Zusammenfassung

Quantenpunkte sind quasi-nulldimensionale Halbleiterstrukturen, die Anwendung als Ge-
winnmedium in neuartigen Halbleiterlasern finden. In der vorliegende Arbeit werden die Re-
laxationsdynamik von Ladungstridgern in Quantenpunkten sowie die Emissionsdynamik von
Quantenpunktlasern experimentell untersucht. Dies geschieht durch Ultrakurzzeitspektrosko-
pie mit hoher Zeitauflosung.

Eine wichtige Voraussetzung fiir den Einsatz von selbstorganisierten Quantenpunkten in
einem Halbleiterlaser ist eine hinreichend schnelle Relaxation von Ladungstrigern von
hoherdimensionalen Barrierenmaterialien zum Quantenpunktgrundzustand. Auf Grund der
diskreten Energieniveaus im Quantenpunkt ist die phononenassistierte Ladungstriger-
relaxation problematisch, weil im allgemeinen die Energiedifferenz zwischen den diskreten
Niveaus ungleich der Energie eines Phonons ist. Ziel dieser Arbeit ist es zunichst, die
Mechanismen des Ladungstridgereinfangs von den Barrierenzustinden in den Grundzustand
von InAs- bzw. InGaAs-Quantenpunkten in Abhéngigkeit von Potentialform, Temperatur und
Ladungstragerdichte experimentell zu ermitteln. Es zeigt sich, daB3 dieser Einfang schnell
verlduft, das heiflt auf einer Zeitskala von nur wenigen Pikosekunden. Wahrend bei gro3en
Anregungsdichten der Mechanismus der Ladungstriger-Ladungstrager-Streuung diesen
schnellen Ladungstriagereinfang ermoglicht, konnte durch die im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrten zeitaufgelosten Messungen erstmals gezeigt werden, dafl bei geringen
Anregungsdichten der Prozel der Multiphononenemission eine immer noch hinreichend
schnelle Relaxation im Bereich von 3 - 10 ps liefert.

Der zweite Schwerpunkt dieser Arbeit ist die experimentelle Untersuchung der Emissions-
dynamik von Quantenpunktlasern. Die wachstumsbedingte GroBenverteilung der Quanten-
punkte bewirkt einen spektral breiten, inhomogenen Gewinn, der in Quantenpunktlasern zu
einer ausgeprigten Sittigung und Verbreiterung der Emissionsspektren fithrt. Die grofle
spektrale Breite des Gewinns eines InAs/GaAs-Quantenpunktlasers wurde im Rahmen dieser
Arbeit ausgenutzt, um einen Quantenpunktlaser mit Hilfe eines externen Resonators bei
Raumtemperatur iiber 80 nm im nahen Infrarot kontinuierlich durchzustimmen.

Die Emissionsdynamik eines elektrisch cw gepumpten Quantenpunktlasers wurde nach
Injektion eines optischen Pulses in eine Facette vermessen. Erstmals konnte ein ultraschneller
Schaltvorgang demonstriert werden, der auf einer Sub-Pikosekunden-Zeitskala ablduft und
auf die Absorption des Quantenpunktlaserlichtes an den optisch erzeugten freien Ladungs-
tragern zuriickgefiihrt werden kann. Dieser Vorgang wird durch die fiir Quantenpunkte typi-
sche Gewinnsittigung ermoglicht.

Durch optisches Gewinnschalten sowie optisch synchrones Pumpen einer Quantenpunktla-
serdiode im externen Resonator wurde eine gepulste Emission eines Quantenpunktlasers er-
reicht, die mit hoher Zeitauflosung untersucht wurde. Es konnten fiir einen Quantenpunktlaser
erstmalig Pulsbreiten unter 10 ps beobachtet werden. Diese Untersuchungen erdffnen den
moglichen Einsatz von Quantenpunktlasern fiir optoelektronische Anwendungen mit kurzen
Pulsen im nahen Infrarot.
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Die Untersuchung und die Manipulation der Materie auf der Nanometerskala stellt welt-
weit zur Zeit einen physikalischen Forschungsschwerpunkt von grofiter Bedeutung dar. Dies
hat im wesentlichen zwei Griinde. Zum einen erlauben technologische Fortschritte in der Her-
stellung und Analyse von Nanostrukturen einen kontrollierten Ubergang von der klassischen
(makroskopischen) Physik hin zu quantenmechanischen Strukturen auf der Léngenskala von
nur einigen Nanometern. Hier bewirken Quantisierungseffekte eine Fiille neuer Effekte, die
von grofftem Interesse fiir Physiker sind. Ein zweiter wesentlicher Grund fiir die weltweite
Beachtung der Miniaturisierung besteht in der Hoffnung auf verbesserte Eigenschaften von
existierenden Bauteilen sowie auf der Entwicklung neuartiger Anwendungen. So wird die
Nanotechnologie auch als Schliisseltechnologie des 21. Jahrhunderts bezeichnet [1].

Ein Beispiel fiir diese Entwicklung sind Halbleiterlaser. Das Vordringen der Miniaturisie-
rung auf eine Nanometerskala wird auch hier vollzogen. So beruhen Quantenfilmlaser auf der
Einschrankung der Bewegung von Ladungstrdgern in einem Halbleiter in einer Dimension.
Dies fiihrt zu einer Verbesserung der Lasereigenschaften. Die wirtschaftliche Bedeutung von
Halbleiterlasern dufert sich darin, dal3 sie groe Beitrdge zu der rasanten Entwicklung der
Informationstechnologie der letzten Jahre geleistet haben. Gerade die Telekommunikations-
branche hat von dem verbesserten Leistungsverhalten von Quantenfilmlasern profitiert.

Quantenpunkte stellen den ultimativ letzten Schritt in der Einschrinkung der Bewegung
der Ladungstrédger in einem Halbleiter dar: ithre Dimensionen betragen nur wenige Nanometer
in allen drei Raumrichtungen. Die dadurch bewirkte Zustandsquantisierung fiir Elektronen
und Locher hat dramatische Auswirkungen auf die Energiezustinde in einem solchen
0-dimensionalen Halbleiter: wie in Atomen konnen auch in einem Quantenpunkt Ladungstré-
ger nur noch diskrete Energien annehmen. Aus diesem Grund werden derartige Strukturen
auch als kiinstliche Atome bezeichnet. Die Verwendung von Quantenpunkten als aktivem
Medium in einem Halbleiterlaser verspricht eine Reihe von Vorteilen. So sind ein grof3er opti-
scher Gewinn, eine verschwindende Temperaturabhingigkeit der Laserschwelle sowie gerin-
ge Schwellstrome fiir Quantenpunktlaser vorhergesagt worden [2, 3]. Die erste Demonstration
eines Quantenpunktlasers geschah 1994, wobei das Konzept des selbstorganisierten Insel-
wachstums angewandt wurde [4]. Die folgenden Jahre brachten eine stetige Verbesserung der
Eigenschaften von Quantenpunktlasern, so da3 heute der Halbleiterlaser mit der geringsten
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Laserschwelle Quantenpunkte als aktives Medium hat [5]. Auch fiir die Telekommunikati-
onsindustrie versprechen Quantenpunkte groBes Potential [6]. Quantenpunktlaser mit einer
Emissionswellenldnge bis zu 1.3 um konnen auf kostengiinstigem GaAs-Substrat hergestellt
werden, wihrend fiir andere Halbleiterlaser im kommunikationstechnisch interessanten Wel-
lenldngenbereich um 1.3 pm bisher das teure InP-Substrat benutzt werden muB.

Im Vergleich zu Volumenhalbleitern hat die Zustandsquantisierung in Quantenpunkten
dramatische Konsequenzen auf die Relaxation von Ladungstrigern von angeregten Zustdnden
in den Grundzustand. Wihrend Ladungstrager in Volumenhalbleiter auf Grund des Kontinu-
ums von Zustdnden ihre Energie sehr effizient durch Emission von Phononen abgeben kon-
nen, ist die phononenassistierte Relaxation von Ladungstrdgern in Quantenpunkten proble-
matisch, weil der Abstand der diskreten Energieniveaus im allgemeinen ungleich der Energie
eines Phonons ist. Die daraus folgende Verlangsamung der Ladungstragerrelaxation in diesen
Halbleiterstrukturen ist als Phonon Bottleneck (Flaschenhals) in die Literatur eingegangen [7,
8]. Die Untersuchung der Mechanismen der Ladungstragerrelaxation ist von groflem Interes-
se, weil eine schnelle Relaxation von Ladungstragern aus Zustdnden hoherer Energie bis in
den gebundenen Grundzustand im Quantenpunkt fiir die Anwendung von Quantenpunkten in
der Optoelektronik von grofiter Bedeutung ist.

Eine der Aufgaben dieser Arbeit besteht darin, die Mechanismen der Ladungstragerrelaxa-
tion in selbstorganisierten Quantenpunkten experimentell aufzuschliisseln. Hierzu wird der
Ladungstragereinfang mit hoher Zeitauflosung untersucht. Wéhrend bei grofen Anregungs-
dichten die Ladungstriager-Ladungstrager-Streuung eine Relaxation auf einer Zeitskala von
einigen Pikosekunden ermdoglicht, kann im Rahmen dieser Arbeit durch zeitaufgeloste Mes-
sungen erstmals gezeigt werden, daf3 bei niedrigen Anregungsdichten die Emission von meh-
reren longitudinal-optischen bzw. longitudinal-akustischen Phononen eine immer noch
schnelle Relaxation von weniger als 10 ps ermoglicht. Durch diese Messungen ist gezeigt,
dafB3 der Phonon Bottleneck kein gravierendes Problem fiir Quantenpunktlaser darstellt.

Ein wichtiges Ziel der vorliegenden Arbeit ist weiterhin die Analyse der Emissionsdyna-
mik von Quantenpunktlasern. Auf Grund der herstellungsbedingten GroBenfluktuation von
realen Halbleiterquantenpunkten ist die Emission eines Quantenpunktlasers typischerweise
durch ein spektral breites Gewinnspektrum und eine deutliche Gewinnsittigung gekennzeich-
net. Die Folgen dieser Eigenschaften auf die Emissionsdynamik von Quantenpunktlasern sind
allerdings weitgehend unbekannt.

Die vorliegende Arbeit versucht, diese Liicke zu schlieBen, und stellt umfangreiche expe-
rimentelle Untersuchungen zur Dynamik von Quantenpunktlasern vor. So wird gezeigt, daf3
die Gewinnsittigung einen entscheidenden Einfluf auf die Emissionsdynamik von Quanten-
punktlaserdioden hat. Nach Injektion eines optischen Pulses in eine Laserfacette bewirkt die
Gewinnséttigung, dall die freien Ladungstrager das Laserlicht des Quantenpunktlasers absor-
bieren; die Laserdiode kann dadurch in einem Zeitraum von weniger als einer Pikosekunde
ausgeschaltet werden, was bisher bei noch keiner anderen Halbleiterlaserdiode beobachtet

wurde. Die gepulste Emission von Quantenpunktlasern, die durch optisches Gewinnschalten

4



1 Einleitung

sowie optisch synchrones Pumpen in einem externen Resonator herbeigefiihrt wird, wird hier
erstmalig untersucht. Mit minimalen Pulsbreiten kleiner als 10 ps wird mit einem Quanten-
punktlaser erstmals der Zeitbereich von herkdmmlichen gepulsten Laserdioden erreicht.

Die vorliegende Arbeit ist folgendermaflen aufgebaut. In Kapitel 2 werden zunéchst die
Grundlagen zum Verstindnis gelegt. Hier wird sowohl auf die Herstellung und Eigenschaften
von individuellen Quantenpunkten eingegangen, als auch die Anwendung eines gro3en En-
sembles von Quantenpunkten als aktivem Medium in einem Halbleiterlaser behandelt. Dies
geschieht insbesondere unter Beriicksichtigung der oben angesprochenden GréBenverteilung
der Quantenpunkte. Es wird ein orts- und zeitaufgelostes Ratengleichungssystem aufgestellt,
das die Berechnung der Dynamik von Laserdioden erlaubt, und in dem insbesondere der Ef-
fekt der nichtlinearen Gewinnséttigung berticksichtigt werden kann.

Die Herstellung der in dieser Arbeit verwendeten Quantenpunkt- und Laserproben wird in
Kapitel 3 beschrieben. Kapitel 4 behandelt die grundlegenden experimentellen Methoden.
Eine besonderere experimentelle Herausforderung stellt die zeitaufgeloste Spektroskopie
mittels der Femtosekunden-Aufkonversion dar, die eine Zeitauflosung von bis zu 250 fs er-
moglicht.

In Kapitel 5 wird eine Analyse des zeitaufgelosten Ladungstragereinfanges in die Quan-
tenpunkte durchgefiihrt. Hierbei wird nicht nur die Rolle von Potentialform und -tiefe, son-
dern auch der Ladungstrigerdichte und der Phononenemission zur Uberwindung des oben
angesprochenen Phonon Bottleneck herausgearbeitet.

Wihrend Kapitel 5 die Eigenschaften individueller Quantenpunkte und die Relaxationsme-
chanismen darin zum Thema hat, beschiftigen sich die Kapitel 6, 7 und 8 mit Quantenpunk-
ten als aktivem Material in einem Halbleiterlaser. Dazu wird zunéchst in Kapitel 6 die konti-
nuierliche Emission einer Quantenpunktlaserdiode im Hinblick auf die Gewinnséttigung
untersucht. Der spektral breite optische Gewinn wird ausgenutzt, um mit Hilfe eines externen
Gitters einen kontinuierlich durchstimmbaren Quantenpunktlaser zu realisieren.

Die denkbare Anwendung von Quantenpunktlasern im Bereich der Nachrichteniibertra-
gung motiviert die zeitaufgeloste Untersuchung der Emission von Quantenpunktlasern in den
Kapiteln 7 und 8. Kapitel 7 beschéftigt sich dabei mit der Emissionsdynamik von Quanten-
punktlaserdioden. Unter anderem kann hier ein einzigartiger ultraschneller Schaltvorgang
demonstriert werden, der auf einer Zeitskala unter einer Pikosekunde ablduft. In Kapitel 8
wird ein optisch gepumpter Quantenpunktlaser in einen externen Resonator gebracht. Durch
synchrones Pumpen kann hier erstmals ein gepulster Quantenpunktlaser gezeigt werden, der
sub-10 ps Pulse erzeugt.

Kapitel 9 schlieB3t diese Arbeit mit einer Zusammenfassung und einem Ausblick ab.



