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Einleitung 1

Einleitung

Heutzutage sind Halbleiter Begleiter im tagtaglichen Leben, und zwar in einer
solchen Mannigfaltigkeit wie sie noch vor wenigen Jahrzehnten unvorstellbar
gewesen ware. Ein Beispiel fir die rasante Entwicklung der Technologie ist zum
Beispiel der Computer. Angefangen mit den ersten Computern tber Grof3rech-
ner bis hin zum heutigen PC, bestand der technische Fortschritt in einer Erho-
hung der Komplexitat der Halbleiterchips unter gleichzeitiger Miniaturisierung
der Bauteilabmessungen. Die wesentlichen Grundbestandteile dieser Chips,
namlich Transistoren, wurden zu Beginn noch diskret aufgebaut, wéhrend in
heutigen Schaltungen bereits die Submikrometertechnologie Einzug halt.

Ein weiteres Beispiel sind die Anwendungen in der Telekommunikation, an-
gefangen von Hochfrequenzbauteilen fir Mobilfunk bis zu LED’s und Laser-
dioden zur Datenlbertragung mittels Glasfasern, die vielfach mikrostrukturiert
aufgebaut sind. Diese sogenannten niedrigdimensionalen Systeme, die soge-
nannten Quantenttpfe, -Drahte und sogar -Punkte, haben also wesentlich an
Bedeutung hinzugewonnen.

An diesem Punkt mul3 man neue theoretische Konzepte einfuhren, die die
Quantisierungseffekte dieser neuen Bauteile berlcksichtigen. Weiterhin mus-
sen spektroskopische Methoden zur Charakterisierung gefunden werden.

Eine wichtige Methode zur Strukturanalyse ist die hochauflésende Transmis-
sionselektronenmikroskopie, die allerdings nicht zerstorungsfrei arbeitet (die
Proben missen speziell prapariert werden). Eine weitere Standardmethode ist
die Rontgenbeugung, die ergdnzende Ergebnisse liefert.

In dem Spezialfall der Ubergitter (Superlattice) ist eine der bekanntesten
nichtdestruktiven Untersuchungsmethoden die optische Spektroskopie, die eine
Auflésung von meV erreicht. Seit Ende der 80‘er Jahre werden zunehmend
magnetooptische Analysemethoden entwickelt, so wurden erstmals optisch
detektierte magnetische Resonanzen® an GaAs/AlAs-Ubergittern nachgewiesen

[37]. Die Auflésung dieser Methode liegt in der Gréssenordnung neV.

! ODMR, Doppelresonanzmethode die die Elektronen-Spin-Resonanz iber die

Emission und Polarisation optischer Quanten detektiert
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Eine kontinuierliche Weiterentwicklung dieser Methode (u.a. am loffe-Institut
St. Petersburg/ Rul3land) unter Einbeziehung von Levelanticrossingspektrosko-
pie konnte zum einen die Auflosung auf Sub-neV verbessern. Verschiedene
Messparameter wurden zur Charakterisierung der Ubergitter gefunden. So ist
der g-Wert des Exzitons ein Malf3 fir Dicke der GaAs-Schichten, die Nullfeldauf-
spaltung des Exzitons ist charakteristisch fiir die Periode des Ubergitters und
der Relaxationsort kann uber die Polarisation der Lumineszenz nachgewiesen
werden.

Diese Arbeit befasst sich mit Untersuchungen an Typ Il AlAs/GaAs-
Ubergittern. Es wurden mit speziell angefertigten Proben die bekannten Ergeb-
nisse bestatigt und vertieft. So kann erstmals eine Aussage Uber die Zusam-
mensetzung der grenzflichennahen Atomlagen der Ubergitter aus spektrosko-
pischen Methoden getroffen werden. Weiterhin wurde eine neue Messmethode,
die leistungs-modulierte ODMR, entwickelt. Diese Messmethode ermoglicht die
Bestimmung von Spin-Relaxationszeiten des Exzitons. Es sei hierbei herausge-
stellt, daf? es sich bei dieser Methode nicht um eine zeitaufgeldste Detektion der
Signale handelt, so dal3 weiterhin ein konventionelles ODMR-Spektrometer flr

diese Messmethode benutzt werden konnte.
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1 Grundlagen

In diesem Kapitel wird die Struktur der Ubergitter, ausgehend von den Volu-
menhalbleitern, dargestellt. Es wird auf die Einflisse der Schichtdicken und die
Bandstruktur bei der Herstellung von Ubergittern eingegangen. Da die Schicht-
dicken mit den hier benutzten Messmethoden nicht direkt gemessen werden
kbnnen, werden sie im allgemeinen durch Rontgenbeugung (Anhang C) be-

stimmt.

1.1 Aufbau und Herstellung eines Ubergitters

Die hier untersuchten Ubergitter wurden mittels MBE? auf einkristalline
GaAs-Wafer aufgewachsen. Wegen der kleinen Periode der Ubergitter, die nur
einige Atomlagen betragt, ist daher der Einfluss der Oberflachenbeschaffenheit
von grol3er Bedeutung. Die Wachstumstemperatur und -geschwindigkeit wah-
rend des MBE-Prozesses hat einen wesentlichen Einfluss auf die Schichtquali-

tat und ist von Material zu Material verschieden.

100 = = 0
80 |= - 20
£ i T =
- 680 |- - 40 =
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< 40 AlAs-Schicht GahAs-Schicht 460 <
¢ | {1 3
< 20 |- 80 O
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Wachstumsrichtung

Abb. 1 Wachstumsprofil eines Ubergitters, gepunktet : ideales Wachstum ohne

Diffusion, durchgezogen : tatsachliche Zusammensetzung des Ubergitters

Die Wachstumstemperatur kann man in diesem Prozess nur auf eine mittlere

Temperatur einstellen, bei der GaAs sowie AlAs gut (aber nicht ideal) aufwach-

2 MBE: Molekularstrahlepitaxie
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sen. Dies hangt mit den unterschiedlichen Schmelzpunkten und den unter-
schiedlichen Energien der Oberflachenatome beim Wachstumsprozess zu-
sammen und kann zu nicht ideal glatten Grenzflachen fuhren.

Da die beiden Materialien auch unterschiedliche Adsorptions- und Diffusi-
onskoeffizienten besitzen, erhalt man fir die beiden Schichtfolgen AlAs auf
GaAs® und GaAs auf AIAs* ein unterschiedliches, nicht ideales Profil der
Grenzflachen (nicht nur in Bezug auf die Wachstumsrichtung, sondern auch in
der Interfaceebene). Das Profil ist also entlang der Wachstumsrichtung nicht
mehr abrupt, es entstehen durch Diffusion gepragte Profile.

GaAs

1 | I R I
-1 0 1 2 3 4 5 B 7 8
Wachstumsrichtung / Einheitszellen (0.5866nm)

Abb. 2 Interfacerauhigkeiten in einem Superlattice

Die unterschiedlichen Oberflachenmobilitaten von Ga und Al beim MBE-
Prozess fuhren zu lateral grof3en, flachen Inseln an der normalen Grenzflache
und zu kleinen, hdheren an der inversen Grenzflache. Die normale Grenzflache
ist im mikroskopischen Bereich unter diesen Wachstumsbedingungen glatter als
die inverse Grenzflache, aber auch weniger abrupt [14,24,25,30]; in der Region
der Grenzflachen findet man also eine ternédre Mischung Ga,Al;xAs. Diese Re-
gion ist an der inversen Grenzflache auf eine Monolage beschrankt und zeigt
sich im wesentlichen als Mikrorauhigkeit. Die AlAs-Schichten sind ausgehend
von der normalen Grenzflache hauptsachlich durch den in Abb. 1 gezeigten
Kompositionsgradienten gepragt.

% im folgenden als normale Grenzflache bezeichnet

* analog zu ® inverse Grenzflache
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Abb. 3 Transmissions-Elektronen-Mikroskop-Aufnahme® (TEM) an P90, und
Rontgenbeugung (Diffraktogramm) : a mittlerer Netzebenenabstand, b Pe-
riode

In Abb. 3 erkennt man die beiden unterschiedlich rauhen Grenzflachen. In
der Rontgenbeugung erkennt man neben der Netzebenenabstand a auch die
Periode b des Ubergitters. Anhand dieser Aufnahmen 4Rt sich eine Schichtdik-
ken- und Inselwachstumsbestimmung nicht exakt durchfihren, da im Bereich
der ternaren Zusammensetzung (Ga,Al;-xAs) die elektronischen Eigenschaften
dieser Schicht die Lage der Grenzflache bestimmen.

Um die Grenzflachenqualitat weiter zu verbessern, kann man nach Aufwach-
sen einer Schicht eine Wachstumsunterbrechung einlegen, die durch die Mobi-
litat der Oberflachenatome ein Inselwachstum verringern kann (das Wachstum
der Inseln in Waferebene nimmt auf Kosten der Inselhéhe zu). Da die Oberfla-
chenmobilitéat von GaAs jedoch grof3er ist als die von AlAs, hat dies auf die in-
verse Grenzflache starkere Wirkung als auf die normale Grenzflache.

Weiterfuhrende Literatur zu Aufwachsprozessen in GaAs/AlAs: Profile ent-
lang der Wachstumsrichtung [33], Wachstumsunterbrechungen [18], Insel-

wachstum [11].

> Messungen von Dr. Rolf Lauer und Peter Hinze, PTB Braunschweig
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1.2 Bandstruktur der Gruppe llIl/V Halbleiter

GaAs und AlAs sind Gruppe 1lI/V Halbleiter, die als Einkristall in der Zink-
blendestruktur vorliegen. Die Volumen-Materialien zeigen eine T¢-Symmetrie®,
wahrend bei den Ubergittern die Symmetrie durch die Schichtung der beiden
Komponenten zu D,q4 reduziert wird.

Eine einzelne ideales Grenzflache gehort der Symmetriegruppe C,, an, Ab-
weichungen von der ideal glatten, abrupten Grenzflache fihren zur Beimi-

schung einer tetragonalen Stérung.

o

I
Aluminium
‘ Gallium
O O Arsen \
<001> & ESaN!
Z Inverse
Grenzflache
Y
<110>
X
<110>

Normale
Grenzflache

Abb. 4 Kristallmodell des Interfaces von einem GaAs/AlAs-Ubergitter, die Bin-

dungsrichtung liegt in den Dreiecksflachen

® Bezeichnung der Symmetrien nach Schoenfliess
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Beachtenswert sind hierbei die unterschiedlichen Richtungen der Bindungen
von Al zu As an der normalen und der inversen Grenzflache, dies ermdglicht

eine spatere Unterscheidung der beiden.

I(<010>

k<100>

Abb. 5 Brillouinzone der Zinkblendestruktur, mit ausgezeichneten Punkten

Um die Beweglichkeiten der Ladungstrager und deren effektiven Massen zu
verstehen, bendtigt man die Kenntnis der Bandstruktur. Daraus ergeben sich
z.B. Aussagen Uber die Bandlicke, die Art der energetisch gunstigsten Rekom-

bination und die Ladungstragerbeweglichkeiten.
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Abb. 6 Bandstruktur von GaAs, aufgetragen tber einen Weg durch die Bril-

louinzone
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Die Bandstruktur von GaAs zeigt zunachst eine Bandliicke von 1.515 eV (bei
4.2 K), wobei das Minimum des Leitungsbandes und das Maximum des Va-
lenzbandes im G-Punkt liegen. Dieser Ubergang ist also eine Rekombination
von einem relaxierten Elektron mit einem relaxierten Loch ohne Zuhilfenahme
eines Phonons. GaAs hat also eine direkte Bandlicke, die Rekombinations-
wahrscheinlichkeit ist daher gréRer als bei Silizium : deshalb ist GaAs auch
besser fur die Optoelektronik geeignet.
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Abb. 7 Bandstruktur von AlAs, aufgetragen tber einen Weg durch die Brillouin-

Zone

Im Gegensatz zu GaAs liegt in AlAs das Minimum des Leitungsbandes nicht
im G-Punkt, sondern nahe dem X-Punkt. Daher bendétigt der energetisch gun-
stigste Ubergang hier die Einbindung eines Phonons, das den Unterschied im
k-Vektor bernimmt. AlAs ist also ein Halbleiter mit einer indirekten Bandlicke.

Da das Minimum des Leitungsbands nicht exakt im X-Punkt liegt und man
dadurch eine sog. ,Kamelhockerstruktur® erhalt, resultiert daraus eine
GX-Zustandsmischung, die fir die Betrachtung von Transportproblemen von

Bedeutung ist.
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Energie / w.E.

k/w.E.
Abb. 8 Bandstruktur von AlIAs um G- und X-Punkt

Weiterhin hat man bei diinnen Schichten in einem Ubergitter den Einfluss der
Streuung von Elektronen im X-Band in das GBand zu bericksichtigen, da
durch das Ubergitter-Potential entlang der Wachstumsrichtung und Grenzfla-
chenrauhigkeit eine Symmetrieerniedrigung hervorgerufen wird. Dadurch wird
der impulsverbotene Ubergang aus dem X-Band teilweise erlaubt.

Aus den Grundzustanden fir Al: (Neon)3s23p*, Ga: (Argon)3d*°4s®4p* und
As: (Argon)3d'%4s?4p® bilden sich ein Leitungsband mit s-Orbital-Charakter und
ein Valenzband mit p-Orbital-Charakter heraus. Das 6fach entartete Valenz-
band spaltet durch die Spin-Bahn-Kopplung daher in ein Dublett mit J=1/2 (G;)’
und ein Quadruplett mit J=3/2 (G) auf. Dieses wiederum besteht in dem be-
trachteten System aus den sog. schweren Léchern (J,=3/2) und den leichten

Lochern (J,=1/2), die sich durch ihre effektive Massen unterscheiden.

1.3 Einfluss der Quantisierung - Confinement

Um die stationaren Zustande in einem kastenformigen Potential zu bestim-
men, muss man die zeitunabhéangige Schrodingergleichung lésen (hier fir end-
lich hohe Potentialwalle).

" Irreduzible Darstellung des Zustands in Koster Notation
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Vo — A _

|/2

Abb. 9 Potentialverlauf im Quantentopf

Schrodingergleichungen:

’ . 2m,E
Y kv =0 mit k2 =240
'z h?

i) Topf:

2

., , : 2
ii) Barriere: % kle =0 mit k* = :2" ( E+ VO)

Zu beachten ist hier, dal3 die effektive Masse (im folgenden m*) in dem Topf
und der Barriere nicht gleich ist. Die Losungen der Schrddingergleichungen sind
Sin und Cos fur Gleichung i, und eine Exponentialfunktion fur Gleichung ii. Beim
Anpassen der zusammengesetzten Wellenfunktionen muss man die Abhangig-

keit der Masse von z berlcksichtigen, die Stetigkeitsbedingung ist dabei:

SN
m* (z) dz

Dies fuhrt zu den Gleichungen (a :%l):

Wellenfunktionen,

atan(@) _ (m’ v,l? Mmoo gerade
-acot@) \\m?2n* m ungerade

a

deren Lésung nur numerisch zu bestimmen ist (Abb. 10).

Mit den in Tab. 1 aufgefihrten Parametern (enthalt Bandoffset von 0.67 [38])
sind die Losungen der Schrodingergleichungen fir ein Ubergitter mit 10 Mono-
lagen GaAs und 7 Monolagen AlAs in Abb. 10 gezeigt.

GElektron X.-Elektron Heavy Hole
GaAs AlAs GaAs AlAs GaAs AlAs
Energie/eV | 1.018 2.077 1.492 1.197 -0.501 -1.031

m* / mg 0.067 0.063 1.3 1.1 0.38 0.70

Tab. 1 Energien und effektive Massen der Ladungstrager
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Damit kann man das ,Confinement®, d.h. die Energie, die durch Einschluss in
einem Kastenpotential zu den Energien der freien Ladungstrager im Volumen-

halbleiter addiert wird, bestimmen.

3k L | . | ] | —

10/7 ML

0 1 o 2 3
Abb. 10 Lésung der Schrédingergleichung fiir ein Elektron in einem Ubergitter
mit 10 Monolagen GaAs und 7 Monolagen AlAs

In Abb. 11 wird der Einschluss fir Elektronen im G-Punkt und im X-Punkt ge-
zeigt. Hierbei ist zu erkennen, dass der energetisch gunstigste gebundene Zu-
stand eines Elektrons fir ein Ubergitter mit 10/7 Monolagen GaAs/AlAs im
X-Band (und damit raumlich in AlAs) liegt.

I' - Punkt X - Punkt
T T LI | I LI | T T T T 1 T - T I T [ T '| -
TOOD) broccoacicancaininaiannas - - ann
800 |- GaAs AlAs — GaAs AlAs - 00
> - i) ]
E 600 |- - - ano
P - - |
m 400 - o P =
= e eramiane.. 200
C e S TS e R s AR e =<1 .
W 50 L i S
D M PR R I | l__ I | L 1 | = 'Em
0 5 10 15 0 5] 10 15
Schichtdicke / Monolagen Schichtdicke / Monolagen

Abb. 11 Energieniveaus eines Elektrons im G- und im X-Punkt der Brillouinzone
des Ubergitters, Nullpunktsenergie ist die jeweilige Energie des Leitungs-

bandes.

Durch eine Veranderung der Breite (bei den Ubergittern die Schichtdicke),

kann man also einstellen, wie viele stationdre Zustande in den jeweiligen
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Quantentopfen liegen, und damit deren Grundzustandsenergien variieren.
Wichtiger ist jedoch, dass damit der Typ des Ubergitters festgelegt wird (Kap.
1.4).

0,4

Bander des
Ubergitters

o
w

o
N

Energie / eV

0,1 Diskrete Level fiir
| cinzelne Quantengridben
0 0 ' 1 2 1 ' ] ' ] '
0 2 4 6 8 10

a/nm

Abb. 12 Einfluss der Kopplung der Quantentdpfe im Ubergitter auf die Energie-

niveaus

Durch die periodische Anordnung der Quantentopfe im Superlattice kommt
es bei entsprechend diinnen Schichten zu einer Wechselwirkung zwischen den
einzelnen Quantenttpfen.

Dies fiihrt, analog zum Ubergang vom Atom zum Festkorper, zur Verbreite-
rung der diskreten Energieniveaus zu Bandern, hier Minib&nder genannt. Im
Experiment wird dies als eine Absenkung des Confinements wahrgenommen,
wenn die Exzitonendichte klein ist (niedrige Anregungsdichten).

Man beachte hierbei, dal3 es auch oberhalb des Potentialkastens verbotene
und erlaubte Zonen gibt. Dieser Potentialverlauf stellt sich aul3erdem nicht nur

fur die Elektronen, sondern auch analog dazu fur die Locher ein.

1.4 Klassifizierung der Superlattices

In beiden Materialien liegt der energetisch guinstigste Zustand der Lécher am
G-Punkt, wobei aufgrund des Bandoffsets das Loch also unabh&ngig von den
verwendeten Schichtdicken rdumlich im GaAs lokalisiert. Im Gegensatz dazu

liegt der energetisch niedrigste Zustand des Elektrons fur AIAs am X-Punkt und
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fur GaAs am G-Punkt, dies fuhrt dazu, dass durch unterschiedliche Kombinatio-
nen der Schichtdicken das Elektron entweder im GaAs oder im AlAs lokalisiert
(siehe Quantenttpfe in Abb. 11). Die unterschiedliche Lokalisation des Elek-
trons ist in Abb. 13 dargestellt. Man erhalt also im ersten Fall ein Exziton das in
der GaAs-Schicht frei beweglich ist (Typ ). Im zweiten Fall ist das Exziton an
der Grenzflache lokalisiert (Typ II), wobei sich Loch und Elektron in benach-
barten Schichten befinden (r&umliche Separierung).

AlAs GahAs AlAs Gahs AlAs GahAs
I"'CB
X CB J |
a) b}

L A S I N

Wachstumsrichtung /f w.E.

Energie / w.E.

Abb. 13 Klassifizierung der Superlattices, a) Bandmodell ohne Confinement, b)

Typ |, ¢) Typ Il (b und c ohne Bindungsenergie und Minibander)

Wenn man jetzt flr verschiedene Topf- und Barrierendicken die energetische
Lage des Elektronenzustandes berechnet, kann man die Einteilung in die ver-
schiedenen Typklassen auch grafisch darstellen.

Die in Abb. 14 erfolgte Subklassifizierung in X, und X,y bezieht sich auf das
energetisch guinstigste Niveau, hier wirkt der Aufspaltung durch die Verspan-
nung das unterschiedliche Confinement entgegen (basierend auf den unter-
schiedlichen effektiven Massen). Das fuhrt dazu, dal’ der eigentlich indirekte
Charakter der X-Elektronen fir den Typ X, durch das Ubergitter-Potential auf-
gehoben wird, man spricht hier von einem ,Pseudo-direktem* Ubergang dessen
indirekter Charakter auf der raumlichen Trennung von Elektron und Heavy-Hole
beruht.
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Abb. 14 Typ | und Il Ubergitter in Abhangigkeit der Schichtdicken

1.5 Einfluss der Verspannung

Da GaAs und AlAs nicht exakt die gleiche Gitterkonstante besitzen (GaAs
0.565325 nm und AlAs 0.566139 nm), muss man berticksichtigen, daf3 durch
Aufwachsen der Schichten auf ein GaAs-Substrat dessen Gitterkonstante in der
Ebene senkrecht zu Wachstumsrichtung tbernommen wird. Dies gilt nach [31],
dort wird die kritische Schichtdicke, unterhalb der ein versetzungsfreies (pseu-

domorphes) Wachstum von AlAs auf GaAs stattfindet, mit d,, >10nm be-

stimmt. Die verwendeten Ubergitter mit bis zu 20 Monolagen @5.65 nm liegen
unterhalb dieser Grenze. Damit muss man also ein System von verspannten
Schichten betrachten, in dem die Verspannung ausschlieBlich in den
AlAs-Schichten stattfindet.

Diese Verspannung lasst sich Uber das verallgemeinerte Hooke’sche Gesetz
charakterisieren: s = C» (Verspannungstensor s, Verzerrungstensor e). C stellt
einen Tensor 4. Stufe dar, dessen 81 Komponenten durch die Symmetrien flr
kubische Symmetrie auf einen Tensor mit 4 verschiedenen verallgemeinerten

Elastizitatsmoduln C; reduziert wird.
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Die Poissonzahl ist das negative Verhéaltnis aus Dickenédnderung zu Lange-

nanderung und reduziert sich in der betrachteten Symmetrie zu:

- 2%
% =—— 1 Wenn man die Verspannungen e, und eyy (senkrecht zur
12 €n
Wachstumsrichtung) mit e und die Verspannung in Wachstumsrichtung e, mit

. . . o . DI _a.,-a
e~ bezeichnet, erhalt man mit der biaxialen Kompression e, =7 = —Cods —Alds
A Gads

. _ e” _ C12 .
fir e, =-2x—=-2%,x== (siehe z.B. [40]).
r.lP C'll
Die Aufspaltung zwischen X, und X,y lasst sich mit Hilfe des Deformati-

onspotentials X, als DX =X, ><(eA - e”) schreiben und betragt ca. 21 meV (vgl.

[1,16,36]).

Obwohl die Verspannung hier nur sehr klein ist (der Unterschied der Gitter-
konstanten betragt ca. 0.14%), fuhrt diese zu einer Aufspaltung der X-Niveaus
in das X -Niveau und die X,,-Niveaus. Zudem wird die 4-fache Entartung des
G-Bands teilweise aufgehoben, es spaltet in Zustande mit J=3/2 und J=1/2 auf,
den sogenannten schweren und leichten Lochern.

Diese Aufspaltung betragt fir die untersuchten Ubergitter etwa 40 meV, so

dal’ bei tiefen Temperaturen nur die Zustédnde mit J=3/2 besetzt sind.

1.6 Das Exziton

Ein aus dem Valenzband angeregtes Elektron kann mit dem entstandenen
Loch ein Exziton bilden. In Halbleitern ist dieses ein Wannier-Mott-Exziton bei
dem die beiden Teilchen durch einen Abstand von etlichen Gitterkonstanten
getrennt ist. Diese Exzitonen kdnnen sich als quasi-freie Teilchen im Festkorper

bewegen.
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In Analogie zum Wasserstoffatom ergibt sich naherungsweise die Bindungs-
energie fur den 3-dimensionalen Fall als eine Serie gebundener Zustande unter

Beriicksichtigung der jeweiligen effektiven Massen m* und Dielektrizitatskon-

4
m*e

tant EF=——=.
stanten e zu 8(eeoh)2

Die Ausdehnung des Exzitons, der effektive Bohrradius, betragt analog dazu

2

ee.h
a= 0

m* e’p

. Fur ein Typ-Il Exiton wirde das 2-5 nm ergeben, da die Aufent-

haltswahrscheinlichkeiten der jeweiligen Ladungstrager in den dazugehorigen
Barrieren klein sind, ist das Exziton in den untersuchten Proben also in
Wachstumsrichtung komprimiert.

Diese Komprimierung erhoht die Exzitonenbindungsenergie fir ideale 2-
dimensionale Exzitonen um einen Faktor 4 [20].

In den verwendeten Ubergittern betragt die typische Bindungsenergie weni-
ger als 20 meV [1] ( im Vergleich zu den Bulk-Werten: GaAs 4.7 meV, AlAs
17 meV).

1.7 Niveauschema

Der Spin-Hamiltonoperator des Exzitons setzt sich aus dem Anteil des Elek-
trons, des Loches und der Wechselwirkung untereinander zusammen und lasst

sichals: H,, =H,+H,, +H,_,, schreiben.

Fir das Elektron mit S=1/2 ist H, = g,m,S,_B. + g, m,(S, B, + S, B,), wah-

exPy TO D,
rend man fir den Lochzustand die Aufspaltung zwischen J,=3/2 und J,=1/2,
also den sogenannten schweren und leichten Léchern, beachten muss. In die-
sem Materialsystem haben die Zustande mit J,=3/2 eine um etwa 10 meV ge-
ringere Energie (Einfluss der Verspannung Kap. 1.4, oder auch [5]), so dass bei
niedrigen Temperaturen nur die Zustande der schweren Locher besetzt sind.

Damit kann man den Anteil des Loches (mit einem effektiven Spin des
schweren Loches S$*=1/2) als H, =g, M,S,, .B. + & My (Sy B, + Sy ,B))
schreiben. Unter Ausnutzungen der Symmetrieeigenschaften kann man den

Wechselwirkungsoperator als H, ,,, :é_: ¢S, Sy, darstellen.

i=x,y,z i eid
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In Abb. 15 ist der energetische Verlauf der Energieniveaus im Magnetfeld
gezeigt. Abb. 15a zeigt die Verhaltnisse fur ein hohes &ufleres Magnetfeld, in
dem die Zustdnde sogenannte gute Quantenzahlen besitzen, d.h., dass die Zu-
stande hier reine Zustande sind und damit fir die Quantenzahlen +1 zirkular
polarisiertes Licht emittieren [7], w&hrend die Zustande mit den Quantenzahlen
+2 nicht strahlend rekombinieren kénnen. Die mikrowelleninduzierten Ubergéan-
ge der Elektronen (ausgezogen) und die der schweren Locher (gestrichelt) be-

stimmen zusammen mit den Nullfeldaufspaltungen das Niveausystem des Ex-

zitons.
i”—///

i S | i
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Abb. 15 Niveauschema des Heavy-Hole-Exzitons a) 24 GHz ODMR in hohem

Magnetfeld b) Levelanticrossing in niedrigem Magnetfeld

Der Bereich kleiner Magnetfelder ist in Abb. 15b gezeigt, hier bestehen die
Niveaus aus Mischzustanden und zeigen eine elliptische (nahezu lineare [7])
Polarisation der Emission. Hier sieht man aufgrund von Levelanticrossings, (die
eine Anhebung oder Absenkung der Population der strahlenden Zustande be-
wirken) Signale, deren Lage charakteristisch fur die jeweiligen Nullfeldaufspal-
tungen [2,19,38] ist. Hierbei sei angemerkt, dal3 auch bei Beobachtung einer
einzelnen Polarisationsrichtung beide Anticrossings beobachtet werden kénnen
(zur Losung der Ratengleichung vgl. Kap. 1.9; ein Anticrossing des jeweils an-
deren strahlenden Niveaus fuhrt zu einer Absenkung der Besetzungszahl des

beobachteten Niveaus).
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Da die beiden Grenzflachen AlAs auf GaAs und GaAs auf AlAs (normale und
inverse Grenzflache) infolge unterschiedlichen Wachstums nicht physikalisch
gleichwertig sind, werden die an den jeweiligen Grenzflachen lokalisierten Ex-

zitonen mit A und B bezeichnet. lvchenko et al. [21,22] zeigten, dal3 die lokali-
sierten Exzitonen zum einen in den Richtungen <110> und <11 0> dipolaktiv

sind, und zum anderen sich durch die energetische Lage ihrer strahlenden Ni-
veaus unterscheiden.

Nach [38] verschwindet die Nullfeldaufspaltung des strahlenden Dubletts fir
die Dog-Symmetrie, das Experiment zeigt also die niedrigere C,,-Symmetrie des
Interfaces. Nach Ivchenko et al. [21] ist die Nullfeldaufspaltung des nichtstrah-
lenden Dubletts nur dann verschieden von Null, wenn man eine tetragonale

Stérung der Cy,-Symmetrie annimmt.

1.7.1 Fit der Nullfeldaufspaltungen

Nach Ivchenko et al. [21] kann man fir B||z die Energieeigenwerte in Abhan-

gigkeit von den g-Werten und den Nullfeldaufspaltungen angeben.

E,=- d_20+%\/d12 +(gHH +ge)"”b232

E, :d_zo"'%\/dz2 +(gHH - ge)""szz

Hierbei erfolgt die Numerierung nach aufsteigender Energie im Hochfeld, und
da diese Formeln nur fur B||z gelten, sind die g-Werte die z-Komponenten des
jeweiligen Tensors. Die Nullfeldaufspaltung do steht fir die Aufspaltung zwi-
schen dem strahlenden und dem nichtstrahlenden Dublett, und die Nullfeldauf-
spaltungen d; und d, fur die Aufspaltung des nichtstrahlenden und des strah-
lenden Dubletts.4
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Abb. 16 a) Levelanticrossing (Differenz der Linearpolarisation) b) 24.3 GHz
ODMR (Differenz der Zirkularpolarisation); beide Messungen wurden bei

2 K und im Maximum der Emission durchgefihrt.

Mit den aus Messungen bekannten Resonanzen, d.h. LAC und ODMR am
Exziton (sowohl am Elektron als auch am schweren Loch), und dem oben an-
gegebenen Gleichungssystem kann man einen Fit fur die Nullfeldaufspaltungen
durchfuhren.

In Abb. 16a liegen die Levelanticrossings bei 20.4 und 38.2 mT, in Abb. 16b
sieht man die mikrowelleninduzierten Ubergange des Exzitons bei 624.5, 673,
883.9 und 949.5 mT. Das Signal bei 913.6 mT gehoért nicht zu dem Niveausy-
stem dieses Exzitons und wird daher fir diese Analyse nicht beriicksichtigt.

Diese Analyse liefert fur die z-Komponenten der g-Tensoren: gyy=2.675 und
0e=1.894. Fur die Nullfeldaufspaltungen (in meV) ergibt sich do=3.67, d1;=0.0001
und d,=1.94.

Aus der Variation dieser Parameter erhalt man ihren Einfluss auf die Lage
der Resonanzen. Zweckmassigerweise beschreibt man die drei Paare von Re-
sonanzen durch ihre Schwerpunktslage und ihre Aufspaltung im Magnetfeld.

Bereits aus Tab. 2 kann man die Eigenschaften dieser Analyse erkennen.
Die Parameter ge, gun, do und dy sind durch ihren Einfluss auf die Messwerte
gut zu bestimmen, wahrend der Parameter d; nur schwach durch die Lage der

Resonanzen festgelegt wird.
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In der C,-Symmetrie gilt fur den Parameter d; nach [22] di/dy @O. Ein Ab-
weichen von dieser Relation deutet also auf eine tetragonale Storung der
Coy-Symmetrie hin [21].

LAC HH-Resonanz e-Resonanz
Position | Aufspaltung| Position | Aufspaltung| Position | Aufspaltung
Qe grof3
OHH grof3
do grof3 klein grofd grofl3
d; klein
do grof3

Tab. 2 Abhangigkeit der magnetischen Resonanzen von den Parametern. Falls
die Abhangigkeit vernachlassigbar ist, ist diese nicht angegeben!

Mit Hilfe dieses Fits lassen sich also die Nullfeldaufspaltungen der Exzitonen

und deren Symmetrie im Kristallfeld bestimmen.

1.8 Polarisation der Lumineszenz

Da man die an der normalen und an der inversen Grenzflache rekombinie-
renden Exzitonen anhand ihrer Polarisation der Lumineszenz unterscheiden
kann (Kap. 1.7), ist hier der Zusammenhang zwischen den Energieeigenwerten
und ihrer Eigenfunktionen mit der Polarisation gezeigt.

Im vorherigen Kapitel wurde der energetische Verlauf der Niveaus tber dem
Magnetfeld gezeigt, also der Verlauf der zu dem Spin-Hamiltonoperator geho-
renden Energieeigenwerte. Wenn man die Spinquantenzahlen der Niveaus im
Hochfeld als Eigenfunktionen benutzt (fiir die strahlenden Zustéande also s* und
s’), beschreibt der zum jeweiligen Magnetfeld gehérende Eigenvektor c die Po-
larisation der Niveaus.

Die Polarisation eines Lichtquants wird durch die 4 Stokes-Parameter cha-
rakterisiert. Die Stokes-Parameter beschreiben die Intensitat, deren Anteil an
Linearpolarisation (mit zwei Parametern werden um 45° gedrehte Polarisations-
ebenen beschrieben) und die Zirkularpolarisation. Fir eine allgemeinere Dis-

kussion der Polarisation sei auf [32] verwiesen.
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Fir einen Zustand gewinnt man die Stokes-Parameter der Line-
ar-/Zirkularpolarisation aus den Koeffizienten des Eigenvektors des Zustands.

Diese Komponenten sind P, =2x, x. und P, =c,”- c.?, die Intensitat ist

hier auf 1 normiert, und die Richtung der Linearpolarisation so gewahlt, dal3 die
zweite Komponente der Linearpolarisation genau 0 ist. Dies ist keine Ein-
schrénkung, da man die Polarisation auch in Kugelkoordinaten angeben kann,
der sogenannten Poincaré-Kugel: hier entsprechen die Pole der Zirkularpolari-
sation, und der Aquator den Linearpolarisationen.

Damit kann man eine elliptische Polarisation eines Zustands in die Anteile
der Linear- und Zirkularpolarisation zerlegen, wobei die Intensitaten sich wie die
Quadrate der jeweiligen Parameter verhalten.

Als Beispiel sei hier der Eigenvektor eines strahlenden Zustands gegeben,

dazu die korrespondierenden Stokes-Parameter.

a0o & 0 0
g - g -
Eigenvektor = G 90'2588+,
8 Cc *7€0.93307
05 & 0 5
8&).25882+O.965929 é'.*e 1 0
¢ 2>0.2588>0.9659 +_ ¢ 05 =
Stokes - Parameter = .= N
¢ 0 -6 0 -

§0.25882 - 0.9650%5 & 08665

Die Zerlegung liefert 7,, =0.25%,,. . und I, =0.75%,.

In Abb. 17 wird die Zerlegung eines Energieniveaus in ihre Anteile an line-

ar/ zirkular polarisierter Intensitét gezeigt.
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Abb. 17a) Verlauf der Energieeigenwerte

b) Ausschnitt aus a, zeigt Nullfeldaufspaltungen

c) Komponenten des energetisch niedrigeren emittierenden Niveaus (in a

und b gepunktet); gepunktet s™-Komponente, ausgezogen s *-Komponente

d) Intensitat der Zirkularpolarisation, linear (ausgezogen) und zirkular (ge-

punktete) polarisierte Komponente

In Abb. 17a sieht man die Energie-Aufspaltungen des Exzitons, die im hohen
Magnetfeld linear verlaufen (Zeeman-Aufspaltung proportional zum Magnet-
feld), Abb. 17b zeigt den Bereich niedriger Magnetfelder in denen die Nullfeld-
aufspaltungen den Verlauf der Energieeigenwerte pragen. Aus der GrolRe der
Aufspaltungen im Vergleich zur thermischen Energie (bei 2K etwa 170 neV)
sieht man, dal® die Thermalisierung im wesentlichen nur Einflu3 auf die mikro-
welleninduzierten Ubergange (24.3 GHz @100 neV) haben kann, da man von
einer nichtresonanten Anregung ausgeht und daher bei einer im Vergleich zur
thermischen Energie sehr kleinen Aufspaltung des Niveausystems der Effekt
der Thermalisierung dort verschwindend klein ist.

In Abb. 17c ist die Zusammensetzung eines strahlenden Niveaus aus den
Hochfeldfunktionen (mit den Polarisationen s* und s) gezeigt, in Abb. 17d die
daraus resultierende Zerlegung der Intensitat in ihren linearen und zirkularen

Anteil.
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1.9 Ratengleichungen

Die Energieniveaus zeichnen sich bei einem definierten Magnetfeld durch ih-
re Energieabstdnde (die durch die g-Werte festgelegt werden) untereinander
aus. In Abb. 18 ist die Lage der Niveaus zueinander im Magnetfeld (hier flr ein
aul3eres Feld, das grof3 gegenuber dem inneren Feld ist) und die mdglichen
Ubergéange zueinander gezeigt.

Spins

e hh Pi  Elektronen- Heavy-Hole-
Spin-Flips Spin-Flips nW; Ri NR;

N A \
|+1/2 -3/2>\4 v
e VU1 L 4] \

\

>
/

Abb. 18 Niveausystem und mogliche Ubergange

Links sieht man die Spins der einzelnen Zustande. Zur weiteren Bezeichnung
seien die Niveaus nach aufsteigenden Energien mit 1-4 durchnumeriert. Die
erste auftretende Rate (Pj) ist die Erzeugung von Exzitonen durch optische An-
regung. Die vier Paare von Spin-Flips sorgen fur eine temperaturabhangige
Verteilung der Besetzungszahlen auf die vier Energieniveaus (wobei das
Gleichgewicht nur dann erreicht wird, wenn die Thermalisierung schneller als
die strahlende Rekombination des Exzitons erfolgt).

Im Unterschied zu den Spin-Flips, bei denen die Ubergangswahrscheinlich-
keiten (und damit die Raten) von dem Verhéltnis zwischen der Energiedifferenz
der beiden beteiligten Niveaus und der thermischen Energie abhéngen, sind die
mikrowellenbedingten Ubergange (m) in beide Richtungen gleich.

Wegen der Auswahlregel fur optische Dipolstrahlung kdnnen nur die beiden
Niveaus mit Spin =1 zu einer strahlenden Rekombination (R)) fuhren, wahrend

alle vier Niveaus eine nichtstrahlende Rekombination (NR)) aufweisen.
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Bevor man nun die Ratengleichungen aufstellt, ist zu bemerken, dal3 die Be-
setzungszahlen endlich sind, dies hat fur die Losungen wichtige Konsequenzen.
Des weiteren bleibt anzumerken, dal} alle hier gegebenen Raten zeitunabh&n-
gig sind.

Wenn man die Ratengleichungen in Matrixform aufstellt, fihrt das zu der
Form: CZ—ZZ:MW+P (M enthalt alle Ubergéange des Niveausystems; N sind
die Besetzungszahlen der Niveaus). Dies ist ein Gleichungssystem gekoppelter
linearer inhomogener Differentialgleichungen 1. Grades.

Aus der allgemeinen Losung der homogenen und einer speziellen Losung

der inhomogenen Differentialgleichung gewinnt man die Losung des Glei-

chungssystems: N, =N, + N, .
Zuerst bestimmt man nun eine spezielle Losung des inhomogenen Glei-

chungssystems. Mit der Tatsache, dal3 die Besetzungszahlen fiir gro3e Zeiten
: : dN ) o
gegen einen Grenzwert konvergieren, d.h. E® 0 fur t® ¥, reduziert sich

das System von Differentialgleichungen zu einem linearen Gleichungssystem:
MXNS, +P=0. Dieses lasst sich mit Hilfe eines geeigneten Algorithmus, z.B.
nach Gaul3, oder mit der Cramer‘schen Regel I6sen.

Das homogene Gleichungssystem von Differentialgleichungen: 6Z—t:j\?IXN

ist relativ einfach l6sbar. Man muss ein Fundamentalsystem flr M finden. Der
Einfachheit halber sei hier die Darstellung in Eigenvektoren und Eigenwerten
4 —_—
gewahlt. Damit lasst sich die Losung als: N, =& ¢, EV; %" schreiben.
i=1
Dies gilt jedoch nur fur den Fall, dal? die Eigenwerte nicht entartet sind, dann
k&me auch ein Anteil zur Losung, der je nach Entartung eine Potenz in t zu den
c; beitragt. Da im Experiment aber wie erwahnt eine endliche stabile Beset-
zungszahl der Zustande gemessen wurde, ist dies hier nicht der Fall, man kann

eine Entartung der Eigenwerte daher ausschliel3en.
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Die in der Losung unbekannten c¢; lassen sich durch Anpassen an eine
4 —
Randbedingung bestimmen, die Lésung: N, =N, +§ ¢, XEV,; %™ ist wieder
i=1
ein lineares Gleichungssystem (in den c;), das man - wie erlautert - einfach 16-
sen kann.
Jetzt kann man mit Kenntnis der beteiligten Raten z.B. den zeitlichen Verlauf
der Besetzungszahlen berechnen.
Die Generationsraten (P;) sind flr eine nichtresonante unpolarisierte Anre-
gung far alle 4 Niveaus gleich [13]. Da die energetischen Abstande zwischen
allen vier Energieniveaus unterschiedlich sind, sind auch die Ubergangsraten

der jeweiligen Paare von Spin-Flips durch die Thermalisierung unterschiedlich.
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Abb. 19 Losung der Ratengleichungen des Exzitons, Numerierung der Niveaus

nach aufsteigenden Energieeigenwerten der Hochfeldeigenfunktionen

Auf Grund der vielen unbekannten Parameter (Raten) ist ein Fit nur bedingt
sinnvoll. Trotzdem zeigt Abb. 19 den Einschalt- und den Ausschaltvorgang der
Generation von Exzitonen, den man mit zeitaufgeloster PL direkt messen
konnte. Hierbei ist zu beachten, dal3 die in Abb. 19 gezeigte zeitliche Entwick-
lung auf willkiirlich gewahlten Raten beruht. Diese wurden so gewéhlt daf? der
Unterschied zwischen den Raten des nichtstrahlenden und strahlenden Zerfalls
deutlich wird.

In Abb. 19a sieht man die Besetzungszahlen der Niveaus nach dem Ein-
schaltvorgang. Man sieht deutlich einen grof3en Unterschied zwischen den
strahlenden Zustanden 2 und 3, und den nichtstrahlenden Zustanden 1 und 4.
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Innerhalb dieser Paare ist eine Verteilung zu erkennen, die thermischen Ur-
sprungs ist: das jeweils energetisch hohergelegene Niveau besitzt eine kleinere
Besetzungszahl. Nach ca. 0.1 ms ist der Gleichgewichtszustand erreicht, in

Abb. 19b gilt fir den Ausschaltvorgang die gleiche Zeitskala.

1.9.1 Ratengleichungen fur leistungsmodulierte ODMR

Die in Kap. 1.9 aufgestellte Losung der Ratengleichung gilt nur fur zeitlich
konstante Raten. Im Rahmen der durchgefiihrten Messungen ist jedoch der Fall
einer zeitlich modulierten Mikrowellenleistung von besonderem Interesse.

Die verwendete Ldsung ist fur den Fall periodisch veranderlicher Mikrowel-
lenleistung recht einfach anzupassen, insbesondere gilt dies, wenn die Modula-

tion stufenférmig erfolgt (an / aus Modulation Abb. 20).

An

Mikrowelle
Aus

| | |
i i >
t=0 t=T/2 t=T

Abb. 20 Modulation der Mikrowelle

Abweichungen von der idealisierten Schaltfunktion kdnnen im Experiment
vernachlassigt werden, da die PIN-Diode eine sehr steile Charakteristik besitzt,
so dass bei den verwendeten Modulationsfrequenzen (f<200 kHz) diese noch
ideal schaltet. (Der Zustand ,Mikrowelle aus® wird durch die mit 30 dB ab-
schwéachende PIN-Diode erreicht.)

Der zweite Einfluss, der sich storend auswirken kann, ist die Gite des Reso-
nators und die damit verbundenen An- und Abklingzeiten der Mikrowelleninten-
sitdt im Resonator.

Mit einer typischen Gute des Resonators von weniger als 5000 kann man

daher néaherungsweise eine charakteristische Zeit von t :ﬂ @0.2 X%
24.3xGHz

ansetzen, d.h. auch dies hat nur einen zu vernachlassigenden Einfluss auf die

Schaltfunktion der Mikrowelle.
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Daher ist also die Mikrowellenleistung fiir jeweils eine halbe Periode der
Schaltfunktion als konstant anzusehen. Damit kann man die Ratengleichungen
aus Kap. 1.9 benutzen, um den Einfluss der modulierten Mikrowellenleistung
auf die Besetzungszahlen zu untersuchen.

In Abb. 21 ist die Simulation der Zeitabh&ngigkeit der leistungsmodulierten
ODMR zu sehen, hier fur ein statisches aul3eres Magnetfeld (die Parameter der

Simulation sind die gleichen wie in Abb. 19, Kap. 1.9).
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Abb. 21 Modulierte Mikrowellenleistung, Numerierung der Niveaus nach auf-

steigenden Energieeigenwerten der Hochfeldeigenfunktionen

Hier kann man schon anhand der Verlaufe der Besetzungszahlen zueinander
sehen, dal in dieser Simulation die Mikrowelle die grof3te Rate besitzt, gefolgt
von der Heavy-Hole-Spin-Flip-Rate, wahrend hier die Rate der Elektro-
nen-Spin-Flips am kleinsten ist. Besonders gut ist hier auch zu sehen, dal3 der
Mikrowellenibergang zwischen den Niveaus 1 und 2 nicht nur ein mit einem
Lock-In-Verstarker detektierbares Signal im Niveau 2 mit einem HH-Spin von
-3/2 (s” polarisiert), sondern auch ein sogenanntes indirektes Signal im Niveau
3 (s” polarisiert) hervorruft. Wichtig fur das Experiment ist hier die Tatsache,
dal} das direkte und das indirekte Signal je nach Choppingfrequenz in Vorzei-
chen, Amplitude und Phase zu unterscheiden ist.

Mit einem Fit kann man damit also einen Uberblick tiber die GréRenordnun-

gen der Raten erhalten, jedoch sind nicht alle mit diesen Fits erhaltenen Raten
direkt bestimmbar.



Kap. 2 Apparatur und verwendete Proben 28

2 Apparatur und verwendete Proben

2.1 Apparative Grundlagen

Die in dieser Arbeit benutzte Apparatur ist ein ODMR-Spektrometer mit einer
24 GHz Mikrowellenbriicke. Mit einem Magnetfeldbereich von +4 T erstreckt
sich der nutzbare Bereich bis zu g @0.43 hinab. Der Wellenlangenbereich der
Lichtdetektion erstreckt sich von ca. 200-2000 nm. Die minimale Auflésung des
Monochromators betrdgt 0.1 nm, im Experiment wurde eine Auflésung von
0.5 nm verwendet, falls nicht anders erwahnt.

Der Kryostat wird so betrieben, dal3 die Detektionsrichtung der Emission mit
dem Magnetfeld zusammen féllt (Voigt-Konfiguration), es besteht jedoch auch
die Moglichkeit, die optische Achse senkrecht zum Magnetfeld zu legen (die
Faraday-Konfiguration wurde im Rahmen dieser Arbeit nicht genutzt).

Der Probeneinsatz ermdglicht eine Drehung der Probe senkrecht zur Ma-
gnetfeldrichtung. Es sind Probenraumtemperaturen von 1.5-300K madglich. Fur
ODMR wird aufgrund der physikalischen Eigenschaften der Superlattices nur

der Tieftemperaturbereich (1.5-30K) genutzt.

L8
8o Q
o
D= -
A=

A

Magnetfeldrichtung
und optische Achse

Abb. 22 Schema ODMR-Spektrometer

Der Ubersichtlichkeit halber sind hier die verwendeten Linsen nicht gezeigt,
desgleichen die Mikrowellenbriicke. Die Kombination aus Photo-Elastischem-

Modulator (PEM) und Polarisator (und je nach Polarisation auch einem | /4-
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Plattchen) ermdglicht es, die Emission mit einem Lock-In-Verstarker als Diffe-
renz zweier Polarisationen, sowohl zirkular als auch linear, zu messen. Das
Licht des verwendeten Argon-lonen-Lasers (514 nm Emissionswellenlange,
entspricht 2.41 eV) wird Uber einen Umlenkspiegel auf die Probe gelenkt. Das
emittierte Licht wird nach einer geeigneten Kombination von PEM und Polari-
sator in einem ¥4 m Monochromator spektral zerlegt und von einem Sekundar-
Elektronen-Vervielfacher (SEV) detektiert (wobei der hier genutzte SEV unter-
halb von 800 nm zu betreiben ist).

Die verwendete Mikrowellenbricke wird lediglich manuell auf die Resonanz
der Cavity abgestimmt, das Reflexklystron erlaubt Leistungen von bis zu
800 mW bei 24 GHz.

Das Magnetfeld wurde mit Messungen an DPPH kalibriert (d.h. man geht von
einer linearen Strom-Magnetfeld-Kennlinie aus), alle Messungen in dieser Ar-
beit beziehen sich auf die kalibrierten Werte. Diese Kalibration musste im Zeit-
raum dieser Arbeit mehrfach durchgefihrt werden, da die supraleitende Spule
oder die Stromquelle vermutlich aufgrund von Alterung eine Drift der Strom-

Magnetfeld-Kennlinie aufweist.

2.1.1 Anregungsdichte

Um die Anregungsdichte abzuschétzen, wurde die Intensitat des Anregungs-

lichtes (514 nm Argon-lonen-Laser) in folgendem Aufbau (Abb. 23) gemessen.

a) b)

280 mm 100 mm 15 mm 232.5 mm
>« >« |
) i)

'4_ ____________ > <
o~ i 1)J,
<+— ;
3 1+ N/ 12
! Resonator |
"7 "Kryostat  ~

i) i
Abb. 23 a) Strahlverlauf des Lasers, b) Aperturblenden

In Abb. 23a wird der Strahlverlauf des Anregungslichtes gezeigt (die Linsen
zur Strahlaufweitung und Fokussierung sind der Ubersichtlichkeit halber weg-



Kap. 2 Apparatur und verwendete Proben 30

gelassen). Der Laser (Strahldurchmesser ca. 3 mm) wird auf den Spiegel fo-
kussiert, auf diesem ist der Brennfleck sehr klein gegentber dem urspringli-
chen Durchmesser, so dass man von einer von dort ausgehenden punktférmi-
gen Lichtquelle ausgehen kann. An den Stellen 1-3 wurde jeweils die Intensitéat
ohne Probe gemessen.

Da der Mikrowellenresonator (mit einem kreisférmigen Durchlal3 von 3 mm
Durchmesser) als mehrfache Aperturblende wirkt, kann man hier den Intensi-
tatsverlust beim Durchgang durch einfache Strahlgeometrie abschatzen.

Der erleuchtete Fleck auf dem Resonator i hatte ca. 5 mm Durchmesser, da-

2
her betragt der durchgelassene Anteil M

> =36%), und analog dazu beim
p (0.25¢m)

Verlassen des Resonators ii 88% der auf der zweiten Aperturblende einfallen-
den Intensitat. Der Resonator hat also eine Transmission von ca. 31.7%. Im
Vergleich mit den gemessenen Intensitaten 1 0.59 mW und 2 0.44 mW (der
Spiegel hat also einen Reflexionsgrad von 75%) sollte theoretisch an 3 eine
Intensitat von 0.139 mW gemessen werden, der Messwert 3 lag bei 0.14 mW.
Daher kann als Abschatzung fur die Intensitdt am Probenort 36%*75%=27%
angenommen werden, da die Messung der Laserintensitat im Betrieb an 1 er-
folgte. Damit ergibt sich fur die an 1 gemessene Intensitat eine Leistungsdichte

0,
von M :3_6x1’"¢‘; am Probenort.
p ¥0.155¢m) cm

2.2 Verwendete Proben

Samtliche verwendete Ubergitter wurden mit einer MBE-Anlage der PTB
Braunschweig hergestellt. Eine schematische Darstellung eines solchen Uber-
gitters ist in Abb. 24 zu sehen.

Da die Schichtdicken beim MBE-Prozess aus den experimentell bestimmten
Aufwachsraten fur GaAs und AlAs festgelegt werden, erfolgte eine Kontrolle der

tatsachlichen Schichtdicken mit XRD, teils auch Raman-Messungen.



Kap. 2 Apparatur und verwendete Proben

31

Wachstumsrichtung <001>

Cap, GaAs

n Wiederholungen der
Schichtstruktur AlAs auf
GaAs

Buffer, GaAs

GaAs-Substrat

Abb. 24 Schematischer Aufbau eines Ubergitters

Die wichtigsten verwendeten Proben haben folgende Parameter, die Probe

P233 wurde ohne Waferrotation gewachsen, damit erhalt man eine Schichtdik-

kenvariation im Bereich von mehreren Monolagen:

Bezeich- Schichtdicken GaAs/AlAs, Emissionsener-
Wachstumsunter- _
nung aus Wachstumsraten gie
brechung

nm/nm eV
P90 - 2.65/1.73 1.870
P91 50 s nach AlAs 2.65/1.73 1.867
P92 50 s nach GaAs 2.65/1.73 1.865, 1.851
P177 50 s nach GaAs 2.60/1.70 1.861
P178 50 s nach GaAs 2.60/1.41 1.887
P179 50 s nach GaAs 2.26/1.70 1.861
P233 50 s nach GaAs 1.80-2.18/1.78-2.35 1.830-1.875

Tab. 3 Probencharakterisation, alle Proben sind Ubergitter vom Typ Il und wur-

den bei 620° C gewachsen

Die Probe P92 weist in Teilbereichen des Wafers eine Doppelstruktur der

Lumineszenz auf, daher wurden in Tab. 3 die beiden Emissionsenergien ange-

geben. In P233, die zwei rechtwinklig zueinander liegende Gradienten der

Schichtdicken besitzt (GaAs und AlAs), zeigt sich teilweise auch diese Doppel-

struktur, jedoch wurde fir diese Probe nur der gesamte Bereich der Lumines-

zenzenergien angegeben.
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Im Normalfall wird die Probe auf einem rotierenden GaAs-Substrat aufge-
wachsen, um eine homogene Schichtdicke Uber den ganzen Wafer zu errei-
chen. Es zeigt sich jedoch, daf’ die Schichtdicke in radialer Richtung nicht kon-
stant bleibt, man muss also zu jeder Probe (ca. 3x5 mm? aus einem 2.5 Zoll-
Wafer abgespalten) die Schichtdicke bestimmen.

Fur bekannte Schichtdicken kann man auch die gemessenen Lumineszen-
zenergien, Nullfeldaufspaltungen und g-Werte verwenden, um eine Kalibrier-
kurve zu erhalten. Diese ermoglicht es bei weiteren Messungen direkt auf die

Schichtdicken zuriickzuschliefRen.
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3 Durchgefuhrte Messungen

Die durchgefihrten Messungen lassen sich in zwei Klassen einteilen: Mes-
sungen der Lumineszenz und Messungen der magnetischen Resonanzen
(hierzu z&hlt auch die Levelanticrossingspektroskopie im aufReren Magnetfeld).
Die Messungen der Lumineszenz werden in diesem Kapitel nicht nur vorge-
stellt, sondern auch schon die Resultate dargestellt, die fir die Interpretation

der Messungen der magnetischen Resonanzen wichtig sind.

3.1 Lumineszenz

Fir die theoretische Berechnung der Lumineszenzwellenlange bendtigt man
die Schichtdicken des Ubergitters und kann dann mit den Energien der Volu-
menhalbleiter (fir X- und G-Punkt) und den dazugehdrigen effektiven Massen
unter Kenntnis des Bandoffsets das Confinement berechnen. Dieser Ansatz gilt
zwar streng genommen nur fur einen isolierten Quantum-Well, aber fur nicht
allzu dinne Schichten fallt die Ausbildung der Minibander noch nicht so stark
ins Gewicht.

3.1.1 Zuordnung des Superlattice-Typs

Die verwendeten Proben vom Typ Il (P90-P92, P177-P179 und P233) haben
theoretische Emissionsenergien von ca. 1.83-1.89 eV.

In Abb. 25 sieht bei 1870 meV den starksten Lumineszenzpeak. In der Lite-
ratur wurde insbesondere der Peak bei 30 meV kontrovers diskutiert. Neueren
Untersuchungen zufolge kann man das Phononenspektrum eines Superlattices
mit einem 2-Moden-Verhalten beschreiben. Hier entsprechen die Phono-
nenenergien nicht mehr denen der Bulk-Halbleiter (GaAs-LO 36.25 meV,
AlAs-LO 50.1 meV, siehe z.B. [1]). Hier spricht man von den
GaAs-/AlAs-ahnlichen LO-Phononen (z.B. [29]), denen die beiden niederener-
getischen Satelliten bei 30 meV und 50 meV zugeschrieben werden.



Kap. 3 Durchgefiihrte Messungen 34
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Abb. 25 Lumineszenz der Probe P90, T=2 K

Auf Grund der Intensitatsverhéltnisse zwischen der Null-Phononen-Linie® und
den Phononen-assistierten Ubergangen kann man das X,-Niveau der NPL zu-
ordnen. Dieser besitzt im Gegensatz zu den X,y-Levels eine Beimischung des
GNiveau durch das Ubergitter-Potential in z-Richtung, das sogenannte
G-X-Mixing. Daher ist dieser Ubergang vom Charakter ,pseudo-direkt‘, d.h. der
indirekte Charakter des Bulk-Halbleiters AlAs ist hier teils aufgehoben, die
strahlende Rekombination der NPL ist mit einer endlichen Wahrscheinlichkeit
erlaubt und nur noch raumlich indirekt. Die Lebensdauer der Lumineszenz in
Typ Il Ubergittern ist im Vergleich zu der des Typs | wegen der raumlichen
Trennung relativ lang (Gré3enordnung ns [27,34]), und nicht auf Grund des Im-
pulsverbots, wie beim klassischen indirekten Halbleiter.

Die typische Lumineszenz lasst sich durch einen Fit genauer beschreiben,
z.B. an dem etwas komplizierteren Beispiel von P233.

In Abb. 26a sieht man die Emission zweier Quantentopfe, die sich energe-
tisch in der Lumineszenz Uberlagern, wobei die jeweiligen Anteile noch genauer
identifiziert werden kénnen. In dieser Probe zeigt sich ein Quantentopf jeweils
mit einer charakteristischen Lumineszenz, bestehend aus: NPL, Donator-
gebundenem Exziton®, GaAs-ahnlichem LO-Phonon und AlAs-ghnlichem
LO-Phonon (Abb. 26b). Die NPL hat in der hochenergetischen Flanke nur eine

8 im folgenden als NPL bezeichnet

% im folgenden als DX bezeichnet
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geringe Abweichung von einer Gaul3funktion, d.h. diese Lumineszenz ist fast
ausschlieB3lich auf relaxierte Exzitonen [20] zurlckzufihren. Als Donator finden
sich nach [11][12,23] intrinsische Defekte (As -Fehistellen in den

AlAs-Schichten), die durch das Wachstum [30] hervorgerufen werden.

Wellenlange / nm
’ 85 680 875 _efo _ 865 660 655

a)

Intensitat / w.E.

0.01

Intensitat / w.E.

1E-2 i 1 1 L
1810 1820 1830 1840 1850 1860 1870 1880 1630
Energie / meV

Abb. 26 Lumineszenz an Probe P233, T=2 K
a) ausgezogen Lumineszenz, gepunktet Quantentopf 1, gestrichelt Quan-
tentopf 2
b) Fit Quantentopf 1

Im Rahmen der Genauigkeit des Fits (diese Fits sind besonders fiir die Brei-
ten leicht voneinander abhangig) betragen die Intensitaten 1, 0.2, 0.1 und 0.1,
die Breiten (volle Breite bei halbem Maximum) der einzelnen Gauf3funktionen
sind etwa 9.5 meV fur die NPL, 11.2 meV fur DX und 12.6 meV fir die Phono-
nenlinien. Diese Ergebnisse wurden in diesem Probenpunkt fir beide QW-

Emissionen gefunden.

3.1.2 Quantisierung der Lumineszenz

Mit Hilfe der Berechnung der Rekombinationsenergien (mit Einfluss der Ver-
spannung, aber ohne Bindungsenergie) zeigt sich folgendes Bild fur die Probe
P233.
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Abb. 27 a) Lumineszenz an Probe P233 (bei T=2 K) und gerechnete Emissions-
energien

b) Punkte XRD-Messungen, durchgezogen GaAs, gestrichelt AlAs

In Abb. 27b sind die Schichtdicken entlang der Position auf dem Wafer ge-
zeigt, zum einen ein parabolischer Fit der XRD-Daten, zum anderen wurde die-
ser Fit auf Monolagen gerundet. In Abb. 27a sind Gber den gemessenen Lumi-
neszenzspektren die berechneten Emissionsenergien aufgetragen. Man er-
kennt eine sehr gute Ubereinstimmung mit den Spektren. In der Rechnung wur-
de die Exzitonenbindungsenergie der Grdl3enordnung 10 meV und die Absen-
kung des Confinements durch Ausbildung der Minibander nicht berticksichtigt.

Daher kann man im Rahmen dieses Modells eigentlich nur Ubergitter mit je-
weils &hnlicher Schichtdicke und damit die Energiedifferenz des Confinements
betrachten. Es zeigt sich jedoch auch fur die absoluten Energiewerte eine recht
gute Ubereinstimmung mit der Messung.

Anhand der Abhangigkeit der Lumineszenz von den Schichtdicken kann man
nach Gammon et al. [18] darauf schlieRen, daR mindestens eine Grenzflache
glatt ist, d.h. die Inseln an der Grenzflache sind so grof3, dal3 das lokalisierte
Exziton vollstandig innerhalb einer dieser Inseln liegt.

Da zwischen den Energieschritten der Emission nur eine kleine Verschie-
bung der Lumineszenzpeaks erfolgt, kann man analog dazu fir die zweite

Grenzflache auf eine nahezu glatte Grenzflache schlie3en [23]. Diese Interpre-
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tation wird auch durch das Wachstumsprofil gestitzt; da die normale Grenzfla-
che eine kleinere Rauhigkeit hat als die inverse (siehe z.B. [26]), kann man also
von einem nahezu idealen Ubergitter ausgehen.

Dies spricht fur den positiven Einfluss der Wachstumsunterbrechung an der
inversen Grenzflache, der hier dem Inselwachstum effektiv entgegenwirkt. Das
Inselwachstum an der normalen Grenzflache wird durch die Diffusion von GaAs
in die aufwachsende AlAs-Schicht weitgehend maskiert [26]. Diese fur beide
Grenzflachen unterschiedliche Diffusion ist ein Effekt, der durch verschiedene
MBE-Techniken noch nicht verhindert werden kann. Auch bei Techniken, die
unterschiedliche Wachstumstemperaturen fur das Aufwachsen der jeweiligen
Schichten benutzen, lasst es sich nicht vermeiden, daf3 an den Grenzflachen
eine Vermischung der beiden Schichten stattfindet, ein sogenanntes ,alloying®,

das die Abruptheit der normalen Grenzflache effektiv benachteiligt.

3.1.3 Leistungabhangigkeit der Lumineszenz

Um den Einfluss der Exzitonendichte und den der freien Ladungstrager auf
die strahlende Rekombination ndher zu verstehen, wurde die Lumineszenz bei
verschiedenen Anregungsdichten (Anregungsdichte s. Kap. 2.1.1) gemessen.
Abb. 28 zeigt diese Messungen am Beispiel von Probe P233 (hier 1.86/1.78 nm

GaAs/AlAs).
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Abb. 28 Lumineszenz an Probe P233 (T=2 K) a) Intensitat in Abh&ngigkeit von
der Anregungsdichte b) Normalisierte Intensitat
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Die Intensitat der Nullphononenlinie verlauft linear mit der Anregungsdichte
(Abb. 28a), und mit steigender Anregungsdichte wird das Emissionsspektrum
zu niedrigeren Energien verschoben, wéahrend die relative Intensitat der Phono-
nenlinien sinkt (Abb. 28b). Die Rotverschiebung ist mit dem benutzten Mono-
chromator nicht genauer bestimmbar, insbesondere kann keine Aussage Uber

die Abhangigkeit von der Anregungsdichte getroffen werden.

3.1.4 Temperaturabhangigkeit der Lumineszenz

Um den Einfluss des Confinements und der Exzitonendiffusion besser zu
verstehen, wurden an mehreren Proben, die zwei Emissionen von Quanten-
topfen unterschiedlicher Schichtdicken zeigen, temperaturabhangige Lumines-

zenzmessungen durchgefihrt (Abb. 29).
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Abb. 29 Lumineszenz und Polarisation an Probe P233
ausgezogen: T=2.6 K, gepunktet: T=19 K

Um das Verhalten der beiden Emissionen beschreiben zu kbnnen, muss man
auf Grund der teilweisen Uberlagerung der beiden Peaks eine spektrale Zerle-
gung der Lumineszenz durchfiihren (im Rahmen der Messgenauigkeit wurden
zur Anpassung Gaul¥funktionen benutzt).
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Abb. 30 Lumineszenzenergie und —Intensitat an Probe P233
Kreise: hoherenergetische Lumineszenz, Quadrate: niederenergetische
Lumineszenz

voll: Peakposition, offen: Intensitat

In Abb. 30 fallt besonders der nichtmonotone Verlauf der Intensitat des nie-
derenergetischen Peaks auf, dieser wird auf Diffusion von Exzitonen [3,19] aus
dem hoherenergetischen Peak durch eine thermische Aktivierung zuriickgefuhrt
(kleine Lokalisierungsenergie durch Mikrorauhigkeit, siehe z.B. [15]).

Die dort lokalisierten Exzitonen k&énnen mit einer nichtverschwindenden
Wahrscheinlichkeit auch auf Grund der langen Lebensdauer Bereiche des Su-
perlattices erreichen, in denen das Confinement geringer ist, wahrend der Abfall
der Lumineszenzintensitat sonst durch nichtstrahlende Rekombination hervor-
gerufen wird.

Der Verlauf der Peakpositionen (Abb. 30) zeigt ebenfalls ein unerwartetes
Verhalten. Man sieht deutlich, da’3 nicht einfach der Temperaturverlauf der
Bandlicke dargestellt wird, dann wirden beide Peaks ein einheitliches Verhal-
ten zeigen. Zudem ist bereits der Verlauf der niederenergetischen Peakposition
im Vergleich zu einer empirischen Beschreibung der Bandlicke nach Varshni
[39] um einen Faktor 10 zu grof3 (Abb. 31).



Kap. 3 Durchgefiihrte Messungen 40

1832,0

1831,5
1831,0
1830,5

1830,0

18295

Peakposition / meV

1829,0

2 4 6 8 10 12 14 16 18
Temperatur / K

Abb. 31 Fit des niederenergetischen Lumineszenzpeaks, Fit und Messwerte
fett: Abhangigkeit der Bandliicke nach Varshni [39]

3.2 Magnetische Resonanzen

Mit diesen Kenntnissen kann man jetzt auch die Feinstruktur des Exzitons
untersuchen. Das Niveausystem aus zwei strahlenden Zustanden verschiede-
ner Polarisation und zwei nichtstrahlenden Zustanden zeigt magnetischen Zir-
kular-Dichroismus™®, dies gilt fir ausreichend groRes Magnetfeld, wenn das &u-
Rere Magnetfeld grol3 gegentiber dem inneren ist. Daher kann man mit optisch
detektierter magnetischer Resonanz'' Mikrowellenresonanzen im duReren Ma-
gnetfeld anhand einer Anderung der Polarisation nachweisen und erhalt so eine
direkte Verbindung zu der beteiligten Lumineszenz.

Da das betrachtete Niveauschema aber auch bis zu zwei Anticrossings von
je einem strahlenden und einem nichtstrahlenden Niveau besitzt und das
strahlende/nichtstrahlende Dublett unterschiedliche Besetzungszahlen aufweist,
kann man auch Levelanticrossing-Spektroskopie durchfiihren. Diese gibt auf
Grund der energetischen Lage der Anticrossings der untersuchten Proben Auf-
schluss Uber die Nullfeldaufspaltungen des Niveausystems und damit auch

Uber die Symmetrie der rekombinierenden Exzitonen.

19 MCD (Magnetic-Circular-Dichroism)
'Y ODMR
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3.2.1 Nullfeldpolarisation

Die exzitonische Lumineszenz aus den Ubergitterstrukturen ist bereits ohne
aulleres magnetisches Feld polarisiert. Dies hat seinen Ursprung sowohl in der
energetischen Bevorzugung einer Grenzflache als auch in der Tatsache, dald
zumindest ein Teil der Exzitonen einer Nullfeldaufspaltung des Niveausystems
unterliegt. Fir kleine magnetische Felder ist die Lumineszenz nahezu linear
polarisiert. Die spektrale Verteilung der Polarisation der Lumineszenz kann also
Aufschluss Uber die ,Art“ der beteiligten Exzitonen geben.

Um eine Restpolarisation der Apparatur auszuschlie3en, wurde die Probe in
zwei Orientierungen vermessen. Wie man in Abb. 32 sieht, kann im Rahmen
der Messgenauigkeit davon ausgegangen werden, daf} die lineare Restpolari-
sation der Apparatur (z.B. durch Verspannungen in den Fenstern des Kryostats)

zu vernachlassigen ist.

= Lumineszenz /w.E.

Diff. der Linearpolarisation / w.E.

1840 1850 1860 1870
Energie / meV

Abb. 32 Lumineszenz und Differenz der Linearpolarisation ohne &ufieres Feld
an Probe P92 (T=2 K)
ausgezogene und gestrichelte Kurven unterscheiden sich durch die Pro-

benorientierung (0° und 90° zum Analysator)

Da das Niveausystem ohne auf3eres Feld nicht aus reinen Zustanden, son-
dern aus Mischzustanden besteht, ist die Emission eines einzelnen Niveaus
dann fur kleine Magnetfelder nahezu linear polarisiert. Aus der unterschiedli-
chen Besetzung der beiden strahlenden Niveaus (thermische Besetzung nach
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Boltzmann und LOsung der Ratengleichungen fur das Exziton) ergibt sich ein
ungleicher Anteil der beiden Polarisationen. Da aber die Exzitonen A und die
Exzitonen B sich durch eine Vertauschung der beiden Polarisationsrichtungen
(und Grenzflachen, an denen sie lokalisieren) auszeichnen, sollte die Nettopola-
risation verschwinden. Obwohl weitere Experimente eine unterschiedliche
Nullfeldaufspaltung der strahlenden Niveaus fur die Exzitonen A und B zeigen,
wird die auftretende Nullfeldpolarisation zum gréf3ten Teil auf eine Ungleich-
verteilung der Exzitonen A und B, die ja an unterschiedlichen Grenzflachen lo-

kalisieren, zurtckgefuhrt.

3.2.2 Levelanticrossing

Das in Kap. 1.7 dargestellte Levelanticrossing kann je nach Probe als Ande-
rung der Intensitat einer Polarisationsrichtung gemessen werden. Da in den
meisten Fallen diese Anderung jedoch sehr klein ist, und damit sehr empfindlich
fur z.B. Anderungen der Temperatur, wurden diese Signale mit Hilfe des Photo-
elastischen-Modulators als Differenzpolarisation der beiden strahlenden Ni-
veaus nachgewiesen. Eine typische Messung zeigt deshalb die beiden An-

ticrossings mit einem unterschiedlichen Vorzeichen.
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Abb. 33 Differenz der Linearpolarisation an Probe P92 (T=2 K), Messung mit

Levelanticrossings (Abweichung vom Untergrund)

In Abb. 33 sieht man eine Messkurve, die symmetrisch zum Ursprung des

Magnetfelds liegt (da ihr Verlauf nur vom Betrag |B| abhéangt), allerdings kann
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man einen kleinen antisymmetrischen Anteil ausmachen, der linear in B ist und
als Artefakt wirkt. Dieser kann z.B. durch das Magnetfeld entlang der optischen
Achse bis hin zum Detektor (SEV) hervorgerufen werden.

Zum einen hat der Untergrund (gestrichelte Kurve) seinen Ursprung in der
Entmischung der Zustande (Emission ohne Feld linear polarisiert, im hohen
Magnetfeld zirkular polarisiert). Fir eine Gleichverteilung der Exzitonen A und B
auf die normale und inverse Grenzflachen sollte sich die Nettopolarisation ge-
geneinander aufheben, zumindest wenn man fir beide Exzitonenklassen glei-
che Nullfeldaufspaltungen annimmt. Da die beiden Grenzflachen jedoch vom
Wachstum nicht gleich sind, unterscheidet sich auch das Niveausystem der
beiden Exzitonenklassen in den Nullfeldaufspaltungen.

Zum anderen erkennt man anhand der Intensitaten dal? nicht alle Exzitonen
diese Anticrossings aufweisen (es existieren auch Exzitonen, die keine Null-
feldaufspaltung aufweisen'®). Zur Beschreibung des Untergrundes muss man
also auch deren Nullfeldpolarisation und Anteil im Spektrum bertcksichtigen.

Die Signale der Levelanticrossings sind unter Berlcksichtigung des Unter-
grundes betragsgleich und unterscheiden sich jeweils durch ihr Vorzeichen. In
dieser Messung kann man nur ein Exziton identifizieren, daher lokalisieren die
Exzitonen dieser Emissionsenergie hier entweder vorwiegend an einer Grenz-
flache, oder die Nullfeldaufspaltungen der beiden Exzitonenklassen sind gleich,
und man sieht im Signal der Levelanticrossings nur eine Bevorzugung einer

Grenzflache.

3.2.3 ODMR

In Abb. 34 ist ein typisches ODMR-Spektrum gezeigt. Es zeigt Resonanzen
sowohl von Nullfeld-aufgespaltenen Exzitonen als auch von Elektron-Loch-
Paar. Die bei B=0 nicht verschwindende Zirkular-Polarisation hat ihren Ur-
sprung weitgehend in dem Unterschied der Zahl der an der normalen/inversen
Grenzflache rekombinierenden Exzitonen.

Das Levelanticrossing ist hier auch in der Zirkularpolarisation zu beobachten,

da die strahlenden Level bei diesen Magnetfeldern elliptisch polarisiert sind. Als

12im folgenden als Elektron-Loch-Paar bezeichnet
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nachstes erkennt man die schwach ausgepréagten Resonanzen des Exzitons
(HH-Spin-Flip) bei etwa 625/675 mT (gn, @2.74), der dann bei 880 und 950 mT

die e-Spin-Flips des Exzitons folgen.
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Abb. 34 ODMR-Spektrum bei 2 K, 24.3 GHz, 1844 meV
Einschub: Lumineszenz und Differenz der Linearpolarisation bei 2 K ohne

Magnetfeld, Maximum 1844 meV

Das Signal bei 920 mT (ge @1.89) stammt von den Elektron-Loch-Paaren
(die ja keine Nullfeldaufspaltung besitzen), und deren Resonanzen des e-Spin-

Flips daher zusammenfallen.

3.2.4 Leistungsmodulierte ODMR

Die leistungsmodulierte ODMR™ erméglicht es - im Gegensatz zur konven-
tionellen ODMR - Mikrowellenresonanzen anhand des dynamischen Verhaltens
des Niveausystems zu unterscheiden. In Abb. 35 ist die Intensitat des s'-
rekombinierenden Niveaus des Exzitons gezeigt. Hier erkennt man die Notwen-
digkeit, in diesen Messungen nicht nur die Sin- oder die Betragskomponente
des Lock-In-Verstarkers (die fur sich genommen keinen Aufschluss tber die
Phasenlage des Signals geben) aufzunehmen, sondern sowohl Betrag als auch

Phase des Signals aufzuzeichnen.

13 im Gegensatz zur konventionellen ODMR wird die Mikrowellenleistung hier
moduliert (s. Kap. 1.9.1)
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In dieser Messung wurde die Phase des Lock-In-Verstérkers so gewahlt, das
beim ersten auftretenden Signal die Phasenlage 0° betrug (bzw. die Sin-
Komponente Null). Das Signal bei 874 mT ist hier darauf zurtickzuftihren, daf3
die magnetische Resonanz des s -polarisierten Niveaus eine Anderung der Be-
setzungszahlen der einzelnen Niveaus des Exzitons hervorruft. Man beobachtet
im Signal des s™-polarisierten Niveaus also indirekt die magnetische Resonanz
des s’-polarisierten Niveaus. Bei 919 mT folgt dann die Resonanz der e-h-
Paare und bei 965 mT die direkt beobachtete Resonanz des s*-polarisierten

Niveaus.
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Abb. 35 Leistungsmodulierte ODMR der s *-polarisierten Komponente
2 K, 24.3 GHz, 33 kHz Chopping-Frequenz

An einem weiteren Beispiel (Abb. 36, hier wurde an einer anderen Probe als
in Abb. 35 gemessen) wird die Notwendigkeit dieser Mel3methode noch deutli-
cher. In diesem Spektrum misst man in der Intensitat nur die fur s- direkte Re-
sonanz, der indirekt detektierte Ubergang wird nur durch die Phasendrehung
angedeutet. Da die beiden Resonanzen des Exzitons im Vergleich zu dem rest-
lichen Signalanteil relativ schmalbandig sind, erweist sich eine parametrische
Darstellung der Messung in Polarkoordinaten als tiberaus hilfreich.

In dieser Messung ist das indirekte Signal in der normalen Darstellung tber
dem Magnetfeld nur an einer Phasenanderung erkennbar. In Polarkoordinaten
wird jedoch das indirekte Signal mit einer Amplitude von 15 % des direkten Si-

gnals dargestellt. Die Phase des indirekten Signals liegt um ca. 90° versetzt zu
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der des direkten Signals, in diesem Spektrum liegt dessen Phase beim gleichen

Wert wie der des Untergrundes, dies ist jedoch nicht immer so.
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Abb. 36 Leistungsmodulierte ODMR der s”-Komponente
2 K, 24.3 GHz, 33 kHz Choppingfrequenz

volle Dreiecke: direktes Signal, offene Dreiecke: indirektes Signal

Die mit dieser Methode gewonnen Werte werden dann mit den in Kap. 1.9.1
Ratengleichungen gefittet, so dal man Riickschliisse auf die Ubergangsraten in
dem Niveausystem ziehen kann.
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4 Diskussion der Ergebnisse

Zunéachst werden die Schlussfolgerungen aus den Messungen ohne Ma-
gnetfeld dargelegt, daran schliessen sich Ergebnisse an, die aus den Levelan-
ticrossings und den magnetischen Resonanzen gewonnen wurden, bevor da-
nach die neuen Mdglichkeiten der leistungsmodulierten ODMR aufgezeigt wer-

den.

4.1 Laterale Rauhigkeit der Interfaces

Die gemessene Lumineszenz hat nicht die wahre spektrale Form eines ein-
zelnen Exzitons (diese Emission hat eine sehr viel geringere Breite), sondern
besteht aus einer Uberlagerung vieler unterschiedlich lokalisierter Exzitonen.
Daher kann man (siehe z.B [3,23]) die spektrale Form als ein Mal3 der Vertei-
lung von Exzitonen mit einem unterschiedlichen Lokalisierungspotential anse-

hen.
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Abb. 37 Raster-Tunnel-Mikroskopie ([11]), <001> aus der Papierebene
a) GaAs-Oberflache b) AlAs-Oberflache ¢) Maximaler Durchmesser eines

Exzitons

In Abb. 37 sieht man die Oberflachen, die beim Wachstum eines Ubergitters
dann die Grenzflachen bilden. In a) ist die GaAs-Oberflache gezeigt, die spater
die normale Grenzflache bildet, wahrend in b) die AlAs-Oberflache gezeigt ist,
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die dann die inverse Grenzflache bildet. Man erkennt sehr deutlich die ver-
schieden grof3en Inseln. In ¢) ist zum Vergleich die raumliche Ausdehnung des

Typ-lI-Exzitons gezeigt (maximale Grol3e). Schon hier wird die In&quivalenz der
<110> - und <1 1 0> - Richtungen offensichtlich. Diese Indquivalenz wird durch

die Betrachtung der Monolagen beim Wachstum deutlich. Die reduzierte Ein-
heitszelle hat polaren Charakter (man beachte die Gitterpositionen von Al/Ga im
As-Gitter, Abb. 4) und fuhrt zur Unterscheidbarkeit von diesen beiden Richtun-
gen [41].

Die unterschiedlichen Rekombinationsenergien haben in der Dimension der
Exzitonen und der Inseln ihren Ursprung. Das Spektrum besteht im wesentli-
chen aus diskreten Peaks, wenn man von genigend grof3en Inseln ausgeht.
Lokale Fluktuationen** (dimensionsmaRig kleiner als das Exziton) kénnen je-
doch auch gewissermal3en als Quantentopf im Quantentopf fir eine lateral un-
terschiedliche Lokalisierung an den Grenzflachen sorgen. Wenn man das
Wachstum als pseudomorph annimmt, was fur die untersuchten Proben recht
gut erfullt ist, variieren die Energien hierbei um eine energetische Differenz von
bis zu einer Monolage Unterschied (wenn man vor dem Aufwachsen der jeweils
anderen Schicht eine Wachstumsunterbrechung einfuigt, die ein laterales Zu-
sammenwachsen von einzelnen Inseln beginstigt).

In diesem Bild fehlt jedoch die Tatsache, daf? die Mikrorauhigkeit bei tiefen
Temperaturen einen wesentlichen Anteil zur Lokalisation der Exzitonen an den
Grenzflachen beitragt. Weiterhin bleibt hier die Frage noch unklar, ob die Inter-
faces wirklich abrupt sind, oder durch einen Kompositionsgradienten, z.B. durch
Diffusion aus der darunterliegenden Schicht, gepragt sind.

Da die Mikrorauhigkeit statistisch verteilt ist, kann man die Rotverschiebung
bei steigender Anregungsdichte damit erklaren, dass die héhere Exzitonen-
dichte zusammen mit einer hoheren Dichte an freien Ladungstragern eine Frei-
setzung der schwach lokalisierten Exzitonen bewirkt. Diese kénnen dann an
anderen Stellen der Grenzflachen lokalisieren, und man erhalt damit folglich

eine Nettoerhéhung der Lokalisierungsenergien des Exzitonensembles.

4im folgenden als Mikrorauhigkeit bezeichnet
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Dies wird auch durch die relative Abnahme der Phononenlinien gesttitzt, da
diese von einer Beimischung von lateralen Komponenten des Superlattice-
Potentials profitieren. Diese Beimischung ist fir grof3e Inseln jedoch geringer,
da die Wahrscheinlichkeit fir das Exziton mit wachsender Inselgrof3e steigt, in
einem ungestoérten Bereich zu rekombinieren.

In Bezug auf die Temperaturabhangigkeit gilt fur die Rotverschiebung (im
Gegensatz zu anderen Untersuchungen wurde im untersuchten Temperaturbe-
reich keine anschlielende Blauverschiebung gefunden) das gleiche, die
schwécher lokalisierten Exzitonen in der hoherenergetischen Flanke der Lumi-
neszenz konnen durch die thermische Energie (k,T bei 2 K 170 neV) die klei-
nen Inseln, an denen sie bei tiefen Temperaturen lokalisiert sind, verlassen und
zu groRBeren Inseln diffundieren. Hierbei ist jedoch zu beachten, dal3 bei héhe-
ren thermischen Energien auch eine erhohte Wahrscheinlichkeit besteht, daf3
die Exzitonen z.B. an Fehlstellen strahlungslos rekombinieren kdnnen.

Im Vergleich zur Leistungsabhangigkeit ist die Rotverschiebung innerhalb je-
des Peaks hier ausgepragter, da die durch Mikrorauhigkeit lokalisierten Exzito-
nen nicht nur durch Stél3e mit anderen Exzitonen und Ladungstragern, sondern
vor allem durch die thermische Energie wieder mobilisiert werden. Die grol3ere
Mobilitat erklart auch das nichtmonotone Verhalten der Intensitat des niedere-
nergetischen Peaks, hier steigt die Intensitat zunachst durch Diffusion von Ex-
zitonen des hoéher- zum niederenergetischen Peaks an, bevor auch hier die In-
tensitat mit steigender Temperatur abnimmt.

Im untersuchten Beispiel hat man den Fall, daf3 die Schichtdicke nicht einer
ganzen Zahl entspricht, was bedeutet, da? man Exzitonen in zwei grol3en In-
seln (die sich in der Schichtdicke um 1 Monolage unterscheiden) findet. Diese
Inseln sind jedoch so grof3, dafld die Exzitonen auf Grund ihrer Lebensdauern
(die fur den Typ Il hier in der Gro3enordnung ns liegt) nicht einfach zu den In-
seln mit einem um eine Monolage niedrigerem Confinement wandern, sondern
an beiden Inseln strahlend rekombinieren.

Die Rotverschiebung der Lumineszenzpeaks, die nicht einfach der Abh&n-

gigkeit der Bandlicke nach Varshni [39] folgt, und der nichtmonotone Verlauf
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der Intensitat des niederenergetischen Peaks lassen sich also durch Exzitonen-

diffusion erklaren.

4.2 Interfacezusammensetzung

Die im vorhergehenden Kapitel noch unklare Frage nach der Abruptheit der
Grenzflachen in Wachstumsrichtung kann durch Einbeziehung des Verhaltens
der Exzitonen im Magnetfeld beantwortet werden.

Geeignete Ubergitter die so beschaffen sind, dal das Exziton nur an einer
der beiden Grenzflachen rekombinieren kann, erlauben die gezielte Untersu-
chung des Einflusses der Grenzflachenzusammensetzung in Wachstumsrich-

tung auf die strahlende Rekombination.
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Abb. 38 Ubergitter zur Untersuchung der Interfacezusammensetzung
a) zu untersuchendes Ubergitter b) Ubergitter mit Rekombination an der
normalen Grenzflache c) Ubergitter mit Rekombination an der inversen

Grenzflache

In Abb. 38 sind die dazu benétigten Ubergitter gezeigt. Durch Einfiigen von
(mehreren) Schichten, die dinner als die korrespondierenden Schichten des zu
untersuchenden Ubergitters sind, erhalt man dort ein erhdhtes Confinement,
das wiederum zu einer erniedrigten Aufenthaltswahrscheinlichkeit in den zu-
satzlichen Schichten fuhrt. Je nachdem, nach welcher Grenzflache man diese
Schichten einfugt, wird eine Rekombination an dieser Grenzflache also energe-

tisch unginstiger im Vergleich zu der jeweils anderen Grenzflache.
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Diese Messungen lassen auch eine experimentelle Zuordnung der Polarisa-
tion der Lumineszenz zu den jeweiligen Grenzflachen zu, und wurden unter an-

derem in [6] gezeigt.
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Abb. 39 Aufenthaltswahrscheinlichkeiten der Ladungstrager, tber den jeweili-

gen Energien (Bandkante und Confinement) aufgetragen

In Abb. 39 ist die Bandliicke der untersuchten Typ-lI-Ubergitter gezeigt, hier-
bei ist das Valenzband durch das schwere Loch im G-Punkt und das Leitungs-
band durch das Elektron im X-Punkt charakterisiert. Als waagerechte Linien
sind hier die Minimalenergien der Ladungstrager eingezeichnet, und die dar-
Uber aufgetragenen Aufenthaltswahrscheinlichkeiten zeigen deutlich die Re-
kombination an jeweils nur einem Typ Grenzflache (normal / invers) des jeweili-
gen Ubergitters. In diesem Beispiel wurde eine geringe homogene Vermischung
von GaAs und AlAs an der normalen Grenzflache angenommen, wéhrend der
Heterolibergang an der inversen Grenzflache abrupt erfolgt. Diese Beschrei-
bung trifft jedoch keine Aussage uber die Mikrorauhigkeit, der Einfluss des late-
ralen (in Grenzflachenebene) Lokalisierungspotentials trifft fur beide Grenzfla-

chen zu.
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Die Ergebnisse von Berechnungen der in Abb. 39 gezeigten Energien und
des Uberlapps der Aufenthaltswahrscheinlichkeiten an den jeweiligen Grenzfla-
chen zeigt, dal3 die Rekombinationsenergie fur eine abruptes Grenzflache am
hochsten liegt. Gleichzeitig ist der Uberlapp der Aufenthaltswahrscheinlichkei-
ten von schwerem Loch und Elektron in diesem Fall am grof3ten.

In Kap 4.3 wird gezeigt, dal3 die inverse Grenzflache abrupt ist, wahrend die
normale Grenzflache dies nicht ist. Damit folgt also die hochste Rekombination-
senergie fur die Exzitonen B (vgl. Kap. 1.7) an der inversen Grenzflache,
gleichzeitig ist die Bildung eines Exzitons auf Grund der Aufenthaltswahrschein-
lichkeiten der Ladungstrager hier bevorzugt.

Je stéarker die ternare Zusammensetzung der Grenzflache ausgepragt ist,
desto groRRer wird die Differenz der Rekombinationsenergie und der Unter-
schied in der Besetzungszahl im Vergleich zu der idealen (abrupten) Grenzfla-
che.

Eine Rechnung an einem Ubergitter (7/8 Monolagen GaAs/AlAs), und der
Annahme, dal’ an der normalen Grenzflache 10% der Ga-Atome der obersten
Monolage in die daruberliegende AlAs-Schicht eindiffundiert sind, liefert eine im
Vergleich zu der inversen Grenzflache um 0.4 meV niedrigere Rekombination-
senergie und ein Verhaltnis von 49.1/50.9 % Exzitonen, die an der norma-
len/inversen Grenzflache lokalisiert sind.

Ausgehend von einer statistischen Verteilung der Lokalisierungsenergie (Mi-
krorauhigkeit) kann man die spektrale Form der Lumineszenz durch Gauf3kur-
ven beschreiben (siehe auch Kap. 3.1.1). Da aber die Lumineszenz der Exzito-
nen an den beiden Grenzflachen entgegengesetzt polarisiert ist (siehe Kap.

1.7), kann man die Nettopolarisation als Differenz der Intensitaten darstellen.
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Abb. 40 Simulierte Lumineszenz der Exzitonen A und B
gepunktet: Differenz dieser beiden Intensitéaten, gestrichelt: Verhaltnis A/B

der Intensitaten

In Abb. 40 sind die mit der Bildungswahrscheinlichkeit gewichteten und um
die Differenzenergie der beiden Exzitonenklassen verschobenen Kurven zu-
satzlich zu ihrer Summe gezeigt. Die Differenz der beiden Kurven (gepunktet,
zehnfach vergroR3ert) kann als Linearpolarisation ohne aufl3eres Feld verstanden
werden. Das Verhéltnis (gestrichelt) A/B gibt ein Mass fiir die Lokalisierung der
Exzitonen einer bestimmten Energie an der normalen/inversen Grenzflache.

Man beachte jedoch, dal’ die Nullfeldpolarisation zum gréf3ten Teil von den
Elektron-Loch-Paaren herrihrt, die im Rahmen dieser Arbeit nicht weiter unter-
sucht wurden. Da in den Levelanticrossings nur die Exzitonen mit Nullfeldauf-
spaltung zum Signal beitragen, und die Elektron-Loch-Paare in der Polarisation
dort als schwachveranderlicher Untergrund wahrzunehmen sind (s. Abb. 33),
erhalt man das Verhaltnis A/B aus der Intensitat der Levelanticrossings.

Dieses einfache Modell wird durch die Messungen bestatigt, diese Ergebnis-

se wurden in [9] ver6ffentlicht und sind in Abb. 41 gezeigt.
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Abb. 41 Lumineszenz und Verhaltnis A/B
ausgezogen, gepunktet: Lumineszenz, Quadrate: Verhéaltnis A/B
a) Probe ohne Wachstumsunterbrechung
b) Wachstumsunterbrechung an der inversen Grenzflache

c) Wachstumsunterbrechung an der normalen Grenzflache

In Abb. 41 wird die spektrale Verteilung des Verhéltnisses A/B Uber der
Emissionslinie gezeigt, die spektrale Auflosung der Levelanticrossing-
Messungen wird durch die gepunktete Lumineszenzkurve dargestellt. In Abb.
41a - c ist eine bevorzugte Rekombination an der inversen Grenzflache B zu
erkennen, das Verhaltnis A/B liegt fur alle drei Proben unter 1, nur fur die Probe
ohne Wachstumsunterbrechung wurde in einer Messung in der niederenergeti-
schen Flanke eine Bevorzugung der Grenzflache A gefunden. Die Probe mit der
Wachstumsunterbrechung an der normalen Grenzflache weist eine zusatzliche
Besonderheit auf, die Schichtdicken sind hier nicht ganzzahlig, so dal} sich gro-
3e Inseln ausbilden, an denen die Exzitonen rekombinieren.

Das Auftreten zweier Peaks von Exzitonen, die an der inversen Grenzflache
rekombinieren beruht auf der Rauhigkeit der inversen Grenzflache. Im Gegen-
satz dazu finden sich in dem niederenergetischen Peak keine Exzitonen, die an
der normalen Grenzflache rekombinieren. Dies lasst sich durch die grol3ere la-
terale Homogenitat der normalen Grenzflache (verbunden mit einer ternaren

Zusammensetzung) und einer damit erhéhten Mobilitdt der Exzitonen erklaren.
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4.3 Symmetrie der Grenzflachen

Aus der Lage der ODMR-Resonanzen und den Levelanticrossings kann man

die Nullfeldaufspaltungen der Exzitonen A und B bestimmen (Kap. 1.7.1). Die in

Abb. 42 und Abb. 43 gezeigten Ergebnisse bestatigen die gefundene Abh&n-

gigkeit von dg und d, von der Ubergitterperiode (z.B. [4,7,8,22)).
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lokalisiert) a)-c) zeigen die Aufspaltungen do, d; und d,

Die Nullfeldaufspaltung d; des nichtstrahlenden Dubletts, die ja nur fir nied-

rigere Symmetrien als C,, (Kap. 1.7) von Null verschieden ist, zeigt fur die Ex-
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zitonen A und B ein unterschiedliches Verhalten. Da fur alle beobachteten Ex-
zitonen B diese Nullfeldaufspaltung verschwindet, wird die inverse Grenzflache
durch C,,-Symmetrie beschrieben. Die inverse Grenzflache ist also in Wachs-
tumsrichtung abrupt; das schliel3t aber nicht das Auftreten von lateralen Inseln
(mit einer Ausdehnung grof3er als der Exzitonendurchmesser) aus.

Die nichtverschwindenden Nullfeldaufspaltungen d; der Exzitonen A belegen
eine Abweichung von der idealen Grenzflache. Die normale Grenzflache wird
also durch tetragonale Stérungen in Wachstumsrichtungen gepragt, dem be-
reits erwahnten Kompositionsgradienten. Diese Stérung kann nur in Wachs-
tumsrichtung liegen (da nach Abb. 37 die Inseln an der normalen Grenzflache
deutlich groRRer als der Exzitonendurchmesser sind). Hier besteht die Grenzfla-
che also aus einer Schicht, die durch eine terndre Zusammensetzung gepragt
ist.

FUr diese Schliisse muss man berucksichtigen, daf hier nur das Verhaltnis
von InselgroRe zu Exzitonendurchmesser von Bedeutung ist, grol3ere Inseln
werden als unterschiedliche Perioden in dem Ubergitter wahrgenommen. Die
oben getroffenen Symmetrietiberlegungen gelten demzufolge nur fir eine Fla-
che, die kleiner ist als die laterale Ausdehnung der Exzitonen.

4.4 Leistungsmodulierte ODMR

In Abb. 44 ist das Niveausystem des Exzitons mit den intrinsischen Uber-

gangen gezeigt, zu denen auch die Rekombinationen zahlen.

- +3/2 +1/2

+3/2 -1/2
-3/2 +1/2

-3f2 -1/2

»
hv e-Spin-Flip HH-Spin-Flip < T Spin HH e

rad nanrad

Abb. 44 Niveauschema fur leistungsmodulierte ODMR

s* direkte Resonanz, s’ indirekte Resonanz
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In diesem Beispiel ist das Magnetfeld so gewahlt, dal? die Resonanz zwi-
schen den Niveaus mit einem Spin des schweren Loches von +3/2 stattfindet.
In dem s*-polarisierten Niveau kann man also von einer direkten Resonanz
sprechen, wahrend das s -polarisierte Niveau Uber den HH-Spin-Flip auch ein
Signal zeigen kann. Dieses Signal ist also eine indirekt nachgewiesene Reso-
nanz.

Beide Signale sind natiirlich stark von den Ubergangsraten abhangig, so daR
man jetzt Rickschlisse auf die einzelnen Raten treffen kann.

Fur die GroRRenordnung der Lebensdauer von Typ-llI-Exzitonen geben van
Kesteren et al. ns an [37]; dies steht auch in Einklang mit Untersuchungen mit-
tels zeitaufgeloster Photolumineszenz [16,17]. Dieser Wert ist gegeniber der
Lebensdauer von Typ-I-Exzitonen recht grof3 und wird auch durch die Messbar-
keit der magnetischen Resonanzen bestétigt, da fur kleine Lebensdauern keine
ODMR zu beobachten ist (dies wurde auch an Typ-I-Ubergittern bestéatigt).

Aus den ODMR-Spektren die mit einer Zirkularpolarisation aufgenommen
wurden (ODMR wird meist als Differenz der Zirkularpolarisation gemessen),
kann man also die direkten von den indirekten Resonanzen trennen.

Die vier mdglichen magnetischen Resonanzen sind in Abb. 45 gezeigt, hier

jedoch noch in der Differenz der Zirkularpolarisation.
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Abb. 45 Magnetische Resonanzen des Exzitons
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Diese schematische Darstellung des ODMR-Spektrums ist charakteristisch
fur alle gemessenen Kurven. Es sei darauf hingewiesen, dass in der Literatur
die Resonanz an dem Spin des schweren Loches weniger gut untersucht ist.
Auch hier waren diese Resonanzen nicht immer nachzuweisen.

Die Zerfallsrate der strahlenden Niveaus wird als grof3 gegeniber der der
nicht strahlend rekombinierenden Niveaus angenommen, da diese nicht den
Auswabhlregeln fur optische Dipolstrahlung gentigen. Im Experiment wird also
jede Resonanz als Intensitatserhbhung gemessen, da die Besetzungszahlen
der Niveaus mit Spin 2 groRer sind als die der Niveaus mit Spin 1. Weiterhin
wird sowohl bei den Loch-Resonanzen als auch bei den e-Resonanzen der Ef-
fekt der Thermalisierung wahrgenommen, die Resonanz, die jeweils das s'-
polarisierte Niveau an ein nicht strahlendes Niveau ankoppelt, ist immer etwas
groRer als die Resonanz, die an dem s™-polarisierten Niveau detektiert wird.

Die Intensitat der HH-Resonanzen ist jedoch immer mindestens einen Faktor
2 kleiner als die der Resonanzen des Elektronenspins, wahrend die Breite der
Resonanz das 2-3fache betrug. Dies ist ein Indiz fur eine vorhandene Rauhig-
keit, da der g-Wert des schweren Loches von der Dicke der GaAs-Schichten
abhangt (s. Abb. 49).

Aus den unterschiedlichen Intensitaten folgt im Rahmen dieses Modells eine
hohere Spin-Flip-Rate des Loches im Vergleich zu der des Elektrons. Dazu
passt auch, dass der Nachweis der Loch-Resonanzen nur bei der héchsten zur
Verfigung stehenden Mikrowellenleistung gelang, wahrend die Elektronen-
Resonanzen auch bei geringerer Leistung detektierbar waren und ihre Lei-
stungsabhangigkeiten keine Anzeichen von Sattigung aufwiesen. Deshalb kann
die geringere Intensitat der Loch-Resonanzen auch nicht mit Sattigungseffekten
erklart werden.

Um Messungen bei verschiedenen Frequenzen zu vergleichen, betrachtet
man den Quotienten aus indirektem zu direktem Signal. Dieser Quotient nimmt
mit zunehmender Frequenz ab, da dann die Choppingfrequenz in Konkurrenz
mit der HH-Spin-Flip-Rate tritt, d.h. der Einfluss der Leistungsmodulierung der
Mikrowelle kann dann nicht mehr in die andere Polarisation weitergegeben

werden.
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In Abb. 46 ist der Intensitatsverlauf der indirekten und direkten Resonanzen

und der Quotient beider fir die jeweilige Polarisation gezeigt.
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Abb. 46 Verhaltnis von indirekter ODMR zu direkter ODMR, Probe P233
(T=2 K)

Hier kann man auch den Einfluss der Thermalisierung sehen. Die unter-
schiedlichen Intensitaten der direkten und indirekten Resonanzen bei einer
Messfrequenz wurden hier flr beide Polarisationen gemessen und ergeben je-
weils unterschiedliche Werte. Daher spiegelt das Verhaltnis von indirekter zu
direkter ODMR die Thermalisierung des HH-Spin-Flips wieder.

In allen untersuchten Proben konnte die indirekte Resonanz oberhalb einer
kritischen Chopping-Frequenz der Mikrowellenleistung nicht mehr nachgewie-
sen werden. Wegen der ohnehin kleinen Intensitat der Loch-Resonanzen wur-
den diese Messungen nur an den Elektronen-Resonanzen durchgefuhrt.

Damit kann die Gré3enordnung der Lebensdauer des hh-Spin-Flips mit etwa
10 s bestimmt werden.

Eine Analyse mit dem in Kap. 1.9.1 vorgestellten Modell der Ubergénge des

Niveausystems (siehe auch Abb. 44) ergibt folgenden Bestwert.

te th tr tNR mw T

s ns s s 1/s K
154 16.6 0.7 451.2 156.1 13.6

Tab. 4 Bestwert der Analyse der leistungsmodulierten ODMR flr einen Punkt
der Probe P233
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Die Lebensdauer des HH-Spin-Flips und die Lebensdauer der strahlenden

Rekombination bestatigen die Werte, die man dem Experiment direkt bzw. der

Literatur entnehmen kann. Die Differenz der Intensitaten und des Verhaltnisses

von indirekter zu direkter ODMR bedingen jedoch eine hthere Temperatur des

Exzitons im Bezug auf die Gittertemperatur.
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Abb. 47 Simulation der leistungsmodulierten ODMR
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Ein Vergleich der Simulation mit dem Experiment zeigt also, dal3 dieses ein-

fache Modell das Exziton schon recht gut beschreibt. Um genauere Aussagen

treffen zu kdnnen, maRten jedoch zeitaufgeldste Messungen durchgefiihrt wer-

den, die mit unserer Apparatur nicht méglich sind.
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Zusammenfassung und Ausblick

Die vor einigen Jahren begonnenen magnetooptiscchen Untersuchungen an
der Lumineszenz von AlAs/GaAs-Ubergittern wurde in Zusammenarbeit mit
dem loffe-Institut St.Petersburg/ Rul3land fortgesetzt. Die grof3ere Zahl an ver-
fugbaren Proben mit gezieltem Wachstum (PTB Braunschweig, Labor fur elek-
tronische Werkstoffe) ermdglichte ein intensives Studium der Photolumines-
zenz.

Aus diesen Photolumineszenzmessungen erhédlt man zunachst Uber die
energetische Lage der strahlenden Rekombination und der relativen Intensitéat
der Phononenreplikanten den Typ des Exzitons, d.h. den Einschluss des Elek-
trons in: Typ-Il: X; und X,y , Typ-I: G

Die Rekombinationsenergie gibt weiterhin Aufschluss Uber die Schichtdicken
der Ubergitter, da der Einschluss der Exzitonen in Quantentdpfen charakteri-
stisch fur deren Breite und Tiefe ist. Dies erlaubt nach Kalibration mit gemesse-
nen Schichtdicken aus Rontgenbeugung (XRD) eine einfache Messung der
Schichtdicken.

Da das Exziton in Typ-ll-Ubergittern an den Grenzflachen lokalisiert, ist die
Linienbreite der Lumineszenz charakteristisch fur die Rauhigkeit der Grenzfla-
chen.

Auch die ODMR gibt Aufschluss Utber die Grenzflachenrauhigkeiten. Der g-
Wert des schweren Loches skaliert mit der GaAs-Schichtdicke. Die Levelan-
ticrossingspektroskopie, mit der man hier die Nullfeldaufspaltungen des Ni-
veausystems des Exzitons im neV-Bereich vermessen kann, erlaubt jedoch
tiefergehendere Aussagen uber die Grenzflachen.

Mit dieser Messmethode laf3t sich die normale und die inverse Grenzflache
Uber ihre Polarisation und deren Verlauf im Magnetfeld eindeutig unterscheiden.

Unter Einbeziehung von ODMR kann die Symmetrie der Grenzflachen be-
stimmt werden.

In dieser Arbeit konnte neben der Rekombination an den verschiedenen
Grenzflache auch die Rekombination an Wachstumsdefekten (As-Fehlstellen in

den AlAs-Schichten) nachgewiesen werden.
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In der Literatur sind Messungen zum g-Wert des schweren Loches weitge-
hend unbekannt, hier konnte mit diesem g-Wert jedoch eine Dickenfluktuation
der GaAs-Schichten nachgewiesen werden.

Mit den magnetooptischen Messmethoden ODMR und Levelanticrossings-
pektroskopie wurde die Symmetrie der Grenzflachen, also ihre mikroskopische
Zusammensetzung bestimmt. Es wurde fir die normale Grenzflache ein
Wachstumsgradient nachgewiesen, wahrend die inverse Grenzflache in
Wachstumsrichtung abrupt ist.

Hierbei mul aber beriicksichtigt werden, daf hier Aussagen getroffen wer-
den, die lokal gelten, also fir die Flache tber die ein Exziton mittelt. Also steht
diese Aussage nicht im Widerspruch zu den Inseln an der inversen Grenzflache
und der glatten normalen Grenzflache, die bei dem Wachstumsprozess vorher-
gesagt und an Oberflachen direkt gemessen werden kdénnen.

Mit Hilfe einer neuen Messmethode, der leistungsmodulierten ODMR, konnte
erstmals die Lebensdauer des Heavy-Hole-Spin-Flips zu 10-25 ns bestimmt
werden. Auch fur den Spin-Flip des Elektrons konnte durch Vergleich der Inten-
sitat der ODMR am Elektron und am schweren Loch eine vergleichbare Le-
bensdauer gefunden werden.

Schon die leistungsmodulierte ODMR gibt einen Einblick in die Lebensdau-
ern der Spin-Flips. Mit Hilfe von zeitaufgeldster Spektroskopie kdnnte man noch
weitere Information Uber die Dynamik des Niveausystems erhalten. Damit
konnte man auch das Modell verfeinern, um so genauere Aussagen Uber die
Beschaffenheit der Interfaces zu treffen. Auch die Einbeziehung der Elektron-
Loch-Paare, die hier nicht weiter untersucht wurden, und der freien Ladungstra-
ger und Storstellen kdnnte ein weiterer Schritt zur Charakterisation der Exzito-
nen und damit der Superlattices sein. Damit kdnnte man nicht nur das Exziton
genauer beschreiben, sondern erhélt auch ein Verfahren zur Charakterisation

der Grenzflachen von Bauteilen wie zum Beispiel Laserdioden.
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Anhang
A Materialparameter
Parameter Einheit GaAs AlAs
Gitterkonstante (RT) nm 0.565325 | 0.566139
verallgemeinerte Elastizitatsmoduln 10° N/cm?
Ci1 11.88 12.02
Ci2 5.38 5.70
Caa 5.94 5.89
LO Phononenenergie meV
GaAs-ahnlich 36.25 | (31.49)
AlAs-ahnlich (44.63) 50.09
Bandliicke (2 K) eV
G-G 1.5192 3.13
Xe-G 2.018 2.228
Effektive Massen Me
Leitungsband
me® 0.067 0.063
me” transversal 0.23 0.19
m¢”* longitudinal 1.3 1.1
Valenzband
Min 0.087 0.150
Mpn 0.38 0.70
Dieelektrizitatszahl estatisch - 13.18 10.06
Exzitonenbindungsenergie Erydberg meV 4.7 17
Exzitonenradius (Bohr-Radius) ag nm 11.5 4.2

Diese Parameter sind [1,28,35] entnommen.
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B EinfluB der Ubergitter-Schichtdicken

Ivchenko et al. [22] haben die Nullfeldaufspaltungen in Abhangigkeit von der
Ubergitterperiode berechnet. Die Abhangigkeit der Aufspaltungen do und d, ist
in Abb. 48 gezeigt.
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Abb. 48 Theoretische und experimentelle Abhangigkeit der Nullfeldaufspaltun-
gen von der Ubergitterperiode
gepunktet: Fits der Aufspaltungen do und d; (siehe auch Kap. 1.7.1)

Die Aufspaltung d; des nichtstrahlenden Dubletts verschwindet nach [38],
siehe auch Kap. 1.7. Daher gibt es fir d; keine solche Abhéngigkeit, diese Auf-
spaltung ist ein Mass fur die Abruptheit der Grenzflachen.

Weiterhin wurde fir das Exziton eine Abhangigkeit des g-Wertes des schwe-

ren Loches von der Dicke des GaAs-Layers gefunden [10].
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Abb. 49 Abhangigkeit des g-Wertes des schweren Loches von der Dicke des
GaAs-Layers, gepunktete Linie: Fit
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C Schichtdickenbestimmung mittels XRD

Mit Réntgenbeugung kann man die Gitterkonstanten eines Kristalls bestim-
men, wenn die Wellenlange der verwendeten Rontgenstrahlung (meist Cugai,
| =0.154 nm) in der GréRenordnung der zu untersuchenden Gitterkonstanten
liegt. Dies ist fur die verwendeten Halbleitermaterialien erfllt.

Die Periode der Ubergitter kann man bestimmen, weil die Einheitszelle des
Ubergitter’> aus GaAs und verspanntem AlAs besteht und deren Gitterkon-
stanten nicht gleich sind. Die Superzelle erstreckt sich also in Wachstumsrich-
tung Uber eine Periode (die aus n ML* GaAs und m ML verspanntem AlAs ge-
bildet wird).

Fur die Beugung ebener Wellen an periodischen Strukturen gilt die Bragg-

Bedingung 2x4,,,>sin(J) =n A . Diese Gleichung beschreibt die Winkel des nten

Interferenzmaximums bei der Beugung einer Wellenlange | an einer Struktur
mit dem Abstand der beugenden Ebenen dy.

In einem Q-2Q-Scan (bei dem der Einfallswinkel gleich dem Ausfallswinkel
ist) erhalt man also die Interferenzmaxima der hier verschiedenen (GaAs-Wafer
und aufgewachsene Ubergitter-Schichten) Netzebenenabstande. Fiir einen rei-
nen GaAs-Kristall erhalt man fur den Hauptreflex einen Netzebenenabstand der
Y, der Einheitszelle betragt, also den (400)-Reflex der GaAs-Einheitszelle.

Da die Eindringtiefe (ca. 1-10 nm nach [31]) der verwendeten Rontgenstrah-
lung groRer als die Dicke der Ubergitter -Schichten (~0.2 mm) ist, ist die Inten-
sitat der Ubergitter -Peaks wesentlich kleiner als die des Substratpeaks.

Da fiir die Gitterparameter dieser Ubergitter die Vegard'sche Regel gilt (linea-
re Interpolation der Bulk-Parameter [1]), kann man sich die Superzelle auch als
homogenen Mischkristall vorstellen [41], dessen Hauptreflex bei einem leicht
kleineren Winkel als dem des GaAs-Wafers auftritt. Hierzu nimmt man fur beide
Komponenten gleiche verallgemeinerte Elastizititsmodule an, was fur GaAs

und AlAs recht gut gilt. Damit kann man also die mittlere chemische Zusam-

1> im folgenden als Superzelle bezeichnet
16 Monolage, d.h. Schichtung IlI-V (Einheitszelle 111-V-111-V)
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mensetzung aus der Lage des Ubergitter-Hauptreflexes und der Lage des
Hauptreflexes des GaAs-Wafers bestimmen.

Durch Berechnung der Periode der Superzelle aus dem Ubergitter-
Hauptreflex und einem Reflex héherer Ordnung kann man mit der mittleren
chemischen Zusammensetzung die Schichtdicke der GaAs- und AlAs-Schicht
einer Periode berechnen und in Monolagen GaAs und AlAs (man beachte das
AlAs hier stets verspannt ist, und die hierfur ermittelten Monolagen sich nicht
auf die Bulk-Gitterparameter beziehen) angeben.

Ein Q-2Q-Messung'’ an P92 ergab fiir den Hauptreflex des GaAs-Wafers
33.02489 °, fir den Ubergitter-Hauptreflex 32.96944 ° und fur den nachstkleine-
ren Ubergitter-Reflex 31.74473 °. Damit ergibt sich eine mittlere chemische Zu-
sammensetzung von 53.14 % AlAs und eine Periode von 4.27 nm. Die Schicht-
dicken betragen also 2.00 nm GaAs und 2.27 nm AlAs (entspricht 7.07/8.00
Monolagen GaAs/AlAS).
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Abb. 50 Q-2Q-Scan und Fit (gestrichelt)

Beim Fit wird die Intensitat mit Hilfe der sogenannten Gitterinterferenzfunkti-

. 2
ésin(N x)u o
on I(N,x):es(—()Z)Q dargestellt, wobei N die Zahl der streuenden Ebenen

e SNz @

7 diese Scans wurden von Dipl.Phys. Nils Haverkamp (PTB Braunschweig,

Labor fur elektronische Werkstoffe) durchgefiihrt
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ist, und x das Produkt von Streuvektor und Gitterkonstanten (oder Ubergitter-
Periode).

Die Lage der Hauptmaxima lasst sich mit: x =2 % (n ganze Zahl) bestim-
men. Deren Intensitat kann man mit / p N? angeben, wobei die FWHM?'® fol-

gender Proportionalitat unterliegt: FWHM | %

Der Abstand der N-2 Nebenminima (Satelliten) betragt: Dx :%p.

Da die Gitterinterferenzfunktion nur im Rahmen der kinematischen
Streutheorie gilt (Extinktion und Mehrfachreflexionen werden hier nicht berick-
sichtigt), ist die simulierte Intensitat nicht die wahre Intensitat, sondern gibt nur
eine Naherung derselben. Die Lage der Peaks bleibt davon jedoch unberthrt.
Damit ist diese Einschrankung im Rahmen dieser Auswertung jedoch gerecht-
fertigt. In Abb. 50 wurde die Intensitat des GaAs-Hauptreflexes mit Hilfe der
Halbwertsbreite angepasst.

In Abb. 51 ist die Ewaldsche Kugel (I =Cuka1) im reziproken Gitter der Probe
P92 (7.07 ML GaAs, 8.00 ML AlAs) gezeigt.

Chl Tl TR L5 I PR ELR R
A E GaAs
i SL
a0 [
E ] —— Ewald-Kugel
= sk 11— Wellenvektor der ein- und
E ==L auslaufenden Welle
o | == Streuvektor,
o erflllt hier Laue-Gleichung flr
20 L Gahs (400)-Reflex unter §=33.025°

Abb. 51 Reziprokes Gitter fur GaAs (400)-Reflex (hier nur in zwei Dimensionen,

da die Superzelle durch zwei Gitterkonstanten beschrieben wird)

18 FWHM bezeichnet die volle Breite eines Peaks, gemessen bei halber Inten-

sitat
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