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Zusammenfassung

Halbleiterquantenpunkte haben sich in den letzten Jahren zu einem Forschungsgebiet
entwickelt, das ein grofses Interesse auf sich gezogen hat. Diese Entwicklung liegt insbe-
sondere in den interessanten elektronischen Eigenschaften dieser Strukturen begriindet.
Da sie Abmessungen von lediglich wenigen Nanometern besitzen, kommt es in allen drei
Raumdimensionen zu einer raumlichen Einschrankung der Wellenfunktion eines Ladungs-
tragers innerhalb des Quantenpunktpotentials. Die daraus resultierende Quantisierung der
Energiezustédnde fiihrt zu einer atoméhnlichen energetischen Struktur.

Ein besonderes Augenmerk der Forschung wird nicht nur auf die elektronischen Eigen-
schaften der Quantenpunkte gelegt, sondern auch auf den Spinzustand eines Ladungstriagers
innerhalb des Quantenpunktes. In einem Magnetfeld stellt sich durch die Zeeman-Aufspal-
tung der Energiezustinde ein natiirliches Zweiniveausystem ein. Dieses birgt das Potential
fiir eine zukiinftige Anwendung von Bauelementen basierend auf Halbleiterquantenpunkten
fiir die Datenverarbeitung bzw. Datenspeicherung, in denen die beiden moglichen einstellba-
ren Zustande als gespeicherte Information genutzt werden konnen. Fiir die Anwendbarkeit
dieser Bauelemente miissen die erreichten Rechenleistungen mit den Geschwindigkeiten
anderer Konzepte konkurrieren konnen. Dies bedeutet, dass eine Kontrolle des Ladungs-
bzw. Spinzustandes im GHz-Bereich oder sogar dariiber hinaus verwirklicht werden muss.

Aufbauend auf dieser Grundidee beschéftigt sich die vorliegende Arbeit mit der elek-
trischen Injektion spinpolarisierter Elektronen in einzelne InGaAs-Quantenpunkte im
Nanosekunden- oder sogar im sub-Nanosekundenzeitbereich. Es wurden zwei unterschied-
liche Konzepte mit grundsétzlich unterschiedlichen Injektionsmechanismen untersucht,
nimlich die Injektion in einer Spin-LED-Struktur! sowie die Injektion durch eine Tun-
nelbarriere in einer pin-Diode mit speziell angepasster Bandstruktur. Das Auslesen der
Spininformation geschah iiber Messungen der vom Quantenpunkt emittierten Elektro- bzw.
Photolumineszenz.

Da die Injektion der spinpolarisierten Elektronen auf elektrischem Wege stattfand,

war es notwendig, ein technologisches Konzept zu entwickeln, das die Anwendung von

ILED: Licht-emittierende Diode



Zusammenfassung

Spannungspulsen mit entsprechend kurzen Anstiegs- und Abfallzeiten ermoglicht, da die In-
jektion iiber eine Potentialdnderung in der Umgebung des Quantenpunktes ausgeldst wird.
Hierzu wurden Prozesse etabliert, die sowohl einen optischen Zugang zu einem einzelnen
Quantenpunkt als auch eine elektrische Kontrolle im sub-Nanosekundenbereich ermoglich-
ten. Dies geschah iiber eine Verringerung der elektrisch kontaktierten Probenoberflichen
mittels fokussierten Ionenstrahlitzens sowie iiber Anpassungen der genutzten elektrischen
Schaltungen. Die erfolgreiche Anpassung der Probenstrukturen und der elektrischen Kon-
taktierung an die Nutzung von Spannungspulsen mit Anstiegs- und Abfallzeiten im sub-
Nanosekundenbereich konnte sowohl iiber zeitaufgeloste Elektrolumineszenzmessungen als
auch tiber eine einfache elektrische Messtechnik verifiziert werden. Es zeigte sich, dass die
am Quantenpunkt anliegende Spannung auf einer Zeitskala unterhalb einer Nanosekunde
gezielt variiert werden konnte.

Die Injektion spinpolarisierter Elektronen in einer Spin-LED-Struktur geschah unter
Nutzung des verdiinnt-magnetischen Halbleiters ZnMnSe. In diesem weisen die Spins
der Leitungsbandelektronen bei den genutzten Magnetfeldern von bis zu 5T und bei
entsprechenden Temperaturen von wenigen K einen Polarisationsgrad von bis zu 100%
auf. Der verdiinnt-magnetische Halbleiter wurde in der untersuchten Diodenstruktur als n-
Kontakt genutzt, die InGaAs-Quantenpunkte befanden sich im intrinsischen Bereich der
pin-Diode. Durch Anlegen einer Spannung in Durchlassrichtung konnten Elektronen aus
dem n-Kontakt sowie Locher aus dem p-Kontakt in die Quantenpunkte injiziert werden
und dort strahlend rekombinieren. Aufgrund der durch Nanoaperturen auf der Probeno-
berflache ermdglichten hohen Ortsauflésung konnten die nachfolgenden Untersuchungen
am Emissionsspektrum eines einzelnen Quantenpunktes durchgefiihrt werden.

Unter Einwirkung eines magnetischen Feldes zeigte sich eine bevorzugte Spinausrichtung
des in den Quantenpunkt injizierten Elektrons. Die beobachtete Ausrichtung widersprach
dabei der thermisch zu erwartenden Ausrichtung innerhalb des Quantenpunktes, sondern
spiegelte die Spinausrichtung im verdiinnt-magnetischen Halbleiter wider. Es konnte damit
in der Diodenstruktur eine elektrische Spininjektion in einen einzelnen Quantenpunkt
nachgewiesen werden. Die beobachteten Polarisationsgrade lagen unter Gleichspannungs-
bedingungen bei bis zu 45%.

Die Anpassung der Diodenstruktur an die ultra-schnellen elektrischen Signale wurde
iiber zeitaufgeloste Elektrolumineszenzmessungen nachgewiesen, so dass im Anschluss die
Injektion spinpolarisierter Elektronen in den Einzelquantenpunkt im sub-Nanosekunden-
bereich verwirklicht werden konnte. Dazu wurden Spannungspulse an die Diode angelegt,

deren Pulsbreiten in Bereichen weniger hundert ps bis hin zu ca. 25ns variiert wurden.
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Eine erste Emission des Quantenpunktes konnte bereits bei einer Pulsbreite von nur 600 ps
beobachtet werden. Die injizierten Elektronen wiesen dabei einen Spinpolarisationsgrad von
70% auf. Die beobachteten Spinpolarisationsgrade lagen damit deutlich {iber denjenigen,
die unter Gleichspannungsbedingungen ermittelt wurden. Das Ziel einer Spininjektion
mit Spannungspulsen im sub-Nanosekundenbereich konnte damit erfolgreich verwirklicht
werden.

Zusétzlich zu diesen Ergebnissen zeigte sich im Rahmen der vorliegenden Arbeit, dass
der Ladungszustand eines Quantenpunktes sowie der Spinzustand des injizierten Elektrons
in sehr eleganter Weise iiber einen elektrisch gesteuerten Tunnelprozess kontrolliert werden
konnen. Durch ein spezielles Design der Bandstruktur einer rein aus GaAs aufgebauten
pin-Diode konnten die untersuchten einzelnen Quantenpunkte iiber eine wenige Nanometer
diinne Tunnelbarriere an ein Elektronenreservoir gekoppelt werden. Durch eine anliegende
Spannung konnte nachfolgend die genaue Anzahl an Elektronen innerhalb des Quanten-
punktes elektrisch kontrolliert und {iber Photolumineszenzmessungen nachgewiesen werden.
Die hier erzielten Ergebnisse spiegeln in hervorragender Weise die iiber ein Coulomb-
Blockade-Modell aufgestellten Erwartungen wider.

Besonders hervorzuheben sind die Beobachtungen bei elektrisch kontrollierter Injektion
einzelner Elektronen in den Quantenpunkt unter Anwesenheit eines magnetischen Feldes.
Trotz der Tatsache, dass im Elektronenreservoir aufgrund der hier vorliegenden hohen
Fermi-Energie keine Spinpolarisation der Elektronen zu erwarten ist, wurde gezeigt, dass
eine bevorzugte Besetzung des Quantenpunktes mit einem spinpolarisierten Elektron
erreicht wurde. Aufgrund der ausgepriagten Tunnelkopplung zwischen Quantenpunkt und
Elektronenreservoir kommt es zu einem Austausch von Elektronen zwischen Quanten-
punkt und Reservoir innerhalb weniger Pikosekunden. Dies hat zur Folge, dass sich im
Quantenpunkt eine bevorzugte Besetzung geméak der durch die Boltzmann-Statistik zu
erwartenden Verteilung der Spinzustéande ausbildet.

Durch eine erfolgte Anpassung der Diodenstruktur konnte zunédchst mittels angelegter
Spannungspulse mit Anstiegs- und Abfallzeiten von wenigen hundert Pikosekunden die
Injektion einzelner Elektronen in einen einzelnen Quantenpunkt nachgewiesen werden.
Das Elektron konnte dabei in Zeiten kiirzer als seine strahlende Lebensdauer in den
Quantenpunkt injiziert bzw. wieder aus ihm entfernt werden, so dass eine Kontrolle des
Ladungszustandes im Nanosekundenzeitbereich verwirklicht wurde.

Der Umstand, die relative Lage der Energieniveaus des Quantenpunktes zum Fermi-
Niveau der Diodenstruktur iiber die extern angelegte Spannung kontrollieren zu kon-

nen, bereitete die Moglichkeit, neuartige Konzepte der Speicherung und Injektion von
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Zusammenfassung

Ladungstragern zu untersuchen. So konnten iiber einen Laserpuls zunéchst auf optischem
Wege Elektron-Loch-Paare im Quantenpunkt erzeugt werden, die Elektronen jedoch durch
die diinne Tunnelbarriere aus dem Quantenpunkt entfernt werden, so dass ein einzelnes
Loch im Quantenpunkt zuriick blieb. Durch einen darauf folgenden Spannungspuls konnte
anschlieffend die gewiinschte Anzahl von Elektronen in den Quantenpunkt injiziert werden,
so dass es wieder zu einer Rekombination des Elektron-Loch-Paares kam. In Anwesenheit
eines magnetischen Feldes zeigte sich auch hier aufgrund der bereits angesprochenen
ausgepragten Tunnelkopplung eine bevorzugte Spin-Ausrichtung der Elektronen im Quan-
tenpunkt. Die besondere Relevanz dieses neuartigen Konzeptes fiir mogliche zukiinftige
Bauteile zeigte sich insbesondere in der besonders kurzen Pulsbreite der fiir die Injektion

bendtigten Spannungspulse von lediglich 250 ps.
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Einleitung

In einem Rhythmus von zwei Jahren wird durch ein Gremium von Vertretern der fiinf
grofsten Halbleiter herstellenden Regionen der Welt — USA, Europa, Korea, Taiwan
und Japan — die International Technology Roadmap for Semiconductors publiziert, in
der die wichtigsten Meilensteine fiir die zukiinftige Entwicklung der Halbleiterindustrie
zusammengefasst werden. Seit dem Jahr 2005 wird in jeder einzelnen Herausgabe die
Identifikation der vielversprechendsten technologischen Ansétze zur Erlangung elektrisch
zuganglicher Speichermedien mit hoher Geschwindigkeit und hoher Informationsdichte als
wichtige Herausforderung fiir die néchsten Jahre identifiziert [itr11].

Einen dieser technologischen Ansétze konnen Bauelemente basierend auf Quanten-
punkten bieten [Yus97, Kro04, Bal04, Mic09|. Quantenpunkte sind in der Regel kleine
Materialinseln mit Durchmessern von wenigen Nanometern, die in ein anderes Material
eingebettet sein konnen. Ihre Bezeichnung erhalten sie aufgrund der Tatsache, dass ihre
Grofse so gering ist, dass in allen drei Raumrichtungen eine Einschrinkung der Wellenfunk-
tion eines sich im Quantenpunkt aufhaltenden Elektrons oder Lochs stattfindet und es
so zu einer Quantisierung der moglichen besetzbaren Energieniveaus kommt. Da dies an
die quantenmechanische Beschreibung der Energieniveaus eines Atoms erinnert, werden
Quantenpunkte hiufig auch als ,kiinstliche Atome" bezeichnet [Kas93, Ash96, Gam00].
Quantenpunkte sind nicht ausschlieflich auf eine rdumliche Beschrinkung aufgrund von
Materialiibergdngen beschriankt. Auch Quantenpunkte, die allein durch elektrostatische
Potentiale innerhalb eines einzelnen Materialsystems definiert sind, wurden bereits ver-
wirklicht [Kas93, Hei93, El1z04, Sch04, Kop06|.

Aufgrund ihrer energetischen Struktur und ihrer technologisch leicht zu realisierenden
Einbettung in bekannte Halbleiterstrukturen bieten jedoch insbesondere selbstorganisierte
Halbleiterquantenpunkte die Grundlage fiir eine Vielzahl verschiedener Bauelementkonzepte
|[Koi00, Pet01, Mar09a, Hei08, Miil08, Now(09|. Ein herausragendes Gebiet, in dem zurzeit
intensiv geforscht wird, stellt sicherlich die mégliche Nutzung von Quantenpunkten zur
Verwirklichung von Einzelphotonenquellen dar [Mic00, Yua02, Fed12|, welche zur abhor-

und manipulationsgeschiitzten Dateniibertragung genutzt werden kénnten.



FEinleitung

Im Rahmen dieser Arbeit wird jedoch der Ansatz verfolgt, Bauelemente basierend auf
Halbleiterquantenpunkten zu entwickeln, die potentiell dem Zweck der Informationsspei-
cherung dienen koénnen. Die Roadmap stellt drei Grundanforderungen an ein solches
Speichermedium: die elektrische Zugénglichkeit, eine hohe Informationsdichte und eine
hohe Geschwindigkeit, mit der ein solches Bauteil betrieben werden kann. Aufgrund
ihrer geringen Ausmafie und der Einbettung in Halbleiterstrukturen kénnen Halbleiter-
quantenpunkte zwei dieser geforderten Bedingungen, nédmlich die hohe Dichte und die
elektrische Zugéanglichkeit, ohne weiteres erfiillen, weshalb sie ideale Kandidaten fiir die
Verwirklichung der gewiinschten Bauelemente darstellen. In einem solchen Bauelement
liegt die grundlegende Anforderung darin, gezielt einen einzelnen Quantenpunkt fiir die
Informationsspeicherung nutzen zu kénnen.

Als Trager der zu speichernden Information kann ein einzelner Ladungstrager, also
entweder ein Elektron oder ein Loch, genutzt werden, das kontrolliert in den Quantenpunkt
eingebracht, dort gespeichert und anschlieffend wieder aus dem Quantenpunkt entfernt
wird. Fiir die gespeicherte Information selbst stehen zwei Alternativen zur Verfiigung.
Dies ist zum einen die Ladung des im Quantenpunkt vorliegenden Ladungstréigers. Die
gespeicherte Information ist in diesem Fall durch Anwesenheit oder Abwesenheit der
Ladung gekennzeichnet. Eine weitere Moglichkeit stellt die Ausnutzung des Spins des
Ladungstrégers dar. Befindet sich der Ladungstréger in einem magnetischen Feld, so spalten
die moglichen besetzbaren Energien in spinabhéngige Niveaus auf und es ergeben sich — je
nach Quantenzahlkonfiguration des Ladungstrégers — verschiedene mogliche Eigenzustande
fiir seinen Spin. Auf diese Weise konnen auch die unterschiedlichen Spinkonfigurationen

als gespeicherte Information dienen.

Spininjektion in Halbleiterquantenpunkte

Zur Verwirklichung eines Speicherkonzeptes miissen drei grundlegende Vorgénge beherrscht
werden: Das Schreiben, die Speicherung und das Auslesen der Information. Soll der Spin
eines Elektrons als gespeicherte Information genutzt werden, so ist das Schreiben der
Information gleichbedeutend mit der Injektion eines spinpolarisierten Ladungstragers
in den Quantenpunkt. Da eine der Grundanforderungen der Roadmap im elektrischen
Zugang besteht, sollte diese auf elektrischem Wege stattfinden. Fiir die Untersuchung der
elektrischen Spininjektion hat es sich in den letzten Jahren bewéhrt, Licht emittierende
Dioden (LED’s) zu nutzen [Ohn99|. In diesen auch als Spin-LED’s bezeichneten Strukturen



erfolgt die Injektion in den Quantenpunkt aus einem Material, das ein Reservoir an
spinpolarisierten Elektronen zur Verfiigung stellen kann.

Als mogliche Materialien, die ein Reservoir spinpolarisierter Elektronen zur Verfiigung
stellen konnen, kommen als naheliegende Variante ferromagnetische Strukturen in Frage.
Diese kénnen schon bei geringen magnetischen Feldern hohe Spinpolarisationen aufweisen.
Aufgrund ihrer hohen Curie-Temperatur wére dies sogar bei Raumtemperatur zu erreichen.
Innerhalb der ersten Hilfte des letzten Jahrzehnts wurde zunéchst intensiv an der Injektion
von spinpolarisierten Elektronen aus Ferromagneten in Quantenfilme geforscht. Erste
Ergebnisse zur Spininjektion aus einem Kisen-Kontakt in InGaAs-Quantenfilme wurden
von Zhu et al. demonstriert [Zhu01]. Der erreichte Polarisationsgrad der Elektronen lag
hier noch bei ca. 2%.

Die Materialklasse der Ferromagneten besitzt jedoch einen entscheidenden Nachteil. Es
kommt zwangslaufig zu einem Fluss der Elektronen iiber eine Metall-/Halbleiter-Grenzfla-
che. An dieser Grenzflache liegt eine Leitfahigkeitsfehlanpassung der beiden Materialklassen
vor. Diese Fehlanpassung verursacht grundsétzlich eine Reduktion des Spinpolarisations-
grades der transportierten Elektronen [Sch00|. Ein Weg, diese Problematik zu umgehen,
besteht in der Nutzung von Tunnelbarrieren. Daher wurden die Diodenstrukturen einerseits
so entworfen, dass am Schottky-Ubergang zwischen dem metallischen Ferromagneten und
dem anschliefsenden Halbleiter eine Tunnelbarriere entsteht, durch die die Injektion in den
Quantenfilm stattfindet. So wurden Polarisationsgrade durch Injektion aus einer Eisen-
schicht in einen GaAs-Quantenfilm von ca. 4% bis 30% beobachtet [Han02, Han03, 1.i,04].
Auf der anderen Seite hat es sich als erfolgreiches Konzept erwiesen, oxidische Tunnelbar-
rieren wie Al,O, zwischen Halbleiter und Ferromagnet einzufiigen, wodurch beispielsweise
Polarisationsgrade von ca. 9% bei Spininjektion aus einer CoFe-Legierung [Mot02| oder
bis zu 40% aus einem Eisenkontakt [Erv04] beobachtet wurden. Insbesondere jedoch die
Nutzung von MgO als Tunnelbarriere hat zu einer deutlichen Erhohung der Spinpolarisati-
on der injizierten Elektronen gefiihrt. So beobachteten Jiang et al. einen Polarisationsgrad
von 57% bei Injektion aus CoFe [Jia05].

Die Injektion aus ferromagnetischen Materialien in Quantenpunkte durch eine Schottky-
Tunnelbarriere wurde zunéchst aus einem Eisenkontakt mit einem Spinpolarisationsgrad
der injizierten Elektronen von etwa 5% bis 7,5% verwirklicht [Li,05, Its06]. Auch hier
stellte sich die Nutzung oxidischer Barrieren als erfolgreiches Konzept zur Erhaltung
der Spinpolarisation dar [Lom07|. Durch Einbringung einer MgO-Tunnelbarriere konnte
die Injektion spinpolarisierter Elektronen in InGaAs-Quantenfilme [Hov08b, Hov08a| und
Quantenpunkt-Ensembles [Ludl1, Soll1] aus ferromagnetischen Fe/Tb-Kontakten bereits



FEinleitung

in Remanenz und bei Raumtemperatur nachgewiesen werden, wobei Polarisationsgrade
von bis zu 4% demonstriert wurden.

Sollen jedoch hohere Polarisationsgrade bis hin zu annéhernd 100% erzielt werden, so ist
es bis heute unerlésslich, verdiinnt-magnetische Halbleiter (DMS?) als Spin-Reservoir zu
nutzen. In einem solchen Halbleiter sind einige der Gitterpldtze durch magnetische Ionen
besetzt, hiufig dient hierzu das Ubergangsmetall Mangan [Fur88]. Aufgrund verschiedener
Wechselwirkungen der Leitungsbandelektronen mit den magnetischen Mangan-Ionen sind
in diesen Materialien bei Temperaturen im Bereich des fliissigen Heliums Polarisations-
grade von annahernd 100 % bei Magnetfeldern von wenigen hundert mT zu erreichen.
Da hier das Problem der Leitfahigkeitsfehlanpassung nicht besteht, konnen Elektronen
iiber die Grenzfliche transportiert werden, ohne dass es zu einem wesentlichen Verlust
der Spininformation kommt. Fiederling et al. demonstrierten so die erfolgreiche Injektion
spinpolarisierter Elektronen aus dem verdiinnt-magnetischen Halbleiter BeMnZnSe [Fie99]
in einen intrinsischen GaAs-Quantenfilm mit einer Spininjektionseffizienz von 90%. Bereits
kurz darauf wurde mit Hilfe von ZnMnSe als spinausrichtendes Material eine Spininjektion
mit einer Effizienz von 100% erreicht [Jon00|. Stroud et al. zeigten, dass die Injektionseffizi-
enz in einer ZnMnSe/AlGaAs-GaAs Spin-LED insbesondere durch die Anzahl an Defekten
an der Grenzfliche zwischen II-VI- und III-V-Halbleitern gegeben ist [Str02].

Eine erstmalige Spininjektion aus einem verdiinnt-magnetischen Halbleiter in ein En-
semble von InGaAs-Quantenpunkten wurde durch Ghosh et al. demonstriert [GhoO1].
Zwar lagen die Polarisationsgrade der Elektronen nach Injektion aus einem GaMnAs-
Kontakt noch bei lediglich 18%, diese konnten jedoch durch Loffler et al. unter Nutzung
von ZnMnSe iibertroffen werden, so dass Polarisationsgrade von mehr als 35% erreicht
wurden [L6f06].

Bei der Verwirklichung eines zukiinftigen Bauelementes ist zu beachten, dass die hochst-
mogliche Informationsdichte — wie sie Bestandteil der Forderung der Roadmap ist — erreicht
ist, wenn jeweils ein einzelner Quantenpunkt mit einem einzelnen Ladungstrager besetzt
werden kann. Fiir eine mogliche Nutzung solcher Bauelemente muss daher zunéchst die
Injektion eines einzelnen spinpolarisierten Ladungstrigers in einen einzelnen Quantenpunkt
auf elektrischem Wege beherrscht werden. Daher wurden mit dem bewéhrten Konzept einer
Injektion aus einem verdiinnt-magnetischen Halbleiter die Untersuchung der Spininjektion
in einzelne Quantenpunkte vorangetrieben. Es zeigte sich hier, dass die zuvor am Ensemble
beobachteten Polarisationsgrade von wenigen 10% durch die Mittelung iiber verschiedene

Quantenpunkte zustande kam. Bei Einzelquantenpunktuntersuchungen konnten jedoch

'DMS: Diluted Magnetic Semiconductor



Polarisationsgrade von 100% erreicht werden [L6f07, Kiim09, Ass11|. Somit ist es also
bereits gelungen, Elektronen unter Erhaltung der Spininformation elektrisch in einzelne
Quantenpunkte zu injizieren.

Fiir die Nutzung dieser Strukturen ist es jedoch essentiell, dass die Rechenleistungen
moglicher Bauelemente mit den heutigen (bzw. zukiinftigen) Geschwindigkeiten anderer
Konzepte konkurrieren kénnen, so dass auch die dritte Anforderung der Roadmap erfiillt
ist. Dies bedeutet, dass eine Spininjektion im GHz-Bereich oder sogar dariiber hinaus ver-
wirklicht werden muss. Hierzu existierten bisher nur rudimentére Untersuchungen. Truong
et al. berichteten erstmalig von einer gepulsten Injektion spinpolarisierter Elektronen aus
einem ferromagnetischen CoFeB-Kontakt iiber eine MgO-Tunnelbarriere in einen Quanten-
film [Tru09]. Bei Anlegen eines Spannungspulses mit abgeschitzten Pulsanstiegszeiten von
100 ps beobachteten sie einen zeitlichen Anstieg des Polarisationsgrades, liefen die Ursache
hierfiir jedoch ungeklart. Asshoff et al. demonstrierten die Moglichkeit einer schnellen
Injektion spinpolarisierter Elektronen aus ZnMnSe in ein InGaAs-Quantenpunktensem-
ble [Ass09]. Weiterhin zeigten sie, dass dieses Konzept Potential fiir eine mogliche Nutzung
als spinpolarisierte Einzelphotonenquelle birgt [Ass11|. Detaillierte Untersuchungen zur
schnellen Injektion einzelner Elektronen in Einzelquantenpunkte existierten jedoch bisher
nicht. Daher wird in den Kapiteln 3 und 4 anhand einer auf ZnMnSe und GaAs basierenden
Spin-LED vorgestellt, welche Schritte zur Verwirklichung einer Spininjektion in Einzel-
quantenpunkte im sub-Nanosekundenzeitbereich notwendig sind und wie diese erfolgreich
umgesetzt wurden, so dass eine Spininjektion durch Spannungspulse mit Pulsbreiten von

nur 600 ps mit Spinpolarisationsgraden von 70% erreicht werden konnte.

Spinspeicherung in Halbleiterquantenpunkten

Die bisherige Darstellung beschrénkte sich auf den Prozess des Schreibens einer Informa-
tion in den Quantenpunkt. Die tatsédchliche Speicherung wurde bisher nicht diskutiert.
Speichern bedeutet in dem hier vorgeschlagenen Konzept, dass der Ladungstrager unter
Beibehaltung seines Spinzustandes innerhalb des Quantenpunktes verbleibt. Das Auslesen
der Information kann anschlieffend dadurch gestaltet werden, dass der Ladungstriger den
Quantenpunkt verlasst oder — im Falle von Elektron-Loch-Paaren — mit einem zusétzlich in
den Quantenpunkt eingebrachten Ladungstriger rekombiniert und dabei die Information
iiber seinen vorherigen Spinzustand abgibt.

Aufgrund der Rekombination des injizierten Elektrons mit dem ebenfalls in den Quan-

tenpunkt injizierten unpolarisierten Loch ist eine Speicherung der Spininformation bei
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Nutzung einer Spin-LED nicht mdéglich. Vielmehr ist es notwendig, die Injektion von
Elektronen und Lochern zu entkoppeln. Dies bedeutet, dass es zunéchst ermdéglicht werden
muss, den Quantenpunkt gezielt mit einer definierten Anzahl an Elektronen oder Léchern
zu besetzen und damit seinen Ladungszustand kontrollieren zu kénnen. Hierfiir stellten sich
die atoméahnlichen diskreten Energieniveaus eines Quantenpunktes auf der einen Seite und
die Wechselwirkungen von zusétzlich in den Quantenpunkt eingebrachten Ladungstrigern
auf der anderen Seite als besonders niitzlich heraus.

Nachdem Ashoori et al. erstmals anhand von Kapazitidts-Messungen die iiber eine ange-
legte Spannung ermoglichte Besetzung der diskreten Niveaus mit Elektronen nachweisen
konnten [Ash93|, wurde auch in [Tar96] und [Mil97| auf elektrischem Wege und in [Sch98|
anhand von Photolumineszenzmessungen eine Kontrolle des Ladungszustandes in Quanten-
punktensembles nachgewiesen. Fiir diese Kontrolle wurden spezifische Diodenstrukturen
entworfen, in denen die Lage der Energieniveaus der Quantenpunkte relativ zum Fermi-
Niveau eines angrenzenden Materials iiber eine extern angelegte Spannung kontrolliert
werden konnte. Durch eine diinne Tunnelbarriere konnten so Elektronen zwischen dem
angrenzenden Reservoir und dem Quantenpunkt tunneln. Es zeigten sich hierbei cha-
rakteristische Energiedifferenzen, die zum Besetzen der Quantenpunkte mit Elektronen
iiberwunden werden mussten und die in den Wechselwirkungen der in die Quantenpunkte
eingebrachten Ladungstriager begriindet liegen (siche auch [War98|).

Aufbauend auf diesen Ergebnissen zeigten Warburton et al. eindrucksvoll die gezielte
Beladung eines einzelnen Quantenrings mit einer kontrollierten Anzahl von Elektronen iiber
einen solchen Tunnelprozess [War00]. Je nach der am Bauelement anliegenden Spannung
verdnderte sich die Photolumineszenz des Quantenrings in charakteristischer Weise, so dass
hieraus auf die exakte Anzahl der zusétzlich in den Quantenring eingebrachten Elektronen
geschlossen werden konnte.

Damit wurde die Basis fiir eine Vielzahl von Untersuchungen geschaffen, die sowohl auf die
Entwicklung von Bauelementen abzielten als auch fiir grundlegende Forschungen relevant
waren. Es eroffnete sich auf der einen Seite die Moglichkeit, ein kiinstliches Atom elektrisch
mit einer definierten Anzahl an Elektronen zu besetzen und so die Wechselwirkungen der
verschiedenen Ladungstriger zu untersuchen [FinOlb, FinOla,Bai0O1]. Dies beschrankte
sich nicht nur auf die in dieser Arbeit untersuchten InGaAs-Quantenpunkte, sondern
wurde zum Beispiel auch fiir CdSe-Quantenpunkte in einer ZnSe-Matrix [Seu03| oder
auch fir CdTe-Quantenpunkte [Leg06] nachgewiesen. Ebenso konnten auch Einblicke
in die Tunnelkopplung des nulldimensionalen Quantenpunktes an ein dreidimensionales
Elektronenreservoir gewonnen werden [Oul02,Vil05,Sei05,Dal06, Dre08, Mar09b]. So wurden



zum Beispiel neuartige Spin-Umklapp-Mechanismen durch einen Tunnelaustausch mit
dem Reservoir beobachtet [Smi05] oder bei besonders stark ausgeprégter Tunnelkopplung
Mahan-Exzitonenkomplexe zwischen Lochern im Quantenpunkt und Elektronen im Fermi-
See des angrenzenden Kontaktes nachgewiesen [Klel0).

Schnell entwickelte sich jedoch auch die Idee, Einzelquantenpunktbauelemente als Spei-
chermedien in Betracht zu ziehen. Marent et al. zeigten aufsergewShnlich lange Speicherzei-
ten eines Lochs in einem quantenpunktbasierten Speicherbauteil [Mar07]. In Abhéngigkeit
von der Materialzusammensetzung der Quantenpunkte extrapolierten sie so eine Speicher-
zeit von iiber einer Million Jahren fiir das in den Quantenpunkt eingebrachte Loch. Als
gespeicherte Information kann neben der Ladung aber auch der Spin des Ladungstragers
genutzt werden, fiir den bei Elektronen in InGaAs-Quantenpunkten bereits Lebensdauern
von mehreren Millisekunden beobachtet wurden [Kro04]. Ghali et al. zeigten so zum
Beispiel die gezielte elektrische Besetzung eines einzelnen Quantenpunktes mit einem
spinpolarisierten Elektron, die durch die Tunnelkopplung des Quantenpunktes an einen
ZnMnSe-Kontakt realisiert wurde [Gha0§].

Das Schreiben und Auslesen der gespeicherten Information kann bei Kopplung eines
Quantenpunktes an ein Ladungstragerreservoir durch eine geschickte Abfolge von Span-
nungspulsen erfolgen. So demonstrierten Heiss et al. sehr lange Spinrelaxationszeiten fiir
ein im Einzelquantenpunkt gespeichertes Loch [Hei07], das durch geeignete Wahl der Span-
nungsfolge zundchst optisch im Quantenpunkt kreiert wurde und dessen Spininformation
anschliefsend elektrisch durch Rekombination mit einem injizierten Elektron ausgelesen
werden konnte. Ein gesamtes Konzept zum Auslesen eines im Quantenpunkt gespeicherten
Elektrons wurde bereits in [Hei08|] vorgestellt.

Da die gezeigten Bauelementkonzepte ein hohes Potential fiir das Schreiben, die Spei-
cherung und das Auslesen der Ladungs- und Spinzustédnde besitzen, besteht der néchste
notwendige Schritt darin, die zum Schreiben und Auslesen benotigten Zeiten so weit wie
moglich zu verkiirzen, um auch hier mit anderen Speichermedien konkurrieren zu kénnen.
Erste Ansétze dazu, bei denen eine Kontrolle der geschriebenen Information im niedrigen
Nanosekundenbereich verwirklicht wurde, wurden von Geller et al. vorgestellt. Anhand von
Kapazitdtsmessungen an einem Quantenpunktensemble wiesen sie Schreibzeiten von ca.
15ns fiir GaSb-Quantenpunkte bis hinab zu 6 ns fiir InGaAs-Quantenpunkte nach [Gel08|.
Insbesondere zeigte jedoch die Arbeit von McFarlane et al., dass ein Zugang zur Kontrolle
der Quantenpunktbesetzung im GHz-Bereich moglich scheint [McF09]. Durch eine speziell
fiir die Hochfrequenzanpassung vorgenommene Strukturierung der untersuchten Proben,

wurde es moglich, Spannungspulse mit wenigen hundert ps Anstiegszeiten an die Proben
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anzulegen. Die Anstiegszeiten der Spannung an der Probe selbst lagen dabei im Bereich
von 1,6 ns. Mit Hilfe dieser Spannungspulse war es moglich, unter Ausnutzung der Tunnel-
kopplung eines einzelnen Quantenpunktes an ein Elektronenreservoir im Quantenpunkt
gespeicherte dunkle Exzitonen in helle Exzitonen umzuwandeln und somit durch ihre
strahlende Rekombination auszulesen.

Eine vollstdndige Kontrolle des Ladungszustandes eines Quantenpunktes sowie des
Spinzustandes der gespeicherten Ladungstréger bis in den technisch relevanten sub-Na-
nosekundenbereich ist jedoch bisher nicht erfolgreich verwirklicht worden. In Kapitel 5
wird daher vorgestellt, welche Schritte notwendig sind, um sowohl Ladungs- als auch
Spinzustand im Quantenpunkt bis in den Zeitbereich von wenigen hundert Pikosekunden
kontrollieren zu konnen. Es wird gezeigt, dass die Rekombination eines in einem einzelnen
Quantenpunkt gespeicherten Lochs mit einem injizierten Elektron durch Spannungspulse

mit Breiten von weniger als 300 ps ausgelost werden kann.

Die vorliegende Arbeit ist wie folgt gegliedert.

e In Kapitel 1 werden zunéchst einige Grundlagen der in dieser Arbeit untersuchten
InGaAs-Quantenpunkte vorgestellt. Im Fokus stehen die besonderen elektronischen
Eigenschaften der untersuchten selbstorganisierten InGaAs-Quantenpunkte. Anhand
eines Modells werden die erwarteten quantisierten Energieniveaus und anschliefsend
die Wechselwirkungen der Ladungstriager, die diese Energieniveaus besetzen, ein-
gefiihrt. Im Anschluss wird auf die daraus resultierenden optischen Eigenschaften
eingegangen, die fiir die Untersuchung mit Hilfe der Lumineszenzspektroskopie von

Bedeutung sind.

e Kapitel 2 beschéftigt sich mit den experimentellen Methoden dieser Arbeit. Zu-
nachst werden der Aufbau und die vorgenommene Strukturierung der untersuchten
Proben diskutiert. Im Anschluss daran wird die genutzte optische Messtechnik der
Lumineszenzspektroskopie vorgestellt, die eine hoch 6rtlich und zeitlich aufgeloste

Untersuchung der Quantenpunktstrukturen ermdoglichte.

e Kapitel 3 geht im Detail auf die vorgenommene Anpassung sowohl der Proben selbst
als auch der elektrischen Anschliisse an die genutzten Spannungspulse ein. Es stellte
sich als erfolgreiches Konzept heraus, die elektrisch kontaktierte Probenoberfléche

mittels fokussierten Ionenstrahlédtzens zu verringern, so dass nach vorgenommener



Anpassung der Anschliisse Spannungspulse mit wenigen hundert Pikosekunden an

die untersuchten Proben angelegt werden konnten.

Kapitel 4 demonstriert die ultra-schnelle Spininjektion aus dem verdiinnt-magne-
tischen Halbleiter ZnMnSe in einen einzelnen Quantenpunkt in einer Spin-LED-
Struktur. Zunéchst werden grundlegenden Eigenschaften dieser besonderen Material-
klasse eingefiihrt, worauthin die erfolgte Spininjektion unter Gleichspannungsbedin-
gungen nachgewiesen wird. Durch Anlegen von sehr kurzen Spannungspulsen wird
gezeigt, dass eine Spininjektion mit Polarisationsgraden von bis zu 70% schon bei

Spannungspulsbreiten von wenigen hundert ps erfolgreich durchgefiihrt werden kann.

In Kapitel 5 wird das Konzept des kontrollierten Beladens eines einzelnen Quanten-
punktes durch eine diinne Tunnelbarriere aufgegriffen. Dadurch wird die Besetzung
des Quantenpunkte mit einer gewiinschten Anzahl von Elektronen ermdéglicht, die
anhand von Photolumineszenzmessungen nachgewiesen wird. Es wird demonstriert,
dass unter Ausnutzung von Ko-Tunnelprozessen in Abwesenheit eines spinpola-
risierten Elektronenreservoirs dennoch eine Besetzung des Quantenpunktes mit
spinpolarisierten Elektronen erfolgen kann. Die Kontrolle des Ladungs- und Spin-
zustandes im Nanosekunden- und sub-Nanosekundenzeitbereich wird im Anschluss
vorgestellt. Abschliefend wird aufgezeigt, welches Potential dieses Konzept fiir zu-
kiinftige Bauelemente besitzt. Die Kontrolle des Ladungszustandes wird bereits durch

Spannungspulse mit Pulsbreiten von weniger als 300 ps ermdglicht.






1 Elektronische und optische
Eigenschaften selbstorganisierter

InGaAs Quantenpunkte

Im Zentrum der vorliegenden Arbeit stehen Untersuchungen zur ultra-schnellen Spinkon-
trolle in selbstorganisierten InGaAs Quantenpunkten mittels hoch orts- und zeitaufgeldster
optischer Spektroskopie. Quantenpunkte sind durch eine Einschrankung ihrer Grofe in
allen drei Raumrichtungen ausgezeichnet. Aus dieser , Nulldimensionalitéit® ergeben sich
besondere optische und elektronische Eigenschaften, die in den folgenden Kapiteln von
entscheidender Bedeutung sind.

Eine der deutlichsten Veranderungen betrifft hier sicherlich die energetische Zustands-
dichte, also die Anzahl moglicher besetzbarer Energiezustéinde pro Volumen und pro
Energieintervall. Diese ist in Abbildung 1.1 in schematischen Grundziigen in Abhéngigkeit
von der Energie E dargestellt.

Waéhrend in einem dreidimensionalen Kristall die Bewegung der Elektronen in allen
Raumrichtungen frei ist und sich eine wurzelférmige Zustandsdichte ergibt (Abb. 1.1(a)),
so geht diese bereits bei Einschrinkung in nur einer Dimension in ein stufenférmiges und
anschliefend im eindimensionalen Fall in ein divergentes Verhalten gemiR 1//E — E;
mit diskreten Werten E; iiber. Besonders interessant wird der Fall der nulldimensionalen
Zustandsdichte. Fiir diese ergibt sich eine Diracsche Delta-Funktion, so dass sich diskrete
Energieniveaus ausbilden (Abb. 1.1(d)). Eben diese Eigenschaft ist es, die die Grundlage
aller in dieser Arbeit gezeigten Untersuchungen bildet, da die Ausbildung diskreter Ener-
gieniveaus ausgenutzt werden kann, um den Quantenpunkt gezielt mit einer definierten
Anzahl an Elektronen in einem gewiinschten Energieniveau zu besetzen.

Inhalt dieses Kapitels ist die Einfiihrung der energetischen Struktur epitaktisch gewach-
sener Quantenpunkte. Zunéchst steht die Ausbildung der diskreten Energieniveaus im
Vordergrund, die mit einzelnen Ladungstriagern besetzt werden kénnen. Anschliefend wird

aufgezeigt, welche Wechselwirkungen auftreten konnen, sobald mehrere Energieniveaus
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Abbildung 1.1: Energetische Zustandsdichte fiir (a) dreidimensionale, (b) zweidimensionale, (c)
eindimensionale und (d) nulldimensionale Strukturen. Durch die rdumliche Einschrénkung findet
ein Ubergang zwischen kontinuierlicher Zustandsdichte bis hin zu diskreten Energieniveaus in
Quantenpunktstrukturen statt.

mit Ladungstragern besetzt sind. Zum Abschluss wird auf die daraus resultierenden opti-
schen Eigenschaften eines Quantenpunktes eingegangen, der mit einer definierten Anzahl
von Ladungstrigern besetzt ist. Ahnliche Darstellungen, insbesondere zur energetischen
Struktur, sind unter anderem in [Sch02, Rus06, Mar11| zu finden.

1.1 Elektronische Eigenschaften

Durch Bandliickenunterschiede des Materials eines epitaktisch gewachsenen Halbleiterquan-
tenpunktes und des umgebenden Wirtsmaterials kommt es bei entsprechendem Design der
Halbleiterstruktur zur Ausbildung einschrinkender Potentiale fiir Elektronen im Leitungs-
band und Locher im Valenzband. Zur Erklarung der daraus resultierenden energetischen
Eigenschaften eines solchen Quantenpunktes existieren verschiedene Modelle. So seien
beispielsweise einerseits die Arbeiten der Gruppe um Dieter Bimberg erwihnt, in denen von
einer pyramidalen Struktur des Quantenpunktes [Gru95| ausgegangen und die elektronische
Struktur mittels 8-Band k-p-Theorie berechnet wird (siehe z. B.: [Sti99]). Ebenso existieren
Modelle, insbesondere durch die Arbeiten von Alex Zunger, in denen ein atomistischer
Ansatz gewéhlt wird und die elektronische Struktur mit Hilfe von Pseudopotentialen
beschrieben wird (siehe z. B. [Frad97, Wan99, Wil00]).
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1.1 Elektronische Eigenschaften

Als ein sehr einfaches Konzept stellt es sich andererseits heraus, die Energieniveaus im
Quantenpunktpotential mit Hilfe eines Teilchens in einem einfachen Potentialtopf darzu-
stellen. Hierzu hat sich das auch fiir diese Arbeit genutzte Modell des quantenmechanischen
zweidimensionalen harmonischen Oszillators bewéahrt. In theoretischen Arbeiten konnte
gezeigt werden, dass dieses Modell eine ausgezeichnete Naherung darstellt. Hier seien
besonders die Publikationen von Wojs et al. [W0j96, Woj97| und Pfannkuche et al. [Pfa93|
hervorgehoben. Warburton et al. lieferten eine besonders hilfreiche Ubersicht iiber die
angestellten Uberlegungen und ein einfaches Modell zur Beschreibung experimenteller
Ergebnisse [War98].
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Abbildung 1.2: Schematische Darstellung des Verlaufs der Leitungs- und Valenzbandkante
Ep, und Ey fir einen InGaAs Quantenpunkt eingebettet in GaAs, wie in [Marll| gezeigt. (a)
in Wachstumsrichtung der Heterostruktur, (b) in der lateralen z-y-Ebene. Die energetischen
Absténde sind nicht exakt wiedergegeben, sondern dienen lediglich der schematischen Darstellung.
Der Nullpunkt der Ortsachsen wurde in den Mittelpunkt des Quantenpunktes gelegt.

In dieser Arbeit werden selbstorganisierte InGaAs Quantenpunkte untersucht, die in eine
Halbleiterheterostruktur eingebettet sind. Typische Abmessungen solcher Quantenpunkte
liegen im Bereich von ca. 3 bis 8 nm in Wachstumsrichtung der Heterostruktur (z-Richtung)
und ca. 20 bis 30 nm in lateraler Richtung (z-y-Ebene) [War98, Luy99, Off05, Sei05, Smi05,
Blo09]. Dadurch liegt die Quantisierungsenergie in z-Richtung etwa eine Grofenordnung
iiber derjenigen in der z-y-Ebene. Im hier genutzten Modell wird daher davon ausgegangen,
dass in z-Richtung nur der Grundzustand besetzt ist. Zur Vereinfachung wird hier daher
ein kastenformiges Potential angenommen. Zur Berechnung der weiteren moglichen Quan-
tisierungsenergien ist es dann ausreichend, nur die einschréinkenden Potentiale in der z-y-

Ebene zu berticksichtigen. In erster Naherung werden diese als parabelformig angenommen.
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1 Elektronische und optische Eigenschaften selbstorganisierter InGaAs Quantenpunkte

Dies ist schematisch in Abbildung 1.2 dargestellt. Zusétzliche Einfliisse, wie Verspannun-
gen des Halbleitermaterials oder die exakte Geometrie und Materialzusammensetzung
der einzelnen Quantenpunkte, werden vernachléssigt. Eine Wechselwirkung verschiede-
ner Quantenpunkte untereinander wird ebenso nicht berticksichtigt. Diese Annahmen
haben sich bereits fiir die Erklarung vielfaltiger experimenteller Ergebnisse bewéahrt (z. B.
in [Dre94, Fri96, War98, Sei05]).

1.1.1 Der quantenmechanische zweidimensionale harmonische
Oszillator

Die folgende Beschreibung richtet sich nach den Darstellungen, wie sie in den iiblichen

Lehrbiichern der Quantenmechanik zu finden sind (siche z. B. [Sch07,Nol09]). Den Aus-

gangspunkt zur Losung des Problems eines Teilchens im zweidimensionalen harmonischen

Ostzillatorpotential stellt der Hamilton-Operator

2 Pl 2.2, .2
H:%+§mw (2* + %) (1.1)
dar, mit ﬁ = —1hV als Impulsoperator, m als Teilchenmasse, w als Kreisfrequenz und x

bzw. y als kartesische Koordinaten.

Da dieser Operator folgendermafsen als Summe der einzelnen Operatoren geschrieben

52
. 2
H = (p + —mw%?) , (1.2)

i

werden kann

mit p; = p,, py als Komponenten des Impulsoperators und z; = x,y, kann die Losung der

daraus resultierenden zeitunabhéngigen Schrédingergleichung

Hipy = Enthn, (1.3)

wobei 9, die zugehorigen Wellenfunktionen und F,, die entsprechenden Energieeigenwerte

darstellen, anhand des eindimensionalen Problems

571
(25 + ) s = Bt (14)
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1.1 Elektronische Eigenschaften

gefunden werden. Dieses liefert die Energieeigenwerte
1
E, =hw (n + 5) : (1.5)
mit dem Planckschen Wirkungsquantum A und der Quantenzahl n, sowie die Wellenfunk-

i _1 1
U (x;) = (%) (n!-2") 2 exp (—é%aﬁ) H, ( %xl) : (1.6)

mit den Hermiteschen Polynomen

1) e () (5 2 e (). wr

Die Energieeigenwerte des zweidimensionalen harmonischen Oszillators lauten dementspre-
chend

tionen

E,=hw(ng,+n,+1), (1.8)

mit den Quantenzahlen n, und n,. Fiihrt man hier die Quantenzahl n = n, + n, ein, so
ist zu berticksichtigen, dass eine (n + 1)-fache Entartung der Energieniveaus vorliegt. Die

Energiecigenwerte des zweidimensionalen harmonischen Oszillators lassen sich damit als
E,=hw(n+1) (1.9)

darstellen. Es ist ersichtlich, dass sich nur Vielfache der Grundzustandsenergie hw einstellen.
In Analogie zur Klassifizierung der Energieniveaus eines Atoms werden die zwei niedrigs-
ten Energieniveaus mit n = 0 und n = 1 im Folgenden als s- und p-Niveaus bezeichnet!.
Ebenso werden auch die Wellenfunktionen n = 0 und n = 1 als v, und ¢, bezeichnet.
Diese ergeben sich als Produkt der Losungen des eindimensionalen Falles. Fiir ¢ ergibt

sich nach Gleichungen 1.6 und 1.7 entsprechend:

W (1) = ﬁexp (—27’—;) | (1.10)

'Héher energetische Niveaus werden im Rahmen dieser Arbeit nicht diskutiert. Ihre Bezeichnung verliefe
weiterhin analog zu der iiblichen Benennung atomarer Energieniveaus.
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1 Elektronische und optische Eigenschaften selbstorganisierter InGaAs Quantenpunkte

wobei zur Vereinfachung r? = 22 + y? sowie die effektive Linge

h
lo=1]— 1.11
0 mw ( )

eingefiihrt wurden.

1.1.2 Einteilchenenergien in Anwesenheit eines magnetischen
Feldes

Befindet sich das betrachtete Teilchen zusétzlich in einem magnetischen Feld mit der
Flussdichte g, so verandert sich der in Gleichung 1.1 angefiithrte Hamilton-Operator. Es
muss nun zusatzlich das magnetische Feld anhand des Vektorpotentials Amit B=V x A4

beriicksichtigt werden, so dass gilt:

3 T S S I
H:%<p—qA) +§mw (:1: —|—y), (1.12)

mit der Ladung des Teilchens ¢q. Wird, wie in den spéteren Experimenten, mit B=B- €,
die Magnetfeldachse in z-Richtung gewihlt, so lédsst sich das Vektorpotential schreiben als

- 1
A= 5 (—yB,xB,0). Damit ergibt sich der Hamilton-Operator zu

2
R 1 (P, + iqyB 1
- - (P —|—§qy ) 1 Zmw? (x2—|—y2)

2 2 12
1y oy B B, (1.13)
= 5+ pmw (2* + ) 5 (@hy = ypbe) + (* +4°)

P .

=—+ L e (* + %) + %wcLz,

wobei die Definitionen w' = /w? 4+ w?/4 und w. = —¢B/m eingefiihrt wurden. L, =
xpy — yp, gibt die z-Komponente des Drehimpulsoperators an. Hier ist ersichtlich, dass

die Losung der zugehorigen Schrodinger-Gleichung nicht wie zuvor iiber eine einfache
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1.1 Elektronische Eigenschaften

Separation der Variablen gefunden werden kann. Es ergeben sich vielmehr die folgenden

als Fock-Darwin-Niveaus [Foc28, Dar31] bekannten Energieeingenwerte:!
, 1
Epm =h' (n+1)+ imlhwc, (1.14)

mit der magnetischen Drehimpulsquantenzahl m; = —n, —n+2...n—2, n. Es wird ersichtlich,
dass in Anwesenheit eines magnetischen Feldes die zuvor angesprochene (n + 1)-fache
Entartung der Energieniveaus aufgehoben wird.

Fiir die s- und p-Niveaus ergeben sich damit die folgenden Energien:

B, = hw' (1.15)
, 1

E, =2hw' — éhwc (1.16)
, 1

E,; =2+ §hwc. (1.17)

Bei der bisherigen Diskussion ist der Spin des Teilchens mit dem zugehdrigen Spin-
Operator S mit der Spinquantenzahl s und der magnetischen Spinquantenzahl m, unbe-
riicksichtigt geblieben. Uber den Spin koppelt das Teilchen ebenso an das magnetische
Feld an wie zuvor iiber den Bahndrehimpuls mit dem Operator L. Betrachtet man nun
im Folgenden Elektronen mit den beiden moglichen magnetischen Spinquantenzahlen
mg = —% oder my = —|—% bedeutet dies, dass eine zuséatzliche Entartung der Energieniveaus
in insgesamt 2 (n + 1) mogliche Niveaus stattfindet.

Die Fock-Darwin-Energieniveaus spalten dadurch in einem magnetischen Feld in die als

Zeeman-Niveaus bezeichneten Energieniveaus

Enm, = En+ msgeppB (1.18)

eh
2me’

dung e und der Elektronenmasse m., das Bohrsche Magneton darstellen. Die Differenz

mit der Elementarla-

auf, wobei g, den Landéschen g-Faktor des Elektrons und ug =

'In der Literatur ist hdufig eine Darstellung der Form E,/ ., = fw' (2n' +[mj| +1) + imjhw., mit
my' =—n/,—n' +1..n" — 1,7/ zu finden. Es kann jedoch gezeigt werden, dass diese Losung analog zu der
gezeigten Darstellung ist. Die hier bevorzugte Darstellung besitzt den Vorteil, dass die geldufige Einteilung
in s- und p-Niveaus etc. anhand der Quantenzahl n ermd&glicht wird.
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1 Elektronische und optische Eigenschaften selbstorganisierter InGaAs Quantenpunkte

dieser beiden Energieniveaus Enﬁ% = bk, — 5 Lg.upB und E 41 = =E,+3 19,5 B wird im
folgenden Verlauf dieser Arbeit als Zeeman-Aufspaltung

AEZ = ge,uBB (119)

bezeichnet.

1.1.3 Vielteilchenenergien und Wechselwirkungen

Die im vorigen Kapitel berechneten Energieeigenwerte sind nur bei Besetzung des Quan-
tenpunktes mit einem einzelnen Teilchen korrekt. Wird der Quantenpunkt jedoch mit
mehreren wechselwirkenden Teilchen besetzt, so sind ebenso die auftretenden Wechsel-
wirkungsenergien zu berticksichtigen. In den hier untersuchten InGaAs Quantenpunkten
bestehen diese Wechselwirkungen sowohl in den Coulomb- und Austauschwechselwirkungen
der Elektronen untereinander sowie von Elektronen mit ebenfalls im Quantenpunkt lokali-
sierten Lochern. Auf die Wechselwirkungen mehrerer Locher untereinander soll in diesem
Kapitel nicht eingegangen werden, da diese keine weitere Anwendung in den durchgefiihrten
Untersuchungen finden.

Durch die Wechselwirkungen der Ladungstriger wird eine korrekte Berechnung der
moglichen Wellenfunktionen und Energieeigenwerte wesentlich komplexer. Zur weiteren
Beschreibung wird daher die vereinfachende Annahme getroffen, dass die Coulomb-Energien
aufgrund der Abstofung bzw. Anziehung verschiedener Ladungstriger, die im selben
Quantenpunkt lokalisiert sind, geringer sind als die durch die rdumliche Einschrankung
erhaltenen Quantisierungsenergien, so dass die Wechselwirkungen lediglich als Stérungen
der Einteilchenenergien angesehen werden kénnen [War98|.

Mit Hilfe der Fock-Darwin-Einteilchenwellenfunktionen lassen sich nun die Coulomb-
Wechselwirkungen berechnen. Die Coulomb-Abstofiung zweier Elektronen in den Zustdnden
¢f und 9§ und an den Orten 7% und 7z ergibt sich mit der Permittivitdt des Vakuums &g

und der relativen Permittivitat e, zu:

2 e - 2 e — 2
EZC]: (& // |1/}z (Ti1>| ‘I_p’] (;82)‘ dFeldFeg, (120)

die Austauschwechselwirkung zu:

Ef =

v

dr., dFs, (1.21)

/ Ve (7 ¢e* (Te2) 15 (Te2) 5 (Te1)
47?50&

2
1 Te2|
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1.1 Elektronische Eigenschaften

wobei ¥ die konjugiert komplexe Wellenfunktion darstellt. Die Wechselwirkung eines

Elektrons im Zustand ){ mit einem Loch im Zustand wj’f” lasst sich mittels
|45 ( Fe ’ W)h )|’
Eh = dr.dr 1.22
e = = i (1.22)

Fiir die Coulomb-Abstoffung zweier Elektronen im s-Zustand resultiert daraus

berechnen.

Ee, = T2k 2 1.2
% Amepe, \ 21, l.’ (1.23)

wobei [, =

mhw die effektive Lange fiir das Elektron mit Masse m, und Kreisfrequenz

we und im Folgenden [, = ,/ﬁ mit der Lochmasse m; und zugehoriger Kreisfrequenz
wy, die effektive Lange des Lochs angeben.

Sémtliche weiteren Energieterme lassen sich nun als Vielfaches der Konstanten k =

4MO€ \/_ berechnen. Die dazu notwendigen Faktoren sind fiir die hier betrachteten Ener-
giezusténde in Tabelle 1.1 zusammengefasst.

Vi >y ES ES Y¢ (Te) < U (7) Eh
1 1
§S4> s - 0 S4> s —_—
le 241
o 3 1 o 1 22 —i—li
S < P+ T S 7 P+ 5T .3
41, 41, 2 (lz + li)Q
- 11 3 - 1202+ TI212 + 21}
Dby <7 D- Dy <7 D- n
161, 161, 4 (12 + li%)g

Tabelle 1.1: Faktoren zur Berechnung der Coulomb-Energien Ej; und Austauschenergien E7
zwischen zwei Elektronen, sowie der Coulomb-Energien Ef]h zwischen Elektronen und Léchern
fiir die angegebenen Zustéande nach [War98|. Die Energien ergeben sich durch Multiplikation mit
dem Faktor —% B

dnege, V 2
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1 Elektronische und optische Eigenschaften selbstorganisierter InGaAs Quantenpunkte

1.1.4 Bezeichnungen der Vielteilchenkonfigurationen im

Quantenpunkt

Die Energieniveaus im Quantenpunktpotential konnen geméf dem Pauli-Prinzip mit
Elektronen oder entsprechend mit Lochern mit unterschiedlichen Quantenzahlen besetzt
werden. Dadurch ist eine Vielzahl an Besetzungskonfigurationen moglich. Im Folgenden
sollen dafiir die Bezeichnungen, die im weiteren Verlauf dieser Arbeit genutzt werden,
eingefiithrt werden. Dies beschréankt sich auf die Besetzungskonfigurationen, die auch in
den anschlieffenden Kapiteln beobachtet werden. Diese sind in Abbildung 1.3 mit den

iiblichen Bezeichnungen schematisch dargestellt.

le

LRI

s pd
DG P

Energie
% ) ( i < ) ( o

=
<

Abbildung 1.3: Nomenklatur einiger ausgewihlter Besetzungszustinde im Quantenpunkt. Ge-
zeigt sind schematisch die Leitungs- und Valenzbandkanten und die aus dem Potentialtopf
resultierenden quantisierten Energieniveaus. Elektronen sind durch blau, Locher durch grau
gefiillte Kreise dargestellt.

Gezeigt ist der angenommene parabolische Potentialtopf des Quantenpunktes mit den
jeweiligen s- und p-Energieniveaus fiir Elektronen und Locher.
Im oberen Teil der Abbildung sind die Besetzungskonfigurationen dargestellt, die nicht

zu einer strahlenden Rekombination fithren kénnen. Der Quantenpunkt ist entweder leer
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1.2 Optische FEigenschaften

(0), mit einem einzelnen Loch (h), einem einzelnen Elektron (1le) oder zwei Elektronen mit
unterschiedlicher magnetischer Spinquantenzahl im s-Niveau besetzt.

Im unteren Teil sind diejenigen Zustande dargestellt, die zu einer detektierbaren Lu-
mineszenz beitragen (vgl. Kapitel 1.2). Gezeigt sind die Félle der Besetzung mit einem
Elektron und einem Loch (X?), zwei Elektronen und einem Loch (X7), zwei Elektronen
und zwei Lochern (2X°) und drei Elektronen und einem Loch (X?7). Die hier gewihlten
Bezeichnungen richten sich nach der Beschreibung eines Elektron-Loch-Paares als das
elektrisch neutrale Quasiteilchen Exziton. Als Exziton wird iiblicherweise ein Elektron-
Loch-Paar bezeichnet, das aufgrund der Coulomb-Anziehung einen gebundenen Zustand
eingeht und sich frei durch den Festkorper bewegen kann. Die hier betrachteten Elektron-
Loch-Paare sind im Quantenpunkt lokalisiert. Dennoch hat sich in der Literatur die Be-
nennung Exziton etabliert und soll auch im Rahmen dieser Arbeit genutzt werden. Zwei
Elektron-Loch-Paare im Quantenpunkt (2X°) werden analog als Biexziton bezeichnet. Fiir
das geladene Exziton X~ wird wahlweise auch die Bezeichnung Trion genutzt.

Wird der Quantenpunkt sukzessive weiter mit Elektronen und Léchern aufgefiillt, so
ergibt sich eine Vielzahl weiterer Besetzungskonfigurationen. Von weit hoheren Beset-
zungskonfigurationen wird z. B. in [Sch96, Fri96, Bay00| berichtet. Die Untersuchungen im

Rahmen dieser Arbeit beschrianken sich jedoch auf die oben aufgefiihrten Konfigurationen.

1.2 Optische Eigenschaften

Teile der zuvor dargestellten Besetzungskonfigurationen lassen sich iiber das bei der
Rekombination eines Elektrons im Leitungsband mit einem Loch im Valenzband emittierte
Licht analysieren. In diesem Kapitel soll daher gezeigt werden, welche optischen Ubergéinge
zwischen den zuvor dargestellten Energieniveaus zu erwarten sind und welche Informationen
sich aus der resultierenden Lumineszenz iiber die Spinpolarisation der Elektronen vor der

stattfindenden Rekombination gewinnen lassen.

1.2.1 Optische Uberginge im Quantenpunkt

Zur Bestimmung der moglichen optischen Uberginge ist es erforderlich, die Quantenzahlen
der Ladungstriger in den beteiligten Energieniveaus zu betrachten. Hier sind insbesondere
die Quantenzahlen [ und m; des Drehimpulsoperators f/, s und m, des Spinoperators S

sowie 7 und m; des Gesamtdrehimpulsoperators J =L+ S entscheidend.
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1 Elektronische und optische Eigenschaften selbstorganisierter InGaAs Quantenpunkte

An der direkten Bandliicke von InAs am I'-Punkt liegen die Maxima des Schwerloch-
bandes (hh'), des Leichtlochbandes (1h?) und des Split-Off-Bandes (so). Ebenso liegt dort
das Minimum des Leitungsbandes (LB). Die Quantenzahlen fiir Elektronen in den entspre-
chenden Béandern sind in Tabelle 1.2 zusammengefasst. Mit Hilfe dieser Quantenzahlen
ist es nun moglich, die zugelassenen Ubergéinge zu bestimmen. Im Folgenden wird die
Betrachtung auf die Emission eines Photons beschrankt, da dies die Grundlage der in
dieser Arbeit angestellten Untersuchungen bildet. An den optischen Ubergéingen unter
Emission eines Photons sind im InGaAs Quantenpunkt jedoch nur Ladungstrager im
Leitungsband und im Schwerlochband beteiligt. Das Leichtlochband und das Split-Off-
Band liegen energetisch tiefer, so dass sie in der Regel mit Elektronen besetzt sind.

Bei einem optischen Ubergang eines Ladungstriigers von

einem Energieniveau in ein anderes ist neben der Energie-

Band I T My ebenso auch die Drehimpulserhaltung zu beriicksichtigen.
LB 0 % % + % Da ein beim Ubergang emittiertes Photon einen Drehim-
Wh 1 L 3 43 puls von +hA besitzt, fithrt dies auf die folgenden optischen
" f g i Auswahlregeln: Al = +1, Am; =0,£1 und As = 0.

a2+ Nach diesen Auswahlregeln ist die Emission eines Pho-
11 1 ..
so 1 3 3 *3 tons mit einem Drehimpuls von +%A bei einem Ubergang

des Elektrons ins Schwerlochband nur méglich, wenn der
Tabelle 1.2: Quantenzah-  Gesamtdrehimpuls des Elektrons um den gleichen Betrag
len der Elektronen in den

jeweiligen Bindern in InAs vermindert wird. Es muss also ein Ubergang vom Zustand

lj,m;) = |3, —3%) in den Zustand |3, —32) stattfinden, da
hier Am; = —1 gilt. Die Polarisation dieses Photons mit

Drehimpuls +7 wird im Folgenden mit o gekennzeichnet.

Analog fiihrt der Ubergang eines Elektrons aus dem Zustand [j,m;) =
Zustand %,%
Polarisation im Folgenden mit 0~ gekennzeichnet wird. In diesem Fall gilt Am,; = +1.

11\ :
§,§> in den

> zur Aussendung eines Photons mit einem Drehimpuls von —#h, dessen

Konventionsgemaf wird fiir den Elektronenzustand im Leitungsband mit der Konfigu-
11
272
Gekennzeichnet werden diese Zusténde in sédmtlichen folgenden Abbildungen durch 1 fiir

ration | > die Bezeichnung spin-up, fiir {%, —%> die Bezeichnung spin-down gewahlt.
spin-up und | fiir spin-down.
Da hier jedoch auch Lécher im Schwerlochband an den optischen Ubergéingen beteiligt

sind, ist es hilfreich, in das Bild der Elektron-Loch-Paare oder Exzitonen zu wechseln. Das

'hh: heavy hole
2lh: light hole

22



1.2 Optische FEigenschaften

Loch wird durch einen Gesamtdrehimpuls mit entgegengesetztem Vorzeichen gekennzeich-
net. Es gilt m;, = —my ., ms = —ms und dementsprechend m;;, = —m;.. Die Indizes e
und h beziehen sich dabei jeweils auf das Elektron bzw. das Loch. Bei dem Ubergang von
%, %> in den Zustand |%, %> ist demnach ein spin-down Loch mit m,; = —% beteiligt. Bei
optischen Ubergingen zwischen Leitungs- und Schwerlochband sind also immer entweder
ein spin-down Elektron und ein spin-up Loch oder ein spin-up Elektron und ein spin-down
Loch beteiligt.

Mit Hilfe dieser Darstellung lasst sich auch der Gesamtdrehimpuls des Elektron-Loch-
Paares mit m; x = m;.+m,, einfiihren. Optische Uberginge sind demnach bei m; x = +1
moglich. In diesem Fall wird auch von einem hellen Exziton gesprochen. Ergibt sich jedoch
aufgrund der parallelen Ausrichtung des Elektron- und Lochspins m; x = %2, so ist kein
optischer Ubergang moglich. Dieser Zustand wird als dunkles Exziton bezeichnet.!

Befindet sich der Quantenpunkt in einem Magnetfeld B, so spalten die besetzbaren
Energieniveaus fiir Elektronen und Locher um die jeweilige Zeeman-Energie auf. Daraus
folgt ebenso eine Zeeman-Aufspaltung der Energieniveaus des Exzitons. Im Folgenden
werden die unter anderem in [Kes90, Sne92, Bay99, Bay02a| genutzte Vorzeichenkonvention
und Definition des g-Faktors des Lochs? verwendet. In InGaAs-Quantenpunkten ergibt
sich damit sowohl fiir den g-Faktor des Elektrons als auch fiir den des Lochs ein negatives
Vorzeichen [Bay02a|. Der zusétzliche Term im Hamiltonoperator fiir das Exziton im

Magnetfeld ist damit gegeben durch:

N o | [
HZeeman:ge,uB/h'Se'B_§ghNB/h'Jh'B (124)

Fiir eine Herleitung dieser Gleichungen sei insbesondere auf [Kes90| und [Bay02al verwiesen.
Besitzt ein helles Exziton bei B = 0T die Energie Exo, so folgt daraus bei anliegendem

Magnetfeld B > 0T eine Aufspaltung dieser Energie in die Energieniveaus

1 1 3 1
E (U+) = Exo + geptpB - <—§) - gghMBB 5= Exo — 5#33 (ge + gn) (1.25)

und

- 1 1 3 1
E(07) = Exo+ geupB - 5~ g9ntsB <—§) = Exo+ 5upB (e + gn) (1.26)

IDies ist ein vereinfachtes Bild. Bei starker Symmetriebrechung kénnen auch dunkle Exzitonen aufgrund
der Mischung der jeweiligen Zustéinde zur Lumineszenz beitragen [Bay02a].
2An dieser Stelle ist durch g;, ausschlieRlich der g-Faktor des Lochs im Schwerlochband hh gekennzeichnet.
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1 Elektronische und optische Eigenschaften selbstorganisierter InGaAs Quantenpunkte

Abbildung 1.4 fasst die angestellten Uberlegungen schematisch zusammen. Gezeigt
sind die exzitonischen Energieniveaus sowohl fiir B = 0T als auch fiir ein anliegendes

magnetisches Feld, in dem die Energie des Exzitons in die beiden Zeeman-Komponenten

aufspaltet.

B=0T B>0T

m; .= m-’h: m',X:

. : — Exo- 11215 B (g, + )
Exo -1/2 +3/2 +1
AEZ,X
172 -3/2 = Y Exo+ 172 ug B - (g. + &n)
c o*

0 \ 4

Abbildung 1.4: Darstellung der nach den optischen Auswahlregeln moglichen Uberginge im
Quantenpunkt im Exzitonenbild bei Emission eines Photons fiirB > 0T in Faraday-Geometrie.
Bei anliegendem magnetischen Feld ist jeweils nur ein energetisch charakteristischer Ubergang fiir
die jeweilige Polarisation des emittierten Photons moglich.

Finden beide optischen Uberginge mit beiden moglichen Polarisationen statt, so liegt

zwischen den Spektrallinien die Energiedifferenz:
AEzx =E(o%) —E(07) = —usB (ge + gn) = —gxpnB, (1.27)

mit gx = g. + gn als g-Faktor des Exzitons. Anhand dieser Gleichung ist unter Beriicksich-
tigung der Tatsache, dass die g-Faktoren im Quantenpunkt negativ sind, ersichtlich, dass
der Ubergang unter Emission eines ot-polarisierten Photons energetisch hoher liegt als
der unter Emission eines o~ -polarisierten Photons.

Hier sei zusitzlich erwihnt, dass die beobachtbaren optischen Uberginge von der
Geometrie der experimentellen Messtechnik abhéngig sind. Es wird unterschieden zwischen
der Voigt-Geometrie, bei der die Richtung eines externen Magnetfeldes senkrecht zur
Richtung der Lichtausbreitung liegt, und der in dieser Arbeit genutzten Faraday-Geometrie,
bei der Magnetfeldrichtung und Lichtausbreitung parallel zueinander liegen. Ubergéinge

mit Am; = 0 sind ausschlieflich in Voigt-Geometrie zu beobachten. Daher beschrankt sich
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1.2 Optische FEigenschaften

die Beschreibung der optischen Ubergéinge auf die fiir diese Arbeit relevanten Vorgénge in

Faraday-Geometrie

1.2.2 Polarisation der Lumineszenz

Die Tatsache, dass bei den beiden Polarisationen ¢~ und o des emittierten Lichtes nur
jeweils ein optischer Ubergang mit einer zugeordneten Spinkonfiguration stattgefunden
haben kann, eréffnet die Moglichkeit, die Spinzusténde im Quantenpunkt iiber die Polarisa-
tion des emittierten Lichtes nachzuweisen. Es folgt ndmlich, dass der Spinpolarisationsgrad
im Quantenpunkt, gegeben iiber die Anzahl der Elektronen im spin-up (n 1) und im spin-
down Zustand (n J), dem zirkularen Polarisationsgrad des Lichtes entspricht, der iiber die
jeweiligen Intensitiiten I (0F) des Lichtes entsprechender Polarisation definiert wird. Fiir

den Polarisationsgrad gilt also:

_nient I -1()
nl+nt I(oct)+1(o7)

(1.28)

Durch Messung des zirkularen Polarisationsgrades ist damit eine direkte Aussage iiber
den Spinpolarisationsgrad der Elektronen im Quantenpunkt mdéglich. Da sich die Energie
des beim Ubergang emittierten Photons fiir die beiden Ubergiéinge unterscheidet, sind in
den Lumineszenzspektren von Einzelquantenpunkten bei anliegendem magnetischen Feld
zwei Spektrallinien zu erkennen, die jeweils eindeutig dem o~ - und dem ot-Ubergang

zugeordnet werden kénnen.

1.2.3 Form der Spektrallinien

Das Spektrum eines Quantenpunktes entspricht nicht einem scharfen Linienspektrum mit
scharfen Emissionsenergien. Das angeregte Elektron im Leitungsband fallt nicht instantan
auf das energetisch giinstigere Niveau zuriick. Vielmehr verweilt es fiir eine gewisse Zeit
im angeregten Zustand. Die Rekombination mit dem im Valenzband zuriickgebliebenen
Loch unter Aussendung eines Photons verlauft entsprechend einem exponentiellen Abfall
mit einer material- und besetzungsspezifischen Zeitkonstanten, die als strahlende Lebens-
dauer bezeichnet wird.? Fiir InGaAs Quantenpunkte liegen beispielsweise die strahlenden
Lebensdauern von einfach geladenen sowie von neutralen Exzitonen in der Regel in der

Grofkenordnung von ca. 1ns (siehe besonders [Smi05, Dal08|.

!Ebenso sind nichtstrahlende Rekombinationsprozesse unter der Beteiligung von Phononen mdoglich, auf
die an dieser Stelle jedoch nicht weiter eingegangen werden soll.
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1 Elektronische und optische Eigenschaften selbstorganisierter InGaAs Quantenpunkte

Aus dieser zeitlichen Abhéngigkeit folgt eine natiirliche energetische Verbreiterung der
Spektrallinie aufgrund der Energie-Zeit-Unschérferelation. Die strahlende Lebensdauer
muss jedoch nicht die alleinige Ursache fiir Verbreiterungen der Spektrallinie sein. Kann
sich die Besetzungskonfiguration des Quantenpunktes auch durch weitere zeitabhéangige
Prozesse verédndern, so kann dies ebenfalls zu einer Verbreiterung der Emissionsenergie
fiithren.

Liegen die auftretenden Zeitkonstanten in Bereichen unterhalb der strahlenden Le-
bensdauer, so konnen sie die zustande kommende Linienbreite dominieren. So kann bei-
spielsweise eine Dephasierung der Ladungstriagerspins stattfinden [Gam96]. Auch eine
Wechselwirkung mit Phononen ist ein viel untersuchter Grund fiir die Verbreiterung der
Spektrallinie [Bor99, Bor01, Rud06]. Diese spielt allerdings erst bei ansteigenden Tempera-
turen eine Rolle. So wurden in Photolumineszenz-Messungen an einzelnen Quantenpunkten
Linienbreiten von weniger als 2 1€V bei einer Temperatur von 2 K bis hin zu 3-5meV bei
Raumtemperatur gemessen [Bay02b]. Im spéteren Verlauf dieser Arbeit wird gezeigt, dass
auch das Tunneln eines Ladungstréigers zwischen einem Reservoir und dem Quantenpunkt
zu einer Verbreiterung der Linienbreite fithren kann, wie es auch in [Sei05] diskutiert wird.

Die Linienform der Spektrallinie kann durch ein einfaches klassisches Modell erklart
werden. Der angeregte Zustand des Elektrons wird durch einen gedampften harmonischen
Oszillator beschrieben. Die Dampfungskonstante entspricht in diesem Fall dem Kehrwert der
strahlenden Lebensdauer (bzw. dem Kehrwert der Summe der auftretenden Zeitkonstanten
verschiedener beteiligter Prozesse). Eine Fourier-Transformation der Einhiillenden der
entsprechenden Schwingung fiihrt zu einer Lorentzkurve im Frequenzraum. Die Spektrallinie
eines solchen Ubergangs besitzt daher aufgrund der Proportionalitiit von Energie und
Frequenz ebenso eine Lorentz-Form.

Zu erwahnen ist an dieser Stelle, dass in der messtechnischen Praxis auch durch weitere
Effekte eine scheinbare Verbreiterung beobachtet werden kann. So kann die Emissionsenergie
durch zeitliche Fluktuationen im Potential am Quantenpunkt zeitlich variieren, so dass es
zu einer spektralen Diffusion der Emissionsenergie kommt. Durch eine zeitliche Mittelung
wahrend der Messung kann dadurch eine verbreiterte Linie aufgenommen werden. Ebenso
kann auch bei einer nicht ausreichenden spektralen Auflssung die Uberlagerung einzelner
Linien zu einer scheinbaren Verbreiterung fiihren. Dies betrifft bei den hier untersuchten
Quantenpunkten insbesondere einzelne Spektrallinien, die auf die Feinstrukturaufspaltung

zuriickzufithren sind [Bay02a].
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2 Probenherstellung und

experimentelle Methoden

Bevor in den néchsten Kapiteln auf die erzielten Ergebnisse und die daraus gewonnenen
Erkenntnisse eingegangen wird, sollen an dieser Stelle zunéchst die Herstellung und
Strukturierung der untersuchten Proben sowie die experimentellen Techniken erlautert
werden, die zum Nachweis der ultra-schnellen Kontrolle des Ladungs- und Spinzustandes
in einzelnen Halbleiterquantenpunkten dienen.

Ein grundsatzliches Ziel dieser Arbeit besteht darin, einzelne InGaAs Quantenpunkte
elektrisch kontrollieren zu konnen, um auf diese Weise Ladungstréiger in die Quantenpunkte
zu injizieren. Als besonders geeignet fiir den Ansatz der Injektion von Ladungstragern
haben sich ni-Schottky- oder pin-Diodenstrukturen erwiesen, bei denen die Quantenpunkte
in den intrinsischen Bereich eingebettet sind [Fie99, War00]. Durch Anlegen einer externen
Spannung kann so entweder durch einen Stromfluss durch die Struktur oder durch einen
elektrisch kontrollierbaren Tunnelprozess eine Injektion der Ladungstrager ermdoglicht
werden. Die dafiir entwickelte Strukturierung der Halbleiterproben wird im ersten Teil dieses
Kapitels erlautert. Der darauffolgende Teil beinhaltet die optische Messtechnik der Mikro-
Magneto-Lumineszenzspektroskopie, die aufgrund der im vorigen Kapitel dargestellten
Prozesse zum effektiven Nachweis des Ladungszustandes des Quantenpunktes bzw. des

Spinzustandes der entsprechenden Ladungstriager im Quantenpunkt genutzt werden kann.

2.1 Aufbau und Strukturierung der untersuchten

Halbleiterdiodenstrukturen

Die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Halbleiterheterostrukturen wurden an der
Fakultéat fir Physik und Astronomie der Julius-Maximilians-Universitdt Wiirzburg in der

Arbeitsgruppe von Prof. Dr. Karl Brunner mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellt. Es
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2 Probenherstellung und experimentelle Methoden

handelt sich um zwei verschieden aufgebaute pin-Diodenstrukturen, deren Schichtabfolge

in Abbildung 2.1 gezeigt ist.

a) b)

20 nm n-ZnSe
n=210" cm? 200 nm n-GaAs

T e
100 nm #-ZnMnSe n=310" cm
n=310"%cm>

20 nm i-GaAs

16 nm i-ZnMnSe

1,7 Monolagen InAs

4 nm i-ZnSe
20 nm i-GaAs 160 nm i-GaAs
1,7 Monolagen InAs 50 nm i-AlGaAs
50 nm i-GaAs 50 nm i-GaAs
p-GaAs Substrat p-GaAs Substrat
p=610"cm” p=10"cm’

Abbildung 2.1: Schichtaufbau der untersuchten Halbleiterdiodenstrukturen

Zum einen wurde aufbauend auf dem in [Fie99] demonstrierten Konzept eine Spin-LED
Struktur entworfen, wie sie in Abbildung 2.1(a) dargestellt ist. Die Untersuchungen an
dieser Struktur sind in Kapitel 4 zu finden. Als Basissubstrat dient hoch p-dotiertes GaAs
mit einer Dotierstoffkonzentration von p = 6-10'8 ecm ™. Auf dieses wurde zunéchst mittels
Molekularstrahlepitaxie (MBE!) eine 50 nm dicke intrinsische Schicht GaAs aufgebracht,
auf der mittels selbst-organisierten Stranski-Krastanov Wachstums [Str39] InGaAs Quan-
tenpunkte geformt wurden. Hierzu wurden 1,7 Monolagen InAs auf das darunterliegende
GaAs aufgebracht. Die resultierenden Quantenpunkte wurden mit einer 20 nm dicken in-
trinsischen GaAs-Schicht abgedeckt. Hierauf erfolgt der Wechsel zwischen dem Wachstum
von III-V und II-VI Halbleitern. Dazu wurde die Probe unter Ultrahochvakuum-Bedin-
gungen in eine andere MBE-Kammer transferiert. Dort wurde zunéchst eine 4 nm diinne

intrinsische Schicht ZnSe gewachsen, auf die 16 nm intrinsisches ZnMnSe mit einer Mangan-

'MBE: Molecular Beam Epitaxy
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2.1 Aufbau und Strukturierung der untersuchten Halbleiterdiodenstrukturen

Konzentration von 4% folgen. Als n-Kontakt dient eine 100 nm dicke ZnMnSe-Schicht mit
einer Dotierstoffkonzentration von n = 3 - 10¥ cm ™2 und einer Mangan-Konzentration
von ebenfalls 4%. Fiir einen moglichst guten ohmschen Kontakt zu den anschliefend
aufgebrachten Metallschichten wurde die Heterostruktur mit einer 20 nm dicken hoch n-
dotierten Schicht ZnSe mit einer Dotierstoffkonzentration von n = 2 - 10 cm=3 abgedeckt.

Fiir die Injektion einzelner Elektronen iiber einen Tunnelprozess wurde eine pin-Dioden-
struktur verwendet, die in ihrer Funktionsweise den Strukturen in z. B. [War00, BaiO1,
Fin0la] dhnelt.! Dies ist in Abbildung 2.1(b) zu sehen. Auf einem hoch p-dotierten GaAs-
Substrat mit einer Dotierstoffkonzentration von p = 10! cm =3 wurde mittels MBE eine
50 nm dicke intrinsische GaAs-Schicht gewachsen, auf die eine ebenfalls 50 nm dicke intrin-
sische AlGaAs-Schicht folgt. Der Al-Gehalt liegt dabei nominell bei 30%. Diese Schicht
dient als Barriereschicht, um den Stromfluss durch die Probe zu minimieren. Anschlieffend
folgt eine 160 nm dicke intrinsische GaAs-Schicht. Auf dieser Schicht wurden wiederum
InGaAs Quantenpunkte geformt, indem 1,7 Monolagen InAs abgeschieden wurden. Diese
wurden mit einer 20 nm diinnen Tunnelbarriere aus intrinsischem GaAs bedeckt. Das
epitaktische Wachstum wurde mit einer 200 nm dicken n-dotierten GaAs-Schicht mit einer
Dotierstoffkonzentration von n = 3 - 108 cm ™3 abgeschlossen.

Um einzelne Quantenpunkte sowohl elektrisch als auch optisch adressieren zu kénnen,
wurde eine Chrom-Gold-Schicht mit eingebrachten optischen Aperturen von wenigen
hundert Nanometern auf die Probenoberflache aufgebracht. Dazu wurde an beiden Hete-
rostrukturen die folgende elektronenstrahllithografische Prozessierung vorgenommen:

Nach erfolgter Reinigung der Probenoberfliche wurde diese zunéchst mit einem Negativ-
lack belackt. Dieser wurde anschlieffend mit dem Elektronenstrahl eines Rasterelektronen-
mikroskops an den Stellen belichtet, an denen spéter die optischen Aperturen liegen sollten.
Durch den Elektronenstrahl und eine anschliefsende Temperung vernetzen sich im Negativ-
lack langkettige Molekiile. An diesen Stellen wird im anschliefenden Entwicklungsprozess
der Lack nicht entfernt, wéhrend er sich an den nicht belichteten Stellen von der Oberflache
16st. Anschlieffend wurde zunéchst mittels eines Elektronenstrahlverdampfers eine 60 nm
dicke Cr-Schicht gefolgt von einer thermisch aufgedampften 10 nm dicken Au-Schicht
aufgebracht. Im abschliefsenden Lift-Off-Prozess wurde mit Hilfe eines Losungsmittels der
stehengebliebene Negativlack entfernt, so dass die Strukturierung der Aperturen und der

elektrisch leitenden Oberflache abgeschlossen war.

In den genannten Quellen wurden ni-Schottky-Dioden genutzt. Die prinzipielle Funktionsweise der
Strukturen ist jedoch &hnlich.
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2 Probenherstellung und experimentelle Methoden

Die Grofe der so geschaffenen optischen Aperturen reicht hinab bis zu ca. 300 nm. Bei
einer Quantenpunktdichte von ca. 10!° cm~2 liegen so unter der Annahme kreisférmiger
Aperturen im Mittel weniger als zehn Quantenpunkte innerhalb einer Apertur, die optisch
adressiert werden konnen. Aus der Grofenverteilung der Quantenpunkte folgt ebenso eine
spektrale Verteilung ihrer Bandliickenenergien, so dass in Lumineszenz-Messungen mit
Hilfe eines spektralen Filters auf diese Weise einzelne Quantenpunkte unterschieden werden

kénnen.

(b) Au-Bondpad Aperturen FIB-Graben

Cr/Au-Schicht \ //l

Abbildung 2.2: (a) Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme der Probenoberfliche nach
erfolgter Elektronenstrahllithografie und Strukturierung mittels fokussierten Ionenstrahlétzens.
(b) Schematische Abbildung des Querschnittes durch eine auf diese Weise strukturierte pin-Diode.

Um mittels des ,Ball-Wedge“-Bondverfahrens Bonddrahte auf der Probenoberfliche
anbringen zu konnen, wurden in unmittelbarer Ndhe zu den Aperturen zusétzliche Au
Bondpads mit Grofen von ca. 100 x 100 pm? und einer Dicke von 200 nm aufgebracht.
Diese Parameter haben sich als Mindestgréften fiir eine erfolgreiche Kontaktierung im
hier genutzten Bondverfahren herausgestellt. Die lithographische Prozessierung wurde mit
Hilfe eines Positivlackes durchgefiihrt. Dazu wurde erneut die gesamte Probenoberfliche
belackt. Anschliefsend wurden mit dem Elektronenstrahl die Stellen belichtet, an denen
spater die Bondpads liegen sollten. Die Belichtung fiihrt bei diesem Lack dazu, dass
die Bindung langkettiger Molekiile im Lack aufgebrochen wird. Im darauf folgenden
Entwicklungsprozess wird daher der Lack an den belichteten Stellen entfernt. Darauthin
wurde die Au-Schicht mit einer Dicke von 200 nm thermisch aufgedampft. Im Lift-Off-
Prozess wurde anschliefsend der nicht belichtete Lack von der Oberfliche entfernt, so dass
lediglich die fiir die elektrische Kontaktierung notwendigen Fléchen erhalten blieben.

Mittels fokussierten Ionenstrahldtzens wurden Graben um die Aperturen und die Bond-
pads mit einer Breite von ca. 1 pm und einer Tiefe von ca. 2 pm geédtzt, so dass Flachen
von ca. 195 x 210 pm? im Falle der Spin-LED Struktur und ca. 100 x 110 pm? im Falle
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2.2 Die Mikro-Magneto-Lumineszenzspektroskopie

der Struktur zur Tunnelinjektion von der iibrigen Probenoberfliche abgetrennt wurden
(vgl. Kapitel 3.1). Die Grabentiefe wurde so gewéhlt, dass bis ins p-dotierte GaAs-Substrat
gedtzt wurde. Die so entstandene Struktur ist in Abbildung 2.2 in einer rasterelektro-
nenmikroskopischen Aufnahme und als schematischer Querschnitt zu sehen. Im linken
Teil der Aufnahme ist das bereits kontaktierte Bondpad zu erkennen, im rechten Teil die
Aperturen zur optischen Adressierung. Diese sind in der Abbildung zur Verdeutlichung mit
einem weifen Rahmen versehen. Die Aperturen sind in einem 3 x 3-Raster angeordnet. Die
grofsen Aperturen dienen der Orientierung und dem Auffinden der vier kleine Aperturen
mit den zuvor genannten geringeren Durchmessern.

Die Diodenstrukturen wurden mittels eines leitfdhigen Klebers auf ein Kupferpléttchen
geklebt, so dass iiber dieses ein elektrischer Kontakt zur Riickseite der untersuchten

Probenstrukturen gewéhrleistet werden konnte.

2.2 Die Mikro-Magneto-Lumineszenzspektroskopie

Der zur Durchfithrung der Lumineszenz-Messungen genutzte Aufbau ist schematisch in
Abbildung 2.3 gezeigt. Da dieser Aufbau bereits Gegenstand verschiedener Abschlussar-
beiten war, wird er im Folgenden lediglich in Grundziigen dargestellt. Fiir ndhere Details

sei daher auf die Dissertationen von Simon Halm, Lars Schneider und Yuansen Chen

verwiesen |[Hal09, Sch11, Chel2].
Monitor D CCD
==

Umlenk-
spiegel{ =\ Strahlteiler-
wiirfel
Monochromator
Mikroskop-
objektiv mit
Piezoaktuatoren
~
Magnet-
spulen
5 polarisator ———— Proben-
Lampe (X) kryostat

x-y-z-Verschiebetisch

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung des Mikro-Magneto-Lumineszenz-Messplatzes
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2 Probenherstellung und experimentelle Methoden

Als Anregungsquelle fiir die Photolumineszenzspektroskopie dient ein Halbleiterdiodenla-
ser (PDL-800D, PicoQuant) mit einer Wellenldnge von 640 nm, der sowohl im Dauerstrich-
als auch im gepulsten Betrieb genutzt werden kann. Die zeitliche Halbwertsbreite der
Laserpulse ist stark abhéngig von der eingestellten Leistung des Lasers. Fiir die in die-
ser Arbeit durchgefiihrten Messungen wurden Laserpulse mit einer Halbwertsbreite von
etwa 200 ps genutzt. Die Repetitionsrate des Lasers kann entweder durch die zugehorige
Kontrolleinheit in Bereichen von 31,25kHz bis 80 MHz variiert werden oder iiber ein
externes Synchronisationssignal vorgegeben werden. Der emittierte Laserstrahl gelangt
iber einen Linearpolarisator, mehrere Umlenkspiegel und zwei 50/50-Strahlteilerwiirfel
auf ein Mikroskop-Objektiv mit einer 100-fachen Vergréferung bei einer numerischen
Apertur von 0,7und einem Arbeitsabstand von 4mm (LD EC Epiplan-Neofluar, Carl
Zeiss). Mittels dieses Objektives wird der Strahl auf die untersuchte Probe fokussiert. Der
hierbei erreichbare Durchmesser des Laserfokus auf der Probe liegt in der Grofenordnung
von < 1pm. Die hohe numerische Apertur des Mikroskop-Objektivs bei gleichzeitig ho-
hem Arbeitsabstand dient der effizienten Sammlung und Kollimation der von der Probe
emittierten Lumineszenz.

Die Probe selbst befindet sich auf dem Kiihlfinger eines Fliissighelium-Durchfluss-
kryostaten (MicrostatHiRes, Oxford Instruments), der iiber ein zusétzliches integriertes
Heizelement die Moglichkeit bietet, einen Temperaturbereich von etwa 4 K bis 300 K zu
untersuchen. Der Kryostat kann in die Bohrung eines mit fliissigem Helium gekiihlten
supraleitenden Magneten (MicrostatBT, Oxford Instruments) eingefithrt werden. Mit
Hilfe dieses Magneten ist es moglich, Magnetfelder in einem Bereich von -5T bis +5T in
Faraday-Geometrie an die Probe anzulegen. Zur genauen Positionierung des Laserstrahls
auf der Probe ist zum einen der Kryostat in allen drei Raumrichtungen verfahrbar. In der
Horizontalen geschieht dies iber Mikrometerschrauben. Zusétzlich kann das Objektiv iiber
Piezoaktuatoren (ESA-C, p-drive controller, Newport) mit Schrittweiten von ca. 60 nm
verfahren werden.

Die von der Probe emittierte Lumineszenz wird tiber das Mikroskop-Objektiv gesammelt
und gelangt iiber den unteren Strahlteiler und eine nachfolgende Sammellinse mit einer
Brennweite von 100 mm auf den Eintrittsspalt eines Monochromators (Triax 550, Horiba
Jobin-Yvon) mit einer fokalen Lange von 550 mm. Dort wird das Licht iiber ein Strichgitter
spektral zerlegt und kann anschlieflend hinter einem Austrittsspalt mit einer mit fliissigem
Stickstoff gekiihlten CCD-Kamera! mit 1024 x 256 Pixeln zeitintegriert detektiert werden.
Es stehen drei verschiedene Gitter mit Strichdichten von 600, 1200 und 1800 Linien pro

LCCD: Charge-Coupled Device
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mm zur Verfiigung. Alternativ kann das Licht iiber einen weiteren Austrittsspalt auf
eine Mikrokanalplatte (MCP) gefiihrt werden, die in Kombination mit einem System zur
zeitkorrelierten Einzelphotonzéhlung zur zeitaufgelosten Detektion mit einer Zeitauflosung
von bis ca. 40 bis 50 ps herangezogen werden kann (siehe [Chel2]).

Zur Orientierung auf der Probenoberfliche dient das Licht einer Halogenlampe, das
iiber einen Strahlteiler in den Strahlengang eingekoppelt wird, so dass iiber eine oberhalb
des Mikroskop-Objektivs befindliche weitere CCD-Kamera und einen Monitor ein Bild der

Probenoberflache betrachtet werden kann.

2.3 Anpassung des Messplatzes an hochfrequente

elektrische Signale

Die im Rahmen dieser Arbeit wesentliche Erweiterung des vorhandenen Aufbaus bestand
in der Anpassung an die erforderlichen Spannungspulse mit den gewiinschten kurzen
Anstiegs- und Abfallzeiten.

Fiir die elektrische Kontaktierung der Proben wurde der Kryostat mit einem semi-rigiden
hochfrequenztauglichen Koaxialkabel (EZ 34 TP, Huber + Suhner) mit einer Impedanz
von 50 €2 ausgestattet, das fiir Wechselspannungen mit Frequenzen von bis zu 40 GHz
bei Raumtemperatur® spezifiziert ist und iiber einen SMA-Verbinder? an verschiedene
Spannungsquellen angeschlossen werden kann. Der Frequenzbereich des verwendeten
Verbinders ist dabei auf maximal 18 GHz spezifiziert.

Als Spannungsquellen stehen sowohl eine Gleichspannungsquelle (SourceMeter 2601A,
Keithley Instruments) als auch ein eigens fiir die ultra-schnelle Spininjektion beschaffter
3,35 GHz Spannungspulsgenerator (PPG 81133A, Agilent Technologies) zur Verfiigung.
Dieser bietet die Moglichkeit, Spannungspulse an die Probe im Spannungsbereich von -2V
bis 43 V mit nominellen Pulsbreiten bis hinab zu 100 ps anzulegen. Die 20%-80%-Anstiegs-
und Abfallszeiten der Pulse liegen dabei bei 60 ps. Zur Kontrolle und Untersuchung der
verschiedenen Spannungspulse steht zudem ein Oszilloskop mit einer Bandbreite von
12 GHz zur Verfiigung (PicoScope 9211, PicoTechnology).

Wesentlich fiir die Nutzung dieses Pulsgenerators ist die Moglichkeit, iiber einen Syn-

chronisationsausgang die zeitkorrelierte Einzelphotonzahlung oder den Diodenlaser mit

!Spezifikationen fiir den Tieftemperaturbereich sind aufgrund der bisher wenig verbreiteten Anwendung
vom Hersteller nicht zu erhalten.
2SMA: Sub-Miniature-A
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2 Probenherstellung und experimentelle Methoden

den Spannungspulsen des Pulsgenerators zu synchronisieren. Indem der Synchronisations-
ausgang des Pulsgenerators mit dem Synchronisationseingang des Laser-Kontrollgeréites
verbunden wird, kann ein zeitlicher Zusammenhang zwischen den an der Probe anliegenden
Spannungspulsen und den auftreffenden Laserpulsen geschaffen werden. Zwischen dem
Synchronisationssignal und den Spannungspulsen kann zusétzlich eine zeitliche Verzoge-
rung eingestellt werden. Auf die exakten jeweiligen messtechnischen Details wird in den
entsprechenden Unterkapiteln eingegangen. Zur Untersuchung der zeitlichen Entwicklung
der Elektrolumineszenz-Signale der Spin-LED-Struktur kann das Synchronisationssignal
des Pulsgenerators auch zur Synchronisation des Systems zur zeitkorrelierten Finzelpho-
tonzdéhlung mit Hilfe der Mikrokanalplatte genutzt werden, wie es in Kapitel 3.3 gezeigt

wird.
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3 Betrieb der Bauelemente bei

Anliegen von Wechselfeldern

Zur zeitlich definierten Kontrolle des Ladungs- bzw. Spinzustandes im Quantenpunkt im
sub-Nanosekundenbereich wurden Spannungspulse mit entsprechend kurzen Anstiegs- und
Abfallzeiten an die jeweiligen Bauelemente angelegt. Dazu war es zuvor notwendig, die
grundlegenden experimentellen Techniken zu etablieren, sowie die untersuchten Halblei-
terheterostrukturen an die Nutzung solch kurzer Spannungssignale anzupassen. Hier ist
sowohl die Strukturierung der untersuchten Bauelemente als auch der elektrische Zugang
innerhalb des Kryostaten zu berticksichtigen.

Eine erfolgreiche Anpassung der Diodenstruktur ist unerlésslich fiir die elektrische
Kontrolle des Ladungs- und Spinzustandes im Einzelquantenpunkt in den geforderten
Zeitbereichen. Geschieht diese Anpassung unzureichend, so kann es zu einem Uberschwingen
der Spannungspulse an der Probe und zu vergréfterten Anstiegs- und Abfallszeiten der
Spannungspulse kommen.

Die Anpassung geschah in zwei Schritten. Zum einen wurde, wie bereits gezeigt, die
elektrisch kontaktierte Probenoberflache mittels fokussierten Ionenstrahlédtzens sowie iiber
ein angepasstes Layout deutlich vermindert. Dies geschah zur deutlichen Reduzierung der
Lade- und Entladezeiten des Bauelementes. Weiterhin wurde die elektrische Kontaktierung
der Bauelemente angepasst. Dazu wurde der Realteil der Impedanz an die Konvention
von 502 angepasst, um Reflexionen des elektrischen Signals zu minimieren. Hier war
insbesondere auf die exakte Art und Weise der verschiedenen Anschliisse zu achten.

Dieses Kapitel zeigt zunéchst die theoretischen Grundlagen der vorgenommenen An-
passung auf und stellt die zu erwartenden Effekte dar, die aus der Verkleinerung der
Probenoberflache resultieren. Anschliefsend wird auf die elektrische Kontaktierung der
Diodenstrukturen eingegangen und die erfolgreiche Anpassung der Bauelemente demons-

triert.
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3.1 Der Skin-Effekt

Fiir den Betrieb von Halbleiterbauelementen bei elektrischen Wechselfeldern mit Frequenzen
im MHz- bis GHz-Bereich hat es sich als erfolgreiches Konzept erwiesen, die Querschnitts-
fliche des stromdurchflossenen Bereichs so gering wie moglich zu halten [McF09]. Dies ist
besonders durch die auftretenden Kapazitiaten der Strukturen zu erklaren. Als vereinfachtes
Modell kann die Kapazitat der untersuchten Bauelemente analog zu der eines Plattenkon-
densators betrachtet werden. Dies ist sowohl durch die aufgebrachten Metalloberflachen
und die untere Kontaktierung iiber ein Kupferplidttchen, als auch durch die sehr hoch
dotierten Halbleiterschichten mit eingebetteter intrinsischer Schicht gerechtfertigt.

Bei anliegender Wechselspannung wird das elektrische Feld innerhalb eines Leiters an
die Aufsenwinde des Leiters verdréngt. Dieses Phdnomen wird als Skin-Effekt bezeichnet.
Der Widerstand des Leiters hangt damit nicht mehr von seiner Querschnittsflache sondern
von der exakten Feldverteilung in seinem Innern ab. Hier dient die Einfiihrung der Skin-
Tiefe ¢ als hilfreiche Modellvorstellung. Bei dieser ist die Stromdichte auf einen Anteil von
exp (—1) abgefallen. Es ldsst sich zeigen, dass der Widerstand des untersuchten Leiters bei
Wechselspannung dem eines dquivalenten Leiters bei Gleichspannung entspricht, dessen
Dicke gleich der Skin-Tiefe ist.

Zur Herleitung der mathematischen Grundlagen des Skin-Effektes wird von den folgenden

beiden Maxwell-Gleichungen in Materie ausgegangen:

B o -
VxE = —pzH (3.1)
VxH = oE+ 5%5 (3.2)

E stellt das elektrische Feld und H die magnetische Feldstarke dar. p, o und ¢ geben
die magnetische Permeabilitit, die Leitfahigkeit sowie die Permittivitat des Materials an.

Bildet man die Rotation von Gleichung 3.1, so ergibt sich:
VxVxE:—uanH:—— oE+e—-FE|. (3.3)

Mit der Identitit V x V x F =V (v : ﬁ) — V2F fiir beliebige Vektorfelder F und der

Beziehung VE = 0 innerhalb eines Leiters folgt daraus:

9695 (3.4)

~V2E —E
T HOG, ot
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3.1 Der Skin-Effekt

Zur Vereinfachung des Problems wird im Folgenden ein zylindrischer Leiter mit kreisfor-
miger Grundfliche mit Radius R, deren Mittelpunkt im Nullpunkt der xy-Ebene liegt,
und unendlicher Ausdehnung in z-Richtung angenommen. Die weitere Rechnung kann
dann in Zylinderkoordinaten vorgenommen werden. Das elektrische Feld besteht in diesem
Fall nur aus einer von der Variablen r abhéngigen z-Komponente. Durch Einfiihrung der
Zeitabhéngigkeit exp (iwt) mit der imagindren Zahl i, der Kreisfrequenz w und der Zeit t,
ergibt sich fiir das elektrische Feld:

—

E(r,t) = E, (r) exp (iwt) - €,. (3.5)

Durch Einsetzen dieser Beziehung in Gleichung 3.3 und Einfithrung des Differentialoperators
in Zylinderkoordinaten ergibt sich schlieftlich:
O B+ 20 B 4 (jew— ipow) B. 0 (3.6)
gzl t g Bt iew —ipow) B, =0. .
Wird die Konstante o = icw — ipow definiert und die obige Gleichung mit 72 multipliziert,

so ergibt sich die folgende Besselsche Differentialgleichung nullter Ordnung:

rQa—zE + rﬁE +o*r?E, =0 (3.7)
o2 T or” ° '
deren Losung sich zu
E,.=C-J(ar) (3.8)

mit der Besselschen Funktion erster Gattung J und einer Konstanten C' ergibt. Auch die
Besselschen Funktionen zweiter Gattung (iiblicherweise als Y (x) bezeichnet) wiirden diese
Differentialgleichung 16sen. Da sie aber eine Singularitét bei » = 0 liefern, sind sie physika-
lisch nicht sinnvoll. Fiir die Darstellung der Besselfunktionen (sowie der darin enthaltenen
Gammafunktionen) sei auf die Literatur verwiesen (z. B. [Bro01]). Die Konstante C' lédsst
sich tiber die Randbedingung FE, (r = R) = Ej angeben. Ej ist dabei das elektrische Feld
auf dem Rand des Leiters.
Fiir die Amplitude der z-Komponente des elektrische Feldes innerhalb des Leiters ergibt
sich damit:
E.(r) = Eo_; (ar). (3.9)
J (aR)

Mit Hilfe dieser Gleichung sollen im Folgenden zur Veranschaulichung zunéchst die

daraus resultierenden Eigenschaften eines fiktiven p-dotierten GaAs Drahtes abgeschétzt
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3 Betrieb der Bauelemente bei Anliegen von Wechselfeldern

werden. Das Modell erhebt keinen Anspruch auf quantitative Exaktheit fiir die unter-
suchten Halbleiterdiodenstrukturen. Dies liegt zum einen darin begriindet, dass nicht die
exakte Geometrie der Strukturen beriicksichtigt wurde. Ebenso stellt das Modell des Plat-
tenkondensators eine Vereinfachung dar. Hier soll stattdessen anhand von beispielhaften
Rechnungen die Grundidee fiir die vorgenommene Strukturierung demonstriert werden.
Dafiir werden die folgenden Parameter genutzt: Da es sich nicht um ein ferromagnetisches
Material handelt, wird fiir die relative Permeabilitédtszahl u, = 1 gewéhlt, so dass gilt
i = po mit der magnetischen Feldkonstante py. Die Permittivitat wird mit € = gpe, mit
e, = 11 festgesetzt [Mad04]. Es wird angenommen, dass die Feldverteilung innerhalb des
gesamten Leiters durch hoch p-dotiertes GaAs mit einer Dotierstoffkonzentration von
p=10' cm ™3 vorgegeben wird. Fiir dieses wird gemiR [Sze68] die Leitfihigkeit auf o =
104 (- m) ™" gesetzt.

Lof 1 ® 9 . o
0.8 1 v y 0,6
o 0,6] ] 02 &
\N L 1 X X \N
S 04 (d) (©) —— 02 3
~ 0,2 . > &,
0’0_ : y y a‘\\// i 0,6
_0,2 I I I I I 10
1,0 05 00 05 1,0 X X ;

x (mm)

Abbildung 3.1: Skin-Effekt in einem zylindrischen Leiter mit einem Radius von 1 mm fiir ver-
schiedene Frequenzen w. Gezeigt ist jeweils der Realteil der z-Komponente des elektrischen Feldes
normiert auf Fy. (a) Ortliche Abhingigkeit des elektrischen Feldes, (b) bis (d) Konturabbildung
derselben Daten fiir (b) w =27 - 107 Hz, (c) w =2 - 108 Hz,(d) w =27 - 10° Hz,(e) w =27 - 10'° Hz.

In Abbildung 3.1 sind die Realteile der elektrischen Felder normiert auf Ej fiir verschie-
dene Frequenzen dargestellt. Abbildung 3.1(a) zeigt den Verlauf des elektrischen Feldes in
Abhéngigkeit von der Entfernung zum Drahtmittelpunkt. In Abbildung 3.1(b) bis (e) sind
dieselben Daten als Konturdarstellung gezeigt. Zu sehen ist, dass sich das elektrische Feld
bei steigender Frequenz zum einen an den Rand des Drahtes verlagert zum anderen sogar

in die entgegengesetzte Richtung umkehrt. Der Stromfluss findet nun hauptséchlich nur
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3.1 Der Skin-Effekt

noch am Rand des Leiters statt. Die Stromstéarke I ldasst sich durch einfache Integration

iiber die Leiterquerschnittsfliche A berechnen:

R

2 R
[ =Re /A oE.dA = o / / rE.dgdr | = Re % / rJ (ar) dr (3.10)
0 0 0

Um nun die Auswirkungen des Skin-Effektes auf die vorliegenden pin-Diodenstrukturen
abschétzen zu kénnen, wird fiir das Modell angenommen, dass die zuvor fiir den p-dotierten
Draht berechnete ortliche Feldverteilung durch das gesamte Bauteil, also durch p-, - und
n-Schicht hindurch gegeben ist und sich eine Gesamtstromstarke geméfs Gleichung 3.10
ergibt. Als Abstand der Kondensatorplatten wird die Dicke der pin-Diodenstruktur d

angenommen. Damit ergibt sich die RC-Zeitkonstante Tp¢ zu:

Eyd R? - R?
TR = —= - gger = 0 (3.11)
I d fr](on")dr
20Re OJ(TR)

Die Leitfahigkeit des angenommenen Plattenkondensators ist aufgrund der intrinsischen
Schicht gegeniiber der des zuvor betrachteten p-dotierten Leiters deutlich vermindert und
zudem stark spannungsabhéngig. Zur Vereinfachung wird fiir die weitere Betrachtung
zunéchst eine Leitfahigkeit von 1 (2 - m)f1 angenommen. Dieser Wert ist lediglich als
Naherung zu betrachten. Die berechneten RC-Zeitkonstanten sind umgekehrt proportional
zur Leitfahigkeit o. Eine Variation dieses Parameters hat damit unmittelbar Auswirkung
auf die ermittelten Werte fiir 7¢.

In Abbildung 3.2 sind die unter diesen Annahmen zu erwartenden RC-Zeitkonstanten
dargestellt. Es ergibt sich fiir hohe Frequenzen eine Proportionalitat zum Radius des Leiters.
Dies ist unter Zuhilfenahme des Modells der Skin-Tiefe § leicht verstdndlich. Hier tragt nur
die Fliche § - 27 R zum Stromfluss bei. Der Widerstand des angenommenen zylindrischen
Leiters ist damit antiproportional zu R, die Kapazitit dagegen proportional zu R?, so dass
die Zeitkonstante 7pc wiederum eine Proportionalitdt zum Radius R aufweist.

Aus der doppelt-logarithmischen Auftragung im Einschub in Abbildung 3.2 wird er-
sichtlich, dass die ermittelten Zeitkonstanten bei kleinen Radien gegen einen Grenzwert

konvergieren. Dieser ergibt sich aus dem Modell sowohl fiir kleine Radien als auch fiir
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3 Betrieb der Bauelemente bei Anliegen von Wechselfeldern
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Abbildung 3.2: Anhand des Modells abgeschéitzte RC-Zeitkonstanten fiir vier verschiedene
Frequenzen w in linearer und doppelt-logarithmischer Auftragung

Frequenzen w — 0 und entspricht dem Wert der sich fiir diesen Fall unter Vernachlassigung
des Skin-Effektes mittels
d A eoer

TRc(w%O):H'é?o&TTE— pu

(3.12)

ergibt.

Aus den Uberlegungen in diesem Kapitel ist folgendes zu schlieken: Bei Anliegen einer
hochfrequenten Wechselspannung wird das elektrische Feld innerhalb eines Leiters an
seinen Rand verdrangt. Eine gleichméfige Verteilung des elektrischen Feldes sowie des
Stromes durch den Leiterquerschnitt ist damit nicht weiter gewéhrleistet. Ebenso steigt
die zu erwartende Lade- und Entladezeit des hier als Plattenkondensator modellierten
Bauelementes. Um also bei hohen Wechselspannungsfrequenzen eine gleichméfige Feld-
und Stromverteilung sowie eine kurze Lade- und Entladezeit zu gewéhrleisten, kann es
notwendig werden, die Leiterquerschnittsfliche deutlich zu verringern.

Anhand der in den Kapiteln 4.2 und 5.2 vorgestellten Strom-Spannungskennlinien soll
nun abgeschétzt werden, inwiefern ein Auftreten des Skin-Effektes in den in dieser Arbeit
untersuchten Bauelementen erwartet werden kann. Die zu erwartende RC-Zeitkonstan-
te sowie die Stromverteilung im Leiter sind in erster Linie durch die Leitfdhigkeit des
Bauelementes bestimmt. Die in Kapitel 4 vorgestellte Spin-LED-Struktur wird in Durch-
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3.2 Anpassung des Realteils der Impedanz

lassrichtung betrieben. IThr Widerstand wurde in diesem Bereich zu etwa 220 () bestimmt.
Anhand der strukturierten Oberfliche und der Dicke der gesamten Probenstruktur von et-
wa 300 pm lésst sich fiir das Bauelement eine Leitfahigkeit von ca. 30 (2 - m)_l abschétzen,
die damit {iber dem fiir die in Abbildung 3.2 gezeigten Berechnungen genutzten Wert liegt.
Ein Auftreten des Skin-Effektes kann daher fiir diese Diodenstruktur nicht vollstéandig
ausgeschlossen werden.

Die in Kapitel 5 vorgestellte Diodenstruktur wird im Gegensatz zur Spin-LED in
Sperrrichtung betrieben. Hier liegt ein Widerstand von etwa 200 k() vor. Die {iber die
Probenoberfliche und die Gesamtdicke der Diodenstruktur abgeschéitzte Leitfahigkeit liegt
dadurch lediglich im Bereich von ca. 0,1 (- m)~". Der Einfluss des Skin-Effektes ist hier
damit deutlich geringer zu erwarten.

Es sei an dieser Stelle darauf hingewiesen, dass das hier genutzte Modell eine starke
Vereinfachung der realen Effekte darstellt. So wurde zum Beispiel nicht auf die exakte
Geometrie des Bauelementes eingegangen. Auch reale Stromverteilungen wurden nicht in
Betracht gezogen. Es ist zu bedenken, inwiefern sich eine gleichméfiige Stromverteilung
iiber die aufgebrachten Goldkontakte in den Halbleiter hinein einstellen wird. Insbesondere
am Rand der optischen Aperturen kann es zu inhomogenen Verteilungen kommen.

Dennoch erwies sich die durchgefiihrte Prozessierung zur Verkleinerung der kontaktier-
ten Leiterquerschnittsfliche mittels fokussierten Ionenstrahlétzens als sehr erfolgreich in
Hinblick auf die ultra-schnelle Kontrolle des Ladungs- und Spinzustandes von Einzelquan-

tenpunkten mit sub-ns Spannungspulsen.

3.2 Anpassung des Realteils der Impedanz

Beim Anliegen einer Wechselspannung breitet sich das elektrische Feld innerhalb eines
Leiters in Form von Wellen aus. In Analogie zur (Teil-) Reflexion von Lichtwellen bei
Ubergingen von Materialien mit unterschiedlichen Brechungsindizes kann es zu Reflexionen
des elektrischen Feldes an Ubergéingen der Impedanzen verschiedener Leiter kommen.
Konventionsgeméf wurde fiir die Hochfrequenztechnik eine standardisierte Impedanz von
50 ) festgesetzt. Besitzen sdamtliche Leiter innerhalb einer Schaltung eben diese Impedanz,
so kann sich das elektrische Signal ohne Reflexionen ausbreiten.

Bei der Hochfrequenzanpassung des Aufbaus wurden Kabel und SMA-Anschliisse mit
einer Impedanz von 50 () gewéhlt, so dass hier im Idealfall keine Reflexionen zu erwarten
sind. Die Proben selbst wiesen jedoch Widerstdnde in Bereichen von bis zu mehreren k{2

auf.
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3 Betrieb der Bauelemente bei Anliegen von Wechselfeldern

Da eine vollstandige Anpassung der Impedanz aufgrund ihres Imaginérteils nur mit Hilfe
komplizierterer Schaltungen mit passenden Induktivitdten und Kapazitdten ermoglicht wer-
den kann, wurde zunéchst eine Anpassung des Realteils verwirklicht. Aufgrund des hohen
Widerstandes der Proben kann dies durch eine einfache Parallelschaltung eines zusétzlichen
Widerstandes von 50 ) geschehen. Hierzu wurde im ersten Schritt {iber ein abgeschirmtes
flexibles Kabel innerhalb des Kryostaten ein herkommlicher 50 2 Abschlusswiderstand
parallel an die Probe angeschlossen.

Die gesamte Probe selbst bestand zum einen aus einem Kupferpléattchen, auf das mit Hilfe
von Leitsilberkleber die Diodenstruktur aufgeklebt wurde. Zusétzlich wurden vergoldete
Kontakte mit Hilfe eines isolierenden Klebers auf das Kupferplattchen geklebt, von denen
aus mittels eines Bonddrahtes der elektrische Kontakt zur Probenoberfliche hergestellt
wurde. Das semi-rigide Kabel wurde iiber mehrere Millimeter von seiner Abschirmung
befreit und auf den vergoldeten Kontakt gelotet. An den 50 Widerstand wurde ein
flexibles abgeschirmtes Kabel gelotet, dessen Innenleiter ebenfalls auf den vergoldeten
Kontakt auf dem Kupferplattchen gelotet wurde. Der Aufenleiter des flexiblen Kabels
wurde mit dem Aufenleiter des semi-rigiden Kabels verlotet. Auf diese Weise wurde eine
gesamte Schaltung mit einem Widerstand von ca. 50 €2 geschaffen.

Um die Tauglichkeit dieses einfachen Prinzips zu untersuchen und mit nicht-angepassten
Strukturen vergleichen zu konnen, wurde ein Oszilloskop parallel zur Probe und den Puls-
generator angeschlossen. Ein vereinfachtes Schaltbild analog zu dem in [Chel2| gezeigten
Schema ist in Abbildung 3.3 dargestellt.

Das Spannungssignal des Pulsgenerators (PPG!) gelangt zunichst auf einen Spannungs-
teiler. Dieser teilt durch eine einfache Verbindung der jeweiligen Innen- (orange dargestellt)
und Aufenleiter (schwarz dargestellt) dreier Koaxialkabel das eintreffende Signal des einen
Kabels auf die zwei anderen Kabel auf. Eines dieser Kabel fiihrt zu einem Oszilloskop mit
einer Bandbreite von 12 GHz, so dass das Spannungssignal detektiert werden kann. Das
andere Kabel fithrt zum SMA-Ubergang am Kryostaten. Von dort gelangt das Signal iiber
das semi-rigide Kabel zur Probenoberfliche. Innen- und Aufenleiter sind in Abbildung 3.3
zur besseren Ubersichtlichkeit innerhalb des Kryostaten getrennt dargestellt. Kommt es
an dieser Stelle oder auch an anderen elektrischen Ubergéingen zu Reflexionen des Signals,
so gelangen diese auf gleichem Wege zuriick und werden zum Teil an das Oszilloskop
geleitet, so dass es hier zu einer Uberlagerung der reflektierten Signal mit den detektierten
Eingangssignalen kommt. Die hier genutzte Technik &hnelt der bekannten Zeitbereichs-

reflektometrie, die dazu genutzt wird, iiber zeitlich aufgeloste Messungen der erhaltenen

IPPG: Pulse Pattern Generator
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3.2 Anpassung des Realteils der Impedanz
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Abbildung 3.3: Vereinfachtes Schaltbild der zur Uberpriifung der Anpassung genutzten Technik
mittels eines 12 GHz Oszilloskopes. Rote Pfeile kennzeichnen das eingehende, vom Pulsgenerator
kommende Signal, blaue Pfeile stellen reflektierte Signale dar. Die Innenleiter der Koaxialkabel
sind orange, die Aufenleiter schwarz dargestellt.

Pulsformen exakte Aussagen iiber die genauen Urspriinge von Reflexionen zu treffen. Aus
der Form der sich am Oszilloskop insgesamt ergebenden Signale soll hier jedoch lediglich
in erster Naherung auf die Giite der Anpassung geschlossen werden.

Es wurden Spannungspulse mit variierten Frequenzen an das Gesamtsystem angelegt.
In Abbildung 3.4 sind fiir vier verschiedene Repetitionsfrequenzen f,e, die so erhaltenen
Pulsformen gezeigt. Die Amplitude der vom Pulsgenerator ausgegebenen Spannungspulse
wurde auf 0,3V eingestellt. Fiir eine direkte Vergleichbarkeit und eine bessere Uber-
sichtlichkeit wurden die Nullpunkte der jeweiligen erhaltenen Kurven in der Abbildung
gegeneinander verschoben. Es wurde zunéchst das Signal des Pulsgenerators ohne weitere
angeschlossene Elemente aufgenommen. Anschlieffend wurde anstelle der Probe ein mit
502 abgeschlossenes Kabel parallel zum Oszilloskop angeschlossen. Die so erhaltenen
Kurven sind in der Abbildung mit ,,50 2 gekennzeichnet. Die jeweils dritte Kurve zeigt
das erhaltene Signal, ohne dass der 50 €2 Widerstand parallel zur Probe angeschlossen
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Abbildung 3.4: Uber ein parallel angeschlossenes Oszilloskop aufgenommene Spannungspulse
des Pulsgenerators mit nomineller Amplitude von 0,3V, an einem 50 €2 Abschlusswiderstand, an
der nicht-angepassten Probe und an der iiber einen 50 2 Widerstand angepassten Probe (von
oben nach unten) fiir vier verschiedene Repetitionsfrequenzen. Die Nullpunkte der Kurven wurden
fiir eine verbesserte Ubersichtlichkeit gegeneinander verschoben.

wurde. Die unteren Kurven wurden nach der Anpassung des reellen Widerstandes {iber die
Parallelschaltung des 50 2 Widerstandes aufgenommen. Bei Betrachtung der Kurven ist zu
beriicksichtigen, dass aufgrund der verschiedenen Schaltungen und der damit verbundenen
unterschiedlichen Widerstéinde im System die Amplitude der am Oszilloskop abfallenden
Spannungen variieren kann.

Deutlich zu erkennen ist, dass der 502 Widerstand alleine keine Verzerrungen des
Signals hervorruft, da hier eine nahezu ideale Impedanzanpassung gegeben ist. Bei der
nicht-angepassten Probe ist eine ausgepriagte Verzerrung der Pulsform zu erkennen, die

sich sowohl in verdinderten Anstiegs- und Abfallszeiten als auch im Uberschwingen der
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3.3 FEinfluss der elektrischen Anschliisse

Spannung und dem Ausbleiben der Einstellung eines konstanten Spannungsniveaus dufiern.
Diese Verzerrungen liegen in Reflexionen an den geléteten Kontakten sowie der Probe selbst
begriindet. Die Parallelschaltung des 50 (2 bewirkt eine deutliche Glattung der Pulsform.
Es sind jedoch auch hier, insbesondere bei hoheren Frequenzen, weiterhin sowohl ein
iiberschwingendes Verhalten als auch eine verzerrte Pulsformen aufgrund nicht angepasster
Uberginge zu erkennen. Es ist jedoch bei Frequenzen von bis zu 80 MHz eine hinreichende
Anpassung an die genutzten Wechselspannungen gelungen.

Die hier dargestellte Anpassung wurde fiir das in Kapitel 5 vorgestellte Bauelement
genutzt und hat sich fiir die erfolgreiche Injektion von Elektronen in einen einzelnen

Quantenpunkt im sub-Nanosekundenbereich bewéhrt.

3.3 Einfluss der elektrischen Anschliisse

Um einen noch besseren Eindruck {iber den zeitlichen Verlauf der am untersuchten Bauele-
ment anliegenden Spannung zu erhalten, wurden mit Hilfe der frei verfiigharen Simulati-
onssoftware ,,LLTSpice (Linear Technology!') Simulationen der vorliegenden Schaltungen
durchgefiihrt. Anhand dieser Berechnungen kénnen verschiedene Konfigurationen der
elektrischen Anschliisse innerhalb des Kryostaten auf einfache Weise verglichen und an-
schlieffend am realen Bauteil umgesetzt werden. Es sei darauf hingewiesen, dass die in
der Simulation genutzten Werte auf Abschédtzungen beruhen und daher keine exakte
quantitative Genauigkeit liefern kdnnen. Es zeigte sich allerdings, dass auf diese Weise ein
qualitatives Verstdndnis erreicht werden konnte, das zu einer deutlichen Verbesserung der
elektrischen Eigenschaften im Wechselspannungsfall fiihrte.

Abbildung 3.5 zeigt das fiir die Simulationen genutzte vereinfachte Schaltbild. Als
Spannungsquelle griin hinterlegt dargestellt ist der Pulsgenerator mit enthaltenem seriellen
50 Q Widerstand. Der blau hinterlegte Teil zeigt das Innere des Kryostaten. Die Uberginge
an Anschliissen am Pulsgenerator sowie am Kryostaten selbst werden fiir die Simulation
als ideal angenommen, so dass sie im Schaltbild nicht erscheinen.

Im Innern des Kryostaten findet der erste nicht-angepasste Ubergang statt. Hier wurde
das semi-rigide Kabel iiber einige Millimeter von seinem Aufsenleiter befreit, um es iiber
Lotung auf das vergoldete Kontaktfeld an die Probe anschliefen zu konnen. Da eine

freie Leitung zu einer Induktivitit fithrt, wurde fiir diesen Ubergang fiir die anschliefend

lwww.linear.com
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Abbildung 3.5: Zur Simulation der elektrischen Eigenschaften mit ,LT'Spice” genutztes verein-
fachtes Schaltbild.

gezeigten Simulationen eine Induktivitéit von 50 nH angenommen.' An diesen Ubergang
angeschlossen ist zum einen das Probenpléttchen (rechts) sowie der 50 2 Widerstand zur
Anpassung des Widerstandes (links).

Die Halbleiterstruktur wurde iiber einen Bonddraht mit dem zuvor erwahnten Kontakt-
feld verbunden. Da dieser Ubergang durch die Bondungen unter definierteren Bedingungen
vollzogen werden konnte als die durchgefiihrte Lotung, wurde die hier auftretende Indukti-
vitdt um eine Grofenordnung niedriger angenommen. Fiir die Halbleiterdiode wurde als
Ersatzschaltbild eine ideale Diode mit einem in Reihe geschaltete Widerstand von 1 kf2
und einem parallel geschalteten Kondensator mit einer Kapazitit von 20 pF gewihlt. Die
Kapazitdt des Kondensators wurde hier zum Vergleich mit der in Kapitel 4 vorgestellten
Spin-LED iiber das Modell eines einfachen Plattenkondensators abgeschétzt.

1Zur Abschiitzung der Induktivitit pro Linge einer freien Leitung wird hiiufig eine Gréfenordnung von
10nH/cm angegeben. [Bra08]. Diese Grofe wurde aufgrund der vorgenommenen Lotungen als weiter
erhoht angenommen.
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3.3 FEinfluss der elektrischen Anschliisse

Parallel zur Probe wurde ein 50 Q Widerstand angeschlossen. Hier wurden die Ubergéinge
an den Kontakten durch die Induktivitdten L; und Ls modelliert. In den Simulationen wur-
den Spannungspulse mit einer Repetitionsfrequenz von 40 MHz und einem Tastverhéltnis
von 50% an die Probe angelegt.

Die mit Hilfe dieser Simulationen erhaltenen Ergebnisse sind in den Abbildungen 3.6(a)
und (b) fiir zwei verschiedene Induktivitdten L; und Lo dargestellt. Die Abbildungen
3.6(c) und (d) zeigen experimentelle Daten der Spin-LED-Struktur. Diese Struktur bietet
den entscheidenden Vorteil, dass mittels zeitaufgeloster Elektrolumineszenzmessungen
iiber das emittierte Licht Riickschliisse auf den Stromverlauf und dadurch auch auf
die Spannungen an der Probe gezogen werden kénnen. Daher wurden mit Hilfe einer
Mikrokanalplatte zeitaufgeloste Messungen der Elektrolumineszenz bei einer Wellenldnge
von 840 nm durchgefiihrt, bei der die Intensitit des emittierten Lichtes ein Maximum
aufwies. An die Probe wurden Spannungspulse mit gleicher Repetitionsfrequenz und
gleichem Tastverhéltnis wie in den Simulationen angelegt. Diese Messungen eignen sich
damit in hervorragender Weise, um den zeitlichen Verlauf der tatsdchlich am Bauelement
anliegenden Spannung zu untersuchen und mit den Ergebnissen der Simulationen zu
vergleichen.

Anhand dieser Daten ist insbesondere der Einfluss der elektrischen Kontaktierung zu
beobachten. Zum Vergleich wurde hier zunéchst wie zuvor erwiahnt ein 50 Q2 Widerstand
parallel zum Bauelement an das Probenplattchen sowie an das semi-rigide Kabel gel6tet.
Da auch hier von nicht-angepassten Ubergingen ausgegangen werden muss, wurden an
diesen Stellen fiir die Simulation Induktivitdten von L; = L, =50nH angenommen. Die
Simulationsergebnisse sowie die normierten Intensitaten der Elektrolumineszenz fiir diese
Form der Kontaktierung sind in Abbildung 3.6(a) und (c) gegeniibergestellt.

Durch den erhaltenen Schwingkreis zwischen den Induktivitdten an den Kontakten
und dem Plattenkondensator kommt es zu Schwingungen der am Bauteil anliegenden
Spannung, wie sie sowohl in der Simulation als auch in den experimentellen Ergebnissen
beobachtet werden konnen. Hier sei angemerkt, dass die Schwingung auf dem unteren
Spannungsniveau in den Elektrolumineszenzmessungen nicht beobachtet werden kann, da
bei diesen Spannungen keine Emission der Diode stattfindet.

Die deutliche Ubereinstimmung zeigt, dass die abgeschiitzten Grofenordnungen der
auftretenden Induktivitdten das Verhalten der realen Spannung in angemessener Weise
widerspiegeln. Es ist jedoch zu erkennen, dass die hier genutzte Kontaktierung nicht zu

einer ausreichenden Anpassung der Diodenstruktur fiihrt.
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Abbildung 3.6: Gegeniiberstellung der simulierten Spannungsverldufe (a) und (b) sowie der
experimentell erhaltenen zeitaufgelosten Elektrolumineszenz-Intensitéten der Spin-LED (c) und
(d) fiir zwei verschiedene Formen der elektrischen Kontaktierung des 50 Q2 Widerstandes.

Um die Anpassung weiter zu verbessern, wurde zunéchst der an die Probe gelotete 50 €2
Widerstand entfernt. Daraufhin wurde ein weiteres Kontaktfeld mit einzelnen voneinander
abgetrennten Goldkontakten auf das Kupferpldttchen geklebt. Auf dieses wurde wiederum
ein SMD!-Widerstand aufgebracht, so dass je einer der Kontakte des SMD-Widerstandes
mit Hilfe von Leitsilberkleber mit einem der Goldkontakte verbunden werden konnte. Uber
einen Bonddraht wurde daraufhin von einem der Goldkontakte eine elektrische Verbindung
zu dem Kontaktfeld hergestellt, auf das das semi-rigide Kabel gelétet war. Der andere
Goldkontakt wurde mittels Leitsilberklebers mit dem Kupferplattchen verbunden. Die
so entstandene Probe ist in Abbildung 3.7 in einer fotografischen Aufnahme zu sehen.
Durch die auf diese Weise geschaffenen Verbindungen sollte sichergestellt sein, dass die
auftretenden Induktivitdten deutlich gegeniiber der zuvor genutzten Variante reduziert
sind. Fiir die Simulation wurde daher die Induktivitdt der beiden Kontakte auf 5nH

ISMD: Surface Mounted Device
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3.3 FEinfluss der elektrischen Anschliisse

Spin-LED
Kontaktfelder
zur Befestigung des 50 Q SMD-
semi-rigiden Widerstand
SMA-Kabels

Kontaktfeld

Abbildung 3.7: Fotografische Aufnahme der angepassten Spin-LED-Probe. Links zu sehen sind
die auf das Kupferplattchen aufgebrachten Kontaktfelder zur Befestigung des semi-rigiden Kabels.
Im oberen rechten Teil befindet sich die Halbleiterdiode. Auf der Oberfliche zu erkennen sind die
einzelnden Bondpads. Unten rechts ist der SMD-Widerstand zu sehen.

vermindert. Das Ergebnis der Simulation sowie der zeitaufgeloste Intensitétsverlauf der
Elektrolumineszenz sind in Abbildung 3.6(b) und (d) dargestellt.

Durch diese Form der Kontaktierung zeigt sich ein erheblich verbessertes Verhalten der
Spin-LED. Die Schwingungen sind sowohl in der Simulation als auch im experimentell
erhaltenen Intensitédtsverlauf deutlich reduziert, so dass sich anndhernd ein konstantes
Spannungsniveau einstellt. Die Anpassung wurde also durch diese Probenkontaktierung
deutlich verbessert. Die in Kapitel 4 vorgestellten Ergebnisse wurden mit Hilfe dieses
Konzepts erreicht.
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4 Ultra-schnelle elektrische

Spininjektion in einer Spin-LED

In den vorangegangenen Kapiteln wurden die physikalischen und experimentellen Grund-
lagen fiir die Untersuchung der Spininjektion in einen einzelnen Halbleiterquantenpunkt
gelegt. Ebenso wurde gezeigt, dass eine Anwendung von Spannungspulsen mit Anstiegs-
und Abfallzeiten kleiner als eine Nanosekunde bei den untersuchten Diodenstrukturen
verwirklicht werden konnte. In diesem Kapitel wird nun demonstriert, wie spinpolarisierte
Elektronen mittels einer Spin-LED-Struktur in einen einzelnen Quantenpunkt injiziert
werden kénnen und auf welche Weise dies im sub-Nanosekunden Zeitbereich verwirklicht
werden kann.

Erste Arbeiten zur ultra-schnellen Spininjektion in Quantenpunkte sind insbesondere in
[Tru09,Ass09] und [Ass11] zu finden. Eine erfolgreiche Injektion spinpolarisierter Elektronen
in einzelne Quantenpunkte mit Spannungspulsen im sub-Nanosekundenbereich konnte
allerdings bisher noch nicht demonstriert werden.

Um das Ziel der ultra-schnellen Spininjektion in einen einzelnen QQuantenpunkt zu
erreichen, miissen zunédchst drei verschiedene Anforderungen erfiillt werden: Die Schaffung
eines Reservoirs von Elektronen mit bevorzugter Spinorientierung, der Transport dieser
Elektronen in den Quantenpunkt unter moglichst geringem Verlust der Spininformation,
sowie die Verwirklichung dieses Prozesses im sub-Nanosekundenbereich.

Daher wird in diesem Kapitel zunéchst der fiir die Bereitstellung spinpolarisierter Elek-
tronen genutzte verdiinnt-magnetische Halbleiter ZnMnSe vorgestellt. Anschlieffend wird
die damit verwirklichte erfolgreiche Spininjektion in einen einzelnen Halbleiterquanten-
punkt demonstriert. Die Anpassung der Probe iiber die in den vorangegangenen Kapiteln
vorgestellte Methode fithrte dazu, dass erstmalig eine Spininjektion in einen einzelnen
Halbleiterquantenpunkt mit Hilfe von Spannungspulsen im sub-Nanosekundenbereich

realisiert werden konnte.
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4 Ultra-schnelle elektrische Spininjektion in einer Spin-LED

4.1 Der verdiinnt-magnetische Halbleiter ZnMnSe

Als Reservoir spinpolarisierter Elektronen dient in der hier vorgestellten Spin-LED-Struktur
der verdiinnt-magnetische Halbleiter ZnMnSe. Ein verdiinnt-magnetischer Halbleiter ist ein
Halbleiterkristall, in dem einige der Kationenplatze durch paramagnetische Ionen besetzt
sind. Hierzu wird beispielsweise das Ubergangsmetall Mangan genutzt [Fur88], das aufgrund
seiner halb gefiillten 3d-Schale nach der Hundschen Regel einen groftmoglichen Gesamtspin
von S = 5/2 besitzt. Der Einbau solcher magnetischer Ionen fithrt im Wirtskristall zu
interessanten magnetischen Figenschaften sowohl des Mangan- als auch des Elektronen-
Spinsystems.

In diesem Kapitel sollen die grundlegenden Eigenschaften dieser Materialien vorgestellt
werden. Die gewéhlte Darstellung richtet sich weitestgehend nach der Erklarung in [Hal09].
Da in dieser Arbeit keine Untersuchungen am verdiinnt-magnetischen Halbleiter selbst
stattfanden, sondern dieser lediglich als Quelle spinpolarisierter Elektronen fiir die anschlie-
fsende Injektion genutzt wurde, soll die Vorstellung dieser Materialklasse hier in kurzer

Form stattfinden. Fiir weitergehende Informationen sei insbesondere auf [Fur88| verwiesen.

4.1.1 Strukturelle Eigenschaften

Der hier betrachtete II-VI-Verbindungshalbleiter ZnSe kann sowohl in der Wurtzit- als
auch in der Zinkblendestruktur kristallisieren. Hier hybridisieren die s-Orbitale der zwei
Valenzelektronen des Zink mit den p-Orbitalen der sechs Valenzelektronen des Selen zu
tetraedrisch angeordneten sp*-Hybridorbitalen. Mn besitzt die Elektronenkonfiguration
[Ar|3d°4s?, kann also ebenso zwei Valenzelektronen fiir die Bindung bereitstellen und damit
substitutionell fiir Zn in den Kristall eingebaut werden. Der Einbau erfolgt isoelektronisch,
ruft also keine Dotierung des Wirtshalbleiters hervor. Da die 3d-Schale des Mn exakt halb
gefiillt ist, bilden sich stabile Zustdnde aus. Es konnen Kristalle mit einem weiten Bereich
von verschiedenen Mischungsverhéltnissen geschaffen werden [Fur88|. Im Fall des Einbaus
von Mn in ZnSe kristallisiert der Halbleiter bis zu einer Mn-Konzentration von ca. 30% in
der Zinkblendestruktur, oberhalb dieser Konzentration in der Wurtzitstruktur. Die in den
hier untersuchten Proben genutzte Mn-Konzentration betragt ca. 4%, so dass hier von
einer Zinkblendestruktur ausgegangen werden kann.

Durch den Einbau der Mn-Ionen &ndern sich sowohl die Gitterkonstanten (fiir die
Zinkblendestruktur geméf dem Vegardschen Gesetz [Veg21|) als auch die Bandliicke des

Wirtskristalls. Fiir die Wirkungsweise als spinausrichtendes Material sind aber fiir die
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4.1 Der verdiinnt-magnetische Halbleiter ZnMnSe

vorliegende Arbeit vielmehr die magnetischen Eigenschaften des DMS von Interesse, auf

die im Folgenden eingegangen wird.

4.1.2 Ausrichtung der Mn-Spins in einem externen Magnetfeld

Die besonderen magnetischen Eigenschaften der verdiinnt-magnetischen Halbleiter liegen
in den Wechselwirkungen der Mn-Spins untereinander und der Mn-Spins mit den Elek-
tronen des Wirtshalbleiters begriindet. Zunéchst sollen an dieser Stelle die magnetischen
Eigenschaften des Mn-Spinsystems erldutert werden. Bei geringen Mangan-Konzentratio-
nen unterhalb von 1%, also im Bereich starker Verdiinnung, liegt ein paramagnetisches
Spinsystem vor. Hier kann die Wechselwirkung der Mn-Spins untereinander vernachléssigt
werden. Der Hamilton-Operator H fiir die Kopplung der Mn-Spins an ein magnetisches
Feld B lautet in diesem Fall:

NMn ~

H = gyupn/h- Y _ S+ B. (4.1)

=1

Hier ist up das Bohrsche Magneton, h das reduzierte Plancksche Wirkungsquantum und
Ny die Anzahl der Mn-Ionen. ,S_'; bezeichnet die Spinoperatoren der Mn-Ionen. In der
Literatur werden die Dimensionen der hier auftretenden Grofen nicht einheitlich gewéhlt.
In der hier und im weiteren Verlauf genutzten Notation besitzen die Spinoperatoren geméfs
S 24) = h%s (s 4 1) ¢ die Dimension eines Drehimpulses. gy gibt den Landéschen g-Faktor
der Mn-Tonen an. Da aufgrund der fiinf Elektronen in der d-Schale der Gesamtdrehimpuls
L verschwindet und ein Gesamtspin von S = 5/2 vorliegt, lasst sich der g-Faktor mit
J =L+ S =5/2 berechnen zu:

J(J+1)+S(S+1)—L(L+1)
2J(J+1)

gvin = 1+ = 2. (4.2)
Das magnetische Feld wird im Folgenden wie iiblich als B=B-é angenommen, mit e,
als Einheitsvektor entlang der 2-Richtung. Mit Hilfe der Molekularfeldnédherung lassen
sich die einzelnen Spinoperatoren S; durch ihren thermodynamischen Mittelwert entlang
der z-Achse (S,) ausdriicken, so dass sich tiber den Eigenwert des Hamilton-Operators die

folgende Energie pro Volumeneinheit ergibt:

E=x-N/V-gumps/h-(S.) B. (4.3)
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4 Ultra-schnelle elektrische Spininjektion in einer Spin-LED

Die Mittelwerte der Spinoperatoren entlang der z- und y-Achse verschwinden aufgrund
des Magnetfeldes in z-Richtung. N gibt die Gesamtzahl der verfiigharen Kationenplétze
an, V das Volumen des Kristalls. x bezeichnet die Mn-Konzentration. Mit ¥ = —M - B
ergibt sich fiir die Magnetisierung M der Mn-Spins:

M=—x-N/V - gumus/h-(S.). (4.4)

Der thermische Mittelwert der Mangan-Spins weist eine Abhéngigkeit vom magnetischen

Feld und von der Temperatur 7" iiber eine Brillouinfunktion Bg auf [Ash07], fiir die gilt:

Bs (a) = 252;_ ! coth (25;; L. a) _ L coth (i . a) . (4.5)

Fiir den Mittelwert des Mangan-Spins gilt damit:

gMnUB * SB) h,

o (4.6)

<sz>=—S-Bs(

mit der Boltzmann-Konstante kg und der Temperatur 7', woraus fiir die Magnetisierung
des Mn-Spinsystems mit S = 5/2 folgt:

(4.7)

5/2 - guuis - B
M(B,T):x-N/V-gMnuB-5/2-B5/2(/ IMn/1B )

kgT

Der Verlauf der Brillouinfunktion ist in Abbildung 4.1(a) in Abhéngigkeit vom Magnet-
feld fiir verschiedene Temperaturen und in Abbildung 4.1(b) in Abhéngigkeit von der
Temperatur fiir verschiedene Magnetfelder gezeigt.

Hier bedeutet ein Wert von Bs/, = 1, dass sdmtliche Spins parallel ausgerichtet sind,

bei Bs/o = 0 sind die Spins vollstandig ungeordnet.

4.1.3 Antiferromagnetische Kopplung der Mn-Spins

Bei der vorangegangen Betrachtung wurde eine wechselseitige Beeinflussung der Mn-Spins
nicht berticksichtigt. Im realen Kristall ist dies aber bei Konzentrationen von ca. x > 1%
nicht weiter gerechtfertigt. Wie in [Lar85, Lar88| gezeigt, kommt es zu einer antiferroma-

gnetischen Kopplung der Mn-Spins untereinander, so dass die Magnetisierung reduziert
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Abbildung 4.1: Darstellung der Brillouinfunktion, nach der sich die Ausrichtung der Mangan-
Spins in Anwesenheit eines Magnetfeldes richtet. (a) zeigt die Abhéngigkeit vom Magnetfeld
fiir verschiedene Temperaturen, (b) die Abhéngigkeit von der Temperatur bei verschiedenen
Magnetfeldern. Fiir die spater gezeigten experimentellen Ergebnisse ist ein Temperaturbereich
von ca. 4 bis 6 K bedeutend.

wird. Diese Kopplung geschieht {iber eine als Superaustausch bezeichnete Wechselwirkung
der Mn d-Elektronen untereinander |Lar88|. Der zugehorige Hamilton-Operator lautet:

~
—

Hyg = —% Z Jad <ﬁz — P;) : 5%2 - 5j. (4.8)
4.

571- und 53 bezeichnen die Spinoperatoren der Mn-Spins. Jyq4 (]% — ]%) gibt die Austausch-

konstante der d-Elektronenspins an ihren Orten R; und R_; an. Diese besitzt die Dimension
einer Energie.

Trotz der auftretenden antiferromagnetischen Kopplung kann das System fiir geringe
Konzentrationen weiterhin als paramagnetisch angenommen werden. Die Obergrenze ist
dabei temperaturabhingig. Im Tieftemperaturbereich bei ca. 4 K liegt sie bei ca. 20%. Es
miissen hier allerdings empirische Parameter fiir eine effektive Temperatur Tog > 1" und eine
effektive Mn-Konzentration x.s verwendet werden [Gaj79|, so dass fiir die Magnetisierung
in diesem Fall gilt:

(4.9)

5/2 - gaupis - B
M(B,T):xeﬁ.N/V-gMnMB-5/2-B5/2< / kgMT’”‘B )
B eff
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4 Ultra-schnelle elektrische Spininjektion in einer Spin-LED

Die effektive Mn-Konzentration ist dabei gegeniiber der tatséichlich vorliegenden Konzentra-
tion aufgrund der Ausbildung von antiferromagnetischen Bereichen mit verschwindendem

Gesamtspin verringert.!

4.1.4 Die sp-d-Austauschwechselwirkung

Die Eigenschaft des verdiinnt-magnetischen Halbleiters als spinausrichtendes Material in
der in dieser Arbeit genutzten Heterostruktur liegt in der Wechselwirkung der Spins der s-
artigen Leitungs- und p-artigen Valenzbandelektronen im ZnMnSe mit den Spins der Mn-
Ionen begriindet [Gaj78|. Fiir Elektronen am Ort 7 kann diese Wechselwirkung durch den

Hamilton-Operator If[sp,d beschrieben werden:
. 1 L=\ & o
Hsp_d: —?stp_d <T—RZ> SlS (410)

Jop—d (F — R;) bezeichnet das Austauschintegral der Spins der Mn-Ionen und der Valenz-

und Leitungsbandelektronen, S, und § die entsprechenden Spinoperatoren. Uber eine
Mittelung mittels Molekularfeldndherung lasst sich dieser Hamilton-Operator erneut
vereinfachen und die zugehorigen Austauschenergien ergeben sich fiir Elektronen im

Leitungsband zu:
1
Es—d,T = —§N0(1/ - T <SZ> /h (411)

1
Es gy = +§N0a ~x(S,) /h (4.12)

fiir spin-up (1) bzw. spin-down ({) Elektronen, mit Ny = N/V und « als Austauschintegral
fiir das Leitungsband [Fur88|. Ny« ist eine materialspezifische Konstante, fiir die sich bei
dem hier untersuchten ZnMnSe ein Wert von 0,26 eV ergibt [Twa84].

Aufgrund des positiven g-Faktors der Mn-Ionen ist der Mittelwert der Mangan-Spin-
operatoren (S,) negativ. Somit ergibt sich fiir einen Elektronenspin von -1/2 (spin-down)
ebenfalls eine Energieabsenkung, die derselben Brillouinfunktion folgt, wie der mittlere
Spin der Mn-Ionen. Die Leitungsbandelektronen richten sich also parallel zu den Mn-

Spins aus [Bha83|, so dass eine hohe Polarisation der Elektronenspins im magnetischen

!Die antiferromagnetische Austauschwechselwirkung ist grofer als die Dipol-Dipol-Wechselwirkung der Mn-
Spins, die eine ferromagnetische Kopplung bewirken wiirde. Alternativ zur effektiven Konzentration kann
auch ein verminderter effektiver Spin eingefiihrt werden.
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4.1 Der verdiinnt-magnetische Halbleiter ZnMnSe

Feld stattfindet und so spinpolarisierte Elektronen zur anschliefsenden Spininjektion zur

Verfiigung gestellt werden.

4.1.5 Polarisationsgrad der Leitungsbandelektronen im verdiinnt-

magnetischen Halbleiter

Der verdiinnt-magnetische Halbleiter dient im Rahmen dieser Arbeit als spinausrichtendes
Material innerhalb einer Spin-LED-Struktur. Die Elektronen werden iiber eine anliegende
Spannung zunéachst in das Leitungsband des DMS injiziert, durch diesen transportiert
und anschliefsend in das darauffolgende Halbleitermaterial injiziert. Die Spinausrichtung
kann damit nur innerhalb der Zeit 7/, die die Leitungsbandelektronen im DMS verweilen,
geschehen. Abbildung 4.2 stellt dies schematisch dar.

ZnSe ZnMnSe GaAs
t=0 r=1y

E— AE, B/TST llhs ><; E—
K) M I | nl

Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der Zeeman-Niveaus im Leitungsband der verschie-
denen Materialien der Spin-LED. Die Injektion der Elektronen in den DMS geschieht bei ¢ = 0.
Waéhrend des Transports durch den DMS werden die Elektronen spinpolarisiert. Nach der Zeit
t = 1y verlassen die Elektronen den DMS und werden in den Quantenpunkt injiziert.

Zum Zeitpunkt t=0 wird eine gleiche Anzahl von Elektronen in das spin-up und in das
spin-down Niveau des DMS injiziert. Das Umklappen eines Spins vom spin-up in das spin-

down Niveau geschieht mit der Rate 1/7g, der umgekehrte Prozess ist um den Boltzmann-

Faktor g = exp <—ﬁfj%> verkleinert.! Es gelten damit fiir die Besetzungszahlen der spin-

up und spin-down Niveaus n1 und nJ die folgenden Ratengleichungen:

d 1 5

d 1 5
E,w ZnT'g—ni'g~ (4.14)

!Da gilt AEz > kgT kann hier die Boltzmann-Verteilung anstelle der Fermi-Verteilung genutzt werden.
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4 Ultra-schnelle elektrische Spininjektion in einer Spin-LED

Rekombinationen von Leitungsbandelektronen mit Lochern im Valenzband, die zu einer
Verminderung der Besetzungszahlen fiihren, sind an dieser Stelle aufgrund der hohen n-
Dotierung in der untersuchten Probe vernachléssigt. Die Losungen dieser Gleichungen

ergeben sich zu:

nt(t) = 8% 4 N 18 exp (<521 (4.15)
nd (t) :ﬁ_%_%-%-exp<jj>. (4.16)

Eine Herleitung dieser Losungen ist im Anhang dieser Arbeit in Kapitel B zu finden.
Von Interesse ist nun, welchen Polarisationsgrad die Elektronen zum Zeitpunkt t=7y
aufweisen. Fiir eine unendliche Verweildauer ergibt sich aus den Gleichungen 4.15 und 4.16

der Gleichgewichtszustand mit dem Polarisationsgrad py:

1-B AE;

Die Magnetfeld- sowie die Temperaturabhéngigkeit dieses Gleichgewichtspolarisations-
grades sind in Abbildung 4.3(a) dargestellt. Den Berechnungen wurde eine Mangan-
Konzentration von 4% zugrunde gelegt. Die in Kapitel 4.1.3 dargestellte antiferromagne-
tische Kopplung der Mn-Spins wurde nicht beriicksichtigt, so dass die hier aufgezeigten
Polarisationsgrade die maximal moglichen Werte widerspiegeln. Es ist zu erkennen, dass
bei geringen Temperaturen schon geringe magnetische Flussdichten ausreichen, um die
Leitungsbandelektronen vollsténdig zu polarisieren. Bei einer Flussdichte von 57T ist
dies bis zu einer Temperatur von ca. 20 K ebenso der Fall. Es zeigt sich damit, dass
der hier genutzte verdiinnt-magnetische Halbleiter ZnMnSe als hervorragende Quelle zur
Bereitstellung spinpolarisierter Elektronen dient.

Fiir die Zeitabhéngigkeit des Polarisationsgrades der Leitungsbandelektronen ergibt sich

mit der Definition des Gleichgewichtszustandes insgesamt:

t
p0)=m|1-ew(-a+9 L)), (1.18)
Hieraus ist ersichtlich, dass der erzielte Polarisationsgrad der Leitungsbandelektronen
nach Durchqueren des verdiinnt-magnetischen Halbleiters vom Verhaltnis der Verweil-
dauer zur Spin-Umklapp-Zeit abhéngig ist. In Abbildung 4.3(b) ist der zu erwartende

Polarisationsgrad der Leitungsbandelektronen im verdiinnt-magnetischen Halbleiter in
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4.1 Der verdiinnt-magnetische Halbleiter ZnMnSe

Abhéngigkeit von diesem Verhéltnis fiir zwei beispielhafte Konfigurationen von Magnetfeld

und Temperatur fiir t = 7y dargestellt.
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Abbildung 4.3: (a) Magnetfeld- und Temperaturabhéngigkeit des Gleichgewichtspolarisations-
grades fiir den Fall einer im Vergleich zur Spin-Umklapp-Zeit unendlich langen Verweildauer der
Leitungsbandelektronen im DMS. (b) Zeitabhéngigkeit des Polarisationsgrades der Leitungsband-
elektronen dargestellt in Abhéngigkeit vom Verhéltnis der Verweildauer zur Spin-Umklapp-Zeit.
Gezeigt sind die Polarisationsgrade fiir zwei beispielhafte Umgebungsbedingungen.

Es zeigt sich, dass der Gleichgewichtspolarisationsgrad erreicht wird, sobald die Ver-
weildauer der Elektronen im DMS etwa das drei- bis vierfache der Spin-Umklapp-Zeit
betragt. Es ist bekannt, dass diese iiblicherweise in der Grofenordnung von wenigen ps
liegt. So wurde beispielsweise anhand von Spin-Flip-Raman-Untersuchungen ein Wert
von 5,5 ps festgestellt [Len06, Len09], in zeitaufgelosten Faraday-Rotationsmessungen an
optisch orientierten Elektronen in ZnMnSe-Quantenfilmen wurden Relaxationszeiten in
der Grofenordnung von bis zu ca. 20 ps beobachtet [Cro97|. In der Dissertation von R.
Fiederling [Fie04| wird anhand von schichtdickenabhéngigen Untersuchungen gezeigt, dass
eine effektive Spin-Umklapp-Léange im verdiinnt-magnetischen Halbleiter in der Grofen-
ordnung von mehreren Nanometern existiert, die zudem stark magnetfeldabhéngig ist
und auch durch weitere experimentelle Bedingungen variieren kann. Erst nachdem ein
Leitungsbandelektron diese Liange im DMS zuriickgelegt hat, klappt sein Spin in den
energetisch giinstigeren Zustand, so dass der maximal erreichbare Polarisationsgrad vom

Verhéltnis der Dicke des spinausrichtenden Materials zu dieser Lange abhéngt.

99



4 Ultra-schnelle elektrische Spininjektion in einer Spin-LED

4.2 Die untersuchte Spin-LED-Struktur

Aufbauend auf dem bereits erwdhnten Konzept der Spin-LED, wie es auch in [Fie99|
demonstriert wurde, wurde eine pin-Diodenstruktur entworfen, bei der die InGaAs-Quan-
tenpunkte in einen intrinsischen GaAs Bereich eingebettet sind. Die Injektion erfolgt
aus dem verdiinnt-magnetischen Halbleiter ZnMnSe, der gleichzeitig als n-Kontakt dient.
Die Funktionsweise dieser pin-Diodenstruktur, sowie ihre prinzipiellen elektrischen und

optischen Eigenschaften sind Bestandteil dieses Kapitels.

4.2.1 Funktionsweise der Heterostruktur

Die Funktionsweise der Spin-LED wird bei Betrachtung ihrer Bandstruktur im Ortsraum
deutlich. Diese wurde mit Hilfe der Simulationssoftware ,SimWindows*! [Win96] berechnet.
Ein Auszug daraus ist in Abbildung 4.4 dargestellt. Die Berechnungen wurden hier fir
eine angelegte Spannung von Ugy = 1,6 V durchgefiihrt, die in den Simulationen dem
Flachbandfall entspricht. Fy, und Ev bezeichnen die Leitungsband- bzw. Valenzbandkanten,
Ey gibt die Lage des Fermi-Niveaus an. Ep, und Ey, bezeichnen die Quasiferminiveaus

fiir Elektronen bzw. fiir Locher im Falle einer anliegenden Spannung.
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Abbildung 4.4: Auszug aus der simulierten Bandstruktur der Heterostruktur im Ortsraum (a)
ohne angelegte Spannung, (b) bei einer Spannung in Durchlassrichtung von 1,6 V.

Im ZnMnSe n-Kontakt sind die Elektronen bei ausreichend hohem magnetischen Feld
und hinreichend langer Verweildauer annahernd vollsténdig spinpolarisiert. Wird die Vor-

wértsspannung so weit erhoht, dass der Flachbandfall iiberschritten wird, dient der n-

lwww.simwindows.com
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4.2 Die untersuchte Spin-LED-Struktur

Kontakt als Quelle spinpolarisierter Elektronen, die anschliefsend in die Quantenpunkte
injiziert werden. Ebenso werden unpolarisierte Locher aus dem p-dotierten GaAs-Substrat
in die Quantenpunkte transportiert, so dass es zu strahlender Rekombination der so entstan-
denen Elektron-Loch-Paare kommen kann. Da die Locher keine Spinpolarisation aufweisen,
kann iiber den Polarisationsgrad der Elektrolumineszenz auf den Polarisationsgrad der
injizierten Elektronen zuriickgeschlossen werden (vgl. Kapitel 1.2.1).

Die hier genutzten Materialien bieten eine inter-

essante Eigenschaft, die zum Nachweis der Spinin-  prerero =

jektion herangezogen werden kann. Der g-Faktor

der Leitungsbandelektronen im verdiinnt-magne-
tischen Halbleiter ist positiv, im Quantenpunkt-
material hingegen besitzt er ein negatives Vorzei-
chen |L6f07, Gha08|. In Abbildung 4.5 ist schema-

tisch die daraus resultierende Besetzung des Quan-

] | |+</

tenpunktes nach erfolgter Spininjektion aus dem ge>0
DMS dargestellt.! Die Elektronen nehmen im Zn-

MnSe den energetisch giinstigeren spin-down Zu-

Q

«
A
S

Abbildung 4.5: Schematische
Darstellung der Besetzung der
Zeeman-Niveaus durch spinpola-
gativen g-Faktors das energetisch hohere Zeeman- risierte Elektronen im DMS und

Niveau. Bei erfolgreicher Spininjektion wird also im Quantenpunkt

eine Rekombination der Elektron-Loch-Paare aus

stand ein. Im Quantenpunkt dagegen besetzt das

Elektron im spin-down Zustand aufgrund des ne-

dem energetisch hoheren und thermisch nicht bevorzugten Niveau zu beobachten sein, die
Elektrolumineszenz weist in diesem Fall also eine o -Polarisation auf. In vorangegangenen
Arbeiten konnte gezeigt werden, dass mit diesem Materialsystem eben dieser Effekt zu
beobachten ist und eine effiziente Spininjektion bis zu Temperaturen von ca. 40 K erreicht
werden kann [Hua08, Kiim09].

4.2.2 Elektrische und optische Eigenschaften

Die prinzipielle Funktionalitdt der Diodenstruktur lasst sich in geeigneter Weise anhand ih-
rer Strom-Spannungs-Kennlinie sowie ihrer Elektrolumineszenz untersuchen. In Abbildung

4.6(a) ist ihre Strom-Spannungs-Kennlinie bei Raumtemperatur gezeigt.

IFiir eine verbesserte Ubersichtlichkeit wird hier, wie auch im weiteren Verlauf der Arbeit, auf die Darstellung
der Energie- und Ortsachse verzichtet, wie es auch in der Literatur haufig {iblich ist.
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4 Ultra-schnelle elektrische Spininjektion in einer Spin-LED
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Abbildung 4.6: (a) Strom-Spannungs-Kennlinie der Diodenstruktur bei Raumtemperatur in
linearer und halb-logarithmischer Auftragung (Einschub). Bei hohen Spannungen >1V ist eine
Abweichung vom idealen exponentiellen Verhalten aufgrund des Bahnwiderstandes der Diode zu
erkennen. Die eingezeichneten Geraden dienen der Orientierung. (b) Elektrolumineszenzspektrum
der Diode bei einer Spannung in Durchlassrichtung von 2 V. Die Lumineszenz des GaAs dominiert
das Spektrum, die Emission der Quantenpunkte ist in der linearen Auftragung nur sehr schwach
zu erkennen, wird jedoch in der halb-logarithmischen Auftragung im Einschub deutlich.

Gezeigt ist die Strom-Spannungs-Kennlinie einer Struktur, deren Oberfliche mittels
fokussierten Ionenstrahlitzens auf ca. 200 x 200 pm? verkleinert wurde. Zu erkennen ist
ein besonders ausgeprigtes Sperrverhalten bei negativen Spannungen mit Stromstarken
im Bereich kleiner 107° mA. Dies ist besonders deutlich in der logarithmischen Auftragung
im Einschub zu erkennen. Die Diode 6ffnet bereits bei Spannungen von unter 1V. Durch
Simulationen der Bandstruktur und der daraus zu erwartenden Kennlinien kann gezeigt
werden, dass die Schwellenspannung insbesondere vom tatséchlichen Bandverlauf am
Materialibergang abhéngt [Hua08]. Hier ist der Sprung an der Leitungsbandkante von
entscheidender Bedeutung. Je grofser dieser Versatz ausgeprigt ist, desto hoher ist die
daraus resultierende Schwellenspannung.

Aus der logarithmischen Auftragung wird deutlich, dass die Stromstérke bei hoheren
Spannungen vom idealen exponentiellen Verhalten abweicht, das durch eine zusétzliche
Gerade in der Auftragung dargestellt ist. Durch Betrachtung des in Kapitel 3 in Abbildung
3.5 gezeigten Ersatzschaltbildes wird deutlich, dass der Strom durch die Diodenstruktur
durch ihren Bahnwiderstand begrenzt wird, sobald sich die Diode 6ffnet. Der Strom steigt
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4.3 Elektrolumineszenz eines Einzelquantenpunktes

also nicht wie bei einer idealen Diode exponentiell an. Oberhalb der Schwellenspannung
Us kann die Starke des Stroms durch die Diode I vielmehr durch

I = oL (4.19)
angenédhert werden, wobei Rp die Grofse des Bahnwiderstandes bezeichnet. Es kann also
davon ausgegangen werden, dass bei hoheren Spannungen die Stromstéarke linear mit der
Spannung ansteigt.

Zu erwahnen ist hier, dass die in Abbildung 4.6(a) dargestellte Kennlinie zwar an
derselben Probe, nicht jedoch an exakt derselben Struktur gemessen wurde, von der die in
den folgenden Teilkapiteln gezeigten EL-Spektren stammen. Fiir die Probe bestand ein
hohes Potential fiir Schadigungen durch elektrostatische Entladungen (vgl. Anhang D).
Daher wurde die fiir die optischen Messungen genutzte Struktur bereits vor der elektrischen
Kontaktierung mit der Spannungsversorgung iiber den 50 €2 Widerstand kurzgeschlossen
und daher keine anschliefende elektrische Charakterisierung durchgefiihrt.

Abbildung 4.6(b) zeigt das Elektrolumineszenzspektrum der Probe bei Anliegen einer
Spannung von 2V in Durchlassrichtung bei einer Temperatur von 4,7 K. Das Signal mit
der hochsten Intensitdt und einem Maximum bei ca. 1,48V stammt von der GaAs-
Leuchtdiodenstruktur, in die die Quantenpunkte eingebettet sind. Die Lumineszenz der
Quantenpunkte selbst ist bei dieser Spannung in der linearen Auftragung nur zu erahnen,
wird jedoch im Einschub in logarithmischer Skalierung deutlich. Es zeigt sich das Spektrum
des Quantenpunktensembles mit einem Maximum bei etwa 1,3 eV. Trotz dieser im Vergleich
zum GaAs-Signal deutlich geringeren Intensitét ist es also moglich, mit Hilfe dieser Struktur
die Elektrolumineszenz der Quantenpunkte nachzuweisen. Eine hohere spektrale sowie
ortliche Auflésung ermdglicht es nun, das Elektrolumineszenzspektrum eines einzelnen

Quantenpunktes zu detektieren.

4.3 Elektrolumineszenz eines Einzelquantenpunktes

Aufgrund ihrer elektrischen und optischen Eigenschaften ist zu erwarten, dass mit Hilfe
der Diodenstruktur die gewiinschte Spininjektion sowohl ermoglicht als auch detektiert
werden kann. Dazu gilt es zunéchst zu iiberpriifen, ob einzelne Quantenpunkte im Elektro-
lumineszenzspektrum nachgewiesen kénnen und welche Eigenschaften die entsprechenden
Spektren aufweisen. Daher wird im Folgenden zunéchst auf die Elektrolumineszenz eines

Einzelquantenpunktes in Abwesenheit eines externen Magnetfeldes eingegangen. Hier
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4 Ultra-schnelle elektrische Spininjektion in einer Spin-LED

steht insbesondere die Emission eines einfachen neutralen Exzitons sowie eines neutralen
Biexzitons im Vordergrund.

Abbildung 4.7 zeigt die Elektrolumineszenzspektren eines Einzelquantenpunktes fir
fiinf verschiedene externe Spannungen. Die Intensitdten wurden hier fiir eine bessere

Vergleichbarkeit auf das jeweilige Maximum normiert.

:_ 2XO XO Uext - _:

o f ]
st - Abbildung 4.7: Elektrolumineszenzspektrum
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ST 7 eines einzelnen InGaAs-Quantenpunktes bei
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| 1,76 V ezeigt fiir fiinf verschiedene S Bei
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s r b niedrigen Spannungen ist zunéchst vorwiegend
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Der hier betrachtete Quantenpunkt weist zwei Emissionslinien auf, die als ungeladenes
Exziton und Biexziton identifiziert werden konnen. Die Emissionslinien zeigen eine leichte
spektrale Schwankung. Diese ist vermutlich einerseits durch die iibliche spektrale Diffusion
aufgrund von Fluktuationen des den Quantenpunkt umgebenden Potentials zu erkldren
und andererseits auch auf Temperaturschwankungen wahrend der Messungen aufgrund
der Kiihlung durch das fliissige Helium und der gleichzeitigen Erwarmung durch den
Stromfluss durch die Probe und den auf demselben Kupferplattchen befindlichen 50 2
Widerstand zuriickzufiihren. Die in den weiteren Messungen beobachteten Schwankungen
der Werte liegen in einem Bereich von maximal 0,1 meV, jedoch ohne einen eindeutigen
Verlauf. Geméf dem Varshni-Gesetz [Var67] fiir die Temperaturabhéngigkeit der Bandliicke
entspricht in dem hier vorliegenden Temperaturbereich eine Verminderung der Bandliicke
um 0,1 meV einem Temperaturanstieg von ca. 3 K. Dies bedeutet, dass trotz des Strom-
flusses durch die Probe keine iiberméfige Erwdrmung der Probe stattfindet. Dies ist eine
Grundvoraussetzung fiir die Verwendung des verdiinnt-magnetischen Halbleiters fiir die

anschliefsende Spininjektion.
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4.3 Elektrolumineszenz eines Einzelquantenpunktes

Die Emissionsenergie des Biexzitons ist aufgrund der Wechselwirkung der beiden Exzi-
tonen untereinander um ca. 2,1 meV gegeniiber dem einfachen Exziton vermindert. Durch
Bindung der beiden Exzitonen findet also ein Energiegewinn statt. Es wurden fiir InGaAs
Quantenpunkte bereits bindende und antibindende Zustdnde beobachtet, die zur Folge
haben, dass die Emissionsenergie gegeniiber dem einfachen Exziton sowohl vermindert
als auch vergrofert sein kann [Rod03]. Die energetischen Absténde zwischen Exziton und
Biexziton lagen dabei in Bereichen von etwa -6 bis 3meV [Kut98|. Zu erwihnen ist an
dieser Stelle, dass die exakte Zuordnung der beiden Linien nicht mit vollstdndiger Genau-
igkeit vorgenommen werden kann, da in der hier untersuchten Apertur eine Vielzahl von
Quantenpunkten im Elektrolumineszenzspektrum zu beobachten war. Allerdings werden
im Folgenden einige typische Charakteristika der beiden Emissionslinien dargestellt, die

die vorgenommene Zuordnung begriinden.
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Abbildung 4.8: (a) Intensitidten der beiden Emissionslinien in Abhéngigkeit von der angelegten
Spannung. Das einfache Exziton X weist einen linearen Anstieg auf, der sich zu Uy = 1,6 V extra-
polieren ldsst. (b) Doppelt-logarithmische Auftragung der Intensitéten der beiden Emissionslinien
iiber der Spannungsdifferenz U — Uy. Zusétzlich sind Geraden mit den Steigungen m = 1 und
m = 2 eingezeichnet. Der Einschub in (b) stellt das Verhéltnis der Intensitdten von Biexziton
und Exziton tiber der Spannung dar. Hier ist fiir Spannungen unterhalb von ca. 1,9V ein linearer
Anstieg zu erkennen.

In Abbildung 4.8(a) sind die Intensitidten der beiden Emissionslinien in Abhéngigkeit
von der extern angelegten Spannung dargestellt. In der Regel ist es iiblich, bei Leucht-
diodenstrukturen die Abhéngigkeit der Intensitdten von der Stérke des Stroms durch
die Diode zu untersuchen [Yua02|. Es stellte sich wiahrend der Untersuchung einer Reihe

von weiteren Proben jedoch heraus, dass wahrend der Messungen — vermutlich durch
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4 Ultra-schnelle elektrische Spininjektion in einer Spin-LED

elektrostatische Entladungen an nicht geschiitzten Proben — eine Degradation stattfinden
konnte, die sich in Kurzschliissen durch die Probe und damit in starken Anstiegen der
Stromstirken duflerte. Um weiterhin eine Reproduzierbarkeit der erhaltenen Ergebnisse
zu gewahrleisten, wurde bereits hier die fiir die Anpassung der Probe an die spéateren
Wechselspannungen notwendige Parallelschaltung des 50 2 Widerstandes vorgenommen,
um die Probe vor elektrostatischen Entladungen zu schiitzen. In allen weiteren Messungen
wurde anschliefend die Spannung variiert.

Es zeigt sich fiir das Exziton ein messbarer Einsatz der Emission ab einer Spannung
von 1,72V, gefolgt von einem linearen Anstieg und anschliefsender Séattigung ab ca. 1,85 V.
Der Einsatz der Emission lasst sich linear zu ca. Uy = 1,6 V extrapolieren. Dies entspricht
dem Flachbandfall, der sich aus den Simulationen der Bandstruktur ergibt. Das Biexziton
zeigt dagegen einen nichtlinearen Anstieg.

Im Einschub in Abbildung 4.8(b) ist das Verhéltnis der Intensitét des Biexzitons zur
Intensitét des einfachen Exzitons aufgetragen. Hier zeigt sich ein annéhernd linearer Anstieg.
Zur Untersuchung der genauen Abhéngigkeiten der Intensitédten der beiden Emissionslinien
von der Spannung sind diese in Abbildung 4.8(b) in doppelt-logarithmischer Auftragung
dargestellt. Bei dieser Auftragung wird davon ausgegangen, dass der Einsatz der Emission

erst bei der Spannung U, stattfindet, so dass fiir die Intensitét gilt:
I(U) = const. - (U —Uy)”. (4.20)

In der doppelt-logarithmischen Auftragung kann so der Exponent fiir den Anstieg der

Intensitédten der beiden Spektrallinien geméfk:
log (I (U)) = log (const.) + z - log (U — U) . (4.21)

bestimmt werden.!

In Abbildung 4.8 sind Geraden mit den Steigungen m = 1 und m = 2 dargestellt. Die
Ubereinstimmung der experimentellen Daten mit diesen Geraden zeigt, dass die Intensitit
des Exzitons eine lineare, die des Biexzitons dagegen eine quadratische Abhéangigkeit
von der Spannungsdifferenz U — U, aufweist. Aufgrund der zuvor aus der Kennlinie
geschlossenen Proportionalitdt der Stromstérke zur anliegenden Spannung bei héheren
Spannungswerten, ist daraus zu folgern, dass die Intensitéat des Exzitons linear und die

des Biexzitons quadratisch mit der Stromstérke ansteigt. Diese Abhéangigkeit von der

!Die in Gleichung 4.21 auftretenden physikalischen Gréfen sind hier als dimensionslos zu betrachten.
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4.4 Elektrische Spininjektion in einen Einzelquantenpunkt unter Gleichspannung

Stromstérke ist fiir Quantenpunkt-LED-Strukturen bekannt [Yua02]. Die Ubereinstimmung
der Messdaten mit Geradenverlaufen der Steigung 1 und 2 in Abbildung 4.8 unterstiitzt
damit die vorgenommenen Zuordnungen, dass es sich hier um die Emissionslinien eines
einfachen Exzitons sowie eines Biexzitons handelt.

Es konnen also iiber den gesamten untersuchten Spannungsbereich im Elektrolumines-
zenzspektrum des Einzelquantenpunktes die Spektrallinien eines neutralen Exzitons sowie
eines Biexzitons nachgewiesen werden. Diese Spektrallinie des neutralen Exzitons wird im

folgenden Kapitel genutzt, um die Spininjektion in den Einzelquantenpunkt nachzuweisen.

4.4 Elektrische Spininjektion in einen

Einzelquantenpunkt unter Gleichspannung

Die LED-Struktur wurde in Anwesenheit eines magnetischen Feldes betrieben, um unter
Ausnutzung der in Kapitel 4.1 dargestellten Austauschwechselwirkung den Leitungsband-
elektronen im verdiinnt-magnetischen Halbleiter eine bevorzugte Spinorientierung zu
geben und diese spinpolarisierten Elektronen anschliefsend in den bereits vorgestellten
Quantenpunkt zu injizieren. In Abbildung 4.9 sind die Elektrolumineszenzspektren des
Quantenpunktes fiir Magnetfelder bis zu 5T bei einer Temperatur von ca. 4 K und einer

Spannung von 1,74V dargestellt.
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Abbildung 4.9: Nachweis der Spininjektion f§ o v 3T ;
in einen einzelnen InGaAs Quantenpunkt in % L '. /' ]
der Spin-LED-Struktur. Gezeigt ist das Elek- RS M8 2T A
trolumineszenzspektrum eines Quantenpunktes g 1 ]
in magnetischen Feldern bis zu 5T. Die hoher é - i 1T ]
energetische Linie weist aufgrund der erfolgrei- 8 /\J\VET ]
chen Spininjektion eine héhere Intensitéit auf. - ) ' .
Das Elektron wird somit im DMS spinpolari- 1,230 1,232 1,234
.sie”rt' und anschliefend in den Quantenpunkt Energie (eV)
njiziert.
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4 Ultra-schnelle elektrische Spininjektion in einer Spin-LED

Es ist eine Zeeman-Aufspaltung der Energie-Niveaus von bis zu ca. 0,9meV bei 5T zu
erkennen. Fiir den hier betrachteten Quantenpunkt lasst sich anhand dieser Aufspaltung
ein Betrag des g-Faktors des Exzitons von 2,85 bestimmen, der im typischen Bereich fiir
InGaAs Quantenpunkte liegt [Kut98, Bay02a, Nak04].

Die Emission weist eine deutliche Polarisation auf. Die Intensitit der energetisch héhe-
ren Emissionslinie ist deutlich gegeniiber der energetisch niedrigeren Linie erhoht. Dies
entspricht der in Kapitel 4.2.1 dargestellten Erwartung. Aufgrund des unterschiedlichen
Vorzeichen des g-Faktors des Elektrons im verdiinnt-magnetischen Halbleiter und im
Quantenpunktmaterial kommt es zur Besetzung des héheren Energie-Niveaus mit spin-
polarisierten Elektronen. Diese Besetzung widerspricht der Verteilung bei der Injektion
unpolarisierter Elektronen, bei der eine gleichméfige Verteilung auf beide Zeeman-Energien
oder — bei entsprechend langen Aufenthaltszeiten der Elektronen im Quantenpunkt — eine
erhohte Besetzung des niedrigeren Energie-Niveaus zu beobachten wére. Die hier beob-
achtete Besetzung des Quantenpunktes ist also ein unmittelbarer Beweis fiir die erfolgte
Spininjektion.

Abbildung 4.10 stellt die Spannungs- und Magnetfeldabhéngigkeit der Polarisation der

Elektrolumineszenz zusammen. Der zirkulare Polarisationsgrad ist dabei gemaf

p:ni—nT:](aJr)—I(a_)
nl+nt I(ct)+1(o7)

(1.28)

definiert.

Es wird ein maximaler Polarisationsgrad von ca. 50% bei einer Spannung von 1,73V und
einem Magnetfeld von 5T beobachtet (siehe Abbildung 4.10(b)). Die Grofenordnung der
gemessenen Polarisationsgrade ist zunéchst unerwartet, da, wie in Kapitel 4.1 dargestellt,
bei den hier vorliegenden hohen magnetischen Feldern samtliche Elektronen im verdiinnt-
magnetischen Halbleiter spinpolarisiert sein sollten und auch bereits Polarisationen von
annahernd 100% unter Nutzung des gleichen Materialsystems beobachtet wurden. Jedoch
ist auch bekannt, dass es zu einer Streuung der ermittelten Polarisationswerte fiir verschie-
dene Quantenpunkte in derselben untersuchten Probe kommen kann [L6f07, Kim09]. Bei
zunehmender Spannung ist eine starke Abnahme des Polarisationsgrades zu erkennen. Fiir
B >3T ist keine Magnetfeldabhéngigkeit zu beobachten. Im Rahmen der experimentellen
Streuung bleibt der Polarisationsgrad hier konstant und die Spannungsabhéngigkeit zeigt
einen identischen Kurvenverlauf.

Im Folgenden sollen einige mogliche Ursachen fiir die hier beobachtete Gréfenordnung

des Polarisationsgrades diskutiert werden. Aus den in Kapitel 4.1 vorgestellten Gleichungen
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Abbildung 4.10: (a) Polarisationsgrade der Elektrolumineszenz des neutralen Exzitons im
Quantenpunkt in Abhéngigkeit vom externen magnetischen Feld fiir verschiedene angelegte
Spannungen. Die durchgezogenen Linien stellen die Ergebnisse von Modellrechnungen dar (siehe
Text). (b) Abnahme des Polarisationsgrades mit zunehmender angelegter Spannung.

ist ersichtlich, dass verschiedene Parameter einen Einfluss auf den Polarisationsgrad der Lei-
tungsbandelektronen im DMS besitzen. Diese sind namentlich die effektive Konzentration
Zogr, die effektive Temperatur Ty und das Verhéltnis von Verweildauer der Elektronen im
DMS zur Spin-Umklapp-Zeit 7/ /75. Bei der Berechnung des Gleichgewichtspolarisations-
grades wurde zudem die Rekombination von Leitungsbandelektronen im DMS mit Lochern
im Valenzband vernachlassigt, die ebenso zu einer Verringerung des Polarisationsgrades
fithren kann. Die durch die antiferromagnetische Kopplung der Mangan-Spins hervorgeru-
fene effektive Konzentration und Temperatur konnen geméf den Ergebnissen in [Yu,95|
und [Zeh98| abgeschitzt werden. Die effektive Mangan-Konzentration betragt demnach
ca. 60% des urspriinglichen Wertes von 0,04. Die effektive Temperatur ist gegeniiber
dem Ursprungswert lediglich um ca. 1,5K erhoht. Allerdings stellt eine Erhohung der
Temperatur des Mangan-Spinsystems dennoch eine naheliegende Erklarung fiir die beob-
achteten niedrigen Polarisationsgrade dar. Aufgrund des Stromflusses durch die Struktur
kann es lokal zu Temperaturerh6hungen im DMS kommen, so dass die Spinpolarisation
vor der Injektion bereits deutlich absinken kann. Dieser Effekt wiirde gerade fiir kleinere
Magnetfelder zu einem Verlust der Spininjektion fithren. Abbildung 4.11(a) stellt die zu
erwartenden Gleichgewichtspolarisationsgrade der Leitungsbandelektronen im DMS bei
erhohten Temperaturen unter Beriicksichtigung der effektiven Konzentration dar.

Um die gemessenen Polarisationsgrade im Bereich von ca. 10% bis 50% allein durch eine

erhohte Temperatur zu erklaren, sind Temperaturen von etwa 35 bis 90 K anzunehmen.
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Abbildung 4.11: Modelle zur Erkliarung des gemessenen verminderten Polarisationsgrades der
injizierten Elektronen. (a) Berechneter Gleichgewichtspolarisationsgrad bei erhohten Tempera-
turen. (b) Polarisationsgrade fiir verschiedene Verhéltnisse der Verweildauer der Elektronen im
DMS zur Spin-Umklapp-Zeit bei effektiven Temperaturen von 6 K und 20 K. Beiden Modellen ist
eine effektive Mangan-Konzentration wie im Text beschrieben zugrunde gelegt.

Allerdings widerspricht die in Abbildung 4.11(a) dargestellte Magnetfeldabhidngigkeit
deutlich den gemessenem Verlauf, bei dem kein Einfluss des Magnetfeldes fiir B >3T zu
erkennen ist.

Der Einfluss des Verhéltnisses von Verweildauer und Spin-Umklapp-Zeit auf die erhal-
tenen Polarisationsgrade ist in Abbildung 4.11(b) dargestellt. Hier sind die berechneten
Polarisationsgrade in Abhéngigkeit vom Magnetfeld fiir verschiedene Verhéltnisse der
Verweildauern im verdiinnt-magnetischen Halbleiter und der Spin-Umklapp-Zeit sowie fiir
zwei verschiedene effektive Temperaturen gezeigt. Aus diesen Daten sind zwei grundlegende
Informationen zu entnehmen: Zum einen kann die Grofenordnung der gemessenen Polari-
sationsgrade durch die angenommenen Verhéltnisse nachvollzogen werden, zum anderen
zeigt sich auch eine Sattigung bei hoheren Magnetfeldern, wie es auch den gemessenen
Daten zu entnehmen ist. Allerdings muss zur Rekonstruktion des gemessenen Verlaufs
eine deutlich erhohte effektive Temperatur angenommen werden. In Abbildung 4.10(a)
sind durchgezogene Linien eingefiigt, die die Ergebnisse solcher Rechnungen mit einer
effektiven Temperatur von 20 K darstellen. Die fiir die Rechnungen genutzten Verhéltnisse
der Verweildauer und Spin-Umklapp-Zeit betragen 7y /75 = 0,1fiir 2,0V, 7/ /75 = 0,2 fiir
1,8V, 1v/1s¢ = 0,4fir 1,76 V und 7, /7s = 0,6 fiir 1,74 V. Es sei an dieser Stelle darauf
hingewiesen, dass diese Rechnungen lediglich ein Modell darstellen. Weitergehende Mes-

sungen des spannungsabhéngigen Polarisationsgrades der Photolumineszenz des verdiinnt-
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magnetischen Halbleiters, die im Rahmen dieser Arbeit nicht durchgefiihrt wurden, sowie
Kenntnis {iber die Transporteigenschaften des DMS konnten weiteren Aufschluss iiber
die tatsdchlichen Grofsen der hier beschriebenen Zeiten liefern. Die notwendige deutliche
Erhohung der effektiven Temperatur deutet jedoch darauf hin, dass auch dieser Effekt
nicht als alleinige Erklarung fiir die beobachteten Polarisationsgrade herangezogen werden
kann.

In den im vorigen Kapitel vorgestellten Untersuchungen wurde gezeigt, dass es iiber den
gesamten Spannungsbereich zu einer Emission eines Biexzitons kam. Ein Auftreten des Biex-
zitons konnte unter Anwesenheit des magnetischen Feldes nicht zweifelsfrei nachgewiesen
werden, da es zu einer Uberlagerung von Spektrallinien mit denen anderer Quantenpunkte
in derselben Apertur kam. Jedoch ist auch hier die Bildung von Biexzitonen denkbar, sofern
zusétzlich Elektronen im spin-up Zustand das s-Niveau des Quantenpunktes besetzen.
Dies kann durch eine unvollsténdige Polarisation im DMS oder durch einen Spin-Umklapp-
Prozess aus einem hoheren Quantenpunktniveau verursacht sein. Abbildung 4.12 stellt dar,
wie es zu einer Verringerung des Polarisationsgrades aufgrund der Bildung von Biexzitonen

kommen kann.

Abbildung 4.12: Verminderung des Polarisationsgrades durch die Bildung von Biexzitonen.
Da beim biexzitonischen Zerfall beide Rekombinationsmoglichkeiten gleich wahrscheinlich sind,
konnen helle Exzitonen mit beiden moglichen Besetzungskonfigurationen im Quantenpunkt
verbleiben.

Das Biexziton, das im Zentrum der Abbildung dargestellt ist, besteht aus je einem
Elektron und einem Loch im spin-up und im spin-down Zustand, insgesamt also aus einem
Exziton mit Gesamtspin von +1 (spin-down Elektron und spin-up Loch) und einem mit
Gesamtspin von —1 (spin-up Elektron und spin-down Loch). Rekombiniert nun beispiels-

weise das Exziton mit Spin +1 zuerst (im rechten Teil des Bild gezeigt), so wird das
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Biexziton mit o-Polarisation detektiert. Das im Quantenpunkt verbleibende einfache
Exziton rekombiniert anschlieffend unter o~ -Polarisation. Da beide Rekombinationsmog-
lichkeiten nach Bildung eines Biexzitons die gleiche Wahrscheinlichkeit besitzen, sinkt der
beobachtete Polarisationsgrad foglich ab.

Einen weiteren Einfluss auf die Polarisation der injizierten Elektronen kann die Dotierung
des verdiinnt-magnetischen Halbleiters ZnMnSe besitzen. Loffler et al. zeigten, dass bei
hoher Dotierung oberhalb von ca. n = 1-108cm =3 aufgrund der Entartung der Elektronen
die Fermi-Energie bereits so hoch ist, dass sich eine verédnderte Verteilung der Leitungsban-
delektronen im DMS auf die beiden Zeeman-Niveaus und damit ein deutlich verminderter
Polarisationsgrad in der Grofenordnung von 50% einstellt [L6f10]. Da jedoch auch in
Spin-LED Strukturen mit héher dotierten DMS-Schichten bereits Polarisationsgrade von
annahernd 100% gemessen wurden, wird auch diese Erklarung nicht als alleinige Ursache
fiir die erzielten Ergebnisse betrachtet.

Abschliefsend sei angefiihrt, dass bisher von einer Injektionseffizienz der Spinpolarisation
von 100% ausgegangen wurde. Es wurde also angenommen, dass die Elektronen beim
Ubergang zwischen den verschiedenen Materialsystemen ihren Spin behalten. Dies ist
aber keineswegs zu erwarten. Zum einen kann es insbesondere aufgrund der strukturellen
Unterschiede an den Grenzflichen der Materialsysteme zu Streuungen kommen. Zum
anderen existieren auch Spriinge im Verlauf der Leitungsbandniveaus, so dass es zu
Verlusten der Spininformation der Elektronen wéahrend des Transport und der damit
verbundenen energetischen Relaxation kommen kann [Gha07|. Diese Spriinge sind zudem
spannungsabhéngig, so dass auch eine Spannungsabhéngigkeit der Injektionseffizienz zu
erwarten ist.

Es existiert also eine Vielzahl von moglichen Ursachen, die den Polarisationsgrad der
injizierten Elektronen vermindern konnen. Es ist zu vermuten, dass hier keine dieser
Ursachen als alleinige Erklarung dienen kann, sondern vielmehr jeder der diskutierten
Effekte einen Beitrag zur Verminderung des Polarisationsgrades besitzt.

Eine Beobachtung, die vorerst nicht erklart werden kann, ist die in Abbildung 4.10(b) zu
erkennende Séttigung des Polarisationsgrades bei hohen Spannungen. Die Kurven fiir die
Magnetfelder von 3, 4 und 5T zeigen allesamt einen identischen Kurvenverlauf mit einer
Sattigung bei einem Polarisationsgrad von etwa 10%. Anhand der diskutierten Einfliisse
auf die Spinpolarisation ist fiir hohe Spannungen eine Annaherung des Polarisationsgrades

an Null zu erwarten.
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Die erfolgreiche Injektion spinpolarisierter Elektronen iiber eine extern angelegte Span-
nung erdffnet jedoch die Moglichkeit, im Folgenden die Tauglichkeit dieses Konzeptes im

sub-Nanosekundenbereich auszuloten.

4.5 Ultra-schnelle Spininjektion durch Spannungspulse

im sub-Nanosekundenbereich

Mit der entworfenen Diodenstruktur ist es ermoglicht worden, mittels einer angelegten
Gleichspannung gezielt spinpolarisierte Elektronen in einen einzelnen Quantenpunkt zu
injizieren. Es zeigten sich Polarisationsgrade von bis zu ca. 45 %. Damit ist die Grundlage
geschaffen, die Moglichkeiten einer solchen Spin-LED-Struktur als Grundlage fiir ein
mogliches zukiinftiges Bauteil zu demonstrieren. Fiir die Anwendung eines solchen Bauteils
ist ein Betrieb in sehr kurzen Zeitbereichen unerlésslich. Dies bedeutet, dass die Spin-
injektion mittels kurzer Spannungspulse im Nanosekundenbereich oder sogar darunter
verwirklicht werden muss. Die Tauglichket der Spin-LED-Struktur fiir die Nutzung solch
kurzer Spannungssignale wurde bereits in Kapitel 3 dargestellt. Es zeigte sich, dass
10%-90%-Anstiegs- und Abfallszeiten der gepulsten Spannung an der Diode im Bereich
<1ns erreicht werden konnten. Weitere Daten hierzu sind in Anhang C zusammengefasst.
Nun gilt es zu iiberpriifen, ob die demonstrierte erfolgreiche Spininjektion auch im sub-
Nanosekundenbereich verwirklicht werden kann, wie es das grundséatzliche Ziel dieses
Ansatzes ist.

An die Probe wurden Spannungspulse mit einer Repetitionsfrequenz von 40 MHz und
variierten Pulsbreiten angelegt. Die Spannungsniveaus wurden so gewéahlt, dass sich
das untere Spannungsniveau bei 1,6 V befand und somit kein Licht emittiert wird. Das
obere Niveau wurde auf 2V festgesetzt, so dass eine Emission aus dem Quantenpunkt
mit hinreichender Intensitat stattfand. Abbildung 4.13 zeigt die Emissionsspektren des
bereits vorgestellten Quantenpunktes in einem magnetischen Feld von 5T fiir verschiedene
Pulsbreiten.

Bereits ab einer Breite der angelegten Spannungspulse von 0,6 ns ist eine Emission des
Quantenpunktes mit einer deutlichen Polarisation zu erkennen. Der Polarisationsgrad
betragt hier etwa 70%. Mit dem hier entwickelten Ansatz kann damit erstmalig eine
elektrische Injektion spinpolarisierter Elektronen in einen einzelnen Quantenpunkt mit

Spannungspulsen im sub-Nanosekundenbereich demonstriert werden.
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Abbildung 4.13: (a) Messtechnik zum Nachweis der ultra-schnellen Spininjektion mit Hilfe von
Spannungspulsen bis hinab in den sub-Nanosekundenbereich. Die Spannung wird von 1,6 V nach
2,0V bei einer gleichbleibenden Repetitionsfrequenz von 40 MHz gepulst. Die Pulsbreite wird
variiert. (b) Elektrolumineszenzspektrum des Quantenpunktes in einem magnetischen Feld von
5T fiir sechs verschiedene Pulsbreiten. Die Spininjektion mit sub-Nanosekunden Spannungspulsen
resultiert in Polarisationsgraden von bis zu 70%.

Interessant ist, dass der Polarisationsgrad der injizierten Elektronen im Falle der ul-
tra-schnellen Injektion deutlich gegeniiber dem vergleichbaren Polarisationsgrad unter
Gleichspannungsbedingungen gesteigert ist. Erst mit zunehmender Pulsbreite ist eine Ab-
nahme der Polarisation zu erkennen. Der Polarisationsgrad bei einer Pulsbreite von 20 ns
entspricht in etwa dem, der auch unter Gleichspannungsbedingungen zu beobachten ist.
Abbildung 4.14 fasst die Polarisationsgrade in Abhéngigkeit von der nominellen Breite der
angelegten Spannungspulse zusammen. Zusétzlich sind die Polarisationsgrade aufgezeigt,
die sich unter gleichen experimentellen Bedingungen, jedoch mit Spannungspulsen mit
einem oberen Spannungsniveau von 1,8V ergeben.

Fiir diese Abnahme der Polarisation mit zunehmender Pulsbreite sind verschiedene
Erklarungsmoglichkeiten heranzuziehen. Zum einen kann bedacht werden, dass es aufgrund
der verlangerten Spannungspulse zu einer groferen Wéarmeentwicklung in der Probe kommt.
Eine Erhohung der Temperatur wirkt sich in einer Verminderung der Polarisation der
Mangan-Spins im verdiinnt-magnetischen Halbleiter aus, die sich wiederum in einem

verminderten Polarisationsgrad der Quantenpunktelektrolumineszenz widerspiegelt. So
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Abbildung 4.14: Polarisationsgrade der Elektrolumineszenz des Finzelquantenpunktes in Ab-
hangigkeit von der nominellen Breite der angelegten Spannungspulse. (a) fiir Spannungspulse
mit einem oberen Niveau von 1,8V und (b) fiir ein oberes Niveau von 2,0 V. Die durchgezogenen
Linien dienen der Orientierung.

ware gerade bei ldngeren Spannungspulsen eine hohere Warmeentwicklung in der Probe zu
erwarten. Die Temperaturerh6hung als alleiniger bestimmender Faktor fiir die niedrigen
Polarisationsgrade unter Gleichspannungsbedingungen wurde jedoch bereits im vorigen
Kapitel als unwahrscheinlich betrachtet.

Des weiteren kann bedacht werden, dass sich eine nicht vollstandig vorgenommene
Anpassung der Probe an die genutzten Spannungspulse auf die experimentellen Ergebnisse
auswirkt. Die an der Spin-LED anliegenden Spannungspulse besitzen eine 10%-90%-
Anstiegs- und Abfallszeit im Bereich von ungefahr 1ns (vgl. Anhang C). Dies bedeutet,
dass bei Anlegen von Spannungspulsen mit kiirzeren Zeiten das obere Spannungsniveau
nicht vollsténdig erreicht werden kann. Zur Verdeutlichung sind in Abbildung 4.15(a) vier
Spannungsverldufe mit exponentiellem Anstieg und Abfall mit einer Zeitkonstante von t5 =
1 ns fiir vier verschiedene Pulsbreiten w dargestellt. Zu erkennen ist, dass erst ab Pulsbreiten
von ca. 5ns der Maximalwert der Spannung erreicht wird. Im vorangegangenen Kapitel
wurde gezeigt, dass der Polarisationsgrad eine starke Spannungsabhéngigkeit besitzt und
mit steigender Spannung abnimmt. Nun kann die Vermutung angestellt werden, dass es
sich bei der beobachteten Abnahme des Polarisationsgrades lediglich um eine Folge der
nicht vollstandig erreichten Spannung handeln kann.

Um zu iiberpriifen, ob der Verlauf der gemessenen Polarisationsgrade eine Konsequenz
dieses zeitlichen Spannungsverlaufs darstellt, wurde die Annahme getroffen, dass sich zu

jeder anliegenden Spannung die zugehorigen Intensitédten der Spektrallinien der beiden
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Zeeman-Energieniveaus einstellen. Daher wurde zunéchst an die bei einem magnetischen
Feld von 5T unter Gleichspannung gemessenen spannungsabhéngigen Intensititen des o*-
und o~ -polarisierten Lichtes eine lineare Kurvenanpassung durchgefiihrt, so dass zu einer
vorgegebenen Spannung die jeweils zugehorigen Intensitéaten berechnet werden konnten. Fiir
die Spannung wurden die in Abbildung 4.15(a) dargestellten Pulsformen angenommen, die
mit Hilfe von exponentiellen Anstiegen mit Anstiegs- und Abfallszeiten ¢, berechnet wurden.
Auf diese Weise kann ein zeitlicher Verlauf der beiden Intensitidten in Abhéngigkeit von der
Zeitkonstante to berechnet werden. Indem zunéchst die Gesamtintensititen der jeweiligen
Spektrallinie wihrend eines Spannungspulses aufsummiert wurden, wurde anschlieffend
der Polarisationsgrad berechnet. Die so erhaltenen Polarisationsgrade sind in Abbildung
4.15(b) fur drei verschiedene Anstiegs- und Abfallszeiten ¢ gezeigt.
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Abbildung 4.15: (a) Berechnete Spannungspulse mit einer Anstiegs- und Abfallszeit von 1 ns und
variierten Pulsbreiten. Zu erkennen ist, dass bei sehr kurzen Pulsbreiten das obere Spannungsniveau
nicht erreicht werden kann. (b) Simulierter Verlauf des Polarisationsgrades unter der Annahme,
dass nur die Zeitabhéngigkeit der angelegten Spannung den Polarisationsgrad beeinflusst.

Aus den Berechnungen ist zu schlieften, dass der zeitlich verzogerte Spannungsanstieg
unter Vernachlassigung weiterer Effekte durchaus zu einem Abfall der Polarisationsgrade
fithren kann. Der quantitative Vergleich mit den Messwerten zeigt jedoch, dass diese Erkla-
rung alleine nicht ausreicht. Bei einer Anstiegszeit des Spannungspulses von ca. 1ns, wie
er in zeitintegrierten Elektrolumineszenzmessungen beobachtet wurde, wiirde zu einem zu
schnellen Abfall des Polarisationsgrades fiihren und damit den experimentellen Ergebnissen
widersprechen. Nur eine deutlich langere Anstiegszeit konnte anndhernd den beobachteten
Verlauf erklaren. Allerdings ist zu berticksichtigen, dass hier deutlich l&ngere Pulsbreiten

notwendig wéren, um eine Elektrolumineszenz detektieren zu konnen, was wiederum den
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experimentellen Beobachtungen widerspricht. Der zeitverzégerte Spannungsanstieg kann
daher ebenfalls nicht allein als Erklirung fiir das beobachtete Verhalten dienen.!

Im vorangegangenen Kapitel wurde unter anderem auch die Bildung von Biexzitonen
als mogliche Ursache fiir eine Verminderung des Polarisationsgrades betrachtet. Diese
kann auch zur Erklarung fiir die hier beobachtete zeitliche Abnahme der Polarisation
bei steigender Pulsbreite dienen. Es ist nicht unwahrscheinlich, dass zur Bildung eines
Biexzitons eine langere Zeit notwendig ist als fiir die Bildung eines einfachen Exzitons.
Dies liegt zum einen daran, dass pro Spannungspuls zunéchst eine ausreichende Menge
Elektronen zur Verfligung gestellt werden muss, damit die Quantenpunkte mit zusétzlichen
Elektronen geladen werden. Ebenso ist zu bedenken, dass aufgrund der Polarisation
der Leitungsbandelektronen die Wahrscheinlichkeit der Injektion eines Elektrons mit
antiparallelem Spin und damit entgegen der Vorzugsrichtung im DMS geringer wird, so
dass die Bildung des Biexzitons zeitlich gegeniiber der Bildung des einfachen Exzitons
verzogert wird. Auf diese Weise wiirden erst bei langeren Pulsbreiten vermehrt Biexzitonen
entstehen und den Polarisationsgrad auf diese Weise vermindern.

Aus den durchgefiihrten Experimenten ist ersichtlich, dass das Konzept zur ultra-
schnellen Spininjektion in einen einzelnen Halbleiterquantenpunkt mit Hilfe der Spin-LED
Struktur in einem Zeitbereich von deutlich unterhalb einer Nanosekunde mit einer sehr

hohen Spinpolarisation erfolgreich verwirklicht werden konnte.

!Die zeitabhiingige Abnahme des Stromflusses durch die Diodenstruktur aufgrund ihres kapazitiven
Charakters wurde in der hier vorgenommenen Betrachtung vernachléssigt.
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5 Ultra-schnelle elektrische Kontrolle
des Ladungs- und Spinzustandes

tiber einen Tunnelprozess

Im vorangegangenen Kapitel wurde demonstriert, wie mit Hilfe einer Spin-LED Struktur
gezielt spinpolarisierte Elektronen in einen einzelnen Halbleiterquantenpunkt injiziert
werden kdnnen. Die erreichten Polarisationsgrade lagen dabei in der Gréfsenordnung von
bis zu ca. 70% bei Nutzung von Spannungspulsen mit Pulsbreiten von weniger als einer
Nanosekunde. In diesem Kapitel soll nun gezeigt werden, wie eine ultra-schnelle Kontrolle
der Ladungstragerbesetzung des Quantenpunktes sowie des Spinzustandes eines einzelnen
Elektrons im Quantenpunkt ausschlieflich iiber einen Tunnelprozess verwirklicht werden
kann.

Eine gezielte Beladung eines einzelnen InGaAs Quantenpunktes in einer GaAs Dioden-
struktur mit einer definierten Anzahl an Ladungstragern kann {iber einen Tunnelprozess
durch eine wenige nm dicke Barriere erreicht werden. Hier sind insbesondere die Tunnel-
kopplung zu einem angrenzenden Elektronenreservoir und die Coulomb-Wechselwirkung
der einzelnen Ladungstriager innerhalb des Quantenpunktes von entscheidender Bedeutung
fiir die beobachteten Ergebnisse. Es wird demonstriert, dass iiber den gewdhlten Ansatz
Tunnelzeiten bis hinab zu wenigen ps theoretisch méglich sind. Die Injektion einzelner
Ladungstréager wird darauthin im Experiment innerhalb von Zeiten bis hinab zu ca. 300 ps
verwirklicht. Es wird eine besondere Form der Ausrichtung des Elektronenspins im Quan-
tenpunkt nachgewiesen, die durch die ausgeprigte Tunnelkopplung des Quantenpunktes
mit dem Elektronenreservoir méglich wird. Es wird gezeigt, dass diese in einem externen
Magnetfeld trotz Abwesenheit eines spinausrichtenden Materials zu einer Polarisation des

Elektrons im Quantenpunkt fiihren kann.
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5.1 Das Konzept zur Kontrolle des Ladungszustandes

eines Quantenpunktes

Die Grundidee zur elektrischen Kontrolle des Ladungszustandes eines einzelnen Quan-
tenpunktes besteht darin, dass die energetische Lage der Quantenpunktniveaus in Bezug
zum Fermi-Niveau eines Ladungstragerreservoirs elektrisch kontrolliert werden kann. Dies
wird in der Regel mit Hilfe von Halbleiter-Heterostrukturen (zumeist ni- oder pi-Schottky-
(z. B. [Dre94,Fin01b, Oul02]) oder pin-Dioden |Gha08]) verwirklicht, in denen die Quanten-
punkte in den intrinsischen Bereich eingebracht werden und so die Lage ihrer Energieniveaus
im Verhéltnis zum Fermi-Niveau der Struktur durch eine elektrische Spannung wie durch
einen ,Hebelarm® [War98| variiert werden kann. Ein Tunnelprozess aus dem Reservoir in
den Quantenpunkt hinein bzw. aus dem Quantenpunkt in das Reservoir fithrt zur gezielten
Besetzung des Quantenpunktes mit einer definierten Anzahl an Ladungstrigern. Dieses
Konzept wird in der Regel zur Beladung mit Elektronen genutzt, wie es auch in dieser
Arbeit der Fall ist, kann aber ebenso auf Locher angewandt werden [Mar09al.

Die statischen Besetzungszustéinde, die sich im Quantenpunkt einstellen, sind vorwiegend
durch die Quantisierung der Energieniveaus sowie die Wechselwirkungen der verschie-
denen Ladungstriger im Quantenpunkt vorgegeben. Die Dynamik hingegen wird durch
drei konkurrierende Zeitkonstanten bestimmt. Dies sind die strahlende Lebensdauer von
Elektron-Loch-Paaren, die Tunnelzeit der Elektronen aus dem Reservoir in den Quanten-
punkt sowie die Relaxationszeit beim Ubergang eines Elektrons von einem héheren in ein
niedrigeres Energieniveau. Bei der Untersuchung der Kontrolle der Ladungszustiande im
sub-Nanosekundenbereich sind zudem die Anstiegs- und Abfallszeiten der verwendeten
Spannungspulse von entscheidender Bedeutung. Diese ist in einem gewissen Rahmen
durch die Probenstrukturierung vorgegeben (vgl. Kapitel 3). Die strahlende Lebensdauer
ist charakteristisch fiir das Quantenpunktmaterial und kann anhand von zeitaufgelosten
Photolumineszenzmessungen bestimmt werden. Die Tunnelzeit kann {iber einen geeigneten
Schichtaufbau der Probe und das daraus resultierende Banderschema sowie durch ein
extern angelegtes elektrisches Feld beeinflusst werden.

Zur Veranschaulichung der entscheidenden Prozesse soll zunéchst anhand des Coulomb-
Blockade-Modells prinzipiell gezeigt werden, wie eine elektrische Ladungskontrolle in einem
einzelnen Quantenpunkt iiber einen Tunnelprozess moglich ist. Darauthin werden die hier

auftretenden Tunnelraten theoretisch erlautert.
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5.1.1 Das Coulomb-Blockade-Modell

Der Ansatz, einzelne Quantenpunkte kontrolliert mit einer definierten Anzahl von Elek-
tronen aus einem Reservoir mittels einer angelegten Spannung zu besetzen, macht es
erforderlich, neben der Quantisierung der Energieniveaus ebenso die Wechselwirkung
der einzelnen Ladungstriager innerhalb des Quantenpunktpotentials zu beachten. Diese
ist entscheidend fiir die sich jeweils einstellenden Besetzungszustiande im Quantenpunkt.
Theoretische Modelle hierzu liefern insbesondere [War98, Sei05, Edi05|, deren Grundziige
im Folgenden erldutert werden sollen.

In Abbildung 5.1 ist schematisch ein Ausschnitt aus der Bandstruktur eines Quanten-
punktbauelementes dargestellt, in dem die Ladungstragerkonfigurationen iiber eine externe
Spannung U .y kontrolliert werden kénnen. Da in dieser Arbeit die Ladungstrigerbesetzung
anhand einer GaAs pin-Diodenstruktur kontrolliert wurde, ist in der Abbildung eine solche

Struktur gezeigt. Uber die externe Spannung kann der Potentialunterschied zwischen

A
A\ 4

(]
=)
o
0 E,
| E,=-e(U,-U)2
A=L,/ Lgjas
n-K ontakt intr. Bereich p-Kontakt
Ort

Abbildung 5.1: Schematischer Ausschnitt aus der Bandstruktur einer pin-Diodenstruktur mit
eingebetteten Quantenpunkten im Ortsraum zur Definition der fiir die Rechnungen verwendeten
Parameter. £ und E, sind als Materialparameter vorgegeben. Die Langen L und Lges ergeben
sich aus der Probengeometrie. Ey) ist durch die externe Spannung U ¢y, kontrollierbar. Nach [Sei05]
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p- und n-dotiertem Bereich erhéht oder verringert und damit die energetische Lage der
Quantenpunktniveaus gegeniiber dem Fermi-Niveau Ey der Elektronen im n-dotierten
Kontakt variiert werden, so dass Elektronen aus dem Kontakt in den Quantenpunkt hinein,
bzw. aus ihm hinaus tunneln kénnen.! Ly gibt die Linge des gesamten intrinsischen
Bereichs, Ly die Dicke der Tunnelbarriere an.

Zur Beschreibung der Energien der Ladungstréagerkonfigurationen werden fiir das Modell
die folgenden Annahmen getroffen: Die energetische Lage des Fermi-Niveaus wird hier zur
Vereinfachung mit der Leitungsbandkante des n-Kontakts gleichgesetzt.? Der Potentialver-
lauf im anschliefenden intrinsischen Bereich wird als linear angenommen. Anhand von
Abbildung 5.1 werden nun die folgenden Grofen abgeleitet: E. bezeichnet die Energiediffe-
renz zwischen dem s-Niveau eines Elektrons im Quantenpunkt zur Leitungsbandkante des
intrinsischen GaAs, die sich gemittelt am Ort des Quantenpunktes ergeben wiirde, und
bildet somit ein Maf fiir die Hohe der Tunnelbarriere. E, gibt die Bandliicke im Quanten-
punkt, also den Abstand der s-Zusténde eines Elektrons und eines Lochs an. E bezeichnet
den energetischen Abstand vom Fermi-Niveau zur Leitungsbandkante des intrinsischen
GaAs. Diese Groke kann {iber die extern angelegte Spannung Uy kontrolliert werden.
Wird vereinfacht angenommen, dass am Quantenpunkt geméifs eines Hebelarmmodells nur
ein Anteil A = Lp/Lges des Potentialunterschiedes zwischen den elektrischen Kontakten
vorliegt, so ergibt sich mit der Diffusionsspannung der Diode Up: Eq = —e (Ueyy — Up) - A

Mit Hilfe dieser Definitionen kénnen nun die Energien angegeben werden, die zur
Beladung des Quantenpunktes mit Elektronen und Lochern notwendig sind. Hierzu kann
schrittweise der Quantenpunkt mit Ladungstragern aufgefiillt werden. Es muss lediglich
die Wechselwirkung zwischen zwei Elektronen E.. bzw. zwischen Elektron und Loch F,
berticksichtigt werden. Die Energie fiir die Besetzung des Quantenpunktes mit einem
einzelnen Loch entspricht der Energie, die sich ergeben wiirde, um ein Elektron aus dem
s-Valenzbandzustand auf das Fermi-Niveau anzuheben [Sei05]. Mit diesen Uberlegungen
ergeben sich nach [Sei05] die Energien, wie sie in Tabelle 5.1 zusammengefasst sind. F..
und FE., werden hier als positive Grofen aufgefasst, die Anziehung bzw. Abstoffung wird

durch die Addition bzw. Subtraktion der jeweiligen Energie ausgedriickt.

IDa eine externe Spannung an die Diodenstruktur angelegt wird, handelt es sich um das Quasiferminiveau
der Elektronen, das iiblicherweise als Er ,, bezeichnet wird. In Analogie zur Literatur wird im Folgenden
aber ausschlieflich die Bezeichnung Er gewahlt.

?Diese Vereinfachung soll der Verdeutlichung der prinzipiellen Vorgéinge dienen. Bei der anschlieRenden
Auswertung der erhaltenen PL-Spektren ist zu beachten, dass nicht die Resonanz zur Leitungsbandkante,
sondern zur tatsdchlichen Lage der Fermi-Energie fiir die Tunnelprozesse entscheidend ist. Dies macht sich
in einem Versatz der erhaltenen Barrierenenergien F. deutlich. Fiir die sonstige Auswertung behélt das
Modell seine Giiltigkeit.
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Quantenpunktbesetzung Energie
leer 0
le Eq (Uext) — L
2e 2Fq (Uext) — 2F¢ + Eee
h Ey+ Ee — Ea (Ue)
X0 Ey — Een
X~ Ey 4+ Eg (Uext) — Ec + Eee — 2Ee

Tabelle 5.1: Gesamtenergien der Ladungstragerkonfigurationen im Quantenpunkt nach [Sei05].
Die einzelnen Energieterme sind in Abbildung 5.1 definiert. Die Energien kénnen durch schrittwei-
ses Besetzen des Quantenpunktes mit den entsprechenden Ladungstriagern unter Beriicksichtigung
der jeweiligen Wechselwirkungen berechnet werden. Wechselwirkungen mit Spiegelladungen im n-
Kontakt sind an dieser Stelle vernachléssigt.

In [Sei05] werden zusétzlich Wechselwirkungen mit Spiegelladungen im n-Kontakt
beriicksichtigt. Da diese aber in der Gréfsenordnung von ca. 1 meV liegen, wird aufgrund
der experimentellen Ungenauigkeiten in den spéter aufgezeigten Ergebnissen auf die
Einfiihrung dieser Wechselwirkung verzichtet.

Je nach anliegender Spannung ist — entsprechend den angefiihrten Energietermen —
eine bestimmte Ladungstriagerkonfiguration vor bzw. nach erfolgter optischer Anregung
energetisch bevorzugt, die sich iiber die Tunnelkopplung des Quantenpunktes an das
Elektronenreservoir einstellen kann, sofern sich zwischenzeitlich keine Anderungen der
Ladungstragerbesetzung durch die Rekombination von Elektronen und Lochern ergeben.
In Abbildung 5.2 sind die sich aus den Gleichungen ergebenden Geraden schematisch
dargestellt.

Der untere Teil der Abbildung entspricht dem Fall vor der optischen Anregung. Hier
ist der Quantenpunkt je nach anliegender Spannung leer, mit einem (le) oder mit zwei
Elektronen (2e) besetzt. Der obere Teil der Abbildung zeigt die Energien nach erfolgter op-
tischer Anregung, also bei Besetzung mit einem Loch (h), einem neutralen (X°) oder einem
einfach negativ geladenen Exziton (X7). An den Schnittpunkten dieser Geraden liegen die
Resonanzspannungen vor, an denen sich durch Tunneln eines Elektrons ein jeweils anderer
energetisch giinstigerer Besetzungszustand ergibt. Die Abstdnde dieser Schnittpunkte
ergeben sich direkt aus den Coulomb-Wechselwirkungsenergien zwischen den Ladungstréa-

gern innerhalb des Quantenpunktes. In Absorptions- oder Photolumineszenzmessungen
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Abbildung 5.2: Schematische Darstellung der Energien der verschiedenen Ladungstrigerbeset-
zungen im Quantenpunkt gegeben durch die in Tabelle 5.1 aufgefiihrten Gleichungen, im unteren
Teil vor der optischen Anregung, im oberen Teil nach erfolgter optischer Anregung.

kénnen bei diesen Spannungen Ubergéinge zwischen den unterschiedlichen Konfigurationen
beobachtet werden. Auf die exakten Ladungstriagerbesetzungen und die dynamischen
Vorgénge, die auf die optische Anregung in Photolumineszenzmessungen folgen, wird in
Kapitel 5.3 anhand der experimentell erzielten Ergebnisse nidher eingegangen.

In Tabelle 5.1 bzw. in Abbildung 5.2 sind nur diejenigen der moglichen Ladungstréager-
konfigurationen aufgefiihrt, die fiir die Photolumineszenzmessungen an den in dieser Arbeit
untersuchten Quantenpunkten relevant sind. Bei weiterer Auffiillung des Quantenpunktes
mit Ladungstriagern geméf dem Modell sind beispielsweise neben der bereits aufgezeigten
Elektron-Elektron- und Elektron-Loch-Wechselwirkung auch die Austauschwechselwirkun-
gen der s- und p-Elektronen untereinander zu beriicksichtigen. Eine Zusammenstellung

der Grofen dieser Wechselwirkungen ist [War98| zu entnehmen.

5.1.2 Tunnelkopplung eines nulldimensionalen Quantenpunktes

an ein dreidimensionales Elektronenreservoir

Im vorigen Kapitel wurden die statischen Energiezustdnde betrachtet, durch die die
energetisch giinstigste Ladungstriagerbesetzung eines Quantenpunktes gegeben ist. Doch

auch die Dynamik der beteiligten Ladungstrager spielt fiir die tatséchliche Besetzung eine
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entscheidende Rolle. Aufgrund der endlichen Dicke und Héhe der Tunnelbarriere kénnen
die Zusténde im Quantenpunktpotential nicht instantan besetzt werden, sondern es muss
ebenso die Tunnelzeit in Betracht gezogen werden. Der Begriff der Tunnelzeit versteht sich
im Rahmen dieser Arbeit als Kehrwert der Tunnelrate, er driickt also aus, nach welcher
Zeit ein Tunnelprozess in den Quantenpunkt hinein oder aus dem Quantenpunkt hinaus

stattgefunden hat.

(a) Uext = Ul (b) Uext > Ul
Eg 1EC Ve Ex
<>
b “—>
b
L
—>

Abbildung 5.3: Schematischer Ausschnitt aus der Bandstruktur der Probe im Ortsraum. Zu
sehen ist die Leitungsbandkante des n-Kontaktes, des intrinsischen Bereichs und eines Quanten-
punktes. Im n-Kontakt sind die Energiezustande bis zur Fermi-Energie Fx besetzt (grau unterlegt
dargestellt). Der Quantenpunkt kann vereinfacht als eindimensionaler Potentialtopf der Lénge L
und der Tiefe V,, angenommen werden. Dargestellt ist die Situation fiir zwei verschiedene externe
Spannungen mit hoherer Vorwéartsspannung in (b). Zu erkennen ist die Spannungsabhéngigkeit
der Dicke der Tunnelbarriere b.

Das Prinzip des hier genutzten Vorgangs ist in Abbildung 5.3 dargestellt. Im n-Kontakt
sind alle Zustdnde bis zum Fermi-Niveau mit Elektronen besetzt. Durch die externe
Spannung kann die Lage des Quantenpunktniveaus relativ zum Fermi-Niveau gesteuert
werden. In der Abbildung ist dies fiir zwei verschiedene Spannungen gezeigt. Sobald
das Quantenpunktniveau unterhalb des Fermi-Niveaus liegt, kann ein Tunnelprozess in
den Quantenpunkt hinein stattfinden.! Zu beachten ist, dass die Dicke der tatsichlichen
Tunnelbarriere nicht der Gréfse Ly wie in Abbildung 5.1 definiert entspricht. Vielmehr
ergibt sich die spannungsabhéngige Barrierendicke b.

Bevor detailliert auf die exakten Tunnelraten eingegangen wird, sollen im Folgenden

zunichst einige einfache Uberlegungen dargestellt werden, die zum qualitativen Verstéindnis

!Die temperaturbedingte Verbreitung der besetzten Energiezustinde gemif der Fermi-Verteilung wird hier
aufser Acht gelassen.
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der betrachteten Vorgénge beitragen konnen. Nach [Sch07| ist die Transmissionswahr-
scheinlichkeit fiir ein Teilchen mit der Energie F und der effektiven Masse m* durch eine
Tunnelbarriere V () zwischen den Orten a und b geméfs der Wentzel-Kramers-Brillouin-
Néherung [Wen26, Kra26, Bri26| gegeben durch:

1S (B)[2 = exp (-2/ \/Zm*Vh(:E) - da:) | (5.1)

Der Potentialberg wird fiir die hier verwendete Struktur vereinfacht als Dreiecksbarriere der

Hohe V, angenommen. Es wird hier zundchst von einem Kontinuum an moglichen besetz-
baren Energiezustinden auf beiden Seiten der Barriere ausgegangen. Zusétzlich wird a = 0
gesetzt, somit ist b die Breite der Tunnelbarriere. Fiir die Transmissionswahrscheinlichkeit

ergibt sich daraus:

S (B = exp <—

L o vy b) . (5.2)

3h

Der Ubergang zu einem diskreten Energieniveau im Quantenpunkt lisst sich folgender-
mafsen veranschaulichen. Die Hohe der Tunnelbarriere V; entspricht der Barrierenenergie
E.. Wie Abbildung 5.3 zeigt, verdndert sich die effektive Breite der Tunnelbarriere in Ab-
héngigkeit von der extern angelegten Spannung. Diesem Umstand kann durch Einfiihrung
des elektrischen Feldes F' = E./ (b-e) = — (Uext — Up) /Lges Rechnung getragen werden.

Fiir die Transmissionswahrscheinlichkeit ergibt sich also:

1S (B)? = exp (—%«/2171*13’3) . (5.3)

Hieraus ist ersichtlich, dass die Tunnelwahrscheinlichkeit mafigeblich durch das elektrische
Feld gesteuert werden kann. Mit abnehmendem elektrischen Feld (entspricht hier einer
Erhéhung der Spannung in Vorwértsrichtung) nimmt die Tunnelwahrscheinlichkeit ab.
Die gewachsene Breite der Barriereschicht Ly geht nicht in Gleichung 5.3 ein. Dies ist
zunachst irrefiithrend, da eine dickere Barriereschicht selbstverstdndlich eine Abnahme der
Tunnelrate zur Folge hat, wie es auch experimentell bereits beobachtet wurde [BaiO1|. Thr
Einfluss ist aber dadurch gewéhrleistet, dass bei dickeren Barriereschichten eine positivere
Spannung in Durchlassrichtung an die Diode angelegt werden muss, um zur Resonanz mit
dem Fermi-Niveau zu gelangen, so dass das Leitungsband flacher wird. Dadurch verringert

sich wiederum das elektrische Feld und damit auch die erhaltene Tunnelwahrscheinlichkeit.
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Zu beachten ist, dass sich fiir jede Ladungstrigerbesetzung (le, X° oder X~, analog auch
fir die Lochzusténde) eine unterschiedliche Tunnelwahrscheinlichkeit ergibt. Gleichung 5.3
gibt diese beispielhaft fiir den le-Zustand mit der Barrierenenergie F. an. Fiir sdmtliche
anderen Zustdnde kann diese Energie durch die entsprechende Energie des jeweiligen
Zustands ersetzt werden, so gilt zum Beispiel fiir die Tunnelwahrscheinlichkeit eines

zweiten Elektrons in einen bereits mit einem Elektron besetzten Quantenpunkt

S (B) = exp (‘%V 2 (Ee ~ E)) (5.4)

da die Barrierenenergie um die Energie der Elektron-Elektron-Abstofung vermindert ist.

Mit Hilfe dieser einfachen Uberlegungen kénnen bereits einige experimentelle Beobach-
tungen qualitativ hinreichend erklart werden [Bai0l]. Fiir ein quantitatives Versténdnis ist
jedoch eine wesentlich genauere Betrachtung der Tunnelwahrscheinlichkeit zwischen dem
nulldimensionalen Quantenpunkt und einem dreidimensionalen Kontinuum notwendig.

I tunnel - [0 [ S é E()é ES . 5 ‘5

¥, und E, bezeichnen dabei die Wellenfunktionen bzw. ihre Energieeigenwerte im dreidi-
mensionalen Kontakt, 1, und E, diejenigen im Quantenpunkt. (1), |V| %) stellt das Uber-
gangsmatrixelement dar. Fiir ¢, werden ebene Wellen im Kontakt in - und y- Richtung mit
exponentiellem Abfall in z-Richtung (Wachstumsrichtung) angenommen. ¢, wird durch eine
stark lokalisierte Wellenfunktion im Quantenpunkt mit ¢, = 1/ (1/7ly) exp (—222%?/2) x(2)
[Vil05, Luy99| beschrieben. x(z) ist dabei die Wellenfunktion in einem eindimensionalen

rechteckigen Potentialtopf der Lange L und Tiefe V,,. Mit Hilfe dieser Funktionen ergibt

sich die gesamte Tunnelrate zu:

1 4V, \? [L2m 4
I unnel — = . : - 2m*E3 ) . 5.6
el ( h ) o8, P ( SheF vV ) (5.6)

L entspricht der Grofse der Quantenpunkte in Wachstumsrichtung. Diese wird iiblicher-
weise als 3nm angenommen [Sei05,Smi05|. Die Potentialtopftiefe V,, kann bei Kenntnis der
Quantisierungsenergie und der Grofe L iiber das Modell eines eindimensionalen endlichen
Potentialtopfes berechnet werden [Dal06].
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Das hier gezeigte Modell ist nicht allein fiir das Tunneln von Elektronen aus dem n-
Kontakt anwendbar. Ebenso konnte beispielsweise mit Hilfe der in Gleichung 5.6 gegebenen
Tunnelrate der beobachtete nicht-strahlende Anteil der gemessenen Lebensdauer von
Exzitonen bei entsprechenden elektrischen Feldern durch Tunneln von Léchern aus dem

Quantenpunkt hinaus erklért werden [Dal06].

5.2 Die untersuchte Heterostruktur

Fiir die Injektion einzelner Elektronen wurde eine pin-Diodenstruktur basierend auf GaAs
entworfen, bei der die Grundidee und die Funktionsweise den Schottky-Diodenstrukturen
in z. B. [War00, Bai01, Fin0la| &hneln. Der Schichtaufbau der Heterostruktur wurde bereits
in Kapitel 2 vorgestellt. Ein Ausschnitt der Bandstruktur dieser pin-Diode im Ortsraum
ohne extern angelegte Spannung ist in Abbildung 5.4 dargestellt. Die Bandstruktur der
Heterostruktur wurde wie zuvor mit Hilfe der Simulationssoftware ,SimWindows* [Win96|
berechnet. Hier bezeichnen Ep, und Evy die Leitungsband- bzw. Valenzbandkante, E'r gibt

25t 4
-3,0- INnGaAs 2 2 1
Quantenpunkte P %
— -315 B \ 9 g T
S 40l 3 3
Q 40 ]
5 .45 '
- , - w
T S
-5,0 Q
I c U,=0V
-55 i

0 200 400 600
Abstand zur Probenoberflache (nm)

Abbildung 5.4: Auszug aus der Bandstruktur der Heterostruktur im Ortsraum

die Lage des Fermi-Niveaus an. Die Struktur wurde so entworfen, dass bereits ohne eine
angelegte Spannung die Quantenpunkt-Niveaus unterhalb des Fermi-Niveaus liegen, die
Quantenpunkte also bereits geladen sind. Das Anlegen einer ausreichend hohen Spannung

in Sperrrichtung fiihrt nun dazu, dass die energetische Lage des n-Kontakts abgesenkt
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wird und dadurch die Quantenpunkt-Niveaus iiber das Fermi-Niveau gebracht werden,
so dass eine elektrische Kontrolle iiber die Ladungstragerbesetzung der Quantenpunkte
moglich ist.

In Abbildung 5.5 sind die Strom-Spannungs-Kennlinie eines mittels fokussierten Ionen-
strahls abgetrennten Bereiches bei Raumtemperatur, sowie das Photolumineszenzspektrum
nach optischer Anregung mittels eines Lasers mit einer Wellenldnge von 640 nm bei einer
Temperatur von ca. 4,7 K gezeigt. Die Einschiibe zeigen dieselben Daten zur Verdeutlichung

in logarithmischer Skalierung.

F T=300K ol1°s © @ ] r 148~ (b) |
15§ iig,zé . r 107 160000

. foez [ aewEis @
] S - . 1 R GaAs 140000 Z
= - -1,0 00 1,0 1 12 14 16 ] bT
e% 0,5 Spannung (V) 4 Energie (eV) 120000 %
InGaAs QP - =

0,0_ 1 L 1 L 1 L I_ 1 L 1 L 1 L 1 L 1 0
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Abbildung 5.5: (a) Strom-Spannungs-Kennlinie der Diodenstruktur. (b) Photolumineszenzspek-
trum der InGaAs Quantenpunkte sowie des GaAs. In den Einschiiben sind jeweils dieselben Daten
in logarithmischer Auftragung dargestellt.

Die Struktur zeigt charakteristisches Diodenverhalten. Da die Messungen am Einzelquan-
tenpunkt ausschlieflich bei Anlegen einer Spannung in Sperrrichtung durchgefiihrt werden,
kann davon ausgegangen werden, dass der Stromfluss durch die Probe vernachlassigt
werden kann.

Das Photolumineszenzspektrum wurde in einer Apertur mit einer Grofe von 25 pm
gemessen. Es ist die Emission des GaAs mit maximaler Intensitdt bei ca. 1,47¢V zu
beobachten. Die Emissionsenergie ist gegeniiber der Bandliicke des intrinsischen GaAs
bei etwa 1,52eV um 50 meV vermindert. Eine Photolumineszenz des intrinsischen GaAs
ist aufgrund der hohen elektrischen Felder und der daraus resultierenden Trennung der
Elektron-Loch-Paare nicht zu erwarten. Nach [Yao90| kann bei der hier vorliegenden Dotie-
rung im n-Kontakt von einer Verminderung der GaAs-Bandliicke von bis zu ca. 100 meV
ausgegangen werden. Zusétzlich ist eine Emission bei hoheren Energien bis zur Fermi-

Energie aufgrund des Burstein-Moss-Effektes [Burb4, Mosb4| zu erwarten, da die Fermi-
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Energie der Elektronen oberhalb der Leitungsbandkante liegt und somit Rekombinationen
unter Emission von Photonen mit Energien grofser als die Bandliicke moglich werden. Eine
Verminderung der Bandliicke ist aber ebenso typisch fiir hoch p-dotiertes GaAs [O1e80],
so dass auch dieses Signal zur beobachteten Photolumineszenz beitragen kann. Griinde
fiir die gemessene Verminderung der Bandliicke konnen zum einen in Vielteilcheneffekten
liegen, als auch in optischen Ubergéingen zwischen Donatorzustinden und Valenzband bzw.
zwischen Leitungsband und Akzeptorzusténden.

Das Intensitdtsmaximum der Emission des Quantenpunkt-Ensembles liegt bei ca. 1,3 €V.
In der logarithmischen Auftragung ist ersichtlich, dass es am hochenergetischen Rand
des Ensemble-Spektrums zum Uberlapp mit der Emission des GaAs kommt, wodurch
hier ein zusétzlicher Untergrund in den Quantenpunktspektren zu erwarten ist. Da im
Zentrum der Quantenpunktemission die spektrale Dichte der einzelnen Quantenpunktlinien
sehr hoch ist, werden im Folgenden zur Untersuchung am Einzelquantenpunkt Spektren
aus kleineren Aperturen gezeigt, die am nieder-energetischen Bereich des verbreiterten

Ensemble-Spektrums aufgenommen wurden.

5.3 Elektrische Kontrolle des Ladungszustandes unter

Gleichspannung

Die Photolumineszenzspektren zweier einzelner Quantenpunkte sind in Abbildung 5.6 als
Konturabbildung in Abhéngigkeit von der extern angelegten Spannung dargestellt.

Zur Anregung wurde ein gepulster, linear polarisierter Diodenlaser mit einer Repetiti-
onsfrequenz von 80 MHz, einer Pulsbreite von ca. 200 ps und einer Wellenldnge von 640 nm
genutzt. Zu erkennen ist das typische Muster, wie es auch z.B. in [War00| gezeigt ist.
Zunéchst ist bei niedrigen Spannungen im Bereich grofler -1,3 V fiir Quantenpunkt 1 bzw.
-1,5V fiir Quantenpunkt 2 die Emission eines neutralen Exzitons (X°) zu erkennen. Bei
positiveren Spannungen um ca. -0,8 V bzw. -0,9V ist ein abrupter Sprung der Emission
zu kleineren Energien zu sehen. Dieses Verhalten kennzeichnet die Anwesenheit eines
zuséitzlichen Elektrons im Quantenpunktpotential, so dass die hier auftretende Linie als
geladenes Exziton (X7) identifiziert werden kann. Durch die Absenkung der Quanten-
punktenergieniveaus kann ein zusétzliches Elektron die Coulomb-Abstofiung des ersten
Elektrons {iberwinden.

Der energetische Unterschied zwischen den beiden Emissionslinien betréagt bei beiden

Quantenpunkten ca. 7,5meV. Geméaf der Definitionen in Kapitel 5.1.1 wird bei der
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Spannung (V)
Spannung (V)

Quantenpunkt 1 Quantenpunkt 2

1,225 1,230 1,235 1,210 1,215 1,220
Energie (eV) Energie (eV)

Abbildung 5.6: Konturabbildung der Photolumineszenzspektren zweier einzelner Quantenpunkte
als Funktion der angelegten Spannung. Zu sehen sind die Emissionslinien des neutralen Exzitons
(X%) und des einfach geladenen Exzitons (X~). Die Emissionsenergie des geladenen Exzitons ist
jeweils um ca. 7,5meV gegeniiber der des neutralen Exzitons vermindert.

Rekombination eines neutralen Exzitons ein Photon mit der Energie Exo = E, — gy
und bei Rekombination eines geladenen Exzitons ein Photon mit der Energie EFx- =
Ey —2FE, + Ee emittiert. Die Differenz der beiden Energien Exo — Ex- = Eq, — Fe ist ein
direkter Nachweis, dass die Bindungsenergie zwischen Elektron und Loch im Quantenpunkt
grofser ist als die Abstofung der beiden Elektronen untereinander. Dies ist eine Folge
der hoheren Lokalisation der Lochwellenfunktion gegeniiber der Elektronwellenfunktion
[FinOla]. Die effektiven Léngen [, und [, (vgl. Kapitel 1) unterscheiden sich im Modell
des zweidimensionalen quantenmechanischen harmonischen Oszillators im Wesentlichen
durch die unterschiedlichen Massen der jeweiligen Ladungstriger. Da die effektive Masse
des Lochs grofer als die des Elektrons ist [War98|, nimmt die effektive Lange des Lochs
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geringere Werte an,! so dass sich geméf Tabelle 1.1 eine hohere Energie fiir die Anziehung

zwischen Elektron und Loch als fiir die Abstofung zweier Elektronen ergibt.

Anwendung des Coulomb-Blockade-Modells auf die erhaltenen Emissionsspektren

Mit Hilfe der aus den Photolumineszenzmessungen gewonnenen Daten kann ein quantita-
tives Modell fiir die zu erwartenden Ladungstragerkonfigurationen im Quantenpunkt in
Abhéngigkeit von der angelegten Spannung iiber das Coulomb-Blockade-Modell gewonnen
werden, wie es in Kapitel 5.1.1 vorgestellt wurde. Hierzu werden die energetisch giinstigsten
Zusténde im Quantenpunkt vor und nach erfolgter optischer Anregung berechnet. Dazu
wird angenommen, dass die Photolumineszenz des neutralen Exzitons beobachtet werden
kann, sobald das zugehorige Energieniveau resonant zur Fermi-Energie liegt und nicht
mehr die Besetzung mit einem einzelnen Loch, sondern mit einem Elektron-Loch-Paar
energetisch giinstiger ist. Die jeweiligen Spannungen Uy,_.xo betragen -1,32V fiir Quan-
tenpunkt 1 und -1,45V fiir Quantenpunkt 2. Die Lumineszenz des geladenen Exzitons
kann dementsprechend beobachtet werden, sobald die Energieniveaus des Quantenpunktes
durch die angelegte Spannung um die Energie F., abgesenkt werden, so dass ein weiteres
Elektron die Abstofsung des ersten Elektrons iiberwinden und in den Quantenpunkt hinein
tunneln kann. Diese Grofte wird daher als einziger Parameter zur Anpassung der sich
nach dem Coulomb-Blockade-Modell ergebenden Geraden und der daraus resultierenden
Ubergéinge an die Messergebnisse genutzt. Die Anpassung wird in der Form durchgefiihrt,
dass der Ubergang im Coulomb-Blockade-Modell zwischen den energetisch giinstigsten
Besetzungen von h zu X bei der Spannung geschieht, bei der die Photolumineszenz des
neutralen Exzitons auftritt und der Ubergang zwischen den Besetzungen X° und X~ bei
der Spannung, oberhalb derer das geladene Exziton beobachtet werden kann. Samtliche
weiteren Ubergiinge ergeben sich als Folge dieser Anpassung. Die so erhaltenen Daten sind
in Abbildung 5.7 dargestellt.

Fiir beide Quantenpunkte wurde eine Coulomb-Abstofsung der beiden Elektronen von
Eee = 29meV zu Grunde gelegt. Sie liegt damit in derselben Gréfenordnung wie die
in [War98| und [Sei05] berichteten Energien von 20 meV bzw. 23 meV. Die Energie der
Elektron-Loch-Anziehung wurde entsprechend dem Abstand der jeweiligen gemessenen
spektralen Positionen der X° und X~ Linien als um 7,6 meV fiir Quantenpunkt 1 und
7,4meV fir Quantenpunkt 2 grofer angenommen, wodurch sich Werte von 36,6 meV bzw.

36,4meV ergeben. In das Modell gehen weiterhin die Bandliickenenergien E, ein, die

In die entsprechende Gleichung geht weiterhin die Frequenz w, bzw. wj, ein. Fiir den harmonischen
Oszillator kann jedoch w o 1/v/m* angenommen werden.
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Abbildung 5.7: (a) und (b) Energien der verschiedenen Ladungstragerkonfigurationen in den
Quantenpunkten berechnet nach Tabelle 5.1. Zur Anpassung an die experimentellen Ergebnisse
wurde eine Wechselwirkungsenergie zweier Elektronen im Quantenpunkt von 29 meV angenommen.

sich anhand der Energien der bei der Rekombination des neutralen Exzitons emittierten
Photonen sowie der Elektron-Loch-Anziehung zu 1,261 eV bzw. 1,255V bestimmen lassen.
Zusétzlich zu den quantenpunktspezifischen Grofsen sind die Parameter der Diodenstruktur
zu beachten. Fiir das Modell wurde geméfs den Simulationen der Bandstruktur eine
Diffusionsspannung der Diode Up von 1,5V gewahlt. Der Parameter A\ besitzt fiir die
untersuchte Diodenstruktur den Wert 1/14. Die Hohe der Barrierenenergie F. kann
anhand der Resonanz der Energie des neutralen Exzitons bei der Spannung Uy, _,xo gemaf
E.= —e- (Uysxo — Up) - A — Eg, berechnet werden. Es ergeben sich damit Energien von
165 meV fiir Quantenpunkt 1 und 174 meV fiir Quantenpunkt 2. Tabelle 5.2 fasst die
anhand des Modells gewonnenen Parameter sowie die jeweiligen Ubergangsspannungen fiir
beide untersuchten Quantenpunkte zusammen.

Bei den hier vorgenommenen Berechnungen wurde allerdings die tatséchliche Position
des Fermi-Niveaus vernachlassigt. Wie bereits in Kapitel 5.1.1 angemerkt, wird im Modell
die Leitungsbandkante des n-dotierten Bereichs mit dem Fermi-Niveau gleichgesetzt.
Allerdings ist davon auszugehen, dass bei der in dieser Struktur verwendeten Dotierung
das Fermi-Niveau oberhalb der Leitungsbandkante liegt. Da das Einsetzen der X°-Emission
bei Einsetzen der Resonanz der X°-Konfiguration mit dem Fermi-Niveau beginnt, ist die
Fermi-Energie von den erhaltenen Werten fiir F. zu subtrahieren. Die weitere Auswertung
— insbesondere die Berechnung der Resonanzspannungen — wird dadurch allerdings nicht

beeinflusst.
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Quantenpunkt 1  Quantenpunkt 2

E.. 29 meV 29 meV
Eo 36,6 meV 36,4 meV
E. 165 meV 174 meV
Uy_xo -1,32V -1,45V
Uxo_x- -091V -1,04V
Uo—ie -0,8V -0,93V
Uies2e -04V -0,53V

Tabelle 5.2: Aus dem Coulomb-Blockade-Modell gewonnenen Parameter zur Berechnung der in
Abbildung 5.7(a) und (b) gezeigten Energiezustinde, sowie die daraus erhaltenen Ubergangsspan-
nungen.

Zur Abschitzung der Fermi-Energie sollen die folgende Uberlegungen dienen. Die
Dotierstoffkonzentration im n-Kontakt betriigt ca. 3-10'® cm ™3, sie liegt damit also deutlich
iiber dem Metall-Isolator-Ubergang von GaAs bei ca. 2 - 10" cm™ (siehe beispielsweise
[Dzh02]). Durch die erhéhte rdumliche Néhe der Dotierstoffatome kommt es zu einem
Uberlapp der Wellenfunktionen der Donatorelektronen, so dass Donatorbéinder entstehen.
Dadurch sind auch bei tiefen Temperaturen samtliche Donatoren ionisiert. Es kann daher
im n-Kontakt von einem freien Elektronengas mit einer Konzentration von 3 - 10! cm™3
ausgegangen werden. Die Fermi-Energie dieses freien Elektronengases lasst sich berechnen
mittels:

n? 2/3

Er (37r2n)

= (5.7)

Daraus ergibt sich ein Wert von Er ~113meV, was einer Fermi-Temperatur von ca.
1300 K entspricht. Die tatsichliche Barrierenenergie wére unter Beriicksichtigung dieser
Korrektur gegeniiber der aus dem Modell gewonnenen Energie also um 113 meV vermindert,
so dass sich Werte von F.=52meV fiir Quantenpunkt 1 und £.=61 meV fiir Quantenpunkt 2
ergeben.

Die hohe Dotierstoffkonzentration bewirkt allerdings zusétzlich eine Verringerung der
Bandliicke [Ben87, Bor89, Yao90|. Dadurch verschiebt sich auch die zuvor als Nullpunkt
gewahlte energetische Lage der Leitungsbandkante. Dies hat wiederum eine Verschiebung

der absoluten Lage der Fermi-Energie zur Folge. Der energetische Abstand zwischen
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Leitungsbandkante und Fermi-Energie wird im Rahmen der hier angestellten Uberlegungen
als unverdndert angenommen.

Die zu erwartende Differenz ist laut [Bor89| gegeben durch:
AFEp = —4,6(3)-107% - n3, (5.8)

mit n in Einheiten von cm™ und AEp in eV.

Daraus ergibt sich eine Verschiebung des Fermi-Niveaus um ca. 66 meV. Wird zusétzlich
diese Korrektur beriicksichtigt, ergeben sich anhand der Theorien die Barrierenenergien
118 meV fiir Quantenpunkt 1 und 127 meV fiir Quantenpunkt 2. Dieses Modell beriick-
sichtigt jedoch lediglich eine Verschiebung der Leitungsbandkante des n-dotierten GaAs.
Auswirkungen dieser Verschiebung auf die weitere Bandstruktur sind nicht beriicksichtigt,
so dass die daraus erhaltenen Barrierenenergien als Maximalgréften aufzufassen sind. Ins-
gesamt sind die hier genannten Werte also aufgrund der angegebenen Vereinfachungen
und der Messungenauigkeiten selbstverstandlich nicht als exakte Werte anzusehen, dienen
aber zur Orientierung bei der weiteren Erklarung der erhaltenen Ergebnisse.

Mit Hilfe der erhaltenen Barrierenenergien kénnen nun die Potentialtopftiefen V,, und
damit geméaft Gleichung 5.6 die Tunnelraten fiir beide Quantenpunkte berechnet werden.
Zur Bestimmung der Potentialtopftiefe wird das Modell eines eindimensionalen endlichen
Potentialtopfes der Hohe V,, und der Ausdehnung L genutzt, wie es ein Standard-Problem
in den Lehrbtichern der theoretischen Physik ist (siehe z. B. [Nol09]). Fiir die Tiefen des
Potentialtopfes wurden numerisch Werte von 257 meV fiir Quantenpunkt 1 und 270 meV fiir
Quantenpunkt 2 ermittelt. Fiir die Ausdehnung der Quantenpunkte wurde ein Wert von
3nm angenommen. Fiir die effektive Masse des Elektrons wurde m} = 0,07 -m, gewéhlt,
fur die des Lochs m} = 0,25 -my, in Analogie zu [War98|. Die Kehrwerte der Tunnelraten
sind fiir die verschiedenen Besetzungskonfigurationen in Abbildung 5.8 dargestellt. Hierzu
wurde fiir jede Konfiguration ein spezifisches Energieniveau angenommen, das aufgrund
der Coulomb-Wechselwirkung gegeniiber dem s-Niveau verschoben ist, so dass sich fiir
jede Besetzungskonfiguration wiederum eine spezifische Hohe der Tunnelbarriere ergibt.

Die gezeigten Werte beriicksichtigen nicht, ob ein Tunneln zwischen den jeweiligen
Zustéanden innerhalb und aufserhalb des Quantenpunktes tatsichlich erlaubt ist, sondern
stellen die Tunnelzeiten unter der Annahme dar, dass sowohl im Quantenpunkt als auch
auferhalb freie Zustande fiir die Ladungstriager vorhanden sind. Dies ist im vorliegenden
System jedoch nur bei denjenigen Spannungen der Fall, an denen das entsprechende

Energieniveau im Quantenpunkt resonant zum Fermi-Niveau liegt. Liegt das Quanten-
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Abbildung 5.8: Nach Gleichung 5.6 berechnete Tunnelzeiten fiir ein Elektron zwischen Quanten-
punkt und n-Kontakt und fiir ein Loch zwischen Quantenpunkt und anschlieffendem intrinsischen
GaAs unter der Annahme freier Zusténde auf beiden Seiten der Tunnelbarriere (a) fiir Quanten-
punkt 1, (b) fiir Quantenpunkt 2. Die zur Berechnung notwendigen Barrierenenergien E. wurden
mit Hilfe des Coulomb-Blockade-Modells und Gleichungen 5.7 und 5.8 abgeschétzt. Die Linien
sind in den Bereichen durchgezogen dargestellt, in denen die jeweilige Besetzungskonfiguration
energetisch bevorzugt ist. Zusétzlich sind die Resonanzspannungen des jeweiligen Quantenpunktes
eingezeichnet.

punktniveau oberhalb des Fermi-Niveaus, so kann ein Elektron aus dem Quantenpunkt in
den n-Kontakt tunneln, da in diesem Fall freie Zusténde im Kontakt vorhanden sind. Liegt
es jedoch unterhalb des Fermi-Niveaus, so kann nur ein Elektron in den Quantenpunkt
tunneln, sofern dort ein freier Zustand vorliegt (beispielsweise durch Rekombination des
zuvor im Quantenpunkt befindlichen Elektrons mit einem Loch), ein Heraustunneln aus
dem Quantenpunkt ist hier jedoch nicht méglich, da die Energiezustdnde im Leitungsband
bereits durch Elektronen besetzt sind. Zur Verdeutlichung der relevanten Zeitbereiche sind
die Linien in Abbildung 5.6 nur in den Spannungsbereichen durchgezogen dargestellt, in
denen die jeweilige Besetzungskonfiguration energetisch bevorzugt ist.

Zuséatzlich zu den Tunnelraten eines Elektrons wurden die Raten fiir ein Loch im s-
Niveau abgeschétzt. Die Barrierenenergien fiir die s-Energieniveaus der Locher lassen sich
mit Hilfe der Bandliicke des intrinsischen GaAs sowie der aus den Messungen erhaltenen
Bandliicke des jeweiligen Quantenpunktes und der bekannten Lage der s-Energieniveaus
der Elektronen berechnen. Hieraus kann wiederum die Potentialtopftiefe ermittelt werden.
Die Kehrwerte der so ermittelten Tunnelraten sind in Abbildung 5.8 entsprechend mit
h gekennzeichnet. Die zu erwartenden Tunnelzeiten des Lochs liegen oberhalb mehrerer

Nanosekunden bis hin zu ca. 100 ns im Bereich der ersten Resonanzspannung.
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Die berechneten Tunnelzeiten fiir die Elektronen liegen sémtlich im Bereich unterhalb
1ns. Daher kann in dieser Struktur von der Moglichkeit einer ultra-schnellen Kontrolle
des Ladungszustandes bis in den sub-Nanosekundenbereich ausgegangen werden. Hier
wird allerdings die ausgepriagte Abhéngigkeit der Tunnelzeit von der Hohe der Potential-
barriere deutlich. Zwischen den Resonanzen des X°- und des X~ -Konfigurationen liegen
lediglich 29 meV, um die die Hohe der Tunnelbarriere vermindert wird. Die Tunnelzeiten
unterscheiden sich dadurch allerdings um bis zu ca. zwei Grofsenordnungen. Aufgrund
der angesprochenen Unsicherheiten in der Bestimmung der Barrierenenergien E. besitzen
allerdings auch die Tunnelzeiten eine gewisse Unsicherheit.!

Wie bereits angemerkt, besitzt die exakte Lage des Fermi-Niveaus keine Auswirkung
auf die sonstigen Aussagen des Coulomb-Blockade-Modells und die daraus ermittelten
Resonanzspannungen, da sich diese aus den Differenzen der entsprechenden Quanten-
punktenergien hervorgerufen durch die Coulomb-Wechselwirkungen ergeben. Daher lassen
sich mit Hilfe des Modells hervorragend die gemessenen Intensitdtsverlaufe, sowie die
Linienbreiten der jeweiligen Spektrallinien erkliren, wie sie in Abbildung 5.9(a) und (b)
bzw. (¢) und (d) gezeigt sind.

Die angelegten Spannungen sowie die beobachtete Photolumineszenz lassen sich je nach
energetisch giinstigstem Zustand in fiinf Bereiche aufteilen. Im Bereich I, fiir den gilt
Uext < Up_xo, ist keine Lumineszenz zu beobachten. In diesem Bereich ist das elektrische
Feld so grofs, dass das Elektron aus dem Quantenpunkt hinaus tunnelt, bevor es zu einer
strahlenden Rekombination kommt. Das Loch bleibt aufgrund seiner ca. 3,6 mal grokeren
effektiven Masse fiir bis zu ca. 80 ns (abhéngig vom elektrischen Feld) im Quantenpunkt
bevor es diesen ebenfalls {iber einen Tunnelprozess verlasst.

Bei der Spannung Uj,_,xo liegt die Energie der X%-Konfiguration des Quantenpunkts in
Resonanz mit dem Fermi-Niveau. Im Spannungsbereich II ist daher die Besetzung mit
einem neutralen Exziton energetisch am giinstigsten, so dass beide Ladungstrager im
Quantenpunkt verbleiben und schliefslich strahlend rekombinieren.

Im Spannungsbereich III ist die X~-Konfiguration energetisch bevorzugt, allerdings ist
der Quantenpunkt vor der optischen Anregung unbesetzt. Dies fithrt dazu, dass hier die
Dynamik der Elektronen eine entscheidende Rolle spielt. Nach der optischen Anregung muss
ein Elektron aus dem Reservoir in den Quantenpunkt hinein tunneln, um das energetisch

glinstigere geladene Exziton zu bilden. Wie aus den Intensitétsverldufen zu erkennen

"Werden die Korrekturen der Fermi-Energie vernachliissigt, so ergeben die in Tabelle 5.2 angegebenen Werte
der Barrierenenergien Tunnelzeiten fiir das Elektron des neutralen Exzitons an den Resonanzspannungen
von ca. 10ns bei Uy, _,xo und bis zu 120 ns bei Uxo_,x-.
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Abbildung 5.9: (a) und (b) Intensitéten der Emissionen des neutralen und geladenen Exzitons.
(c) und (d) Linienbreiten der beiden Emissionslinien.

ist, erfolgt oberhalb der Spannung Uxo_,x- zum Teil eine Rekombination des geladenen
Exzitons. Nach erfolgter Rekombination tunnelt das zusétzliche Elektron wieder aus dem
Quantenpunkt hinaus. In diesem Bereich ist ein Ubergang von dominierender X° zu
dominierender X~-Emission zu beobachten. An dieser Stelle kénnte aus den Uberlegungen
in Kapitel 5.1.1 geschlossen werden, dass ausschlieflich X~ -Emission zu erwarten ist.
Der Unterschied zu diesen Uberlegungen liegt zu einem Teil in der doch noch endlichen
Tunnelzeit fiir das Elektron in den Quantenpunkt hinein, so dass ein Teil der Exzitonen
rekombiniert, bevor eine Ladung mit einem zusétzlichen Elektron stattgefunden hat.
Zum anderen kann aber anhand des einfachen Modells keine vollkommene Exaktheit der
Beschreibung der Ergebnisse erwartet werden.

Das s-Niveau des leeren Quantenpunktes liegt bei der Spannung Uj_.1. resonant zum
Fermi-Niveau. Oberhalb dieser Spannung ist der Quantenpunkt auch ohne zuvor erfolgte
optische Anregung mit einem Elektron besetzt. Bei Ugy_,1. sind in etwa gleiche Intensitéaten
der X°- und X~ -Emissionen zu erkennen. Die Tatsache, dass trotz bereits vorhandener
Besetzung des Quantenpunktes mit einem Elektron weiterhin die Rekombination des
neutralen Exzitons beobachtet wird, ist iiber die verschiedenen moglichen Konfigurationen
der jeweiligen Ladungstragerspins zu erkliaren [Bai0l,FinOla]. In Abbildung 5.10 ist dieser
Sachverhalt zur Verdeutlichung schematisch dargestellt.
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Abbildung 5.10: Bei Besetzung des Quan-

tenpunktes mit einem Elektron (schwarz) vor
der optischen Anregung mit linear polarisier- X0 X
tem Licht kann es je nach Spinausrichtung ”Wf -9" )’V\”

des optisch angeregten Elektrons (rot) zur
Rekombination eines geladenen (rechts) oder

neutralen Exzitons (links) kommen.

Im Zentrum der Abbildung ist der Quantenpunkt vor der optischen Anregung darge-
stellt. Das s-Niveau ist beispielhaft mit einem spin-up Elektron besetzt (die folgenden
Uberlegungen verlaufen fiir die vorherige Besetzung mit einem spin-down Elektron analog).
Aufgrund der linear polarisierten Anregung ist die Erzeugung von Elektron-Loch-Paaren
mit den Konfigurationen ,spin-up Elektron + spin-down Loch* mit einem Gesamtspin
von —1 (links) und ,spin-down Elektron + spin-up Loch* mit einem Gesamtspin von +1
(rechts) gleich wahrscheinlich. Im Falle der Erzeugung eines Elektron-Loch-Paars mit einem
Gesamtspin von +1 kann das optisch angeregte Elektron ebenfalls das s-Niveau besetzen,
so dass die X~ -Konfiguration gebildet wird. Bei der Erzeugung eines Elektron-Loch-Paars
mit einem Gesamtspin von —1 kann dagegen das optisch angeregte Elektron das s-Niveau
aufgrund des Pauli-Prinzips nicht besetzen, sondern lediglich das energetisch héhere p-
Niveau einnehmen, von dem aus es den Quantenpunkt aufgrund der sehr geringen Tunnel-
barriere vor der Rekombination verldsst. In diesem Fall ist damit die Rekombination eines
neutralen Exzitons zu beobachten. Diese Annahme trifft allerdings nur zu, so lange nicht
ein zuséatzliches Elektron mit passendem Spin aus dem Reservoir in den Quantenpunkt
tunnelt, um das energetisch bevorzugte geladene Exziton zu bilden und kein Ubergang des
Elektrons vom p-Niveau durch einen Spin-Umklapp-Prozess in das s-Niveau stattfindet.

Zu erwihnen ist an dieser Stelle, dass auch die Bildung dunkler Exzitonen aufgrund
der nicht-resonanten Anregung moglich ist. In diesem Fall kann bei paralleler spin-down
Ausrichtung des Elektron-Loch-Paars wiederum das geladene Exziton gebildet werden, bei
spin-up Ausrichtung beider Ladungstrager kann im Quantenpunkt ein dunkles Exziton
zuriick bleiben. Dadurch kann sich das Verhéltnis der beiden Intensitdten zugunsten des
geladenen Exzitons bis maximal [(X™)/I(X°) = 2 verschieben, was in der moglichen
Genauigkeit der hier vorliegenden Daten allerdings nicht detaillierter ausgewertet werden
kann.

Ein weiteres Erhohen der Spannung iiber Ui 9. hinaus fithrt dazu, dass trotz der
auftretenden Coulomb-Abstofiung die 2e-Konfiguration energetisch bevorzugt ist und somit

vor optischer Anregung bereits zwei Elektronen den Quantenpunkt besetzen. Das optisch
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angeregte Elektron kann nun nur das p-Niveau besetzen und tunnelt anschlieffend aus
dem Quantenpunkt hinaus, so dass wiederum ein einfach geladenes Exziton geformt wird.
Nach der Rekombination tunnelt anschlieffend ein Elektron aus dem Reservoir in den
Quantenpunkt hinein, um die 2e-Konfiguration wiederherzustellen.

Die Linienbreite der X -Emission zeigt ein charakteristisches, spannungsabhéangiges
Verhalten. Zu den Resonanzspannungen hin ist jeweils ein starker Anstieg bis hin zu ca.
0,4meV bei Quantenpunkt 1 bzw. 0,3 meV bei Quantenpunkt 2 zu beobachten. Entspre-
chend den Uberlegungen in Kapitel 1.2 liegt dies in der Tunnelkopplung der Quantenpunkte
mit dem Elektronenreservoir begriindet. Diese Werte konnen einen weiteren Hinweis auf
die tatsédchliche Tunnelzeit fiir den entsprechenden Quantenpunkt liefern. Legt man die

Heisenbergsche Energie-Zeit-Unschérfe fiir die halbe Linienbreite AE geméfs

h

Ttunnel

AFE =

(5.9)

zugrunde [Smi05|, so ergeben sich an der Resonanz der X~ -Konfiguration bei Uxo_,x-
Tunnelzeiten von ca. 3 ps fiir Quantenpunkt 1 und 5 ps fiir Quantenpunkt 2. Die berechneten
Tunnelzeiten in Abbildung 5.8 liegen bei den entsprechenden Spannungen bei ca. 12 ps
und 25 ps. Es ergibt sich also trotz der getroffenen Vereinfachungen und Annahmen eine
angemessene Ubereinstimmung der Messergebnisse mit den berechneten Werten.

Die Linienbreite der X°-Emission zeigt fiir Quantenpunkt 1 ein vergleichbares Verhalten.
Auch hier ist an den Resonanzen ein Anstieg der Linienbreite zu erkennen. Aufgrund der
hoheren Tunnelzeiten ist der Anstieg in der Linienbreite nicht so ausgepragt wie fiir das
geladene Exziton. Fiir Quantenpunkt 2 ist dagegen iiber den gesamten Spannungsbereich I1
eine erhohte Linienbreite von ca. 0,2meV zu erkennen. Diese lasst sich moglicherweise
iiber die experimentell nicht aufgeldste Feinstrukturaufspaltung des neutralen Exzitons
erklaren [Bay02a).

Der beobachtete Anstieg der X~ -Linienbreiten bei htheren Vorwértsspannungen ist auf
die Resonanz des niachsten Quantenpunktniveaus zuriickzufiithren. Der nichste Ladeprozess
beinhaltet die Besetzung des p-Niveaus, so dass sich die Besetzung X2~ ausbildet. Diese
Ladungstragerkonfiguration wurde bei der Berechnung der Energieniveaus anhand des
Coulomb-Blockade-Modells aufier Acht gelassen, da diese Besetzung in den weiteren
Untersuchungen, die in den folgenden Kapiteln gezeigt werden, nicht genutzt wurde.
Eine exakte Berechnung der Resonanzspannung fiir den Ubergang zwischen X~ und X?~
macht die Beriicksichtigung der Austauschenergien zwischen Elektronen in den s- und p-

Energieniveaus sowie die Kenntnis der Grofsen der Wechselwirkungsenergien des p-Elektrons
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mit dem Loch notwendig. Zur Abschéitzung der Lage der néchsten Resonanzspannung kann
jedoch der Ubergang zwischen den Besetzungen 2e und 3e herangezogen werden. Mit den in
Tabelle 1.1 aufgefithrten Werten ist zum Laden des Quantenpunktes mit einem zusétzlichen
Elektron die Uberwindung der Coulomb-Abstofung der zwei bereits im Quantenpunkt
vorhandenen Elektronen notwendig. Jedoch wird die Austauschenergie zwischen dem
Elektron im p-Niveau und einem Elektron im s-Niveau gewonnen, sodass insgesamt die
Energie 2E¢, — EG, =2+ %Eee — iEee = gEee = 36,25 meV fiir den néchsten Ladeprozess
notwendig ist. Nach dem Hebelarmmodell entspricht dies einer Spannungserh6hung um ca.
0,5V. Nach dieser Abschétzung kann die néchste Resonanzspannung also im Bereich von
ca. 0,1V bei Quantenpunkt 1 und 0V bei Quantenpunkt 2 erwartet werden, was durch
den Anstieg der Linienbreiten des geladenen Exzitons im Bereich von Spannungen um 0V

bestéatigt wird.

5.4 Elektrische Kontrolle des Spinzustandes

Im Fokus dieser Arbeit steht die elektrische Kontrolle des Spinzustandes des Elektrons im
Quantenpunkt. Wie im vorangegangenen Kapitel demonstriert wurde, kann die Ladungs-
tragerbesetzung eines einzelnen Quantenpunktes iiber die externe Spannung kontrolliert
werden und so eine definierte Injektion einzelner Elektronen verwirklicht werden. Um
nun auch den Spin der Elektronen in Betracht zu ziehen, wurde an die Probe ein ma-
gnetisches Feld von B = 5T angelegt, um so eine Aufspaltung der Energie-Niveaus im
Quantenpunkt zu schaffen. Die optische Anregung wurde wie zuvor mit einem linear pola-
risierten Laser vorgenommen, um etwaige Einfliisse einer bevorzugten Spin-Orientierung
des optisch erzeugten Elektron-Loch-Paars ausschlieffen zu konnen. Wie zuvor wurden die
Photolumineszenzspektren bei variierter externer Spannung aufgenommen.

In Abbildung 5.11 sind fiir beide Quantenpunkte vier Spektren bei jeweils vier repréa-
sentativen Spannungen gezeigt. Die Zeeman-Aufspaltung zwischen beiden Linien betrigt
jeweils ca. AE7=0,75meV. Zu erkennen ist bei beiden Quantenpunkten eine ausgeprigte
Polarisation des neutralen Exzitons mit einer erhohten Intensitdt der o~ -Linie. Das gela-
dene Exziton zeigt nur bei Quantenpunkt 2 und bei niedrigen Spannungen eine merkliche,
entgegengesetzte Polarisation.

Der spannungsabhéngige Polarisationsgrad der beiden Emissionslinien ist in Abbildung
5.12 dargestellt. Das neutrale Exziton weist an den jeweiligen Resonanzspannungen Uy, _,xo
und Uxo_,x- eine Polarisation von bis zu |p| = 35% auf, wihrend sie im Zentrum auf

weniger als 10% abféllt. Die beobachtete Polarisation ist zunéchst vollkommen unerwartet,
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Abbildung 5.11: Photolumineszenzspektren der beiden Quantenpunkte in einem magnetischen
Feld von 5T bei verschiedenen externen Spannungen. (a) fiir Quantenpunkt 1, (b) fiir Quanten-
punkt 2. Zu erkennen ist bei beiden Quantenpunkten eine Spannungsabhéngigkeit der Polarisation
des neutralen Exzitons. Das geladene Exziton weist nur bei Quantenpunkt 2 sichtbare Polarisation
auf.

da kein spinausrichtendes Material als Injektor genutzt wurde und auch eine Polarisation
des anregenden Laserstrahl weitestgehend ausgeschlossen werden kann. Mdégliche Ursachen

fiir das Auftreten einer Polarisation der Lumineszenz sollen im Folgenden diskutiert werden.

Pauli-Paramagnetismus der Leitungsbandelektronen im Reservoir

Zunéchst einmal liegt die Annahme nahe, dass im n-Kontakt eine Spinpolarisation iiber
den Pauli-Paramagnetismus der Leitungsbandelektronen vorliegt. Dies bedeutet, dass
aufgrund der Zeeman-Aufspaltung der energetisch giinstigere spin-up Zustand statistisch
haufiger besetzt ist als der ungiinstigere spin-down Zustand. Mit Hilfe dieser Polarisation
der Leitungsbandelektronen lieke sich die beobachtete Polarisation der Lumineszenz an
den Resonanzspannungen iiber die in [Smi05| erwidhnten Ko-Tunnelprozesse erklaren.
Vereinfacht ausgedriickt konnte durch diese Prozesse ein Austausch eines Elektrons im
Quantenpunkt mit einem Elektron aus dem Reservoir im n-Kontakt stattfinden.

Die unter dieser Annahme stattfindenden Prozesse bei Uj,_,xo sind in Abbildung 5.13
dargestellt. Zur Vereinfachung der Darstellung wird im Folgenden von einer vollstdndigen

Polarisation der Ladungstrager im n-Kontakt ausgegangen.

102



5.4 Elektrische Kontrolle des Spinzustandes

’6\ _I a T T T T T T [ bI T T T T T T /a
S 20_( ) Quantenpunkt 1 | | ®) ) IV
B O X B
%’ 0 _‘ ar i m R S 0 g’
- — I O - —
B -20 L Y Quanten- | | 5y
® I o punkt 2 E
Do- -40 i Uh,,xo Uxo 'X—Umle Ule«2e i i Uhﬁxo Uxo XUO .le le-.2e i -40 8
-1,5 -1,0 -0,5 0,0 -15 -10 -05 00
Spannung (V) Spannung (V)

Abbildung 5.12: Spannungsabhéngigkeit des Polarisationsgrades der Emissionen des neutralen
und geladenen Exzitons.

Bei dieser Resonanzspannung kann das optisch angeregte Elektron den Quantenpunkt
iiber einen Tunnelprozess verlassen und wird anschliefsend durch ein Elektron aus dem Re-
servoir ersetzt. Im Falle der Erzeugung eines Elektron-Loch-Paars mit spin-down Elektron
und spin-up Loch, wird ein Austausch des Elektrons mit dem Reservoir zur Besetzung
des Quantenpunktes mit einem dunklen Exziton fithren. Im anderen Fall dagegen, bei der
Erzeugung eines Elektron-Loch-Paars mit spin-up Elektron und spin-down Loch, dndert
ein Austausch die Konfiguration im Quantenpunkt nicht. In diesem Fall wird das Exziton
unter Aussendung eines Photons mit o~ -Polarisation rekombinieren, wie es auch in den
Messungen beobachtet ist.

Auch hier seien wieder Besetzungen des Quantenpunktes mit dunklen Exzitonen in
Betracht gezogen. Bei der Erzeugung eines dunklen Exzitons mit beiden Ladungstragern
im spin-up Zustand erfolgt durch den Austausch des Elektrons mit dem Reservoir keine
Anderung der Spin-Konfiguration. Bei beiden Ladungstrigern im spin-down Zustand wird
das dunkle Exztion durch den Austausch mit dem Reservoir dagegen hell und rekombiniert
wiederum unter Aussendung eines o~ -polarisierten Photons. Analoge Uberlegungen kénnen
auch die beobachtete Polarisation der X°-Emission an der Resonanz bei der Spannung
Uxo_x- erkldren. Im Zentrum des Spannungsbereichs II ist dieser Austausch iiber Ko-
Tunnelprozesse weitestgehend unterdriickt, wodurch die Polarisation absinkt. Bei diesen
Betrachtungen werden Einfliisse der Relaxation des Lochspins vernachlassigt, da die

berichteten Relaxationszeiten im Bereich mehrerer ps liegen [Hei07].

103



5 Ultra-schnelle elektrische Kontrolle des Ladungs- und Spinzustandes iiber einen

| #H/Q . (b)
N

| W (@
S

Abbildung 5.13: Modell zur Ausbildung einer Polarisation im Quantenpunkt iiber einen Aus-
tausch des optisch angeregten Elektrons mit einem spin-polarisierten Elektron aus dem n-Kontakt
tiber einen Ko-Tunnelprozess. In (a) und (b) sind die Vorgénge bei Besetzung des Quantenpunktes
mit hellen Exzitonen, in (c) und (d) bei Besetzung mit dunklen Exzitonen dargestellt. Die optisch
angeregten Elektronen und Locher sind in rot dargestellt, die Elektronen aus dem n-Kontakt in
schwarz.
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Das Modell eines spinpolarisierten Elektronenreservoirs kann also qualitativ die Po-
larisation der Photolumineszenz an den Resonanzspannungen erklaren. Es stellt sich
also die Frage, ob die beobachteten Polarisationsgrade auch quantitativ durch den Pauli-
Paramagnetismus erklart werden kénnen.

Durch ein externes Magnetfeld spaltet die Zustandsdichte des dreidimensionalen freien
Elektronengases in zwei Parabeln auf, die um die Zeeman-Energie verschoben sind [Iba09.
Dadurch entstehen zusétzliche Zusténde fiir die spin-up Elektronen. Es ist sofort ersichtlich,
dass ein hoher Spinpolarisationsgrad im Reservoir von mehreren Prozent, wie er in den
Messungen beobachtet wurde, nur bei einer geringen Fermi-Energie zu erwarten ist, da
nur dann das Verhéltnis von spin-up zu spin-down Zustédnden einen signifikanten Wert
erreicht.

Fiir die Anzahl der besetzten spin-down (n |) bzw. spin-up Zusténde (n 1) gilt:

em9: [ [ 1

—1/2gupB

104



5.4 Elektrische Kontrolle des Spinzustandes

em)? [ [ 1

1/2guBB

bzw.

mit der Fermi-Verteilung
1

exp (5228 ) +1

Wie im vorangegangen Kapitel gezeigt, betrdgt die Fermi-Energie des freien Elektronen-

f(ET) =

(5.12)

gases im n-Kontakt ca. 113 meV, die Fermi-Temperatur etwa 1300 K. Es ergibt sich damit

ein Polarisationsgrad im n-Kontakt von:

- nl-nt

il 08% (5.13)

mit einem g-Faktor fiir GaAs von -0,44 [Hoh06].

Um den beobachteten Polarisationsgrad von ca. -35% anhand dieser Uberlegung zu
erklaren, miisste die Fermi-Energie bei ca. 0,27 meV liegen. Der Paramagnetismus des
freien Elektronengases der Leitungsbandelektronen kann daher nicht fiir die Polarisati-
on der Photolumineszenz mit der beobachteten Grofsenordnung des Polarisationsgrades

verantwortlich sein.

Verminderung der Spin-Flip-Rate durch Ko-Tunnelprozesse

Die beobachtete Polarisation in der Nédhe der Resonanzspannungen Uy _,xo und Uxo_,x-
bzw. Ug_1e legt die Vermutung nahe, dass die Tunnelkopplung zum Elektronenreservoir
eine entscheidende Rolle spielt. Bisher wurde angenommen, dass die Spin-Lebensdauer im
Quantenpunkt in der Gréfsenordnung von mehreren ps oder sogar ms [Kro04] liegt und ein
Spin-Flip daher vernachlassigt werden kann. Smith et al. zeigten anhand von Messungen
der strahlenden Lebensdauern von Exzitonen in einzelnen InGaAs-Quantenpunkten, die
ebenfalls an ein Elektronenreservoir gekoppelt waren, dass in der Niahe der Resonanzspan-
nungen die bereits angesprochenen Ko-Tunnelprozesse dazu fiithren konnen, dass dunkle
Exzitonen in helle Exzitonen (und umgekehrt) iiberfithrt werden kénnen [Smi05|. Dies
geschieht dadurch, dass das Elektron mit dem nicht passenden Spin aus dem Quantenpunkt
hinaus tunnelt und durch ein Elektron mit passender Spinorientierung aus dem Reservoir
ersetzt wird, so dass es zu einer Rekombination kommen kann. Durch den Austausch
eines Elektrons mit dem Elektronenreservoir ist also ein zusétzlicher Mechanismus geschaf-

fen, der zu einer Umkehrung des Spinzustandes im Quantenpunkt fithrt. Obwohl es sich
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hier um den Austausch zweier Elektronen mit antiparallelem Spin handelt, wird dieser
Prozess in der Literatur dennoch als Spin-Flip-Mechanismus bezeichnet. Die von Smith
et al. aufgezeigten Spin-Flip-Zeiten liegen dabei in Bereichen von ca. 100 ns bis hinab
zu 100 ps. Durch eine solch kurze Spin-Flip-Zeit ist zu erwarten, dass das Elektron im
Quantenpunkt in einem magnetischen Feld vorzugsweise den energetisch giinstigeren spin-
up Zustand einnimmt, bevor es zu einer Rekombination kommt, so dass die Polarisation
der Photolumineszenz die statistische Besetzung dieses Zustandes widerspiegelt.

Im Folgenden soll nun aufgezeigt werden, welche Polarisationsgrade aufgrund dieses
zusétzlichen Spin-Flip-Mechanismus zu erwarten sind. Nach [Dre08| ist die theoretisch zu
erwartende Spin-Flip-Rate eines Elektrons im Quantenpunkt gekoppelt an ein Reservoir

und unter Einwirkung eines magnetischen Feldes gegeben durch:

FJ,HT =h- F2 (Uext)

tunnel
/.

1 1
: + ,
E(ULA_UA) +FE+ %hrtunnel (ert) w - FE+ %hrtunnel (Ueact)

(8- om) [1- (5 bom)] . 010

Ua und Uy sind dabei die zwei Resonanzspannungen der jeweiligen Besetzungskonfigu-
ration, AFEy gibt die Grofe der Zeeman-Aufspaltung der Energieniveaus an.

Dies gilt fiir den Spin-Flip in den energetisch giinstigeren Zustand. Es wurde gezeigt,
dass fiir den umgekehrten Prozess gilt:

—AFE
[yoy = exp ( k;BTZ> T =6-To, (5.15)

sich also die erwartete statistische thermische Besetzung der beiden Zusténde einstellt. Mit
der fiir diesen Quantenpunkt bestimmten Zeeman-Aufspaltung von 0,75 meV und einer
Temperatur von 5 K ergibt sich ein Wert von § ~ 0, 18.

Fiir Gleichung 5.14 wurde in [Dre08] allerdings nur die le-Konfiguration betrachtet.
Fiir diesen wurde zur Vereinfachung eine spannungsunabhéngige Tunnelrate I'y,,,; ange-
nommen. Die hier geschilderten Prozesse konnen jedoch sowohl fiir die Polarisation des

neutralen Exzitons, als auch fiir die Polarisation des einzelnen Elektrons (le) eine Rolle
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spielen. Da sich bei den hier betrachteten Quantenpunkten die Tunnelrate in Abhéngigkeit
von der jeweiligen Spannung tiber ca. eine Grofenordnung (vgl. Abb. 5.8) dndert, wird im
Folgenden zusétzlich ihre Abhéngigkeit von der elektrischen Feldstérke, wie sie in Kapitel
5.1.2 in Gleichung 5.6 gegeben ist, beriicksichtigt.

Als Besetzungskonfigurationen, fiir die der hier dargestellte Spin-Flip-Mechanismus
relevant sein kann, kommen nur X° und le in Frage, da bei diesen ein einzelnes Elektron im
s-Niveau vorliegt. Beim neutralen Exziton kann es daher bei den Spannungen Uj,_,xo und
Uxo_sx—, bei der Besetzung mit einem einzelnen Elektron (1e) bei den Spannungen Ug_,1,
und Uje_oe zu einem Elektronenaustausch mit dem Reservoir im n-Kontakt kommen, so
dass anschlieffend eine bevorzugte Polarisation des Elektrons im Quantenpunkt vorliegt.
Hohere Besetzungskonfigurationen wie z. B. X?~ mit einzelnen Elektronen in héheren
Energieniveaus, die iiber einen Ko-Tunnelprozess ausgetauscht werden konnen, werden im
Folgenden nicht betrachtet.
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2 0
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Abbildung 5.14: (a) Nach Gleichung 5.14 berechnete Spin-Flip-Zeiten fiir die beiden untersuch-
ten Quantenpunkte, jeweils fiir die X°- und die le-Konfiguration. (b) Die aus den Spin-Flip-Zeiten
resultierenden zu erwartenden Polarisationsgrade des neutralen Exzitons bei einer strahlenden
Lebensdauer von 1,4 ns.

Die aus Gleichung 5.14 resultierenden Spin-Flip-Zeiten sind in Abbildung 5.14(a) jeweils
fiir die X°- und die le-Konfiguration fiir verschiedene Hohen der Barrierenenergie F.
dargestellt. Die Spin-Flip-Zeiten sind in der Niahe der Resonanzspannungen deutlich
verkiirzt, wiahrend sie im Zentrum des jeweiligen Spannungsbereiches um mehr als neun

Grofenordnungen ansteigen.
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Um nun den Polarisationsgrad der Photolumineszenz des neutralen Exzitons zu ermitteln,

konnen die folgenden Ratengleichungen aufgestellt werden [Hal09]:

dnT:G_ nT _5nT+n¢

dt Trad Tsf  Tsf (5.16)
dniZG_nL_ni_i_ﬂnT ’
dt Trad Tsf Tsf

mit der Generationsrate G, der Spin-Flip-Zeit 7,5 und der strahlenden Lebensdauer 7,44.
Diese wurde anhand von zeitaufgelosten Photolumineszenzmessungen im spektralen Zen-
trum der Emission eines Quantenpunktensembles in derselben Probe zu ca. 1,4 ns bestimmt.
Mittels dieser Ratengleichungen lésst sich der Polarisationsgrad der Photolumineszenz des

neutralen Exzitons berechnen zu:

_TLJ/—TZT_ _(1_6)7—711(1
p_n¢+nT_Tsf+(1—6)Trad'

(5.17)

Die so berechneten Polarisationsgrade des neutralen Exzitons sind in Abbildung 5.14(b)
fiir verschiedene Hohen der Barrierenenergie E. dargestellt. Die intrinsische Spin-Flip-
Zeit 7¢ wurde fiir dieses Modell als unendlich angenommen. Deutlich zu erkennen ist
die auch in den Messungen beobachtete ausgepriagte Polarisation in der Ndhe der Reso-
nanzspannungen.! Die Polarisation an den Resonanzspannungen nimmt mit ansteigenden
Barrierenenergien deutlich ab. Dies ist dadurch zu begriinden, dass die Spin-Flip-Zeit auf-
grund der geringeren Tunnelkopplung zum Reservoir ansteigt und sich der Grofenordnung
der strahlenden Lebensdauer ndhert. Dadurch kommt es haufiger zu einer Rekombina-
tion der Elektron-Loch-Paare, bevor ein Austausch des Elektrons mit dem Reservoir
stattgefunden hat.

Auch eine Polarisation in der le-Konfiguration kann sich in den erhaltenen Spektren
des neutralen und geladenen Exzitons widerspiegeln. Hier kann eine dhnliche Erklarung,
wie sie bereits im vorigen Abschnitt fiir diesen Spannungsbereich gegeben wurde und auch
z.B. in [Bai01,Fin0la, GhaO8| herangezogen wurde, genutzt werden. Dies ist in Abbildung
5.15 schematisch dargestellt.

Im Zentrum ist der Quantenpunkt vor der optischen Anregung gezeigt, wegen des
Austauschs mit dem Reservoir mit einem spin-up Elektron besetzt. Bei der Erzeugung

eines Elektron-Loch-Paars mit spin-up Elektron und spin-down Loch kann das optisch

IFiir die Resonanzspannungen wurden hier die Werte des Quantenpunktes 2 gewihlt. Fiir Quantenpunkt 1
verlaufen die Berechnungen analog.
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einen Tunnelprozess. Die anschlieffende Rekombination des neutralen Exzitons erfolgt
unter Aussendung eines o~ -polarisierten Photons, solange kein weiteres Elektron in den
Quantenpunkt tunnelt, um das geladene Exziton zu bilden. Im umgekehrten Fall kann das
optisch angeregte spin-down Elektron das s-Niveau besetzen, so dass die Rekombination
eines geladenen Exzitons unter o*-Polarisation beobachtet wird. Dies ist aber nur der Fall
bei Erzeugung eines hellen Exzitons im Quantenpunkt, wie es in Abb. 5.15(a) dargestellt ist.
Werden ebenso dunkle Exzitonen erzeugt, so kann aufgrund der in Abb. 5.15(b)gezeigten
Prozesse auch eine o~ -Polarisation des geladenen Exzitons beobachtet werden.

Die Polarisationen des geladenen Exzitons unterscheiden sich bei den untersuchten
Quantenpunkten deutlich. Wahrend die Emission von Quantenpunkt 2 eine deutliche
Polarisation im entsprechenden Spannungsbereich aufweist, ist bei Quantenpunkt 1 keine
Polarisation zu erkennen. Bei den Photolumineszenzmessungen an Quantenpunkt 1 befand
sich der Laser im Dauerstrich-Betrieb, die Messungen an Quantenpunkt 2 fanden unter ge-
pulster Anregung statt. Eine Klarung dieses Unterschiedes durch vergleichende Messungen
war experimentell aufgrund eines mechanischen Schadens der Probe nicht mehr méoglich.

Es ist abschliefsend zu erwéhnen, dass der Quantenpunkt oberhalb der Spannung U1e_s9.
schon vor der optischen Erzeugung mit zwei Elektronen mit zwangsweise antiparallelen
Spins besetzt ist. In diesem Bereich wére eine sichtbare Polarisation nur iiber eine Vor-
zugsausrichtung des Lochspins moglich, die aufgrund der linearen Anregung nicht gegeben

ist. Daher sinkt in diesem Bereich die Polarisation auf Null ab.
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Die Polarisation der Photolumineszenz kann also durch die verminderte Spin-Flip-Zeit
aufgrund der Tunnelkopplung an das Reservoir erklart werden. Die Tunnelkopplung fiihrt zu
einer vermehrten Besetzung des Quantenpunktes mit spin-up Elektronen. Damit stellt sich
hier also der interessante Fall ein, dass eine bevorzugte Spin-Ausrichtung im Quantenpunkt
durch die Kopplung an ein nicht-polarisiertes Elektronenreservoir verwirklicht werden

kann.

5.5 Ultra-schnelle Ladungs- und Spin-Kontrolle in

einem einzelnen Quantenpunkt

Nachdem in den vorigen Kapiteln die grundlegenden Effekte zur Kontrolle der Besetzungs-
konfiguration eines einzelnen Quantenpunktes bei Anlegen einer externen Gleichspannung
erldutert wurden, soll das Konzept der Injektion einzelner Elektronen nun auf die ultra-
schnelle Kontrolle des Ladungs- und Spinzustandes erweitert werden. Dazu wird zunéchst
eine Technik demonstriert, die es ermdglicht, in Zeiten kiirzer als die strahlende Lebensdau-
er den Ladungszustand des Quantenpunktes mit Hilfe von Spannungspulsen mit Anstiegs-
und Abfallzeiten unterhalb einer Nanosekunde zu verdndern. Im Anschluss daran wird
aufgezeigt, wie die unterschiedlichen Tunnelzeiten von Elektronen und Lochern ausgenutzt
werden kdnnen, um eine gezielte elektrische Injektion von einem oder zwei Elektronen in
den Quantenpunkt zu verwirklichen. Eine erfolgreiche Besetzung des Quantenpunktes mit
einem spinpolarisierten Elektron iiber einen kurzen Spannungspuls wird unter Ausnutzung
der Ko-Tunnelprozesse zwischen Quantenpunkt und Reservoir nachgewiesen. Um die ultra-
schnelle Kontrolle des Ladungszustandes abzurunden, wird zum Abschluss dieses Kapitels
aufgezeigt, welche Injektionszeiten mittels des hier genutzten Konzepts realisiert werden

konnen.

5.5.1 Ultra-schnelles Laden und Entladen eines einzelnen

Quantenpunktes

Uber einen Pulsgenerator mit einer Bandbreite von 3,35 GHz wurden Spannungspulse an
die Probe angelegt. Abbildung 5.16(a) zeigt einen solchen Spannungspuls.

Der Anstieg dieses Pulses wurde mit einem exponentiellen Anstieg angepasst und es
wurde eine Zeitkonstante von ca. 100 ps ermittelt. Abbildung 5.16(b) zeigt den Verlauf

des Pulses, gemessen mit einem 12 GHz Oszilloskop, das parallel an die Probe angeschlos-
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sen wurde. Mit Hilfe dieser Technik konnen mogliche Reflexionen an nicht-angepassten
Leitungsiibergéngen ermittelt werden. Wie zu erkennen ist, kommt es lediglich zu geringfii-
gigen Reflexionen des Signals. Diese sind vermutlich durch Fehlanpassungen an der Probe
oder den Ubergiéingen im Kryostaten verursacht (vgl. Kapitel 3). Fiir die so aufgenommenen
Pulse wurde eine 20%-80%-Anstiegszeit von ca. 600 ps ermittelt. Diese Eigenschaften zeigen,
dass eine Kontrolle des Ladungszustandes im sub-Nanosekundenbereich unter technischen
Gesichtspunkten ermdglicht werden kann.

Die hier genutzte experimentelle Technik ist schematisch in Abbildung 5.17 dargestellt.
Der Diodenlaser wurde mit dem Pulsgenerator synchronisiert, so dass Laserpulse mit einer
Frequenz von 40 MHz und einer Halbwertsbreite von ca. 200 ps ausgelost wurden. An die
Probe wurden Spannungspulse mit derselben Frequenz und einem Tastverhaltnis von 50%
angelegt. Dies bedeutet, dass die Spannung sich jeweils zur Hélfte der Periodendauer auf
dem unteren Spannungsniveau User und zu 50% auf dem oberen Spannungsniveau Uton
befindet. Die Photolumineszenzmessungen wurden an Quantenpunkt 2 durchgefiihrt. Die
beiden Spannungsniveaus wurden auf die Werte mit der héchsten Intensitit der X% und
X~-Emission des Quantenpunkts eingestellt. Diese liegen bei ca. -1,2V, bzw. -0,6 V. Die
Spannung wechselt also zwischen Bereich II, in dem der Quantenpunkt vor der optischen
Anregung leer ist und nach der optischen Anregung der X°-Zustand energetisch bevorzugt
ist, und dem Spannungsbereich IV, in dem der Quantenpunkt vor der optischen Anregung
mit einem Elektron besetzt ist und anschliefend der X~ -Zustand energetisch bevorzugt ist.
Auf diese Weise wird durch den Spannungspuls der Tunnelprozess in den Quantenpunkt
hinein, bzw. aus dem Quantenpunkt hinaus, elektrisch ausgelost.

Um Zugang zur Dynamik des Be- und Entladens des Quantenpunktes zu erlangen,

wurde der angelegte Spannungspuls relativ zum Laserpuls um die Zeit At verzogert. Die
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1 A Abbildung 5.17: Messtechnik zur zeitaufgelosten Be-
o stimmung des Ladungszustandes des Quantenpunktes.
g At=10ns Der Laserpuls erzeugt zur Zeit t=0 ein Elektron-Loch-
s ] 7K1 [ Paar im Quantenpunkt. Der Spannungspuls kann gegen-
D |[At=15ns iiber dem Laserpuls zeitlich verzégert werden. Gezeigt ist
| N [ dies fiir fiinf verschiedene Verzogerungszeiten A¢. Auf die-
At=201s se Weise kann zu jedem Zeitpunkt des Spannungspulses
&l[ optisch ein Elektron-Loch-Paar erzeugt werden. Ebenfalls
J, |— : ] , schematisch eingezeichnet ist der exponentielle Zerfall
-20 0 20 dieses Elektron-Loch-Paars. Zu erkennen ist der zeitliche
Zeit (n9) gberlapp Zwiichen der Zerfallskurve und anschliefsendem
pannungspuls.

Idee dieser Messtechnik besteht darin, dass durch Variation dieser Verzogerungszeit zu
jedem beliebigen Zeitpunkt des Spannungsverlaufs ein Spektrum aufgenommen werden
und damit auf den Ladungszustand des Quantenpunktes geschlossen werden kann.

Die so erhaltenen PL-Spektren sind als Konturabbildung in Abbildung 5.18(a) gezeigt.
Deutlich ist die Pulsfolge in der abwechselnden Emission des X°- und X~ -Zustandes
zu erkennen. Bereits durch diese Tatsache wird die Moglichkeit der Kontrolle des La-
dungszustandes der einzelnen Quantenpunkte im Nanosekunden-Bereich und damit die
Leistungsfahigkeit des genutzten Konzeptes deutlich. Neben den Emissionslinien des neu-
tralen und geladenen Exzitons des untersuchten Quantenpunktes sind auch weitere Linien
in der Konturabbildung zu erkennen. Diese stammen von weiteren Quantenpunkten inner-
halb derselben optischen Apertur und sind fiir die folgenden Untersuchungen nicht von
Bedeutung.

Um quantitative Aussagen iiber die auftretenden Zeitkonstanten zu erhalten, wurden in
Abbildung 5.18(b) und (c) die Intensitaten der Emissionslinien normiert auf ihr jeweiliges
Maximum dargestellt. Auch hier ist jeweils deutlich die Pulsform zu erkennen. Auffallig
ist der anscheinende exponentielle Anstieg und Abfall der Intensitdten. Da aber in den
Werten ein gewisses Mals an Messungenauigkeiten vorliegt, wird der Ladungszustand des
Quantenpunktes, in gewisser Analogie zur Definition des Polarisationsgrades, folgender-
maken definiert: p;, = I(X~)/ (f(X‘) + f(X0)>. I(X~) und I(X°) bezeichnen jeweils die
normierten Intensitéten der beiden Emissionslinien. Die Normierung gleicht an dieser Stelle

die geringfiigigen Unterschiede der Intensitaten aufgrund des verschiedenen elektrischen
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Abbildung 5.18: (a) Konturabbildung der Photolumineszenzspektren des Quantenpunkts 2 unter
gepulster Spannung mit Uger = -1,2V und Uppen, = -0,6 V. (b) und (c) normierte PL-Intensitét
der jeweiligen Quantenpunktemission. (d) Ladungszustand des Quantenpunktes ermittelt aus den
normierten PL-Intensitéten (siche Text).

Feldes in der Probe und dem damit unterschiedlich effektiven Ladungstrigereinfang aus.
Diese konnen ansonsten den Verlauf des gezeigten Ladungszustandes verzerren und somit
die erhaltenen Zeitkonstanten verfilschen.

Mit Hilfe dieser Definition des Ladungszustandes kann nun eine Aussage tiber die mittlere
Ladungstréagerbesetzung des Quantenpunktes wiahrend der Rekombination des erzeugten
Elektron-Loch-Paars gewonnen werden. Hier bedeutet also p;, = 1, dass der Quantenpunkt
mit einem zusétzlichen Elektron aus dem Reservoir besetzt ist, p, = 0 bedeutet, der
Quantenpunkt ist unbesetzt.

Die so erhaltenen Daten sind in Abbildung 5.18(d) in Abhéngigkeit von der Verzoge-
rungszeit dargestellt. Hier ist auffillig, dass der Ubergang von p; = 0 zu p;, = 1 ldnger
scheint als die aus den elektrischen Charakterisierungen erwartete Zeit von 600 ps. Mono-
exponentielle Kurvenanpassungen der Daten liefern Zeiten in der Grofsenordnung von ca.
1,5ns + 0,2ns. Es ergibt sich damit eine Ubereinstimmung der ermittelten Anstiegs- und
Abfallzeiten mit der zuvor aus zeitaufgelosten Photolumineszenz-Messungen bestimmten
strahlenden Lebensdauer des Quantenpunktensembles. Diese Ubereinstimmung lsst sich
mit Hilfe der folgenden Uberlegungen erkliren.
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In Abbildung 5.17 sind der Laser- und der Spannungspuls zusammen mit der zeitab-
hiangigen Exzitonbesetzung des Quantenpunktes fiir fiinf verschiedene Verzégerungszeiten
At dargestellt. Das im Quantenpunkt erzeugte Elektron-Loch-Paar zerfallt mit einer ex-
ponentiellen Zeitkonstante von ca. 1,4ns. Wahrend dieser Zeit kann sich die angelegte
Spannung #ndern, so dass beispielsweise ein Ubergang vom neutralen zum geladenen
Exziton stattfindet. Es sei beispielsweise die Verzogerung so eingestellt, dass die Anregung
im unteren Spannungsniveau U s stattfindet. In diesem Fall zerfallen die meisten erzeugten
Elektron-Loch-Paare als neutrales Exziton. Einige Paare verweilen jedoch lang genug im
Quantenpunkt, um den Wechsel der Spannung zum Niveau Uy,q, zu erfahren. In diesem
Fall tunnelt ein zusétzliches Elektron aus dem Reservoir in den Quantenpunkt, so dass
die X~ -Konfiguration gebildet wird. Nimmt der zeitliche Abstand zwischen Laserpuls und
Spannungswechsel von U er 21 Upoen mit steigendem At zu, so zeigen immer weniger Exzi-
tonen dieses Verhalten und die Intensitét der X~ -Linie, sowie der Ladungszustand py, fallen
ab. Dies bedeutet, dass sich im Abfall des Ladungszustandes die Lebensdauer des neutralen
Exzitons widerspiegelt. Analog dazu représentiert der Anstieg des Ladungszustandes die
Lebensdauer des geladenen Exzitons.

Die durchgezogene Linie stellt die Ergebnisse von Berechnungen des zu erwartenden
Ladungszustandes mit Hilfe dieser Uberlegungen dar. Die Anstiegs- und Abfallzeit des
Spannungspulses wurden fiir dieses Modell als instantan angenommen, ebenso die Tun-
nelzeiten des Elektrons in den Quantenpunkt hinein bzw. aus dem Quantenpunkt hinaus.
Die Lebensdauer der Exzitonen wurde als einziger Parameter mit 7,4 = 1,4ns fiir die
Berechnungen herangezogen. Die Intensitét zur Zeit ¢ nach der optischen Anregung wurde
tiber die monoexponentielle Zerfallsfunktion I(t) = Iy - exp (—ﬁ) berechnet und zur
Intensitédt derjenigen Emission addiert, die beim Spannungsniveau, welches zur Zeit t
an der Probe anliegt, auftritt. Die Ergebnisse dieser Rechnungen in Abhéngigkeit von
der Verzogerungszeit At sind als durchgezogenen Linie in Abbildung 5.18(d) dargestellt.
Es zeigt sich eine deutliche Ubereinstimmung mit den experimentell ermittelten Wer-
ten. Auffillig ist an dieser Stelle jedoch die Abweichung der Berechnungen vom Abfall
des Ladungszustands. Wie oben erwédhnt, spiegelt die Abfallszeit die Lebensdauer des
neutralen Exzitons wider. Diese Abweichung ist vermutlich durch die Bildung dunkler
Exzitonen zu erklaren. Diese besitzen eine erheblich ldngere Rekombinationszeit, wodurch
die Zerfallskurven einen biexponentiellen Verlauf aufweisen [Smi05|. Aufgrund der hier
auftretenden Streuung der Messwerte ist eine quantitative Auswertung des Kurvenverlaufs

mit angemessener Genauigkeit jedoch nicht méglich.
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Aus der sonstigen hervorragenden Ubereinstimmung der simulierten Ergebnisse mit
den ausgewerteten Messdaten kann geschlossen werden, dass in diesem Experiment die
strahlende Lebensdauer den limitierenden Faktor der genutzten Technik darstellt und dass

das Laden und Entladen des Quantenpunktes in deutlich kiirzeren Zeiten geschieht.

5.5.2 Praparation eines Einzellochzustandes und zeitverzogerte

ultra-schnelle Elektron-Injektion

Anhand der bisherigen Ergebnisse konnte gezeigt werden, dass ein einzelner Quantenpunkt
gezielt mit einer kontrollierbaren Anzahl von Ladungstrdgern beladen werden kann und
dass eine Kontrolle des Ladungszustandes mit Hilfe der angelegten schnellen Spannungspul-
se moglich ist. Unter anderem wurde der Quantenpunkt dabei zunéchst optisch mit einem
neutralen Exziton besetzt, woraufhin anschliefsend durch einen Spannungspuls ein Elektron
aus dem Reservoir iiber einen Tunnelprozess in den Quantenpunkt injiziert wurde. Da
allerdings bei tiefen Spannungen, wie in Kapitel 5.3 gezeigt, das Elektron nach optischer
Anregung den Quantenpunkt innerhalb weniger Pikosekunden verlédsst und so der Quan-
tenpunkte mit einem einzelnen Loch besetzt werden kann, besteht auch die Moglichkeit, im
Anschluss iiber einen Spannungspuls ein Elektron aus dem Reservoir in den Quantenpunkt
zu bringen und auf diese Weise ein neutrales Exziton zu formen. Dies bedeutet, dass
nur iiber die Rekombination des Lochs mit dem elektrisch injizierten Elektron aus dem
Reservoir ein Photon emittiert wird. Daher kann diese Technik in besonderer Weise dazu
dienen, die Spin-Information des injizierten Elektrons auszulesen.

In Abbildung 5.19 ist das experimentelle Verfahren schematisch dargestellt. Es dhnelt
der z. B. in |[Hei07| gezeigten Methode. Zur Erhohung der Intensitit der gemessenen
Lumineszenz wurde die Repetitionsfrequenz des Pulsgenerators auf 80 MHz erhéht. Das
Lasersystem wurde wie zuvor mit dem Pulsgenerator synchronisiert, so dass Laserpulse mit
derselben Frequenz emittiert wurden. Das untere Niveau der Spannungspulse Uy wurde
auf -2,0'V eingestellt. Bei dieser Spannung verlésst das optisch angeregte Elektron den
Quantenpunkt iiber einen Tunnelprozess, wihrend das Loch zundchst im Quantenpunkt
zuriickbleibt. Die Zeitverzogerung zwischen Laserpuls und Spannungspuls wurde so einge-
stellt, dass die optische Anregung im zeitlichen Zentrum des unteren Spannungsniveaus
stattfand.! Auf diese Weise erreicht der anschliefende Spannungspuls den Quantenpunkt

etwa 3,1 ns nach der optischen Anregung. Das obere Niveau der Spannungspulse Uyoen

I Dies wurde iiber eine Messserie analog zu den im Kapitel 5.5.1 gezeigten Messungen sichergestellt.
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Abbildung 5.19: Prinzip zur Injektion einzelner Elektronen iiber einen Spannungspuls nach
zuvor erfolgter optischer Priaparation eines einzelnen Lochs. (a) Die optische Anregung erfolgt
bei einem Spannungsniveau Uyjer=-2,0 V. Ein zeitlich verzogerter Spannungspuls mit variabler
Hohe Upoen fiihrt zur Ladung mit einem Elektron. (b) U = Uyer: Das optisch angeregte Elektron
verlasst den Quantenpunkt iiber einen Tunnelprozess. (¢) U = Upoen: Ein Elektron aus dem
Reservoir tunnelt in den Quantenpunkt hinein und rekombiniert mit dem gespeicherten Loch.

wurde variiert, um in Analogie zu den unter Gleichspannung gewonnenen Ergebnissen
samtliche Spannungsbereiche zu untersuchen.

Abbildung 5.20(a) zeigt die so erhaltenen Spektren als Konturplot in Abhéngigkeit
vom oberen Spannungsniveau Uy.q,. Es ist ein dhnliches Muster zu erkennen wie zuvor
in den Messungen unter Gleichspannung. Sowohl die Lumineszenz des neutralen als auch
des geladenen Exzitons kann beobachtet werden. Im Spannungsbereich von ca. -1,5V
bis -0,9 V wird der Quantenpunkt iiber den Spannungspuls mit einem Elektron aus dem
Reservoir geladen. Bei Spannungen grofser als -1,1V ist die Emission des X™-Zustandes
zu erkennen. Hier tunneln zwei Elektronen aus dem Reservoir in den Quantenpunkt. Der
verfolgte Ansatz der Prédparation eines einzelnen Lochs und der anschliefsenden Injektion
der gewiinschten Anzahl von Elektronen iiber einen Spannungspuls konnte damit erfolgreich
verwirklicht werden.

Abbildung 5.20(b) stellt die Intensitéiten der beiden Emissionslinien dar. Hier werden
klare Unterschiede zu den vorherigen Messungen unter Gleichspannung deutlich. Zunéchst
einmal ist zu erkennen, dass die Einsatzspannungen der beiden Emissionslinien leicht
zu niedrigeren Werten verschoben zu sein scheinen. In Abbildungen 5.20(b) bis (d) sind
zum Vergleich die Ubergangsspannungen aus den Gleichspannungsmessungen dargestellt.
Dieser Versatz ist vermutlich durch ein geringfiigiges Uberschwingen der Spannungspulse
zu erkléren, wie es auch in der elektrischen Charakterisierung der Probe beobachtet wurde
(vgl. Abb. 3.4).
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Abbildung 5.20: (a) Konturabbildung der Lumineszenzspektren nach Speicherung eines einzel-
nen Lochs und anschlieffender Injektion eines oder zweier Elektronen iiber einen zeitverzogerten
Spannungspuls mit variiertem oberen Spannungsniveau Upoch. (b) Ausgewertete Intensitidten der
in (a) auftretenden Emissionslinien. (¢) Summe der Intensitéten der beiden Emissionslinien. (d)
Linienbreite der beiden Emissionslinien.

Weiterhin ist zu beobachten, dass die Intensitit der X~ -Linie geringer ist als die der
X Linie, wihrend diese iiber den gesamten Spannungsbereich nicht vollstindig auf Null
absinkt. Unter Gleichspannung war dagegen die Intensitit der X°-Linie geringer als die
der X~ -Linie. In beiden Féllen liegt wihrend der optischen Anregung ein elektrisches Feld
an, das dem Einfang der optisch angeregten Ladungstréger entgegenwirkt. Im Gleichspan-
nungsfall variiert dieses Feld je nach anliegender Spannung und nimmt mit zunehmender
Vorwiartsspannung ab. Daher wird der Einfang der Ladungstrager wahrscheinlicher und
die Intensitat der beobachteten Photolumineszenz steigt an. Im Fall der hier verwendeten
Technik findet die optische Anregung dagegen immer bei derselben Spannung statt, so dass
der Quantenpunkt immer mit derselben Anzahl an Lochern besetzt ist. Die Rekombination
ist daher nur mit den zuvor gespeicherten Lochern méglich, entweder aus der X°- oder der
X~ -Konfiguration. Die gesamte aufsummierte Intensitét beider Linien muss daher konstant
bleiben. Dies ist ab ca. -1,2V der Fall, wie es in Abbildung 5.20(c) zu erkennen ist.

Wie bereits erwahnt, ist {iber den gesamten Spannungsbereich hinweg die Emission des
neutralen Exzitons zu erkennen, obwohl bei oberen Spannungsniveaus von iiber -0,8 V

der Quantenpunkt mit zwei Elektronen aus dem Reservoir geladen werden sollte. Die
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Ursache hierfiir ist in der endlichen Anstiegszeit des Spannungspulses zu finden. Nach der
Préaparation des einzelnen Lochs bei -2V steigt der Spannungspuls mit einer 20%-80%-
Anstiegszeit von ca. 600 ps. Bevor der Spannungspuls das obere Niveau erreicht, kann so
ein einzelnes Elektron in den Quantenpunkt tunneln und mit dem gespeicherten Loch
rekombinieren, wihrend der Spannungspuls den Bereich von ca. -1,5V bis -1,0V passiert.
Daher wird bei hoheren Spannungen sowohl die Emission des geladenen als auch des
neutralen Exzitons beobachtet.

Die Linienbreiten der beiden Emissionslinien zeigen gegeniiber den unter Gleichspan-
nungsbedingungen ermittelten Linienbreiten ein deutlich unterschiedliches Verhalten. Die
Resonanzspannungen sind nun nicht mehr eindeutig zu erkennen. Zwar ist fiir das geladene
Exziton in der Ndhe der Spannung Uxo_,x- ein geringfiigiger Anstieg der Linienbreiten
zu sehen, dieser ist jedoch aufgrund der Streuung der Werte nicht ausreichend eindeutig,
um eine klare Aussage treffen zu kénnen. Vielmehr scheinen die Linienbreiten gegeniiber
denen, die unter Gleichspannung ermittelt wurden, iiber den gesamten Spannungsbereich
leicht erhoht. Dies Verhalten kann ein Indiz dafiir sein, dass der Spannungspuls auf dem
oberen Spannungsniveau kein konstantes Plateau erreicht, sondern dass sich die Spannung
weiterhin zeitabhingig beispielsweise in Form von Uberschwingen oder einem weiterem
Anstieg verdndert. Unter Gleichspannungsbedingungen konnte ein konstantes Spannungs-
niveau eingestellt werden, bei dem das Quantenpunktniveau resonant zum Fermi-Niveau
liegt. In diesem Fall konnte das Elektron mehrmals zwischen Reservoir und Quantenpunkt
hin und zuriick tunneln, so dass es zu einer Verbreiterung der Spektrallinie kam. Ist die
Spannung hingegen nicht konstant, so tunnelt das Elektron lediglich in den Quantenpunkt,
wahrend die Spannung die Resonanz durchfahrt und wird anschlieffend aufgrund der Cou-
lomb-Wechselwirkung im Quantenpunkt gehalten, falls die Quantenpunktenergieniveaus

aufgrund der Schwankungen der Spannung unterhalb des Fermi-Niveaus liegen.

5.5.3 Ultra-schnelle Besetzung des Quantenpunktes mit einem

spinpolarisierten Elektron iiber Ko-Tunnelprozesse

In Kapitel 5.4 wurde demonstriert, wie Ko-Tunnelprozesse zwischen den Quantenpunktni-
veaus und dem unpolarisierten Elektronenreservoir zu einer bevorzugten Besetzung des
Quantenpunktes mit spinpolarisierten Elektronen fithren kénnen. Dies geschieht iiber
eine drastische Absenkung der Spin-Flip-Zeiten bis in den ps-Bereich. Aufgrund dieser
geringen Zeiten ist zu erwarten, dass eine Kontrolle des Spinzustandes auch mit schnellen

Spannungspulsen zu erreichen ist.
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An die Probe wurde wie zuvor ein magnetisches Feld von 5T angelegt. Die Konfiguration
des Pulsgenerators und des Lasersystems entsprach den im vorigen Kapitel gezeigten
Einstellungen. Der Laser wurde linear polarisiert, um eine bevorzugte Ausrichtung des
Lochspins zu vermeiden. Auf diese Weise befinden sich statistisch 50% der gespeicherten
Locher im spin-up, die anderen 50% im spin-down Zustand. Wie zuvor erwéahnt, kann
hier die Relaxation des Lochspins vernachlassigt werden [Hei07|. Um die Injektion eines
oder zweier Elektronen zu erreichen, wurde auch hier wie zuvor das obere Niveau der

Spannungspulse variiert.
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Abbildung 5.21: (a) Lumineszenzspektren nach Injek-
tion eines oder zweier Elektronen und Rekombination
mit dem zuvor gespeicherten Loch in einem Magnetfeld
von 5 T fiir vier représentative obere Spannungsniveaus
Utoch- (b) Polarisationsgrad der Lumineszenz in Ab-
hangigkeit von Upgep-

r o |lo* 1
I ‘\A -1,4V ]

1,21 1,22
Energie (eV)

In Abbildung 5.21(a) sind einige reprasentative Spektren fiir verschiedene obere Span-
nungsniveaus des Ladepulses dargestellt. Deutlich zu erkennen ist eine hohe Polarisation
der Emission des neutralen Exzitons, wihrend die des geladenen Exzitons keine Polarisation
aufweist.

Den Verlauf des Polarisationsgrades zeigt Abbildung 5.21(b). Wie zuvor ist ein Polari-
sationsgrad fiir das neutrale Exziton von bis zu |p| = 35% zu erkennen. Allerdings weist
der Verlauf ein deutlich anderes Verhalten als unter Gleichspannungsbedingungen auf.
Wihrend das Exziton unter Gleichspannung besonders in der Néhe der Resonanzspannun-
gen Uy _,xo und Uxo_,x- eine stark erhohte Polarisation aufwies, diese aber zwischen den
beiden Resonanzen auf |p| < 10% abfiel, ist hier eine durchgehende hohe Polarisation von
mehr als 15% zu beobachten. Die Resonanzspannungen sind dagegen nicht zu erkennen.

Vielmehr wird ein annéhernd lineares Absinken des Polarisationsgrades mit zunehmendem
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oberen Spannungsniveau beobachtet. Dieses Verhalten ist vermutlich durch die endliche
Anstiegszeit des Spannungspulses zu verstehen. Zur Erklarung der beobachteten Polarisa-
tionsgrade soll daher das folgende Modell angenommen werden. Aus Abbildung 5.14, in
der die aus einem Ko-Tunnelprozess resultierenden Spin-Flip-Zeiten dargestellt sind, ist
ersichtlich, dass die Absenkung der Spin-Flip-Zeit auf einen breiteren Spannungsbereich
ausgedehnt ist. Zur Vereinfachung wird nun angenommen, dass sich lediglich in einem
Bereich von £10mV um die Resonanzspannung von 1,45V eine konstante verkiirzte Spin-
Flip-Zeit ergibt. Die angenommene Breite der Resonanz ist an dieser Stelle willkiirlich
gewahlt und soll lediglich der qualitativen Erklarung des beobachteten Polarisationsgrades
dienen. Anschliefsend wird berechnet, wie lange sich das Spannungsniveau wahrend eines
exponentiell ansteigenden Spannungspulses mit einer Anstiegszeit von 600 ps in diesem
Bereich befindet. Dies ist in Abbildung 5.22(a) schematisch fiir zwei verschiedene obere

Spannungsniveaus Uy, dargestellt.
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Abbildung 5.22: (a) schematische Darstellung des Spannungsanstieges fiir zwei verschiedene
obere Spannungsniveaus. (b) Dauer des Durchquerens der Resonanzspannung fiir eine angenom-
mene effektive Breite der Resonanz von insgesamt 20 mV. (¢) Berechneter Polarisationsgrad nach
Durchqueren der Resonanz fiir verschiedene Werte der Spin-Flip-Zeit. Die experimentellen Daten
sind zum Vergleich dargestellt.

Zu erkennen ist, dass unter den getroffenen Annahmen beispielsweise bei einem héheren
Spannungsniveau von -1,4V die an der Diode anliegende Spannung fiir mehr als 200 ps im
Bereich der Resonanz liegt. In dieser Zeit kann ein Elektronenaustausch mit dem Reservoir
stattfinden, so dass anschlieffend eine bevorzugte Spin-Ausrichtung vorliegt. Die Zeiten,
in denen das Quantenpunktniveau im Rahmen dieser Abschédtzung in Abhéngigkeit von
Uhoen resonant zum Fermi-Niveau liegt, sind in Abbildung 5.22(b) dargestellt. Zu erkennen
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ist, dass diese erst bei hoheren Werten fiir Uy,en im Bereich von wenigen 10 ps und damit
in der Grofenordnung der Spin-Flip-Zeiten liegen.

Wihrend die Resonanz durchfahren wird, kann sich im Quantenpunkt eine bevorzugte
Spin-Ausrichtung ausbilden. Nach Gleichung 4.18 fiir den zeitabhéngigen Polarisationsgrad
wurde die erwartete Polarisation des Elektrons im Quantenpunkt nach Durchqueren der
Resonanz berechnet. Die Ergebnisse sind fiir verschiedene Werte der Spin-Flip-Zeiten in
Abbildung 5.22(c) zusammengefasst. Als maximal moglicher Polarisationsgrad pg wurde fiir
die Berechnungen der Gleichspannungswert von -35% gewéahlt. Anhand dieser Ergebnisse
wird deutlich, dass der Austausch von Elektronen zwischen Quantenpunkt und Reservoir
wahrend des endlichen Spannungsanstieges zu einer deutlichen Polarisation des Elektrons
im Quantenpunkt fithren kann. Aufféllig hingegen ist das Ausbleiben der zweiten Resonanz
bei Erreichen der Spannung Uxo_,x-. Auch hier sollte ein Austausch von Elektronen
zwischen Quantenpunkt und Reservoir stattfinden. Hier kann jedoch ebenfalls der zeitliche
Verlauf des Spannungsanstieges als mogliche Erklarung herangezogen werden. Entspricht
Unocn dieser Resonanzspannung, so liegt die Zeit nach Durchqueren der ersten Resonanz bei
Uin_xo bis zum Erreichen der zweiten Resonanz bei Uxo_,x- etwa in der Gréfenordnung
von einer Nanosekunde. In dieser Zeit ist bereits ein Grofsteil der Elektron-Loch-Paare
rekombiniert, so dass kein Austausch an der zweiten Resonanzspannung erfolgen kann.

Die Emission des geladenen Exzitons weist iiber den gesamten Spannungsbereich keine
Polarisation auf. Hier tunneln zwei Elektronen aus dem Reservoir in den Quantenpunkt,
von denen sich eins im spin-up und das andere im spin-down Zustand befinden muss, um
die Singlett X~-Konfiguration zu bilden. In Kapitel 5.4 wies das geladene Exziton nur
aufgrund der Wechselwirkung des optisch erzeugten Elektron-Loch-Paars mit dem zuvor
im Quantenpunkt befindlichen Elektron eine Polarisation auf. In dem hier betrachteten
Fall ware eine Polarisation der Emission erneut nur durch eine Vorzugsausrichtung des
Lochspins moglich, die aufgrund der linearen Anregung nicht gegeben ist. Es sind also
wegen der beiden moglichen Ausrichtungen des Lochspins beide Rekombinationspfade
moglich, so dass der Polarisationsgrad iiber den gesamten Spannungsbereich Null betragen
muss, wie es auch in den Messungen zu beobachten ist.

Die Besetzung des Quantenpunktes mit spinpolarisierten Elektronen mit Hilfe schneller
Spannungspulse und unter Ausnutzung der durch die Tunnelkopplung drastisch erhéhten
Spin-Flip-Rate konnte also anhand der hier erzielten Ergebnisse erfolgreich demonstriert

werden.

121



5 Ultra-schnelle elektrische Kontrolle des Ladungs- und Spinzustandes iiber einen

Tunnelprozess

5.5.4 Elektrische Injektion einzelner Elektronen im sub-

Nanosekundenbereich

Nachdem sowohl die kontrollierte Injektion einzelner Elektronen als auch die erfolgreiche
Besetzung des einzelnen Quantenpunktes mit einem spinpolarisierten Elektron durch
Spannungspulse mit Anstiegs- und Abfallzeiten im sub-Nanosekundenbereich nachgewiesen
wurden, ist es sinnvoll, die zeitlichen Grenzen dieser Technik auszuloten.

Der Ansatz der Speicherung eines einzelnen Lo-

ches und anschlieféender kontrollierter ultra-schnel-

optische Pstrete _ ler Ladung aus dem Reservoir kann dazu genutzt
Anregung Yroen = werden, zu untersuchen, wie schnell der Ladepro-
U = 06V zess in der hier genutzten Probenstruktur moéglich
-ZtigV ist. Dazu wurde, wie in Abbildung 5.23 schema-

tisch dargestellt, wie zuvor optisch ein einzelnes

Loch im Quantenpunkt bei einer Spannung von
Abbildung 5.23: Schematische

Darstellung der Messtechnik: Bei
Uit wird ein einzelnes Loch tenpunkt iiber einen Spannungspuls mit oberem

im Quantenpunkt pripariert. An- Spannungsniveau Uyoa, = -0,6 V mit Elektronen
schliefend wird der Quantenpunkt
iiber Spannungspulse variabler
Breite geladen.

-2.0V préapariert. Anschlieffend wurde der Quan-

aus dem Reservoir beladen. Hier wurde aber im
Unterschied zu dem zuvor gezeigten Verfahren die
Breite der Ladungspulse variiert.

Die so erhaltenen Spektren sind fiir Pulsbreiten zwischen 100 ps und 1000 ps als Kon-
turabbildung in Abbildung 5.24(a) dargestellt. Die daraus ermittelten Intensitidten der
beiden Emissionslinien zeigt Abbildung 5.24(b). Es ist zu erkennen, dass bereits Pulse
mit einer Breite von ca. 250 ps ausreichen, um den Quantenpunkt mit einem Elektron aus
dem Reservoir zu laden. Bei Pulsbreiten > 500 ps tunneln bereits zwei Elektronen in den
Quantenpunkt hinein. Auch bei diesen Messungen ist iiber den gesamten Bereich die Emis-
sion des neutralen Exzitons zu beobachten. Analog zu der im Kapitel 5.5.2 dargestellten
Erklarung, liegt dies in der endlichen Anstiegszeit des Spannungspulses begriindet. Ein
einzelnes Elektron kann wahrend der ansteigenden Flanke des Spannungspulses resonant
in den Quantenpunkt tunneln und mit dem gespeicherten Loch rekombinieren, bevor die
Spannung fiir die Beladung mit zwei Elektronen erreicht ist.

Beide Emissionslinien zeigen ein ansteigendes Verhalten. Dies ist zunéchst unerwartet,
wenn davon ausgegangen wird, dass jedes in den Quantenpunkt injizierte Elektron mit
dem gespeicherten Loch rekombiniert. Dies ist allerdings nicht der Fall. Die strahlende
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1000

1
2
800 18
< 600 1 E
:_“g 200 400 600 800 1000
é 400 Pulsbreite (ps)
200 Abbildung 5.24: (a) Konturabbildung der Lumines-

zenzspektren in Abhéngigkeit von der Breite des La-

\ dungspulses. (b) Intensitéten der beiden Emissionslini-
1,210 1,215 1,220 en. Die durchgezogenen Linien dienen der Orientierung.
Energie (eV) Zu erkennen ist eine Emission des neutralen Exzitons
ab ca. 250 ps, das geladene Exziton wird bei Pulsbreiten
oberhalb von 500 ps beobachtet.

Lebensdauer liegt weit iiber den hier verwendeten Pulsbreiten. Dies bedeutet, dass nur
ein Teil der erzeugten Exzitonen tatsédchlich rekombiniert. Bei dem verbleibenden Anteil
tunnelt das Elektron wéhrend der fallenden Flanke des Spannungspulses wieder aus
dem Quantenpunkt hinaus, bevor eine Rekombination stattfindet. Dies bedeutet, dass
es also auch moglich ist, ein Elektron in den Quantenpunkt zu injizieren und vor der
Rekombination mit dem gespeicherten Loch wieder elektrisch aus dem Quantenpunkt zu
extrahieren. Es ist zu erwarten, dass die Gesamtintensitét beider Linien séttigt, sobald die
Pulsbreite lang genug ist, dass alle gebildeten Elektron-Loch-Paare rekombinieren.

Eine Kontrolle des Ladungszustandes eines einzelnen Quantenpunktes konnte somit also
auch im sub-Nanosekundenbereich erfolgreich nachgewiesen werden. Die hier aufgezeigten
Zeiten sind bisher durch die Probenstrukturierung und die damit verbundene Anpassung an
die Wechselspannungssignale vorgegeben. Eine weitere Anpassung der Probenstruktur kann
dazu fithren, dass die Ladungs- und auch Spinkontrolle sogar in héheren Frequenzbereichen

moglich wird.
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Anhang

A Strukturierung mittels fokussierten

lonenstrahlatzens

Die Strukturierung der zur Verkleinerung der Oberflichen in die Probe eingebrachten
Graben geschah mit Hilfe eines fokussierten Gallium Ionenstrahls unter zusétzlicher
Verwendung von Iodgas zur Beschleunigung der Abtragung. Im Folgenden sollen einige
grundlegende Anmerkungen zu diesem Verfahren aufgezeigt werden.

Genutzt wurde das System ,Helios NanoLab“ der Firma FEI,! welches sowohl iiber ein
Rasterelektronenmikroskop als auch iiber ein System zur Erzeugung eines fokussierten
Ionenstrahls verfiigt. Als Quelle der Galliumionen dient eine Fliissigmetallquelle, die iiber
einen Wolframdraht geheizt wird. Die lonen werden nach Verlassen der Quelle iiber ein
System elektromagnetischer Linsen auf die Probe fokussiert und dienen hier dem Abtrag
des betreffenden Materials. Uber ein Deflektorsystem kann der Ionenstrahl auf der Probe
verfahren werden. Auf diese Weise ist ein hoch ortsaufgelostes Atzen der gewiinschten
Strukturen méglich.

In dem genutzten System besteht zusétzlich die Alternative, lodgas (I3) auf die zu
atzende Struktur zu leiten. Durch den Ionenstrahl werden die Verbindungen der I5-Molekiile
aufgebrochen. Dies fithrt zum einen dazu, dass eine Reaktion der Oberflichenatome mit den
Iodatomen stattfinden kann und so die Atzrate deutlich erhéht wird. Zum anderen kommt
es aber auch zu einer Reaktion mit den abgetragenen Materialien zu fliichtigen Produkten,
so dass die Moglichkeit einer spéateren Ablagerung des abgetragenen Materials an anderer
Stelle (z. B. an den Atzflanken oder auf der weiteren Probenoberfliche) vermindert wird.

An beiden in dieser Arbeit vorgestellten Heterostrukturen wurde das Prinzip des atz-
gasunterstiitzten Ionenstrahlitzens genutzt. Es wurden auf diese Weise glatte Atzflanken
erreicht, die eine Isolation der untersuchten Strukturen von der iibrigen Probenoberfléche

ermoglichten.
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Trotz der Nutzung des lodgases kann es dennoch dazu kommen, dass sich auf der
Probenoberfliche abgetragenes Material ablagert. Dies fiihrt unter Umstanden dazu, dazu,
dass die zur Lumineszenzmessung an Einzelquantenpunkten strukturierten Nanoaperturen
bedeckt werden. Daher wurden die Proben im Anschluss an das fokussierte Ionenstrahléatzen
einem zusétzlichen Reinigungsschritt unterzogen.

Obwohl auf diese Weise erfolgreich isolierende Griaben geschaffen werden konnten, sei
an dieser Stelle ein entscheidender Nachteil dieses Prozesses erwéhnt. Die frei gewordenen
Iodatome koénnen eine chemische Reaktion mit den Atomen der Goldoberflache vollziehen,
so dass Goldiodid entsteht. So war auf den gedtzten Oberflichen eine grofflachige Schadi-
gung der Goldschicht zu beobachten. Dies hatte bei den hier genutzten Strukturen keine
weiteren Auswirkungen auf die durchgefiithrten Messungen, da iiber die hoch n-dotierten
Halbleiterschichten weiterhin ein elektrischer Kontakt gegeben war.

In dem Fall, dass das aufgebrachte Gold zuséitzlich die Funktion einer Schutzschicht
beispielsweise gegen Korrosion erfiillt, ist allerdings zu beachten, dass eine Strukturierung
in dieser Form nicht mdglich ist. Werden schnell korrodierende Materialien wie z. B. Eisen
oder eisenhaltige Legierungen genutzt, so kann eine Oxidation aufgrund der angegriffenen
Schutzschicht nicht weiter verhindert werden. Im Rahmen verschiedener Versuchsreihen an
Proben mit Eisen-Terbium-Legierungen als spinausrichtendes Material, die nicht in dieser
Arbeit gezeigt werden, wurde eine eben solche Korrosion im Anschluss an das fokussierte
Ionenstrahlidtzen beobachtet, sofern dieses durch Iodgas unterstiitzt wurde [Elill]. Da bei
einem Verzicht auf das Atzgas allerdings gehéuft Ablagerungen des abgetragenen Materials
an den Seitenwanden der Graben auftreten konnen, ist eine Isolation der abgetrennten
Flachen vom iibrigen Probenmaterial in diesem Fall nicht gewéhrleistet. Es stellte sich als
vielversprechendes Konzept heraus, die Probenoberfliche vor der Prozessierung mit Hilfe
des iiblicherweise als Elektronenstrahllack verwendeten Polymethylmethacrylats (PMMA)
abzudecken. Auf diese Weise werden sowohl eine chemische Reaktion der Goldoberflache
mit dem Iodgas als auch Verschmutzungen der eigentlichen Probenoberfldche verhindert.
Wird die PMMA-Schicht nach erfolgtem Atzen riickstandslos entfernt, kénnen auf diese
Weise Graben mit den erforderlichen isolierenden Eigenschaften bei gleichzeitiger Erhaltung

der Goldoberflache geschaffen werden.
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B Berechnung des zeitabhangigen Polarisationsgrades
der Leitungsbandelektronen im verdiinnt-

magnetischen Halbleiter

Fiir die Besetzung der beiden Zeeman-Niveaus im Leitungsband des verdiinnt-magnetischen
Halbleiters gelten unter Vernachléssigung von Rekombinationen von Elektron-Loch-Paaren

die beiden Ratengleichungen:

d 1 5

d ot Ll 8
%ni —nTTls n (B.2)

TS

Dies ldsst sich in die Gleichung

d (nT) —% % n T
i) -2 2)00) .

_1 B
iiberfiithren. Mit den Definitionen 7 = (n I) und A = ( s Tsﬂ> lasst sich diese
n —_— —_——

. S TS
vereinfachen zu:

| =

ZA= A7 (B.4)

Diese Gleichung kann mit dem Ansatz 77 = ¢ exp (At) gelost werden, mit dem konstanten

Vektor ¢ und der konstanten skalaren Grofe A. Einsetzen liefert die Eigenwertgleichung

s

A-c=\-C. (B.5)
Um die Eigenwerte A zu finden, wird die Determinante

det (A—\E) =0 (B.6)

mit der Einheitsmatrix £ gebildet. Es ergibt sich:

_1 L
7'1 _is_ = O7 (B7>
TS TS
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woraus durch kurze Rechnung fiir die Eigenwerte X\ folgt:

1
N 2P (B.8)
Ts
Aus dieser Gleichung kénnen die Eigenwerte Ay = 0 und Ay = %;'B abgelesen werden. Der

zu A; gehorende Eigenvektor ¢; = (c11, ¢12) ldsst sich durch Einsetzen in Gleichung B.5

finden. Es ergibt sich:
2 (e
s 75| = 0. (B.9)
1L £ C12
TS TS

Da dies auf ein Gleichungssystem mit zwei nicht-unabhéngigen Gleichungen fiihrt, ergibt
sich keine eindeutige Losung. Vielmehr 16sen alle Konstanten, fiir die gilt: ¢;; = fecio die

Gleichung. Der Eigenvektor kann daher in der Form

geschrieben werden. Fiir den zu Ay gehorenden Eigenvektor ¢ = (o1, ¢o2) ergibt sich:

woh w2 (B.11)
% —%—M C22

woraus das Gleichungssystem

1

— —C91 — )\2621 + ﬁCQQ =0 (B.l?)
Ts Ts
1
—Co1 — AgCo2 — E022 =0 (B.13)
S TS

ergibt. Auch hier ergibt sich keine eindeutige Losung. Addition der beiden Gleichungen

fiihrt zu coo = —c21, so dass sich der Eigenvektor

mit der Konstanten ks ergibt. Als Losung von Gleichung B.3 folgt letztendlich:

il = zi:é’i-exp (Ait) = ky - (f) + ko - <_11) - exp (‘Z Bt) . (B.15)
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Die Konstanten k; und ks lassen sich mit der Anfangsbedingung n 1 (¢t = 0) = Ny/2 und
n} (t=0) = Ny/2 bestimmen. N ist die Gesamtzahl der zum Zeitpunkt t=0 in den

verdiinnt-magnetischen Halbleiter injizierten Elektronen. Es ergibt sich:

Fiir die Konstanten folgt daraus:

o= (B.18)
ky =855, (B.19)
so dass sich als Gesamtlosung fiir die Ratengleichungen folgendes ergibt:
nt(t) = % + &0 % - eXp (%t) (B.20)
nl(t) = 111—05 - % . % - exp (—_is_ﬁt) (B.21)

Aus diesen Gleichungen ist ersichtlich, dass sich fiir den Gleichgewichtszustand fiir ¢ — oo

der folgende Polarisationsgrad pg ergibt:

nl({t—o00)—nt(t—00) k—-—kf 1-0 . h(AEZ>

Po = (B.22)

Tl o) tnt(tso0) ktkB 148 M\ kT

wie er auch in [Hal09] fiir den Polarisationsgrad von Exzitonen im verdiinnt-magnetischen
Halbleiter fiir den Fall einer im Vergleich zur exzitonischen Rekombinationszeit unendlich
schnelle Spinrelaxationszeit 74 angegeben ist. Mit Hilfe der in Gleichung B.22 gegebenen
Definition des Gleichgewichtspolarisationsgrades py ergibt sich fiir die Zeitabhangigkeit

des Polarisationsgrades der Leitungsbandelektronen:

Calt)-nt ()
PO = Tt

~ {1 _exp (— (14 8) iﬂ . (B.23)

Ts
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C Eigenschaften der Spin-LED-Struktur bei Anliegen

von Wechselspannungen

In diesem Abschnitt sollen die Eigenschaften der in Kapitel 4 vorgestellten Spin-LED-
Struktur bei Anliegen von Wechselspannungen zusammengefasst werden. Zur Charakteri-
sierung der Diode wurde zeitaufgelost die Elektrolumineszenz des GaAs mit Hilfe eines
Systems zur zeitkorrelierten Einzelphotonzéhlung in Verbindung mit einer Mikrokanalplatte
aufgenommen.

An die Diode wurden Spannungspulse mit einer Repetitionsfrequenz von 40 MHz und
variierten Pulsbreiten w von 100 ps bis 20 ns angelegt. Die Spannungsniveaus wurden so
eingestellt, dass von einer Spannung von 1,6 V, bei der keine Elektrolumineszenz detektiert
wird, bis 2,0V gepulst wurde. In Abbildung C.1 ist beispielhaft die Elektrolumineszenz
bei vier verschiedenen Pulsbreiten dargestellt.
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Abbildung C.1: (a) bis (d) Zeitaufgeloste Elektrolumineszenz des GaAs-Signals der Spin-LED fiir
vier verschiedene Spannungspulsbreiten. Herauszustellen ist hier, dass kein Einschwingverhalten
zu erkennen ist, was die erfolgreiche Anpassung an die Wechselspannungssignale verdeutlicht. (e)
bis (h) Dieselben Daten auf ihr jeweiliges Maximum normiert.

Die Diode zeigt eine gepulste Emission ab nominellen Spannungspulsbreiten von 600 ps.
In der Emission ist kein Einschwingverhalten der Elektrolumineszenzpulse zu erkennen, das
auf ein Einschwingen der anliegenden Spannung hindeuten wiirde. Fiir die hier genutzten
Spannungspulse ist also eine erfolgreiche Anpassung der Diodenstruktur gelungen und ein
Betrieb der Diode im Nanosekundenbereich ermoglicht worden.

Es ist jedoch zu erkennen, dass bei der geringsten Pulsbreite keine Ausbildung eines

konstanten Spannungsniveaus stattfindet. Das obere Spannungsniveau wird hier nicht
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Abbildung C.2: Zeitkonstanten der Elektrolumineszenzpulse: (a) Anstiegszeiten, (b) Abfallzeiten
und (c) Pulsbreiten in Abhéngigkeit von der nominellen Pulsbreite der Spannungspulse.

vollstandig erreicht. Zusétzlich ist zu erkennen, dass bei Pulsbreiten oberhalb von 4 ns
die Maximalintensitdt der Lumineszenz absinkt. Im Vergleich der Flanken insbesondere
zwischen den Pulsen in Abbildung C.1(c) und (g) wird deutlich, dass auch die Anstiegs-
und Abfallzeiten der Spannungspulse eine Abhéngigkeit von der Pulsbreite aufweisen. Der
leichte Versatz auf der Zeitachse zwischen den verschiedenen aufgenommenen Pulsen ist
auf experimentelle Artefakte zurtickzufiihren.

Die ermittelten Zeitkonstanten der Elektrolumineszenzpulse sind in Abbildung C.2 zu-
sammengestellt. Die gezeigten Zeiten geben dabei jeweils die 10%-90% (rote Quadrate) bzw.
die 20%-80% (blaue Kreise) Anstiegs- und Abfallszeiten an. Die 20%-80%-Anstiegszeiten
liegen bei langen Pulsbreiten in einem Bereich von 500 bis 600 ps. Bei kurzen Pulsbreiten
sind dagegen zunéchst geringere Anstiegszeiten bis hinab zu ca. 200 ps zu beobachten. Dies
ist in der Tatsache begriindet, dass bei geringen Pulsbreiten die an der Probe anliegende
Spannung nicht das obere Spannungsniveau erreicht, sondern der Spannungspuls zuvor be-

reits wieder abféllt. Das Intensitdtsmaximum der aufgenommenen Elektrolumineszenzpulse
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spiegelt daher in diesem Fall nicht die Intensitdt wahrend des oberen Spannungsniveaus
wider, sondern es wird zu friih durchlaufen. Da fiir die Bestimmung der Anstiegszeit eben
dieses Maximum genutzt wurde, ist durch diesen Umstand die beobachtete Anstiegszeit
gegeniiber der tatsichlichen Anstiegszeit deutlich verkiirzt. Ab Pulsbreiten von ca. 2,4 ns
zeigt sich die Ausbildung eines Plateaus. Es stellt sich oberhalb dieser Pulsbreiten das
konstante obere Spannungsniveau ein, so dass hier der Einfluss der zu kurzen Pulsbreiten
nicht weiter zu erkennen ist.

Die Pulsbreiten der EL-Pulse bei einer Hohe von 10% der Maximalintensitit sind
in Abbildung C.2(c) dargestellt. Die schwarzen Linien in den Abbildungen zeigen den
theoretischen Fall, dass die EL-Pulsbreite gleich der nominellen Spannungspulsbreite ist.
Fiir die ermittelten Pulsbreiten ergibt sich ein linearer Anstieg mit der Spannungspulsbreite.
Bei niedrigen Pulsbreiten unterhalb von ca. 2ns kommt es zu einer Verbreiterung der EL-
Pulse.

Es zeigt sich also, dass die hier verwendete Diodenstruktur in Kombination mit der
angewendeten Anpassung fiir den gepulsten Betrieb im Nanosekundenbereich geeignet
ist. Erst bei Pulsbreiten unterhalb von ca. 2 bis 3 ns zeigen sich erste Abweichungen vom
gewiinschten Verhalten. Dennoch ist zu beobachten, dass bereits Spannungspulsbreiten
von nur 0,6 ns ausreichen, um zuverlassig einen Elektrolumineszenzpuls auszulosen, und
somit Ladungstréager gezielt durch die Struktur transportieren zu kénnen. Dies stellt die
Grundlage dar, um eine Spininjektion in einen einzelnen Quantenpunkt in eben diesen

Zeitbereichen zu verwirklichen.
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D Verminderung von Schadigungen der Proben durch

elektrostatische Entladung

Bei den in dieser Arbeit untersuchten Proben handelt es sich um Strukturen mit sehr
hohen Widerstdnden im Bereich mehrerer k(2. Dadurch besteht fiir diese Proben ein hohes
Gefahrdungspotential aufgrund von Schiadigungen durch elektrostatische Entladungen
(ESD!). Solche Entladungen kénnen durch den Menschen aufgebracht werden, sofern keine
ausreichenden Mafsnahmen zum Schutz getroffen werden. Durch Reibung beispielsweise
der Bekleidung an Stuhllehnen oder durch das Laufen auf Teppichbéden kann sich die
Potentialdifferenz eines Menschen gegeniiber der Erde auf mehrere 1000 V erhohen. Kommt
es zu einem Kontakt mit der Probe, so kann diese Spannung aufgrund der geringen
Leitfahigkeit nicht in Form eines gleichméafigen Stroms durch die Probe abgebaut werden,
sondern es kommt vielmehr zu vereinzelten Durchschlidgen, die zu einer permanenten
Schiadigung des Bauelementes fiihren.

So wurde bei den durchgefithrten Messungen an Proben ohne Absicherung gegen ESD-
Schidigungen beobachtet, dass die Stromstérke bei Anliegen einer konstanten Spannung
sprunghaft und irreversibel anstieg. So reichte beispielsweise eine Berithrung des Kryostaten
aus, um einen Kurzschluss durch die Diodenstruktur zu schaffen. Der Diodencharakter der
Strom-Spannungs-Kennlinie wurde dadurch vollkommen zerstort und es war anschliefend
ein ohmsches Verhalten mit Widerstdnden im Bereich <102 zu beobachten.

Um solche Schadigungen zu verhindern wurden verschiedene Mafnahmen zum Schutz
der untersuchten Bauelemente getroffen. Zunéchst wurde der optische Tisch, auf dem
sich der gesamte optische Aufbau befindet, geerdet. Eine elektrische Verbindung des
Kryostatengehauses zum Tisch gewahrleistete ebenso eine Erdung des Kryostaten bis hin
zum Kiihlfinger, auf dem sich die untersuchte Probe befindet. Eine zusétzliche Absicherung
bestand in dem kontrollierten Abbau der elektrischen Ladung auf dem menschlichen Korper
durch die Verwendung spezieller ESD-Armbénder, die einen elektrischen Kontakt zur Erde
herstellen. Dieser Kontakt geschieht dabei aus Sicherheitsgriinden {iber einen Widerstand
in der Grofenordnung von 1 M2, damit auftretende Ladungen nicht iiber einen zu kurzen
Zeitraum abfliefsen.

Elektrische Ladungen konnen sich auch auf den elektrischen Anschliissen, also an den
offenen Enden der verwendeten SMA-Kabel ansammeln. Bevor diese an das Bauelement

angeschlossen werden, sollte daher darauf geachtet werden, dass diese Ladungen iiber

L'ESD: electrostatic discharge
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einen Kurzschluss ausgeglichen werden konnen. Der SMA-Anschluss am Kryostaten wurde
bis zum Anschluss an die Spannungsquelle iiber einen 50 2 Widerstand kurzgeschlossen.
Ebenso wurden nach dem Einschaltvorgang der jeweiligen Spannungsquellen zunéchst die
Kontakte kurzgeschlossen und erst anschlieffend an die Probe angeschlossen.

Trotz dieser Maknahmen besteht die effektivste Absicherung der Bauelemente durch
einen permanenten Kurzschluss. Hier erwies sich die durchgefiihrte Anpassung der Proben
an Wechselspannungen als vorteilhaft. Diese wurde {iber einen parallel angeschlossenen 50 €2
Widerstand vorgenommen. Uber diesen waren die Proben zusitzlich vor ESD-Schidigungen

geschiitzt.
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