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1 Einleitung

Durch das stete Bestreben der Menschheit nach besseren Rechenmaschinen und
schnellerer Datenkommunikation war es in der Vergangenheit ein probates Mittel, die
Strukturgrofle der Recheneinheiten sukzessive zu verkleinern. Halbleiter (HL) sind
heutzutage aufgrund ihrer Integrierbarkeit und Skalierbarkeit die Grundlage jeglicher
Computertechnik, optischer Kommunikation sowie fortschreitend auch der Daten-
speicherung. In den letzten Jahrzehnten wurden Techniken, wie Metallorganische
chemische Gasphasenabscheidung (MOCVD) und Molekularstrahlepitaxie (MBE)
etabliert, welche fiir die weitere Miniaturisierung mafigeschneiderte und atomlagen-
genaue Halbleiterschichten ermoglichen. Obwohl die Strukturgroéfien bereits unter
10 nm liegen, beruht die Technologie fast tiberall auf der Nutzbarmachung von elektri-
schen und optischen Eigenschaften auf der Grundlage von Vielteilchen-Effekten, wie
Beispielsweise dem elektrischen Strom oder der Lichtintensitdt. Quantenmechanische
Effekte, wie beispielsweise das Tunneln von Ladungstrdgern kommen zwar im
Festkorperspeicher - eng. solid state disc (SSD) zur Anwendung, stellen ansonsten
jedoch vordergriindig ein storendes Hindernis dar.

Seit nunmehr einigen Jahren werden jedoch steigende Anstrengungen unternommen,
neue Technologien auf Grundlage quantenmechanischer Effekte zu entwickeln,
insbesondere in Form einer revolutionierten Computerarchitektur [1,2], sowie
einer inhdrent sicheren Kommunikation [3]. Dazu ist es vor allem wichtig, einzelne
quantenmechanische Zustidnde iiber einen gewissen Zeitraum stabil kontrollierbar
zu machen. Ionenfallen boten zu Beginn ein gut verstandenes System [4], stofien
jedoch bei der Skalierbarkeit auf grundlegende Hindernisse. Dem gegeniiber steht
die breit aufgestellte Halbleiter-Technologie, bei der die nanoskopischen Halbleiter-
Heterostrukturen einen nulldimensionalen Ladungseinschluss ermoglichen. Diese sog.
Quantenpunkte werden auch als kiinstliche Atome bezeichnet, da sie atom&dhnliche
Quantisierungsphdnomene aufweisen. Die III/IV-Halbleiter haben insbesondere mit
selbstorganisierten Indium-Arsenid Quantenpunkten in zahlreichen Experimenten
zeigen konnen, dass mit ihnen zum einen definierte Spin-Zustdnden als Prototyp
eines 2-Niveau System fiir Quantencomputer funktionieren, als auch die Aussendung

von transformlimitierten Einzelphotonen. Bei Letzterem zeigen sie exzellente optische



Eigenschaften in Linienbreite, Helligkeit und Ununterscheidbarkeit der Photonen
[5, 6]. Dadurch sind sie ein vielversprechender Kandidat fiir sog. quantenmechanische
repeater in der Quantenkommunikation, bei der ein Datenstrom aus verschrankten

Photonen verstiarkt wird, ohne dass dabei die Wellenfunktion kollabieren darf.

Diese Arbeit beschreibt im Wesentlichen Grundlagenforschung fiir einen sol-
chen quantenmechanischen repeater, wobei dazu die elektrischen und optischen
Eigenschaften von selbstorganisierten Indium-Arsenid Quantenpunkten sowie
Quantenpunktmolekiilen untersucht wurden. Dabei lag der Fokus insbesondere
auf der technischen Weiterentwicklung eines solchen Gerits und der Angliederung
an bestehende Elektronik, sowie auf der optisch induzierten Anregung quanten-
mechanischer Zustinde und anschlieflender Speicherung. Dariiber hinaus wurden
tunnelspektroskopische Untersuchungen von Ladungstragern unter Anwendung neu
etablierter, mathematischer Verfahren vorgenommen, um ein tieferes Verstandnis tiber
die zeitliche Dynamik und den Ladungsaustausch zwischen Quantenpunkten und

einem Ladungstriagerreservoir zu erhalten.



2 Physikalische Grundlagen

Dieses Kapitel gibt grundlegend alle notwendigen physikalischen und elektrotech-
nischen Zusammenhinge wieder, welche zum Verstdndnis der vorliegenden Arbeit
notwendig sind. Dabei geht es um Halbleiter-Heterostrukturen sowie die grundle-
gende Elektronik der Selben. Dariiber hinaus wird in einem separaten Abschnitt auf
allgemeine Quellen und Zusammenhénge von elektronischem Rauschen eingegangen.
Im Bereich der Halbleiterelektronik liegt der Fokus auf Ladungstransport, Rausch-
verhalten und Temperaturabhidngigkeit. Zu Beginn wird erldutert, wodurch sich ein
Halbleiter definiert und welche Zusammenhidnge zwischen Temperatur, Ladungstra-
gern, Beweglichkeit und Bandliicke bestehen [7-9]. Anschliefsend wird auf Halbleiter-
Heterostrukturen und die sich daraus ergebenden und in dieser Arbeit untersuchten
Eigenschaften von zwei- und nulldimensionalen Ladungseinschliissen eingegangen
sowie auf quantenmechanische Tunnelprozesse und Wechselwirkung mit Photonen.
Da im Rahmen der Arbeit neben den reinen elektronischen und optischen Messungen
ebenfalls die Probenprozessierung und Optimierung der Messtechnik eine grofse Rolle
gespielt hat, wird auf das Rauschverhalten von Halbleitern sowie auf die Kontaktierung
zu Metallen ebenfalls ein Abschnitt aufgewendet [10].

2.1 Halbleiterelektronik

Werden Atome immer weiter angendhert, tiberlappen die Wellenfunktionen der Va-
lenzelektronen, was dazu fiihrt, dass sich ihr Aufenthaltsraum ausdehnt. Die Atome
(Rumpfatome) gehen dabei im Idealfall in eine ortsfeste Kristallstruktur tiber und
die dufieren Elektronen sind nicht mehr an ihre Atome gebunden, sondern iiber den
kompletten Festkorper delokalisiert. Ein Kristall entspricht einer periodischen Struktur
und ist der natiirliche Zustand des festen Aggregatzustandes, da somit alle Atome bei
gleichem Abstand zueinander den energetisch giinstigsten Zustand einnehmen. Fiir
die quantenmechanische Beschreibung eines einzelnen Elektrons im Kristall gilt die
Schrodinger G. (SG):

ihlg) = Hl). (2.1)
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Dabei ist ¢ die Wellenfunktion des Elektrons, sodass mit der Elektronenmasse my,
dem Plankschen Wirkungsquantum % und dem periodische Kristallpotential U(r) der
Hamiltonian H geschrieben werden kann zu [8, 11]:

hZ
H= —%A + U(I') (22)

Aufgrund der Periodizitdit muss das Kristallpotential mit dem Translationsvektor R

folgendem Ausdruck geniigen:
U(r) = U(r+R). (2.3)

Als Losung ergeben sich nach Blochs Theorem ebene Wellen [12] mit Wellenvektor k.
Im Ortsraum ergeben sich als Losung von Gl. 2.1 die folgenden Eigenzustdnde des
Systems, moduliert tiber das Gitter mit uy j(r) bzw. uy j(r + R) gemaf

P i) = M (1) (2.4)

Aufgrund der Periodizitdt im k-Raum kann das System vollstindig mit k-Vektoren in

A E
(a) (b)
A
X
=2
E,(k)
BandIUckeI
A
ot > - J=2
BandIUckeI
A
s =
> X :
-1t/la 0 +7/a

k

Abbildung 2.1: (a) Konstruktion von Bloch Wellen iy = %1, (r) fiir ein eindimensionales Gitter
in x-Richtung. (b) Schematische k-Raum Bandstruktur in einem eindimensionalen, periodischen
Potential. Gemafs Gl. 2.2 sind die ersten drei Energiebdnder und die entsprechenden Bandliicken
fiir die ersten Brillouin Zone dargestellt [8, 13].

der ersten sog. Brillouin Zone beschrieben werden, sodass in einem eindimensionalen
Gitter mit Gitterkonstante 2 Werte im Bereich von [-7t/a,+m/a] angenommen werden.

Die Energiewerte E (k) teilen sich in Energiebénder mit Index j auf, getrennt von Band-
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liicken Eg mit nicht erlaubten Zustédnden, gezeigt in Abb. 2.1 fiir den eindimensionalen
Fall. Die Elektronenkonfiguration des Stoffes, aus dem der Kristall aufgebaut ist, be-
stimmt die Ausbildung der Bandliicken sowie die maximalen Besetzungen der Bander
und damit die elektrischen, thermischen und optischen Transport- und Wechselwir-
kungseigenschaften.

Fiir den Kristallimpuls eines Elektrons gilt
p =fik. (2.5)

Die Bewegung einzelner Elektronen ergibt sich als Uberlagerung vieler moglicher
Wellenfunktionen zu einem Wellenpaket, was direkt mit der Heisenbergschen Un-

scharferelation in Zusammenhang steht.

Da nicht alle Teilchen bei 0K aufgrund des Pauli-Verbots den niedrigsten Ein-
teilchen Zustand besetzten konnen, existieren auch angeregte Energieniveaus. Die
Elektronen besetzten nach dem Pauli-Prinzip die Bander (Die Niveaus unterscheiden
sich in allen Quantenzahlen) mit je 2 Elektronen pro Energieniveau (Spin up und Spin
Down), angefangen vom niedrigsten bis zu einer maximalen Energie. Bei 0K wird
jedes Band bei N Atomen im Kristall von 2N Elektronen bevolkert, dies entspricht
dem Grundzustand des Vielteilchenzustandes und wird als Fermi-See bezeichnet.
Die maximal erreichte Energie ist die Fermi-Energie Er'. Falls das letzte befiillte
Band (Valenzband) dabei komplett gefiillt ist, so befindet sich die Fermi-Energie
mittig innerhalb der Bandliicke zwischen dem Valenzband und dem leeren dariiber
liegenden Band (Leitungsband) und ist damit streng genommen nicht definiert. In
diesem Fall handelt es sich, abhidngig von der Grofie der Energieliicke, um einen
Halbleiter (0,5eV < E; < 4eV) oder Isolator (E; > 4eV) [14]. Von einem Metall spricht
man, wenn die Fermi-Energie innerhalb eines Bandes liegt und somit das energetisch
hochste Band nicht vollstandig gefiillt ist.

Wie die Energiezustinde innerhalb der Bander verteilt sind, wird durch die sog.
Zustandsdichte D(E) beschrieben, welche ein Maf$ fiir Anzahl N bzw. Verteilung
der Zustidnde in einem Energieintervall dE darstellt. Die Zustandsdichte fiir einen

dreidimensionalen Volumenhalbleiter lautet

+\3/2
D(E) = (2;1 213 -VE. (2.6)

1Bei 0K ist die Fermi-Energie gleich dem Elektro-Chemischen Potential . Bei hoheren Temperaturen
wird u kleiner und erreicht im klassischen Limit 0 (und kann sogar negativ werden).
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Relevant ist die Energieabhingigkeit, welche im 3D Fall proportional zu VE ist. In
Kap. 2.2 wird ausfiihrlicher auch auf niederdimensionalere Strukturen eingegangen,
bei denen signifikante Unterschiede und mitunter Quantisierungsphdnomene in der

Zustandsdichte auftreten.

Die temperaturabhingige Besetzungswahrscheinlichkeit f(E) der Elektronen fiir
Valenz- und Leitungsband auf die eingangs beschriebenen moglichen Zustande nach
Gl. 2.6, folgt im thermischen Gleichgewicht der Fermi-Dirac-Statistik

1

f(E) = (2.7)

E-u
efsT +1
Im Grundzustand bei 0K entsteht eine scharfe Kante, welche die besetzten von den
unbesetzten Zustdnden trennt. Im Falle von Halbleitern, wenn die Energieliicke im
Grofienordnungsbereich der thermischen Energie der Ladungstrdger liegt, werden
mit zunehmender Temperatur kontinuierlich Elektronen thermisch vom Valenz-
ins Leitungsband angeregt. In der Folge weicht die Verteilungsfunktion sukzessive
um den Bereich der Fermi-Energie auf, s. Abb.2.2. Um eine grofle Anzahl an

Ladungstragern anzuregen, sind jedoch sehr hohe Temperaturen erforderlich. Bei

2,0 I I I I I I I I I
T.=E;/k,=5x10'K
15 _
g 10 — _
§< ' —
0,5 N _
|
t
I
0 J l |.'-
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10

Energie pro k; E/k (x10*K)

Abbildung 2.2: Temperaturabhédngige Elektronen-Besetzungswahrscheinlichkeit f(E) in Halb-
leitern nach der Fermi-Dirac-Statistik. Elektronen werden vom Valenz- ins Leitungsband an-
geregt und die Verteilung weicht immer weiter auf [15]. Tr beschreibt die Fermi-Temperatur,
welche der thermischen Energie der Ladungstrager mit Energie Er entspricht.

Halbleitern nimmt die Leitfdhigkeit gegeniiber Metallen mit der Temperatur zu und
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kann bei entsprechender Abnahme auch génzlich verschwinden. Entscheidend fiir die
Leitfahigkeit ist die Bandliicke des Materials und die Anzahl der, abhdangig von der
Temperatur, besetzten und unbesetzten Zustande im Valenz- und Leitungsband. Wird
ein Elektron thermisch angeregt, so hinterldsst es im Valenzband ein sog. Loch, was
einer iiberschiissigen positiven Ladung entspricht.

Es existieren zum einen die Elementhalbleiter aus der 4. Hauptgruppe [Silizium
(51) und Germanium (Ge)] sowie Verbindungen von Elementen aus der 3. [Gallium
(Ga), Alluminium (Al), Indium (In)] und 5. Hauptgruppe [Stickstoff (N), Phosphor
(P), Arsen(As)], die sog. III/V Verbindungshalbleiter, um neben anderen die technisch
wichtigsten zu nennen. Ebenfalls werden in geringerem Mafie Elemente der 2.
und 6. Hauptgruppe zusammen gebracht. Fiir die oft verwandte Verbindung aus
Ga([Ar]3d!%4s?4p') und As([Ar]3d'%4s24p?), wobei das 3d Niveau vollstandig gefiillt
ist, folgt nach Verbindung fiir die Anzahl an Elektronenpaaren des 3. Energieniveaus:
(3+5)/2 = 4. Dem zugrunde liegt die sp>~Hybridisierung, sodass eine Mischbindung
aus ionischer (Ladungstransfer vom V-er zum Ill-er Material) und kovalenter Bindung
vorliegt. Auch die II/VI Halbleiter zeigen mit 4 Elektronenpaaren und einem voll-
besetzten Valenzband in einer kristallinen Struktur diese Mischbindung, jedoch mit

grofierem ionischen Anteil als die III/V-er.

In Abb.2.3 ist die Bandstruktur von Gallium-Arsenid (GaAs), einem III/V Ver-
bindungshalbleiter und dem Elementhalbleiter Si abgebildet. Die Bandstruktur stellt
die Energiedispersion der Ladungstridger da, also die Abhéngigkeit der Energie E
von der Wellenzahl k der Bloch-Wellen, auf denen sich die Elektronen und Locher
durch den Kristall bewegen konnen. Das Valenz- und Leitungsband [Ey (k) und E (k)]

um den I'-Punkt wird gut durch eine parabolische Dispersionskurve angendhert [7]

gemafs:
12 1
Ev(k)=Ey+ 7 -Zki —| ki (2.8)
ij e/ij
ia 1
Ec(l) = Ec+ = Zk,.(?) kj, (2.9)
ij h/ij

wobei E. (Ey) dem Leitungsband Minimum (Valenzband Maximum) entspricht und
(m’,,.)i,j den Tensor fiir die effektive Masse beschreibt. Dieser ist definiert als

1 0°E(k)

[(m*)_l(k)]i,j = W

(2.10)
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Abbildung 2.3: Bandstrukturverlauf von GaAs III/V Verbindungshalbleiter mit einer direkten
Bandliicke (dunkelgrau dargestellt) (links) [16] und Elementhalbleiter Si mit einer indirekten
Bandliicke (rechts) um den I'-Punkt [17]. Der L- und X-Punkt sind hoch-symmetrische Punkte
an den Randern der ersten Brilloin Zone in [111] und [100] Richtung ausgehend vom I'-Punkt.
Valenz- und Leitungsband sind durch die Bandliicke Eg von einander getrennt und im Falle
von GaAs ist das Valenzband durch die p-Artigkeit in ein Schwer-, Leicht- und split-off Band
aufgespalten.

und fiir Arsenid-Halbleiter anndhernd isotrop, wodurch sich GI. 2.10 fiir das Leitungs-
band reduziert zu [18]
hn2k?
E.(k) = EC+2—mZ. (2.11)
Dies entspricht der Dispersion von quasi freien Ladungstragern mit der effektiven
Masse m, als Mafs fiir die inverse Bandkriimmung. Diese modifizierte Elektronen-

bzw. Lochermasse tragt der Wechselwirkung mit dem Kristallpotential Rechnung.

Da sich diese Arbeit im Wesentlichen auf die Verbundhalbleiter GaAs sowie
Aluminium-Arsenid (AlAs) und Indium-Arsenid (InAs) bezieht, wird im Folgenden
diesbeziiglich noch gesondert auf bestimmte relevante Eigenschaften eingegangen.
Die in Abb. 2.3 dargestellte Bandstruktur von GaAs im k-Raum zeigt, dass das Lei-
tungsband aus einem einzelnen Energieband besteht, wahrend das Valenzband in drei
Bander aufgeteilt ist. Der Ursprung liegt in der Spin-Orbit Kopplung und des daraus
resultierenden unterschiedlichen Gesamtdrehimpulses | der Ladungstrager, wobei das
Leitungsband s-artigen (L = 0) und das Valenzband p-artigen (L = 1) Orbitalcharakter
aufweist. Fiir den Gesamtdrehimpuls ergibt sich mit dem Band-Drehimpuls L und
dem Spin S:

J=L=S. (2.12)
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Tabelle 2.1: Bandliickenenergien Egp, Energien Es, des Spin-Orbit abgetrennten Bandes, ef-
fektive Elektronen- mg, Schwerloch- my, und Leichtlochmassen m; in Einheiten der freien
Elektronenmasse 1, sowie Gitterkonstante a fiir GaAs, InAs und AlAs bei einer Temperatur
von T = 0K [8, 19-22].

GaAs InAs AlAs
Ego [eV] 1,519 0,415 2,239

AEs[eV] 0,35 0,38 0,28
n/my 0,067 0,024 0,124

m;, fmg 0,55 0,36 0,81
m Jmg 0,083 0,026 0,160
a[A] 5,563 6,058 5,661

Fiir Elektronen folgt dadurch J. = £1/2 aufgrund des s-artigen Bahndrehimpulses und
des Fermionen Spin-Charakters (S = 1/2). Fiir Locher im Valenzband mit L =1 und
S =1/2 ergeben sich zwei mogliche Konfigurationen mit Jj, = +1/2 und Jp = £3/2.
Aufgrund der geringeren effektiven Masse wird Ersterer als Leichtloch Zustand und
Letzterer entsprechend als Schwerloch Zustand bezeichnet. Fiir diesen kann die Projek-
tion des Band-Drehimpulses in z-Richtung die Werte m, = £3/2 und m, = +1/2 anneh-
men. In Arsenid-Halbleitern im besonderen ist das | = +1/2 gegeniiber dem | = +3/2
Band mit einigen 100 mV aufgrund der Spin-Bahn Wechselwirkung zu kleineren Ener-
gien abgespalten (split-off Band).

GaAs ist ein Beispiel fiir einen direkten Halbleiter, da die Oberkante des Valenzbandes
und die Unterkante des Leitungsbandes den selben k-Wert (I'-Punkt) aufweisen. Op-
tische Uberginge, also ein direktes Anregen ins Leitungsband durch Absorption eines
Photons, sind in diesem Falle sehr wahrscheinlich. Gleichwohl kann ein Elektronen-
Loch Paar (Exziton, s. Kap. 2.3.1) sehr schnell unter Emission eines Photons Eg = hv
rekombinieren. Sind diese beiden Punkte wie im Falle von Si gegeneinander verscho-
ben (X-Punkt), ist fiir einen Ubergang ein zusitzliches Phonon? notwendig. Da Photo-
nen selbst lediglich einen verschwindend kleinen, relativistischen Impuls tragen, wird
durch das beteiligte Phonon der entsprechende Impulstibertrag (Ak) aufgebracht. Opti-
sche Uberginge sind folglich weniger wahrscheinlich und es wird von einem indirekten
Halbleiter gesprochen.

2.1.1 Elektronische Transporteigenschaften

Nur Ladungstrager in nicht vollstandig gefiillten Bandern konnen unter Anlegung
eines elektrischen Feldes an einen Halbleiter zusatzliche kinetische Energie aufnehmen,

2Quasi-Teilchen der Gitterschwingungen des Kristalls.
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energetisch hohere, freie Zustdande besetzten und einen Stromfluss bewirken. Halbleiter
bieten fiir elektronische Schaltungen die mit Abstand grofite Anwendungsvielfalt, da
ihre Leitfadhigkeit durch Dotierung, Felder und Temperatur eingestellt werden kann.
In Metallen liegt das Fermi-Niveau innerhalb eines Energiebandes, sodass immer freie
Zustande existieren, wodurch sie im Allgemeinen immer leitend sind, sich gleichwohl
aber nicht dynamisch in ihrer Leitfdhigkeit wesentlich beeinflussen lassen.

Im Falle von Isolatoren und Halbleitern ist das Valenzband vollstandig gefiillt. Damit
freie Ladungstrager existieren konnen, miissen diese thermisch in das Leitungsband
angeregt werden. Die Ladungstragerdichte als Mafs fiir die Leitfahigkeit, mit Elektronen
im Leitungsband n. und Lochern im Valenzband py, welche rein durch thermische
Anregung entstanden sind (1. = py), wird als intrinsische Leitfdhigkeit (Eigenleitung)
bezeichnet. Sie hdngt im Wesentlichen von der Bandliicke Eg und der Temperatur T ab.
Es gilt fiir die thermisch angeregten Ladungstrager

kBT)3/ 2 ( i

m=2 (525 ) )€ T 219)

*

do h, dos
wird das Kriimmungsverhalten von Valenz- und Leitungsband berticksichtigt. Der

Mit den effektiven Zustandsdichtemassen fiir Elektronen und Locher mz Jundm
Faktor 2 in der Exponentialfunktion riihrt daher, dass mit jedem angeregten Elektron
immer auch ein zusédtzlicher Lochzustand entsteht (Locherleitung). Unabhédngig davon,
ob es sich um einen Elementhalbleiter oder Verbundhalbleiter handelt, ist die intrin-
sische Leitfahigkeit meist zu gering fiir technische Anwendungen. Dariiber hinaus ist
sie, aufgrund mangelnder Reinheit, in der die Kristalle geziichtet werden, nur schwer

feststellbar bzw. wird von unintentionellen Storstellen dichteméfig {iberdeckt’.

Varshni-Formel

Die Temperatur des Materials hat allgemeine Auswirkungen auf die Bandliicke. Durch
Erwdrmung des Kristalls nimmt der mittlere Abstand der Gitteratome zu, wodurch
sich das lokale Potential in welchem sich die Elektronen befinden verringert und die
Bandliicke abnimmt. Der Zusammenhang zwischen Bandliicke Eg und Temperatur T
wird nach empirischem Befund durch die Varshni-Formel [23] beschrieben

Eg(T) = Eg(0) — . (2.14)

3Geringste Verunreinigungskonzentrationen, die in Halbleitern erreicht werden konnten, liegen bei

Dichten von 102 cm™. Die intrinsische Ladungstréagerdichte von Si liegt z. B. bein; =1,5- 100 em™3.
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Zur Bestimmung der Konstanten kann beispielsweise eine Messkurve mittels Photolu-
mineszenz* aufgenommen werden. Durch eine Funktionsanpassung der Messpunkte
mit Gl. 2.14 erhilt man anschlieffend die entsprechenden Werte, wobei  ungefdhr der
Debye Tempera’cur5 entspricht. Fiir Si gilt Eg(O) =1,170eV, a =4,73-107%eV/K und
B =636K. Bei GaAs erhdlt man Eg(0) =1,515eV, a = 5,405- 10~*eV/K und p=204K
[25]. Neben der Temperatur hat der dufiere Druck ebenfalls Einfluss auf die Band-
lticke. Diese nimmt nach experimentellem Befund unter Druckerh6hung fiir Si ab und
fiir GaAs zu. Anderungen in der Groflenordnung vergleichbar zur Temperatur tre-
ten jedoch erst in Bereichen von GPa auf, sodass die Druckabhingigkeit sowohl im
technischen als auch im Forschungsbereich gegeniiber der Temperaturabhédngigkeit

vernachlassigt werden kann.

Dotierung

Um die Anzahl an angeregten Ladungstrdgern in einem Halbleiter zu erhéhen, be-
ziehungsweise die Leitfdahigkeit gezielt zu manipulieren, werden zusétzliche Energie-
niveaus durch kontrolliertes Einbringen von Verunreinigungen geschaffen. Durch die
Dotierung kann mittels Substitution der Gitteratome mit anderen Elementen das Fermi-
Niveau in der daraus entstandenen Legierung signifikant verschoben werden. Wird im
Falle von Si (4 Valenzelektronen) ein hoherwertiges Element in die Kristallstruktur
eingebracht, sog. n-Dotierung mit typischerweise® Phosphor, Arsen oder Antimon (5
Valenzelektronen), so verbleibt ein Elektron des Donatoratoms schwach gebunden, da
es keine kovalente Bindung eingehen kann. Die Anregungsenergie (Energiedifferenz
zwischen Donator-Niveau E4 und Leitungsbandkante E.) liegt dabei im Bereich der
thermischen Energie der Elektronen bei Raumtemperatur (kgT3p0x = 25 meV) und das
Quasi-Fermi-Niveau Eg, entsprechend knapp unter dem Leitungsband zwischen Lei-
tungsbandkante und Donator-Niveau. Im umgekehrten Fall, durch Einbringen eines
dreiwertigen Elements wie Bohr, Aluminium, Gallium oder Indium - als p-Dotierung
bezeichnet - konnen diese Atome (Akzeptoren) nicht vollstindig durch Kovalente Bin-
dungen des vierwertigen Si abgeséttigt werden. Das Elektronen aufnehmende Akzep-
torniveau E, liegt dabei in Reichweite thermischer Anregung der Elektronen tiber der
Valenzbandkante und das Quasi-Fermi-Niveau Egp, dazwischen. Bei Raumtemperatur
werden in der Regel alle Akzeptoren durch ein zusitzliches Elektron aus dem Va-
lenzband abgesattigt, wodurch freie Zustdnde in Form von Lochern im Valenzband

entstehen. Die schematische Darstellung der Energieniveaus von p- und n-dotierten

4Optisches Anregen von Elektronen ins Leitungsband. Anschlieendes Messen der Strahlungsemission
nach Rekombination des Elektrons von der Leitungs- zur Valenzbandkante (Eg = hv).

*Die Debye-Temperatur ®p entspricht der Temperatur, bei der gerade alle Schwingungsmoden im
Kristall angeregt sind. Darunter spricht man von einem Einfrieren der Freiheitsgrade [24].

®Diese Elemente werden im Allgemeinen grofindustriell zur Dotierung von Si verwendet.
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Halbleitern ist in Abb. 2.4 dargestellt. Zu beachten ist, dass die im Rahmen dieser Ar-
beit verwendeten Proben bestehend aus GaAs und AlGaAs Schichten mittels Si dotiert
wurden. Dieses hat amphoteren Charakter und wirkt in der verwendeten Konzentra-

tion n-dotierend.

E, E.
E . essssssssssssssssssssassssssssssssssssssss E.,
E,
p-Dotierung n-Dotierung
Eél
.......................................... E.,
E E

V4

Abbildung 2.4: Bandstruktur bei einem p- und n-dotierten Halbleiter mit entsprechenden
Quasi-Fermi-Niveaus Egp,. Die gestrichelten Linien zeigen das Akzeptor- E, (links) und Do-
natornievau Eq4 (rechts) fiir den Fall geringer Dotierung. Bei ausreichend hoher Dotierstoffkon-
zentration verbreitern diese diskreten Niveaus und es bildet sich ein Subband aus. Reicht das
Zustandskontinuum bis in das Valenz- bzw. Leitungsband wird von Entartung gesprochen.

Bei leichter Dotierung entsprechen die Dotierniveaus scharfen Linien im Bandermo-
dell, mit zunehmender Dotierstoffkonzentration bilden sich jedoch Subbédnder aus, die
bei ausreichend grofier Ausdehnung mit dem Leitungs- bzw Valenzband verschmel-
zen. Dadurch liegt die Fermi-Energie innerhalb eines Bandes, wodurch ein metallischer
Charakter entsteht, was als Entartung bezeichnet wird.

In dotierten Halbleitern wird zwischen Majoritdts- und Minoritdtsladungstragern un-
terschieden. Dabei werden in einem n-dotierten Halbleiter Elektronen, da diese den
Stromfluss bestimmen, als Majoritdtsladungstragern bezeichnet, Locher hingegen als
Minoritdtsladungstrager. In p-dotierten Halbleitern ist die Situation aufgrund der Lo-

cherleitung umgekehrt.

2.1.2 Elektrische Leitfihigkeit
Die elektrische Leitfahigkeit o0 hdngt neben der temperaturabhingigen Anzahl an La-

dungstrdagern, wobei Elektronen . und Locher ny, gleichsam beitragen, ebenso von der
ihrer Beweglichkeit u ab. Diese ist ebenfalls temperaturabhdngig, aber fiir Elektronen
und Locher aufgrund der unterschiedlichen effektiven Massen stark unterschiedlich.
Fiir die elektrische Stromdichte J; in Anwesenheit eines elektrischen Feldes E gilt

Jg=e- (nepie + npun)E = oE. (2.15)

Die Beweglichkeit pe und py, von Elektronen und Lochern ergibt sich aus den Mittel-
werten der Elektronen- und Locher-Beweglichkeit aller im Leitungs- bzw. Valenzband
besetzter Zustdnde. Diese lassen sich wie folgt berechnen, hier am Beispiel fiir Elektro-

12
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nen:

e (tl)-?- (k)
Tomt (@)
Dabei entspricht v(k) der Elektronengeschwindigkeit im entsprechenden k-Zustand

(2.16)

und 7(k) der Relaxationszeit. Aus der Boltzmann-Transport Gl. ergibt sich nach einigen
Vereinfachungen eine Proportionalitdt der Beweglichkeit zu einer mittleren Relaxati-

onszeit 7, sodass gilt
eTe

_ €1h
He ="

und Hn=" "

(2.17)

was gleichzeitig auch der Streuzeit-Ansatz der Transporttheorie von Paul Drude ist.
Mit der Zeit zwischen zwei Streuereignissen und der mittleren Geschwindigkeit (v)
der Elektronen bzw. Locher und unter Benutzung des thermischen Mittelwerts aller
Elektronen im Leitungsband und Locher im Valenzband, erhélt man fiir die mittlere
freie Wegldnge

[=(v)-t. (2.18)

Die thermische Besetzung der Elektronen bzw. Locher kann fiir nicht entartete Halb-
leiter durch die Boltzmann-Statistik angendhert werden, sodass gilt

(v) o« VT. (2.19)

Die Temperatur ist damit mafsgeblich fiir die Beweglichkeit von Elektronen und Lo-
chern verantwortlich. Anhand dieser Abhdngigkeit kann zwischen Streuung an Pho-
nonen’ (Kristallgitter) und an Storstellen (Ionisierte Dotieratome und ungewollte Ver-
unreinigungen) unterschieden werden.

Streumechanismen

Qualitativ verhalten sich Elektronen und Locher bei der Betrachtung der Streumecha-
nismen gleich, sodass die Berechnung im Folgenden lediglich fiir Elektronen beschrie-
ben wird.

Fiir die Relaxationszeit ist der Streuquerschnitt o fiir Elektronen und Locher an einem
Streuzentrum und der thermische Mittelwert der Geschwindigkeit (v) der Elektronen
bzw. Locher im unteren Leitungsband bzw. im oberen Valenzband von Bedeutung. Es
ergibt sich dafiir aus Gl. (2.18) die Abhdngigkeit

% o (0)- . (2.20)

Transversale und Logitudinale Schwingungsmoden des Kristallgitters, s. Kap. 2.2.3.

13
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Fiir die Streuung an akustischen Phononen gilt fiir den Streuquerschnitt bei T > ©p
oo o T, (2.21)
Mit GL. (2.19) und (2.20) folgt somit fiir die Beweglichkeit unter Phononenstreuung
ppn o T2, (2.22)

In qualitativer Analogie zu Metallen nimmt die Beweglichkeit mit steigender Tem-
peratur aufgrund grofierer Schwingungsamplituden des Gitters ab. Ungeladene Ver-
unreinigungen und allgemeine Strukturfehler des Kristalls tragen dariiber hinaus zur
Streuung bei, da diese die Periodizitdt des Gitters storen konnen. Geladene Verunreini-
gen wirken durch ihre elektrostatische Wechselwirkung ebenfalls als Streuzentren. Dies
tallt bei dotierten Halbleitern aufgrund der absichtlich ins Gitter eingebrachten hohen
Dichte an ionisierten Donatoren oder Akzeptoren besonders stark ins Gewicht. Durch
Si Dotierung in AlGaAs entstehen sog. Donator Komplexe (DX)®, welche neben ihrer
Wirkung als elektrostatisches und physisches Streuzentrum mit Licht wechselwirken.
Die temperaturabhénige, temporére Abséttigung dieser wird in Kap. 2.2.1 im Rahmen
der Beschreibung des persistenten Photoeffekts ausfiihrlicher erldutert.

2.1.3 Ohmscher- und Schottky-Kontakt

Damit ein Halbleiterbauelement in einen Stromkreis eingebunden werden kann,
erfordert es einer Kontaktierung zwischen Halbleiter und metallischem Leiter.
Unterschieden wird dabei zwischen Ohmschen- und Schottky-Kontakten, wobei
beide aus in Kontakt stehenden Schichten zwischen Metall und Halbleiter bestehen.
Durch den Kontakt entsteht ein Ladungsaustausch, wobei in den meisten Féllen die
Austrittsarbeit des Metalls Q - pp grofSer ist als die Elektronenaffinitiat des Halbleiters
Q- x. In diesem Fall diffundieren Elektronen aus dem Halbleiter in das Metall,
wodurch sich die Fermi-Energie im thermischen Gleichgewicht angleicht, was im
Elektronen-Bandermodell zu einer Energieerhohung im Metall fiihrt®. Es resultiert ein
Potentialanstieg (Schottky-Barriere) und eine Raumladungszone an der Grenzflache
der Materialien. In dieser Arbeit wird fiir Schottky-Kontakte Gold (Au) auf GaAs
Grenzflachen verwendet (Kap. 3.2), mit einer Barrierenhthe von 1,03 eV[27].

Zu beriicksichtigen ist, dass sich an der Oberfliche einer Halbleiterschicht nicht

8Tiefe Storstellen, welche asymmetrisch ins Gitter eingebettet werden [26].
In welche Schicht die Elektronen bzw. Locher diffundieren, hdngt von der Elektronenaffinitit und
Austrittsarbeit der beteiligten Materialien ab.
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abgesittigte Bindungen (Oberflachenzustdnde) und meist eine obere Oxidschicht
befinden [28, 29]. An der Grenzflache von GaAs zu Luft (Vakuum) entstehen dadurch
ortsgebundene Energieniveaus im Bereich der Energieliicke, die durch Ladungstrager
aus dem Inneren des Halbleiters besetzt werden. Durch die daraus resultierende
hohe Zustandsdichte an der Oberfldche wird die Fermi-Energie unabhingig von der
Austrittsarbeit des aufgebrachten Metalls relativ mittig zwischen den Bandern festge-
halten. Dies wird als Fermi-pinning bezeichnet und die resultierende Schottky-Barriere
betrdgt etwa die Halfte der Bandliickenenergie.

Da die Weite der Raumladungszone umgekehrt proportional zur Wurzel der Do-
tierkonzentration ist, kann durch hohe Dotierung auf der Halbleiterseite erreicht
werden, dass diese sehr klein wird und vernachlassigt werden kann. Dadurch verhalt
sich der Metall-Halbleiter-Ubergang wie ein Ohmscher Widerstand, der eine lineare
Strom-Spannungs-Charakteristik aufweist. Erst durch diesen sog. Ohmschen-Kontakt

konnen Halbleiterchips in Stromkreise mit metallischen Leitern eingebunden werden.

2.2 Halbleiter-Heterostrukturen

Als Halbleiterheterostruktur bezeichnet man die Kombination von mindestens zwei
verschiedenen Halbleitermaterialien, die meist epitaktisch oder chemisch aufeinander
aufgebaut werden. Die technische und physikalische Beschreibung des Herstellungs-
prozesses der im Folgenden gezeigten niederdimensionalen, quantenmechanischen
Systeme werden in Kap. 3.1 ausfiihrlich erklart.

Durch unterschiedlich grofie Bandliicken der Materialien, was zu Diskontinuitdten
der Bandverldufe an ihren Grenzen (Heterotibergidnge) fiihrt, lassen sich Potential-
einschliisse in ein, zwei und drei Dimensionen formen. Liegt die Dimensionierung
des Einschlusses im Bereich der fiir die Ladungstrager charakteristischen De-Broglie-

Wellenldnge
h h

DB = ; = WI (2.23)
quantisiert die Zustandsdichte D(E) aufgrund der Randbedingungen an den Poten-
tialwdnden in den entsprechenden Raumrichtungen [30]. Die energieabhidngigen Zu-
standsdichten fiir die Quantisierung im zwei-, ein- und nulldimensionalen Fall sind in

Abb. 2.5 gratisch dargestellt und werden wie folgt beschrieben:
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(a) Volumen Quantenfilm Quantendraht Quantenpunkt

(b) D(E) D(E) D(E)
A A A

o
Abbildung 2.5: (a) Schematische Darstellung von Ladungstrager-Potentialeinschliissen in
Halbleitern beginnend von links fiir dreidimensionale Volumina, zweidimensionale Quanten-
filme, eindimensionale Quantendréhte und nulldimensionale Quantenpunkte [31]. (b) Die Zu-
standsdichte der Elektronen D(E) aufgetragen gegen die Energie E. Aufgrund des Einschlusses
findet eine Quantisierung in den entsprechenden Raumrichtungen statt, welche dem Parameter
n folgt.

2d - Quantenfilm: D(E) Z O(E —E,) mit der Heaviside-Funkt. ©(x), (2.24)
n

1
1d - Quantendraht: DE)x ) ——, (2.25)
LT
0d - Quantenpunkt: D(E) « Z O(E — E;) mit der Delta-Funk. 6(x). (2.26)
n

Wihrend fiir nicht eingeschlossene Schichten die Zustandsdichte nach Gl. 2.6 eine
kontinuierliche Funktion der Energie ist, teilt sie sich unter Einschluss in eine oder
mehrere Raumrichtungen in Subbdnder bzw. Niveaus auf. In den folgenden Kapiteln
wird ausfiihrlicher auf den Einschluss und die Energiestruktur von zweidimensionalen
Quantenfilmen (Elektronen- und Lochergase) und nulldimensionalen Quantenpunk-

ten eingegangen.

Zu den am intensivsten untersuchten Systemen zihlt der GaAs/AlAs Ubergang,
da beide Halbleiter bei deutlich verschiedener Bandliicke fast dieselbe Gitterkonstante
aufweisen, schematisch dargestellt in Abb. 2.6. GaAs ist mit seiner kleineren Bandliicke
(Tab. 2.1) vollstandig von AlAs mit seiner grofieren Bandliicke umschlossen. Es handelt
sich um eine Typ 1 Bandanpassung, da die Bandliickendifferenz AEg = Eg a1as — Eg,Gaas
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gleichsam um einen Bandversatz im Valenz- (AE,) und Leitungsband (AE.) aufgeteilt
ist. Fiir den Heteroiibergang zwischen GaAs/InAs wird ebenfalls diese Art von

(a) A (b) § s s
’ OO et X
AE, o R0 %
E : : : it
¢ I 1,1nm GaAs
. ! o
Eg,AIAs .
Eg,GaAs
e oh -'IZ,SnmAIAs
E,
AE¢  / 2nm OO0 000
X

Abbildung 2.6: (a) Valenz- (E,) und Leitungsbandsanpassung (E;) am Ubergang zwischen
GaAs und AlAs [32]. (b) Atomar aufgeldste Aufnhame einer mehrlagigen Heterostruktur von
GaAs/AlAs mittels eines Elektronenmikroskops [33].

gleichméafliger Anpassung beobachtet, wobei diesmal InAs die kleinere Bandliicke
aufweist. Aufgrund dieses Ubergangsverhaltens zwischen Halbleitern unterschied-
licher Bandliicke, bietet ein solches Materialsystem die Moglichkeit, gleichsam
Einschlusspotentiale fiir Elektronen im Leitungsband sowie Locher im Valenzband
zu schaffen. Darauf aufbauend konnen durch den gezielten Einschluss von einzelnen

Ladungstragern quantenmechanische Effekte untersucht werden.

2.2.1 Zweidimensionale Elektronen- und Lochergase

Es bestehen zwei Moglichkeiten ein sog. Zweidimensionales Elektronengas (2DEG) zu
erhalten. Zum einen kann ein Quantenfilm hergestellt werden, indem eine Halbleitere-
bene kleiner Bandliicke zwischen zwei Halbleiter grofierer Bandliicke eingebracht wird,
zum anderen kann mittels Modulationsdotierung und einer passenden Halbleiter-
Heterostruktur ein hochbeweglicher Ladungstragereinschluss erreicht werden [vgl.
Abb. 2.8(a)]. Fiir eine hohe Beweglichkeit wird dafiir im entsprechenden Materialsy-
stem beginnend auf GaAs ein sog. spacer aus Al,Gaj_,As aufgebracht, gefolgt von
einer n-dotierten (p-dotierten) Schicht desselben Materials. Aufgrund des Bandliicken-
unterschieds zwischen GaAs und AlGaAs diffundieren Elektronen (Locher) aus dem
dotierten Bereich durch den spacer und finden im GaAs Ladungszustdnde auf gerin-
geren Energieniveaus. Es bildet sich eine ndherungsweise dreieckige Potentialtasche,
welche in der Ausdehnung klein genug ist, um ein 2DEG bzw. Zweidimensionales Lo-
chergas (2DHG) zu ermoglichen. Riumlich getrennt von den Dotieratomen weist diese

Schicht aufgrund der verringerten Streuung an den ionisierten Storstellen (Kap. 2.1.2)
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2.2. Halbleiter-Heterostrukturen

im Allgemeinen eine deutlich erhohte Beweglichkeit beim Stromtransport auf.
In der Einzel-Elektronen Naherung lautet der Hamiltonian fiir einen rechteckigen Ein-
schluss in z-Richtung und einer unendlichen Potentialh6he bei z = 0 nach [34]:

oo 92

= o 72 U(z) (2.27)

wobei das Potential U(z) in z-Richtung definiert ist als

+oo fiir z<0
U(z) = (2.28)
gFz fiir z>0.

Das Potentialgefdlle innerhalb des rechteckigen Einschlusses kann mit einer elektri-
schen Kraft gF des Feldes F auf eine Ladung g gleichgesetzt werden. Die Eigenzu-
stande [)(z)) in einem gekippten Potential werden nach [34] durch die Airy Funktion
Ai[x] =1/2n f_ 0; e+)dt beschrieben:

Y(2)) = A- A

1
2m; 3 (2)
( thZPZ) (qFz-E)?) (2.29)

wobei A einer Normalisierungskonstanten entspricht. Die Energieeigenwerte E,(f) des
Hamiltonians in Gl. 2.27 konnen mit der Randbedingung [i)(z = 0)) = 0 berechnet wer-

1
21212\ 3
q°F°h
15,(5):—(—2”12 ) e (2.30)

den zu

mit n-ten 0 der Airy Funktion a,. Gl 2.30(b) zeigt, dass das Energiespektrum des
2DEGs in der dreieckigen Potentialtasche aufgrund des Einschlusses in z-Richtung
quantisiert ist. Die Energieeigenwerte und die entsprechenden Wellenfunktionen sind
in Abb. 2.8(b) graphisch dargestellt. Zu beachten ist, dass die Potenzialbarriere ei-
nes 2DEGs in einer Halbleiter-Heterostruktur bei z = 0 einen endlichen Wert behiilt.
Dementsprechend ist der Einschluss weniger stark, als nach GI. 2.30 angenommen,
was ein geringeres Aufspalten der Subbander zur Folge hat.
In einem realen 2DEG ist die laterale Bewegung eines Elektrons in der (x, y)-Ebene nicht
beschriankt, sodass sie Ebenen Wellen folgt und sich die vollstandige Wellenfunktionen
ergibt zu:

apEG) = Y [, (2)). (2.31)

Die laterale Bewegung wird entsprechend wie nach Gl. 2.11 durch eine quasi freie Elek-

tronendispersion beschrieben. Die vollstindigen Energieeigenwerte E;, des Systems
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2.2. Halbleiter-Heterostrukturen

(a) EC (b) T T T T T LI
) 0,25+ w,(2)

E[eV]

0,05F

E, — 0,00

Xy

Abbildung 2.7: (a) Oben: Schematische Bandstruktur in z-Richtung am Halbleiterheteroiiber-
gang eines Materials I grofier Bandliicke und hoher Fermi-Energie E¢; und eines Materials klei-
ner Bandliicke mit entsprechend kleiner Fermi-Energie E¢j;. Unten: Im thermischen Gleichge-
wicht (E¢(z) = const.) fithrt der durch Diffusion getriebene Ladungsausgleich am Ubergang zur
Ausbildung einer dreieckigen Potentialtasche (basierend auf [8]). Wenn die Fermi-Energie dabei
innerhalb des Leitungsbandes liegt, formt sich ein 2DEG aus. (b) Die ersten drei nach Gl. 2.30
berechneten Energieeigenwerte E fiir einen realistischen Potentialanstieg gF = 66 meV/nm und
die dazugehorigen Wellenfunktionen ¢(z) in z-Richtung. (c) Schematische Illustration der er-
sten drei Subbédnder des 2DEG und ihre parabolische Dispersion als Funktion der lateralen

Wellenzahl k = [k2 + ki.

sind gegeben durch

22
E,=E?+E®Y) = E .+ E@ + % + Z—JZ (2.32)

Die Energiewerte des 2DEGs sind in Subbédnder aufgeteilt mit einer kontinuierlichen

parabolischen Energiedispersion in der (x,y)-Ebene. Die Energien der Unterkante ei-

nes jeden Subbandes sind durch in z-Richtung quantisierte Eigenwerte gegeben [s.

Abb. 2.8(c)].

Die Zustandsdichte der Elektronen D(E) in einem Volumen fiir eine kontinuierliche
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2.2. Halbleiter-Heterostrukturen

Enegiedispersion E(k) nach [35] ist definiert als:

2 .
(2m)!

D(E) = f 6(E — E(k)) &k, (2.33)
wobei der Faktor 2 von der Spinentartung herriihrt und d der Anzahl an Dimensionen
des Systems entspricht. Fiir ein 2DEG mit d = 2 ergibt sich mit den Subbénder in
z-Richtung nach GI. 2.33 [8]:

D(E) = RZ;L : -;@(E—E,(f)) (2.34)
= Z Dy, (2.35)
E.<E

mit der charakteristischen Einschlussldnge in z-Richtung L. Folglich ist die Zustands-
dichte Dy, = my/ nh?L, des 2DEGs in jedem Subband konstant als Funktion der Elek-
tronenenergie E. Es ist dabei zu beachten, dass die im Rahmen dieser Arbeit erfolgten
Messungen typischerweise bei kryogenen Temperaturen mit T = 4,2 K aufgenommen
wurden. Mit einer Subbandaufspaltung von 50 meV und einer entsprechenden thermi-
schen Energie von Ey, ~ 0,3 meV ist dabei nur das erste Subband bevolkert.

Ein 2DEG ist meist Teil eines Transistors - eng. high electron mobility transistor (HEMT)
im Falle von n-Dotierung, wobei die Leitfdhigkeit des Kanals tiber den Feldeffekt durch
ein dartiber gelegenes gate beeinflusst wird. Durch eine entsprechende Spannung an
diesem und der daraus resultierenden erhthten Ladungstragermenge im Kanal konnen
auch hohere Subbander bevolkert werden. Aufgrund der Quantisierung der Zustands-
dichte nach Gl. 2.33 fiihrt dies zu Spriingen im Schichtwiderstand bzw. der Leitfahig-
keit.

Persistenter Photoeffekt

Wie im vorigen Kapitel beschrieben, wird zur Herstellung eines 2DEGs in einem
Halbleiter-Heterotibergang eine Modulationsdotierung in Al,Gaj_,As gebraucht. Da-
bei konnen Storstellen im Al,Gaj;_,As DX-Zentren bilden [36, 37]. Diese elektrostati-
schen Storstellen sind in der Bandliicke lokalisiert mit typischen Bindungsenergien von
etwa 210 meV unter der Leitungsbandkante bei einer Aluminiumkonzentration von x
= 33 %. Daraus folgt, dass die DX-Zentren bei den verwendeten kryogenen Temperatu-
ren nicht thermisch ionisiert werden konnen. Stattdessen kann unter Verwendung von
optischer Anregung eine Ionisierung unter Abgabe von Elektronen in das Leitungs-
band erreicht werden. Diese Elektronen reichern die Ladungstragerdichte im 2DEG an
und erhohen dadurch die Leitfdhigkeit. Bei ausreichender Anzahl an Ladungstragern
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2.2. Halbleiter-Heterostrukturen

kann dies dariiber hinaus zur Beladung eines hoheren Subbandes im 2DEG fiihren. Bei
den angesprochenen tiefen Temperaturen ist die erneute Absattigung der DX-Zentren
sehr langsam, sodass die Ladungstragerdichte im Leitungsband bzw. im 2DEG {iiber
Tage persistent erhoht bleibt [36].

2.2.2 Nulldimensionale Elektronen- und Lochersysteme

Durch vollstandigen, dreidimensionalen Einschluss eines Materials kleinerer Band-
liicke in einem Material groflerer Bandliicke entstehen in dem resultierenden
nulldimensionalen System diskrete Energieniveaus. Aus diesem Grund wird ein
solches Objekt Quantenpunkt - eng. quantum dot (QD) oder auch kiinstliches Atom
genannt.

Als Plattform fiir Quantencomputer bieten elektrostatische QDs, eingebettet in eine
GaAs-Matrix oder Si gegenwartig die wohl vielversprechendsten Voraussetzungen
[38—41]. Die in dieser Arbeit verwandten selbstorganisierten InAs-QDs weisen hinge-
gen die besten Eigenschaften als Quelle fiir Einzelphotonen auf [42—44].

Die QDs selbst sind linsenformige InAs-Inseln, eingebettet in einer GaAs-Matrix. Die
Grundzustandsenergie ist invers proportional zur Dicke der InAs-Inseln, sodass das
Einschlusspotential U(x, y) in lateraler Richtung variiert. In erster Naherung ldsst sich
dieses gut durch einen zweidimensionalen, harmonischen Oszillator [45] beschreiben,
gemafs:

m*
U(x,y) = > (a)ixz + wiyz) (2.36)

mit der entsprechenden effektiven Masse m™ der Ladungstrager sowie der Oszillator-
frequenz wy und wy. Die unterschiedlichen Frequenzen in x- und y-Richtung tragen der
unterschiedlichen Ausdehnung aufgrund von Verformungen des QDs Rechnung. In
adiabatischer Ndherung kann die Wellenfunktion in z- und in (x, y)-Richtung separiert
werden, sodass gilt:

[Y(x, y,2)) = 9(x, y)) - [P (2)). (2.37)

Da die in dieser Arbeit untersuchten QDs eine deutlich geringere Hohe im Vergleich zu
ihrer lateralen Ausdehnung haben, ist der Einschluss in z-Richtung entsprechend grofs.
Aus diesem Grund wird in dieser Richtung lediglich ein gebundener Zustand erreicht
[45, 46], sodass mit der Wellenfunktion nach GI. 2.37 eingesetzt in die SG folgt:

2
( f A+U<x,y))|¢<x,y>>:E|¢<x,y>>. (2.38)

Com*

21



2.2. Halbleiter-Heterostrukturen

Als Losung ergeben sich die Eigenwerte des zweidimensionalen quantenmechanischen

harmonischen Oszillators gemafs [47]:

2 2

V() (6 Y)Y = Hiyg gy € 707 70 (2.39)

mit der charakteristischen Ausdehnung der Wellenfunktion [y, = IR/ (m*w, /y) und
dem zweidimensionalen hermetischen Polynom [48]:

X+

2,2 gty 242
Higey) = (<10 (e‘Ty). (2.40)

Ihxdy
Die Wellenfunktion des QDs im Impulsraum in lateraler Richtung kann iiber die

(b)

GaAs InAs-QD GaAs
CB fd\ /—
\ how, /
p ho,

XY

Abbildung 2.8: (a) Parabolisches Model des lateralen Einschlusses eines linsenférmigen QDs
(basierend auf [46]). Das Potential U(x,y) in lateraler Richtung wird durch die Lange des
zweidimensionalen Einschlusses in z-Richtung bestimmt, gegeben durch das laterale Hohen-
profil h(x, y) des QDs. (b) Schematische Struktur der Quantisierungsenergien fiir Elektronen im
Leitungsband und Locher im Valenzband eines InAs-QDs, eingebettet in einer GaAs-Matrix
(basierend auf [27]). Zusitzlich eingezeichnet sind die ersten drei Energiebander (s,p,d) mit
den dquidistanten Absténden fiw. und fiwy,.

Fourier-Transformation von GI. 2.39 erhalten werden zu:
1 1
Enx,ny = ha)x'(z +nx)+ha)y'(§+ny), (2.41)

mit den Hauptquantenzahlen 7, und 7, in lateraler Richtung. Fiir den Fall, dass die
laterale Verformung des QDs vernachlédssigbar ist und ein symmetrischer QD ange-

nommen wird, vereinfachen sich die Quantisierungsenergien mit wy = wy = @ zu:
Ex =hw-(1+N) (2.42)
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2.2. Halbleiter-Heterostrukturen

mit N = n, +n,.Gl. 2.42 zeigt, dass die Energieabstdnde eines zweidimensionalen, quan-
tenmechanischen harmonischen Oszillator d4quidistant sind. Die Abstdande, welche sich
fiir InAs-QDs ergeben sind typischerweise in der Grofienordnung von fiwe = 50 meV
tiir Elektronen und fiwy, = 25 meV fiir Locher [45, 49]. In Analogie zum Schalenmodell in
der Atomphysik werden die Quantisierungsenergien in QDs mit s-, p- und d-Orbitalen
bezeichnet. Das s-Orbital mit N = 0 und einer lateralen Drehimpulsquantenzahl von [ =
0ist zweifach entartet aufgrund des Elektronenspins. Das p-Orbital mit N = 1 ist dahin-
gegen aufgrund der zusitzlichen zwei Konfigurationen der Drehimpulsquantenzahl
(I =+ 1) vierfach entartet. Darauf aufbauend gilt fiir die Anzahl an Zustdnden in einem
QD mit Hauptquantenzahl N fiir die jeweiligen Quantisierungsenergien 2(N +1).

2.2.3 Phononen

Bis hierhin wurde lediglich auf die elektronischen Eigenschaften von Kristallgittern
eingegangen. Phononen wurden bereits im Rahmen der Streumechanismen erwéhnt,
sie sind jedoch ebenfalls im Hinblick auf Wechselwirkung mit Ladungstragereinschliis-
sen zu betrachten. In QDs haben sie sowohl auf elektronische, als auch auf optische
Spektroskopiemethoden einen Einfluss.

Kollektive Warme getriebene Gitterschwingungen in kondensierter Materie wird all-
gemein durch Quasi-Teilchen mit bosonischem Charakter beschrieben, sog. Phononen.
In der harmonischen Naherung fiir das Wechselwirkungspotential zwischen Gitte-
ratomen werden Phononenmoden durch einen quantenmechanischen harmonischen
Oszillator mit Eigenfrequenz w beschrieben [11].

Bedingt durch die Gitterstruktur und die atomare Komposition kann ein Kristallgitter
in unterschiedlichsten Schwingungsmoden verschiedener Eigenfrequenzen [8] ange-
regt werden: Akustische Phononen reprasentieren Gitterschwingungen, bei denen die
Atome phasentreu oszillieren, vergleichbar mit akustischen Schallwellen. Wahrend die
exakte Form der Dispersionsrelation w(q) mit dem Phononenvektor q nur durch ei-
ne Berechnung an den Gitterschwingungen erhalten werden kann, weisen akustische

Phononen um q = 0 generell eine Dispersionsrelation der Form

wa(q) =valq| (2.43)

auf mit der Schallgeschwindigkeit v4 des Materials. In einem Kristallgitter mit einer
zweiatomigen Basis konnen dariiber hinaus Gitterschwingungen mit gegenphasiger
Bewegung der unterschiedlichen Atome auftreten, welche als optische Phononen be-
zeichnet werden. Aufgrund der Polaritdt von kovalenten Bindungen in vielen Kristallen
(insbesondere in I11/V Halbleitern) ermoglichen die Dipolmomente eine gute Kopplung

an elektromagnetische Wellen. Im Zentrum der Brillouin Zone kann die Dispersion der
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2.2. Halbleiter-Heterostrukturen

optischen Phononen gut durch eine konstante Frequenz
wo(q) = wo = const. (2.44)

beschrieben werden. Dariiber hinaus werden die Phononenmoden in transversal und
longitudinal unterteilt [8]: Bei transversalen (longitudinalen) Phononenmoden oszil-

lieren die Atome senkrecht (parallel) zur Ausbreitungsrichtung der Gitterschwingung.

2.24 Tunneldynamik zwischen null- und zweidimensionalen Syste-
men

Der quantenmechanische Tunnelprozess, bei dem beispielsweise ein Elektron eine Po-
tenzialbarriere tiberwindet, die hoher ist als die eigene kinetische Energie, hat kein
klassisches Analogon. Die Begriindung liegt in dem endlichen Wert der Aufenthalts-
wahrscheinlichkeit (|¢) = Ilpzl der Wellenfunktion [¢) des Teilchens hinter einer Po-
tentialbarriere endlicher Hohe [50].

Die Tunneldynamik zwischen einem Ladungstrdgerreservoir und QDs sind fundamen-
taler Bestandteil der Forschung an quantenmechanischen Phanomenen: Die Kopplung
an ein Ladungstrdgerreservoir dient der Stabilisierung des Beladezustandes und er-
moglicht die Optimierung der gezielten Emission von Licht aus den QDs [51, 52].
Insbesondere ist die Kopplung an ein zweidimensionales Reservoir zur Injektion von
Ladungstragern z. B. fiir QD Laser von grofser Bedeutung [53]. Dariiber hinaus wurden
in jiingsten Messungen 2DEGs als dynamischer Sensor im Rahmen der Leitwertspek-
troskopie verwendet (Kap. 4.1, [54, 55]). Die folgenden Abschnitte dienen der Erklarung
der fundamentalen physikalischen Prinzipien von Tunnelprozessen zwischen 2DEGs
und QDs.

Ansatz des Bardeen-Transfer Hamiltonian (BTH)

Zur Beschreibung von Tunnelprozessen zwischen quantenmechanischen Systemen un-
terschiedlicher Dimensionen kann der Ansatz des BTH herangezogen werden [56]. Im
Folgenden soll, basierend auf [53], der theoretische Rahmen am Beispiel des Tunnel-
vorgangs zwischen einem nulldimensionalen QD und einem zweidimensionalen, drei-
eckigen Einschluss (Abb. 2.9) erldutert werden. Beim Ansatz des BTH wird der initiale
Zustand mit Elektronen im QD und der finale Zustand im zweidimensionalen Ein-
schluss separat von einander betrachtet. Der Tunnelprozess mit dem entsprechenden
Ausgangs- und Endzustand ist dabei durch einen Austausch-Hamiltonian beschrie-

ben wobei das Tunneln selbst eine Storung des Ausgangszustandes darstellt [57]. Der
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(a) (b)

U(z) Quantenfilm QD

Abbildung 2.9: (a) Schematische Illustration des Einschlusspotentials in z-Richtung U(z) fiir ein
gekoppeltes System aus einem zweidimensionalen Einschluss und einem QD. Elektronen mit
Energie E konnen aus dem QD in den zweidimensionalen Einschluss mit der Breite Irq tunneln
(basierend auf [53]. (b) Parabolische Energiedispersion im k-Raum im ersten Subband des
zweidimensionalen Einschlusses. Der rote Kreis entspricht dabei der Ausdehnung des Fermi-
Kreises bei Energie E. (c) Laterale Wellenfunktion s(ky,k,) eines Elektrons auf der s-Schale
des QDs im k-Raum. Die laterale Wellenfunktionsiiberlappung der beiden Systeme nimmt mit
steigendem Radius des Fermi-Kreises ab.

Hamiltonian des gekoppelten Systems in der BTH-Abschédtzung H ist gegeben als:
H=Hop+H’ (2.45)

mit dem Hamiltonian des QD Hqp = —h2V?/(2m5) + Ugp(x,y,z). Der BTH H' ist gegeben
durch das konstante Potential im zweidimensionalen Einschluss U4 als:

- Uyq fir 0<z Iy (2.46)
0 ansonsten. .
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Die Austauschwechselwirkung zwischen dem Eingangs- und Ausgangszustands wird

durch ein Matrixelement des Transfer-Hamiltonians H. ng od mit;
Hp 24 = ($2d/H'l¥qD) (2.47)
= f . 5 qUaatpop d°r, (2.48)
2

wobei das Integral iiber den vollstindigen zweidimensionalen Einschluss reicht. Die
Tunnelrate W eines Elektrons mit Energie E im QD ist gegeben durch Fermis Goldene
Regel, wobei iiber alle energetisch erreichbaren Subbandbeitrage aufsummiert wird
[53, 57]:

4 ,
W(E)= =5~} IHop 4P D2a (249)
E,<E

mit der Zustandsdichte fiir Elektronen Dg, = m(7/i’L;) in einem einzelnen Subband
(vlg. Kap. 2.2.1). Das Matrixelement aus GI. 2.47 kann durch Substitution der 2DEG-
und QD-Wellenfunktion aus GI. 2.31 und 2.37 berechnet werden zu:

Hop 24 = Iap2d (%, y)gp,2d(2) (2.50)

mit der Wellenfunktionsiiberlappung Igp 24 in lateraler Richtung:

2 a2
Iop,2d(ke ky) = f e k¥ thyy) .1, e Zox Zox dx dy (2.51)
]RZ
und in z-Richtung:
lrq
Iop24(z) = ; Y(2)Urq1Pgp(2). (2.52)

Die Uberlappung in z-Richtung kann dabei nicht analytisch berechnet werden, da die
Wellenfunktion in diese Richtung nicht fiir ein reales 2DEG-QD-System mit endlich
hohen Potentialwanden losbar ist. Dabei ist zu beachten, dass im Falle eines dreiecki-
gen, zweidimensionalen Einschlusses das Potential U4 nicht konstant ist, sondern
entsprechend eine Proportionalitdt in z-Richtung besitzt [U,4(z) o z]. Dies wird jedoch
aufgrund des geringen Einflusses in der gesamten Arbeit vernachlassigt.

Wellenfunktionsiiberlappung im Impulsraum

Elastisches Tunneln von Elektronen mit Energie E von einem QD in ein 2DEG kann
nur stattfinden, wenn fiir diese freie energetische Zustidnde im 2DEG existieren. Die
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Wellenvektoren ky, und k; der freien Zustinde im 2DEG miissen die Bedingung:

7"[2

E=
2m

Z (K2 +12) (2.53)
erfiillen, welche einen Kreis mit Radius \/W im k-Raum aufspannen - der sog.
Fermi-Kreis [s. Abb. 2.9(b)]. Visuell korrespondiert die laterale Wellenfunktionstiber-
lappung nach GL. 2.51 der Uberlappung des Fermi-Kreises mit Energie E mit der latera-
len Wellenfunktion des QDs im k-Raum, dargestellt in Abb. 2.9(c). Zu beachten ist, dass
der Effekt der Uberlappung der Wellenfunktionen im Impulsraum gleichermafen, ent-
weder iiber das Integral der lateralen Uberlappung im Ortsraum (Gl. 2.51) und durch
entsprechende Umrechnung in k-Raum Koordinaten auf den Fermi-Kreis berechnet
werden kann oder durch Transformation der QD und 2DEG Wellenfunktionen in den
k-Raum und anschliefsende, direkte Berechnung.

Die fundamentalen Effekte der Wellenfunktionsiiberlappung im Impulsraum von Elek-
tronen in niederdimensionalen Systemen wurden ausgiebig im Kontext technolo-
gischer Anwendungen {iber die letzten dreiffig Jahre untersucht [58, 59]. Kiirzlich
wurden diese Anstrengungen auf ein System von zwei gekoppelten QDs [ein sog.
Quantenpunktmolekiil - eng. quantum dot molecule (QDM)] im Rahmen von Leit-
wertspektroskopiemessungen ausgeweitet [60]. Beckel et al. haben dabei herausge-
funden, dass durch Versetzung des 2DEG Fermi-Kreises im k-Raum durch ein ma-
gnetisches Feld gegen die Wellenfunktion des QDs die Tunnelrate beeinflusst wird.
Basierend auf diesen Ergebnissen haben Zhou et al. den Einfluss der Impulsraum-
tiberlappung selbst ohne ein dufieres Magnetfeld beobachtet. Dies wurde ebenfalls an
QDM s durch leitwertspektroskopischen Messungen gezeigt, wobei sich Elektronen im
nicht-Gleichgewichtszustand in einer der QD-Schichten auf s-Orbitalen befanden und
die Zeitdynamik von Entladungsprozessen aufgenommen wurde [61]: Mit hoherer
Energie E im QD sinkt die Tunnelrate erwartungsgemaf nach GI. 2.51, da die Wellen-
funktionsiiberlappung in lateraler Richtung mit zunehmender Grofie des Fermi-Kreises
abnimmt (vgl. Abb. 2.9).

Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB) als Anndherung fiir Tunnelvorgange durch eine
Potentialbarriere

Die Tunnelwahrscheinlichkeit durch eine Uberlappung von Wellenfunktionen in z-
Richtung kann prinzipiell fiir jede Form einer Potentialbarriere U(z) ndherungsweise
durch die WKB-N&dherung berechnet werden. Als Einschrankung gilt, dass die Wel-
lenldnge des tunnelnden Teilchens deutlich grofer ist, als lokale Anderungen in der

Form der Barriere U(z) [62]. Die Tunnelwahrscheinlichkeit T eines Elektrons im QD mit
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Energie E zwischen Anfangszustand z; zu Endzustand z; ist gegeben als:

T= exp(—%-‘fz2 \2mg(U(z) —E) dz|. (2.54)

Die Tunnelrate entspricht dabei dem Produkt aus Tunnelwahrscheinlichkeit und einer
Frequenz f,, welche jedoch im Allgemeinen unbekannt fiir Tunnelvorgéange zwischen

einem QD und zweidimensionalen Einschluss.

Phononenassistierte Tunneldynamik in Quantenpunkte

Neben fundamentalen Tunnelprozessen von Elektronen, welche in den vorigen Ab-
schnitten erklart wurden, fiihrt die Wechselwirkung mit dem Kristallgitter von Fest-
korpern zu weiteren, komplexen Tunnelmechanismen. Im Wissenschaftsfeld von
Halbleiter-QDs spielen Tunnelprozesse von Elektronen, hervorgerufen durch Emis-
sion von longitudinalen, optischen Phononen, ebenfalls eine besondere Rolle, da sie
eine effiziente Ladungstragerwechselwirkung beispielsweise in QD-Laserstrukturen
ermoglichen [63, 64]. Im Hinblick auf die kryogenen Temperaturen von T = 4 K sei dar-
auf hingewiesen, dass die Besetzung dieser Phononenmoden mit charakteristischen
Energien von Ej o = 36,6 meV in GaAs und Ej o = 38,5meV in Alg 33Gag 77As gering ist,
sodass dieser Einfluss vernachlédssigbar klein ist [65].

Wihrend die detaillierten, physikalischen Eigenschaften von Tunnelprozessen, basie-
rend auf Phononenemission ebenfalls theoretisch durch den Ansatz des BTH und ei-
nem modifizierten Austausch-Hamiltonian beschrieben werden konnen [66], kann das
zugrundeliegende Konzept auch fundamental durch die Grenzen von Energie- und Im-
pulserhaltung verstanden werden. Fiir Elektronentunneln vom initialen QD-Zustand

mit E )

(QiD in ein 2DEG mit Fermi-Energie Er muss gelten:

Eg)D > Er+FEpo, (2.55)

da das 2DEG nur fiir Energien iiber der Fermi-Energie ein Kontinuum von freien,
elektronischen Zustidnden aufweist. Die Energiewerte des Anfangszustandes im QD
und dem Endzustand im 2DEG E® _ sind iiber die Energieerhaltung gemaf3

2DEG
() _ p®
Edb = Eohec + ELo (2.56)

miteinander verkniipft. Von ebenso hohem Interesse im Rahmen des Phononenassi-
stierten Tunnelns ist dabei der Mechanismus des Impulsiibertrags vom tunnelnden
Elektron an das Kristallgitter. Ausgehend von der Impulserhaltung gilt die Beziehung:
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(@) _ 1.
kQD,xy - kZDEG,xy +kroy (2.57)
tiir den Wellenvektor des Elektrons im Anfangs- k(Qi)D und Endzustand K9 sowie
XY 2DEG,xy

der optische Phononen Wellenvektor ki x,- Der Austausch von Impuls und Energie
erhoht die strikte Limitierung vom elastischen Elektronentunneln in und aus den QDs,

welche sonst nur bis zum 2DEG-Fermi-Kreis moglich ist.

2.3 Wechselwirkung zwischen Halbleitern und Photonen

Fiir die Wechselwirkung zwischen Halbleitern und Photonen ist die Grofse der Band-
liicke und Position im k-Raum von entscheidender Bedeutung. Dabei wird, wie bereits
in Kap. 2.1 angesprochen, zwischen direkten und indirekten Bandliicken unterschie-
den, da diese sehr unterschiedliches Generations- und Rekombinationsvermégen von
Elektronen und Lochern aufweisen.

Wechselwirkung von Photonen mit direkten und indirekten Halbleitern

Trifft ein Photon auf einen Halbleiter, so besteht die Moglichkeit, dass die Photonen-
energie teilweise oder vollstandig von einem Elektron im Valenzband aufgenommen
wird und eine Anregung iiber die Bandliicke in das dariiber liegende Leitungsband
stattfindet. Dieser optisch angeregte Interbandiibergang wird als Fundamentalabsorp-
tion bezeichnet. Bei T = 0 K muss die Energie des Photons mit Frequenz v mindestens

der Bandliickenenergie Eg entsprechen, sodass gilt:
hv > Eg. (2.58)

Da der Photonenimpuls besonders klein ist, findet ein Interbandiibergang vornehm-
lich vertikal im Impulsraum statt, was der wesentliche Grund fiir die unterschiedlichen
Absorptionskoeffizienten von Photonen bei direkten und indirekten Halbleitern ist. Zu
beachten ist, dass die in dieser Arbeit untersuchten Halbleiterschichten fast alle eine
direkte Bandliicke aufweisen. Neben den ohnehin direkten Bandliicken von GaAs und
InAs ist AlyGa_,As fiir x < 0,4 ein direkter und fiir grofiere x ein indirekter Halbleiter
[67].

Die zusétzliche Absorption eines Phonons fiir den benétigten Impulsiibertrag fiir eine
Fundamentalabsorption bei indirekten Halbleitern ist jedoch auch bei direkten Halblei-
tern zu beobachten [68]. Stattdessen steigt der Absorptionskoeffizient schon unterhalb
der Bandliickenenergie stark an, sodass eine Fundamentalabsorption begiinstigt wird,
obwohl der Halbleiter noch ganzlich transparent sein sollte. Der Anstieg des Koeffizi-

enten ist dabei stark temperaturabhingig, was die Annahme einer Beteiligung durch
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Phononen unterstiitzt, da diese als Energielieferant fungieren und GI. 2.58 fiir endli-
che Temperaturen nur ndherungsweise gilt. Ferner hat der gebundene Zustand des
Elektron-Loch-Paares (Exziton) eine minimal kleinere Energie als der ungebundene
Zustand. Eine Anderung der Fundamentalabsorption kann dariiber hinaus durch An-
legen eines elektrischen Feldes an den Halbleiter erreicht werden, da die Bandkanten
verkippen, was effektiv eine Reduzierung der Bandliicke zur Folge hat (Franz-Keldysh-
Effekt [69]).

2.3.1 Exzitonen

Exzitonen im Volumenhalbleiter

Die verschiedenen Ladungstrédger in einem Volumenhalbleiter sind durch elektrostati-
sche Wechselwirkung leicht aneinander gebunden und bilden somit ein Quasi-Teilchen,
welches Exziton genannt wird. Dabei unterscheidet man in einem Volumenhalbleiter
zwischen Exzitonen, die stark an die Atomriimpfe im Kristallgitter gebunden sind,
sog. Frenkel-Exzitonen, und Mott-Wannier Exzitonen, die mit einer weitaus grofieren
Ausdehnung als die Gitterkonstante des Kristalls im Vergleich nur schwach gebunden
sind. Insbesondere letztere treten z. B. in GaAs auf und konnen theoretisch dhnlich wie
das Wasserstoffatom, bei dem die Coulomb-Wechselwirkung um die Dielektrizitdt des
Kristalls abgeschirmt wird, behandelt werden. Fiir den Exzitonen-Bohr-Radius gilt:

m
ay = o -n?eaq o n? (2.59)

wobei gy fiir den Wasserstoff-Bohrradius steht. Die resultierenden Exzitonen-

Bindungsenergien EY ergeben sich zu [70]:

my 1 2
E% =13,6eV- Zr 3z X (2.60)
In QDs ist die Ausdehnung des Quasi-Teilchens nicht mehr wesentlich grofler als die
Gitterkonstante des Kristalls, sodass in diesem Fall eine separate Beschreibung fiir

Elektron-Loch-Paare herangezogen werden muss.

Exzitonen im Quantenpunkt

InAs-QDs wirken aufgrund der kleineren Bandliicken im Vergleich zur umgebenden
GaAs-Matrix sehr attraktiv auf Ladungstrdger und die Rekombinationsrate der
Elektron-Loch-Paare ist aufgrund des starken Einschlusses erhoht.

In dieser Arbeit werden die Elektron-Loch-Paare nicht-resonant erzeugt, d.h. die
eingestrahlte Photonenenergie ist grofser, als die Bandliicke der beteiligten Materialien.
Da der Wirkungsquerschnitt der QDs selbst bei hoher Dichte relativ gering ist,
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findet die Generation im Wesentlichen im GaAs oder in der InAs-Benetzungsschicht
(Kap. 3.1.1) statt. Bei geeigneter eingestrahlter Wellenldnge ist jedoch die Generation
von Elektron-Loch-Paaren in den QDs ebenfalls moglich.

Die erzeugten Elektronen und Locher diffundieren anschliefend im Zeitrahmen
ihrer Lebensdauer in die energetisch giinstigsten, freien Zustiande. Dabei konnen sie
gemeinsam in einem QD eingefangen werden und in den energetisch niedrigsten
Zustand relaxieren oder Elektron und Loch werden aufgrund elektrischer Felder in-
nerhalb der Halbleiter-Heterostruktur von einander getrennt, skizziert in Abb. 2.10(a)

[71]. Die zeitliche Dauer fiir den Ladungstransport von Elektronen und Lochern nach

(@)

Abbildung 2.10: (a) Skizzierte Anregung eines Elektron-Loch-Paares nicht-resonant in die InAs-
Benetzungsschicht bzw. die umgebende GaAs-Matrix. Das Loch (rot) diffundiert dabei im Va-
lenzband zum QD und relaxiert auf den energetisch giinstigsten Zustand. Durch anlegen eines
elektrischen Feldes kann das Elektron (blau) aufgrund der Bandverkippung beeinflusst wer-
den und diffundiert dabei entweder analog zum Loch im Leitungsband in den QD (links) oder
in Richtung des Ladungstrdgerreservoir bei negativem elektrischen Feld [71] (rechts). Im QD
bilden Elektron und Loch aufgrund des starken Potentialeinschlusses einen Exziton-Zustand
und rekombinieren nach wenigen ns. (b) Schematische Darstellung verschieden geladener
Exziton-Zustdande X im parabolischen QD-Potential. Der Exponent gibt dabei die effektive Ge-
samtladung an.
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der Generation nimmt mit steigender QD-Dichte ab [30]. Ohnesorge et al. konnten
an Ing3GagyAs-QDs in GaAs (QD-Hohe 5nm, -Durchmesser 15nm und -Dichte
2:10°cm™2) zeigen, dass die Einfangdauer bei einer Temperatur von T = 2K bei
ungefdhr 7q, = 31 ps liegt. In dieser Zeit diffundieren die Ladungstrager in die QDs
und werden in den oberen Quantisierungsniveaus eingefangen. Die Relaxationsdauer
in energetisch niedrigere Zustinde (Relaxation wird {iiber Phononenbeteiligung
ermoglicht) liegt bei gleicher Temperatur bei 7,1, = 60-100 ps [72].

Wenn ein Elektron und ein Loch in einem QD lokalisiert sind, kommt es nach einer
Exziton-Lebensdauer 1) unter Aussendung eines Photons zu einer Rekombination der
Ladungstrager. Heitz et al. haben durch Messungen an pyramidalen InAs-QDs (QD-
Hohe 4-6 nm, -Durchmesser 12-14 nm und -Dichte ~ 101! Cm_z) zeigen konnen, dass
die Exzitonenlebensdauer bei 7¢j, = 1 ns fiir T = 1,8 K liegt und damit wesentlich langer
ist, als die Einfang- und Relaxationszeit. Ferner konnte gezeigt werden, dass die Le-
bensdauer fiir angeregte Zustande wesentlich kiirzer ist, als im Grundzustand. Heitz et
al. fithren dies auf Kristalldefekt bedingte, nicht-strahlende Rekombination zurtick [73].

Fiir die Rekombination eines Elektron-Loch-Paares wird unterschieden zwischen strah-
lender sowie nicht-strahlender Rekombination, wie z. B. die Auger-Rekombination
und die Rekombination an Storstellen. Diese verschiedenen Kandle konnen dabei
parallel und unabhéngig voneinander stattfinden. So findet vornehmlich die strah-
lende Rekombination eines Elektron-Loch-Paares bei direkten Halbleitern statt und
fithrt zu einer Aussendung eines Photons, das die Energiedifferenz zwischen dem
Elektron-QD-Zustand (im Leitungsband) und Loch-QD-Zustand (im Valenzband)
tragt. Bei der nicht-strahlenden Auger-Rekombination - hdufig in Halbleitern hoher
Ladungstragerdichte beobachtet - wird diese Energiedifferenz an ein drittes Teilchen
abgegeben, das seine Energie wiederum {iiber Phononen-Streuung an den Kristall
abgibt. Die Rekombination an Storstellen kann sowohl strahlend als auch Auger-artig
sein, wobei die Ladungstrdger immer unter Beteiligung einer Storstelle im Kristall

einen Rekombinationspfad finden.

Hoher geladene Exzitonen

Bisher wurden ausschliefilich neutrale Exzitonen betrachtet, d.h. ein insgesamt la-
dungsneutrales Elektron-Loch-Paar mit einem elektrischen Dipolfeld. Neben den neu-
tralen Exzitonen gibt es geladene Exzitonen, bei denen entweder neben einem Elek-
tron mehrere Locher oder neben einem Loch mehrere Elektronen beteiligt sind [s.
Abb. 2.10(b)]. Dabei wird das jeweilige Exziton mit einem X abgekiirzt, dem ein Expo-

nent fiir die Ladung angefiigt wird. So bedeutet z. B. X>*, dass neben einem Elektron
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noch drei weitere Locher zu dem Exziton beitragen und das Quasi-Teilchen demnach
zweifach positiv geladen ist.

Der Ladezustand von QDs kann - wie schon beschrieben - iiber ein elektrisches Feld
eingestellt werden. In den in dieser Arbeit verwendeten Halbleiter-Hetereostrukturen
sind die QDs {iber eine Tunnelbarriere an ein Ladungstrégerreservoir gekoppelt. Dies
ist in den meisten Féllen eine volumendotierte GaAs-Schicht oder im Speziellen auch
ein 2DEG, wie im Falle der im Rahmen dieser Arbeit angewandten Methode der Leit-
wertspektroskopie (Kap. 4.1). Je nach Grofie des angelegten elektrischen Feldes kann
die Tunnelkopplung zwischen Ladungstrdgerreservoir und QD-Schicht eingestellt wer-
den (Kap. 2.2.4).

Ediger et al. [74] haben durch optische und Labud et al. [71] durch elektronische Mes-
sungen gezeigt, dass der Exziton-Ladungzustand im QD iiber ein elektrisches Feld
und die dadurch verdnderte Tunnelkopplung mit dem Elektronenreservoir eingestellt
werden kann. Dabei steigt die Anzahl der Locher mit negativem, elektrischen Feld
bis zu einem Gleichgewichtszustand an, da mit zunehmender positiver Ladung das
attraktive Potential im QD fiir Elektronen im Ladungstrégerreservoir steigt und Re-
kombinationsprozesse die Elektronen-Locher-Generation kompensieren. Zu beachten
ist dabei, dass die Energie der optischen Anregung grofd genug sein muss, um Elektro-
nen im Leitungsband in ausreichender Menge anzuregen.

Ferner kann beobachtet werden, dass sowohl die optische als auch die elektronische
Signalhohe mit steigender Ladungstrdageranzahl, welche am Exziton beteiligt sind, ab-
nimmt. Wird ein InAs-QD als kreisrunde Scheibe mit Radius 10nm und einer Hohe
von 3nm angenommen, so betrdgt das Volumen ungefihr 950 nm?. Dies ergibt eine
Ladungstragerdichte mit einem Elektron im QD von pgp ~ 10'® cm™. Aufgrund dieser
hohen Dichte und dem entsprechenden Anstieg durch zusatzliche Ladungstrager kann
von einer lokal verstdarkten Auger-Rekombination ausgegangen werden. Die bei der
Rekombination frei werdende Energie wird dabei nicht iiber ein Photon abgestrahlt,
sondern an einen anderen Ladungstrager {ibergeben der bei ausreichender Energie den
QD verlasst.

2.4 Elektronisches Rauschen

Alle elektrischen Bauelemente sind in gewissem Mafle rauschbehaftet und die Ursa-
chen lassen sich im Wesentlichen auf die thermische Bewegung und Quantisierung
der Elementarteilchen zuriickfiihren [10]. Halbleiter weisen dartiiber hinaus, bedingt
durch Bandiibergdnge und Verunreinigungen, insbesondere bei kleinen Frequenzen
zusitzliches Rauschen auf. Bei einem Messprozess gilt das Superpositionsprinzip, da-

bei addieren sich alle Rauschsignale und Messsignal unabhéngig voneinander zu einem
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Gesamtsignal = Messsignal + Gesamtrauschen.

Bei kleineren Frequenzen nimmt die Rauschleistung vor allem bei Halbleitern mit 1/ f
bzw. 1/ f2 zu und geht zu hoheren Frequenzen im Bereich von kHz und MHz in das
konstante thermische Widerstandsrauschen und Schrotrauschen iiber, s. Abb. 2.11. Ein
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T=300K -

50 U,=25V —
X 10f° |

40 | -

30 -

20 |-

Rauschen [nV/Hz"]

10k Weiltes Rauschen

0 1 L1 1l 1 Lol 1 L1 1l 1 Lol 1 L1 1 111

1 10 100 1k 10k 100k
flHz]

Abbildung 2.11: Spannungsrauschen eines Operationsverstiarkers bei Raumtemperatur unter
Last [75] halb logarithmisch aufgetragen. Gut sichtbar sind das 1/ f bzw. 1/ f? Verhalten bei klei-
nen Frequenzen und der Ubergang in ein konstantes Weifles Rauschen zu hoheren Frequenzen.

frequenzunabhéngiges Rauschen wird allgemein als Weifies Rauschen bezeichnet.
Um eine quantitative Aussage tiber die Qualitdt des Messsignals zu treffen, wird das
Signal zu Rauschverhiltnis (STN) gemafs:

Signal

STN = 2.61
Gesamtrauschen ( )

gebildet. Generell wird zwischen Spannungs- und Stromrauschen unterschieden, wo-
bei sich diese Bezeichnungen nur auf die Ursache beziehen und iiber das Ohmsche
Gesetz unweigerlich eine gegenseitige Beeinflussung der effektiven Rauschleistungen
stattfindet. Schlussendlich entsteht in einem elektrischen Schaltkreis eine Summe aus
verschiedensten Quellen und ein entsprechendes STN, wobei Stromrauschquellen all-
gemein einen grofieren, negativen Einfluss darstellen. Neben intrinsischen Rauschein-
fliissen konnen externe elektrische und magnetische Felder sowie mechanische Einfliis-
se sich negativ auf das Messsignal auswirken. Dies gilt es vollstandig zu beseitigen und
wiéhrend der Messung von der gesamten Messelektronik abzuschirmen. Alle signal-
fiihrenden Leitungen sowie Messgerite sollten abgeschirmt sein und ein sternférmiges

Bezugspotential (Erdung) fiir alle Punkte gewéhrleistet werden.
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24.1 Spannungsrauschen

Johnsen-Nyquist-Rauschen

Johnsen-Nyquist-Rauschen, Warmerauschen oder auch thermisches Widerstandsrau-
schen beschreibt allgemein das Rauschen eines metallischen Leiters bzw. Widerstands.
Es entsteht durch Ladungstragerfluktuationen an den Kontakten eines Widerstandes
oder elektrischen Leiters aufgrund thermischer Bewegung und Streumechanismen im
Kristallgitter. Es ist dabei unabhdngig von angelegter Spannung und flieSendem Strom,
da die thermische Energie der Elektronen wesentlich grofser ist als die Bewegungs-
energie des Spannungsdrifts, schematisch dargestellt in Abb. 2.12. Die resultierende

v A
- : v T e T8
> 1 o Fol off wié 517
T=0K T=42K T=300K

Abbildung 2.12: Schematische Darstellung der Entstehung von Warmerauschen aufgrund ther-
mischer Bewegung von Ladungstrdgern (Elektronen). Am absoluten Nullpunkt bei T = 0K
(links) verschwindet jegliches Warmerauschen, da Gitterschwingungen und Elektronenbewe-
gung vollstindig einfrieren. Mit steigender Temperatur nimmt die Phononenanzahl zu und
so das Warmerauschen entsprechend Gl. 2.63 fiir T = 4,2K (Mitte) und Raumtemperatur [T =
300K (rechts)].

Rauschspannung U, ist iiber die Zeit t gemittelt 0, so wie es auch die thermische Bewe-
gung des Elektronenensembles ist. Demnach setzt man fiir Messung und Auswertung
den quadratischen Mittelwert (Urzl) an, aus dem sich dann der Effektivwert U,, ¢¢ be-
rechnen ldsst. Nyquist erarbeitete nach einem Gedankenexperiment eine Formel fiir
dieses quadratische Mittel der Rauschspannung, wonach sich ein linearer Zusammen-
hang zur Temperatur T, dem Widerstandswert R und dem betrachteten Frequenzband
Af ergibt. Die Boltzmann-Konstante kg stellt den mikroskopischen Zusammenhang
zwischen minimaler kinetische Energie der Elektronen und Temperatur her, was als
Ausdruck fiir die gequantelte, spezifische Wéarme eines jeden Teilchens interpretiert
werden kann. Fiir den quadratischen Mittelwert gilt:

(U?) = 4kgTRAS, (2.62)
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woraus entsprechend fiir den Effektivwert des Widerstandsrauschen folgt:

Uy eff = \AkgTRAS. (2.63)

Alle Leiter mit einem endlichen Widerstand R und einer Temperatur T iiber dem

absoluten Nullpunkt haben an seinen Enden eine messbare Rauschleistungsdichte

(UR)
=

(Pn) = (2.64)

Die Rauschspannung nimmt zwar linear mit dem betrachteten Frequenzband zu, ist
tiber alle Frequenzen jedoch konstant und macht den Hauptanteil des weifien Rau-

schens aus [10].

2.4.2 Stromrauschen

Schrotrauschen

Schrotrauschen entsteht infolge eines Stroms I, der eine Potentialbarriere tiberwindet.
Da sich der Gesamtstrom aus einzelnen Elektronen mit der Elementarladung e zusam-
mensetzt, muss jedes fiir sich diese Barriere iiberwinden. Dies geschieht nicht gleich-
maflig, da die Energie der Ladungstrager der Fermi-Dirac-Statistik folgt und bei hohen
Temperaturen der Boltzmann-Verteilung, was auf makroskopischer Ebene in Summe
zu einer endlichen Stromschwankung Al fiihrt. Fiir das gemittelte Rauschstromquadrat
(%) gilt:

(I2) = 2eIAf. (2.65)

Die Grofie des Schrotrauschens hingt also von der Grofie des fliesenden Stromes ab und
zeigt keine direkte Temperaturabhdngigkeit. Sie ist dadurch im thermischen Gleichge-
wicht vom Johnson-Nyquist-Rauschen zu unterscheiden. Das Rauschstromquadrat des
Stroms in einem Frequenzband ist fiir technische Frequenzen unabhéangig von der Fre-
quenz und proportional zur Breite des Frequenzbandes. Erst ab Frequenzen, deren

Periode so kurz wie etwa die Transitzeit durch die Barriere ist, fallt das Schrotrauschen
mit 1/ 2 ab.

Funkelrauschen (1/f"-Rauschen)

Das sog. Funkelrauschen (aus dem eng. flicker-noise) ist vor allem fiir die hohe spektrale
Rauschleistungsdichte bei kleinen Frequenzen verantwortlich. Es wird durch Gitter-
fehler, Verunreinigungen, Oberflicheneffekte und anderen Struktur- und Ladungshin-
dernissen in einer Kristallstruktur hervorgerufen. Funkelrauschen ist immer an einen
Stromfluss gekoppelt, wobei manche Effekte eher ein 1/f und andere ein 1/f? Verhal-
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ten aufweisen. In Halbleitern liegen Ursachen fiir 1/f2 Rauschen darin, dass einzelne
Ladungstrager statistisch mit geladenen Storstellen und Verunreinigungen Coulomb-
Wechselwirken, wobei sie sich anheften und wieder freigegeben werden. 1/ f Verhalten
zeigt sich bei Schwankungen der Ladungstrdagerdichte in Halbleitern, hervorgerufen
durch Generations- und Rekombinationsprozesse und bei der thermisch aktivierten
Bewegung von Gitterfehlern.

Das Funkelrauschen ist entsprechend bauelementeabhidngig, nimmt stark mit der
Stromdichte zu und macht sich deshalb bei eng benachbarten, metallischen Verbindun-
gen bemerkbar (beispielsweise Bonddréhte), ist jedoch bei Frequenzen grofier 10 kHz
vernachldssigbar. Allgemein ist nach aktuellem Stand der Wissenschaft nach wie vor
nicht vollstandig geklart, warum das Rauschen eine 1/ f" Abhdngigkeit aufweist [76].
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3 Probenwachstum und Prozessierung

Die Realisierung von niederdimensionalen Quantensystemen in Halbleiterstrukturen
erfordert sehr prazise Fabrikationstechniken. Als Zugang, zu den in dieser Arbeit un-
tersuchten Phanomenen, wurden QDs in Tunnelkontakt zu einem invertierten HEMT
mittels der Technik der MBE angefertigt.

An den damit hergestellten Proben sind im Folgenden elektronische und optische
Charakterisierung vorgenommen worden. Damit eine Halbleiterstruktur elektronisch
in die entsprechenden Messaufbauten eingebunden werden kann, sind weitere Pro-
zessierungsschritte erforderlich, bei denen speziell formierte Metall-Kontakte auf den
Halbleiter aufgebracht werden (Kap. 2.1.3). Dieses Kapitel soll den vollstaindigen Her-

stellungsprozess der untersuchten Proben darlegen.

3.1 Molekularstrahlepitaxie

Die weitverbreitetste Methode Halbleiter-Heterostrukturen herzustellen, welche der
Reinheit und Genauigkeit geniigen, quantenmechanische Effekte zu untersuchen,
ist kontrolliertes Schichtwachstums mittels MBE. Alle in dieser Arbeit verwandten
Proben wurden an der lehrstuhleigenen III/V-er Riber-MBE hergestellt, schematisch
dargestellt in Abb. 3.1.

Hochreine Materialien aus der IlI-er (Ga, Al, In) und V-er Gruppe (As) befinden
sich in den sog. Effusionszellen und werden elektrisch soweit erhitzt, dass das Material
evaporiert. Die Zellen selbst befinden sich dabei im UHV, sodass die freien Wegldangen
der Partikel ausreichend grof sind, um StofSprozesse mit dem Restgas zu vermeiden.
Dadurch kann das evaporierte Ill-er Material einen atomaren und das As einen
molekularen Strahl ausbilden, welcher auf die Oberfliche des beheizten Substrats -
dem sog. wafer - gerichtet ist [78]. Hier dissoziieren die As-Molekiile, binden mit den
III-er Materialien und bilden gebundene Halbleiterschichten aus GaAs, InAs, AlAs
oder Legierungen dieser Stoffe aus (z. B. AL,Gaj_,As) [79]. Aufgrund des inhomogenen
Flussprofils der verschiedenen Zellen und der unterschiedlichen Richtwinkel wéchst
das Material insbesondere zum Rand des Substrats im Allgemeinen mit einem

Gradienten. Durch Rotation des Substrats kann diese Inhomogenitét jedoch signifikant
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der III/V-er Riber-MBE des Lehrstuhls fiir Angewand-
te Festkorperphysik der Ruhr- Universitit Bochum, basierend auf [77]. Uber den Zellen rotiert
das Substrat (eng. wafer) und wird durch kontrolliertes Offnen und Schlieen der Klappen (eng.
shutter) vor den Zellen epitaktisch durch einen gerichteten Molekular- bzw. Atomstrahl aus den
evaporierenden Materialien bewachsen. Fiir eine moglichst reine Kristallqualitat befinden sich
Substrat und Zellen dabei im UHV.

reduziert werden. Die UHV-Umgebung innerhalb der MBE-Kammer stellt sicher,
dass die Menge an Verunreinigungen und Storstellen durch Restgasatome in der
Kristallstruktur sehr gering ist. Fiir einen moglichst kleinen Gasdruck sind an die
Kammer zwei Ionengetterpumpen (IGP) angeschlossen und wiahrend des aktiven
Wachstums wird die Innenwandung der Anlage - besonders um die Zellen herum -
in einem doppelwandigen Innenbehilter (shroud) zusatzlich mit fliissigem Stickstoff
(LNp, T = 77K) umspiilt. Dadurch konnen Restgasatome und von den Heifsdrdhten
emittiertes CO effektiv an den Innenwandungen der Vakuumkammer adsorbieren [78].
Der Gesamtdruck in der Kammer liegt wihrend des Wachstums bei pg ~ 1071° Torr
und die Partialdriicke des Restgases werden aufierhalb des aktiven Wachstums tiber
ein Quadrupol-Massenspektrometer (QMS) registriert.

Neben den Effusionszellen fiir die III/V-er Materialien sind zwei weitere Zellen mit
Silizium (Si) und Kohlenstoff (C) zur kontrollierten n- bzw. p-Dotierung vorhanden.
Durch die Temperatur der Effusionszellen kann die Evaporationsrate der Materialien
eingestellt werden, was eine kontrollierte Wachstumsrate auf dem Substrat erlaubt.

Dariiber hinaus ist vor jeder Zelle eine Klappe angebracht - ein sog. shutter - der die
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3.1. Molekularstrahlepitaxie

zeitlich kontrollierte, angebotene Materialmenge auf dem Substrat und die entspre-
chende Komposition der einzelnen Materialien steuerbar macht. Dadurch kénnen die
Schichtdicken der gewiinschten Halbleiter-Hetereostrukur nahezu atomlagengenau
eingestellt werden.

Zur Bestimmung der genauen Wachstumsrate wird mittels Beugung hochenergeti-
scher Elektronen bei Reflexion - eng. reflection high-energy electron diffraction (RHEED)
diese in Zusammenhang zur Zelltemperatur gebracht [80]. Dabei wird ein Elektro-
nenstrahl, ausgehend von einer Elektronenkanone in einem flachen Winkel auf das
Substrat fokussiert und das resultierende Beugungsmuster, der Elektronen an der
Wachstumsfront auf einem gegeniiberliegenden fluoreszierenden Schirm abgebildet.
Dieses variiert mit der Rauheit der Oberfliche auf dem Substrat und zeigt im Idealfall

einen mit der Dauer des Wachstums einer Atomlage periodischen Intensitatswechsel.

3.1.1 Stranski—-Krastanov-Wachstum

Zur Herstellung der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten InAs-QDs wurde das
Stranski-Krastanov-Wachstum verwendet. Beginnend auf einer abgeschlossenen
GaAs-Oberflache in (001)-Richtung wird unter reduzierter Substrattemperatur InAs
in Stofsen (shutter wird gedffnet und geschlossen) von ca. 4 s angeboten. Die Gitterkon-
stanten von InAs und GaAs unterscheiden sich dabei um ca. 7 %, sodass sich nach einer
nominell 1,5ML dicken Schicht InAs [Benetzungsschicht - eng. wetting layer (WL)]
selbstorganisierte Inseln ausbilden, in denen die entstandenen Gitterverspannungen
relaxieren, s. Abb. 3.2 [81]. Die dabei entstehenden QDs haben im Allgemeinen einen
Durchmesser im Bereich von 20 nm und eine Hohe im Bereich von 8 nm. Die Schwan-
kung in der Grofie des gesamten Ensembles folgt dabei einer Normalverteilung.

AnschlieSfend werden diese InAs-Inseln mit GaAs teilweise oder vollstindig
tiberwachsen, sodass der dreidimensionale, nanoskopische Potentialeinschluss rea-
lisiert ist, wobei die Hohe des QDs die Lage der Energieniveaus beeinflusst (Kap. 2.2.2).

Da im Rahmen dieser Arbeit neben der Untersuchung einer Lage QDs, eben-
falls QDMs behandelt wurden, sei im Folgenden noch auf das Wachstum dieser
eingegangen. Wie bereits beschrieben, weisen InAs und GaAs unterschiedliche Git-
terkonstanten auf und dieser Versatz fiihrt letztlich zur Ausbildung von InAs-Inseln.
Wihrend des Uberwachsens dieser durch GaAs tragen die neuen Schichten tiber
einige Atomlagen ein vergleichbares Stressfeld durch die Kristallstruktur in Wachs-
tumsrichtung mit sich. In lateraler Richtung relaxiert dieses in kleineren Abstdnden als
der mittlere Abstand der QDs zu einander. Wird nun eine erneute QD-Schicht wenige

nm {iber der ersten mittels der selben Prozedur aufgebracht, stellen die Unebenheiten
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Abbildung 3.2: (a) Schematischer Querschnitt von selbstorganisierten InAs-QDs mittels
Stranski-Krastanov-Wachstum auf einer (001) GaAs-Oberflache, basierend auf [33]. (b) Raster-
kraftmikroskopie - eng. atomic force microscopy (AFM) Aufnahme von unbedeckten selbstorga-
nisierten InAs-QDs auf GaAs [82]. (c) Transmissionselektronenmikroskopie - eng. transmission
electron microscopy (TEM) Aufnahme des Querschnitts eines selbstorganisierten InAs-QDs und
umgebener GaAs-Matrix [33] [Chauveau, J. (CRHEA) und Ludwig, A. (RUB)].

in der Wachstumsfront Kristallisationskeime dar, an denen sich die InAs-Inseln
vornehmlich ausbilden. Dadurch wird durch rein epitaktische Prozesse eine gute
raumliche sowie durch den geringen Abstand auch quantenmechanische Kopplung
der QDs erzielt. Mit einem Abstand in z-Richtung im Bereich von ca. 5nm treten
dadurch Tunnelkopplung und molekiilartige Phdnomene durch Wechselwirkung der

Energieniveaus untereinander auf.

Indium-flush-Technik

Fiir die kontrollierte Einstellung der Energieniveaus kann die Hohe der QDs in einem
gewissen Bereich eingestellt werden. Im Rahmen der sog. In-flush-Technik wird ausge-
nutzt, dass die Sublimationstemperatur von InAs unter der von GaAs liegt [83]. Dabei
werden die InAs-QD nur teilweise von GaAs iiberwachsen, sodass die freiliegenden

Kuppen an der Oberseite der QDs durch entsprechende Erh6hung der Substrattempe-
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3.1. Molekularstrahlepitaxie

taur abdampfen. Dies hat eine Reduzierung der effektiven Hohe der QDs und entspre-
chendem Anstieg der Grundzustandsenergie durch den engeren Potentialeinschluss in
z-Richtung zur Folge.

Zu beachten ist, dass die Qualitdt des Einschlusses teilweise negativ durch dieses Ver-
fahren beeinflusst wird. Dabei werden z. B. grofiere QD-Ensemble Inhomogenitdten
beobachtet, sodass die Unterscheidbarkeit einzelner Ladezustiande abnimmt [84]. Des
Weiteren konnen hoher angeregte Zustidnde je nach Reduzierung in z-Richtung nicht

mehr im Potenzialtopf existieren.

3.1.2 Probenstrukturen

Alle in dieser Arbeit verwendeten Proben beinhalten eine invertierte HEMT-Struktur
mit einem leitenden 2DEG-Kanal, welcher in Tunnelkontakt zu einer oder zwei Schich-
ten von QDs steht [55, 85]. Zwar ist fiir das Verstdndnis der spateren Messergebnisse die
Schichtabfolge der Halbleiter-Hererostruktur und die resultierende Bandstruktur von
essentieller Bedeutung, fiir die konkreten Wachstumsparameter soll an dieser Stelle je-
doch auf friithere Arbeiten verwiesen werden [86, 87]. Diese bieten dabei einen starkeren

Fokus auf dem MBE-Wachstum und weniger auf der elektronischen Charakterisierung.

Probe #14010 - Einzelne Lage Quantenpunkte

Die Schichtabfolge von Probe #14010g ist zusammen mit einer entsprechenden ein-
dimensionalen Bandstruktursimulation [88] in Abb. 3.3 gezeigt. Beginnend auf einem
(001)-orientierten GaAs-Substrat wurde eine 200 nm GaAs-Schicht aufgewachsen, wel-
che Kristallfehler und Verunreinigungen des Substrats ausgleichen soll. Anschliefsend,
zum Zwecke weiterer Glattungen, wurde ein kurzperiodisches Ubergitter - eng. short-
periodic supperlatice (SPS) gewachsen, bestehend aus 40 Iterationen von jeweils 2nm
wechselnden Lagen AlAs und GaAs. Diese Technik sorgt dafiir, dass bestehende Kri-
stalldefekte sehr effektiv bereits nach 2 Abfolgen vollstindig verschwinden und die
Diffusion von Verunreinigungen aus dem Substrat unterdriickt wird [89].

Auf dem SPS wurde eine 300 nm dicke Schicht Aly34Alps6As und eine Modulations-
dotierung mit Si (sog. 6-Dotierung [90, 91]) gewachsen. Bei dieser Art der Dotierung
werden fiir eine bestimmte Dauer alle shutter bis auf Si geschlossen, sodass folglich kein
aktives Schichtwachstum stattfindet. Dies fiihrt zu einer entsprechend hohen Dichte an
Si-Atomen auf der Oberfldache des Alj34Alj g6As. Diese konnen zwar bei ausreichend
hoher Substrattemperatur und einer noch nicht vollstindig kristallinen Wachstums-
front ein paar wenige Atomlagen in das Material diffundieren, es kann jedoch eine
nahezu 6-artige Dotierstoffkonzentration angenommen werden [92]. Auf diese folgt
der spacer mit einer 16 nm dicken Al 34Alp 66 As-Schicht (Kap. 2.2.1) und eine 15 nm La-
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Abbildung 3.3: (a) Schematische Schichtabfolge der invertierten HEMT-Heterostruktur mit
einer Lage InAs-QDs zwischen 2DEG und Schottky-Kontakt (gate) von Probe #14010g. Die
Schichten vor dem invertierten HEMT wurden ausgelassen, da sie im Wesentlichen zur Glat-
tung des Substrats dienen, aber keinen weiteren Einfluss auf die untersuchten physikalischen
Prozesse haben. (b) Entsprechende Leitungs- und Valenzbandstruktur, welche durch eine ein-
dimensionale Poisson-Schrodinger Simulation [88] erhalten wurden. Grafik basierend auf [13].

ge GaAs. Aufgrund der grofieren Bandliicke von Alg33Alp66As im Vergleich zu GaAs
(Tab. 2.1) diffundierten die Elektronen aus der Si-Dotierung in den entstandenen, drei-
eckigen Potentialeinschluss. Dabei liegt die Fermi-Energie Er tiber der Leitungsband-
kante, sodass sich ein 2DEG mit einer hohen Elektronenbeweglichkeit ausbildet, s.
Abb. 3.3.

An dieser Stelle soll eine 0,1 nm diinne Lage AlAs dem Zweck dienen, dass unter
Anwendungen eines Magnetfeldes fiir etwaige Messungen von beispielsweise Spin-
Zustianden in den QDs [93], das 2DEG keine oder zumindest nur unterdriickte Landau-
Quantisierung aufweist [94].

Die anschlieffenden 10nm Alg34AlgesAs und 5nm GaAs stellen die Tunnelbarriere
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zwischen 2DEG und den darauf folgenden InAs-QDs dar. Diese werden dabei durch
eine 8nm GaAs-Schicht vollstandig abgedeckt. Abschliefsend folgt ein erneutes SPS,
welches diesmal dem Zweck dient, eine Isolation zwischen den QDs und dem sich dar-
tiber befindlichen Schottky-Kontakt zu schaffen. Zuletzt dient eine 5nm GaAs-Schicht
zum einen als Schutz vor Oxidationen des Al und zum anderen als Ubergang fiir einen
entsprechend guten Halbleiter-Metall-Kontakt.

Probe #14846 - Zwei gekoppelte Lagen Quantenpunkte

Die Schichtabfolge von Probe #14846 ist sehr dhnlich aufgebaut, aufler dass in diesem
Fall eine zweite Lage InAs-QDs getrennt durch eine 5,4 nm dicke Schicht GaAs auf die
Erste aufgebracht wurde. Des Weiteren ist die flush-Technik auf beide Lagen mit unter-
schiedlicher Stiarke angewendet. Die erste Lage wurde dabei mit den entsprechenden
54nm und die zweite Lage mit 6,2 nm GaAs tiberwachsen. Durch die starkere Redu-
zierung der QD-Hohe der ersten Lage und unter Beriicksichtigung der intrinsischen
Bandverkippung innerhalb der Probe (Abb. 3.4) soll erreicht werden, dass die Ener-
gieniveaus beider Lagen gleichartig mit dem Ladungstragerreservoir (2DEG) koppeln
konnen [95].

Dariiber hinaus wurde direkt auf beide QD-Lagen eine 0,3 nm dicke AlAs-Schicht auf-
gebracht. Dies war eine zum Zeitpunkt des Probenwachstums neu entwickelte Technik,
um Exzitonenzustdnde im WL zu unterdriicken [87, 96] und ist mittlerweile fiir optisch
aktiven Proben gidngige Praxis geworden. Analog zur vorigen Probe ist die Schichtab-
folge und eine Bandstruktursimulation in Abb. 3.4 dargestellt.

3.2 Probenprozessierung und Funktionalitit

Die Probenprozessierung und deren Weiterentwicklung stellt einen Teil der in dieser
Arbeit enthaltenen neuen Forschungsergebnisse dar [97]. An dieser Stelle wird auf die
allgemeine Handhabung und die fiir elektronische Anwendungen typischen Prozes-
sierungsschritte eingegangen.

Der erste Schritt nach dem MBE-Wachstum ist das Aufbringen eines Schutzlackes auf
die Probenoberflache, um das Material wahrend Lagerung und Transport moglichst
vor Schmutz und Oxidation zu schiitzen. Mit einem Diamantritzer wird aus dem wafer
eine typischerweise 5 x 4 mm? grofie Probe entnommen. Dabei ist allgemein zu bertick-
sichtigen, dass auf etwaige Gradienten insbesondere in der QD-Dichte geachtet wird.
Mittels Aceton kann der Schutzlack entfernt werden und eine anschliefsende Reinigung
durch Isopropanol schliefst die Vorbereitung fiir die darauf folgende Photolithographie
und nass-chemischen Atzprozesse ab.
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Abbildung 3.4: (a) Schematische Schichtabfolge der invertieren HEMT-Heterostruktur mit zwei
gekoppelten Lagen InAs-QDs zwischen 2DEG und Schottky-Kontakt (gate) von Probe #14846v.
Die Schichten vor dem HEMT wurden ausgelassen, da sie im Wesentlichen zur Glattung des
Substrats dienen, aber keinen weiteren Einfluss auf die untersuchten physikalischen Prozesse
haben. (b) Entsprechende Leitungs- und Valenzbandstruktur, welche durch eine eindimensio-
nale Poisson-Schrodinger Simulation [88] erhalten wurden. Grafik basierend auf [13].

Laterale Strukturierung

Damit die gewachsene HEMT-Sturktur elektronisch als Transistor funktionieren kann,
muss die gate-Elektrode in der Lage sein, die Leitfdhigkeit des 2DEGs definiert zu be-
einflussen. Die sog. Mesa trennt dazu das 2DEG und die 6-Dotierung in physisch und
elektronisch von einander isolierte Bereiche. Bei dieser sog. lateralen Strukturierung
wird eine Kontrasterzeugung mittels elektromagnetischer Strahlung angewandt. Hier-
zu nutzt man im Rahmen der Photolithografie die Absorption bzw. Transparenz einer
Maske aus, um diese in eine auf die Probe aufgetragene Fotolackschicht zu projizie-
ren, wobei zwischen positivem und negativem Lack unterschieden werden kann, s.
Abb. 3.5. Allgemein erhalten die Lacke durch das eingestrahlte Licht eine verdnderte
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Abbildung 3.5: (a) Auf der Probenoberfliche aufgetragener positiver Fotolack. Dieser wird
durch eine Maske belichtet, sodass nach dem Entwickeln die von der Maske nicht verdeckten
Flachen gelost werden konnen. (b) Ein negativer Fotolack fiihrt entsprechend zum entgegen-
gesetzten Ergebnis. Die Belichteten Flichen unter der Maske bleiben beim Entwickeln stehen.
Grafik basierend auf [97].

Loslichkeit, sodass bei positivem Lack diese erhoht und bei negativem Lack verringert
wird. Ubliche Wellenldngen fiir die Belichtung liegen im Bereich von 200nm < A >
450 nm. Anschliefsend werden durch Entwicklung bei positivem Lack die belichteten

und bei negativem Lack entsprechend die unbelichteten Bereiche entfernt.

Vertikale Strukturierung

Die photolithographische Vorbereitung dient im Folgenden der vertikalen Strukturie-
rung der Proben. Durch eine Sdure werden die darunterliegenden Halbleiterschichten

in den Bereichen ohne Lackschicht abgetragen, s. Abb. 3.6. Dabei ist auf Zusammen-

L[] Ll

Fotolack Belichtung Entwickeln Atzen
Probe EE— _— E—

Abbildung 3.6: Der vollstindige, einstufige Lackprozess von links nach rechts: Die Probe
wird mit positivem Lack belegt und mittels einer Maske an vordefinierten Stellen belichtet.
Anschlieffend wird der Lack entwickelt und die belichteten Stellen des Lacks werden gelost.
Die Probe wird nun nass-chemisch geitzt, sodass freiliegendes Probenmaterial abgetragen wird.
Grafik basierend auf [97].

setzung und Art des Atzmittels, Temperatur und Konvektionsbedingungen zu achten.
Die Atzrate ist dariiber hinaus abhéngig von der Kristallorientierung.

Es wird zwischen nass-chemischen Atz- und trockenen Atzverfahren unterschieden,
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wobei Erstere in einer Losung und Letztere in der Gasphase stattfinden. Im Rahmen
dieser Arbeit wurde lediglich das nass-chemische Verfahren angewandt. Dieses basiert
auf der Zusammensetzung von drei Bestandteilen, welche die Atzlosung ergeben und
aus einem Mittel zur Oxidation des Halbleiters (Sauren oder Basen; z. B. H,SOy), einem
Oxidationsmittel (z. B. HyO,) und einem Lésungsmittel (z. B. HyO). Beim Atzvorgang
gehen die Halbleiteratome unter Entnahme von Defektelektronen in die Losung tiber.
Ohne Korrelation dazu wird das Oxidationsmittel unter Entnahme von Elektronen aus
dem Valenzband des Halbleiters reduziert. Von Vorteil ist bei dieser Methode, dass die
Atzrate durch die Zusammensetzung der Komponenten bei gleichzeitig guter Materi-
alselektivitdt gut einstellbar ist und das Halbleitermaterial nicht geschadigt wird. Als
negativer Punkt ist anzumerken, dass das Material isotrop geédtzt wird und es dadurch
zu Unterdtzungen der Strukturen kommt [98, 99]. Auf die tatsdchliche Atztiefe in die
Halbleiter-Heterostruktur wird im Rahmen der Messergebnisse in Kap. 5.1.4 ausfiihr-
lich eingegangen. Allgemein ist jedoch zu sagen, dass die Ebene des 2DEGs zwischen
den schlussendlich freistehenden HEMT-Strukturen auf der Probe durchtrennt werden

muss.

Metall-Strukturierung

Nachdem in den vorangegangenen Schritten aus der flachigen Halbleiter-
Heterostruktur einzelne, abgetrennte Bereiche in Form der Mesa herausgearbeitet
wurden, soll im Folgenden auf die Herstellung der Metallkontakte eingegangen
werden.

Zur Metallisierung der Halbleiteroberfliche (Zweistufiger Lackprozess) wird im
ersten Schritt eine Schicht Lift-off-Lack auf den Halbleiter aufgetragen und darauf eine
Schicht Fotolack. Analog zur vorigen Photolithographie wird dieser unter Anwen-
dungen einer entsprechenden Maske belichtet und entwickelt, wobei zusédtzlich zum
Fotolack auch der Lift-off-Lack abgehoben wird. Nun wird die gesamte Oberfldche
mit Metall bedampft und anschlieffend alle tiberschiissigen Bereiche durch Ablosung
des Lift-off-Lacks entfernt, s. Abb. 3.7. Nur auf den zuvor lackfreien Bereichen bleibt
das Metall erhalten. Durch diese Prozedur werden im Falle der verwendeten HEMTs
zwei Ohmsche Kontakte aus einer NiGeAu-Legierung und ein dazwischen liegender
Schottky-Kontakt (gate) aus Au mit Steuerwirkung auf das 2DEG aufgebracht. Fiir
eine detaillierte Darstellung aller relevanten Werte soll an dieser Stelle auf die

Parameterstudien in Kap. 5.1.4 verwiesen werden.

Damit die nun prozessierten Proben elektronisch angesteuert werden konnen,

werden diese in einen sog. chip-carrier eingeklebt und mit sog. bonds leitend auf
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Abbildung 3.7: Der vollstindige, zweistufige Lackprozess von links nach rechts: Die Probe
wird mit dem sog. Lift-off-Lack und dariiber mit positivem Lack belegt und mittels einer Maske
an vordefinierten Stellen belichtet. AnschliefSend wird der Lack entwickelt und die belichteten
Stellen des Lacks werden geldst. Die Probe wird nun mit entsprechenden Metallen, abhingig
von der Art des gewiinschten Kontakts, bedampft. Zuletzt wird der Lift-off -Lack geldst und mit
ihm die ebenfalls bedampften Stellen, sodass letztlich an den vorher tiber die Maske definierten
Stellen ein metallischer Kontakt iibrig bleibt. Grafik basierend auf [97].

Goldkontakten angeschlossen. Im Rahmen dieser Arbeit wurden verschiedene
Verfahren und Parameterstudien zur Optimierung der elektronischen Kontaktierung

durchgefiihrt und die Ergebnisse sind in Kap. 5.1.3 dargestellt.

Funktionalitit der HEMT-Proben

In Abb. 3.8(a) ist eine schematische Darstellung der vollstandig prozessierten HEMT-
Struktur zu sehen. Einer der Ohmschen Kontakte, der sog. source-Kontakt (S) ist geerdet
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Abbildung 3.8: (a) 3D Grafik der vollstindig prozessierten HEMT-Struktur. Ohmische NiGeAu
source- (S) und drain-Kontakte (D) stellen den elektrischen Zugang zum 2DEG her. Durch
Anlegen einer Spannung Ug am gate-Kontakt (G) kann das elektrische Feld zwischen 2DEG
und gate eingestellt werden. (b) Bandstruktursimulation der Struktur aus (a) in der aktiven
Region um 2DEG und QD fiir zwei verschiedene Spannungen Ug = -1,0Vund Ug =0,0 V. Uber
diese gate-Spannung kann die Position der QD-Energieniveaus kontrolliert und in Resonanz
zur Fermi-Energie Er des 2DEGs eingestellt werden. Grafik basierend auf [13].

und an dem anderen, sog. drain-Kontakt (D) liegt eine konstante Spannung Uk an, wel-
che den Strom Ix durch den 2DEG-Kanal unter dem gate (G) treibt. Am Beispiel von
Probe #14010 in Abb. 3.8(b) soll nun die Funktionalitdt der Ladungseinstellung der

QDs tiber eine Spannung Ug am gate erldutert werden.
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3.2. Probenprozessierung und Funktionalitat

Da das 2DEG eine hohe Ladungstragerdichte aufweist, wird das effektive elektrische
Feld an dieser Stelle fast vollstindig abgeschirmt. Um diesen Bereich verkippt sich
jedoch die gesamte Bandstruktur und wird im Elektronenbild fiir Ug > 0V herab- und
fiir Ug < 0V heraufgesetzt. Dadurch konnen die Energieniveaus der QDs sukzessive
in Resonanz mit der Fermi-Energie Er des 2DEGs gebracht werden, s. Abb. 3.8(b). Tritt
eine solche Resonanz auf, setzt ein Ladungstransfer vom 2DEG auf das Energieniveau
des QDs in Form eines Tunnelprozesses ein und im umgekehrten Fall wird ein belade-
ner QD-Zustand entvolkert. Zu beachten ist, dass die Bandstruktur selbst bei Ug =0V
nicht flach ist, sondern durch den Schottky-Kontakt des gates bereits eine eingebaute
Spannung von Uj, = 1,03V (Schottky-Barriere) vorliegt [100].

Die Verschiebung der Energiezustinde AEqp innerhalb des QDs bei einer Gatespan-
nungsdnderung Al ist durch die Geometrie und dem einfachen Ansatz eines Hebel-
arms gegeben, sodass gilt: [45]

AEqp = % AUg. (3.1)

Dabei ist A = Lg/Lgp der Hebelarmfaktor mit dem Abstand Lg zwischen 2DEG und
gate beziehungsweise der QD-Lage Lqop.

An allen in dieser Arbeit verwendeten HEMT-Strukturen wurden Hall-Messungen,
zur Feststellung der Ladungstrdgerdichte n und Beweglichkeit p des 2DEGs durchge-
tiihrt. Die Ergebnisse konnen den Wachstumsprotokollen im Anhang A.7 entnommen

werden.
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4 Experimentelle Methoden

In diesem Kapitel werden die Funktionalitdt und Parameter, der fiir die erhaltenen
Ergebnisse verwendeten Messmethoden beschrieben. Dabei kann fiir die Charakteri-
sierung und Untersuchung von Halbleiter-Heterostrukturen letztlich zwischen einem
optischen und elektronischen Zugang unterschieden werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde im Wesentlichen ein elektronischer Zugang durch die
Methode der Leitwert-Spektroskopie gewdhlt. In einem kleineren Umfang, zur orts-
aufgelosten Feststellung der Molekiilausbildung der gewachsenen QD-Proben, jedoch
ebenso die Photolumineszenz-Spektroskopie als optische Charakterisierungsmethode.

4.1 Leitwert-Spektroskopie

Die Leitwert-Spektroskopie ist eine vielseitige, rein elektrische Messmethode, die all-
gemein zur Charakterisierung von Tunnelprozessen in und aus quantenmechani-
schen Systemen genutzt werden kann. Durch das Be- und Entladen der QDs, die
in Tunnelkontakt zum 2DEG stehen, stellt die Anderung des Leitwerts iiber eine
sich verdndernde Ladungstragerdichte n ein sehr sensitives Maf3 fiir den Ladungszu-
stand der QDs dar [55]. In vorangegangenen Studien wurden mittels dieser Methode
Gleichgewichts- und nicht-Gleichgewichtsphdnomene in selbstorganisierten InAs-QDs
untersucht [54, 55, 61, 101-105].

Im Vergleich zu anderen elektrischen Methoden, wie z. B. der Kapazitats-
Spannungs-Spektroskopie, ermoglicht diese Methode direkten Zugang zur zeitli-
chen Entwicklung des aktuellen Ladungszustandes. Dariiber hinaus konnen nicht-
Gleichgewichtszustdnde in den QDs eingestellt werden und quantenmechanische Ent-
artung der Energieniveaus sind direkt sichtbar.

Messaufbau

Der chip-carrier mit der darauf befestigten Probe befindet sich wéahrend der Leitwert-
Spektroskopie-Messungen in einem Probenhalter, der in fliissiges Helium (LHe) bei T
= 4,2K eingetaucht ist und den elektrischen und optischen Zugang zu den sich au-
Berhalb befindlichen Messgeréten herstellt. Der Aufbau besteht im verwendeten Fall
aus einem PicoScope 5000D, welches 4 Oszilloskop-Eingdnge und zusitzlich einen
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4.1. Leitwert-Spektroskopie

Arbitrar-Funktionsgenerator - eng. arbitrary waveform generator (AWG) beherbergt. Zur
Verstarkung des 2DEG-Stroms Ik dient ein flexibler Strom-Spannungswandler (Stan-
ford Research Systems SR570), und eine Stromquelle (Keithley 236 Source Measure
Unit) versorgt eine 950 nm Leuchtdiode - eng. light-emitting diode (LED) zur kontrol-
lierten Beleuchtung der Probe. Alle Geridte werden durch ein - im Rahmen der Arbeit -
erstelltes LabView-Programm gesteuert, dass gleichzeitig die Ergebnisse ausliest und
verarbeitet. Eine schematische Skizze des Aufbaus ist in Abb. 4.1 dargestellt.

Us+Us LED

\F’Q‘ Stromquelle [« Computer

A

Picoscope

\ 4 Oszilloskop AWG

Verstarker

Abbildung 4.1: Schematischer Messaufbau fiir die Leitwert-Spektroskopie. Ein AWG, als Teil
des PicoScopes, generiert eine Sequenz von Spanungspulsen Ug am gate-Kontakt (G) der
HEMT-Struktur. Der source-Kontakt (S) ist geerdet und tiber den drain-Kontakt (D) wird mittels
einer Gleichspannung Ux ein Strom Ix durch das 2DEG getrieben und tiber einen Strom-
Spannungswandler aufgenommen, verstarkt und als Spannung auf das Oszilloskop des PicoS-
cope gegeben. Eine Stromquelle versorgt eine LED zur Beleuchtung der Probe. Die gesamte
Messung und alle Geréte werden dabei iiber ein LabView-Programm gesteuert. Grafik basie-
rend auf [13].

Der AWG ist mit dem gate der Probe verbunden und gibt zeitaufgeldste Spannungspul-
se Up aus, welche auf die bereits eingefiihrte DC-Spannung Ug aufaddiert werden. Die
Form dieser Pulssequenz kann dabei durch das LabView-Programm definiert werden.
Zeitlich korreliert zur Spannung wird ein Strompuls definierter Lange zur Beleuchtung
der Probe auf die LED gegeben.

Die elektrische Leitfdhigkeit 0 hiangt nach GI. 2.15 linear mit der Ladungstrégerdichte

n zusammen, sodass der Strom Ix bzw. Leitwert

_ Ik
G= e 4.1)

durch das 2DEG mit den Spannungspulsen am gate moduliert wird. Dieser wird iiber

den Strom-Spannungswandler aufgenommen, verstarkt und als Spannung auf einen
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4.1. Leitwert-Spektroskopie

16 bit Eingang am Oszilloskop gegeben.

Um stochastisches Rauschen zu reduzieren, wird die Pulssequenz je nach erforderlicher
Genauigkeit wiederholt und arithmetisch gemittelt. Um den zeitlichen Aufwand bei
vielen tausend Mittelungen moglichst gering zu halten, wurde die Pulsausgabe durch
das PicoScope im Rahmen dieser Arbeit optimiert, damit die Phasentreue der Pulse
zueinander und zu dem zeitlich korrelierten Beleuchtungspuls erhalten bleibt, s. dazu
Anhang A.1.

Messkonzept

Um die Tunneldynamik von Elektronen zwischen dem 2DEG und den QDs zu un-
tersuchen, wird im Allgemeinen eine Pulssequenz, bestehend aus einem rechteckigen
Spannungspuls auf das gate gegeben, s. Abb. 4.2(a). Wenn ein positiver Spannungspuls

.54 "(a) ' U"' T (c) Beladung
>
> E,
-0,56 | - 77 F N—— . R N )
3,0 | (b) )
<
=
" 3
29F
< ' : . (d) Entladung
< It 12 14 16
= t[ms]
) 2l |
28 F E
T— Beladung l_ Entladung As
....................................... JDEG o
27 F
0 50 100 150

t [ms]

Abbildung 4.2: (a) Positiver, rechteckiger Spannungspuls Up addiert zu einer DC-Spannung Ug
am gate. (b) Zeitliche Antwort des 2DEGs auf die zeitliche Verdanderung der gate-Spannung mit
den entsprechenden Be- und Entladetransienten durch Ladungsaustausch mit den QDs. Nach
dem vollstandigen Entladen befindet sich das 2DEG wieder im Gleichgewichtszustand. Die
Vergrofierung zeigt den anndhernd exponentiellen Abfall der Beladetransiente auf einer halb-
logarithmischen Skala mit zwei gut separierbaren Zeitkonstanten. Der grofite Abfall findet
dabei mit Zeitkonstante 7; statt. (c,d) Schematische Darstellung der QD-Be- und Entladung
aufgrund von Elektronentunneln vom 2DEG in die QDs (c) und zuriick (d). Grafik basierend
auf [13].

Up angelegt wird, steigt der Strom Ix im 2DEG aufgrund einer erhohten Ladungstra-
gerdichte n innerhalb weniger Mikrosekunden an [Abb. 4.2(b)]. Dariiber hinaus wird
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4.1. Leitwert-Spektroskopie

die Bandstruktur nach unten verkippt, sodass bei ausreichend positiver Spannung
ein Energieniveau im QD [s-Niveau im Bsp. von Abb. 4.2(c)] energetisch unter die
Fermi-Energie Er des 2DEGs gelangt und einen Tunnelprozess mit einer Rate 1/t er-
moglicht. Wie im Bsp. von Abb. 4.2(b) gezeigt, nimmt der 2DEG-Strom durch den
effektiven Ladungstransfer - in Form einer Transiente - exponentiell im Bereich von ¢
= 10 ms bis t = 20 ms mit einer oder mehrerer charakteristischer Zeitkonstanten t; ab.
Wie ndherungsweise im Einschub in Abb. 4.2(b) dargestellt, konnen die tatsdchlichen
Zeitkonstanten fiir die charakteristischen Tunnelprozesse mittels Kurvenanpassungen
durch grofitenteils unabhingige Exponentialfunktionen an den Transienten erhalten
werden (zu beachten ist die halb-logarithmische Darstellung).

Nachdem der positive Spannungspuls bei t = 80 ms endet, nimmt der 2DEG-Strom
entsprechend ab und liegt anschlieffend unter dem Gleichgewichtswert vor Beginn
der Sequenz. Der Grund fiir diese Differenz liegt darin, dass das Umladen des 2DEG
typischerweise deutlich schneller ist, als das der QDs, die deshalb zum Zeitpunkt der
Spannungsdnderung noch beladen sind. Da die Fermi-Energie Er nun jedoch unter
dem s-Niveau liegt, setzt ein riickldufiger Tunnelprozess ein, welcher die Ladungstra-
gerdichte n im 2DEG wieder anreichert, s. Abb. 4.2(d). Dies resultiert fiir t > 80 ms in

einer inversen Transiente des 2DEG-Stroms mit 74 als charakteristischer Zeitkonstante.

Einsatzmdoglichkeiten

Wie im letzten Abschnitt beschrieben, wird ein rechteckige Spannungspuls definierter
Hohe zur Einstellung bestimmter Ladungszustdnde in den QDs genutzt. Auf Grund-
lage vorangegangener Studien [54, 101] ergeben sich daraus zwei wesentliche Anwen-

dungsmoglichkeiten, welche im Folgenden erklart werden.

1. Quasi-Gleichgewichtsmessungen

Im Falle von Leitwert-Spektroskopie im quasi-Gleichgewicht liegt die Pulsampli-
tude typischerweise im Bereich 10 mV < Up > 40 mV und ist damit kleiner, als der
energetische Abstand (fiwg = 50 meV) und die Coulomb-AbstofSung (Ec ~ 20 meV)
der einzelnen Energieniveaus in den QDs. Dadurch wird mit jedem Puls maximal
nur ein einzelnes Energieniveau pro QD in Resonanz gebracht und dartiber hin-
aus nur ein kleiner Teil, der im Rahmen dieser Arbeit ausschliefslich untersuchten
QD-Ensembles, gleichzeitig beladen.

Durch die zusitzlich anliegende DC-Spannung Ug am gate wird die Bandstruk-
tur verkippt und die einzelnen Energieniveaus kontrolliert in Resonanz mit der
Fermi-Energie Er des 2DEGs gebrach, s. Abb. 4.3(a) [54]. Durch schrittweises Er-
hohen, mit Anderungen AUg in Gréfenordnung der Pulsamplitude, kénnen die

Energieniveaus sukzessive beladen werden. Die Grofie der Transiente ist dabei
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4.1. Leitwert-Spektroskopie
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Abbildung 4.3: (a) Spannungspuls in Hohe von Up = 20mV bei drei verschiedenen DC-
Spannungen Ug am gate. (b) Die resultierenden Antworten des 2DEGs Uk. (c) Die, mittels
Exponentialfunktionen an den Transienten erhaltenen Amplituden A fiir DC-Spannungen, bei
der am QD-Ensemble von Probe #14010 der s1- und s,-Zustand beladen wird. Grafik basierend
auf [13].

proportional zur Anzahl an QDs, die gleichzeitig in Tunnelkontakt zum 2DEG
stehen, vgl. Ug = —0,65V und Ug = -0,56 V in Abb. 4.3(b,c). Im Gleichgewichts-

fall 1asst diese sich im hauptsachlichen Beitrag durch eine Exponentialfunktion

Ae (4.2)

zur Bestimmung der Zeitkonstanten T und Amplitude A annédhern, s. Abb. 4.2(b).
Als Resultat der Berechnung aller Amplituden A fiir den entsprechenden
DC-Spannungsbereich, zur Beladung der QD-Zustidnde, ergibt sich ein Spektrum
gemdfs Abb. 4.3(c).

Im Rahmen dieser Arbeit wurden neben Gleichgewichtsmessungen an einer
Schicht QDs ebenfalls QDMs untersucht sowie nicht-Gleichgewichtsmessungen
an beiden Systemen. In diesen Féllen sind die Transienten nicht langer hinrei-
chend gut durch eine oder zwei separierte Exponentialfunktionen anzunéhern,
sondern nur durch eine Uberlagerung mehrerer. Da dies nicht linger auf
ein standardmaéfiiges Minimalisierungsproblem zuriickzufiihren ist, werden
in Kap. 5.1.5 die theoretischen und mathematischen Grundlagen fiir die sog.
inverse Laplace-Transformation beschrieben, womit ein Zugang zur erhohten

Komplexitadt der Transienten ermoglicht wird.
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4.1. Leitwert-Spektroskopie

2. Nicht-Gleichgewichtsmessungen
Um mittels Leitwert-Spektroskopie nicht-Gleichgewichtstunneln untersuchen zu
konnen, miissen die QDs intentionel in einen nicht-Gleichgewichtszustand ge-
bracht werden. Im Unterschied zu quasi-Gleichgewichtsmessungen bleibt die
DC-Spannung Ug prinzipiell konstant und die Pulsamplitude Up wird sukzes-

sive erhoht, respektive verringert, s. Abb. 4.4(a). Bei ausreichender Hohe kon-
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Abbildung 4.4: (a) Spannungspuls in Hohe von Up = 230mV und Up = 330 mV bei fester DC-
Spannung Ug = =70 mV am gate. (b) Die resultierenden Antworten des 2DEGs Uk. (c,d) Schema-
tische Darstellung von nicht-Gleichgewichts-Tunnelprozessen zwischen 2DEG und QDs sowie
die korrespondierenden Transienten fiir die Beladung (c) und Entladung (d). Grafik basierend

auf [13].

nen mehrere Energiezustinde in den QDs gleichzeitig bzw. sequentiell beladen
werden, was im Allgemeinen tempordre nicht-Gleichgewichtszustdnde inner-
halb der Beladung der Energieniveaus zur Folge hat, s. Abb. 4.4(c,d). Ist der Puls
dabei von ausreichender Linge, konnen Umladungen zwischen den Energieni-
veaus in Richtung eines Gleichgewichts stattfinden, sodass der inverse Prozess
nach dem Puls deutlich verdndert sein kann [Abb. 4.4(e)]. Je grofler diese Unter-
schiede ausfallen, desto ungiinstiger ist im Allgemeinen der provozierte nicht-
Gleichgewichtszustand [101].

Aufgrund mehrerer, {iberlagerter Tunnelprozesse bei dieser Art von Messung,

konnen die Transienten nicht durch einzelne, unabhédngige Exponentialfunktio-
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Leitwert-Spektroskopie

Signal am gate :3:

nen beschrieben werden, sondern durch eine Summe gemaf3

Y A (4.3)
i

Deshalb wird, wie im Falle der quasi-Gleichgewichtsmessungen an QDMs,

ebenfalls die inverse Laplace-Transformation verwendet.

Gepulste Beleuchtung

Die beiden vorigen Einsatzmoglichkeiten konnen beide, insbesondere aber Mes-
sungen im Quasi-Gleichgewicht, um einen Beleuchtungspuls mittels einer LED
erweitert werden. Dafiir wird die Pulssequenzen am gate mit einem sog. reset-
Puls hoher Amplitude begonnen, um etwaige lichtinduzierte Locher durch Flu-
ten der QDs mit Elektronen zu annihilieren. Des Weiteren kommt ein zeitlich
korrelierter Beleuchtungspuls durch die LED hinzu, schematisch in der Sequenz-
skizze in Abb. 4.5(a) dargestellt. Nach dem reset-Puls sind die QDs vollstandig

(b) 1,30 - . : . : . :

U,=-0,81V
At =200 ms |
1,26 | -

vos b X

| #14010 .

1,28

reset

\
\v

I [WA]

«—AI—>

0 50 100 150 200
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Abbildung 4.5: (a) Schematische Sequenz aus Spannung am gate und dem zeitlich korrelierte
Beleuchtungspuls iiber eine LED. Zu Beginn flutet der reset-Puls die QDs mit Elektronen,
wodurch restliche Lochzustidnde in den QDs annihiliert werden und fiir die Mittelungen der
gleiche Ausgangszustand vorherrscht. Zwischen Beleuchtung und Spannungspuls Up liegt eine
einstellbare Pause At. (b) Resultierende Transiente am Spannungspuls Up nach einer Wartezeit
At =200 ms am Beispiel des X°-Zustands bei Ug = —0,81 V von Probe #14010. Durch Annihilation
von tunnelnden Elektronen mit lichtinduzierten Lochern in den QDs ist der 2DEG-Strom Ik
nach dem Spannungspuls geringer [71].

von Lochern befreit, sodass fiir die Mittelungen tiber mehrere Sequenzen immer
der gleiche Ausgangszustand vorherrscht. Durch die anschlieSende Beleuchtung
werden Elektron-Loch-Paare in der Struktur angeregt, welche bei entsprechen-
der gate-Spannung Ug von einander getrennt werden konnen, sodass sich Locher
in den QDs sammeln, vgl. Abb. 2.10(a). Abhdngig von Ug befindet sich das Sy-
stem QDs, 2DEG wihrend und tempordr nach der Beleuchtung in einem nicht-
Gleichgewichtszustand.
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4.2. Photolumineszenz-Spektroskopie

Nach einer definierten Pause At wird analog zur Messung im quasi-Gleichgewicht
ein Spannungspuls Up zum Auslesen des aktuellen Ladungszustands der QDs
auf das gate gegeben. Sind die QDs nach dieser Zeit noch mit Lochzustdnden
beladen, kdnnen bei entsprechender gate-Spannung durch tunnelnde Elektronen,
Exzitonenzustdnde in der Transiente gemessen werden, beispielhaft fiir ein X°
[Abb. 2.10(b)] in Abb. 4.5(b) dargestellt. Charakteristisch ist dabei, dass der 2DEG-
Strom I, aufgrund von Annihilation der Ladungstragern durch Elektronen-Loch-
Rekombination in den QDs, nach der Transiente kleiner ist, als vor dem Puls. Ent-
sprechend tritt auch keine inverse Transiente durch das Entladen der QDs auf.
Dabei ist zu beachten, dass durch die positiv geladenen QDs die Energieniveaus
im Vergleich zum Quasi-Gleichgewicht bereits bei negativeren gate-Spannungen
resonant an das 2DEG koppeln [71].

4.2 Photolumineszenz-Spektroskopie

Ein optischer Zugang zur Beschaffenheit von Halbleiter-Heterostrukturen
und den quantenmechanischen Prozessen in Potentialeinschliissen bietet die
Photolumineszenz-Spektroskopie. In Abb.4.6 ist schematisch der verwendete
Messaufbau und zugrundeliegende Mechanismus dargestellt. Allgemein gibt die
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Abbildung 4.6: (a) Optische Anregung von Elektron-Loch-Paaren innerhalb der Halbleiter-
Hetereostruktur durch einen Laser mit Wellenlinge A1 = 516nm. AnschliefSend relaxiert
ein Teil der Ladungstrager tiber Wechselwirkung mit Phononen in die QDs. Das resultie-
rende Photolumineszenz-Spektrum bildet die Energien E bzw. Wellenldngen A der Rekom-
binationskanéle innerhalb der Struktur ab. (b) Schematische Abbildung des verwendeten
Photolumineszenz-Spektroskopie-Aufbaus. Der Anregungslaser ist auf die, mit fliissigem Stick-
stoff (LN>) gekiihlte Probe fokussiert. Das abgestrahlte Licht wird tiber eine Reihe von Parabol-
spiegeln und einem Strahlteiler in zwei Spektrometer mit einer Si (Flames) und einer AlGaAs
(Nirquest) CCD-Zeile geleitet.

Photolumineszenz-Spektroskopie Aufschluss iiber die verschiedenen Rekombinati-

onskandle von Elektronen und Lochern (Exzitonen, s. Kap. 2.3.1) und deren Energie
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4.2. Photolumineszenz-Spektroskopie

E bzw. Wellenldngen A. Die Probe wird zur Messung in einen Kryostaten gegeben
und ist tiber eine Kupferplatte an ein Bad aus fliissigem Stickstoff (LN,) angebunden,
wodurch die Messungen entweder bei Raumtemperatur oder T = 77K durchfiihrbar
sind. Der Kryostat ist an zwei Schrittmotoren befestigt, sodass die volle Flache
eines 3 Zoll MBE-wafers ortsaufgelost vermessen werden kann. Ein Laser mit einem
Durchmesser des Fokuspunkts von ungefihr 150 ym und einer Wellenldnge A} =
516 nm - ausreichend fiir alle Bandliickenenergien E, - sorgt fiir die Anregung von
Elektron-Loch-Paaren in der Halbleiter-Heterostruktur. Diese werden aufgrund der
Probenstruktur im Leitungs- und Valenzband separiert und relaxieren zum Teil tiber
nicht-strahlende Wechselwirkung mit Phononen in die QDs. Die Rekombinationspro-
zesse und das resultierende Spektrum sind schematisch in Abb. 4.6(a) dargestellt.
Direkt vor der Probe befindet sich ein parabolischer Spiegel, welcher auf moglichst
grofser Flache das durch die Elektron-Loch-Rekombination ausgesandte Licht ein-
sammelt. Durch einen mittigen Durchlass gelangt die Strahlung des Anregungslasers
durch den Spiegel auf die Probe. Das eingesammelte Licht wird kollimiert auf einen
Strahlteiler gegeben und anschliefsend auf zwei optischen Pfaden mittels fokussieren-
der Spiegel in Glasfasern geleitet. Diese leiten das Licht in zwei Spektrometer, eines
mit einer CCD-Zeile aus Si (Flames: Wellenldngenbereich 340 nm - 1020 nm) und eines
mit einer CCD-Zeile aus InGaAs (Nirquest: Wellenldangenbereich 900 nm - 1715 nm).
Durch die Verwendung von Spiegeln - fiir den gesamten Strahlpfad - ist das Signal frei
von jeglicher sphérischer sowie vor allem chromatischer Abberation bzw. Dispersion
[106]. Alle beteiligten Gerdte werden {iiber ein LabView-Programm gesteuert, die
Ergebnisse ausgelesen und verarbeitet, s. Abb. 4.6(a).

Da die energetische Hohe der Zustinde in den QDs von ihrer physischen Gro-
fle abhdngt und diese beim selbstorganisierten Stranski-Krastanov-Wachstum
(Kap. 3.1.1) im QD-Ensemble normalverteilt ist, sind folglich die Rekombinations-
energien im Photolumineszenzspektrum ebenfalls normalverteilt, s. Abb. 4.6(a).
Durch ein lehrstuhleingenes MatLab Programm [107] werden die ortsaufgelosten
Photolumineszenz-Spektren verarbeitet und mittels Normalverteilungen (Gaufs-
Kurven) die genauen Energiepositionen und Halbwertsbreiten berechnet. Dadurch
konnen Riickschliisse auf die Homogenitidt des QD-Ensembles sowie die Qualitit des

Einschlusspotentials gezogen werden.

58



5 Ergebnisse und Diskussion

In diesem Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse dargestellt, die mittels
Leitwert-Spektroskopie an einem Ensemble von einzelnen und gekoppelten QDs
(Kap. 3.1.2) erzielt wurden. Aufbauend auf Vorarbeiten von Labud [86] wurde der be-
stehende Leitwert-Spektroskopie-Messaufbau sowie die Auswertung der Transienten
erweitert und dartiiber hinaus sind Verbesserungen an den HEMT-Strukturen vorge-
nommen worden.

Neben den messtechnischen Entwicklungen wurde auf Grundlage der Arbeit von La-
bud [86] die optisch angeregte Lochspeicherung an einer Schicht QDs untersucht und
auf QDMs ausgeweitet sowie Tunnel- und Annihilationsdynamiken von Elektronen
und Lochern im quasi-Gleichgewicht und nicht-Gleichgewicht an beiden Systemen
spektroskopiert.

5.1 Optimierung der Leitwert-Spektroskopie

Da die Anforderungen an den Leitwert-Spektroskopie-Messaufbau im Punkt Flexibili-
tat und Geschwindigkeit gestiegen waren, ist dieser im Rahmen der Arbeit grundlegend
umgebaut worden. Dazu kam das PicoScope Oszilloskop 5000D mit integriertem AWG
zum Einsatz sowie ein LabView-Programm , welches Messung und Auswertung mit
beliebigen Pulssequenzen ermoglicht. Ebenso wurden zusammen mit Diiputell [108]
Studien durchgefiihrt, um die Spannungsfestigkeit des gate-Kontakts zu erhohen sowie
mit Farny [97] zur Reduzierung der Widerstdnde von source und drain.

Dariiber hinaus ist die Auswertung der Leitwert-Transienten grundlegend tiberdacht
worden, wodurch in Kooperation mit der Arbeit von Nguyen [109] schlussendlich die
inverse Laplace-Transformation, als mathematische Methode zur Berechnung multi-

exponentieller Zusammenhénge eingefiihrt und verwendet wurde.

5.1.1 Rauschoptimierung des Messaufbaues

Zur Bestimmung des mittleren Ladungszustandes eines QD-Ensembles nutzt die
Leitwert-Spektroskopie den Leitwert eines in Tunnelkontakt stehenden 2DEGs und
der Kanalstrom I stellt dabei - im Wesentlichen iiber die Ladungstrdgerdichte 7 - ein
zeitaufgelOstes, sensitives Mafs dar [55]. Nach Kap. 2.4 ist bekannt, dass in elektroni-
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5.1. Optimierung der Leitwert-Spektroskopie

schen Schaltkreisen und insbesondere in Halbleitern das eigentliche Messsignal mit
Rauschen tiberlagert ist.

Sind alle beteiligten Messgerdte und die Probe zur Verhinderung von Erdschleifen
(Brummschleifen) sternférmig in einem gemeinsamen Punkt geerdet und ist der Auf-
bau ausreichend vor elektrischen und magnetischen Feldern abgeschirmt, sollten rest-
liche Rauscheinfliisse nach Kap. 2.4 rein stochastischer Natur sein. Trifft dies fiir den
Leitwert-Spektroskopie-Messaufbau zu, kann das STN sukzessive durch arithmeti-
sches Mitteln verbessert werden, wobei fiir die Standardabweichung ¢ des Rauschens

tiber m Mittelungen gilt:
1

0O ——.

Vm

Zur Bestimmung des Gesamtrauschens in der Messung wurden Be- und Entladetran-

(5.1)

sienten der QDM-Probe (#14846) mit unterschiedlich vielen Mittelungen m aufgenom-
men, s. Abb. 5.1. An diesen ist anschliefSend das STN bestimmt worden, wobei die
Gesamthohe dem Signal entspricht und die Varianz der Messpunkte am Ende der

Transiente (¢ > 4 ms) ein erstes Mafs fiir das Rauschen darstellt.
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Abbildung 5.1: 2DEG-Strom Ik der Beladetransiente (links) und Entladetransiente (rechts) des
ersten Energieniveaus s; der QDM-Probe #14846 bei Ug = 0,0 V und verschiedenen Mittelungen
m.

Nach dem zentralen Grenzwertsatz (Satz von Lindeberg-Lévy) ergibt sich bei additi-
ver Uberlagerung vieler kleiner, unabhéngiger Zufallseffekte zu einem Gesamteffekt
zumindest approximativ eine Normalverteilung, wenn keiner der einzelnen Effekte
einen dominierenden Einfluss auf die Varianz besitzt [110]. Damit systematische Rau-
scheinfliisse ausgeschlossen werden konnten, wurde abhédngig von der Mittelungszahl
m, eine Haufigkeitsverteilung nag(m) des Rauschabstandes AG der Messpunkte im
Gleichgewichtsfall [t > 4ms in Abb. 5.1 (links)] aufgestellt, s. Abb. 5.2(a). An diesen

konnte anschlieflend durch Anpassung einer Normalverteilung und der daraus erhal-
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Abbildung 5.2: (a) Normierte Haufigkeitsverteilung nac des Rauschabstandes AG mit steigen-
der Mittelungszahl m. Die zugrundeliegenden Messpunkte entstammen dem Gleichgewichts-
bereich der Beladetransiente nach dem Tunnelprozess am s; Peak von Probe #14846. (b) An
den Daten aus (a) angepasste Normalverteilung. Der Einschub zeigt eine Funktionsanpassung
an die Standardabweichungen or der Normalverteilungen. Die Abnahme des Rauschabstan-
des mit der Mittelungszahl m folgt dabei, mit einem korrelierten R?% = 99,85%, sehr gut dem
erwarteten Zusammenhang o o 1/ v/m fiir stochastisches Rauschen.

tenen Standardabweichung or quantitativ das Rauschen in Abhdngigkeit der Mitte-
lungszahl m erfasst werden. Die angepassten Normalverteilungen sind in Abb. 5.2(b)
dargestellt sowie eine Funktionsanpassung von or zur Mittelungszahl m nach GI. 5.1
im Einschub. Der Zusammenhang fiir rein stochastisches Rauschen passt dabei, mit
einem korrelierten R? = 99,85 %, sehr gut zum Verlauf der gemessenen Standardabwei-
chungen or mit steigender Mittelungszahl, sodass davon ausgegangen werden kann,
dass der Messaufbau keinerlei systematische Storeinfliisse aufweist.

5.1.2 Spannungs- und Beleuchtungspulskorrelation
Durch die Verwendung des PicoScope 5000D im Leitwert-Spektroskopie-Messaufbau

wird nicht langer eine einzelne Pulssequenzen auf das gate der Probe gegeben und die
2DEG-Antwort anschlieflend verarbeitet, sondern ein Pulszug. Dies beschleunigt den
Messprozess, da die Kommunikation zwischen Messgerédt und Computer nur einmal
stattfindet und die gesamte 2DEG-Antwort abgefragt wird. Das gemittelte Ergebnis
wird anschlieffend mittels einer Faltung des Pulszugs auf eine Pulssequenz erhalten.
Da dies jedoch nicht fiir den zeitlich in der Sequenz korrelierten Beleuchtungspuls
moglich ist, musst die initiale Gerdtekommunikation entsprechend beriicksichtigt
werden. Die Signallaufzeit zum Start der Abfolge zwischen Computer und PicoScope
beléduft sich nach Messungen auf ca. 1000(200) ms. Zwar wird die Aufnahme der 2DEG-
Antwort durch das Oszilloskop intern vom AWG ausgel6st, der genaue Startzeitpunkt
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5.1. Optimierung der Leitwert-Spektroskopie

ist jedoch aufgrund der Schwankung von 200 ms nicht bekannt. Deshalb wird an
der aufgenommenen 2DEG-Antwort der zeitliche Versatz dynamisch, mittels eines
sog. software-triggers an der steigenden Flanke des ersten Pulses gemessen und zur
Anpassung der Kommunikation zwischen Computer und LED-Stromquelle genutzt.

Das PicoScope und der integrierte AWG arbeiten vollstindig digital, sodass die
Pulsldnge Tp bzw. Pulsfrequenz fp endliche Stufen aufweist. Zur Feststellung dieser
wurden automatisiert Pulsfrequenzen vorgegeben und die tatsdachliche Pulsldngen so-
wie Digitalisierungsstufen gemessen. Daraus ergab sich eine Tabelle von Pulsfrequenz
fp, fiir die eine tatsachliche Pulslange Tp festgestellt werden konnte. Eine ausfiihrliche
Erklarung der Messmethode ist in Anhang A.1 zu finden, erarbeitet in Kooperation
mit Korsch [13].

5.1.3 Spannungsfestigkeit des gate-Kontakts

Neben dem Messaufbau sind auch die HEMT-Strukturen hinsichtlich der Span-
nungsfestigkeit des gates und Zuleitungswiderstdnde der Kanalkontakte verbessert
worden. Direkter Strom (sog. leakage-, oder kurz leak-Strom) durch das gate reduziert
die Steuerwirkung auf den 2DEG-Kanal und damit die kontrollierte Einstellbarkit des
Ladungszustandes in den QDs. Die meisten gates haben eine Durchbruchspannung von
ungefdhr Up = 0,5V, was prinzipiell ausreichend fiir eine vollstindige Beladung der
Proben mit einer Schicht QDs (#14010) ist (Kap. 3.2 - Funktionalitdt der HEMT-Proben).
Fiir die QDM-Probe #14846 waren jedoch hohere Vorwértsspannungen Ug am gate
notwendig, da die Zustdnde der zweiten Schicht energetisch hoher liegen.

Ausgehend von der Annahme, dass das Aufbringen des Bonddrahts auf dem gate-
Kontakt (Kap. 3.2) ein sog. Stressfeld auf der Au-Oberfldche hinterldsst (Abb. 5.3) und
Defekte in den darunter liegenden Halbleiterschichten induziert, wurden verschiedene
Bondverfahren mit entsprechenden Parameterstudien durchgefiihrt. Zur Auswahl
standen dabei drei Verfahren zum Anpressen des Bonddrahts auf der Oberfldche, die
sich im Wesentlichen in Intensitdt und Dauer des wirkenden Ultraschalls unterschie-
den. Erwartungsgemaf3, aber nicht mit ausreichender statistischer Signifikanz, zeigten
die Ergebnisse eine Verbesserung der Spannungsfestigkeit zu kleiner werdenden
mechanischen Einwirkungen auf der Au-Oberflache des gate-Kontakts. Mit Gewissheit
kann festgehalten werden, dass die Spannungsfestigkeit durch mehrmaliges aufbrin-
gen eins Bonddrahts verschlechtert wird, jedoch nimmt die Haftkraft mit schwicher
werdendem Ultraschall ebenso ab. Aus diesem Grund hédngt die Qualitédt eines guten
Kontakts schlussendlich sehr von der technischen Fertigkeit des Experimentators ab
und der Bonddraht im ersten Versuch bei moglichst kleiner Ultraschall-Intensitét
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5.1. Optimierung der Leitwert-Spektroskopie

Abbildung 5.3: Optische Aufnahme (links) und Aufnahme mittels eines Lasermikroskops
(rechts) von einem stark angepressten Bonddraht auf der Au-Oberfliche des gate-Kontakts

von Probe #14010.

haftet.

Als Maf8 fiir die Spannungsfestigkeit ist der gate-source-Strom Igs in Abhdngigkeit
der gate-Spannung Ug bei T = 77K an drei gates mit unterschiedlich aufgebrachten
Bonddrdhten gemessen worden. Die Ergebnisse sind in Abb. 5.4 dargestellt und
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Abbildung 5.4: Aufnahme des direkten Stroms zwischen gate- und source-Kontakt Igs bei ver-
schiedenen Bondverfahren und T = 77 K. Tendenziell nimmt die Durchbruchspannung Up mit
sanfterer Wirkung des Ultraschalls zum Aufbringen des Drahts zu, verschlechtert dabei jedoch
die Haftung. Mit dem sog. ultra-weichen Bonden (blau) konnte eine maximale Durchbruch-
spannung von Up = 2,0V erreicht werden.

es wird deutlich, dass mittels sehr schwachem Ultraschalls (sog. weiches Bonden),
bzw. Bonden neben dem gate und anschliefendem Aufkleben des Drahts auf der
Au-Kontaktflache (sog. ultra-weiches Bonden), hohere Durchbruchspannung von bis
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5.1. Optimierung der Leitwert-Spektroskopie

zu Up = 2,0V erreicht werden konnen.
Die teilweise Erhohung des gate-source-Stroms im Bereich von Ug > 0,5V ist auf die

Beladung der QDs zuriickzufiihren.

Um die mechanische Einwirkung auf die direkte gate-Flache vollstindig zu ver-
hindern, wurde in einem néchsten Schritt diese um einen weiteren Steg erweitert.
Dieser liegt dabei nicht zwischen den HEMT-Kontakten und hat somit keine direkte
Steuerwirkung, womit der 2DEG-Kanal raumlich getrennt von etwaigen Stressfeldern
durch den Bonddraht ist. Zusatzlich zu den gate-Flachen wurden gleichzeitig neue
Kontaktflachen entwickelt, worauf im nédchsten Abschnitt eingegangen wird. Die
vollstindige neue Maske ist im Anhang in Abb. A.7 dargestellt, wobei die gate-Flachen
in rot gehalten sind.

5.1.4 2DEG-Antwort zu Kontaktwiderstand und gate-Geometrie

Hohe Kontaktwiederstinde Rz zum 2DEG wirken sich in mehreren Punkten nega-
tiv auf die Messgenauigkeit aus. Zum einen wird nach Gl. 2.63 das Rauschen ver-
grofiert, zum anderen reduziert sich die Pulsantwort durch einen Spannungspuls Up
am gate. Grundlage der zweiten Annahme war die Beobachtung einer riicklaufigen
2DEG-Antwort Alx zu hoherer DC-Spannung Ug an Probe #14846, s. Abb. 5.5. Zur

U,=-1,0V T U;=10V U;=2,0V

I [a.u]
k

] ot

0 10 20 30 0 10 20 30 0 10 20 30
t [ms] t [ms] t [ms]

Abbildung 5.5: An Probe #14846 gemessener 2DEG-Strom Ik bei steigender DC-Spannung
am gate Ug = —2,0V (links), Ug = 1,0V (mittig) und Ug = 2,0V (rechts) . Die Pulsamplitude
betragt dabei durchgehend Up = 20mV und die 2DEG-Antwort Alx nimmt mit steigender
DC-Spannung ab.

Erkldarung wurde ein Ersatzschaltbild entworfen, wonach der 2DEG-Strom Ik von der
Kanalspannung Uk getrieben wird und einem Gesamtwiderstand Rg, als Summe aus

Kanalwiderstand Rx und dem zweifachen Kontaktwiderstand (Zuleitungswiderstand)
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5.1. Optimierung der Leitwert-Spektroskopie

2Rz, unterliegt. Dabei gilt fiir den Kanalwiderstand:

1
OK

Rg = Ny (5.2)

S~

mit der Lange [ und Breite b der gate-Kontaktfliche sowie der Leitfdhigkeit o = enu
(Kap. 2.1.2). Fiir den Strom Ix zwischen source- und drain-Kontakt unter dem gate folgt
nach dem Ohmschen Gesetzt:

[ L S (5.3)

Fiir eine Anderung dieses Stroms gilt folgender Ausdruck:

I I ’ u
Alx = \|l =5~ ARk | = —=——= ARk, 5.4
¢ (8RK K) (Ric+2RzP " oY

wobei ein veranderter Kanalwiderstand ARy im Wesentlichen von einer veranderten
Ladungstragerdichte n herriihrt, gemafs:

o lfoRe V1 1 An
ARK— (WAI’Z) —@ —RK " . (55)

Die relative Anderung in der Ladungstragerdichte An wird dabei durch den gate-

S

Spannungspuls Up ausgelost. Einsetzten von GL 5.5 in Gl. 5.4 ergibt schlussendlich
einen Zusammenhang zwischen gate-Spannungspuls und korrespondierender 2DEG-

Antwort Alx gemafs:
URg An

T (Re+2Rz2 n

Allgemein ist eine vergrofierte 2DEG-Antwort vorteilhaft, da beispielsweise der

Al (5.6)

Verstarkungsfaktor des Strom-Spannungswandlers reduziert werden kann, was
folglich zu einem breiteren Frequenzband fiihrt (Tiefpasswirkung von Verstdrkern
[111]).

Aus Gl. 5.6 lassen sich in Abhidngigkeit der Ladungstragerdichte n verschiedene
Modellrechnungen anstellen, wobei fiir eine korrekte Abschatzung der Ladungstrage-
randerung An durch den gate-Spannungspuls Up die Hall-Ergebnisse von Probe #14846
(Anhang A.7) verwendet wurden. Wie dem Wachstumsprotokoll zu entnehmen ist,
tindet durch eine Beleuchtung und dadurch ausgeloste Absédttigung der DX-Zentren
eine Erhohung der Ladungstragerdichte n und Beweglichkeit p statt (Kap.2.2.1 -
Persistenter Photoeffekt). Mit diesen Werten und dem 2DEG-Strom wdahrend der
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Beleuchtung (Anhang A.3) konnte die quantitative Anderung in der Ladungstra-
gerdichte An - induziert durch den Spannungspuls Up - abgeschdtzt werden. Fiir
den relevanten Bereich der Ladungstrdagerdichte n ist die simulierte 2DEG-Antwort
Alg in Abb. 5.6(a) fiir verschiedene Kontaktwiderstand Ry und in Abb. 5.6(b) fiir
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Abbildung 5.6: Theoretisch berechnete 2DEG-Antwort Alx auf einen gate-Spannungspuls von
Up = 20mV fiir Ladungstragerdichten n im 2DEG von 1019 cm™2 bis 10" ecm™2 und variablem
Kontaktwiderstand Rz in (a) sowie verschiedenen Lingen- zu Breite-Verhiltnissen des gate-
Kontakts I/b in (b).

verschiedene gate-Geometrien /b aufgetragen. Es ergibt sich iiber den Verlauf der
simulierten Ladungstrdgerdichte fiir Abb. 5.6(a) ein Maximum, welches exponentiell
mit dem gewdhlten Kontaktwiderstand Rz verschiebt. Abb. 5.6(b) suggeriert Vor- und
Nachteile im Bezug auf das Linge- zu Breite-Verhiltnis des gates, denn obwohl die
2DEG-Antwort Al mit breiteren gate-Flachen bei Ladungstragerdichten n im Bereich
von 101 cm™2 bis 10" cm~2 um mehrere Groflenordnungen zunimmt, fillt sie fiir den
kritischen Bereich nach vollstandiger Beleuchtung und Absittigung der DX-Zentren
(n = 10'2 cm™2) friiher ab.

Durch die Dotierung wdhrend des MBE-Wachstums ist die Ladungstrdagerdichte
des 2DEGs in einem gewissen Bereich einstellbar, jedoch sei an dieser Stelle darauf
hingewiesen, dass diese durch teilweises Ausfrieren bei tiefen Temperaturen [112]
weder deutlich kleiner, noch aufgrund von Kompensationseffekten des Si in der o-

Dotierung [113] deutlich groer werden kann, als die typischen 10'! cm=2 bis 1012 cm 2.

Zur Uberpriifung der Theorie wurden Messungen durchgefiihrt, bei der die
Probe stiickweise beleuchtet wurde, sodass durch die teilweise Absdttigung von
DX-Zentren, Ladungstragerdichten im 2DEG zwischen 7-101 em™2 und 1-102 em™2
(Wachstumsprotokoll von Probe #14846 in Anhang A.7) eingestellt werden konnten.
Mit Beleuchtungszeiten zwischen Tg = 0s und Tg = 80s wurde die 2DEG-Antwort
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Alx auf einen gate-Spannungspuls von 20mV (wie in der Simulation) bei variabler
DC-Spannung Ug aufgenommen, dargestellt in Abb. 5.7(a) sowie als Konturplot

aus den gleichen Daten in Abb.5.7(b). Die verwendete Probe weist dabei einen
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Abbildung 5.7: (a) 2DEG-Antwort Alx auf einen gate-Spannungspuls von Up = 20mV und
DC-Spannungen zwischen Ug = —-1,0V und Ug = 1,0V. Zwischen den Messungen wurde
die Ladungstragerdichte n im 2DEG durch schrittweise Absattigung von DX-Zentren mittels
Beleuchtung in der Dauer von Tg = 0s bis T = 80 s sukzessive erhoht. (b) Konturplot der Daten
aus (a).

Kontaktwiderstand von ungefdhr Rz = 500 () auf sowie eine Lange des gates von [ =
0,75 mm und Breite b = 0,16 mm, woraus sich ein Verhéltnis von I/b = 4,69 ergibt.

Angefangen bei einer negativen DC-Spannung Ug = -1,0V ist das 2DEG verarmt
und sowohl die Beleuchtung, als auch die positivere DC-Spannung reichern das
2DEG mit Ladungstriagern an. Korrespondierend dazu nimmt die Pulsantwort Alx
mit steigender Spannung zu und fillt zu positiveren Bereichen plotzlich ab, wobei
sich dieser Punkt mit langerer Beleuchtungszeit Tg zu kleineren Spannungen hin
verschiebt. Die Ergebnisse zeigen dabei eine qualitative Ubereinstimmung im Bereich
von n ~ 102 cm™2 zu den Simulationen aus Abb. 5.6(a) (Verlauf fiir 500 Q2), sodass
die Modellrechnung auf Grundlage des Ersatzschaltbildes folgerichtig als gute

Anndherung angesehen werden kann.

Basierend auf diesen Ergebnissen wurde das Ziel verfolgt, den Kontaktwiderstand
Rz fiir eine absolut erhohte 2DEG-Antwort Alx zu verringern, vgl. Modellrechnung
in Abb. 5.6(a). Dartiber hinaus ist eine Parameterstudie der 2DEG-Antwort bei
unterschiedlichen gate-Geometrien sowie gate-Flachen durchgefiihrt worden, vgl.
Modellrechnung in Abb. 5.6(b).
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Einfluss vertiefter Kontakte auf den Kontaktwiderstand

Aufbauend auf den Grundlagen zur Probenprozessierung im Bereich vertikaler
Strukturierung in Kap. 3.2, werden im Folgenden einige relevante Details genannt
sowie die Anderungen am herkémmlichen Verfahren zum erreichen kleinerer Kon-
taktwiderstande Ry. Die Untersuchungen wurden an Probe #14846 bzw. der identisch
gewachsenen Probe #15050 ohne QD-Gradient durchgefiihrt.

Zum é&tzen der Mesa wird damit begonnen, Positivlack (S1813) auf die Probe auf-
zubringen, der dann fiir 15min in einem Trockenluftschrank bei 100 °C ausgehértet
wird. Anschlieffend wird die Probe zur Ausrichtung der Belichtungsmaske sowie zur
Einstellung des passenden Abstands in einen Maskenjustierbeleuchter (M]B) eingebaut
und mit UV-Strahlung (A = 365nm) belichtet. Nach der optischen Aktivierung wird
der Lack in einer Entwicklerlosung unter Beobachtung mit einem Lichtmikroskop
entwickelt. Ein Bad in Reinstwasser stoppt diesen Vorgang, woraufhin die Probe zur
Trocknung erneut bei 100 °C fiir 5min in den Trockenluftschrank gegeben wird. Nun
folgt der Atzschritt in einer Losung aus Wasser, Schwefelsdure und Wasserstoffperoxid
(50:1:1; HyO:H,SO4:H>0»). Nach ausreichender Zeit in der Atzlésung wird dieser
Prozess erneut mit einem Bad in Reinstwasser gestoppt und die Probe mit Aceton und
Isopropanol gereinigt. Die gewéhlte Atztiefe der Mesa liegt bei diesen Strukturen zur
vollstandigen Durchtrennung von 2DEG und 6-Dotierung bei 280 nm.

Im herkémmlichen Verfahren wird nun zur Herstellung der Kontakte Material an
definierten Stellen iiber einen zweistufigen Lackprozess auf die Probe aufgebracht. Die
zweite Stufe stellt dabei eine Schicht Lift-off-Lack dar, welcher sich unter dem, fiir die
Photolithographie verwendeten, positiv Lack befindet. Dieser wird auf einer Heizplat-
te bei 150 °C fiir 5min ausgehértet. Nach dem Entwicklerschritt (s. 0.) wird nun kein
Atzvorgang vorgenommen, sondern das Kontaktmaterial auf die Probe aufgebracht.
Vorbereitend dafiir wird die Probe zur Entfernung von Oberflaichenoxiden fiir 30s
in eine verdiinnte Salzsdurelosung (1:3, HCl:H,O) getaucht. Die Kontaktmaterialien,
bestehend aus einer bestimmten Schichtfolge von Au, Ge und Ni (Nickel), werden
in einer Aufdampfanlage unter Vakuum (107®Torr) auf der gesamten Oberfliche
aufgebracht. Nun kommt es zum sog. lift-off, bei dem die Probe in ein Bad aus N-
Methyl-2-pyrrolidon (CsH9NO) getaucht wird. Dadurch 16st sich der Lift-off-Lack und
es bleiben letztlich nur die, mittels Photolithographie praparierten Stellen als Kontakte
stehen, s. Abb. 3.7 in den Grundlagen zur Probenprozessierung. Die metallischen Fla-
chen stellen nach diesem Prozessierungsschritt einen Schottky-Kontakt zum darunter
liegenden Halbleiter her, jedoch miissen die Proben fiir Ohmsche Kontakte zum 2DEG
dariiber hinaus in einen Einlegierofen eingebaut werden. Darin werden die Kontakte

bei 385 °C und zur Verhinderung von Oxidation unter Formiergasatmosphire (25 %
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Stickstoff N, Wasserstoff 25 % Hj) fiir 2 min einlegiert.

Dieses Verfahren zur Kontaktherstellung wurde nun, neben der unverdnderten
Prozedur zur Herstellung der Mesa, durch einen einstufigen Lackprozess ersetzt, s.
Abb. 5.8. Folglich wird bei der Kontaktherstellung und vertikalen Strukturierung nur

UWHIL]] | 11 Belichtung Atzen

Fotol EntW|ckeIn Bedampfen L/ft-off

Abbildung 5.8: Der abgednderte Prozess zur Kontaktherstellung mit nur einer Schicht positi-
vem Fotolack und keinem Lift-off-Lack. Die belichteten Bereiche werden geédtzt und die Probe
anschlieffend vollstindig bedampft. Nach dem Ablosen des Fotolacks bleiben vergrabene Kon-
takte tibrig. Grafik basierend auf [97].

eine Schicht Fotolack verwendet und kein Lift-off-Lack. Das Verfahren zum Atzen folgt
dabei der Prozedur, wie sie bei der Mesa zum Einsatz kommt. Die Atztiefe liegt fiir die
Kontakte jedoch nur bei 145 nm, wodurch das gesamte obere SPS abgetragen wird.
Um den FEinfluss der Oberflichenoxide auf den Kontaktwiderstand untersuchen
zu konnen, wurden einzelne Proben nicht in einer HCl-Losung prépariert. Nach
dem Aufdampfprozess (s. 0.) wird analog zum zweistufigem Prozess der lift-off
(Abb. 5.8 rechts) vollzogen, wobei beobachtet werden konnte, dass das Ablosen
des tibrigen Kontaktmaterials bei den Proben mit gedtzten Kontaktstellen deutlich
erfolgreicher war, als bei den Referenzproben mit zweistufigen Lackprozess. Die
Ergebnisse der Studie fiir vertiefte Kontakte sind fiir den Kontaktwiderstand Rz
in Abb. 5.9(a) und Kanalwiderstand Rk in Abb. 5.9(b) dargestellt. Um eine ausrei-
chend hohe statistische Signifikanz zu gewdhrleisten, stehen die unterschiedlichen
Farben fiir verschiedene Proben aus den identisch gewachsenen wafern #14846 mit
QD-Gradient und #15050 ohne QD-Gradient. Gemessen wurden die Widerstande mit
der Transmissionslinien-Methode - eng transfer line methode (TLM), die tiber lineare
Regression mit verschiedenen Kanalldingen aus dem Gesamtwiderstand den Kanal-
und Kontaktwiderstand separiert.

Die Ergebnisse in Abb. 5.9(a) zeigen eine deutliche Verkleinerung des Kontaktwider-
standes Ry fiir gedtzte Kontakte mit einem tiberwiegenden Anteil im Bereich von
100 Q2 bis 200 Q). Ein Einfluss der Oberflachenoxide durch die HCl-Praparation kann
dabei nicht festgestellt werden. Die Kontaktwiderstande auf den standardmaéfig pro-
zessierten Proben streuen mit 100 €2 bis 1000 QQ um eine ganze Grofienordnung mebhr,
und aus den Ergebnissen ldsst sich ein leichter Einfluss der Oberflachenoxide ableiten.
50 % der Proben, die vor dem Aufdampfen zum Entfernen von Oberflachenoxiden in

einem HCl-Bad prépariert wurden, weisen Kontaktwiderstinde von Rz < 600 auf,
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Abbildung 5.9: (a) Kontaktwiderstand Rz bei gedtzten (vertieften) Kontakten, sodass das Metall
einen Abstand von 34 nm zum 2DEG hat, gegen den Kontaktwiderstand mit standardmaflig
prozessierten Kontaktflachen. Der Schritt des HCI-Bads dient zur Entfernung von Oberfldchen-
oxiden und wurde in beiden Féllen ebenfalls variiert. (b) Entsprechend zu (a) der Kanalwider-
stand Rx des 2DEGs. Grafik basierend auf [97].

wohingegen es im Vergleich nur etwa 17 % bei Proben ohne HCI-Bad sind. Insgesamt
zeigen die Ergebnisse mit einer guten Reproduzierbarkeit eine Verbesserung der
Kontaktwiderstande mit dem abgednderten Atzverfahren fiir vertiefte Kontakte.

Der Abstand des Kontaktmaterials zum 2DEG scheint dabei erheblichen Einfluss
auf den Widerstand zu haben. Zum Vergleich liegt der Abstand bei den gedtzten
Kontakten bei etwa 34nm und bei den Referenzproben bei 172nm. Dadurch kann
das Metall stirker in das 2DEG eindiffundieren, was in einem geringeren Kontakt-
widerstand Ry resultiert. Zusétzlich scheint die gedtzte Vertiefung eine vorgegebene
Diffusionsrichtung zu verursachen, sodass diese zusétzlich begtinstigt wird.

Im Bezug auf die Auswirkungen der starken Diffusion auf den Kanalwiderstand
des 2DEGs zeigen die Daten in Abb. 5.9(b) keine Korrelation zu den variierten
Prozessierungsschritten. Die Kanalwiderstinde Rk streuen zufillig in einem Bereich
von 600 Q bis 2200 Q, sodass der zusitzliche Atzschritt keinen negativen Einfluss zu
haben scheint.

Aus den zuvor beschriebenen Ergebnissen geht hervor, dass das Atzen der Kontakt-
stellen eine signifikante Verringerung des Kontaktwiderstands bewirkt. Zur weiteren
Untersuchung wurden verschiedene Atztiefen bei einer ansonsten unveridnderten
einstufigen Kontaktprozessierung untersucht. Fiir die vollstindige Studie und eine
detaillierte Beschreibung sei an dieser Stelle jedoch auf Anhang A.4 verwiesen.
Zusammenfassend kann aus den dort dargestellten Daten in Abb. A.5 abgeleitet

werden, dass der Kontaktwiderstand bei einem geringeren Abstand zwischen Metall
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und 2DEG kleiner wird. Bei einer Atztiefe von 172 nm liegt der Kontaktwiderstand bei
den minimal erreichten Rz ~ 50 Q. Befindet sich das Metall jedoch bereits aufgrund des
Atzvorgangs im 2DEG, steigt der Kontaktwiderstand wieder auf Werte zwischen 200 Q2
bis 500 Q2 an. Aufgrund dieser Beobachtung scheint die Diffusion des Kontaktmaterials
in vertikaler Richtung deutlich relevanter fiir die Erzeugung eines guten Ohmschen

Kontakts zu sein, als in lateraler Richtung.

Einfluss einer veranderten geometrischen Struktur der Kontaktflaichen

Neben der verdnderten Prozessierung der Kontaktflichen wurde die geometrische
Struktur in einem zweiten Schritt ebenfalls variiert. Die gesamte Maske zur Prozessie-
rung ist im Anhang in Abb. A.6 dargestellt, wobei die Kontaktfldchen in gelb gehalten
sind. Auffillig sind die radial angeordneten Finger, wodurch die Injektion des Stroms
aus allen Raumrichtungen ermoglicht werden soll. Liegt beispielsweise aufgrund von
Kristalldefekten eine lokale Vorzugsrichtung des Stroms vor und damit ein geringer
Widerstand in dieser Richtung, kann dies fiir eine signifikante Reduzierung des Zulei-
tungswiderstands Rz zum 2DEG nutzbar gemacht werden [114].

Nach theoretischer Betrachtung von Boudville et al. [115] und experimenteller Bestati-
gung von Gueret et al. sowie Taylor et al. [116, 117], sinkt die Streuung des Kontaktwider-
stands Rz bei steigendem Flachenquerschnitt, sodass mit einer laterale Ausdehnung
von 420 ym - 514 uym grofiflaichig Kontakt zum 2DEG hergestellt werden kann. Die
einzelnen Finger haben dabei einen Winkel von 12,5° zueinander und die Lange ist
moglichst grofs gewihlt, unter Beiriicksichtung der Auflosungsgrenze der Prozessie-
rung von 10 um.

Die Kontaktwiderstande liegen bei diesen Strukturen und der ansonsten identischen
Prozessierung (Abb. 5.8) in einem Bereich von Rz = 15Q bis 39 (), wobei 90 % des
Probenumfangs unterhalb von Rz = 30 Q liegt.

Einfluss der gate-Geometrie und gate-Fliche auf die 2DEG-Antwort

AbschliefSend ist, auf Grundlage der theoretischen Berechnungen aus Kap. 5.1.4, das
I/b-Verhiltnis des gate-Kontakts in Abb. 5.10(a) und der gate-Flache in Abb. 5.10(b),
hinsichtlich der Auswirkung auf die 2DEG-Antwort Alx untersucht worden. Die Kon-
taktwiderstande der verwendeten Proben liegen dabei bei Rx ~ 202, unter Verwen-
dung der modifizierten geometrischen Struktur, beschrieben in den vorangegangenen
Abschnitten. Die Maske, welche die vollstindige Strukturierung von Mesa, Kontakten
und gate-Flache zeigt, ist im Anhang in Abb. A.6 dargestellt.

Fiir die Messungen wurde die gate-Spannung in einem Bereich von Ug = -1V bis Ug
= 1V variiert, wobei der Spannungspuls - entsprechend den simulierten Daten - bei
Up = 20mV lag. Die Messungen erfolgten alle bei T = 300 K, sodass kein Einfluss von
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Abbildung 5.10: HEMTStrukturen aus dem wafer #15050 mit verschiedenen //b-Verhdltnissen
und Flachen A des gate-Kontakts. (a) 2DEG-Antwort Al fiir [/b-Verhéltnisse zwischen 0,1 und
6. (b) 2DEG-Antwort Alx unter Variation der gate-Kontaktfliche fiir A zwischen 0,2 ym? und
9500 um?. Fiir beide Messungen liegt die gate-Spannung in einem Bereich von Ug = —1V bis
Ug =1V und der Spannungspuls bei Up = 20mV.

DX-Zentren berticksichtigt werden muss und nach Hall-Messungen bei Ug = 0V eine
Ladungstragerdichte von 1 = 10!2 cm~2 vorherrscht. Diese wird unter der entsprechen-
den Variation der gate-Spannung um ca. eine halbe Grofsenordnung verringert bzw.
erhoht.

Die Ergebnisse zeigen in Abb. 5.10(a) eine Zunahme der 2DEG-Antwort Alx zu kleine-
rem [/b-Verhiltnis, was qualitativ in direkter Ubereinstimmung zur Modellrechnung
aus Abb. 5.6(b) steht. Zwischen einem [/b-Verhaltnis von 6 und 0,1 nimmt Alg um
fast eine Grofienordnung zu. An dieser Stelle soll jedoch darauf hingewiesen werden,
dass gate-Kontakte mit Grofienverhéltnissen, welche weit von 1 abweichen, sehr diinn
bzw. sehr schmal ausfallen konnen. Dies fiihrt zu erschwerten Bedienungen hinsicht-
lich des Aufbringens des Bonddrahts. Da die 2DEG-Antwort jedoch entsprechend den
Ergebnissen aus Abb. 5.10(b) mit steigender Gesamtflidche A ebenfalls exponentiell zu-
nimmt, kann abschlieffend festgehalten werden, dass fiir die Leitwertstrukturen grofie

gate-Kontakte mit einem kleinen //b-Verhéltnis zu wéhlen sind.

5.1.5 Inverse Laplace-Transformation
Nach Kap. 4.1 und am Beispiel der WKB-Néaherung mit Gl. 2.54 weist die zeitabhangige

Tunnelwahrscheinlichkeit von Ladungstragern zwischen 2DEG und den QDs einen
exponentiellen Zusammenhang mit Zeitkonstante 7 und Amplitude A auf. Im Fall
kleiner Pulsamplituden am gate bestehen Transienten in der Leitwertdnderung néhe-
rungsweise aus einer einzigen Zeitkonstante gemaf3 Gl. 4.2. Theoretisch gilt dies jedoch

bereits im quasi-Gleichgewicht bei einem QD-Ensemble nicht mehr, da aufgrund der
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normalverteilten Grofse der QDs leicht unterschiedliche Tunnelwahrscheinlichkeiten
vorherrschen. Hinsichtlich der QDMs treten selbst im Gleichgewichtsfall resonante
Tunnelkopplungen zu mehreren Energieniveaus auf, sodass durch weitere Erhohung
der Pulsamplitude im Bereich der nicht-Gleichgewichtsmessungen fiir eine korrekte
Beschreibung in jedem Fall multi-exponentielle Funktionen angesetzt werden miissen.

Typischerweise wird das Anpassen einer Funktion, sei es eine Gauf3-Kurve an einem
entsprechend linienverbreiterten QD-Ensemble oder eine Exponentialfunktion an einer
Beladetransiente in der Leitwert-Spektroskopie, mittels des Levenberg-Marquardt-
Algorithmus [118] durchgefiihrt. Dies ist ein numerischer Optimierungsalgorithmus
zur Losung nichtlinearer Ausgleichs-Probleme mit Hilfe der Methode der kleinsten
Quadrate. Das Verfahren kombiniert das Gaufi-Newton-Verfahren mit einer Regu-
larisierungstechnik, die absteigende Funktionswerte erzwingt [119]. Jede Funktion
hat dabei einen Satz von Parametern, wobei diesen fiir die Funktionsanpassung ein
Startwert, sog. Anfangsbedingungen, und eine obere sowie untere Schranke definiert
werden kann. Je besser die Anfangsbedingungen bekannt sind und je enger die
Grenzen gefasst werden, desto besser kann die angepasste Kurve, die dem Prozess
zugrundeliegenden Zusammenhinge beschreiben. Nichtsdestotrotz konvergiert der
Algorithmus mit einer hohen Wahrscheinlichkeit auch bei schlechten Startbedingun-
gen, da das notwendige Kriterium dafiir lediglich ein lokales Minimum in der Summe
der Fehlerquadrate zwischen den Funktionswerten und beobachteten Werten ist [120].
Der Algorithmus kann im Rahmen dieser Einschrankung zwar eine passende Kurve
tinden, diese ist jedoch, insbesondere bei multi-exponentiellen Verldufen, nur eine von
vielen moglichen Losungen.

Obwohl die Analyse von exponentiellen Zusammenhdngen in nahezu jedem
wissenschaftlichen Feld gebraucht wird [121-125], stellt die Separation von multi-
exponentiellen Prozessen in seine einzelnen Beitrdge nach wie vor eines der éltesten
Probleme der Funktionsanalyse dar [121]. Damit die verschiedenen Beitrdge an Tun-
nelprozessen aus der Transiente separiert und quantitativ erfasst werden kénnen, soll
dieses Kapitel die mathematischen Grundlagen fiir die Behandlung von exponentiell
abfallenden Signalen darlegen und fiihrt dariiber hinaus die Technik der inversen

Laplace-Transformation ein.

Ein einzelner exponentieller Abfall f(t), angepasst durch eine Exponentialfunk-
tion nach GIl. 4.2, kann durch eine Differentialgleichung erster Ordnung mit der
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Zerfallskonstante A = 1/7 gemaf3:

df(t)
5 = MO (5.7)

beschrieben werden. Im Falle von 7 {iberlagerten, exponentiellen Abféllen (Gl. 4.3),
erweitert sich f(t) zu:

f(t) = ZAie"A"t. (5.8)
i=1

Das Ziel der Funktionsanalyse ist es, f(t) in die einzelnen Amplituden A; und Zerfalls-
konstanten A; zu zerlegen. Mathematisch kann dieses Problem mit einer Spektralfunk-
tion g(A) in eine allgemeinere Form:

flt)= fo ) g)e™ dA (5.9)

umgeschrieben werden. Die Summe iiber die beteiligten exponentiellen Prozesse kann
dabei durch ein Integral iiber die Spektralfunktion ersetzt werden. Das Resultat ist
die Laplace-Transformation, sodass Gl. 5.9 theoretisch durch die inverse Laplace-
Transformation von f(t) mit

1 C+ico

g()\)zz—m,- . f(beM dt (5.10)

gelost werden kann und sich eine Summe von n §-Funktionen ergibt, sofern f(t) aus n
exponentiellen Zerfillen besteht:

1 c+ijoco N 1 1

—_ . LAt AL

s =5 fc N ;Ale M dt (5.11)

n 1 +00 .

=) 5-A f e HA=A) 4y (5.12)
— oo
n

=Y Aid5(A-A)). (5.13)

—_

i:

In der Praxis ist diese Art der Berechnung jedoch nicht einfach anwendbar, da die
inverse Laplace-Transformation nach mathematischer Bezeichnung ein ,inkorrekt ge-
stelltes” Problem zu losen versucht. Dies bedeutet nichts anderes, als das eine kleine
Storung in den Anfangsbedingungen, grofie Fehler in der Losung nach sich ziehen kann
[121, 126]. Nach Hadamard [127] muss ein entsprechend , korrekt gestelltes” Problem
die Folgenden drei Bedingungen erfiillen:
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1. Das Problem hat eine Losung (Existenz)
2. Diese Losung ist eindeutig bestimmt (Eindeutigkeit)
3. Diese Losung hingt stetig von den Eingangsdaten ab (Stabilitét).

Im Allgemeinen sind dabei die ersten beiden Bedingungen meist erfiillt. Im Falle der
inversen Laplace-Transformation wird jedoch die dritte Bedingung verletzt, da die
Losung sich nicht stabil mit den Anfangsbedingungen dndert. Der inkorrekt gestellte
Charakter kann leicht mit dem Riemann-Lebesque Lemma verstanden werden, welches
festlegt, dass die Fourier-Transformation jeder gegebenen integrablen Funktion bei un-
endlich verschwindet [121, 128]. Eine solche kann fiir eine Funktion K(x,t) beschrieben

werden als:

F (K(x, 1) = %f K(x,)e'P* dx = gp(x) = 0 fiir p— oo. (5.14)

[(o¢]

Dariiber hinaus kann gezeigt werden, dass jedes Integral der Form:

b
gp(x) = f B (8) dt, (5.15)

mit f,(f) = sin(27pt) und einer integrablen Funktion / das Riemann-Lebesque Lemma
erfiillt [121] und insbesondere die Laplace-Transformation, denn es gilt:

p2

+x2

L[sin(pt),x] = 7 — 0 fiir p— oo. (5.16)
Da nun gezeigt wurde, dass die Laplace-Transformation das Riemann-Lebesque Lem-
ma erfiillt, wird tiberpiirft, wie es sich mit dem inkorrekt gestellten Charakter von
Gl. 5.15 verhilt. Mit steigendem p, reprédsentativ fiir eine steigende Frequenz in f(t),
nimmt die Losung des Integrals von g(x) ab. Dazu kann beim Gang von f,(t) zu gy(x) als
Analogie die Unterdriickung hoher Frequenzen bei einem elektronischen Tiefpassfilter
angenommen werden [Abb. 5.11(a)] und im umgekehrten Fall von g,(x) zu f,(t) ent-
sprechend die eines Hochpassfilters. Mit einer Storung 6¢ in ¢ und entsprechend 6f in
f wird klar, dass selbst eine kleiner Anderung 6¢ eine beliebig grole Anderung in f zur
Folge hat, wenn die Frequenz p der Stérung dabei ausreichend grofs ist [Abb. 5.11(b)].
Folglich fiihrt dies bei einem korrekt gestellten Problem zu einer Verletzung der dritten
Bedingung.

Anhand des Beispiels von Lanczos [130], bei dem eine Summe von Exponentialfunk-
tionen an einen Datensatz - bestehend aus drei exponentiellen Zerfillen - angepasst

wurde, kann der inkorrekt gestellte Charakter der Exponentialanalyse gezeigt werden.
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Abbildung 5.11: Visualisierung des Riemann-Lebesque Lemma fiir f,(t) = sin(27tpt) basierend
auf [109, 129]. (a) Der Gang von f,(t) zu g,(x) zeigt die Dampfung hoher Frequenzen. (b) Der
Gang von g,(x) zu f,(t) zeigt entsprechend eine Verstarkung hoher Frequenzen, wobei 6g,(x)
auf 0,01 normalisiert ist.

Die Datenpunkte variieren dabei um eine Grofsenordnung, jedoch sowohl das Resi-
duum (ys¢; — i), als auch der Korrelationskoeffizient R? - als MaR fiir die Qualitit der
Kurvenanpassung - verdndern sich bei unterschiedlichen Exponentialfunktionen nicht,
s. Abb. 5.12. Der Grund fiir die &hnlichen Residuen und Korrelationskoeffizienten kann
dadurch erklart werden, dass Anderungen in den Parametern einer Exponentialfunk-
tion bis zu einem gewissen Grad durch die anderen kompensiert wird. Dartiiber hinaus
nimmt das Problem der gegenseitigen Beeinflussung mit steigender Anzahl an expo-
nentiellen Anteilen zu, selbst wenn dabei der Datensatz vollstandig rauschfrei ist.

Zur Bestimmung dieser Parameter konnen bei einem inkorrekt gestellten Problem wie-
derum verschiedenste numerische Algorithmen und Verfahren angewendet werden,
beispielsweise die sog. SVD (eng. single value decomposition) [129] oder die Gardner-
Transformation [121, 131]. Im Rahmen dieser Arbeit wird jedoch die sog. Tikhonov-

76



5.1. Optimierung der Leitwert-Spektroskopie

(a) ' ' (b) ' ' '
O Datensatz b 2 exp. Funk. |
, 2 exp. Funk. 5x = = = 3 exp. Funk.
— 100} 3 exp. Funk. 1 . Rt
- P £ T S
' : T .
S, 3 E I i - 2 = RECN
S o of 2 aE Y ; R i H 3
E 2 IR R Y L Y
E= 4 N R S A
S RS T W W Y
= T N E
< ‘f if { v
10_1 [ 3L -:::
-5x10 i
0 02 04 06 08 1 0 02 04 06 08 1
t [h] t[n]

Abbildung 5.12: Lanczos Beispiel entnommen aus [121, 130] und basierend auf [109]: (a) 24
Datenpunkte (Kreise) werden mittels 2 Exponentialfunktionen (exp. Funk.) angepasst mit
f2 =2,202exp(—4,45t) +0,305exp(—1,58¢t) (orangene Linie) und 3 Exponentialfunktionen mit
f3 =0,0951 exp(—t) +0,8607 exp(—3t) + 1,5576 exp(—5t) (blaue Linie). Die Linien beider Anpas-
sungen sind mit einem Unterschied in der Gréfenordnung von 1072 ununterscheidbar und nur
durch verschiedene Linienbreiten sichtbar. (b) Das berechnete Residuum mit einem Korrelati-
onskoeffizient fiir beide Funktionen von R? = 0,9962.

Regularisierung als eine der etabliertesten Methoden, zur Losung linearer inkorrekt
gestellter Problem, verwendet [132-135].

5.1.6 Tikhonov-Regularisierung

Die Regularisierung ist eine Technik der Losungsabschdtzung von inkorrekt gestellten
Problemen, und im Bezug auf inverse Probleme ist die Tikhonov-Regularisierung -
benannt nach dem russischen Physiker Andrey N. Tikhonov - das meist genutzte

Verfahren [132, 133]. Beginnend bei einem linearen Problem der Form:

Ax=b, (5.17)

wobei A ein auf x wirkender Operator ist und b die Losung, stellt bei einer rauschbehaf-
teten Messung b = b+ Drauschen die inverse Operation zur Losungsfindung ein inkorrekt
gestelltes Problemen dar. Typischerweise wird fiir die Bestimmung von x” mit der Me-
thode der kleinsten Quadrate der Wert mit einem minimalen Fehler zwischen dem
gemessenen und angepassten Wert gemaf3

min [|Ax’ ||, (5.18)

bestimmt, wobei ||x||, := 4 /x% + x% x% fiir die Euklidische Norm steht. Da dieser Ansatz
sehr stark von den Anfangsbedingungen abhéngt, fiigt die Tikhonov-Regularisierung
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einen Regularisierungsparameter 2 hinzu, welcher sich gemaf3:

min (||Axf_5||§+ ; ||x'||§) 519)
—_——— ————
1 2 3

proportional zur Norm der Losung x” verhilt. Der erste Teil gibt an, wie gut die Losung
x’ den Datensatz b beschreibt, wihrend der dritte Teil dafiir Sorge trédgt, dass die Lo-
sung x’ nicht zu umfangreich wird. Der Regularisierungsparameter 4 nimmt dabei nur
positive Werte an und kann sozusagen als Vermittler zwischen diesen beiden Anteilen
angesehen werden. Fiir kleines 2 dominiert der erste Teil und die Losungsanndherung
wird mit dem Limit keiner Regulierung fiira — 0 als reines Minimalisierungsproblem
behandelt. Fiir grofie 2 dominiert der dritte Teil, sodass ein immer komplexer werden-
der Losungsumfang x” die weitere Anndherung an den Datensatz verschlechtert.

Der Ausdruck der Tikhonov-Regularisierung kann gleichwohl auch von den Lagrange-
Multiplikatoren abgeleitet werden. Mit der Annahme der Minimalisierung von
||Ax’ - E”; und unter der Einschrankung ||x||% < 6 gilt mit dem Lagrange-Multiplikator
A

xl

min l||Ax'—E||§+A-( i—é)l. (5.20)
Bis jetzt wurde lediglich die Euklidische Norm ||x||, zur Beschreibung der Abweichung

verwendet, jedoch existieren auch andere, wie z. B. eine Glattungsnorm der Form

|| f(d)”2 = [ fol( f(d)(t)zdt)](l/Z), mit f@ als d-te Ableitung von f. Wie der Name bereits
vermuten ldsst, findet eine Losungsanndherung durch die Tikhonov-Regularisierung
in diesem Fall durch sukessive Glittungen des Datensatzes statt. Im Rahmen der
Arbeit wird dieser Ansatz jedoch nicht weiter verfolgt, jedoch sei an dieser Stelle fiir
interessierte Leser auf das Buch von Per Christian Hansen [129] verwiesen.

Es existieren verschiedenste Verfahren, um abhidngig vom vorliegenden Problem
und den Anfangsbedingungen, den passenden Grad an Regularisierung zu bestim-
men [134-138]. Zur Auswertung der Datensédtze in dieser Arbeit werden dazu das sog.

Abweichungskriterium und das sog. L-Kriterium verwendet.

Abweichugskriterium

Das Prinzip des Abweichugskriterium wurde 1968 von Morozov verdffentlicht [139],
welches auf der Annahme basiert, dass die Abweichung von der Losung durch die
Regularisierung ||Ax,1 - E” in der selben Grofienordnung wie das Rauschen 6 sein muss,

bzw. auch nicht kleiner sein dartf: HAxa - E” > 6. Damit gilt fiir die gesuchte Losung x,
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die Bedingung;:

Axy—=b||=n5 mit n>1. (5.21)
JlAx. -]

Dabei wird 7 als der sog. Sicherheitsfaktor bezeichnet, eingefiihrt um sicherzustellen,
dass der Fehler aufgrund der Regularisierung einen Schnittpunkt mit dem Rausch-
untergrund des Datensatzes (orangene Linie) besitzt, exemplarisch dargestellt in
Abb. 5.13(a). Dieses Prinzip kommt aufgrund seiner Einfachheit oft zur Anwendung,

(a) 10" [T

T

[ Abweichungskriterium

T

(b)

T
L-Kriterium 4

10* |

§=0,009[a.u.]
zf —
10-2 - \ TI =1
ol sl sl L ..uu- 105 L0l L L0l
10° 10’ 10? 10° 10°* 10" 107
a Il Ax,- bl

Abbildung 5.13: Methoden zur Feststellung des passenden Regularisierungsparameters 4. (a)
Das Abweichungskriterium, bei der die Abweichung von der Losung durch die Regularisie-
rung (Residuums-Norm) ||Axa —E” gleich dem Rauschen des Signals 6 (orangene Linie) sein
muss. Der konstruierte Sicherheitsfaktor 1 > 1 stellt sicher, dass immer ein Schnittpunkt mit
dem Rauschuntergrund des Datensatzes besteht. (b) Das L-Kriterium nutzt den entstehenden
Abknickpunkt zur Festlegung der korrekten Regularisierung bei doppelt-logarithmischen Ach-
sen, mit der Residuums-Norm ||Axa - E” auf der Abzisse und der Losungs-Norm ||Ax,|| auf der
Ordinate.

hat dabei jedoch einige Nachteile [129, 140]. Der grofste ist wohl die starke Abhangigkeit

zum eigentlich undefinierten Parameter 1.

L-Kriterium

Als konventioneller Ansatz dienen doppelt-logarithmische Achsen zur Darstellung
der Informationen aus der Tikhonov-Regularisierung ”Axa—EH und ||x,||. Dadurch
nimmt der Regularisierungsanteil eine L-Form an, wodurch dieses Prinzip seinen
Namen erhilt, s. Abb. 5.13(b). Das L-Kriterium schldgt zur Wahl des besten Regulari-
sierungsparameters a den Knickpunkt in der L-Form vor, da an dieser Stelle der beste
Kompromiss zwischen einer kleinen Residuums-Norm HAxa —E” und einer kleinen
Losungs-Norm ||Ax,|| bestehen soll. Die Residuums-Norm weiter iiber diesen Punkt
hinaus zu verringern, hétte einen raschen Anstieg der Losungs-Norm zur Folge.

So einfach es ist, den Knickpunkt im Beispiel von Abb. 5.13(b) visuell zu bestimmen,
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so schwer ist es, dies automatisiert fiir eine Vielzahl von angepassten Kurven mittels
eines Algorithmus durchzufiihren, sodass zusitzliche Analysen notwendig werden
[138, 141, 142]. An dieser Stelle sei ebenfalls auf ausfiihrlichere Beschreibungen im
Buch von Per Christian Hansen [129] hingewiesen.

Im Vergleich zum Abweichugskriterium bendtigt das L-Kriterium keine Infor-
mation {iber die Hohe des Rauschuntergrunds, unterliegt dabei jedoch anderen
Einschrankungen, da die Kurve insbesondere bei einer zu geringen Anzahl an
Datenpunkten keine klare L-Form aufweist [143, 144]. Neben diesen beiden Prinzipien
existieren noch einige Weitere, jedoch kann keines in jedem Fall eine zweifelsfreie

Wahl des Regularisierungsparameters garantieren.

5.2 Annihilationsdynamik und Ladungsspeicherung

An Probe #14010 mit einer Schicht QDs wurde aufbauend auf den Studien von La-
bud [86] eine umfassende Untersuchung der Dynamik des 2DEGs wihrend der LED-
Beleuchtung durchgefiihrt. Die folgenden Messungen sind dabei alle mittels Leitwert-
Spektroskopie nach Kap. 4.1 durchgefiihrt worden, im Speziellen mit den dort beschrie-
benen Prinzipien des quasi-Gleichgewichts sowie der gepulsten Beleuchtung.

5.2.1 Quasi-Gleichgewichtsbeladung an Quantenpunkten

Als Referenz fiir die Beladung des QD-Ensembles wurde vorbereitend ein voll-
stindiges Spektrum im quasi-Gleichgewicht ohne LED-Beleuchtung, dargestellt in
Abb. 5.14(a) sowie nach Vorbeleuchtung [Abb. 5.14(b)] und unter gepulster Beleuch-
tung [Abb. 5.14(c)] durchgefiihrt. Fir alle Messungen betrug die Amplitude des
Spannungspulses fiir die quasi-Gleichgewichtsbeladung Up = 20mV und die Schritt-
weite der DC-Spannungsianderung Allg = 10mV. Vor den Beleuchtungsmessungen
in Abb. 5.14(b,c) sind die DX-Zentren mit einem LED-Strom von I;gp = 5mA tiber
eine Dauer von Tp = 10min vollstindig abgesittigt worden (Anhang A.3). Fiir die
gepulste Beleuchtung betrug der LED-Strom ebenfalls I; pp = 5mA, bei einer Beleuch-
tungspulsdauer von T1gp = 200 ms sowie einer Wartezeit zwischen Beleuchtung und
Spannungspuls von At = 200 ms.

Die Amplitude A, die sich nach GI. 4.2 aus einer einfachen Kurvenanpassung durch
eine Exponentialfunktion an die Transienten im gemessenen 2DEG-Strom ergibt
(Abb. 4.2), wurde mit der angelegten Kanalspannung Ux = 40mV und Gl 4.1
zum Leitwert G bzw. der Leitwertdinderung AG umgerechnet. Beginnend bei einer
DC-Spannung von Ug = -1,3V wird das 2DEG beladen. Fiir die unbeleuchtete
Messung in Abb. 5.14(a) ist das si-Energieniveau des QD-Ensembles im Mittel bei
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Abbildung 5.14: Spektren im quasi-Gleichgewicht an Probe #14010 mit Up = 20mV und Alg
= 10mV. Die Leitwertdifferenz AG ergibt sich aus der Amplitude mit Anpassung einer Expo-
nentialfunktion an die Transienten. (a) Unbeleuchtetes Spektrum mit 2 s- und 4 p-Zustanden.
(b) Unbeleuchtetes Spektrum nach Absittigung der DX-Zentren. Durch entsprechende Erho-
hung der Fermi-Energie Er verschiebt das ganze Spektrum zu negativeren gate-Spannungen.
(c) Spektrum unter Pulsbeleuchtung, wobei sich 4 zusétzliche Maxima ergeben, welche mit den
Exzitonen-Zustinden X%, X1*, X%+ und X3* assoziiert werden konnen. Neben der Amplitude
ist zusatzlich die Zeitkonstante 7; auf der rechten Achse aufgetragen.

Ug = —-0,56V beladen sowie das sp-Energieniveau bei Ug = —0,42V, wobei die
zweifache Spinentartung aufgrund der Coulomb-Abstofiung aufgehoben ist [105].
Entsprechend werden die vier Spin- und Drehimpuls-Entarteten p-Zustdnde durch die
Coulomb-Abstofiung im DC-Spannungsbereich zwischen Ug = -0,1 V und Ug =0,3V
beladen [45, 51, 105], konnen dabei jedoch aufgrund einer zu grofien Inhomogenitat
in der normalverteilten Grofie der QDs nicht einzeln aufgeldst werden. Selbiges gilt
tiir die Messungen in Abb. 5.14(b) und Abb. 5.14(c), wobei durch die Absattigung der
DX-Zentren die Ladungstrdagerdichte n im 2DEG erhoht ist und deshalb durch die
gestiegene Fermi-Energie Er alle Energieniveaus bereits bei leicht negativeren DC-
Spannungen Ug beladen werden. In Abb. 5.14(c) treten bei aktiver Pulsbeleuchtung
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Tabelle 5.1: Energieabstidnde der lichtinduzierten Exzitonen-Zustdnde AE (z. B. zwischen X°
und X'* AEyox1+) im Vergleich zum Energieabstand zwischen s1- und s,-Zustand AE;,. Die
Werte unterliegen dabei einer Ungenauigkeit von +1 meV.

E[meV]
AEs,s, 21,0
AE; xo 28,5
AExox1+ 25,7
AEx1+x2+ 23,3

neben den Einzelelektronen-Zustianden zuséitzlich noch Exzitonen-Zustiande bei Ug =
0,81V (X9, Ug = -0,97V (X), Ug = —1,11V (X?*) sowie Ug = —1,23 V (X3*) auf.
Durch den Ansatz das Hebelarms (GI. 3.1) lasst sich die gate-Spannung Ug in eine
Energie E fiir die Niveaus in den QDs umrechnen. Daraus folgen die in Tab. 5.1
enthaltenen Energieabstinde der lichtinduzierten Exzitonen-Zustinde AE (z. B.
zwischen X? und X'* AEyoxi+), im Vergleich zum Energieabstand zwischen s;-
und sp-Zustand AEs,,. Die Energiewerte unterliegen einem Fehler von ungefdhr
+1meV, begriindet durch einen nicht genau bestimmbaren Drehpunkt, aufgrund der
Ausdehnung des 2DEGs. Wichtig ist an dieser Stelle zu sagen, dass die QDs aufgrund
der Locher einfach bis mehrfach positiv geladenen sind. Deshalb konnen Elektronen
bereits bei negativeren gate-Spannungen Ug in die QDs tunneln und besetzen folglich
die selben Energieniveaus, wie die Einzelelektronen-Zustinde (z. B. s; — X° im
quasi-Gleichgewicht).

In Abb. 5.14(c) ist aus der exponentiellen Anpassung neben der Amplitude ebenfalls
die Zeitkonstante 7; inklusive Fehlerbalken aufgetragen. Der Verlauf der Zeitkon-
stante, als Maf3 fiir die Tunnelkopplung der QDs an das 2DEG, weist zu positiverer
gate-Spannungen Ug einen Abwirtstrend auf. Dieser ergibt sich durch die sukzessive
Verkippung der Bandstruktur, wodurch die Breite der Tunnelbarriere abnimmt, was
folglich die Tunnelwahrscheinlichkeit erhoht, vgl. Kap. 2.2.4. Daneben treten Maxima
und Minima, korrespondierend mit Resonanzen der Energieniveaus in den QDs auf.
Im Bereich der s-Niveaus sowie im geringen Mafle auch im Bereich der p-Niveaus
manifestiert sich die Spinentartung. Am Beispiel der s-Niveaus fiihrt dies beim s,
zu einer Erhohung von 1;, da die QDs bereits mit einem Elektron beladen sind
und dadurch nur Elektronen aus dem 2DEG in den QD tunneln konnen, die den
entgegengesetzten Spin aufweisen [105].
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Mittlerer Ladungszustand der Quantenpunkte

Um den mittleren Ladungszustands der QDs Q; in Zusammenhang zum gemessenen
Leitwert G zu bringen, wurden nicht-Gleichgewichtsmessungen mit steigender Puls-
spannung durchgefiihrt, dargestellt in Abb. 5.15. Ausgehend von gate-Spannungen Ug

T T T T T T T T T T T T T T 1
(a) A ® 40t 5.
G(t,=0s) : — 7 =4 0,8
= x U, 36 ——;2>, S, ‘ o
= : 1) 4 106 =
= : = 32+ g 5
Yo e O Referenz 1 0,4 O
S § 28 b <
U.—!s [ ol ; 102
G 1 , 24 + 2DEG-Leitwert
: 1 A 1 f 1 f 1 1 A 1 1 0

-1,2 10 -08 -06 -04 -02 00 02
Us+ U, [V]

Abbildung 5.15: (a) Schematische Darstellung der nicht-Gleichgewichtspulse zur Einstellung
von verschiedenen Ladungszustdnden in den QDs. Die gate-Spannung Ug lag auf den Maxima
der quasi-Gleichgewichtsbeladung und die Pulsspannungen Up wurde schrittweise erhoht.
(b) Der Leitwert am Anfang der resultierenden Transienten aus (a) G(tp = 0s) gegen Ug bzw.
U = Ug + Up. Die resultierende Kurvenschar mit den Leitwertdifferenzen AG, der einzelnen
nicht-Gleichgewichtszustdnde, kann in einen mittleren Ladungszustands der QDs umgerechnet
werden. Das quasi-Gleichgewichtsspektrum AGgef dient als Referenz.

auf den Maxima fiir die Einzelelektronen-Zustédnde aus Abb. 5.14(c), wurde die Puls-
spannung sukzessive erhoht, beginnend bei Up = 10mV [Abb. 5.15(a)]. Aus den re-
sultierenden 2DEG-Antworten ist der Leitwert G zu Beginn der Transiente genommen
worden. Zu diesem Zeitpunkt hat das schnelle 2DEG bereits auf die neue Gesamtspan-
nung am gate U = Ug + Up reagiert. Aufgrund der deutlich langsameren Tunnelrate zu
den QDs hatjedoch noch kein Ladungsaustausch stattgefunden. Die Ergebnisse sind in
Abb. 5.15(b) dargestellt, wobei die schwarze Linie als Basislinie fiir den 2DEG-Leitwerts
G durch Erhohung der gate-Spannung Ug fungiert. Diese nimmt kontinuierlich zu und
knickt bei Beladung der QDs an den entsprechenden gate-Spannungen ein. Als Refe-
renz dient das Beladespektrum im quasi-Gleichgewicht AGges aus Abb. 5.14(c).

Es ergibt sich eine Kurvenschar in Abhingigkeit der Pulsspannung Up und der gate-
Spannung Ug. Die jeweiligen Differenzen im Leitwert AG, zwischen der schwarzen
Basislinie des 2DEGs und den induzierten nicht-Gleichgewichtszustdnden, dienen der
Entkopplung zwischen einer Leitwertinderung durch die gate-Spannung und unter
Anderung des Ladungszustands der QDs. Daraus lisst sich im Folgenden der mittlere
Ladungszustand der QDs Q; ableiten.
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5.2.2 Beleuchtungsdynamik des 2DEGs

Nach diesen Vorbereitungen kann detailliert das Verhalten des 2DEGs wihrend des
Beleuchtungspulses analysiert werden. Im ersten Schritt ist dazu in Abb. 5.16(a) die
entsprechende 2DEG-Antwort Gy (t) fiir verschiedene gate-Spannungen Ug {iiber die
Dauer des Beleuchtungspulses von Trgp = 200ms dargestellt. Zur Erkldarung der zu-
grundeliegenden Prozesse dienen die 3 Skizzen, welche fiir Ug = 1,10V [Abb. 5.16(b)
- Exzitonen-Zustiande) und Ug = —0,50V (Abb. 5.16(c,d) - sp-Zustand) das Valenz-
und Leitungsband um QD und 2DEG abbilden sowie die beteiligten Ladungstréger.
Die Pfeile stehen fiir die Anregung von Elektron-Loch-Paaren (schwarz gestrichelt),
Elektronentunneln (blau) und Elektron-Loch-Rekombination (orange), verantwortlich
fiir das 2DEG-Verhalten in Abb. 5.16(a).

(d)

(a) T T )

1501 ¥~c U;=-0,50V (s,) q—~»
0 E,
—

o 125 ] W
=
© 100

75 /b U,=-1,10V (X*)

0 50 100 150 200 250 E
t [ms] ) u,=110v U, =-0,50V

Abbildung 5.16: (a) 2DEG-Antowrt G () wahrend des Beleuchtungspulses mit zunehmender
gate-Spannung Ug. Die Beleuchtung beginnt bei t = 0 ms und endet bei ¢t = 200 ms. Die drei
Grafiken in (b) - (d) bilden das Leitungs- und Valenzband um den QD und das 2DEG fiir Ug
=-1,10V in (b) und Ug = -0,50V in (c,d) ab, um das Elektronentunneln sowie die Anregung
von Elektron-Loch-Paaren und deren Rekombination fiir das Verhalten des 2DEGs in (a) zu
erldutern. Der blaue Pfeil in jeder Grafik reprédsentiert die Tunnelkopplung zwischen 2DEG
und QD, wihrend die schwarz gestrichelte Linie fiir die lichtinduzierte Anregung von Elektron-
Loch-Paaren steht. Der orangenen Pfeil indiziert die schnelle Rekombination von Elektronen
und Lochern in den QDs, meist unter Abgabe von Strahlung.

Der Leitwert G des 2DEG-Kanals ist proportional zur Beweglichkeit y und Ladungs-
tragerdichte n. Wie von Kurzmann et al. gezeigt wurde, korreliert ein Anstieg im
Leitwert mit einer erhohten Anzahl an Elektronen im 2DEG und umgekehrt [85], wo-
hingegen der Einfluss der Coulomb-Streuung durch geladene QDs vernachldssigbar
ist [104]. Unter Berticksichtigung dessen, muss das Verhalten des 2DEGs wihrend des
Beleuchtungspulses im direkten Zusammenhang zur Ladung in den QDs stehen.

Zur Weiteren Untersuchung des 2DEG-Verhaltens und auf Grundlage der Daten
aus Abb. 5.16(a), stellt Abb.5.17(a) die absolute Leitwertdifferenz AGy zu Beginn
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(rote Kurve) und am Ende (blaue Kurve) des Beleuchtungspulses dar. Beide Kurven
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Abbildung 5.17: Leitwertdifferenz AGy,, hervorgerufen durch die Beleuchtung und auf Grund-
lage der Daten aus Abb. 5.16(a). Fiir die rote Kurve wurde die Differenz zwischen dem Leitwert
G(t) wahrend des Beleuchtungspulses bei t = 100 ms und vor der Beleuchtung bei t = 0ms ge-
nommen. Fiir die blaue Kurve ebenso wiahrend des Pulses und nach Abklingen des Leitwerts
nach dem Beleuchtungspuls bei t = 300 ms. (b) Die zeitaufgeloste, differentielle Entwicklung
des Leitwerts iiber die Dauer des Beleuchtungspulses und danach. Das resultierende AG(f)
ist dabei in den mittleren Ladungszustand pro QD Q; umgerechnet worden (Abb. 5.15). Der
Beleuchtungspuls ist aktiv im Zeitraum von t = Oms bis t = 200ms, wie am rechten Rand
angezeigt. Die gestrichelte Linie AGgef zeigt das quasi-Gleichgewichtsspektrum und dient in
beiden Graphen als Referenz fiir die Position der Energie-Niveaus.

liegen fiir Ug > —0,7V {ibereinander und zeigen Maxima nach dem s;- und dem
ps-Zustand auf, wohingegen nur die rote Kurve ein breites Maximum im Bereich der
Exzitonen-Zustdande aufweist. Die blaue Kurve zeigt in diesem Bereich Maxima und
Minima, die invers zu den Exzitonen-Zustidnden im quasi-Gleichgewichtsspektrum
AGges sind. Da das Referenzspektrum AGges der quasi-Gleichgewichtsbeladung
entstammt, aufgenommen tiber den Spannungspuls mit einer Amplitude von Up =
20mV, musste es fiir diese Darstellung entsprechend zu negativeren Spannungen
gegen die Beleuchtungsdifferenz verschoben werden.

Erweiternd zu der absoluten Leitwertdifferenz zeigt Abb. 5.16(b) die zeitaufgeloste,
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differentielle Entwicklung des Leitwerts AG(t) widhrend des Beleuchtungspulses,
wobei diese mit den Ergebnissen aus Abb. 5.15 in den mittleren Ladungszustand Q;
der QDs umgerechnet wurde. Es ergeben sich zwei fundamental unterschiedliche
Verhalten nach Ende des Beleuchtungspulses fiir zwei Regionen: Eine partielle
Abnahme der QD-Beladung fiir Ug < —0,7V und eine vollstindige Abnahme fiir

positivere Ug.

Die Ergebnisse iiber das Verhalten des 2DEGs und dem korrespondierenden La-
dungszustand der QDs aus Abb. 5.16 und Abb. 5.17 werden wie folgt interpretiert.
Durch den reset-Puls befinden sich die QDs vor dem Beleuchtungspuls im Gleich-
gewicht mit dem 2DEG, ohne residuale metastabile Lochzustinde. Wahrend der
Beleuchtung werden die QDs in ein dramatisches nicht-Gleichgewicht gebracht, da
sie bis zu 6-fach positiver geladen sind, als im Gleichgewicht, s. Abb. 5.17(b). Da die
Generationsrate von Elektron-Loch-Paaren durch die Beleuchtung konstant ist, hangt
der nicht-Gleichgewichtszustand lediglich von der gate-Spannung Ug und der damit
korrespondierenden Tunnelkopplung an das 2DEG ab. Bei Resonanzen zwischen
Fermi-Energie Er des 2DEGs und den Energieniveaus in den QDs ist die Tunnelkopp-
lung sehr stark, sodass die beleuchtungsinduzierte Generation von Lochzustanden
durch Beladung der QDs mit Elektronen dominiert wird. Dies resultiert in Minima in
der Leitwertdifferenz AGy, in Abb. 5.17(a). Dem gegeniiber entstehen zwischen den
Energieniveaus mit schwacher Tunnelkopplung Maxima, da sich Lochzustidnde in
den QDs ansammeln konnen, bis die erhohte positive Aufladung, Elektronentunnel
soweit begiinstigt, dass eine weitere positive Aufladung kompensiert wird. Die rote
Kurve in Abb. 5.16(a) stellt fiir Ug < —0,7 V metastabile Locher dar, welche abhédngig
von der Tunnelkopplung nach Ende des Beleuchtungspulses nur partiell annihiliert
werden und durch die Differenz zur blauen Kurve deutlich gemacht wird. Fiir hohere
gate-Spannungen sind die ersten Energieniveaus der QDs in Resonanz mit dem 2DEG,
sodass die rote und blaue Kurve nicht voneinander abweichen. Folglich werden alle
lichtinduzierten Lochzustdnde (fehlende Elektronen und nicht-Gleichgewichtslocher)
nach der Beleuchtung durch tunnelnde Elektronen vollstindig annihiliert und die
Ladungstragerdichte im 2DEG bleibt effektiv unverandert.

5.2.3 Maetastabile Lochspeicherung

Die lichtinduzierten Locher konnen durch drei Mechanismen annihiliert werden. Der
erste und hauptsédchliche besteht in direktem Elektronentunneln aus dem 2DEG in die
QDs und anschlielender Rekombination. Die Ergebnisse aus dem vorigen Abschnitt
haben verdeutlicht, dass alle Locher fiir gate-Spannungen ab dem ersten Energieniveau
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(Ug = —0,7 V) nach der Beleuchtung rapide annihiliert werden.

Fiir den Spannungsbereich der Exzitonen-Zustdnde werden metastabile Locher bis zu
der entsprechenden gate-Spannungen in den QDs gespeichert, s. Abb. 5.17(b). Diese
kénnen mit der Zeit entweder tiber spontane, direkte Rekombination mit Elektronen
aus dem 2DEG verloren gehen, wobei das Tunneln resonant in Vielteilchenzustdnde
auftritt oder iiber einen, teilweise indirekten Ubergang der Locher in die SPS-Barriere
und anschlieSendem Diffundieren zum gate [145].

Um eine Einschdtzung der moglichen Speicherzeiten fiir die metastabilen Lo-
cher zu erhalten, wird im Folgenden der Einfluss der Wartezeit At nach Ende des
Beleuchtungspulses betrachtet. Fiir das quasi-Gleichgewichtsspektrum in Abb. 5.14(c)
lag diese bei At = 200ms und es waren deutliche Exzitonen-Zustdnde ersichtlich,
sodass die QDs noch mit Lochern beladen sein mussten. In Abb. 5.18(a) ist die
Leitwertdifferenz AG am entsprechenden Spannungspuls Up nach Wartezeiten von
At = 0s bis At = 4s und fiir den gate-Spannungsbereich der Exzitonen-Zustdnde bis
einschlieflich des sy-Zustands abgebildet. Dabei findet bei sehr kurzen Wartezeiten At
eine schnelle Abnahme der Leitwertdifferenz AG statt und anschlieend ein Ubergang
in ein metastabiles Gleichgewicht. An dieser Abnahme wurde, in Abhédngig der gate-
Spannung, die Zeitkonstante 7. tiber Anpassung mit Exponentialfunktionen bestimmt.
Der resultierende Verlauf der Zeitkonstanten 7. ist in Abb. 5.18(b) dargestellt. Dabei
wurde zum Vergleich das quasi-Gleichgewichtsspektrum AGges und der dazugehorige
Verlauf der Zeitkonstanten fiir die Beladung 7; hinzugeftiigt.

Im Bereich der Einzelelektronen-Zustiande des s-Niveaus (Ug > —0,7 V) nimmt das
Signal fiir Wartezeiten bis At = 100ms sehr schnell ab und ist anschlieffend stabil.
Die Exzitonen-Zustidnde hingegen scheinen ab Wartezeiten von At = 500ms nicht
weiter abzunehmen, sodass davon ausgegangen werden kann, dass Speicherzeiten
der Locher von 4 s und langer moglich sind. Die Erklarung fiir den hohen Leitwert, bei
kurzen Wartezeiten At in Abb. 5.18(a), basiert direkt auf den vorigen Ergebnissen der
Beleuchtungspuls-Dynamik, denn direkt nach dem Ende der Beleuchtung iiberlappt
der Spannungspuls Up mit der Annihilation der nicht-Gleichgewichtsldcher und dem
Wiederauffiillen der QDs mit Elektronen.

Abschliefiend soll mit den Daten aus Abb. 5.18(b) eine quantitative Analyse die-
ser Annihilationsdynamik und des Wiederaufladens der QDs durchgefiihrt werden.
Das nicht-monotone Verhalten von 7. lasst darauf schliefsen, dass der abnehmende Leit-
wert kein Artefakt von etwaigen Umladungen der DX-Zentren ist, sondern die Tunnel-
und Speicherdynamik der QDs. Es besteht eine qualitative Ubereinstimmung mit
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Abbildung 5.18: (a) Beladespektrum mit steigender Wartezeit von At = 0s bis At = 4s nach
Ende des Beleuchtungspulses. Das hohe Signal AG fiir kurze Wartezeiten im Bereich der s-
Niveaus wird durch die Uberlappung des Spannungspulses Up mit dem Annihilieren der
lichtinduzierten nicht-Gleichgewichtslocher, direkt nach dem Beleuchtungspuls, hervorgeru-
fen. Der Einschub zeigt vergroert den X°-Zustand mit dem partiellen Riickgang des Signals
bis zu einem metastabilen Gleichgewicht ab At = 500 ms. (b) Die Zeitkonstante 7. (orange) fiir
den Signalriickgang in (a), berechnet mit angepassten Exponentialfunktionen und abhéngig
von der gate-Spannung Ug. Fiir den qualitativen Vergleich ist die Zeitkonstante 7, (rot) vom
quasi-Gleichgewicht aus Abb. 5.14(c) hinzugefiigt.

dem quasi-Gleichgewichtstunneln 7;, jedoch ist die Abnahme aufgrund der héheren
Anzahl beteiligter Tunnelvorgidnge wihrend des Wiederaufladens der QDs geringer.
Dieser serielle Prozess hat dabei resonante und nicht-resonante Tunnelbeitrdge, was zu
relativ langen Relaxationszeiten fiihrt. Fiir den Bereich der Einzelelektronen-Zustande
der s-Niveaus weichen die beiden Verldufe der Zeitkonstanten jedoch grundlegend
von einander ab, da 7, keine Spinentartung aufweist. Valentin et al. haben gezeigt,
dass in diesem DC-Spannungsbereich nicht-Gleichgewichtstunneln auf p-Niveaus
stattfinden kann [146].

Auf Grundlage dieser Studien entstehen nach dortiger Bezeichnung nicht-
Gleichgewichtszustinde X% (X!**), bestehend aus einem bzw. zwei Lochern
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und einem Elektron, welches direkt auf ein p-Niveau tunnelt. Diese Zustdnde
liegen bei gate-Spannungen Ug leicht positiver, als die Einzelelektronen-Zustdnde
der s-Niveaus, sodass diese neuen Kanile eine mogliche Erklarung fiir die leichte
Verschiebung nach rechts sowie Verbreiterung der Maxima um die s-Niveaus fiir kurze
Wartezeiten At < 100ms in Abb. 5.18(a) sind. Aufgrund der grofifen Menge an nicht-
Gleichgewichtslochern nach Ende der Beleuchtung in diesem DC-Spannungsbereich,
kann des Weiteren drauf geschlossen werden, dass eine Vielzahl zusatzlicher Tun-
nelvorgdnge in verschiedene QD-Niveaus stattfinden kann. Dies kann Tunneln auf
d— oder f-Niveaus sein, wobei die Coulomb Anziehung der stark positiven QDs die
Resonanz zur Fermi-Energie Er des 2DEGs ermdoglicht. Diese Summe an Beitrdgen
verbreitert die Maxima weiter, sodass die einzelnen Tunnelvorgéange nicht voneinander

getrennt werden konnen, was ebenso von Marquardt et al. beobachtet [54] wurde.

5.2.4 Quasi-Gleichgewichtsbeladung an Quantenpunktmolekiilen

Das Interesse an QDMs liegt neben der Allgemeinen Forschung an kiinstlichen
Molekiilen und entsprechenden Phidnomen in der =zeitlichen Stabilisierung der
quantenmechanischen Zustdnde zur Nutzbarmachung als sog. quantenmechanische
bits (QBITs) [147]. Diverse Studien haben gezeigt, dass ein Triplett-Zustand, bestehend
aus zwei Elektronen bzw. Lochern und gleichem Spin in zwei gekoppelten Schichten,
aufgrund der Austauschwechselwirkung eine erhohte T>-Zeit aufweist [93, 148-150].
Aus diesem Grund wurden die Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit auf QDMs
erweitert.

Alle Messungen sind an Probe #14846 durchgefiihrt worden, wobei mittels
Photolumineszenz-Spektroskopie im Vorfeld der Prozessierung ermittelt werden
kann, an welchen Stellen auf dem wafer der stirkste Molekiilcharakter besteht
(Anhang A.5). Nachdem die Bereiche lokalisiert wurden, konnte an den anschliefsend
prozessierten Proben mit Leitwertspektroskopie-Messungen begonnen werden. Die
generelle Systematik ist dabei sehr dhnlich der Einzelschicht-Messung, da dieses
System jedoch weit weniger gut erforscht ist, galt es zu Beginn herauszufinden, in
welcher Reihenfolge die Zustdnde in beiden Schichten beladen werden. Abb. 5.19
zeigt dazu das quasi-Gleichgewichtsspektrum an Probe #14846. Die Nomenklatur
fir die Zuordnung der Zustinde folgt dabei dem gleichen Muster, wie bei der
Einzelschicht QDs, mit dem Zusatz eines Exponenten fiir die erste oder zweite Lage.
Beim Vergleich mit der Einzelschicht QDs fillt auf, dass ebenso zu Beginn zwei gut
separierte s-Niveaus bei Ug = —0,02 V und Ug = 0,11 V beladen werden. Fiir positivere
DC-Spannungen treten wiederum bis zu 6 Maxima im Bereich von Ug = 0,4V bis Ug
=09V auf.
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Abbildung 5.19: Beladespektrum im quasi-Gleichgewicht an Probe #14846 mit Up =20 mV und
AlUg = 10mV. Die Leitwertdifferenz AG ergibt sich aus der Amplitude mit Anpassung einer
Exponentialfunktion an die Transienten und ebenso die Zeitkonstanten ; fiir die Beladung und
7, tiir die Entladung der QDMs.

Durch flushen (Kap.3.1.1 - Indium-flush-Technik) der ersten QD-Schicht sollte die
Energiedifferenz der Niveaus - aufgrund der Bandverkippung - kompensiert werden.
Scheinbar ist dies jedoch nicht vollstindig gelungen, sondern nur bis zu dem Punkt,
an dem die s-Niveaus der zweiten Schicht gleichzeitig mit den p-Niveaus der ersten
Schicht in Resonanz mit der Fermi-Energie Er des 2DEGs stehen. Da jedoch erhebliche
Schwierigkeiten wahrend der Prozessierung aufgetreten sind und nur wenige gates
Spannungsfest bis Ug > 1,0V waren (vgl. Kap. 5.1.3), wurden die Untersuchungen
an dieser Probe fortgefiihrt. Dariiber hinaus sei an dieser Stelle darauf hingewiesen,
dass das System bei vollstindig beladenem s-Niveau der ersten Schicht (Ug = 0,3V)
den Gesamtspin S = 0 aufweist und beispielsweise Messungen zur Singulett-Triplett-
Aufspaltung [102] uneingeschrankt moglich wéren.

Der Verlauf der Zeitkonstanten t;, zeigt fiir die s'-Zustdnde eine deutliche Spi-
nentartung, sodass davon ausgegangen werden kann, dass keine Uberlagerung mit
der zweiten Lage QDs besteht. Die Zeitkonstante der Entladung 7, ist in diesem
Bereich monoton abfallend. Entsprechend der Beladung (vgl. Kap. 5.2.1) liegen bei der
Entladung fiir das s%-Niveau beide Spin-Zustdnde vor, sodass die Tunnelwahrschein-
lichkeit doppelt so hoch ist, wie beim s%-Niveau.

Fiir den {iiberlagerten Bereich kann die Zuordnung der Zustdnde, auf Grundlage
dieser Datenlage nicht zweifelsfrei erfolgen. 7; und 7, weisen Maxima und Minima
auf, die nicht eindeutig mit den Maxima der Leitwertdnderung durch die Beladung
AG korrelieren. Rein qualitativ zeigen die Verldufe der Zeitkonstanten lediglich, dass
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zu Beginn bei Ug = 0,39V, mit sehr langen Zeiten fiir das Entladen der QDMs nur
wenig mogliche Tunnelprozesse existieren und erst bei Ug > 0,81V 7; kleinere Werte
als 7, annimmt. Dies konnte bedeuten, dass Elektronen immer in die erste Schicht
tunneln, daraufhin in die Zweite wechseln und folglich das Entladen entsprechend
langer dauert. In Kap. 5.3 wird diese Annahme mit nicht-Gleichgewichtsmessungen
und Auswertung der Tunnelzeiten mittels inverser Laplace-Transformation weiter

verfolgt.

5.2.5 Exzitonen-Zustinde in Quantenpunktmolekiilen

Ohne Beladung der hoheren Energieniveaus der QD-Schichten wurden Messungen
unter Pulsbeleuchtung an der QDM-Probe #14846 durchgefiihrt, dargestellt in
Abb. 5.20. Dabei ist die Leitwertdifferenz AG zum einen tiber die Amplitude einer
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Abbildung 5.20: Beladespektrum unter Pulsbeleuchtung an Probe #14846 mit Up = 20mV und
AlUg = 10mV. Die Leitwertdifferenz AG ist zum einen aus der Amplitude, mit Anpassung
einer Exponentialfunktion an die Transienten (durchgezogene Kurve) ermittelt worden und
zum anderen iiber die Differenz des Leitwerts G vor und nach Up (gestrichelte Kurve). Im gate-
Spannungsbereich Ug vor dem ersten s-Niveau werden analog zur Einzelschicht QDs in beiden
ermittelten Verliufen Maxima in der Leitwertdifferenz sichtbar, die mit Exzitonen-Zustianden
X? bis X2* assoziiert werden kénnen. Neben der Amplitude ist zusitzlich die Zeitkonstante t;
auf der rechten Achse aufgetragen.

Exponentialfunktion ermittelt worden und zum anderen durch einfache Differenzbil-
dung des Leitwerts G vor und nach dem Spannungspuls Up. Durch die Annihilation
der Ladungstréger bei Beladung der QDs mit Lochern, ergibt sich dadurch effektiv
tiir die Exzitonen-Zustdnde ebenfalls eine Differenz. Beide Kurven zeigen Exzitonen-
Zustdnde, analog zur Einzelschicht QDs bei Ug = -0,21V (X% und Ug = 0,30V
(X'*) sowie sehr schwach ausgepragt bei Ug ~ 0,40V (X?*). Dariiber hinaus zeigt
die gestrichelte Kurve fiir die Leitwertdifferenz AG vor und nach Up ein kleines

Maximum bei einer gate-Spannung leicht positiver, als der S%-Zustand, welches mit
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dem X!** assoziiert werden kann. Dies ist nach den Ergebnissen von Valentin et al.
ein nicht-Gleichgewichtszustand, bei dem ein Elektron auf das p-Niveau eines mit 2
Lochern beladenen QDs tunnelt [146].

Zusatzlich zur Amplitude ist noch die Zeitkonstante 7; der Beladetransiente abgebildet.
Diese zeigt auffallig, dass fiir die Exzitonen-Zustinde plotzlich Werte von 7;(X) >
100 ms angenommen werden, was nicht allein aus einer vergrofierten Tunnelbarriere,
aufgrund der zusétzlichen Bandverkippung, resultieren kann. Dariiber hinaus sind
die Zeitkonstanten fiir die s-Niveaus mit 7;(s1) = 6 us um eine Grofienordnung, im Ver-
gleich zu den unbeleuchteten Messungen, gestiegen und die Spinentartung ist ebenso
schwacher ausgepragt. Beides ldsst darauf schlieflen, dass die reinen Tunnelprozesse
von Elektronen auf die s-Niveaus mit weiteren Prozessen - unter Beteiligung von
Lochern - iiberlagert sind.

Eine weitere Moglichkeit zur Untersuchung der Exzitonen-Zustinde besteht
darin, die Leitwertdifferenz AG vor und nach dem reset-Puls zu bilden. Durch die
starke Bandverkippung wahrend des positiven Spannungspulses, werden die QDs
aufgrund des attraktiven Potentials mit Elektronen geflutet, sodass die resultierende
Leitwertdifferenz der Summe aller Lochzustdande Th entspricht. Das inverse Ande-
rungsverhalten —AG ldsst anschliefiend die verschiedenen Einzelzustdnde erkennen,
s. Abb. 5.21. Es ergibt sich fiir die Leitwertdifferenz AG vor und nach dem reset-Puls
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Abbildung 5.21: Die Leitwertdifferenz AG vor und nach dem reset-Puls (U, = 0,5V) an Probe
#14846 unter Pulsbeleuchtung (rote Flache), welche die Summe aller Lochzustdnde h darstellt.
Das negative Differential —0AG (rote Kurve) zeigt die Einzelzustande der Exzitonen entspre-
chend dem quasi-Gleichgewichtsspektrum unter Pulsbeleuchtung, welches als Referenz AGge¢
dient. Bei Ug = —0,36 V tritt ein zusitzliches Maximum auf.

(rote Flache) ein entsprechend grofles Signal fiir den gate-Spannungsbereich vor den
s-Niveaus, welches zu positiveren Spannungen hin erwartungsgemafs abnimmt. Das
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Tabelle 5.2: Energien E (links) und Energieabstiande AE (rechts) der lichtinduzierten Exzitonen-
Zustiande sowie des potentiellen indirekten Exzitonen-Zustandes X’ bei Ug ~ —0,36 V. Die
Werte unterliegen dabei einer Ungenauigkeit von +1 meV.

E[meV] E[meV]
Exo 34,9 AExoxis 15,0
Eqie 499 AEgiies 167
Eyr 60,0 AEgiy 101
Ex»e 666 AEyrger 66

negative Differential (rote Kurve) zeigt die Exzitonen-Zustinde XY bis X?*, in Uberein-
stimmung mit dem Referenzspektrum der Pulsbeleuchtung aus Abb. 5.20 sowie den
nicht-Gleichgewichtszustand X'**. Der X?* Zustand bei Ug ~ —0,40V ist in Form einer
Schulter deutlich stirker ausgepragt, als in Abb. 5.20. Ein weiterer Zustand X’ befindet
sich zwischen X!'* und X?* bei Ug = —0,36 V und konnte nach Pal et al. mit einem
indirekten Exziton assoziert werden, wobei sich Elektron und Loch in unterschiedli-
chen QD-Lagen befinden [95]. An dieser Stelle soll darauf hingewiesen werden, dass
aufgrund der noch nicht vollstandig zuordenbaren Einzelelektronen-Zustinde bei der
QDM-Beladung, die Zuteilung der Exzitonen-Zustidnde nur Naherungsweise und auf
Grundlage der Ergebnisse aus einer Schicht QDs abgeleitet ist [vgl. Abb. 5.14(c)].
Eltrudis et al. haben gezeigt, dass durch unterschiedlich lange Spannungspulse (Tp
kleiner, als die Zeitkonstanten der Transienten) die Moglichkeit besteht, die Beladung
der beiden QD-Schichten aufzulosen [102]. Eine vergleichbare Methode konnte in
diesem Fall ebenso Aufschluss iiber die genaue Konfiguration der Locher in den
QDMs geben.

Die Energien E der lichtinduzierten Exzitonen-Zustinde sowie die Energieabstidnde
AE (z. B. zwischen X" und X'* AEo0y1+), abgeleitet aus der gate-Spannung Ug (Gl. 3.1)
sind in Tab. 5.2 enthalten. Die Energiewerte unterliegen dabei einem Fehler von
ungefdhr +1meV, begriindet durch einen nicht genau bestimmbaren Drehpunkt,
aufgrund der Ausdehnung des 2DEGs. Alle Exzitonen-Zustdnde liegen im Vergleich
zur Einzelschicht QDs (Tab.5.1) dichter zusammen und dariiber hinaus ist der
Energieabstand zwischen X!'* und X?* grofer, als der zwischen X? und X'*. Fiir
den potentiellen indirekten Exzitonen-Zustand X’ wurde fiir die Berechnung des
Hebelarms der Mittelwert fiir die Abstdnde zwischen 2DEG und QD-Lage gewihlt,
vgl. Gl. 3.1. Dieser liegt dabei dichter am X?*-, als am X'*-Zustand.
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5.3 Tunnelspektroskopie

In diesem Abschnitt kommt die bereits theoretisch eingefiihrte inverse Laplace-
Transformation (Kap. 5.1.5) zur Anwendung, sowohl auf die Einzelschicht QDs, als
auch auf die QDMs. Im Vorfeld wird jedoch mit einer Analyse der Spektralfunktionen
g(7), in Abhéngigkeit der Regularisierung begonnen.

5.3.1 Verteilung der Zeitkonstanten 7

Durch Losung der inversen Laplace-Transformation wird die Spektralfunktion g(A)
bzw. g(t) mit A = 1/t extrahiert. Van Driel et al. [122] und Nikolaev et al. [123] haben
vorgeschlagen, fiir die statistische Analyse von multi-exponentiellen Prozessen eines
QD-Ensembles, eine logarithmische Normalverteilung zu verwenden. Dabei fanden
sie mit:

h’lT—h’I’CM)] (5.22)

A -
1= o] (252
eine gute Abschidtzung von Gl. 5.9, wobei 7); dem Median der Verteilung entspricht

und w in Beziehung zur Breite der Verteilung;:
AT =21\ - sinh(w) (5.23)

steht. Fine zuféllige Variable X wird als logarithmisch normalverteilt angenommen,
wenn trivialerweise In(X) einer Normalverteilung folgt. Dabei kann X nur positive
Werte annehmen und fallt ansonsten zu grofieren Werten rechtsseitig ab.

Die statische Differenz zwischen einer logarithmischen und einer nicht-logarithmischen
Normalverteilung ist ein mathematischer Operator, welcher zwei unabhéingige Varia-
blen mit einander verbindet, wobei dieser fiir erstere Verteilung multiplikativ und fiir
letztere additiv wirkt [151].

Durch die Tikhonov-Regularisierung findet mit dem Regularisierungsparameter
a, eine Einschrankung des Umfangs an Zeitkonstanten 7 fiir die Minimierung des
Residuums zum Signal statt. Dabei wird mit steigender Regularisierung der Einfluss
des Rauschuntergrunds im Signal auf die Spektralfunktion ¢(7) gedampft. Abb. 5.22(a)
zeigt exemplarisch die Entwicklung von g(7) fiir drei verschiedene a an einer Bela-
detransiente von Probe #14010 im Bereich der p-Niveaus (Ug = 0,1V). Die daraus
abgeleitete Riicktransformation von g(7) und das entsprechende Residuum sind in
Abb. 5.22(b) dargestellt.

Fiir a = 15 ist die Stiarke der Regularisierung klein und die Rauschkomponenten im
Signal haben hohen Einfluss auf die Spektralfunktion g(7). Dadurch weist diese ver-
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Abbildung 5.22: (a) Entwicklung der Spektralfunktion g(7) unter Variation des Regularisie-
rungsparameters fiir a = (15,25,35) exemplarisch an einer Beladetransiente fiir die p-Niveaus
(Ug =0,1V) von Probe #14010. Fiir a = 25 ist eine Normalverteilung angendhert und die oran-
genen Punkte an den Maxima entsprechen dem Median 1y dieser. (b) Riicktransformation von
g(7) (rote Kurve) an der Transiente (graue Kurve) auf der linken Achse und das entsprechende
Residuum (blaue Kurve) zum Signal auf der rechten Achse.

schiedene, teils sehr kleine Beitrdge an Zeitkonstanten auf und die Riicktransformation
sowie das Residuum in Abb. 5.22(b) weichen entsprechend stark ab. Fiir a = 25 ist das
Residuum gleichméaflig verteilt und im Gesamten deutlich kleiner. Insbesondere im
Bereich der schnellen Zeitkonstanten wird das Signal gut wiedergegeben. Fiir noch
hohere Regularisierung - mit a = 35 - nimmt das Residuum wieder stark zu, da die
zugrundeliegende Minimalisierung fiir die Kurvenanpassung zu stark beeinflusst
wird. Dies resultiert in einer sehr breiten Verteilung mit Beitrdgen kleiner Amplitude,
da der zugrundeliegende Levenberg-Marquardt-Algorithmus fast vollstindig aufser
Kraft gesetzt ist (vlg GI. 5.19).

Die Bestimmung des korrekten a erfolgt im Rahmen dieser Arbeit durch die in
Kap. 5.1.6 eingefiihrten Methoden des Abweichugskriteriums oder des L-Kriteriums.
Entsprechend der Definition der Regularisierung erfolgt die Ermittlung dabei entlang
der Grofle des Rauschuntergrundes bzw. dem sich nach Gl. 2.61 ergebenen STNs.
Da bei gleicher Mittelungszahl m die Transienten unterschiedlich grofs ausfallen
konnen (proportional zur Zustandsdichte in den QDs), variiert bei Messung eines
Beladespektrums die Signalhthe und folglich muss der Regularisierungsparameter a
dynamisch bestimmt werden.

Die Verteilung der Zeitkonstanten 7 in Abb. 5.22(a) entspricht - insbesondere fiir die
gute Anpassung mit a = 25 - einer logarithmischen Normalverteilung, wie sie nach
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Gl. 5.22 in der Literatur fiir ein QD-Ensemble angenommen wird [122, 123]. Die roten
Punkte in Abb. 5.22(a) entsprechen dabei dem Median 7); der Normalverteilungen,
wobei zur Aussparung von Rauschbeitrdgen eine gewisse Hohe {iiberschritten sein
sollte.

An dieser Stelle sei dariiber hinaus darauf hingewiesen, dass die Ergebnisse aus
der inversen Laplace-Transformation deutlich besser ausfielen, wenn die Transienten
einen verhiltnisméfiig grofien Gleichgewichtsbereich aufweisen [vgl. t > 1ms in
Abb. 5.22(b)].

Anwendung auf Be- und Entladetransienten im quasi-Gleichgewicht

Im Folgenden kommt die inverse Laplace-Transformation zur praktischen Anwen-
dung, einerseits auf den Datensatz der Transienten fiir das quasi-Gleichgewicht Be-
ladespektrum von Probe #14010 und andererseits fiir das quasi-Gleichgewicht Entla-
despektrum von Probe #14846. Die Ergebnisse sind in Abb. 5.23(a) und Abb. 5.23(b)
dargestellt, jeweils im Vergleich zu einer einfachen Funktionsanpassung mittels einer

Exponentialfunktion. Fiir die Daten aus der inversen Laplace-Transformation wurde
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Abbildung 5.23: Anwendung der inversen Laplace-Transformation im Vergleich zur Kurvenan-
passung mittels einer Exponentialfunktion im Falle der Einzelschicht QDs von Probe #14010 in
(a) und der QDMs von Probe #14846 in (b). Aus der Spektralfunktion g(7) der inversen Laplace-
Transformation konnte in beiden Féllen jeweils nur eine Zeitkonstante 7 extrahiert werden. Der
Verlauf dieser folgt der Referenzmessung dabei sehr gut. Die gekennzeichneten Niveaus sind
entsprechend der Spinentartung gewihlt, welche neben der abnehmenden Tunnelbarriere den
Haupteinfluss auf das Verhalten der Tunnelzeiten hat.

entsprechend dem exemplarischen Beispiel aus Abb. 5.22 mittels des Abweichugskrite-
riums das passendste a bestimmt und aus der sich daraus ergebenen Spektralfunktion
g(7) anschliefSend die Maxima ).

Die Zuteilung der einzelnen Niveaus fiir die Einzelschicht in Abb. 5.23(a) sind aus vor-
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5.3. Tunnelspektroskopie

angegangenen Messungen bereits bekannt. Das zu erwartende Ergebnis ist zumindest
ftir den Fall der Einzelschicht QDs von Beckel et al. untersucht worden [105]. Zwar
wurde in diesem Fall lediglich eine einfache Kurvenanpassung durchgefiihrt, wie sie
in Abb. 5.23(a) als Referenz fiir die inverse Laplace-Transformation dient, das Ver-
halten ist im quasi-Gleichgewicht jedoch fast ausschliefllich durch die Spinentartung
bestimmt. Entsprechend wurden die Zustdnde zusammengefasst und die Graphen
farblich hinterlegt. Fiir die QDMs in Abb. 5.23(b) ist das Entladespektrum gewéhlt, fiir
das es jedoch keine Referenz aus der Literatur gibt und dartiiber hinaus die Zuteilung
der Niveaus fiir Ug > 0,39 V nur ndherungsweise Giiltigkeit hat. Auf die physikalische
Erkldrung fiir den Verlauf der Zeitkonstanten 7 ist fiir die Einzelschicht QDs (#14010)
bereits in Kap. 5.2.1 und fiir die QDMs (#14846) in Kap. 5.2.4 eingegangen worden,
hierbei geht es lediglich um eine Uberpriifung der Funktionalitit der Methode.

Obwohl die Transienten beider Messreihen mit einem STN > 100 wenig Rauschen
aufweisen, war es lediglich moglich, ein eindeutiges Maximum aus den jeweiligen
Spektralfunktionen g(7) zu extrahieren [vgl. Abb. 5.22(a)]. Dieses folgt dabei in beiden
Fillen bis auf wenige Ausnahmen sehr gut dem Verlauf der einfachen Funktionsan-
passung, sodass die Methode generell richtige Ergebnisse produziert, im Falle der
quasi-Gleichgewichtsbeladung jedoch nicht in der Lage ist, die Uberlagerung von ver-
schiedenen multi-exponentiellen Tunnelprozessen aufzuldsen. Theoretisch sollte es,
aufgrund der Inhomogenitit des Ensembles, jedoch bereits bei den s-Niveaus der Ein-
zelschicht QDs zu einer Uberlagerung von unterschiedlich schnellen Tunnelprozessen

kommen.

5.3.2 Nicht-Gleichgewichtstunneln an Quantenpunkten

Um gezielt die Be- und Entladung mehrerer Niveaus gleichzeitig zu provozieren,
wurden im Folgenden an Probe #14010 nicht-Gleichgewichtsmessungen durchgefiihrt.
Die gate-Spannung lag dabei kurz vor der ersten Resonanz mit dem s;-Niveau
(Ug = —0,65V). Fiir die Pulsspannung wurde mit Up = 50mV begonnen, mit einer
schrittweisen Erhohung AlUp = 10mV, bis die Summe aus beiden den vollstdndi-
gen Spannungsbereich der quasi-Gleichgewichtsbeladung abgedeckte (Ug + Up =
0,4V). Dabei muss jedoch beachtet werden, dass die QDs aufgrund der geringen
gate-Spannung vor jeder Beladung vollstindig leer sind und durch die deshalb
fehlende Coulomb-Abstofsung auch hohere Niveaus - im Vergleich zur quasi-
Gleichgewichtsbeladung - in Resonanz mit der Fermi-Energie Er des 2DEGs gebracht
werden.

An den resultierenden Transienten wurden sowohl fiir die Be-, als auch fiir die

Entladung mittels der inversen Laplace-Transformation die zugehorigen Spektral-
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5.3. Tunnelspektroskopie

funktionen g(t) ermittelt. Die erhaltenen Daten sind in dreidimensionalen Graphen
dargestellt, Abb. 5.24 zeigt die Beladung von Probe #14010 und Abb. 5.25 entsprechend
die Entladung. In der Ebene der Zeitkonstanten 7 und der Spannung am gate Ug + Up
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Abbildung 5.24: Tunnelprozesse wihrend des Beladens einer Lage QDs von Probe #14010. Die
Spannung am gate hat ein konstantes Ug = —0,65V und die Pulsamplitude wird von Up =

50mV in Schritten von AlUp = 10 mV bis zu einer Summe von Ug + Up = 0,4V erhoht. Die drei-
dimensionale Darstellung zeigt die Spektralfunktionen g(7), welche mittels inverser Laplace-
Transformation aus den Beladetransienten berechnet wurden. In rot sind die Tunnelprozesse
aus dem 2DEG in die entsprechenden Niveaus der QDs angezeigt.

sind in rot zusitzlich Einteilungen dargestellt, welche die Beitrdge an Tunnelprozessen
zwischen 2DEG und den entsprechenden QD-Niveaus anzeigen sollen. Beide Mes-
sungen enthalten im Bereich negativster Spannungen gewisse Artefakte, die aufgrund
der noch sehr schwach ausgeprdagten Transienten auftreten und bei der folgenden
Erklarung und Analyse der Ergebnisse nicht berticksichtigt werden.

Die Spektralfunktionen g¢(7) zeigen fiir die Beladung in Abb. 5.24 bei kleiner Pul-
samplitude Up Zeitkonstanten im Bereich von 7 = 5ms. Im Spannungsbereich
-0,6V < Ug+Up < -0,3V sind lediglich die s-Niveaus in Resonanz mit der Fermi-
Energie Er des 2DEGs und die Spin-Entartung wird deutlich. Das Verhalten und
die Grofie der auftretenden Zeitkonstanten sind sehr dhnlich jenen des quasi-
Gleichgewichtsspektrums aus Abb. 5.23(c), wobei der Grund in der noch relativ
kleinen Pulsamplitude Up liegt und die Tunnelprozesse wiahrend der Beladung
noch nicht zu nicht-Gleichgewichtszustianden fithren konnen. Mit hoherem Up
besteht nun eine direkte Resonanz zu den p-Niveaus, wobei die QDs zu Beginn des
Spannungspulses leer sind. Luyken et al. haben gezeigt, dass eine direkte Resonanz
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Abbildung 5.25: Tunnelprozesse wiahrend des Entladens einer Lage QDs von Probe #14010.
Die Spannung am gate hat ein konstantes Ug = —0,65 V und die Pulsamplitude wird von Up =
50 mV in Schritten von AUp = 10mV bis zu einer Summe von Ug + Up = 0,4 V erhoht. Die drei-
dimensionale Darstellung zeigt die Spektralfunktionen g(7), welche mittels inverser Laplace-
Transformation aus den Entladetransienten berechnet wurden. In rot sind die Tunnelprozesse
aus den entsprechenden Niveaus der QDs in das 2DEG angezeigt.

die hochste Tunnelwahrscheinlichkeit aufweist und Zustinde, welche bei einer
kleineren Energie liegen eine zunehmend geringere [152]. Daraus ldsst sich schliefen,
dass fiir Ug + Up > —0,3V ein direktes Tunneln auf die p-Niveaus einsetzt, wobei
die Zeitkonstanten 7 mit positiverer Spannung am gate und folglich verkleinerter
Tunnelbarriere abgenommen haben. Die Elektronen auf den p-Niveaus befinden sich
aufgrund der nicht gefiillten s-Niveaus in einem nicht-Gleichgewichtszustand, wobei
sie sich in einer zeitlichen Gréffenordnung von wenigen ns [153, 154] abregen. Noch
wihrend des Spannungspulses und noch nicht vollstindig abgeklungener Transiente,
verdndert sich durch das zunehmend negative Potential durch die Elektronen in den
QDs sukzessive die Tunnelkopplung zum 2DEG. Fiir noch hohere Pulsamplituden
beginnt fiir Ug + Up > 0,0V parallel zu den p-Niveaus ein direktes Tunneln auf die d-

Niveaus der QDs, wobei die Zeitkonstanten mit 7 ~ 100 us wiederum noch kiirzer sind.

Im Falle der Entladung sehen die resultierenden Ergebnisse in Abb. 5.25 ginzlich
anders aus. Dies liegt vornehmlich daran, dass wihrend des Spannungspulses
eine Umladung der Elektronen innerhalb der QDs stattfindet, wobei nicht-
Gleichgewichtszustdnde teilweise oder vollstindig abgebaut werden. Teilweise
deshalb, da fiir sehr hohe Spannungsamplituden mit Ug + Up > —0,1 V Tunnelprozesse
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bei T = 30 us auftreten, aus einem moglicherweise noch mit Elektronen beladenen
d-Niveau. Die Hohe dieses Signals ist kleiner als die entsprechenden Beitrdge an
Zeitkonstanten wahrend der Beladung in Abb. 5.24. Dabei ist zu beachten, dass die
Spannung am gate Elektronen auf dem d-Niveau nur durch die fehlende Coulomb-
Abstofsung bei teilweise oder vollstindig unbeladenen QDs ermoglicht. Es kann
deshalb geschlussfolgert werden, dass die Pulsldange Tp nicht ausreichend ist, damit
alle nicht-Gleichgewichtselektronen vor der Entladung auf die leeren s- und p-Niveaus
wechseln. Eine intentionelle Variation der Pulslinge wurde zu einem dhnlichen Zweck
bereits von Etrudis et al. [102] durchgefiihrt und liefSe sich in diesem Fall ebenfalls an-
wenden, um die Dynamik der Umladevorgiange in den QDs vom nicht-Gleichgewicht
in ein Gleichgewicht weiter zu untersuchen. Fiir alle Pulsamplituden Up verlduft ein
Maximum bei 7 ~ 10ms, welches dem immer mit Elektronen besetzten s-Niveaus
zuzuordnen ist. Ein zweites, teilweise leicht aufgespaltenes Maximum fiir Ug + Up >
—-0,4V und 7 ~ 1ms, kann Tunnelprozessen aus dem p-Niveau zugeordnet werden.
Die Einteilung beruht dabei auf dem zugehorigen Spannungsbereich und der Zeit-
konstanten, bei denen die Signale in der Spektralfunktion auftreten. Auffallig ist, dass
das Signal in g(7) fiir das s-Niveau hoher ausfillt, als jenes fiir das p-Niveau, womit
diese Prozesse in der Transiente einen entsprechend grofieren Anteil haben. Zwar
gibt es in den QDs freie Zustdnde fiir 2 s-Elektronen und 4 p-Elektronen (Kap. 2.2.2),
die Beladung dieser findet jedoch im Gleichgewicht nur fiir Spannungen am gate
von Ug + Up > 0,0V statt. Dariiber hinaus wird der Anteil an Elektronen aus dem
p-Niveau durch die teilweise noch nicht abgeregten nicht-Gleichgewichtszustiande
aus den d-Niveaus weiter reduziert. Bei einer erhohten Pulsldnge sollte sich hier eine
Veranderung in der Spektralfunktion einstellen.

5.3.3 Nicht-Gleichgewichtstunneln an Quantenpunktmolekiilen

Das selbe Mess- und Auswertungsverfahren, welches in Kap. 5.3.2 auf die Einzelschicht
QDs von Probe #14010 angewandt wurde, wird im Folgenden fiir die QDMs von Pro-
be #14846 benutzt. Abb. 5.26 zeigt die Verteilung der Spektralfunktionen g(7) fiir die
Beladung und Abb. 5.27 fiir die Entladung.

Die Analyse der Daten folgt in diesem Fall dem gleichen Schema, wie bereits im vo-
rigen Kap. 5.3.2, wobei die Exponenten an der Zuordnung der einzelnen Maxima an-
deuten, welche Lage QDs vorrangig zum entsprechenden Tunnelprozess beitragt. Wie
bereits aus dem Vergleich der jeweiligen Anpassungen mit einer Exponentialfunk-
tion in Abb. 5.23(b) bekannt ist, sind die Tunnelzeiten im Falle der QDMs um gut
eine Grofienordnung kiirzer, verglichen mit der Einzelschicht QDs. Dies tibertragt sich

beim direkten Vergleich auch auf das nicht-Gleichgewichtstunneln fiir die Beladung in
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Abbildung 5.26: Tunnelprozesse wéahrend des Beladens der QDMs von Probe #14846. Die
Spannung am gate hat ein konstantes Ug = —0,05V und die Pulsamplitude wird von Up =
50mYV in Schritten von AlUp = 10 mV bis zu einer Summe von Ug + Up = 1,0V erhoht. Die drei-
dimensionale Darstellung zeigt die Spektralfunktionen g(7), welche mittels inverser Laplace-
Transformation aus den Beladetransienten berechnet wurden. In rot sind die Tunnelprozesse
aus dem 2DEG in die entsprechenden Niveaus der QDs angezeigt, wobei der Exponent die
beteiligte QD-Lage angibt.

Abb. 5.26. Fiir kleine Pulsspannungen mit Ug + Up < 0,3 V ist eine deutliche Spinentar-
tung in Form von zwei gut separierten Maxima fiir die Beladung des s%- und s%-Niveaus
ersichtlich. Fiir hohere Spannungen tritt analog zur Einzelschichtbeladung ein grofies
Maximum fiir die Beladung der 4 p!-Niveaus auf. Die Spektralfunktion ¢(t) zeigt dar-
tiber hinaus ein zusitzliches Signal - wenn auch nur schwach ausgepragt - welches
mit Tunnelprozessen in die s>-Niveaus assoziiert werden kann, was die Annahme der
Uberlagerung weiter bekraftigt. Diese erstrecken sich iiber einen Spannungsbereich
von 045V < Ug +Up < 0,9V und sind durch die verlingerte Tunnelbarriere mit 7 =
1ms um tiiber eine Groflenordnung langer, im Vergleich zum Tunneln der Elektronen
in die erste Schicht QDs. Eine Spinentartung kann aufgrund der Uberlagerung der
verschiedenen Beitrdge fiir die s>-Niveaus nicht aufgeldst werden. Fiir Spannungen
Ug + Up > 0,7V stellt sich ein Tunnelprozess ins d'-Niveau ein, welcher mit 7 ~ 20 us
extrem schnell ist und dartiber hinaus nahe der Messauflosung von 2 us. Da die Daten-
punktdichte auf den Transienten aus diesem Grund sehr gering ist, sind Zeitkonstanten
unter 10 us sehr fehleranfallig. Dennoch zeigt die Verteilung der Spektralfunktionen
g(7) mit zunehmender Amplitude der Spannungspulse Up einen stetigen Verlauf und
keine Artefakte (vgl. Ug + Up = 0,0V in Abb. 5.26).

Im Bezug auf die Entladung in Abb. 5.27 zeigt sich ein dhnliches Verhalten, verglichen
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Abbildung 5.27: Tunnelprozesse wahrend des Entladens der QDMs von Probe #14846. Die
Spannung am gate hat ein konstantes Ug = —0,05V und die Pulsamplitude wird von Up =
50 mV in Schritten von AUp = 10mV bis zu einer Summe von Ug + Up = 1,0 V erhoht. Die drei-
dimensionale Darstellung zeigt die Spektralfunktionen g(7), welche mittels inverser Laplace-
Transformation aus den Entladetransienten berechnet wurden. In rot sind die Tunnelprozesse
aus den Niveaus der ersten Lage QDs in das 2DEG angezeigt.

mit der Einzelschicht QDs in Abb. 5.25. Die Verteilung von g(7) weist keine erkennba-
ren Separationen in den Zeitkonstanten auf, anhand derer Beitrdge zu einer entspre-
chenden Lage QDs zugeordnet werden konnte. Dabei kann durchaus angenommen
werden, dass die Elektronen alle iiber die erste Lage in das 2DEG tunneln und kein
direkter Tunnelprozess aus der zweiten Lage auftritt. Die Ergebnisse zeigen im Be-
reich maximaler Spannungsamplitude einen sehr ausgepragten Signalanstieg mit 7
10 us. Das Maximum liegt dabei jedoch unter den fiir die Simulation angenommenen
Zeitkonstanten, da sie ohnehin unter der Auflosungsgrenze liegen wiirden und des-
halb messtechnisch nicht ohne Informationsverlust erfasst werden kénnen. Zwar wire
eine mathematische Interpolation moglich, jedoch ist im ungiinstigen Fall der Start-
punkt der Transiente nicht exakt bestimmt. Uber den gesamten Spannungsbereich von
Ug + Up treten in der Spektralfunktion zwei Maxima auf, welche mit dem Ubergang
aus dem p!-Niveau bei 7 ~ 20 us und aus dem s'-Niveau bei 7 ~ 2 ms assoziiert werden.
Diese Annahme ist sinnvoll, da der Tunnelprozess aus dem p-Niveau ins 2DEG bei
Ug + Up < 0,2V abrupt verschwindet (vgl. Abb. 5.19).
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6 Zusammenfassung und Ausblick

Die Ergebnisse dieser Arbeit lassen sich in drei Abschnitte gliedern. Dabei ist der erste
Teil hauptsdchlich messtechnischer Natur und der zweite sowie dritte Teil den neuen
physikalischen Ergebnissen gewidmet, welche durch den verbesserten Zugang erst
moglichen waren.

Die teilweise etablierte Messmethode der Leitwert-Spektroskopie wurde grund-
legend erweitert und die Probenstrukturen weiterentwickelt. Es konnte gezeigt
werden, dass der Abstand zwischen den Ohmschen Kontakten und dem 2DEG, in
invertierten HEMT-Strukturen, Einfluss auf den Kontaktwiderstand hat. Hierzu wurde
ein einstufiger Lackprozess fiir die Prozessierung der Kontakte durchgefiihrt und
optimiert. Der Kontaktwiderstand konnte um eine Grofienordnung gesenkt werden,
mit minimalen Werten von Rz = 15(2) Q. Die Kontaktfliche besitzt dabei keinen
signifikanten Einfluss auf den Kontaktwiderstand, jedoch die Kontaktkantenldnge.
Die gate-Geometrie und gate-Flache wiederum haben Einfluss auf den Leitwert des
Transistors sowie auf die Steuerfahigkeit. Bei Letzterem konnte gezeigt werden,
dass grofse gate-Flachen den Kanal {iber ein grofieres Intervall steuern konnen. Die
Geometrie des gates sollte in der Dimensionierung eine groflere Breite b, als Lange
I haben, bzw. im Hinblick auf die Steuerfihigkeit maximal ein //b-Verhéltnis von 1
aufweisen.

Weiterhin wurde der Messaufbau umgebaut, sodass sich einerseits die Messgenauig-
keit bei gleicher Messzeit erhoht hat und andererseits die Aufnahme des vollstindigen
Pulszugs ermoglicht wurde. Insbesondere Letzteres ermoglichte im spéteren Verlauf
den Zugang zur zeitlichen Dynamik des 2DEGs, wihrend des Beleuchtungspulses.
Im Rahmen der Analyse der Ergebnisse aus der Leitwert-Spektroskopie ergab sich,
dass die Kurvenanpassungen eines exponentiell abfallenden Signals mit zuneh-
mender Anzahl an Beitrdgen, eine wachsende Menge an koexistenten Losungen
aufweist. Dazu wurde die inverse Laplace-Transformation, in Verbindung mit der
Tikhonov-Regularisierung etabliert, was die mathematische Handhabe zur letztlichen
Entschliisselung der tatsiachlichen physikalische Prozesse in der Transiente ermogli-
chen sollte.
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Im zweiten Teil dieser Arbeit wurde mit der Methode der Leitwert-Spektroskopie,
die Annihilationsdynamik von Elektronen und Lochern sowie die Tunneldynamik an
einem Ensemble aus selbstorganisierten InAs-Quantenpunkten rein elektronisch un-
tersucht. Dazu sind die Quantenpunkte in eine invertierte HEMT-Struktur eingebettet
und tiber eine Tunnelbarriere an das Ladungstragerreservoir des 2DEGs gekoppelt.
Uber den gate-Kontakt des Transistors lasst sich der Beladungszustand der Quanten-
punkte einstellen, was durch den resultierenden Ladungsaustausch Einfluss auf den
Leitwert des 2DEGs hat und dieser folglich zur sensitiven Messgrofie des Systems
wird. Das Prinzip ist dabei gut vergleichbar mit einem sog. floating-gate-transistor [155].
Bei entsprechender Spannung am gate-Kontakt konnen bei dieser Art Halbleiter-
Heterostruktur optisch angeregte Elektronen-Loch-Paare voneinander getrennt
werden, wobei die Elektronen in das 2DEG tunneln und die Locher im Valenzband
der Quantenpunkte metastabil eingeschlossen werden. Die Ergebnisse in dieser Arbeit
legen den gesamten Prozess, von der optischen Anregung, iiber den zeitlichen Verlauf
der metastabilen Speicherung, bis zur potenziell determinierten Annihilation mit tun-
nelnden Elektronen dar. Dabei konnte eine maximale Speicherzeit der Locher von 4s
festgestellt werden [156]. Das ganze System kann als Prototyp einer deterministischen
Einzelphotonen-Quelle dienen, da gezielt ein Loch in die Quantenpunkte geladen
werden kann, welches iiber die gate-Spannung zu einem kontrollierten Zeitpunkt mit
einem Elektron annihiliert.

Aufbauend auf diesen Ergebnissen konnte versucht werden die resultierenden
Photonen, beispielsweise durch eine entsprechende InGaAs-Diode, zeitaufgelost
zu detektieren. Erste Untersuchungen wurden im Rahmen dieser Arbeit bereits
unternommen, jedoch muss mit einem sog. Bragg-Spiegel im unteren Teil der
Halbleiter-Heterostruktur und einer sog. solid immersion lens auf der Probenoberfldche,
die Anzahl der austretenden Photonen maximiert werden. In einem weiteren Schritt
konnte anschlieffend versucht werden, zusitzlich einen Spin einzustellen und zu

speichern.

Letzteres fiihrte vorweggenommen zur Motivation des dritten Teils, den sog.
Quantenpunktmolekiilen. Dem vorangegangenen Prinzip der Probenstruktur folgend,
befindet sich ein zweites Ensemble von Quantenpunkten auf dem Ersten, sodass diese
bei ausreichend kleinem Abstand einen Molekiilcharakter ausbilden. Studien haben
gezeigt, dass durch die gemeinsame Austauschwechselwirkung, zweier Elektronen als
Triplett-Zustand im Quantenpunktmolekiil, die Information des Spins langer bestehen
bleibt (T>-Zeit [148]).
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Die Verbesserungen, welche an Probe und Aufbau vorgenommen wurden, waren
durch die erhohte Komplexitit der elektronischen und quantenmechanischen Effekte
insbesondere an diesen neuen Strukturen von Noten. Die Quantenpunktmolekiile
wurden im Hinblick auf ihr Beladungsspektrum und etwaige Wechselwirkungspha-
nomene charakterisiert. Dariiber hinaus wurden ebenfalls optisch angeregte Locher
generiert und Exzitonen-Zustinde auf verschiedenen Wegen gemessen. Aufbauend
auf diesen Ergebnissen, konnen Studien {iber die genaue Verteilung der Zustdnde, in
den beiden Quantenpunkt-Lagen angestellt werden sowie iiber die Speicherzeit der
Locher.

Abschlieffend wurde die inverse Laplace-Transformation im Rahmen tunnelspek-
troskopischer Untersuchungen erprobt und in nicht-Gleichgewichtsmessungen
angewandt, sowohl an der Einzelschicht Quantenpunkte, als auch an den Quanten-
punktmolekiilen. Hohe Spannungspulse am gate provozierten dabei verschiedene
exponentielle Beitrdge in den Transienten der Messungen, damit einerseits die Funk-
tionalitdt dieses neuen Analyseverfahrens iiberpriift werden konnte und andererseits
Umladungseffekte - insbesondere in den Quantenpunktmolekiilen - neue Informatio-
nen iiber die Verteilung der Elektronenzustdnde ergaben. Die Ergebnisse waren dabei
durchweg konsistent mit den Berechnungen der Zeitkonstanten nach dem herkémm-
lichen Verfahren und die Annahme iiber die Verteilung der Elektronenzustdnde in den
Quantenpunktmolekiilen wurde ebenfalls bestatigt.
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A Anhang

A.1 Digitalisierungsstufen des PicoScope-AWGs

Pulsfrequenz

Da zur Erh6hung der Messgeschwindigkeit ein Zug von Spannungspulsen auf das gate
gegeben wird und der aufgenommene 2DEG-Strom anschliefiend in Abstdnden der
Pulslange Tp getrennt und gefaltet wird, muss das verarbeitende LabView-Programm
die genaue Lange eines Pulses kennen. Bedingt durch die Kommunikationsschnittstelle
zwischen Computer und PicoScope haben die gemessenen Datenpunkte am Oszillo-
skop einen minimalen zeitlichen Abstand von 2 s zueinander.

Das PicoScope arbeitet vollstandig digital, sodass die Pulslinge Tp nicht durch die
gewdhlte Pulsfrequenz fp errechnet werden kann. In der Praxis fiihrt dies zu einer
Diskrepanz zwischen der, fiir die gewtinschte Pulslinge, gewdhlten Frequenz und der
tatsdchlich gemessenen Pulsliange. Im Rahmen des Projekts wurden zur Losung dieses
Problems verschiedene Ansitze gewdhlt. In erster Iteration des entwickelten LabView-
Programms wurde ein sog. software-trigger an einem zusatzlichen, sehr hohen Puls am
Anfang der Pulssequenz durchgefiihrt. War dieser dabei hoher als der Rauschunter-
grund, konnte an der steigenden Flanke der genaue Datenpunkt zur Aufteilung des
Pulszugs ermittelt werden. Diese Losung wurde zu Beginn des Projekts gewdhlt, da
fiir die Messung ohnehin ein hoher Puls zu Beginn der Sequenz erforderlich war. Zu
einem spateren Zeitpunkt wurden jedoch deutlich hohere Mittelungszahlen mit klei-
ner Pulsamplitude bendétigt. Durch den trigger-puls wird die Pulsldnge dabei deutlich
erhoht, da dieser zwar kurz sein kann, aber dennoch ein partielles Umladen der QDs
bewirkt, welches eine erneute Wartezeit bis zum eigentlichen Messpuls notigt macht.
Zur Losung dieses Problems wurde der Ausgang des AWGs direkt auf den Eingang des
PicoScopes gegeben. Anschlieffend wurde {tiber die zeitliche Differenz zwischen stei-
gender und fallender Flanke von Spannungspulsen bei verschiedenen Pulsfrequenzen
die tatsdchliche Pulsldnge ermittelt. Aus diesem Datensatz wurde eine Tabelle erstellt,
die die eingestellte Pulsfrequenz zur realen Pulsldnge in Zusammenhang bringt, sodass
das umgeschriebene LabView-Programm den Pulszug an den exakten Datenpunkten

auftrennen und zusammenlegen kann.



A.1. Digitalisierungsstufen des PicoScope-AWGs

Nachdem dieses Verfahren implementiert wurde, fiel auf, dass an zufélligen Stellen ein
Versatz von einem Datenpunkt zwischen den Pulsen auftritt. Abb. A.1(b) zeigt diesen

Versatz als Vergrofierung eines aufgenommenen Pulszugs [Abb. A.1(a)]. Der zweite
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Abbildung A.1: (a) Ein exemplarischer Pulszug mit Pulsamplitude Up = 0,25V sowie Pulsfre-
quenz fp = 185,55 Hz, ausgegeben vom AWG und direkt mit dem Oszilloskop des PicoScopes
gemessen. Die markierten Pulse P1 und P2 werden in (b) und (c) analysiert. (b) Vergroflerung
von P1 aus (a). P2 ist zeitlich auf die steigende Flanke von P1 versetzt, sodass die Langendiffe-
renz deutlich wird. (b,c) Haufigkeitsverteilung des Auftretens verschiedener Pulslingen Tp bei
fp =185,55Hz und fp = 187,05 Hz. Grafik basierend auf [13].

Puls P2 ist dabei zeitlich auf die steigende Flanke des ersten Pulses P1 gelegt, sodass an
der fallenden Flanke der Versatz um einen Datenpunkt ersichtlich wird. Da dieser Ver-
satz durch einen digitalen zeitlichen Versatz zwischen AWG und Oszilloskop-Eingang
am PicoScope herriihren, kann sich dieser Versatz stark aufsummieren, wenn ein Puls-
zug aus vielen hundert Pulsen besteht. Unter genauerer Betrachtung wurde festgestellt,
dass die Haufigkeit des Auftretens dieses Versatzes ebenfalls von der Pulsfrequenz fp
abhangt. Wahrend fiir fp = 185,55Hz die verschiedenen Pulslangen Tp fast gleich-
verteilt sind [Abb. A.1(c)], tritt der langere Puls bei fp = 187,05Hz fast 200 mal so
oft auf [Abb. A.1(d)]. Um mit diesem Problem umgehen zu koénnen, wurden erneut
Pulse verschiedener Frequenz aufgenommen und diesmal die statistische Verteilung
der Haufigkeit des Datenpunktsprungs gemessen. Fiir die Tabelle, die vom LabView-
Programm genutzt wird, wurden lediglich die Pulsfrequenzen zugelassen, welche mit
einer Haufigkeit von tiber 90 % zu einer exakten Pulsldnge tendieren.

Nachdem dieses Problem geldst war, wurde eine weitere Variation festgestellt. Da-
bei handelt es sich um einen zufillig auftretenden Versatz von exakt 8 Datenpunkten

zu Beginn eines Pulszugs. Zur Losung wurde in diesem Fall der eigentlich ungiin-
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A.2. Kapazitives Umladen des 2DEG-Kanals

stige Zustand des 2DEG-Umladens durch eine Spannungsanderung am gate genutzt,
s. Anhang A.2. Dies fiihrt bei einem steigenden Puls zu einer negativen Antwort im
2DEG-Strom, welcher kleiner ist, als der Rauschuntergrund und an dieser Stelle die
Technik des software-triggers verwendet werden kann.

Alle Messungen an den QDMs wurden nach Implementierung dieser Anderungen
aufgenommen, wodurch die Moglichkeit gegeben war, durch kleine Spannungspulse

(10mV) sehr feine Anderungen am Ladungszustand zu untersuchen.

Ausgangsspannung

Standardmaiflig betrdgt die Schrittweite der DC-Spannungsanderung am gate Al =
10mV und ebenso wird die Amplitude der Spannungspulse in 10 mV-Schritten zwi-
schen 10mV < Up > 40mV variiert. Eine MafSnahme, die im Rahmen dieser Arbeit ver-
sucht wurde war, die Be- und Entladespektren der QDMs durch eine Uberbestimmung
an Messpunkten zu verfeinern. Uberbestimmung bedeutet in diesem Kontext, dass die
Anderung in der Besetzung der Energieniveaus in den QDs bzw. QDMs deutlich klei-
ner ist, als die zur Einstellung verwendete Schrittweite der DC-Spannungsdnderung
AlUg. Durch eine grofiere Menge an Messpunkten kann anschliefiend beispielsweise
ein gleitender Mittelwert zu einer Verbesserung des Ergebnisses fiithren, obwohl gleich-
wohl die Mittelungszahl m pro Messpunkt reduziert wird.

Zu diesem Zweck wurde an der QDM-Probe #14846 die DC-Spannungsanderung von
AlUg = 10mV auf AUg = 5mV reduziert, sodass sich die Anzahl der Messpunkte
verdoppelt. Dabei stellte sich heraus, dass der verwendete AWG im PicoScope 5000D
Digitalisierungsstufen in der ausgegebenen Spannung aufweist, exemplarisch am Bei-
spiel des Beladespektrum im quasi-Gleichgewicht in Abb. A.2 gezeigt. Die Spannung
am gate ergibt sich aus der Pulsspannung von Up = 20mV, addiert mit der in Schrit-
ten von AUg = 10mV (rote Kurve) und AUg = 5mV (schwarze Kurve) veranderten
DC-Spannung Ug. Die rote Kurve stellt dabei keine Glattungsfunktion der schwar-
zen Kurve dar, sondern die schwarze Kurve springt aufgrund des Wechsels zwischen
verschiedenen Stufen der digital verarbeiteten Ausgangsspannung. Aufgrund dessen
betrugen bei allen Messungen in dieser Arbeit die Pulsspannungen Up und die DC-

Spannungen Ug ein Vielfaches von 10 mV.

A.2 Kapazitives Umladen des 2DEG-Kanals

In der Leitwert-Spektroskopie werden an einer HEMT-Struktur rechteckige Span-
nungspulse Up auf das gate gegeben und zeitlich korreliert der 2DEG-Strom Ik auf-
gezeichnet, s. Kap. 4.1 - Messkonzept. Dieser Strom Ix, bzw. Leitwert G mit GI. 4.1
stellt dabei das Messsignal dar. Die Spannungsanderung AU/At durch einen Puls am
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A.2. Kapazitives Umladen des 2DEG-Kanals
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Abbildung A.2: Beladespektrum der QDM-Probe #14846 mit DC-Spannungsédnderung am gate
von AUg = 10mV (schwarz) und AlUg = 5mV (rot). Die Vergrofierung verdeutlicht die auftre-
tenden Digitalisierungsstufen in der Ausgangsspannung des AWGs.

gate zieht eine kapazitive Umladung des 2DEG-Kanals nach sich, exemplarisch an der
positiven Flanke in Abb. A.3 dargestellt. Diese Umladung hat dabei eine Dauer von

240 T T T T " T
= I 11
200 T
= 160 - gate-Spannungspuls
= U
~ 120+ 1
2DEG-Strom U.=0,0V
80 -
U,=20mV
T=42K
40 N 1 L 1 L 1
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0
t [ps]

Abbildung A.3: 2DEG-Strom Ik (schwarz) aufgrund der Umladung des 2DEGs, aufgenommen
an der positiven Flanke eines gate-Spannungspulses (rot) gegen die Zeit t. Die Dauer der
Umladung betrdgt ungefahr dt ~ 1,5 us. Am Ende des Spannungspulses tritt der entsprechend
inverse Effekt, mit identischer Zeitdynamik ein.

dt ~ 1,5 us und findet umgekehrt an der negativen Flanke nach dem Spannungspuls
ebenfalls statt.
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A.3. Absittigung von DX-Zentren

A.3 Absittigung von DX-Zentren
Nach Kap. 2.2.1 ist bekannt, dass Storstellen in Al,Ga;_,As DX-Zentren zur Folge ha-

ben. Im Rahmen der Messungen mittels Leitwert-Spektroskopie wurden lichtinduzier-
te Ladungszustdnde untersucht, sodass die Probe bei T = 4,2 K beleuchtet wurde und
diese DX-Zentren bis zum erneuten Aufwérmen ionisiert werden. Die dadurch abgege-
benen Elektronen reichern das 2DEG an und erhohen die Ladungstragerdichte n, was
zu einer dauerhaften (bis zum Aufwarmen der Probe) Verschiebung der Fermi-Energie
fiihrt. Damit diese nicht erst wiahrend der Messung verschiebt, wird vorher eine ein-
malige Vorbeleuchtung zur vollstindigen Ionisierung der DX-Zentren durchgefiihrt.
Die erhohte Ladungstragerdichte sowie Beweglichkeit sind den Hall-Ergebnissen der
Wachstumsprotokollen in Anhang A.7 zu entnehmen.

In Abb. A.4(a) ist die zeitliche Dynamik des 2DEG-Stroms Ik, aufgrund der zunehmen-
den Ladungstragerdichte, fiir verschiedene LED-Strome I; gp dargestellt. Jede Kurve

(a)
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Abbildung A.4: (a) Der 2DEG-Stroms Ix wéhrend der Proben-Vorbeleuchtung zum Ionisieren
der DX-Zentren im Al,Gaj_,As bei verschiedenen LED-Strémen I gp und T = 4,2K. (b) Zeit-
punkt fpxs, an dem die Stromzunahme im 2DEG aufgrund der Ladungstrdgeranreicherung
sdttigt, gegen den verwendeten LED-Strom I1 gp. Es ergibt sich ein exponentieller Zusammen-
hang mit einem korrelierten R?% = 99,89 %.

ist dabei unabhédngig voneinander nach einem erneuten Einkiihlvorgang in LHe aufge-
zeichnet worden. Abb. A.4(b) zeigt die Zeitpunkte, bis zur Séattigung des 2DEG-Stroms
tpx s in Abhédngigkeit des LED-Stroms I1 gp. In Ubereinstimmung mit der Literatur [157]
ergibt sich durch Kurvenanpassung mit einer Exponentialfunktion ein korreliertes R?
= 99,89 %.



A.4. Einfluss der Atztiefe auf den Kontaktwiderstand

A.4 Einfluss der Atztiefe auf den Kontaktwiderstand

Aus der Studie zur Reduzierung des Zuleitungswiderstands (Kontaktwiderstand) Rz
zum 2DEG [Abb. 5.9(a)] geht hervor, dass dieser durch vertiefte Kontakte signifikant
verringert werden kann. Aufbauend auf diesen Ergebnissen wurde der Kontaktwider-
stand Rz in Abhéngigkeit von der konkreten Kontakt-Atztiefe d, bei ansonsten gleicher
Prozessierung der Proben #14846 und #15050 weiter untersucht. Die Widerstande sind
entsprechend den vorherigen Messungen mittels TLM ermittelt worden und fiir Raum-
temperatur in Abb. A.5(a) sowie T = 77K in Abb. A.5(b) dargestellt.
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Abbildung A.5: Kontaktwiderstand Ry bei verschiedenen Atztiefen d an den Proben #14846
und #15050. Fiir d = 172 nm erreicht der Kontaktwiderstand R, ~ 50 Q) ein Minimum und nimmt
darunter wieder zu, wobei das Kontaktmaterial in diesem Fall bereits unter dem 2DEG liegt.
Grafik basierend auf [97]. (a) Resultierender Kontaktwiderstand Rz gemessen mit TLM fiir
Raumtemperatur. (b) Kontaktwiderstand Rz entsprechend (a) fiir T = 77 K.

Wie aus den Messungen hervorgeht, nimmt der Kontaktwiderstand Rz mit abnehmen-
dem Abstand des Kontaktmaterials zum 2DEG ab. Bei einer Atztiefe von d = 172 nm,
im Bezug auf die Probenoberseite, erreicht er dabei mit R, = 50 Q2 ein Minimum. Dar-
unter befindet sich das Material bereits im 2DEG, wodurch der Kontaktwiderstand
wieder auf Werte zwischen 200 2 bis 500 £ ansteigt. Aus dieser Beobachtung lésst sich
schlussfolgern, dass die Diffusion des Kontaktmaterials in vertikaler Richtung deutlich
relevanter fiir die Erzeugung eines guten Ohmschen Kontakts ist, als in lateraler Rich-
tung.

Hinzu kommt, dass die Messpunkte bei d > 195nm deutlich grofsere Fehlerintervalle
aufweisen, wobei der Ursprung bei einem nicht-linearen Verhalten der Gesamtwider-
stainde auf Grund unzureichender Ohmscher Kontakte liegt. Entsprechend der Ergeb-
nisse kann festgehalten werden, dass ein kleinerer Abstand des Kontaktmaterials zum
2DEG den Kontaktwiderstand Ry verringert, das Atzen in das 2DEG selbst jedoch ver-
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mieden werden sollte. Im Bezug auf die Temperaturabhéngigkeit wird deutlich, dass
die gemessenen Kontaktwiderstdnde bei T = 77 K Abb. A.5(b) insgesamt hohere Werte
als bei Raumtemperatur aufweisen, was durch teilweises Ausfrieren der Ladungstrager

begriindet werden kann.

A.5 Bestimmung des Molekiilcharakters

Zur qualitativen Bestimmung der Kopplungsstirke zwischen den beiden QD-
Lagen wurden die wafer mittels Photolumineszenz-Spektroskopie untersucht. Die
Abb. A.6(a)-(c) zeigen exemplarisch das gemessene Signal von Probe #15121 mit stei-
gender Laserleistung P;, und bei verschiedenen Abstinden y auf einer Linie {iber
den wafer, s. Markierungen in Abb. A.6(d). Bei dieser Probe liegt ein In-Gradient

(a) T T T
T=77K 40 mW
20k [y =30mm T M.,/M, Verhaltnis

1,5 1,0 0,5

T
L

Ereignisse [1/s]

—_
(3)
N

M, A M, x [mm]

900 950 1000 1050
A[nm]

Abbildung A.6: Photolumineszenz-Spektroskopie-Messungen an Probe #15121 bei T = 77 K.
(a) bis (c) zeigen das aufgenommene Signal an verschiedenen y-Positionen auf dem wafer und
bei x = 35 mm sowie in Abhédngigkeit steigender Laserleistung von Pp, = 1 mW bis P, = 40 mW.
(d) zeigt das Signalverhaltnis M1 /M zwischen erstem und zweitem Maximum bei P, = 30 mW
und einem Rasterabstand von 1 mm in x- und y-Richtung.

vor(Kap. 3.1), ebenso wie bei der fiir die Leitwert-Spektroskopie-Messungen verwen-
deten Probe #14846, sodass die QD-Dichte mit zunehmendem Abstand zur unteren
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A.5. Bestimmung des Molekiilcharakters

Kante (eng. big flat) abnimmt. Abb. A.6(c) ist im unteren Randbereich des wafers aufge-
nommen worden (y = 5mm). Der Wellenldngenabstand zwischen M; und M, betrégt
AA = 40nm und die Spektren entsprechen eher dem s- und p-Niveau eines einzelnen
QD-Ensembles. Unter Berticksichtigung der reduzierten Hohe der QDs (5,5nm - vgl.
Wachstumsprotokolle zu Probe #14846 bzw. #15121 in Kap. A.7) durch das flushen ist
M; somit dem s2- und M, dem pz-Zustand zuzuordnen. M3 hat einen Wellenldngenab-
stand zu M, von AA = 25nm. Dieser Abstand ist zwar deutlich kleiner, das Maximum
istjedoch zu weit blau verschoben, als das es dem s!-Zustand der ersten QD-Lage ent-
sprechen kann (Hohe 5,0 nm) und muss somit der d2-Zustand sein. Da keine weiteren
Maxima auftreten, konnen die Beitrdge der ersten QD-Lage entweder nicht aufgelost
werden oder sie werden trotz der hohen Laserleistungen nicht angeregt. Von Interesse
ist, wie sich die Maxima bei steigender Laserleistung Pr, verhalten, da deutliche Unter-
schiede auftreten.

Abb. A.6(d) zeigt das Signalverhdltnis M;/M; zwischen erstem und zweitem Maxi-
mum bei Py, = 30mW und einem Rasterabstand von 1 mm in x- und y-Richtung. In
Abb. A.6(a) liegt ein Verhéltnis nahe 1 vor, da M; - im Vergleich zu den anderen Mes-
sungen - deutlich starker mit steigender Laserleistung zunimmt. Dies konnte darauf

hindeuten, dass zusatzlich Zustdnde aus der ersten QD-Lage angeregt werden.
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A.6 Prozessierungsmaske

-%%"__i: -
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Abbildung A.7: Die vollstindige Prozessierungsmaske mit den neu entworfenen Kontaktstruk-
turen in gelb und den gates in rot. Diese haben verschiedene Geometrien fiir die //b-Studie und
fiir den Bonddraht einen zusitzlichen Steg, welcher aufserhalb des steuernden Bereichs zwi-
schen den Kontakten liegt. Die schwarzen Kreuze dienen der Orientierung wihrend der Justage

fiir die Photolithographie.

A.7 Wachstumsprotokolle

Auf den Folgenden Seiten sind die Wachstumsprotokolle angehéngt, fiir die im Rah-

men dieser Arbeit verwendeten Proben. Neben den eigentlichen Schichtfolgen kénnen

den Protokollen Informationen {iber Zelltemperaturen, Substratbeschaffenheiten und

sonstige Daten entnommen werden.
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EJ Sample: 140 10
Material: GaAs
Orientation: (100)
Wafer: WV/21112/Un48
Rotation: 4
/ Pressure (Torr): 1.0 x 10”7
Date: 20.06.2011
~ bf Hall Sample: 14010
300K 77K 4.2K 1K
W [cm2 /[ Vs] 4.34 x 103 4.94 x 108
dark ’
ncm2] -9.95 x 1011 -7.55 x 1011
M [cm2/ Vs] 4.40 x 103 1.06 x 104
illum >
n [em?] -1.05 x 1012 -1.59 x 1012
Layer Loop T [°C] Dur. [s] Thickn. [nm] Cells (°C)
GaAs 640.0 989.6 200||As-LF 390 °C
AlAs Start: 40x 640.0 19.0 2||As-UF 700 °C
GaAs End 640.0 9.9 2||Si(max) 1270 °C
Alo3:GaossAs 640.0 976.9 300([In-LF 725 °C
Si-delta 640.0 600.0 0]|In-UF 755 °C
Alo3:Gao.esAS 640.0 52.1 16||Ga-LF 1012 °C
GaAs 640.0 37.1 7.5|(Ga-UF 20 °C
AlAs 640.0 1.0 0.1((Al 1172 °C
GaAs 640.0 371 7.5
Alo34GaossAS 640.0 32.6 10
GaAs 640.0 24.7 5[ Comment
InAs Do: 11x 558.0 4.0 Of|inverted HEMT
GaAs 533.0 39.6 g|| Standardhalter
AlAs Start: 35x 640.0 28.6 3 T(pyro) = 600°C
GaAs End 640.0 4.9 1|( As: 85%/390/700°C
GaAs 640.0 24.7 5
Ts-QD =558°C
Tp =519-534°C
(Grown by P. A. Labud)

)

Angewandte Festkorperphysik, Ruhr-Universitat Bochum, Germany
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Sample: 14846
Material: GaAs
Orientation: (100)
Wafer: WV/23967/Un7
Rotation: 4
Pressure (Torr): 4.2 x108
Date: 10.11.2016
Hall Sample: 14846m
300K 77K 4.2K 1K
W [cm2 /[ Vs] 4.59 x 103 8.78 x 103
dark ’
n[cm2] -9.00 x 1011 -7.00 x 1011
M [cm2/ Vs] 4.72 x 103 1.40 x 104
illum >
n [em?] -1.00 x 1012 -1.00 x 1012
Layer Loop T [°C] Dur. [s] Thickn. [nm] Cells (°C)
GaAs 684.0 998.0 200||As-LF 356 °C
AlAs Start: 40x 684.0 20.2 2||As-UF 700 °C
GaAs End 684.0 10.0 2||Si(max) 1270 °C
Alo33Gaos7AS 684.0 1002.7 300|(In-LF 725 °C
Si-delta 617.0 540.0 0||In-UF 755 °C
Alo33Ga0s7AS 617.0 16.7 5||Ga-LF 1008.5 °C
Alo33Gaos7AS 666.0 36.8 11|{Ga-UF 850 °C
GaAs 666.0 74.9 15|(Al 1178 °C
Alo33Gaos7As 666.0 36.8 11
GaAs 666.0 24.9 5
InAs Do: 10x 593.0 4.0 0.1{ comment
InAs 593.0 2.0 0.1 inverted HEMT
AlAs 593.0 3.0 0.3|| Platen: -
GaAs 568.0 17.0 3.4/ 7 (pyro) = 620°C
GaAs 666.0 10.0 2||As = 89%
InAs Do: 10x 593.0 4.0 0.1 PF = 9.6e-6 Torr
AlAs 593.0 3.0 0.3||Ds:
GaAs 568.0 24.5 5|[1st layer Tp = 514°C
GaAs 666.0 5.0 1 2nd layer Tp =516°C
AlAs Start: 35x 666.0 30.4 3
GaAs End 666.0 4.9 1
GaAs 666.0 24.9 5
(Grown by S. Scholz)

)
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Sample: 1 50 50
Material: GaAs
Orientation: (100)
Wafer: WV24131/Un53
Rotation: 4
Pressure (Torr): 4.6 x 108
Date: 21.11.2018
Hall Sample: N/A
300K 77K 4.2K 1K
u[ecm2/ Vs]
dark
ar n [cm2]
M [cm2/ Vs]
ill
fllum - [cm 2]
Layer Loop T [°C] Dur. [s] Thickn. [nm] Cells (°C)
GaAs 702.0 999.5 200|[As-LF 368 °C
AlAs Start: 40x 702.0 20.0 2(|As-UF 700 °C
GaAs End 702.0 10.0 2||Si(max) 1270 °C
Alo33sGaos7As 702.0 999.0 300([In-LF 713 °C
Si-delta 658.0 520.0 0f|In-UF 743 °C
Alo3sGaos7AS 658.0 16.7 5||Ga-LF 1005 °C
AlossGaos’As 683.0 36.6 11||Ga-UF 850 °C
GaAs 683.0 75.0 15])|Al 1168 °C
Alo3sGaos7AS 683.0 36.6 11
GaAs 683.0 24.9
InAs Do: 13x 603.0 4.0 0.1{ comment
GaAs 580.0 25.0 5|[inverted HEMT
GaAs 683.0 10.0 2 T ) = 590°C
. pyro) = 590°
InAs Do: 13x 603.0 4.0 0.1 As = 70%
GaAs 580.0 27.5 5.5|(pF = 9.6e-6 Torr
GaAs 683.0 15.0 3 QDs:
AlAs Start: 35x 683.0 29.9 3|| 1st: 13 cycles full rotation
GaAs End 683.0 4.9 1| Tp(start) = -
Tp(end) = 488°C
GaAs 683.0 24.9 5 2nd: 13 cycles full rotation
Tp(start) = 488°C
Tp(end) = 488°C
(Grown by N. Bart, C.
Ebler)

)

Angewandte Festkorperphysik, Ruhr-Universitat Bochum, Germany
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Sample: 1 5 1 2 1
Material: GaAs
Orientation: (100)
Wafer: WV24426/Un51
Rotation: 4
Pressure (Torr): 4.5x 106
Date: 15.05.2019
Hall Sample: N/A
300K 77K 4.2K 1K
u[ecm2/ Vs]
dark
ar n [cm2]
M [cm2/ Vs]
ill
Mg [cm2]
Layer Loop T [°C] Dur. [s] Thickn. [nm] Cells (°C)
GaAs 689.0 1003.5 200|[As-LF 368 °C
AlAs Start: 40x 689.0 19.8 2||As-UF 700 °C
GaAs End 689.0 10.0 2||Si(max) 1270 °C
Alo3:GaossAs 689.0 999.0 300([In-LF 713 °C
Si-delta 655.0 520.0 0]|In-UF 743 °C
Alo3:Gao.esAS 655.0 16.7 5||Ga-LF 1002 °C
Alo3:GaossAs 679.0 36.6 11||Ga-UF 850 °C
GaAs 679.0 75.3 15](Al 1166 °C
Alo3sGaossAS 679.0 36.6 11
GaAs 679.0 25.0
InAs Do: 11x 574.0 4.0 0.1/ Comment
GaAs 549.0 25.1 5|[inverted HEMT-QDs
GaAs 679.0 10.0 2 B .
InAs Do: 11x 574.0 4.0 0.1]| P2 955.C
GaAs 549.0 27.6 5.5|[pF = 9.6-e6 Torr
GaAs 679.0 15.1 3
1st QDs: Tp (start) =
AlAs Start: 35x 679.0 29.7 3 486°C; Tp(end) = 487°C;
GaAs End 679.0 5.0 1|[11 cycles (4 with/ 7 without
rot.); 5 nm flush
GaAs 679.0 25.0 Sl 2nd QDs: Tp(start) = 489°C
Tp(end) = 489°C
11 cycles (4 with/
7 without rotation)
5.5 nm flush
(Grown by N. Bart, C.
Ebler)

)
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