wurden mit dem Péssler-Modell angepafit und in Abb. 5.26 mit der PL Energie-
verschiebung gegeniibergestellt. Das Verhalten der Energieverschiebung ist bei
beiden identisch. Allerdings ist die Anfangsenergie E,(T" = 0) von der RF um
190 peV zur PL Anfangsenergie verschoben. Dies liegt an den unterschiedlichen
Lokalisierungs-Potentialtopfen. D. h. fiir die Messung der RF wurde nur eine
Insellokalisierung untersucht, diese hat offensichtlich durch ihre Potentialtopf-
breite eine andere Resonanzenergie als die Zusténde, die bei den PL. Messungen
untersucht wurden. Desweiteren kommt noch ein Mittelungsbeitrag zu den PL
Spektren hinzu, da hier {iber mehrere Insellokalisierungen gemittelt wurde.

In Abb. 5.26 ist deutlich zu erkennen, dass bei Temperaturen unterhalb von 12
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K keine wesentliche Energieverschiebung mit zunehmender Temperatur auftritt.
Zwischen 12 K und 25 K steigt die Energieverschiebung mit zunehmender Tempe-
ratur leicht an. Oberhalb von 25 K nimmt die Energieverschiebung mit steigender
Temperatur schnell zu. Dieses Verhalten ist auch die Ursache fiir die Abhéngig-
keit der RF Emissionslinie von der Regelgenauigkeit des Temperaturkontrollers,
wie schon eingangs beschrieben.

5.5.1 Einflu3 der unterschiedlichen Quantenfilme

Im vorherigen Kapitel konnte eine Absorptionskante beobachtet werden. Um die-
se genauer zu untersuchen wurde das 2s-Exziton des 19.8 nm Qws bei unter-
schiedlichen Temperaturen und geringen Laserleistungen resonant angregt und
die Anregungsenergie jeweils etwas verstellt. In Abb. 5.27 sind die Resultate dar-
gestellt.

Intensitat in w. E.

2 — T T T T T T T hy
1.5198 1.5232 1.5266 1.5300 1.5334
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Abbildung 5.27: Unterschiedliche resonante Anregung des 2s-Exzitons des
19.8 nm QWs zur Untersuchung der Absorptionskante. Die gestrichelte Li-
nie ist die Position der 1s-Resonanzenergie.

Auf der energetisch niedrigen Seite des 2s-Exzitons befindet sich das nicht reso-
nant angeregte 1s-Exziton. Es ist deutlich zu erkennen, dass die Intensitéit des
Untergrunds zu hoheren Energien hin abnimmt. Auf der energetisch hoheren Seite
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tauchen je nach Temperatur und Verstimmung des Lasers zwei energetisch un-
terschiedlich breite Emissionslinien und bei der Temperatur von 63 K eine Kante
auf. Um diese néher zu klassifizieren, wurden die Absténde bestimmt. In Tabelle
4.4 sind die ermittelten Abstédnde in Bezug zur Resonanzenergie des 1s-Exzitons
des 19.8 nm Quantenfilms Eg 198 nm angegeben.

‘ T H Eos, 19.8 nm — Eis,19.8 nm ‘ a— Eis 198 um ‘ b— Eis 198 um ‘ a—1>b
32 K 4.46 meV 6.79 meV 7.87 meV -1.08 meV
36 K 4.50 meV 7.26 meV - -

63 K 4.50 meV 7.31 meV 7.94 meV -0.63 meV

Tabelle 4.4: Absolute Abstinde zwischen den Linien a und b zur Resonanz-
energie Els, 19.8 nm-

Aus Tabelle 4.4 ist deutlich zu erkennen, dass bei den drei unterschiedlichen
Temperaturen die Absténde zwischen Fas 19.8 nm, Eis, 19.8 nm und b gleich bleiben,
wéhrend sich die Abstdnde zwischen a — Eig 198 nm und a@ — b verédndern. In Ta-
belle 4.5 sind die ermittelten Absténde aus den PL Messungen aus Abschnitt 5.2
fiir die Energien des 19.8 nm und 15.2 nm QWs angegeben.

‘ EZS, 19.8 nm — Els, 19.8 nm ‘ E?XX7 15.2 nm — l?ls7 19.8 nm ‘ lz‘ls7 15.2 nm — Els, 19.8 nm ‘
| 4.49 meV | 6.77 meV | 7.92 meV |

Tabelle 4.5: Differenz der 1s-Energie des 19.8 nm und des 15.2 nm Quanten-
films und des Bi-Exzitons bei einer Temperatur von 5 K.

Im Vergleich zeigt sich, dass es sich bei der b Linie um das 1s Exziton des 15.2 nm
Quantenfilms handeln muf}, da die Energieabstéinde exakt iibereinstimmen. Bei
der a Linie handelt es sich vermutlich um das Bi-Exziton des 15.2 nm Quanten-
films, allerdings stimmen in diesem Fall die Energieabsténde nicht exakt iiberein.
Das konnte an der Beobachtung liegen, dass der Abstand zwischen Exziton und
Bi-Exziton von der Anregunsleistung abhéngt. Die Temperatur kénnte hierbei
auch einen Einflufl haben.

D. h. im Gegensatz zu den temperaturabhéngigen PL Messungen entsteht bei
der resonanten Anregung des 1s- und des 2s-Exzitons des 19.8 nm Quantenfilms
bei kleineren Leistungen eine Absorptionskante an der Stelle des 1s Exzitons des
15.2 nm QW. Dies scheint aber erst bei einer Temperatur von 40 K aufzutreten.
Unterhalb dieser Temperatur bis 20 K ist mit geringer Intensitét die Emissions-
linie des X X159 nm-Exzitons zu beobachten.
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Abbildung 5.28: Resonante Anregung des 1s-Exzitons des
9.9 nm Quantenfilms bei drei unterschiedlichen Anregungs-
leistungen und einer Temperatur von 45 K.

‘ a— Ff‘ls7 9.9 nm ‘ Cc— E157 9.9 nm ‘ b—c ‘
[ 956 meV | 16.87 meV | -2.06 meV |

Tabelle 4.6: Differenz der Linien aus obiger Abbildung.

‘ EQS, 9.9 nm — Els, 9.9 nm ‘ Els7 8.3 nm — Els, 9.9 nm ‘ EXX, 8.3 nm — -E;ls7 8.3 nm ‘
| 8.22 meV | 16.82 meV | -2.09 meV |

Tabelle 4.7: Differenz der Energien aus den PL-Messungen bei 4.5 K.
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Ein dhnliches Verhalten weist der 9.9 nm Quantenfilm bei resonanter Anregung
des 1s-Exzitons auf (Abb. 5.28). Hier sind ebenfalls bei niedrigen Anregungslei-
stungen und einer Temperatur von 45 K drei stark verbreiterte Linien mit geringer
Emissionsintensitéit zu sehen. In Tabelle 4.6 sind die ermittelten Energieabsténde
in Bezug auf die Energie des 1s-Exzitons dargestellt. Im Vergleich mit den aus
der PL Messung ermittelten Energieabstéinden in Tabelle 4.6 kann die ¢ Linie
als 1s-Exziton des 8.3 nm Quantenfilms und die b Linie als das XX-Exziton des
gleichen QW identifiziert werden. Bei der a Linie handelt es sich vermutlich um
das 2s-Exziton des 9.9 nm Quantenfilms. Allerdings ist hier die Abweichung von
1.34 meV zu den PL Messungen signifikant, so dass nicht mit Sicherheit behaup-
tet werden kann, ob es sich wirklich um das 2s-Exziton oder eventuell um eine
Storstelle handelt. Da das Maximum der a Linie durch die starke Verbreiterung,
die Dampfung und durch die Untergrunderhéhung des X Xg 3 nm-Exzitons schwer
zu ermitteln war, konnte dies auch der Grund fiir die Abweichung sein.

Im Gegensatz zu den Messungen am 19.8 nm Quantenfilm tritt offensichtlich
an der Stelle des 8.3 nm Quantenfilms keine Absorptionskante auf. Bei geringen
Anregungsleistungen fallt die Emissionsintensitéit nach dem X Xg 3 n-Exziton zu
hoheren Energien sehr schnell auf Null ab. Erst bei hoheren Anregungsleistungen
um die 600 W ist die Emissionslinie des 1sg 3 nm-FExzitons zu beobachten, im glei-
chen Zuge nimmt die Emissionsintensitat des X Xg 3 nm-Exzitons ab. Allerdings
sitzt dieses immer noch weit oberhalb des 1sg 3 nm-Exzitons und es scheint, als ob
zwischen den beiden Linien eine strikte Abgrenzung besteht.
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5.5.2 Korrektur des Untergrunds

Mit zunehmender Anregungsleistung und Temperatur steigt auch der Unter-
grund, der durch die PL der bulk-Struktur entsteht. Die Emissionslinie der bulk-
Struktur wird ebenfalls mit zunehmender Temperatur breiter, daher nimmt der
entstehende Untergrund auch schon bei geringen Anregungsleistungen zu. Dies
macht sich besonders bei dem 19.8 nm Quantenfilm bemerkbar, da dieser nur
11.54 meV von der bulk-Struktur entfernt ist. Um diesen Untergrund von der
Emissionslinie des 1819 g nm-Exzitons abzuziehen (Abb. 5.29), wurde als erstes ei-
ne lineare Anpassung gewéhlt

flx)y=m-z+c¢, (5.7)

mit m dem Anstieg und ¢ dem Schnittpunkt mit der Intensitdtsachse, da der
Untergrund offensichtlich linear ansteigt. Bei dieser Anpassung wird allerdings
nicht die Emission der bulk-Struktur abgezogen, daher wurde eine exponentielle
Anpassung

f(x) =exp(k-x)+c, (5.8)

gewdhlt, hierbei ist k ein Fitparameter und ¢ der Offset der Anpassungsfunktion.

1400 T . T T
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Abbildung 5.29: Messdaten der Resonanzfluoreszenz des 1s-

Exzitons des 19.8 nm Quantenfilms mit zwei unterschiedli-
chen Anpassungskurven zum Abzug des ,,bulk Untergrunds.

In Abb. 5.30 sind die reinen Messdaten der Resonanzfluoreszenz mit der jeweili-
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gen Korrektur des Untergrundes gegeniibergestellt.
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Abbildung 5.30: Gegeniiberstellung der Ergebnisse der bei-
den unterschiedlichen bulk Korrekturen fiir die RF des 19.8
nm QWs.

Der Linienverlauf und die Absorptionskanten an der Stelle des 15.2 nm Quan-
tenfilms werden durch die Korrektur wesentlich deutlicher. Allerdings zeigen sich
bei beiden Verfahren Grenzen auf. Bei der linearen Anpassung ist die Wichtung
eher bei der Absorptionskante zu hoheren Energien. Daher wird die Emission
der bulk-Struktur nicht mit abgezogen und es ensteht auf der energetisch nied-
rigen Seite der Resonanzfluoreszenz ein abrupter Abfall der Emissionsintensitét.
Bei der exponentiellen Anpassung geschieht dies nicht, da hier der bulk Anteil
abgezogen wird. Allerdings kommt es bei dem Verlauf der Absorptionskante zu
einer kleinen Fehlanpassung, die den Intensitéitsabfall auf der energetisch héheren
Seite der Absorptionskante beschleunigt. Im Gesamtergebnis bewirken beide An-
passungen eine wesentlich deutlichere Darstellung der Resonanzfluoreszenz und
der Absorptionskante an der Stelle des 1s-Exzitons des 15.2 nm Quantenfilms.
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5.6 Réaumliche Verteilung der Resonanzfluores-
zenz

Im folgenden Abschnitt wird die rdumliche Verteilung der lokalisierten Exzitonen
am Ort der Anregungsfliche aus Abschnitt 5.1 ndher untersucht. Die rdumliche
Verteilung wird durch die Emissionsintensitatsverteilung wiedergegeben. Hierbei
ist sehr gut zu unterscheiden, ob die lokalisierten Exzitonen resonant oder nicht
resonant angeregt sind, da die Emissionsintensititen stark variieren (Abb. 5.2).
Diese variierende Intensitétsverteilung fiir eine Anregungsenergie gibt somit In-
formationen iiber die Breite der Potentialtopfe, in denen die Exzitonen lokalisiert
sind. Allerdings héngt die Emissionsintensitéit auch von der Anzahl der Exzitonen
an einem Ort ab. D. h. je grofler eine Insellokalisation ist, desto mehr Exzitonen
befinden sich in dieser und die Emissionsintensitét ist wesentlich hoher als bei
wenigen bzw. einzelnen lokalisierten Exzitonen.

5.6.1 Temperaturabhingigkeit der rdumlichen Verteilung

Die Anregungsleistung bzw. die Anregungsintensitét I ..., wird bei der optischen
Anregung in die temperaturabhéngigen Anteile

ILaser = -[Reﬂ.(T) + -[Streu. (T) + -[Trans.(T> + -[Absorp. (T) (59)

Anregung  Reflexion Streuung Transmission Absorption

yaufgeteilt . D. h. mit zunehmender Temperatur nimmt auch die Phononenkopp-
lung zu, diese beeinflufit das Transmissions-, Reflexions-, Streuungs- und Absorp-
tionsvermogen der Probe. Um die exzitonische Emissionsintensitét in Abhéngig-
keit von der Temperatur zu untersuchen, wurde bei gleichbleibender Anregungs-
leistung und jeweils unterschiedlicher Anregungsenergie der 19.8 nm Quantenfilm
resonant angeregt und ein Bild mit der CCD-Kamera aufgenommen. Die Emis-
sionsintensitédt pro Sekunde berechnet sich dann

> N,
n=l (5.10)

-[E'm ==
tBel

wobei NV, die detektierte Intensitét des Pixels n, ¢ g.; die Belichtungszeit des CCD-
Detektors und z die gesamte Pixelanzahl (bezogen auf die CCD-Detektorfléche)
ist. In Abbildung 5.31 ist das Resultat der Messung dargestellt. Die Emissions-
intensitdt nimmt mit zunehmender Temperatur linear ab.

Um die detektierte Emissionsintensitit bei unterschiedlichen Temperaturen bei-
zubehalten, mufl mit der abfallenden Intensitét in gleichem Mafle die Belichtungs-
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zeit erhoht werden.
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Abbildung 5.31: Temperaturabhiingigkeit der resonanten Emissionsin-
tensitét Iy, pro Sekunde bei gleichbleibender Anregungsleistung von 5
W, bei jeweiliger temperaturabhéngiger resonanter Anregungsenergie
und gleichbleibender Anregungsfliiche fiir den 19.8 nm QW.

In Abb. 5.32 ist die rdumliche Verteilung der lokalisierten Exzitonen bei resonan-
ter Anregung mit gleichbleibender Anregungsleistung fiir drei unterschiedliche
Temperaturen durch die gemessene Intensitétsverteilung der RF Emission dar-
gestellt. Der 81 pm? grofle Ausschnitt stammt aus dem Zentrum der Anregungs-
flache, daher kann davon ausgegangen werden, dafl die Anregungsdichte iiber den
gesamten Ausschnitt gleich verteilt ist. Die Belichtungs- bzw. Integrationszeit der
CCD-Kamera wurde so gewéhlt, dass die Summe der Emissionsintensitit der ge-
samten Anregungsfliche bei den jeweiligen Temperaturen immer identisch war.
Obwohl es sich bei den drei unterschiedlichen Temperaturfiallen immer um den
gleichen Anregungsort handelt, ist die Intensititsverteilung offenbar grundver-
schieden. Bei der Temperatur von 8 K existieren viele unterschiedlich stark re-
sonant angeregte lokalisierte Exzitonen. Bei 27 K dominieren nur noch fiinf fast
gleich angeregte lokalisierte Exzitonen und bei 55 K sind nur noch drei rdum-
lich wesentlich grofler ausgedehnte Intensitétsverteilungen zu sehen. Wobei eine
,, Lokalisierung® stérker resonant angeregt ist. Bei allen drei Verteilungen ist auch
noch zusétzlich ein schwacher fluktuierender Untergrund zu beobachten. Um die-
sen Untergrund ndher zu betrachten, ist in Abb. 5.33 fiir die Verteilung bei der
Temperatur von 27 K nur das untere Drittel der maximalen Intensitéit ( %  Lonaz)
dargestellt.
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Abbildung 5.32: Riumliche Verteilung der RF am gleichen Anregungsort bei
drei unterschiedlichen Temperaturen und gleichbleibender Anregungsleistung.
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Intensitat in w. E.

Abbildung 5.33: Schnitt bei 3 der maximalen Intensitéit der
rdumlichen Verteilung der RF bei einer Temperatur von 27 K.

Der ,,Untergrund“ &hnelt einer Gebirgsverteilung mit einzelnen kleineren und
groferen Bergen und Bergkdmmen. Es handelt sich hierbei ebenfalls um die In-
tensitétsverteilung lokalisierter Exzitonen mit Emissionsintensititen zwischen %
bis % von I,,... Bei den einzelnen Bergen, handelt es sich um sehr wenige an
einem Ort lokalisierte Exzitonen. Bei den Bergkdmmen handelt es sich um sehr
dicht beieinander aber doch noch leicht rdumlich getrennt liegenden lokalisierten
Exzitonen. Interessanterweise scheinen die lokalisierten Exzitonen in der Néhe
der hohen Intensitétsspitzen eine hohere Emissionsintensitéit zu besitzen als die
Exzitonen zwischen den hohen Intensititsspitzen. Fiir die Verteilung bei einer
Temperatur von 55 K trifft gleiches zu, nur dass hier das beschriebene Verhalten
noch konzentrierter auftritt. D. h. die wenigen Intensitétsverteilungen sind sehr
breit und zwischen ihnen scheinen keine Exzitonen lokalisiert zu sein.

Die Verteilung bei der Temperatur von 27 K (Abb. 5.32 (b)) wirkt sehr symme-
trisch und es liegt nahe zu vermuten, dass es sich hierbei um eine systematische
,, Gitteranordnung® bei einer bestimmten Schwelltemperatur handelt. Um festzu-
stellen, ob das beobachtete Verhalten reproduzierbar ist, wurde die Probe wieder
auf Zimmertemperatur gebracht und am darauffolgenden Tag wieder abgekiihlt
und die gleiche Messung durchgefiihrt. Das Ergebnis war das gleiche, demzufol-
ge bleibt das Lokalisierungspotential fiir die Exzitonen in Abhéngigkeit von der
Temperatur erhalten. Als néchstes wurden die gleichen Messungen an einem an-
deren Probenort durchgefiihrt. Es zeigte sich, dafl das Lokalisierungsverhalten der
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Exzitonen mit zunehmender Temperatur identisch zu den vorherigen Messungen
war, allerdings konnte keine symmetrische Anordnung wie im vorherigen Fall be-
obachtet werden. Bei allen Untersuchungen an verschiedenen Probenorten gab
es immer bei einer Temperatur zwischen 25 K bis 30 K eine abrupte rdumliche
Verdnderung der Intensitétsverteilung. Danach nimmt mit steigender Tempera-
tur die rdumliche Ausdehnung der Intensitétsverteilung zu und es sind nur noch
einzelne sehr grofle rdumlich verteilte Intensitdten zu beobachten. Die Anordnung
dieser Verteilung héngt allerdings vom Probenort ab und ist reproduzierbar. Sie
wird offensichtlich vom Wachstumsprozess in Bezug auf die Grenzflichenrauhig-
keit bestimmt und ist temperaturabhéngig.

5.6.2 Temperaturabhingiger rdumlicher Resonanzscan

Um das resonante Verhalten der unterschiedlich lokalisierten Exzitonen bei ver-
schiedenen Temperaturen zu untersuchen, wurde die Anregungsenergie durch
leichtes Verstimmen des Lasers variiert und jeweils ein Bild der Intensitétsvertei-
lung mit der CCD-Kamera aufgenommen. In Abb. 5.34 sind die Ergebnisse fiir
drei verschiedene Temperaturen dargestellt. Der betrachtete Emissionsbereich ist
der Ausschnitt aus dem Zentrum der Anregungsfliche, durch das Gaufiprofil des
Anregungslasers ist die Anregungsdichte hier nicht mehr ganz homogen verteilt.
Bei der graphischen Darstellung sind die ,, willkiirlichen* Intensitdaten der einzel-
nen Intensitidtsverteilungen bei gleicher Temperatur in Bezug zum maximalen
Emissionsintensitdtswert ., rrr gesetzt. Die Energien sind als Differenz zur
,resonanten Energie“ Epr mit der hochsten Emissionsintensitit angegeben.

Bei der Temperatur von 8 K verédndert sich die Verteilung der resonant angereg-
ten Exzitonen bei Variationen von einigen 0.05 meV drastisch. Eine systematische
Anordnung der Intensitétsverteilung ist hier nicht zu erkennen. Es ist offensicht-
lich, dass die Exzitonen in sehr unterschiedlich breiten Potentialtopfen lokalisiert
sind. Thre spektrale Linienbreite mufl recht schmal sein, da sich die resonan-
te Intensitdtsverteilung durch leichtes Verstimmen des Anregungslasers schnell
verdndert. Bei hoheren Temperaturen, insbesondere bei Temperaturen oberhalb
von 25 K scheint die spektrale Linienbreite der unterschiedlich lokalisierten Ex-
zitonen am gleichen Beobachtungsort breiter zu sein, da sich hier beim Variieren
des Anregungslasers von einigen 0.1 meV die resultierende Intensitétsverteilung
nur leicht in der Intensitdt verdndert. Die Anordnung der Emissionsorte bleibt
erhalten, sie unterscheidet sich allerdings von der Anordnung bei 8 K. Bei zuneh-
menden Temperaturen oberhalb von 25 K ist die rdumliche Intensitétsverteilung
selbst noch bei Enerergien weit unter- und oberhalb der Resonanzenergie iden-
tisch. Die Intensitédten dieser Verteilungen sind lediglich geringer und offensicht-
lich breiter, als bei der resonanten Anregung. In Tabelle 4.8 ist der Resonanz-
bereich fiir 8 K und 27 K angegeben, indem die jeweilige maximale Intensitit
I'1nay durch die maximale Intensitét I, r bei entsprechender resonanter An-
regung Fpp dividiert wurde. Das Ergebnis ist ein Resonanzscan. Es ist deutlich
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zu erkennen, dafl der Resonanzbereich bei 27 K wesentlich breiter ist, als bei 8
K. Das Gleiche gilt auch fiir den Resonanzbereich bei der Temperatur von 55 K,
dieser ist noch wesentlich breiter als bei den anderen beiden Temperaturen. Da
bei hoheren Temperaturen die spektrale Linienbreite der Exzitonen und somit
auch der Resonanzbereich zunimmt, vergréflert sich der bendtigte energetische
Abstimmbereich des Anregungslasers. Bei den Messungen hat sich gezeigt, dass
der verwendete Einmodenlaser nur iiber einen kleinen Bereich von 200 pueV mo-
densprungfrei abstimmbar war. Daher mufite insbesondere bei der Probentem-
peratur von 55 K der Laser zusétzlich in der Lasertemperatur, dem Strom und
somit in der Leistung verdndert werden, um einen geringen Abstimmbereich zu
gewdhrleisten. Zusétzlich nimmt die benotigte Regelgenauigkeit mit steigender
Probentemperatur zu (Abschnitt 5.5). Da die Einstellung des Anregungslasers
beziiglich der Temperatur und des Stroms etwas Zeit in Anspruch nimmt, kann
es bei der Messung bei 55 K zu geringen Energiedriften gekommen sein, so dass
sich die Position der Resonanzenergie leicht verdndert hat. Daher hat sich bei der
Messung von 55 K herausgestellt, dass es besser ist, iiber einen kleineren zeitli-
chen Bereich mit grofleren Energieabstinden, bezogen auf den Stabilitdtsbereich
des Anregungslasers, zu messen. Dadurch ist allerdings die spektrale Auflésung
geringer als bei den anderen beiden Temperaturmessungen und daher kann hier
der Resonanzbereich nicht genau angegeben werden.

Ea 1.057 meV | 0.109 meV | 0 meV | -0.104 meV | -0.527 meV
Lz /Imaz. LR 0.3 0.8 1 0.6 0.1

Err = 1.525900 €V bei T = 27 K

En 2.006 meV | 0.636 meV | 0.102 meV | 0 meV | -0.750 meV
Lz Imaz. LR 0.3 0.9 0.9 1 0.3

Tabelle 4.8: Vergleich der Intensititen aus riumlichem Resonanzscan.



83

5.6. RAUMLICHE VERTEILUNG DER RESONANZFLUORESZENZ

‘ue(P8e8ur Imjeiodura], o31tomal oIp InJ (i "M UI) [ JRISULUISUOISSTUIS US[RIUIXRUT
Iop ywx Y757 91310U0s3ungoIuy Uojueuosol Iz 47, — 7 = Vi ZUdIOPL(] S[@ PUIS ULISIoUS] oI(] "UoldIouossungoruy pun uosinjeiod
-WT, USYPDI[PAIYDSINUN [9(] UWOUONZXF] USIIOISI[RHO] UOA ZUOZSOIONPZURUOSIY] 0P SUN[IOJIOAS)RIISUOIU] oPI[WNRY FE G SUnpiqqy

AW /Le0-="3 AewQ="3 AswglLe0="3 ANPWSe0="3 AW Zee'G="7
A® 67Z€25° k=3 Yes=1

AswQ="3 ABWZoL0="3 ABW 9€9'0="3 ABW900Z="3

A®006525°L="9 MlZ=1

S dvhvdy &

A8W /ZG0-="3 AsW £01°0-="3 Aew="3 AdweoL'0="3 ABW /G0'L =3
NBEZPIZS L=""3 M8=1



84 KAPITEL 5. UNTERSUCHUNGEN AN QUANTENFILMEXZITONEN

5.6.3 Modell zur Simulation der Messung

Die Bilder aus 5.34 suggerieren eine rdumliche Verbreiterung der einzeln lokali-
sierten Exzitonen mit zunehmender Temperatur. Allerdings kénnen sich die loka-
lisierten Exzitonen schwerlich in diesem Temperaturbereich rdumlich ausdehnen.
Die experimentellen Beobachtungen miissen daher eine andere Ursache haben,
die vermutlich mit der Exziton-Phonon-Kopplung zu tun hat. In Abschnitt 2.1.3
wurde das Debye-Modell fiir das temperaturabhéngige Verhalten der spezifischen
Wiarmekapazitdt von Phononen und der Debye-Temperatur vorgestellt und in
Abb. 2.2 fiir GaAs dargestellt. Hiebei ist jeweils bei einer Temperatur von ca. 25 K
ein Ubergang vom schwachen zum sehr schnellen Anstieg der spezifischen phono-
nischen Wérmekapazitéit sowie der Debye-Temperatur zu sehen. Dieses Verhalten
trifft ebenfalls fiir die optischen Phononen beziiglich der Bose- bzw. Boltzmann-
verteilung (Gl. 2.19) zu. Das Verhalten unterhalb und oberhalb dieser Schwell-
bzw. Ubergangstemperatur von 25 K ist identisch mit der Ubergangstemperatur
und dem Verhalten der drastischen Anderung der Intensitétsverteilung aus den
Messungen in Abschnitt 5.6.2. In Abb. 5.35 (a) ist dieses rdumliche , Intensitéts-
verhalten® fiir drei verschiedene Temperaturen schematisch vereinfacht darge-
stellt. Hierbei veréandert bzw. verbreitert sich mit zunehmender Temperatur nicht
die Lage der lokalisierten Exzitonen, sondern die emittierende Intensititsvertei-
lung dieser. Demzufolge wird die spektrale Linienverbreiterung der Exzitonen und
die rdumliche Intensitédtsverteilung durch die Phononenkopplung beeinflusst. In
Analogie zum Verhalten aus dem Debye-Modell und der Linienverbreiterung nach
GIL. 2.19 kann eine Anpassungsfunktion fiir den temperaturabhéngigen Linienver-
breiterungsfaktor «(7') fiir T > 0 K aufgestellt werden

YT)~o+v-T+1-exp (—;), (5.11)

wobei o, v, [ und t die materialspezifischen Anpassungsparameter sind. Die spek-
trale Emissionslinie der unterschiedlich lokalisierten Exzitonen kann dann als Lor-
entzkurve mit einer Linienbreite bzw. volle Halbwertsbreite I'y-y(7") angenommen
werden

_2F Lo -~(T)
Juneni=\Ber 1) = = L, B + (Do () >12)

I der Fliache unterhalb der Lorentzkurve, I'y der natiirlichen Linienbreite bei
T = 0 K und FE, ist die Resonanzenergie beim Intensitdtsmaximum der jewei-
ligen spektralen exzitonischen Linie. Durch die dichte rdumliche Verteilung der
lokalisierten Exzitonen liegen deren Emissionslinien sehr nah zusammen. Mit zu-
nehmender Temperatur iiberschneiden sich diese und die resultierende spektrale
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Intensitdt ist somit die Summe aus unterschiedlich breiten und hohen Emissi-
onslinien. In Abb. 5.35 (b) ist dieses spektrale Verhalten schematisch fiir drei
unterschiedliche Temperaturen dargestellt. Die spektralen Abstédnde der lokali-
sierten Exzitonen (schwarze Linien) sind hierbei frei gewahlt worden. Die Summe
der einzelnen Linien entspricht der roten einhiillenden Kurve. Zusétzlich zur Ver-
breiterung verschiebt sich auch die Emissionsenergie zu niedrigen Energien (Ab-
schnitt 5.2.1 und 5.5). Durch die spektrale Linienverbreiterung vergrofert und
iiberschneidet sich auch der jeweilige Resonanzbereich der lokalisierten Exzito-
nen. Dadurch werden diese bei hoheren Temperaturen ebenfalls resonant ange-
regt und emittieren dadurch stérker. Die spektrale Linienverbreiterung ist so mit
der rdumlichen Intensititsverteilung gekoppelt.

Auf Grundlage dieser Uberlegungen konnte das folgende Modell entwickelt wer-
den. Hierbei setzt sich die Energieverteilung

QN,T) = Zag(N) — [E,(T = 0) — Ep(T)] (5.13)

aus einer zufélligen Energieverteilung Zoo(N) mit N unterschiedlich zufillig in
X- und Y-Richtung lokalisierten Exzitonen zusammen. Die temperaturabhéngi-
ge Energieverschiebung und somit auch die zentrale Resonanzverschiebung wird
durch das Péssler-Modell Ep(T) (Abschnitt 5.2.1) fiir die jeweilige Temperatur
beriicksichtigt. Fiir die rdumliche Ausdehnung der Exzitonen wird eine Gauflver-
teilung angenommen

fa(z) ~ exp [— (&)T , (5.14)

wobei Aa die raumliche Auflosungsbegrenzung (Abschnitt 3.2) des verwendeten
Mikroskopobjektivs ist. Die Linienverbreiterung der jeweiligen Energie E ldsst
sich in Abhéngigkeit von der Temperatur durch

_ amp
MWD = G+ P o

berechnen.

Das auf der Probe einfallende bzw. anregende Laserlicht entspricht einer ebenen
Welle der Form

wi(X,Y) =expli-kp - (X +Y)] = exp z'-AJ-cos(@B)-(X+Y) , (5.16)

— 2 .
mit k;, = )kL’ e )\—W -cos (Op), wobei A\p, die Wellenlidnge des An-
c L
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regungslasers, O p der Winkel des anregenden bzw. ,einfallenden* Laserlichts (im
vorliegendem Experiment entspricht dieser Winkel dem Brewsterwinkel ©p =
75°) und 7 die imaginére Einheit ist.

Die rdumliche Intensitédtsverteilung in x- und y-Richtung fiir eine beliebige An-
regungsenergie des Lasers Fp 1a8t sich dann je nach dem ob es sich um pha-
senerhaltende (Kohédrenz) oder dephasierende (Inkohérenz) Prozesse handelt als
kohérente Summe

Lon(z,y, B, T) ~

2

Z{fa r—Xj) - faly =Y;)} - g(BL — 5, T) - wr(X;,Yj)| (5.17)
oder durch die inkohédrente Summe

N
Livkon(z,y, Er, T Z {falr — Xj) - fa(y — Y)} g(EL QjaT>‘2> (5.18)

mit |wg(z — X,y — Y;)|* = 1, darstellen. Somit wird in Abhéngigkeit von der
Temperatur, der Anregungsenergie und der Linienbreite jedem statistisch ver-
teilten Energiewert eine raumliche Gaufiverteilung zugeteilt. In Abb. 5.35 (c) ist
ein Schnitt in x-Richtung fiir eine nach dem Modell berechnete rdumliche Inten-
sitatsverteilung fiir drei Temperaturen dargestellt. Die Anregungsenergie wurde
so gewahlt, dafl die lokalisierten Exzitonen immer am gleichen Ort bzw. in der
gleichen Schnitt-Linie resonant angeregt sind. Mit Zunahme der Temperatur ist
eine deutliche rdumliche Intensitédtsverbreiterung zu sehen. Diese kommt aber
nicht durch die rdumliche Verbreiterung der Exzitonen zustande, sondern durch
die Verbreiterung des Resonanzbereiches der einzelnen Zustédnde. Die dadurch
entstehende hohere Emissionsintensitéit wird aufsummiert und somit verbreitert
sich die Intensitétsverteilung. Durch die so entstehende Mittelung der verschie-
denen Intensitdten verdndert sich die Struktur der Verteilung mafigeblich. Die
tatsédchliche raumliche Verteilung der lokalisierten Exzitonen bleibt aber erhal-
ten. Daher ist die Verdnderung der Intensitatsverteilung in Abhéngigkeit von der
Temperatur fiir jeden Probenort reproduzierbar.

Mit diesem Modell lassen sich die Resultate des Experiments sehr gut beschrei-
ben. Das Verhalten der drastischen Verdnderung der Intensitatsverteilung bei der
Ubergangstemperatur von 25 K wird durch die Beriicksichtigung der Exziton-
Phonon-Kopplung sehr gut wiedergegeben. Auch das Verhalten unterhalb und
oberhalb dieser Ubergangstemperatur entspricht genau den experimentellen Be-
obachtungen. In der Abb. 5.35 (¢) ist mit Zunahme der Temperatur eine deutliche
Erhchung des Offsets zu sehen, auch dieses konnte im Experiment beobachtet
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Abbildung 5.35: Modell der rdumlichen Verteilung der RF bei unterschiedlichen Tem-
peraturen. (a) Schematisch vereinfachte Darstellung der rdumlichen Intensitéitsvertei-
lung bei unterschiedlichen Temperaturen. (b) Berechnete Verbreiterung der Emissions-
linien in Abhéingigkeit von der Temperatur fiir verschieden dicht nebeneinander liegende
lokalisierte Exzitonen am identischen Beobachtungsort. AFE ist die temperaturbedingte
Energieverschiebung (c) Berechnete rdumliche Intensitétsverteilung mit Hinzunahme
der Phononenkopplung an die Exzitonen bei drei unterschiedlichen Temperaturen am
identischen Ortsintervall (Ax = 10 pm).
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bzw. gemessen werden. Bei den Modellrechnungen hat sich gezeigt, dass die An-
zahl N der lokalisierten Exzitonen wesentliche Auswirkungen auf die Summation
der Verteilung hat. Daher ist davon auszugehen, dass sich im Experiment sehr
viele unterschiedlich dicht nebeneinander lokalisierte Exzitonen am untersuchten
Probenort befunden haben, da sich in der Modellrechnung gezeigt hat, dass die
Intensitatsverbreiterung mit zunehmender Teilchenzahl N schneller ansteigt. Wei-
terhin konnte mit dem Modell der Einfluss der optischen Auflésungsbegrenzung
Aa untersucht werden. Es hat sich gezeigt, dass sich mit einer theoretisch gerin-
geren Auflosungsbegrenzung die Intensitatsverteilung nicht so stark wie durch die
experimentell vorgegebene Auflésungsbegrenzung verdndert. Umgekehrt hat sich
gezeigt, dass mit Zunahme der Auflosungsbegrenzung auch die Verbreiterung der
Intensitatsverteilung zunimmt. Somit kommt zu der Resonanzverbreiterung auch
noch der Beitrag der Auflésungsbegrenzung hinzu. Desweiteren wurde der Ein-
fluss der kohérenten und inkohérenten Summe auf das Ergebnis untersucht. Es
hat sich gezeigt, dass das tendenzielle Ergebnis beziiglich der Intensitédtsverbreite-
rung bei beiden Summen unterschiedlich ist (Abb. 5.35 (c)), der Mittelungseffekt
bei der inkohérenten Summe ist offensichtlich stérker ausgeprigt. Dies entspricht
auch eher den Ergebnissen aus dem Experiment. Allerdings ist hieriiber schwer-
lich eine Aussage zu treffen, da im Experiment die Teilchenanzahl und die opti-
sche Auflosungsbegrenzung einen grofien Einfluss auf die Qualitat der Messung
haben. Hierdurch kann keine genaue Aussage iiber die exakte rdumliche Aus-
dehnung der Exzitonen und deren Lokalisation gemacht werden. Hinzu kommt,
bedingt durch das Probenwachstum, noch die stark unterschiedliche Verteilung
der Exzitonen an verschiedenen Probenorten. Dies kann im Modell nur als stati-
stische Verteilung wiedergegeben werden. Daher ist nur ein qualitativer Vergleich
mit der experimentellen rdumlichen Intensitétsverteilung moéglich und sinnvoll.
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5.6.4 R&aumlich und spektral hochaufgeldste Resonanzfluo-
reszenz

Um das spektrale Verhalten der im vorherigen Abschnitt beschriebenen lokalisier-
ten exzitonischen Zustédnde in Abhéngigkeit von der Temperatur zu untersuchen,
wurde bei resonanter Anregung des 19.8 nm QWs die Emission auf den Spalt
des Spektrometers abgebildet und spektral aufgelost. In erster Linie waren bei
diesen Untersuchungen die Spektren von den rédumlich am grofiten ausgedehn-
ten Intensitdatsverteilungen der lokalisierten Exzitonen von Interesse. Da sich die
rdumliche Intensitiatsverteilung mit zunehmender Temperatur verdndert, musste
durch vertikales Verstellen der Spaltlinse mit einer Mikrometerschraube der jewei-
lige Emissionsort neu eingestellt werden. In Abb. 5.36 sind die jeweiligen spektral
aufgelosten Spaltbilder fiir drei Temperaturen Konturhohenlinien dargestellt, die
mit dem des C'CD*-Detektors aufgenommen wurden. In der Spalthdhe ist eine
sehr unterschiedliche rdumliche Intensitétsverteilung zu sehen. Die ,, Spaltbreite*
entspricht der spektralen Auflosung. Neben den ,Spaltbildern“ sind die Spek-
tren der jeweiligen verschiedenen Orte in Bezug auf die Spaltbreite logarithmisch
dargestellt. Die Zustdnde unterscheiden sich in der Intensitdt und spektral sehr
deutlich voneinander. D. h. bei den Temperaturen von 5 K und 25 K existieren
verschieden resonant angeregte lokalisierte Exzitonen. Die spektrale Breite die-
ser Zusténde und die Intensitét des Rayleighpeaks sind bei jedem exzitonischen
Zustand unterschiedlich. Bei der Temperatur von 60 K scheinen alle Zustédnde
resonant angeregt zu sein, hier variiert allerdings die maximale Intensitdt sehr
stark. Bei grofien ausgedehnten Intensitéatsverteilungen scheint die Intensitét des
Rayleighpeaks zu dominieren. Dies hat auch zur Folge, dass schwache Inten-
sitdten in der Konturdarstellung der Spaltbilder kaum bzw. gar nicht zu sehen,
aber trotzdem vorhanden sind. Um die genaue resonante Anregungsenergie ein-
zustellen und damit die Belichtungszeit der CCD nicht zu lange ist, wird meistens
iiber die gesamte Spalthohe summiert und somit wird ein gemitteltes Spektrum
wiedergegeben. In. Abb. 5.37 sind die Mittelwerte der einzelnen Positionen fiir
die jeweiligen drei Temperaturen der Messung dargestellt. Der , gemittelte 1s-
Zustand® ist offensichtlich bei jeder Temperatur resonant angeregt, dies ist aber
ein typischer Mittelungseffekt und hat daher mit der Realitét des einzeln ange-
regten Zustands nichts zu tun. Auch der 2s-Zustand ist wesentlich deutlicher zu
erkennen, insbesondere im Vergleich zu den Messungen bei 60 K.
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Abbildung 5.36: Spektrale Verteilung der Resonanzfluoreszenz des 19.8 nm
QWs fiir verschiedene Emissionsorte bei unterschiedlichen Temperaturen und
annéhernd gleicher Anregungsleistung.
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Tatséchlich wirkt sich dieser Mittelungseffekt noch stérker aus, da in der Abb.5.37
nur die Zustdnde mit den hochsten Intensitidten zur Mittelung verwendet wurden.
Die Zustdnde mit geringeren Emissionsintensitédten wirken sich ebenfalls auf die
Mittelung aus. Daher ist eine Mittelung iiber die gesamte ,,Spalthche® nicht sinn-
voll. Auch nicht fiir die Messungen bei 60 K, obwohl hier alle Zusténde offenbar
gleich resonant angeregt sind. Um das Verhalten bei 60 K genauer zu analysieren,
sind in Abb. 5.38 die Spektren an vier unterschiedlichen Orten in Bezug auf die
,opalthohe” in einem Diagramm dargestellt.

1'; ——>T=5K
—3>T=25K
——3YT=60K

0.1+ .

0.014

Intensitat in w. E.

1E-34

PO SR LY U p 4 e Nyl : L A !
1520 1522 1524 1526 1528  1.530
Energie in eV

Abbildung 5.37: Mittelwert bzw. Summe iiber die gesamte ,,Spalthhe“ der
vorherigen Spektren. Die Darstellung ist logarithmisch und die Intensitéten
sind jeweils auf eins normiert. (2s-Exziton (geringere Intensitét)).

Aus Abb. 5.38 konnte das Verhéltnis der maximalen Intensitéit des Rayleighpeaks
Ir zur maximalen Intensitit des resonant angeregten ls-Exzitons (gemessen an
der ,Schulter”) Ig an dem jeweiligem Ort bestimmt werden (Tab. 4.9).

‘ Position H Ig in w. E. ‘ Isin w. E. H Ir/Is ‘
(a) 1. IR,Max.,a 1- [S,Max.,a 800
(b) 4.6 - 1073 . [R,Max.,a 0.3- IS,Max.,a 13
(C) 5.9- 1072 . [R,Maw.,a 0.9- IS,Max.,a 46
(e) 6.4 - 1073 . IR,Ma;c.,a 0.33 - IS,Max.,a 16

Tabelle 4.9: Verhiltnis der jeweiligen Rayleighpeak-Intensitét
(Ir) zu der Schulter-Intensitéit (Is) bei T = 60 K.
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Abbildung 5.38: Spektraler Vergleich verschiedener Emis-
sionsorte (bezogen auf die ,,Spalththe“) bei gleicher Tempe-
ratur und Anregungsleistung.
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Abbildung 5.39: Spektraler Vergleich zweier verschiedener Emissions-
orte (bezogen auf die ,Spalthohe“) bei gleicher Temperatur und un-
terschiedlicher Anregungsleistung. Die Emissionsintensitdten sind zum

besseren Vergleich jeweils auf eins normiert und im gleichen Diagramm
dargestellt.
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Bei der Intensititsverteilung mit der groBten rdumlichen Ausdehnung (a) ist das
Verhéltnis zwischen I und Is wesentlich grofler als bei den anderen Zustédnden.
Somit dominiert hier der Rayleighanteil mafigeblich. Gleichzeitig ist auch in den
Spektren zu erkennen, dafl die Linienbreite des resonant angeregten 1s-Zustands
grofer ist als bei den kleiner ausgedehnten Intensitatsverteilungen.

In Abb. 5.39 sind die Resonanzfluoreszenzspektren von einer rdumlich sehr grofl
ausgedehnten (a) und von einer rdumlich kleiner ausgedehnten (b) Intensitétsver-
teilung bei ansteigender Anregungsleistung dargestellt. Zur besseren Darstellung
und zum Vergleich sind die Spektren fiir die jeweilige Anregungsleistung auf eins
normiert und logarithmisch in einem Diagramm dargestellt. Auch hier konnte das
jeweilige Verhiltnis zwischen Iz und Is bestimmt und in Tabelle 4.10 angegeben
werden.

‘ M-Nr. n H 1 ‘ 2 ‘ 3 ‘
P 0.90 £W [ 3.98 uW | 6.28 W
P/ Py 1 44 7.0
([ Vi=Ig/Is| 13 | 50 | 80 |
| Vin/Via |1 | 39 | 62 |

Tabelle 4.10: Verhiltnisse der jeweiligen Rayleighpeak-Intensitét
(Ig) und zu der Schulter-Intensitit (Is) in Bezug zur Anregungs-
leistung (P) bei T = 60 K fiir die Position (b).

Das Verhalten der beiden Zusténde (a) und (b) ist sehr unterschiedlich. Das
Verhéltnis V7, fiir den Zustand (a) bleibt konstant 800 (Tab. 4.9, Abb. 5.39
(a)). Lediglich die gesamte Intensitit der spektralen Linie nimmt mit zunehmen-
der Anregungsleistung ebenfalls zu.

Das Verhéltnis V7 ) fiir den Zustand (b) steigt mit zunehmender Anregungslei-
stung, gleichzeitig steigt auch die gesamte Intensitéit der Emissionslinie an. D.h.
die Wichtung des Rayleighpeaks steigt mit zunehmender Anregungsleistung. Bei
der Anregungsleistung von 6.28 yW gleicht die Emissionslinie von (b) sehr der
Emissionslinie von (a). Insbesondere im schriagen Abfall der Intensitét zu hoheren
Energien. Allerdings ist die Linienbreite von (b) wesentlich geringer als von (a),
dies ist besonders am Rayleighpeak sehr gut zu erkennen. Das Verhéltnis V7 ()
entspricht in diesem Fall dem 10-fachen von V; ).

Das beschriebene Verhalten lésst sich bei allen unterschiedlich groflen Intensitéts-
verteilungen von resonant angeregten lokalisierten Exzitonen beobachten. Die Do-
minanz des Rayleighpeaks hingt hierbei sehr stark von der Grole der rdaumlichen
Ausdehnung der Intensitatsverteilung ab. Es gibt drei Moglichkeiten, wie dieses
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Verhalten zu erklaren ist:

(1)

Wenn bei den raumlich grofien Intensitétsverteilungen die exzitonische Teil-
chendichte hoher ist, gehen diese Zusténde frither in den Mott- Ubergang und
dann in das Elektron-Loch-Plasma iiber als ,kleinere* Zustande. Allerdings
sind in diesem Fall die Anregungsleistungen in Bezug auf den Mott-Uber-
gang um das 6000-fache geringer als bei den 4.5 K Messungen aus Ab-
schnitt 5.4. Die exzitonische Dichte (,, Teilchendichte®) miisste daher selbst
bei , kleineren® Intensitéitsverteilungen sehr grof sein. Das wiirde bedeuten,
daf die sehr grofien Zustéande selbst bei den kleinsten Anregungsleistungen
im nW-Bereich ein Elektron-Loch-Plasma bilden.

Durch spektrale Mittelungseffekte, die durch dicht umeinander verteilte ver-
schieden lokalisierte Exzitonen mit verbreiterter resonanter Anregung bei
hoheren Temperaturen zustande kommem (-Resonanzverbreiterung-, Ab-
schnitt 5.6.3, Abb. 5.35). Allerdings miisste im Fall von (b) die spektrale
Emissionslinie mit zunehmender Anregungsleistung wesentlich breiter wer-
den, was aber nicht geschieht.

Durch radiative Kopplung der Strahlungsfelder dicht beieinander verteilter
unterschiedlich lokalisierter Exzitonen, die ,,ebenfalls“ durch die Resonanz-
verbreiterung (Abschnitt 5.6.3) zustande kommt und zur Super-Fluoreszenz
fithrt. Diese Kopplung der einzelnen Zustédnde zu einem quasi einzelnen Zu-
stand kann durch das Dicke-Modell [38, 47] und mit dem somit resultieren-
den Dicke-Zustand beschrieben werden.

Welcher dieser drei Punkte einen Einfluss auf das beschriebene Emissionsverhal-
ten hat, ist zur Zeit noch nicht geklart. Es gibt Hinweise darauf, dass sich die
lokalisierten Zustdnde insbesondere bei hohen Temperaturen wie Dicke-Zusténde
verhalten. Um hieriiber eine genaue Aussage zu treffen, muss die radiative Kopp-
lung iiber das Dicke-Modell [38] mit dem in dieser Arbeit entwickelten Modell
(Abschn. 5.6.3) verbunden werden, da dieses einfache Modell noch keine wirk-
lichen Vielteilchen- und Kopplungs-Effekte beriicksichtigt. Desweiteren miissten
experimentell mittels Korrelationsmessverfahren wie z. B. Hanbury-Brown-Twiss
und Homodyne-Messverfahren die resonanten Zustédnde, insbesondere die grofien
Intensitatsverteilungen bei Temperaturen hoher als 30 K auf ihre Kopplung hin
untersucht werden.



Kapitel 6

Transmissionsmessung an
Quantenfilmen

Um die Wechselwirkung und Verschréankung einzelner und gekoppelter lokali-
sierter Exzitonen in Quantenfilmen zu untersuchen, wurde in [2] ein experimen-
teller Aufbau realisiert. Hierbei wurde mittels Einzel-Photon-Interferometrie die
Verschriankung des wechselwirkenden Systems von einer Vielzahl unterschiedlich
lokalisierter Exzitonen mit einzelnen spontan emittierten Photonen beobachtet.
Um ein Interferometer aufzubauen, mufl die Probe in , Transmisson® (,rechter
Arm®) und in ,Reflexion® (,linker Arm*) bezogen auf die Anregung von links
betrieben werden (Abb. 2.5 und 4.2). Bei senkrechter Stellung der Probe wurden
in den Experimenten Quanteninterferenzen eines einzelnen Photons gemessen,
da die Emission der Exzitonen in diesem Fall den gleichen RiickstofSimpuls in
beide Richtungen hat. Die beiden Wege sind somit nicht zu unterscheiden. Wird
allerdings die Quantenfilmprobe gekippt, dann unterscheidet sich der Riicksto-
Bimpuls fiir beide Richtungen durch die Verschrankung des emittierten Photons
mit den verschieden lokalisierten Exzitonen im Quantenfilm. In diesem Fall sind
die beiden Wege nicht mehr ununterscheidbar und es kommt daher auch zu keiner
Interferenz.

Um nun festzustellen, in welche Richtung die Emission stattfindet (,, which way“-
Experiment) und wie die einzelnen lokalisierten Exzitonen miteinander gekoppelt
bzw. verschriankt sind, sollte das Experiment an resonant angeregten Exzitonen
mit Hilfe des in dieser Arbeit entwickelten 47-Mikroskopkryostaten (Abschn. 4.2)
durchgefiihrt werden. Die einzelnen Emissionsorte werden dann von der jeweili-
gen Seite iiber das hochauflésende Mikroskopobjektiv auf eine Punktlochblende
abgebildet. Die Mikroskopobjektive und Punktlochblenden kénnen mittels Piezo-
tischen unabhéingig voneinander positioniert werden. Somit konnen die gleichen
oder unterschiedlichen Emissionsorte selektiert und verglichen werden.

Fiir die Interferenz-Messungen wird die jeweilige Zwischenabbildung fiir den rech-
ten und linken Arm dann mittels eines 50/50-Strahlteilers {iberlagernd auf einen
CCD-Detektor abgebildet. Die Probenhalterung und somit die Probe kann mit-
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tels zweier Mikrometerschrauben wéahrend der Messung reproduzierbar in be-
liebige Richtungen gekippt werden. Fiir andere Korrelationsmessungen wie z.
B. Hanbury-Brown-Twiss- und Homodyne-Messverfahren kénnen die, durch die
Punktlochblende selektierten Emissionsorte direkt auf jeweils eine Photodiode
abgebildet und die Korrelation gemessen werden. Ein 50/50-Strahlteiler ist dann
durch die transmittierende Quantenfilmprobe nicht mehr notwendig. Der Vor-
teil hierbei ist, dass wesentlich mehr Emissionsintensitéit auf beiden Seiten zur
Verfiigung steht und somit nicht um 50 % wie bei einem 50/50-Strahlteiler ab-
geschwicht wird. Dies ist besonders sinnvoll, da die Intensitdten der einzelnen
Emissionsorte recht schwach sind und dadurch die Messzeit mafigeblich beein-
flussen.

6.1 Probenpriparation

Fiir die Transmissionsmessungen wurde die beidseitig polierte Ing19GaggiAs-
Multi-QW Probe #M941 verwendet. Diese Probe wurde mittels Molekularstrahle-
pitaxie in der Arbeitsgruppe von Herrn Prof. Forchel in Wiirzburg hergestellt. Die
beidseitige Politur ist notwendig, damit das emittierte Licht aus den angeregten
Quantenfilmen nicht an der Probenoberfliche gestreut wird.

a b) 1%
( ) 50 nm GaAs cap ( Llf :
\i | 50 nm ca
2 nm InGaAs-QW \‘ H 2nm QWp
50 nm GaAs — = 3nmQw
3 nm InGaAs-QW — = 5nm QW
50 nm GaAs 8 nm QW
5 nm InGaAs-QW 15 nm QW
50 nm GaAs
8 nm InGaAs-QW 250 nm buffer
50 nm GaAs
15 nm InGaAs-QW
| 300 pm bis 500 pm
250 nm GaAs buffer : Substrat
~ 80pm bis 140pm 19

Abbildung 6.1: (a) Schematische Darstellung der Ing19Gag g As-Multi-
QW Probe #M941. (b) Resonantes Anregungsschema mit dem Brewster-
winkel von 75° fiir den Anregungslaser. Der Abstand des Laseraustritts ist
abhéngig von der Substratdicke.
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Die Anregung der Quantenschichten erfolgt unter dem Brewsterwinkel ©p = 75°
(Abschn. 4.1), damit méglichst kein Laserlicht an der Anregungsoberflache reflek-
tiert wird. In Abb. 6.1 ist das Anregungsschema dargestellt. Da das Licht bzw. die
Energie des Anregungslasers nicht vollstdndig absorbiert wird, tritt ein Teil des
Laserlichts an der riickseitigen Probenoberfliche wieder unter dem Brewsterwin-
kel aus. Der Versatz zwischen Eintrittsort und Austrittsort des Lasers ist hierbei
abhéngig von den Quantenfilmdicken und besonders von der Substratdicke. Der
Abstand in Abb. 6.1 von 80 pum bezieht sich auf eine Substratdicke von 300 pm,
zum Vergleich ist der Abstand von 140 pm fiir ein 500 pm dickes Substrat ange-
geben.

Im Experiment hat sich dieses Verhalten bei resonanter Anregung negativ auf die
Qualitat der Detektion der Quantenfilmemission ausgewirkt. D. h. da der Arbeits-
abstand des Mikroskopobjektivs nur 3.5 mm betrédgt und das Objektiv (MO2) zur
optischen Abbildung in Transmission durch das dicke Substrat néher an der Pro-
benriickseite steht als das gegeniiberliegende Mikroskopobjektiv (MO1) an der
Probenvorderseite, trifft der Austrittsstrahl das Mikroskopobjektiv (MO2) und
wird dadurch stark gestreut. Da der Austrittsstrahl bedingt durch die Fokussie-
rung auf Anregungsfliche divergent ist und eine rdumliche Ausdehnung besitzt,
wirkt sich dies besonders storend aus. Zusétzlich wird das Austrittslicht auch
an der Probenaustrittsoberflache gestreut, da die Probenoberfliche noch zu rauh
fiir das Experiment ist. Das gestreute Laserlicht wird ebenfalls zusétzlich zur Re-
sonanzfluoreszenz vom Mikroskopobjektiv eingesammelt. Dies hat spektral zur
Folge, dafl die Intensitédt des Rayleighpeaks wesentlich gréfer ist als die eigent-
liche Resonanzfluoreszenz. In der raumlichen Abbildung duflert sich dies durch
eine sehr starke Streuintensitédt des , Laserstrahls“. Um dieses Streuverhalten zu
eliminieren, wurde auf die Substratseite eine Germaniumschicht zur Absorption
des Austrittsstrahls mittels einer Aufdampfanlage aufgetragen. Da die verwende-
te Aufdampfanlage nur fiir das Auftragen diinner Schichten geeignet war, konn-
te keine definierte Schichtdicke erzielt werden. Im Experiment zeigte sich, dass
die aufgetragene Germaniumschicht das Laserlicht gut absorbiert, allerdings trat
trotz der Beschichtung immer noch ein geringer Anteil des Laserlichtes aus der
Probe, der noch immer einen starken Einfluss auf die Messungen hatte. Bei den
Transmissionsmessungen zeigte sich auch eine rdumliche Verzerrung der abgebil-
deten Emissionsorte im Gegensatz zu den gleichzeitigen Messungen an der Anre-
gungsseite. Diese rdumlichen Verzerrungen kommen vermutlich durch die Dicke
des Substrats selbst und durch dessen immer noch zu hohe Oberflichenrauhigkeit.
Daher waren mit dieser Probe keine Transmissionsmessungen fiir resonante An-
regung moglich. Die Oberflichenqualitéit, also die Polierqualitét spielt auf beiden
Seiten der Probe eine wesentliche Rolle.
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6.2 Photolumineszenz-Spektren

Bei den spektralen Messungen der Photolumineszenz stort das reflektierende La-
serlicht nicht, da die Wellenldnge bzw. die Energie des Anregungslasers weit von
der spektralen Emission der Quantenfilme entfernt ist. Daher wurde die Probe
#M941 hierauf hinsichtlich der ,, Reflexions“-PL-Spektren (Abb. 6.2) und ,, Trans-
missions“-PL-Spektren (Abb. 6.3) untersucht. Bei den Messungen zeigte sich,
dass die PL-Intensitdten der Quantenfilme, bei gleicher Anregungsleistung und
Anregungsenergie, bei der Transmissionsmessung wesentlich geringer waren als
bei den Reflexionsmessungen. Die PL aus den 2 nm und 3 nm QWs konnte in
Transmissionsrichtung gar nicht bzw. nur sehr schwach bei sehr hoher Anregung
detektiert werden. Daher sind in Abb. 6.3 auch nur die PL-Linien fiir die drei
grofiten Quantenfilme dargestellt. Im Gegensatz zur Abb. 6.2 musste hierfiir der
Anregungslaser zu hoheren Energien und Anregungsleistungen verschoben wer-
den. Die PL fiir den 15 nm QW weist spektrale Intensitétseinbriiche auf. Diese
kommen vermutlich durch die Absorptionslinien von HyO in diesem Wellenléingen-
bzw. Energiebereich zustande. Dies ist auch sehr gut im Sonnenspektrum zu er-
kennen. Hier ist gerade im Bereich zwischen 930 nm und 970 nm eine starke
Absorption durch HyO zu beobachten.

T=10K i 3901 T Qw 15nm
ELaser= 1512 eV ; 280_ =255 meV
.| P =25mW c
L = |
lJJ. aser § 210- L
= 3851qw 15nm 2 140 |
] 5 |
E 330 = 70- |
- 1 I
‘T 275- o . . L, .
K7 . 1294 1296 1.298 1.300
c 220 Energie in eV
9 ]
£ 1654 QW 8nm
1 QW 5nm
o

35 138 141
Energie in eV

110_- QW 3nm
554 ‘ ‘ ” ?! QW 2nm
0 T T T T T T
1.32 1.3 1.44 1.47

Abbildung 6.2: ,Reflexions“-PL-Spektren der QW-Probe
#MO941. Im oberen Fenster ist die PL des 15 nm QW vergrofert
dargestellt, die gestrichelte Linie enspricht der energetischen Lage
der maximalen Transmissionsintensitét fiir den gleichen QW.
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Abbildung 6.3: , Transmissions“-Spektren der QW-Probe
#MO941. Die gestrichelte Linie enspricht der energetischen Lage
des Intensitdtsmaximums. Die Intensitétseinbriiche der PL des
15 nm QWs entstehen vermutlich durch HoO Absorption in der
Luft.
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Kapitel 7

Emissionsuntersuchungen an
Micropillars

Mikrosédulen bzw. Mikrosidulenresonatoren (engl. Micropillars bzw. Microcavities)
sind sehr kleine Zylinder im pm-Bereich mit geringem Volumen. Diese setzen sich
aus mehreren Halbleiterschichten zusammen, die einen Bragg-Gitterreflektor bil-
den (DBR, engl. Distributed Bragg Reflector). Durch die Reflexion des Lichtes
an der DBR-Struktur wird dieses genau wie bei einem Fabry-Pérot-Resonator in
axialer Richtung eingegrenzt. Durch interne Totalreflexion an den Zylinderwénden
wird das Licht in transversaler Richtung eingegrenzt [48]. Die Anzahl der opti-
schen Moden sind in diesem Mikroresonator stark reduziert. Die Qualitéit eines
Mikroresonators ist durch den Giitefaktor ) gegeben

Wo
Sad) 1
Q S x T, (7.1)

wobei wqy die Resonanzfrequenz und dw die spektrale Halbwertsbreite des Mikro-
resonators und 7 die Photonenlebensdauer ist. Somit ist die Halbwertsbreite der
ausschlaggebende Faktor fiir die Qualitat des Mikrosdulenresonators. Der Qua-
litdts- bzw. Giitefaktor ist ein Maf fiir die Lebensdauer eines Photons im Reso-
nator. Die in der vorliegenden Arbeit verwendete Micropillar-Probe #C1397-9.3
wurde mittels Molekularstrahl-Epitaxie und Atzverfahren in der Arbeitsgruppe
von Prof. Forchel an der Universitdt Wiirzburg hergestellt. Die DBR Struktur
besteht aus einer Vielzahl GaAs/AlAs-Schichten mit einer jeweiligen Dicke von
2, die sich auf einem GaAs-Wafer (Substrat) befinden. Zwischen diesen Schich-
ten befindet sich ein aktiver Bereich mit InGaAs-Quantenpunkten, der auch als
eigentliche A-Kavitét bezeichnet wird, wobei A die Kavitatsdicke ist. Die Probe
besteht aus mehreren Feldern von Micropillars mit unterschiedlichen Durchmes-
sern von 1.5 pm bis 4 pm. In Abb. 7.1 ist die hochaufgeloste Struktur der Probe
fiir ein 1.5 pm und 3 pm Feld zu sehen. Diese wurde mittels eines Rasterelektro-
nenmikroskops (REM) zusammen mit Herrn Dr. Holzhiiter von der Universitét
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Rostock, Institut fiir Physik aufgenommen. Damit die Details der Mikroresonato-
ren besser zu sehen sind, wurden einige Sdulen abgebrochen. Da der Durchmesser
der Sdulen wesentlich geringer als deren Linge ist, brechen und biegen diese schon
bei geringen Kréften. Bei den liegenden Mikroresonatoren ist deutlich die DBR-
Struktur und die aktive Schicht zu erkennen.

aktive
Schicht 4

Abbildung 7.1: Elektronenmikroskopieaufnahme der verwendeten Micro-
pillarprobe #C1397-9.3. (a) Micropillar-Feld mit 3 pm Durchmesser. (c)
Micropillar-Feld mit 1.5 pm Durchmesser. (b) und (d) Abgebrochene 3 pm
bzw. 1.5 um Micropillars, mit deutlich zu erkennender %-GaAS/ %—AIAS-DBR
Struktur und der aktiven Schicht (,GaAs-Kavitét“).

Die dunkleren und hellen Kreisflachen auf dem Substrat sind unterschiedlich dicke
Halbleiterschichten, die durch das Atzverfahren iibriggeblieben sind. Wie diinn
diese Schichten sind ist in Abb. 7.1 (c) sehr gut zu erkennen, hier haben sich Teile
dieser Schicht von der Oberfliche des Substrats abgelost und ,,aufgerollt®.

Einzelne Quantenpunkte auf der aktiven Schicht kénnen in Abhéngigkeit von der



103

Temperatur mit der Resonatormode koppeln. Fiir diese Wechselwirkung 148t sich
nach [39, 40] der Kopplungsfaktor

g:J : o (7.2)

4-7r-5r-50'm0-VM,eff’

mit f der Quantenpunkt-Exziton-Oszillatorstiarke, mg der freien Elektronenmas-
se und Vs sy dem effektiven Modenvolumen berechnen. Diese Kopplung kann
mit dem Modell zweier gekoppelter harmonischer Oszillatoren beschrieben wer-
den. Hieraus ergeben sich nach [40] fiir die wechselwirkenden Modenenergien

Py + T Ty —Top)?
E“:EO_Z"Wi\/fJLW’ (73)

mit ¢ der imaginéren Einheit, Fy der ungekoppelten Modenenergie, I'); der Halb-
wertsbreite der Resonator-Mode, I'gp der Halbwertsbreite der Quantenpunkt-
Exziton-Mode und g dem Kopplungsfaktor. Aus dieser Gleichung lésst sich leicht
die Bedingung fiir die Vakuum-Rabi-Aufspaltung

2

5 (T'ne—Tgp)
>
g 16 )

(7.4)
ableiten. D. h. fiir grofle Kopplungsfaktoren werden die Energien £, in Reso-
nanz aufgespalten. Der entstehende energetische Abstand zwischen den beiden
Energien, ist hierbei die Kopplungsstirke zwischen dem Quantenpunkt-Exziton
und dem Vakuumzustand der Haupt-Resonator-Mode. Durch diese Aufspaltung
konnen die Resonator-Mode und die Emission des Quantenpunkt-Exzitons nicht
mehr durch unabhéngige Eigenfunktionen beschrieben werden.

Da im allgemeinen die Halbwertsbreite der Resonator-Mode wesentlich gréfer als
die Halbwertsbreite der Emission des Quantenpunkt-Exzitons ist, kann die Be-
dingung fiir die starke Kopplung wie folgt vereinfacht werden

L'y

g > T fir Ty > FQD. (75)

Ist der Kopplungsfaktor kleiner als I'j;/4, handelt es sich um schwache Kopp-
lung. In diesem Fall ist die spontane Emission im Gegensatz zur starken Kopp-
lung irreversibel und somit treten hier keine Rabioszillatoren auf. Die spektrale
Halbwertsbreite des strahlenden Ubergangs ist dann im Gegensatz zur Resonator-
Mode wesentlich kleiner. Die spontane Emissionsrate wird im Bereich der schwa-
chen Kopplung durch den Purcelleffekt bzw. durch den Purcellfaktor

3 A3

PF — . .
4. 7T2 V]V[ﬁff

(7.6)
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verstarkt, mit A der Wellenldnge. Die Verstarkung héngt hierbei sehr stark von
der Qualitdt und dem effektiven Modenvolumen des Mikroresonators ab.
In den in dieser Arbeit durchgefithrten Experimenten wurde die rdumliche und
spektrale Mode verschiedener gekoppelter Mikroresonatoren untersucht.
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7.1 Anregungsschema

Um die Quantenpunkte und den gekoppelten Mikroresonator resonant anzuregen,
musste der 47-Kryostat umgebaut werden. Damit das Streulicht des Anreguns-
lasers nicht die eigentliche Resonanzfluoreszenz unterdriickt, konnte nicht wie in
Abschnitt 4.1 {iber den Brewsterwinkel angeregt werden, da die Mikroresonato-
ren in diskreten Absténden verteilt sind. Daher wurden die Mikroresonatoren
von der Seite iiber ein Mikroskopobjektiv MO3 (Mitutoyo Apo SL 50x) mit einer
Brennweite von 4 mm, einer NA von 0.42 und einem Arbeitsabstand von 20.5
mm angeregt. In Abb. 7.2 ist das Anregungsschema dargestellt.

MO3

MO1 MO2

Abbildung 7.2: Schematische Darstellung der seitlichen Anregung
im 4m-Kryostaten eines einzelnen Micropillars mittels Mikroskopob-
jektiv MO3 und der Kollimation des emittierten Lichtes des MPs.
(MMP, Micropillar-Probe)

Das Mikroskopobjektiv MO3 befindet sich ebenfalls im Vakuum. Uber die Brenn-
weite der Tubuslinse, die sich ausserhalb des 47-Mikroskopkryostaten befindet
kann das Abbildungsverhéltnis und somit die Gréfle der Anregungsfliche einge-
stellt werden. Die Anregungsfliche kann somit jeweils auf den Durchmesser eines
einzelnen Mikroresonators angepasst werden. Da allerdings die seitliche Mantelo-
berfléche des Resonators rauh ist, wird ein Teil des Laserlichtes gestreut. Um den
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Einflufl des gestreuten Laserlichtes zu eliminieren, wurde das nach vorn emittierte
Licht mit dem 100-fach vergréoflernden Nikon Objektiv MO1 auf eine verstellbare
Punktlochblende abgebildet.

Die Lange der Mikroresonatoren betrigt ca. 6 ym, daher muflte die Probe fiir die
seitliche Anregung speziell pripariert werden, damit der Fokuskegel der Laser-
anregung nicht von der Substratkante abgeschnitten und gestreut wird. Hierzu
wurde der Wafer der Probe so dicht wie moglich an den Mikroresonatoren ge-
brochen. Hierdurch konnte nur jeweils die oberste Reihe der Mikroresonatoren
verwendet werden. In Abb. 7.1 (a) ist die Bruchkante und der Abstand dieser zu
den im Durchmesser von 3 pum grofien Mikroresonatoren deutlich zu erkennen.
Die Bruchkante ist allerdings nicht iiber die gesamte Lénge der Probe gerade. Da-
durch kann es Bereiche geben, in denen der Abstand der Mikroresonatoren zur
Kante zu grof fiir die Anregung ist, oder einige Mikroresonatoren abgebrochen
sind.

Durch die Bruchkante und der rauhen Manteloberfldche ist die Fokussierung des
Anregungslasers etwas problematisch. In Abb. 7.3 ist jeweils eine seitliche Mikro-
skopieaufnahme von oben mittels des Anregungsobjektivs M01 (Mitutoyo Apo
SL 50x) ohne Anregungslaser (a) und mit fokussiertem Anregungslaser (b) auf
die Bruchkante in Falschfarben dargestellt. In Abb. 7.3 (b) ist zusétzlich deutlich
eine leichte Schriglage der Mikroresonatoren zu erkennen, diese kommt durch
die Probenkontaktierung auf den Probenhalter zustande. Damit das emittierte
Licht nicht schriag abgebildet wird, kann mit Hilfe der Probenverkippung des 47-
Mikroskopkryostaten dieser Einfluss kompensiert werden.

Um die Fokussierung des Anregungslasers auf einen einzelnen Mikroresonator ge-
nau einzustellen, mufite die Laseranregung gleichzeitig mit dem vorderen Mikro-
skopobjektiv MO1 (Nikon CFI LU PLAN EPI ELWD 100x) beobachtet werden.
In Abb. 7.4 ist solch eine Mikroskopieaufnahme in geringer Vergroferung zu se-
hen. In diesem Beispiel ist deutlich zu erkennen, daff der Anregungslaser einen
Teil der Bruchkante trifft und dadurch stark gestreut wird. Die einzelnen dis-
kreten Punkte in der Abbildung sind die Frontflichen einer Matrix von gleichen
Mikroresonatoren der Probe #C1397-9.3. Zusétzlich sind auch Licht-Streueffekte
an Staubkornern, die sich in der Matrix befinden, zu erkennen. Dieser Effekt 1asst
sich leider durch die Probenpréparation nicht vermeiden. Damit bei der spéateren
resonanten Anregung nicht zuviel Streulicht von diesen Staubkornern detektiert
wird, miissen Bereiche untersucht werden, in denen keine Staubkorner vorhanden
sind. Gleichzeitig werden die Mikroresonatoren mit einer 100-fachen Vergrofle-
rung auf eine Punktlochblende abgebildet.

Fiir Korrelationsmessungen wie in Kapitel 6 dient der symmetrisch angeordnete
Messaufbau zur rechten Seite mit dem Mikroskopobjektiv MO2. In diesem Fall
sollten sich die beschriebenen Streueffekte nicht auswirken, da die Abbildung der
Resonanzfluoreszenz durch das Substrat (GaAs-Wafer) beinflusst wird. Allerdings
wird durch die Substratdicke auch die Absorption und die Abbildungsqualitéit ne-
gativ beeinflufit.
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Abbildung 7.3: Seitliche Ansicht von oben der 1.5 um Mi-
cropillars mittels Mikroskopobjektiv MO3, bei einer Tempe-
ratur von 5 K aufgenommen. (a) ohne Laseranregung; (b)
mit Laser-Anregungsfliche (Argser = 806.14 nm.) auf der
GaAs-Wafer-Bruchkante.

Laseranregung

l

Abbildung 7.4: Ansicht von vorne bei
seitlicher optischer Anregung eines einzel-
nen 1.5 pm MPs (Laser trifft noch den
GaAs-Wafer). Bei einer Temperatur von
5 K und Apgser = 806.14 nm.
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7.2 Riumlich aufgel6ste Emission

Zur Abbildung der rdumlichen Mikroresonator-Mode auf den CCD-Detektor wur-
de jeweils ein einzelner Mikroresonator mit einer Energie Ej.q, von 1.538 eV
(ALaser = 806.14 nm) optisch angeregt. Diese Anregungsenergie ist weit von der
Resonanzenergie der eingebetteten Quantenpunkte und der Fundamental- bzw.
Haupt-Mode des Mikroresonators entfernt. Dadurch konnte mit Hilfe eines 850
nm Langpass-Kantenfilters das Laserstreulicht gefiltert und nur die reine Emis-
sion der Quantenpunkte und der Haupt-Mode detektiert werden.

In Abb. 7.5 sind zwei unterschiedlich vergroferte raumliche Abbildungen mit
verschieden angeregten Micropillar-Feldern bei einer Temperatur von 5 Kelvin
zu sehen. Wie deutlich zu erkennen ist, bewirkt das Laserstreulicht offensichtlich
auch eine optische Anregung anderer nicht direkt angeregter Mikroresonatoren,
die mit unterschiedlicher Intensitét Licht emittieren. Dieses Verhalten héngt stark
davon ab, wie der direkt angeregte Mikroresonator vom , Laserfokus® getroffen
wird. Da die Manteloberfliche gewolbt ist, wird das Laserlicht radial gestreut
und trifft so abhéngig vom Einfallswinkel andere Mikroresonatoren.

Abbildung 7.5: (a) Ansicht der PL-Emission von vorne bei exakter
optischer Anregung eines einzelnen 1.5 ym Micropillars. (b) Vergroferte
Abbildung der PL-Emission eines anderen optisch angeregten 1.5 pum
MPs. Bei einer Temperatur von 5 K und Ajgser = 806.14 nm.

In Abb. 7.5 (b) ist eine 100-fache VergroBerung der rdumlichen Resonatormode
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eines 1.5 pm Mikroresonators zu sehen. Ein Teil des Streulichtes des Anregungs-
lasers ist noch an der oberen , Anregungskante“ deutlich zu erkennen. Inters-
santerweise werden der nebenliegende und die direkt unterhalb des angeregten
Mikroresonators liegenden Mikroresonatoren nicht optisch durch Streulicht an-
geregt. Gleichzeitig emittieren allerdings die weiter entfernten Mikroresonatoren,
wobei insbesondere die Emissionsintensitiat des am weitesten entfernt liegenden,
bezogen auf die ,,Streulichtanregung® am hochsten ist. Dies ist durch einfache
radiale Streuung nicht eindeutig zu erkldren. Weiterhin féllt auch die deutli-
che Ringstruktur der rdumlichen Resonatormode auf. Eigentlich sollte es sich
in diesem Fall bei der Haupt-Mode (Fundamentalmode) um eine homogen inten-
sitatsverteilte TMgo-Mode handeln. Um festzustellen, ob dieses Verhalten durch
die optische Abbildung zustande kommt, wurden Messungen an unterschiedlich
groflen Mikroresonatoren (im Durchmesser) in Abhéngigkeit vom Abbildungs-
fokus des Mikroskopobjektivs MO1 durchgefiithrt. In Abb. 7.6 ist jeweils eine
einzeln direkt optisch angeregte raumliche Mode fiir einen 1.5 pym und 3.0 pm
Resonator in Intensitdtshohendarstellung bei zwei verschiedenen Abbildungsfo-
ki des Mikroskopobjektivs MO1 dargestellt. Hierzu wurde der Fokus durch den
Piezotisch nur um einige 25 nm Schritte verstellt. In (a) und (b) ist deutlich zu
erkennen, dass die Gesamtintensitét der Ringmode (a) wesentlich hoher ist als
die vermeintliche TMgo-Mode. Dies ist ein Hinweis darauf, dass es sich offensicht-
lich bei der Ringmode um die Haupt-Mode handelt, da diese scharf abgebildet
wird. Der untersuchte 3 pm Mikroresonator zeigt ein &hnliches Verhalten auf.
Hier konnte allerdings keine Ringmode beobachtet werden. Die maximale Inten-
sitdt unterscheidet sich hier von (c) auf (d) nur um 4 Prozent, obwohl sich die
beiden rdumlichen Moden deutlich unterscheiden, der Fokus wurde nur einige 25
nm verdndert.

In den Abbildungen der rdumlichen Mode sind zusétzlich noch groflere Ringstruk-
turen zu erkennen, die je nach unterschiedlichem Fokus néher an oder weiter ent-
fernt von der eigentlichen rdumlichen Mode liegen. In Abb. 7.7 ist zur deutlicheren
Darstellung dieses Verhaltens die Intensitéat jeweils bis zum Intensitdtsmaximum
dieser Ringe abgeschnitten worden. Im Vergleich mit den berechneten Transver-
salen Moden (TM) aus [41, 42, 43] , ist deutlich zu erkennen, daB es sich bei
diesen ,Ringintensitdten“ nur um die geringeren Intensitétsbeitrige der rdum-
lichen Haupt-Mode handeln kann. Aufgrund der Absténde der beiden grofien
Intensitatsringe zur rdumlichen Haupt-Mode kann davon ausgegangen werden,
dass es sich jeweils in Abb. 7.6 bei (a) und (d) um die scharfe Abbildung han-
delt, da die Intensitétsringe deutlich rdumlich voneinder getrennt sind und die
maximale Intensitat der Haupt-Mode am grofiten ist. Somit entspricht die rdumli-
che Haupt-Mode des betrachteten 1.5 gm Mikroresonators einer Ringmode (engl.
,doughnut mode*).

Die rdumliche Mode des 3 pm Mikroresonators entpricht allerdings auch keiner
TMqgo-Mode. Da bei der raumlichen Abbildung nicht nur die eigentliche Haupt-
Mode sondern auch noch die PL Emission der eingebetteten Quantenpunkte mit
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MP 1.5 ym

Intensitat

Abbildung 7.6: Intensitits-Hohendarstellung der PL eines di-
rekt optisch seitlich angeregten Micropillars. (a) und (d) Fo-
kus des MO1-Mikroskopobjektivs jeweils auf maximale Emis-
sionsintensitidt abgeglichen. (b) und (c) Fokus des MOI-
Mikroskopobjektivs jeweils rein visuell abgeglichen. Injq. 3y =

0.77 - IMam,(a) und IMax,(c) = 0.96 IMax,(d); ELaser = 1.538 eV
(ALaser = 806.14 nm). (T =5 K)

MP 1.5 pm

Intensitat

Abbildung 7.7: Schnitt der Intensitidts-Hohenverteilung von
obiger Abbildung. (a) 25% von Ijjaz (a); (b) 40% von Iyjaq (b);
(c) 23% von Ipreq (¢ (d) 20% von Injeq a)- (T =5 K)
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abgebildet wird, ist das resultierende Ergebnis eine Summe aus beiden Emissionen
und beeinflusst so die tatséchliche rdumliche Ausdehnung der Haupt-Mode.

7.3 Photolumineszens-Spektren

Zur spektralen Untersuchung wurde das emittierte Licht des direkt optisch ange-
regten Mikroresonators rdaumlich auf eine Punktlochblende und danach auf den
Spalt des SPEX Spektrometers abgebildet und spektral aufgelost gemessen. In
Abb. 7.8 ist das Spektrum des 1.5 pum Mikroresonators fiir die entprechende
Messung aus Abschnitt 7.2 bei einer Temperatur von 5 Kelvin dargestellt. Die
Haupt-Mode emittiert mit der hochsten Intensitédt, zu hoheren und niedrigen
Energien liegen unterschiedlich ,zuféllig® verteilte spektral breite Quantenpunk-
temissionen. Die energetische Lage dieser Quantenpunktemissionen ist abhéngig
von der Temperatur, daher kann durch gezieltes Verdndern der Temperatur eine
,Quantenpunktemission® mit der Haupt-Resonator-Mode gekoppelt werden.

] 1.5 um MP _
L5000 T=5K
5000+ / | E,... = 15386V
: L4000 W

L ' 5
= 40004 3000 é
C =
— 12000 g
‘T 3000- =
i) 11000 &
% Quantenpunkte
"C 200013050 1.3056 1.3062
: Energie in eV
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0 : :

1.209 1.302 1.3505. 1308 1.311
Energie in eV

Abbildung 7.8: PL-Spektren eines einzeln optisch angeregten 1.5 yum Micro-
pillars und diversen Quantenpunkten aus der aktiven Schicht bei einer Anre-
gungsenergie von 1.538 eV und einer Anregungsleistung von einigen nW.

In Abb. 7.9 sind die einzelnen spektralen Haupt-Moden fiir drei im Durchmesser
unterschiedliche Mikroresonatoren mit unterschiedlicher Quantenpunktkopplung
((a) und (b)) bei einer Temperatur von 5 Kelvin dargestellt.
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(a) 1.5 um MP (b) 3.0 um MP (c) 4.0 um MP
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Abbildung 7.9: PL-Emissionsspektrum fiir drei unterschiedliche Mi-
kroresonatoren und unterschiedlicher Kopplung mit Quantenpunkten.
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Abbildung 7.10: PL-Emissionsspektrum (1.5 ym Mikroresonator) ei-
nes gekoppelten Quantenpunkt-Resonatormode(1)-Systems mit einer
Vakuum-Rabi-Aufspaltung von 67 peV bei optischer Anregung, mit ein-
zeln angepassten Lorentzlinien fiir die Emissionslinien. Die rote Linie
entspricht der Summe der einzeln angepassten Lorentzlinien.
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Bei (c) handelt es sich um eine reine Haupt-Mode ohne Quantenpunktkopplung.
Aus den Spektren wurde nach Gl. 7.1 der Giitefaktor der Mikroresonatoren (a)
Qmp 1.5 pm = 16000 und (¢) Qmp 4 ym = 15000 bestimmt. Der Giite- bzw. Qua-
litatsfaktor ist somit sehr hoch, was fiir eine sehr hohe Qualitéit der Probe spricht.
In (a) ist deutlich zu erkennen, dass die Kopplung zwischen der Haupt-Resonator-
Mode und einem einzelnen Quantenpunkt bzw. eines Quantenpunkt-Exzitons
sehr stark sein muss. Durch diese starke Kopplung des Quantenpunkt-Mikroreso-
nator-Systems kommt es zur Vakuum-Rabi-Aufspaltung fiir kohérente Zusténde.
D. h. die Energie nach Gl. 7.3 wird unter einem gewissen Abstand in zwei
Energiebeitrige aufgespalten (Vakuum-Rabi-Oszillatoren). In Abb. 7.10 ist die-
ser Abstand fiir das gekoppelte System aus 1.5 ym Haupt-Mode(1) mit Quanten-
punkt mittels jeweiliger Lorentzanpassung bestimmt worden. Die Vakuum-Rabi-
Aufspaltung betrigt in diesem Fall 67 pueV. Uber diesen Abstand konnte mittels
der Gleichung 7.2 ein Kopplungsfaktor von 40 peV bestimmt werden. Nach Gl.
7.5 kann der Schwellwert von schwacher zu starker Kopplung bestimmt werden,
da die Linienbreite der Haupt-Resonator-Mode(1) I'y; = 80 peV betrégt, liegt
der Schwellwert bei 20ueV. Somit ist der Kopplungsfaktor g doppelt so grofl wie
der Schwellwert, d. h. es handelt sich somit um eine starke Kopplung des Haupt-
Moden-QD-Systems.

Desweiteren ist in Abb. 7.10 neben der Haupt-Resonator-Mode(1) eine zweite um
-175 peV verschobene Mode(2) (@ = 15000) zu erkennen. In [44] und [45] wurden
die gleichen spektralen Ergebnisse beziiglich der Vakuum-Rabi-Aufspaltung und
der zweiten Mode erzielt. Allerdings wurde in [44] bzw. [45] elektronisch angeregt
und das Auftreten der zweiten Mode wurde durch eine asymmetrische elektro-
nische Kontaktierung begriindet, da in [46] eine homogene rédumlich elliptische
Mode gemessen wurde. In unserem Fall wurde optisch angeregt und es konn-
te gleichzeitig zur spektralen Aufspaltung eine rdumliche Ringmode beobachtet
werden. D. h. die zweite spektrale Resonator-Mode kann nicht durch die elek-
tronische Kontaktierung zustande kommen, sondern kénnte mit der rdumlichen
Ringmode zusammenhdngen. Diese Ringmode ist offensichtlich bei den 1.5 pym
Mikroresonatoren in Abb. 7.5 stets die Haupt-Mode. Ob dies durch den Wachs-
tumsprozess oder durch die starke Kopplung mit dem Quantenpunkt-Exziton
und die daraus folgende Vakuum-Rabi-Aufspaltung zustande kommt, konnte bis
jetzt noch nicht hinreichend bestimmt werden, da fiir eine genaue Aussage des
Kopplungsgrades eine temperaturabhéngige Messung durchgefiihrt werden muss.
Die Aussage iiber die starke Kopplung stiitzt sich auf das identische spektrale
Ergebnis aus den elektrisch angeregten Messungen aus [46].

Interessanterweise zeigt der 3 pum Mikroresonator ein dhnliches Verhalten. In
Abb. 7.9 (b) ist deutlich eine Kopplung mehrerer Quantenpunkte mit der Haupt-
Resonator-Mode zu sehen, die entsprechende raumliche Mode ist in Abb. 7.6
(d) dargestellt. Auch hierbei entspricht die rdumliche Resonatormode nicht der
TMOO—MOde.

Diese Ringstrukturen konnten allerdings auch durch die beugungsbegrenzte Auf-
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16sung (Abschnitt 3.2) zustande kommen. Fiir die durchgefithrten Messungen
an den Mikroresonatoren, betrug die rechnerisch bestimmte beugungsbegrenzte
Auflésung nach dem Rayleigh-Kriterium

1-
Aa = M(ﬁgm = 0.725 pm . (7.7)

Der im Durchmesser von 1.5 um grofle Mikroresonator liegt dicht an dem Wert
von Aa. Allerdings kann hiermit nicht die Ringmode, mit dem Intensitétsein-
bruch in der Mitte begriindet werden, da bei einem reinen Beugungsmuster die
Intensitét in der Mitte maximal ist. Dies wiirde fiir die rdumliche Mode des im
Durchmesser von 3 um grofien Mikroresonators zutreffen (Abb. 7.6 (d)). Aller-
dings ist in diesem Fall der Durchmesser um das 4-fache grofler als die berechnete
beugungsbegrenzte Auflésung, so dass es unwahrscheinlich ist, das die beobach-
teten Ringstrukturen nur durch die Auflésungsbegrenzung entstehen.

Um dieses Verhalten noch ndher zu untersuchen, miissten temperaturabhéngi-
ge und somit kopplungsabhéngige Untersuchungen beziiglich der spektralen und
rdumlichen Eigenschaften der Mikroresonatoren durchgefiihrt werden.



Kapitel 8

Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wurde die Resonanzfluoreszenz von durch Unord-
nung lokalisierten Exzitonen iiber die rdumliche Intensitatsverteilung untersucht.
Hierzu konnte eigens ein spezieller DurchfluBkryostat mit integrierten Mikrosko-
pobjektiven mit hoher Numerischer Apertur von 0.8 fiir die Detektion in bei-
den Raumrichtungen, der sogenannte 4m-Mikroskopkryostat entwickelt und ge-
baut werden. Ein weiterer Vorteil des neuen Kryostaten ist die vertikale- und
horizontale- sowie die Kipp-Probenpositionierung bei gleichzeitiger Kiihlung bis
5 Kelvin. Gleichzeitig wurde ein experimenteller Aufbau unter Beriicksichtigung
der ,,Kohlerschen Beleuchtung* realisiert, um eine hohe raumliche Auflésung mit
moglichst wenig Intensitétsverlust zu gewéhrleisten.

Es hat sich gezeigt, dass die maximale theoretische raumliche Auflosungsbegren-
zung, welche fiir die verwendeten Nikon Mikroskopobjektive 620 nm betrégt, im
Experiment erreicht werden konnte. Somit hatten die kleinsten Intensitétsvertei-
lungen, die von lokalisierten Exzitonen herriihren, eine rdumliche Ausdehnung von
620 nm bei einer Temperatur von 5 Kelvin. Bei der Untersuchung dieser kleinsten
Strukturen hinsichtlich einer Mollow-Triplett Aufspaltung (Zwei-Niveau-System)
wie sie bei einzelen Atomen beobachtet wurde, zeigte sich mit Erhchung der Anre-
gungsdichte ein anderes Verhalten. D. h. bei resonanter Anregung des 1s-Exzitons
eines einzelnen leuchtenden Flecks brach das Spektrum der Resonanzfluoreszenz
bei einer hohen Anregungsdichte zusammen und es war nur noch der Anregungs-
laser zu sehen. Dieses Verhalten konnte als Ubergang vom gebundenen Zustand
(Exziton) zum ungebundenen Elektron-Loch-Plasma identifiziert werden. Wobei
dieser Ubergang der sogannte Mottiibergang ist. Die experimentellen Ergebnis-
se stimmen sehr gut mit den theoretischen Brechnungen von Herrn Dr. Manzke
iiberein. Im Experiment konnte auch die theoretisch vorrausgesagte Verschiebung
der exzitonischen Emissionslinie zu hoheren Energien bei tiefen Temperaturen (7
< 12 K) und die Verschiebung zu niedrigen Energien bei hoheren Temperaturen
(T > 12 K) gemessen werden.

Desweiteren konnte mittels Resonanzscans gezeigt werden, daf3 die spektrale Li-
nienbreite mit der rdumlichen Ausdehnung der einzelnen unterschiedlich grofien
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Intensitatsflecken zusammenhéngt, d. h. bei groflerer rdumlicher Ausdehnung ist
auch die spektrale Linie des 1s-Exzitons breiter. Bei Erhohung der Temperatur
und gleichzeitiger resonanter Anregung zeigte sich eine deutliche Verédnderung
der Intensitétsverteilung. Insbesondere ab einer Temperatur von 25 Kelvin wur-
den die einzelnen Intensitétsflecken immer grofler und deutlicher voneinander ge-
trennt. Fir dieses Verhalten konnte ein einfaches Modell entwickelt werden, was
davon ausgeht, dass es durch die Kopplung der Exzitonen an die Phononen zu
einer spektralen exzitonischen Linienverbreiterung mit zunehmender Temperatur
kommt und diese zu einer breiteren Resonanzlinie fiithrt. Dadurch entsteht eine
. Uberlappung® der Resonanzen der unterschiedlich verteilten Exzitonen, was sich
in einer rdumlich und spektral verbreiterten Intensitéatsverteilung duflert. Fiir die
Exziton-Phonon-Kopplung wurde der temperaturabhéangige Verlauf der spezifi-
schen akustische Phononen“-Warmekapazitit Cy und der Debye-Temperatur
Tp nach dem Debye-Modell, sowie das temperaturabhéngige Verhalten der opti-
schen Phononen (Bose- bzw. Boltzmannverteilung) berticksichtigt, da bei diesem
Verlauf ein starker linearer Anstieg ab einer Temperatur von 25 Kelvin zu hoher-
en Temperaturen auftritt, was auch im Experiment beobachtet wurde. Mit Hilfe
des Péssler-Modells, das auch die Exziton-Phonon Wechselwirkung beriicksich-
tigt [34] konnte durch Anpassung an die Messwerte die Temperaturabhéngigkeit
der nicht linearen Verschiebung der Resonanzenergie erkléart werden.

Zusétzlich zu den temperaturabhéngigen raumlichen Verdnderungen wurden die
spektralen resonanten Eigenschaften bei hoheren Temperaturen untersucht. Hier-
bei zeigte sich zum einen, dass bei hoheren Temperaturen bei energetisch héheren
Quantenfilmen an der Stelle des 1s-Exzitons eine Absorptionskante auftritt. Zum
anderen konnte bei hohen Temperaturen beobachtet werden, dass mit zunehmen-
der Anregungsleistung das Resonanzfluoreszenzspektrum bei rdumlich sehr grofl
ausgedehnten Intensitétsflecken im Gegensatz zu kleineren keine Verdnderungen
aufweist. Ob es sich hierbei um radiativ gekoppelte Zustéinde und somit um Super-
fluoreszenz oder um Mittelungseffekte, die durch die inhomogene Verbreiterung
zustande kommen, handelt, miisste in weiteren Messungen untersucht werden.
Weiterhin miisste das in dieser Arbeit entwickelte Modell beziiglich sogenannter
Dicke-Zusténde [38, 47] erweitert werden, da diese die , Exzitonen-Cluster” und
die daraus resultierende Betrachtung eines , Super-Zustands® bertiicksichtigen.

Weiterhin wurden in dieser Arbeit mit Hilfe der 47 Anordnung der Mikrosko-
pobjektive ,, Transmissions-“ und ,, Reflexions-Messungen“ nach [2] durchgefiihrt.
Bei den Messungen stellte sich allerding heraus, dass die Qualitéit der Probenober-
fliche, die Substratdicke und der geringe Arbeitsabstand vom Mikroskopobjektiv
in Transmissionsrichtung essenziell fiir die Qualitdt der Messergebnisse ist.

Im letzten Teil der Arbeit wurde die unterschiedlich starke Kopplung von Quanten-
punkt-Exzitonen mit Mikrosédulenresonatoren unterschiedlicher Durchmesser un-
tersucht. Hierzu wurde der 4m-Mikroskopkryostat beziiglich eines dritten inter-
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nen Mikroskopobjektivs zur seitlichen Anregung einzelner Mikrosdulenresona-
toren zwecks Streulichtunterdriickung erweitert. Fiir einen Mikroresonator mit
einem Durchmesser von 1.5 pm und einem Giitefaktor ) von 16000 konnte bei
einer Temperatur von 5 Kelvin und gleichzeitiger optischer Anregung eine starke
Kopplung mit Rabi-Aufspaltung von 67 peV und einer zweiten Resonator-Mode
beobachtet werden. In [44] wurde das Gleiche beobachtet, allerdings wurde hier
elektronisch angeregt und die zweite Resonator-Mode durch die schrige Kontak-
tierung begriindet.

Zusétzlich zu den spektralen Messungen konnte im Experiment durch die optische
Probenanregung die rdumliche Resonator-Mode detektiert werden. Hierbei zeigte
sich, dass es sich bei der Grundmode des 1.5 um Mikroresonators wahrscheinlich
um eine Ringmode und bei einem 3 pm Mikroresonator mit schwacher Kopplung
mehrerer Quantenpunkte ebenfalls um eine von der T'My,-Mode verschiedene
Resonator-Mode handelt. Inwiefern die rdumliche Mode von der Quantenpunkt-
Kopplung oder Herstellung des Mikroresonators abhéngt, miisste in weiteren Ex-
perimenten untersucht werden. Hierzu miissen weitere temperaturabhiangige Mes-
sungen verschieden gekoppelter Mikroresonatoren durchgefiihrt werden. Weiter-
hin konnen durch das realisierte Anregungsschema Resonanzfluoreszenzmessun-
gen an gekoppelten Quantenpunkt-Mikroresonator-Systemen durchgefiihrt wer-
den. Da der Mikroresonator in beide Richtungen das Licht emittiert, kann dieses
auch durch die beiden Mikroskopobjektive im 47-Mikroskopkryostaten z. B. fiir
Korrelationsmessungen mittels Homodyn-Verfahren untersucht werden.



118 KAPITEL 8. ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK



Literaturverzeichnis

1]

2]

9]

[10]

[11]

A. Aspect and M. Inguscio, “Anderson localization of ultracold atoms”,
Physics Today, August 20009.

W. Hoyer, M. Kira, S. W. Koch, H. Stolz, S. Mosor, J. Sweet, C. Ell,
G. Khitrova, and H. M. Gibbs, “Entanglement between a Photon and a
Quantum Well”, Phys. Rev. Lett. 93, 067401 (2004).

P. Bozsoki, P. Thomas, M. Kira, W. Hoyer, T. Meier, S. W. Koch, K. Masch-
ke, I. Varaga, and H. Stolz, “Characterization of Disorder in Semiconductors
via Single-Photon Interferometry”, Phys. Rev. Lett. 99, 227402 (2006).

H. Stolz, M. Kira und S. W. Koch, “Quantenoptik in Halbleitern”, Physik
Journal 7 (2008) Nr. 6.

Ch. Kittel, “Einfiihrung in die Festkorperphysik”, Verlag R. Oldenburg,
Miinchen, 1999.

C. F. Klingshirn, “Semiconductor Optics”, Springer-Verlag Berlin und Hei-
delberg, 1997.

N. Peyghambarian, S.W. Koch, A. Mysyrowicz, “Introduction to Semicon-
ductor Optics”, Prentice-Hall, Inc. A Simon & Schuster Company Engle-
wood Cliffs, New Jersey 07632, 1993.

R. Zimmermann, K. Kilimann, W.D. Kraeft, D. Kremp, and G. Ropke,
“Dynamical Screening and Self-Energy of Excitons in the Electron-Hole
Plasma”, phys. stat. sol. (b) 90 175 (1978).

D. Kremp, M. Schlanges, W.D. Kraeft, “Quantum Statistics of Nonideal
Plasmas”, Springer-Verlag Berlin Heidelberg, 2005.

F. J. Rogers, H.C. Graboske, Jr., and D.J. Harwood, “Bound Eigenstates
of Static Screened Coulomb Potential”, Phys. Rev. A 1 1577 (1970).

F. X. Bronold, and H. Fehske, “Possibility of an excitobic insulator at the
semiconductor-semimetal transition”, Phys. Rev. B, 74, 165107 (2006).

119



120

[12]

[13]

[14]

[15]

[16]

[17]

[18]

[19]

[20]

LITERATURVERZEICHNIS

D. Semkat, F. Richter, D. Kremp, G. Manzke, W.-D. Kraeft, and K. Hen-
neberger, “lonisation equilibrium in an excited semiconductor: Mott transi-
tion versus Bose-Einstein condensation”, Phys. Rev. B | 80, 155201 (2009).

J. S. Blakemore, “Semiconducting and other major properties of gallium
arsenide”, J. Appl. Phys. 53 R123 (1982).

S. Rudin, T. L. Reinecke, and B. Segall, “Temperature-dependent exciton
linewidths in semiconductors”, Phys. Rev. B 42, 11218 (1990).

H. Stolz, “Time-Resolved Light Scattering from Excitons”, Springer-Verlag
Berlin Heidelberg, 1994.

S. Eshlaghi, “Dissertation, GaAs/Al,Ga;_,As Quantentopfe: MBE-
Wachstum, Charakterisierung und laterale Modulation fokussierter Ionen-
strahlen”, Universitdat Bochum, 2000.

M. Leuschner, “Dissertation, Ortsaufgeloste Spektroskopie an Halbleiter-
strukturen”, Universitdt Marburg, 2004.

D. Schwedt, “Dissertation, Raumlich und spektral hochaufgeloste Spektro-
skopie der Resonanzfluoreszenz an Exzitonen in ungeordneten Halbleiter-
filmen”, Universitdat Rostock, 2005.

E. Runge, R. Zimmermann, “Optical Properties of Localized Excitons in
Nanostructures: Theoretical Aspects in Advances in Solid State Physics
38", Springer-Verlag, Berlin/Heidelberg, 1999.

E. Runge, “Exzitons in Semiconductor Nanostructures”, In: Ehrenreich, H.
(Hrsg.): Solid State Pysics: Advances in Research and Application Bd. 57.,
New York: Academic Press, 2002, S. 149-305.

Ch. Nacke, “Dissertation, Phasensensitive Spektroskopie an GaAs-
Quantenfilmen”, Universitidt Rostock, 2001.

G. K. G. Burau, “Diplomarbeit, Kohédrenzanalyse der Resonanzfluoreszenz
von GaAs-Quantenfilmen”, Universitdt Rostock, 2005.

B. R. Mollow, “Power Spectrum of Light Scattered by Two-Level-Systems”,
Phys. Rev. 188, 1969-1975 (1969).

S. Ates, S. M. Ulrich, S. Reitenstein, A. Loffler, A. Forchel, and P. Michler,
“Post-Selected Indistinguishable Photons from the Resonance Fluorescence
of a Single Quantum Dot in a Microcavity”, Phys. Rev. Lett. 103, 167402
(2009).



LITERATURVERZEICHNIS 121

[25]

[31]

[32]

[33]

[34]

[35]

[36]

S. Ates, S. M. Ulrich, A. Ulhaq, S. Reitenstein, A. Loffler, S. Hofling, A. For-
chel, and P. Michler, “Non-resonant dot-cavity coupling and its potential
for resonant single-quantum-dot spectroskopy”, Nature photonics, Advance
online publication, DOI: 10.1038/NPHOTON.2009.215 (2009).

B. Seifert, “Dissertation, Phasensensitive Charakterisierung von klassi-
schem und nichtklassischem Licht”, Universitat Rostock, 2004.

Ernst Abbe, Otto Lummer und Fritz Reiche, “Die Lehre von der Bildent-
stehung im Mikroskop von Ernst Abbe”, Verlag von Friedrich Vieweg und
Sohn, Braunschweig, 1910.

Otto Fischer, “Uber die Abbe’sche Sinusbedingung”, Pfliigers Archiev Eu-
ropean Journal of Physiology vol. 136, Number 1, Dezember 1910.

Miles V. Klein und Thomas E. Furtak, “Optik”, Springer-Verlag, Berlin
Heidelberg, 1988.

Stefan Wilhelm, Bernhard Grébler, Martin Gluch und Hartmut Heinz, “Die
konfokale Laser Scanning Mikroskopie”, Carl zeiss Jena GmbH.

H. Beyer und H. Riesenberg, “Handbuch der Mikroskopie”, VEB Verlag
Technik Berlin, 1998.

W. Demtroder, “Laserspektroskopie (Grundlagen und Techniken)”, B. G.
Springer-Verlag Berlin Heidelberg, 1993.

D. Kiihle, “Optik, Grundlagen und Anwendung”, Verlag Harri Deutsch,
Thun und Frankfurt am Main, 1998.

R. Péssler, “Parameter Sets Due to Fittings of the Temperature Depen-
dencies of Fundamental Bandgaps in Semiconductors”, phys. stat. sol. (b)
216 975 (1999).

G. Manzke, Q. Y. Peng, K. Henneberger, U. Neukirch, K. Hauke, K. Wund-
ke, J. Gutowski, and D. Hommel, “Density Dependence of the Exciton
Energy in Semiconductors”, Phys. Rev. Lett. 80, No. 22, 4943-4946 (1998).

G. Manzke and K. Henneberger, “Quantum-Kinetic Effects in the Linear
Optical Response of GaAs Quantum Wells”, phys. stat. sol. (b) 234, No.
1, 233-241 (2002).

Ch. Nacke, H. Stolz, G. Manzke, and K. Henneberger, “Carrier-Induced
Changes in the Phase Resolved Reflection of GaAs Quantum Wells”, Europ.
Phys. J. B 30, 303 (2002).



122

[38]

[39]

[40]

[41]

[42]

[45]

[46]

LITERATURVERZEICHNIS

R. H. Dicke, “Coherence in Spontaneous Radiation Processes”, Phys. Rev.
93 99 (1954).

S. Rudin, and T. L. Reinecke, “Oscillator model for vacuum Rabi splitting
in microcavities”, Phys. Rev. B 59, 10227 (1999).

L. C. Andreani, G. Panzarini, and J. M. Gérard, “Strong-coupling regime
for quantum boxes in pillar microcavities: Theory”, Phys. Rev. B 60, 13276
(1999).

J. Wiersig, N. Baer, P. Gartner, F. Jahnke, M. Benyoucef, S. M. Ulrich,
P. Michler, and A. Forchel, “Optical modes of semiconductor micropillars:
a theory-experiment comparison”, Optical Society of America (2003).

M. Benyoucef, S. M. Ulrich, P. Michler, J. Wiersig, F. Jahnke, and A. For-
chel, “Correlated photon pairs from single (In,Ga)As/GaAs quantum dots
in pillar microcavities”, Journal of Applied Physics 97, 023101 (2005).

S. M. Ulrich, C. Gies, S. Ates, J. Wirsig, S. Reitzenstein, C. Hofmann,
A. LofHer, A. Forchel, F. Jahnke, and P. Michler, “Photon Statistics of
Semiconductor Microcavity Lasers”, Phys. Rev. Lett. 98, 043906 (2007).

C. Kister, T. Heindel, C. Schneider, A. Rahimi-Iman, S. Reitzenstein,
S. Hofling, and A. Forchel, “Demonstration of strong coupling via electro-
optical tuning in high-quality QD-micropillar systems”, Optics Express, 16,
15006, (2008).

A.  Loffler, “Dissertation,  Selbstorganisiertes =~ Wachstum  von
(Ga)InAs/GaAs-Quantenpunkten und Entwicklung von Mikroresonatoren
hochster Giite fiir Experimente zur starken Exziton-Photon-Kopplung”,
Universitat Wiirzburg, 2008.

S. Reitzenstein, C. Hofmann, A. Gorbunov, M. Strauss, S. H. Kwon,
C. Schneider, A. Loffler, S. Hofling, M. Kamp, and A. Forchel, “AlAs/GaAs

micropillar cavities with quality factors exceeding 150,000”, Appl. Phys.
Lett. 90, 251109-1-3 (2007).

W. Wieczorek, R. Krischek, N. Kiesel, P. Michelberger, G. Té6th, and
H. Weinfurter, “Experimental Entanglement of a Six-Phonon Symmetric
Dicke State”, Phys. Rev. Lett. 103, 020504 (2009).

Bahaa E. A. Saleh und Malvin Carl Teich, “Grundlagen der Photonik”,
WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim, 2008.

H. Haug, S.'W. Koch, “Quantum Theory of the Optical and Electronic
Properties of Semiconductors”, Verlag: World Scientific; Singapore, New
Jersy, London and Hang Kong; 1993.



LITERATURVERZEICHNIS 123

[50]

[51]

[52]

[53]

[54]

[55]

[56]

[57]

[58]

[59]

[60]

[61]

[62]

[63]

J.R. Christman, “Festkorperphysik (Die Grundlagen)”, R. Oldenbourg Ver-
lag GmbH Miinchen, 1995.

R. Loudon, “The Quantum Theory of Light”, Oxford University Press, New
York, 1983.

K. Matsuda, T. Saiki, S. Nomura, M. Mihara, Y. Aoyagi, S. Nair, and
T. Takagahara, “Near-Field Optical Mapping of Exciton Wave Functions
in a GaAs Quantum Dot”, Phys. Rev. Lett. 91, 177401 (2003).

M. G. Raizen, R. J. Thompson, R. J. Brecha, H. J. Kimble, and H. J. Car-
michael, “Normal-Mode Splitting and Linewidth Averaging for Two-State
Atoms in an Optical Cavity”, Phys. Rev. Lett. 63, 240-243 (1989).

M. Young, “Optik, Laser, Wellenleiter”, Springer-Verlag Berlin Heidelberg,
1997.

G. Czycholl, “Theoretische Festkorperphysik (Von den klassischen
Modellen zu modernen Forschungsthemen)”, Vieweg-Verlag, Braun-
schweig/Wiesbaden, 2000.

H. Haferkorn, “Optik, Physikalisch-technische Grundlagen und Anwendun-
gen”, WILEY-VCH Verlag GmbH & Co. KGaA, Weinheim, 2003.

D. Gammon, E. S. Zimmermann, B. V. Shanabrook, D. S. Katzer, D. Park,
“Fine Structure Splitting in the Optical Spectra of Single GaAs Quantum
Dots”, Phys. Rev. Lett. 76, No. 16, 3005-3008 (1996).

D. Schwedt, “Diplomarbeit, Hochaufgeloste resonante Rayleigh-Streuung
an GaAs-Quantenfilmen”, Universitdt Rostock, 2000.

D. Schwedt, Ch. Nacke, H. Stolz, S. Eshlahi, D. Reuter, A. Wieck, “Ho-
mogeneous linewidth of quantum well excitons from resonance fluorescence
spectra”, Phys. Stat. Sol. B 240 (2003) No.1, 9-18.

D. Schwedt, Ch. Nacke, H. Stolz, S. Eshlahi, S. Reuter, A. Wieck, “Spec-
trally resolved resonant Rayleigh scattering from excitons in GaAs quantum
wells”, Phys. Rev. B 67 (2003) 195303.

D. Meschende, “Optik, Licht und Laser”, B. G. Teubner Stuttgart-Leipzig,
1999.

H. Haferkorn, “BI-LEXIKON Optik”, VEB Bibliographisches Institut Leip-
zig, 1988.

H. Stocker, “Taschenbuch der Physik”, Verlag Harri Deutsch, Thun und
Frankfurt am Main, 2000.



124 LITERATURVERZEICHNIS

[64] IN. Bronstein, K.A. Semendjajew, G. Musiol, H. Miihlig, “Taschenbuch
der Mathematik”, Verlag Harri Deutsch, Thun und Frankfurt am Main,
2000.



Veroftfentlichungen und
Tagungsbeitrige

Veroffentlichungen

(V1]

[V2]

[V3]

G. K. G. Burau, G. Manzke, F. Kieseling, H. Stolz, D. Reuter, and A.
Wieck, ,,Nonlinear Behaviour of the Resonance Fluorescence from Excitons
in Quantum Wells“, Journal of Physics (2010)

G. K. G. Burau, G. Manzke, F. Kieseling, H. Stolz, ,,Mott-Transition and
Electron-Hole-Plasma from Excitons in Quantum Wells“, in Vorbereitung

G. K. G. Burau, H. Stolz, ,,Resonance Rayleigh scattering from localized
Excitons in Quantum Wells by different Temperature”, in Vorbereitung

sonstige Veroffentlichungen

[V4]

Wiebke Loseries und G. K. G. Burau, ,,Objektkunst, Stark vergroflerte Ab-
bildung von speziell bearbeiteten Metallgeweben®, (figurativesense, Kunst
und Wissenschft, 19. Kunstschau), Kiinstlerbund Mecklenburg und Vor-
pommern e. V. im BBK, Stadtdruckerei Weidner GmbH, Rostock (2009)

Konferenzbeitrige

[K1]

[K2]

[K3]

Gerolf Burau, Birger Seifert, and Heinrich Stolz, ,,Coherence properties of
the resonance fluorescence from GaAs Quantum Wells“, (Poster), DPG
Friihjahrstagung Dresden, (2006)

G. K. G. Burau, H. Stolz, D. Reuter, and A. Wieck, , Spatially resolved
resonance fluorescence from quantum wells: A tool to study exciton wave-
functions®, (Poster), Nonlinear Optics And Excitation Kinetics In Semi-

conductors (NOEKS 9), Klink/Miiritz, (2008)

G. K. G. Burau, H. Stolz, D. Reuter, and A. Wieck, , Spatially resolved
resonance fluorescence from quantum wells: A tool to study exciton wave-

125



126

VEROFFENTLICHUNG UND TAGUNGSBEITRAGE

functions“, (Poster), International Conference on ,Correlation Effects in
Radiation Fields“, Rostock-Warnemiinde, (2008)

G. K. G. Burau, H. Stolz, D. Reuter, and A. Wieck, , Spatially resolved
resonance fluorescence from quantum wells: A tool to study exciton wave-
functions, (Poster), DPG Frihjahrstagung Dresden, (2009)

G. K. G. Burau, G. Manzke, F. Kieseling, H. Stolz, D. Reuter, and A.
Wieck, ,,Nonlinear Behaviour of the Resonance Fluorescence from Excitons
in Quantum Wells“, (Poster), Optics of Excitons in Confined Systems 11
(OECS 11), Madrid, (2009)

R. Loffler, G. K. G. Burau, and H. Stolz, ,Characterisation of non-classical
radiation generated in semiconductor systems using multi-pixel photon de-
tectors”, (Poster), DPG Frihjahrstagung Hannover, (2010)

G. K. G. Burau, G. Manzke, F. Kieseling, and H. Stolz, , Distribution of
resonance fluorescence from excitons in quantum wells at different tempe-
ratures®, (Poster), DPG Frihjahrstagung Regensburg, (2010)



DANKSAGUNG 127

Danksagung

An dieser Stelle mochte ich allen danken, die zum Gelingen dieser Arbeit beige-
tragen haben.

Mein besonderer Dank gilt Herrn Prof. Dr. H. Stolz, der mir diese Arbeit erméglicht
hat und stets mit seiner Unterstiitzung und seinen Hinweisen sehr hilfreich war.

Bei der gesamten Arbeitsgruppe Halbleiterphysik mochte ich mich fiir ihre Un-
terstiitzung in organisatorischen und fachlichen Dingen herzlich bedanken. Ganz
besonders danke ich Dr. Matthias Seemann, Rico Schwartz, Dr. Frank Kieseling,
Thomas Ahrens, Dr. Daniel Schwedt, Dr. Birger Seifert und Stephan Reif. Herrn
Dr. Gerd Rudlof danke ich sehr fiir seine Ratschléige auf technischem Gebiet. Frau
Schoof und Frau Ahrens danke ich sehr fiir [hre administrative Hilfe.

Fiir die Herstellung und technische Beratung diverser Bauteile des experimen-
tellen Versuchsaufbaues danke ich der feinmechanischen Werkstatt des Instituts
fiir Physik.

Fiir die Bereitstellung der Quantenfilmprobe #1294 danke ich Prof. Wieck von
der Ruhr-Universitdt Bochum.

Fiir die Bereitstellung der Quantenfilmprobe #M941 und der Micropillar-Probe
#C1397-9.3 danke ich Prof. Forchel, Dr. Stephan Reizenstein und Caroline Kist-
ner von der Universitdt Wiirzburg.

Fir den Messaufenthalt und der sehr guten Zusammenarbeit an der Universitét
Stuttgart, danke ich Prof. Michler, Dr. Sven Ulrich und der gesamten Arbeits-

gruppe.

Fiir die theoretischen Berechnungen beziiglich der Thematik des Mott-Ubergangs,
danke ich Dr. Gunter Manzke, Universitit Rostock.

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft danke ich fiir die Finanzierung des Pro-
jekts im Rahmen der Schwerpunktprogramme: FOR 485/3 | Quantum Optics in
Semiconductor Nanostructures“ und SFB 652 , Strong correlations and collective
effects in radiation fields: Coulomb systems, clusters and particles®

Meiner Familie danke ich fiir ihre moralische Unterstiitzung, Motivation und ihr
Verstédndnis in allen Lebenslagen.



128 ERKLARUNG

Erklarung

Hiermit versichere ich, dass ich die vorliegende Arbeit selbstédndig angefertigt und
ohne fremde Hilfe verfasst habe, keine auler den von mir angegebenen Hilfsmit-
teln und Quellen dazu verwendet habe und die, den benutzten Werken inhaltlich
und wortlich entnommenen Stellen als solche kenntlich gemacht habe.

Rostock, den 24. Februar 2010

Gerolf K. G. Burau



