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Podziekowania
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wprowadzit mnie w swiat optycznych metod badania struktur niskowymiarowych
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i przyczynita sie znaczqco do powstania tej pracy.
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1. Wstep

Rozwdj technologii w XX wieku doprowadzit do powstania cywilizacji
informacyjnej, w ktorej podstawowym dobrem jest informacja 1 umiej¢tnos¢ jej
przetwarzania. Stalo si¢ to mozliwe gtéwnie dzigki rozwojowi komputerdw oraz
telekomunikacji $§wiattowodowej, w ktorych to dziedzinach kluczowa role odgrywaja
przyrzady potprzewodnikowe, takie jak tranzystory stuzace przetwarzaniu informacji oraz
zrédia i detektory $wiatta umozliwiajace informacji przesytanie.

Wytwarzanie wydajnych 1 tanich przyrzadow potprzewodnikowych jest mozliwe
dzigki postgpowi w technologii wzrostu cienkich warstw, a zwlaszcza rozwojowi
epitaksjalnych technik wzrostu, takich jak epitaksja z wiazki molekularnej (ang. MBE —
Molecular Beam Epitaxy)'*? czy epitaksja z fazy gazowej z wykorzystaniem zwiazkow
metalo-organicznych (ang. MOCVD — metal-organic chemical vapor deposition, zwana tez
MOVPE — metal-organic vapor phase epitaxy)*’.

W ciagu ostatnich 15 lat bardzo intensywnie badane sa struktury zawierajace
samorosnace kropki kwantowe (ang. QDs — quantum dots), czyli obiekty, w ktérych
kwantowanie wynikajace z rozmiaru (ograniczenia przestrzennego dla ruchu no$nikow)
istnieje we wszystkich trzech wymiarach. Z tego powodu kropki nazywane sa réwniez
obiektami zerowymiarowymi, a takze, na mocy analogii do kwantowania orbit atomowych,
sztucznymi atomami. Zaréwno rozwazania teoretyczne’, jak i rzeczywiste przyktady”>*'°
pokazuja, ze struktury laserowe zawierajace warstwg aktywna zbudowana z kropek
kwantowych maja korzystniejsze parametry pracy od typowych laserow, opartych na
studniach kwantowych, przede wszystkim nizsze prady progowe i wyzsze temperatury
charakterystyczne T),. Wyzwaniem jest dopracowanie technologii wytwarzania kropek
kwantowych emitujacych $wiatto o dtugosci fali migdzy 1.3 um a 2 um, czyli w obszarze
zawierajacym dwa najwazniejsze okna transmisyjne §wiattowodéw kwarcowych (1.3 pm
1 1.55 um) oraz pasmo podczerwieni bezpiecznej dla oka (okolice 2 pm).

Oprocz zastosowan laserowych, w ktorych wykorzystywana jest duza populacja
kropek, bardzo intensywnie badane sa wtasnosci pojedynczych kropek kwantowych.
W tym przypadku przedmiotem zainteresowania sa zaréwno praktyczne zastosowania

(kropka kwantowa jako zrodto pojedynczych fotonow' !, tranzystor jednoelektronowy12’13,
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nos$nik informacji, czyli g-bit w komputerach kwantowyc ) jak 1 podstawowe witasnos$ci

fizyczne, zwlaszcza oddzialywania wielocialowe no$nikow zwiazanych w kropkach
(ekscytony, naladowane ekscytony czy biekscytony)'®'”.

Korzysci  wynikajace ze  stosowania  niskowymiarowych  przyrzadoéw
potprzewodnikowych wymuszaja rozwoj ich technologii oraz intensywne badania nad ich
wlasnos$ciami. Bardzo czgsto w tym celu wykorzystuje si¢ optyczne techniki pomiarowe.
Najczgsciej stosowanymi sa pomiary fotoluminescencji (ang. PL — photoluminescence).
W rozprawie tej proponuje si¢ jednak zastosowanie techniki modulacyjnej — spektroskopii
fotoodbiciowej (ang. PR — photoreflectance), ktora posiada wiele zalet w poréwnaniu
do metody emisyjnej 1 nie tylko jest jej istotnym uzupekieniem, ale w wielu przypadkach
moze ja w pelni zastapi¢, dajac wieksza ilo$¢ informacji'®!*2%21-22%3

Spektroskopia fotoodbiciowa nalezy do rodziny modulacyjnych technik
pomiarowych. Poniewaz modulacja wlasnosci badanej struktury jest uzyskiwana dzigki
oswietlaniu przerywana wiazka Swiatta, mierzone sa fotogenerowane zmiany witasciwosci
struktury. Pomiar taki jest nieniszczacy. Mierzona wielkoscia jest zalezno$¢ spektralna
wzglednych zmian energetycznego wspolczynnika odbicia (AR/R). Uzyskiwane widma
maja charakter r6zniczkowy, dzigki czemu eliminowane s efekty zwiazane z istnieniem tla
oraz zapewniona zostaje duza czuto$¢ metody, nawet w relatywnie wysokich
temperaturach, jak temperatura pokojowa czy wyzsze, czyli w warunkach pracy
przyrzadow  polprzewodnikowych. Dodatkowo, dzigki swojemu absorpcyjnemu
charakterowi, spektroskopia fotoodbiciowa jest czula na przejscia optyczne wyzszego rzedu
(np. te pomigdzy stanami wzbudzonymi w strukturze niskowymiarowej). Jest to
szczegOlnie wazne np. przy badaniach przyrzadéw podiprzewodnikowych opartych na
kropkach kwantowych. Istnieje mozliwo$¢ uzyskania informacji o calej strukturze
i zbadania stanow wzbudzonych w kropkach nawet przy relatywnie niskich ggstosciach
mocy lasera pompujacego, rowniez w temperaturze pokojowej, ktéra jest normalna
temperatura pracy przyrzadow >,

W  rozprawie przedstawiono wyniki badan struktur potprzewodnikowych,
zawierajacych  warstwy  samorosnacych  kropek  kwantowych, przeznaczonych

do praktycznych zastosowan jako emitery $wiatla, operujace w obszarze okien

telekomunikacyjnych 1.3 pm i 1.55 pm. Zastosowano spektroskopi¢ fotoodbiciowa



1 fotoluminescencyjna, badajac: kropki kwantowe InAs na podtozu GaAs; kropki kwantowe
InAs na podtozu InP; kreski kwantowe (niesymetryczne kropki kwantowe, znacznie
wydluzone w jednym z kierunkéw) InAs/IngsrsGagasaAly2isAs na podtozu InP; kreski
kwantowe InAs umieszczone w studni kwantowe] Ings3Gaga7As/Ings3GagazAlga4As,
wyhodowane na podtozu InP.

Dodatkowo, w celu badania wilasnosci pojedynczych kropek kwantowych,
skonstruowano uktad do pomiaréw mikrofotoluminescencji (fotoluminescencji z obszaru
orozmiarach rzgdu pojedynczych mikrometréw). Przedstawiono testy poprawnego
dziatania uktadu i jego wysokiej rozdzielczosci przestrzennej oraz zastosowano go do
badania fotoluminescencji ekscytonow i1 kompleksow ekscytonowych w pojedynczych

kropkach kwantowych InGaAs/GaAs.

Szczegotowe cele niniejszej pracy doktorskiej to:

e wykorzystanie zalet spektroskopii fotoodbiciowej do zbadania wptywu rozmiaru
kropek, kresek kwantowych oraz kresek w studni kwantowej na ich elektronowa
strukturg energetyczna;

e wyznaczenie metodami optycznymi grubosci krytycznej formowania kropek
1 kresek kwantowych (grubosci warstwy zwilzajacej) z InAs na podtozach z GaAs
oraz InP - przedyskutowanie roznic i podobienstw migdzy tymi uktadami
materialow;

e skonstruowanie stanowiska do pomiarow fotoluminescencji z wysoka
rozdzielczo$cig przestrzenng (tzw. mikrofotoluminescenc;ji);

e badanie fotoluminescencji  ekscytonow i  kompleksow  ekscytonowych

w pojedynczych kropkach kwantowych InGaAs/GaAs;



2. Pétprzewodnikowe struktury niskowymiarowe

2.1 Podstawowe wifasciwosci fizyczne studni i kropek

kwantowych

2.1.1 Studnie kwantowe

Studnia kwantowa nazywamy struktur¢ poiprzewodnikowa ztozona z cienkiej
warstwy potprzewodnika o mniejszej przerwie wzbronionej otoczonego przez grube (lite)
warstwy innego potprzewodnika, charakteryzujacego si¢ wigksza szeroko$cia przerwy
wzbronionej. Po uwzglednieniu faktu, ze masy efektywne no$nikow w réznych materiatach
poOtprzewodnikowych nie sa zwykle sobie rowne, w pasmie przewodnictwa takiej struktury
(przy zatozeniu, ze mamy do czynienia ze struktura typu I, tzn. Zze minimum potencjatu dla
obydwu rodzajéow no$nikéw znajduje si¢ w warstwie studni) tworzy si¢ sytuacja jak

narys. 2.1.

m=m, | m=m, | m=m,

-0.5a 0 +0.5a V4

Rysunek 2.1. Przebieg energii dna pasma przewodnictwa w symetrycznej studni kwantowej

Gleboko$¢ studni V,, nazywana réwniez nieciagtoscia pasma (ang. band offset),
zalezy (dla studni nienapr¢zonych) od réznicy energii przerwy wzbronionej bariery i studni,

nie jest jednak do konca jednoznacznie przez nia okreslona, poniewaz rdznica energii moze
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da¢ inny wktad do bariery dla dziur niz dla elektronow. Jezeli catkowita energia E no$nika
nie przekracza V, jego ruch jest ograniczony do warstwy studni. Zgodnie z zasadami
mechaniki kwantowej, powoduje to powstanie stanéw zwigzanych w kierunku z (kierunku
wzrostu struktury) o dyskretnych energiach. Znalezienie energii standw zwigzanych
w prostokatnej studni kwantowej jest klasycznym zagadnieniem rozwazanym na gruncie
mechaniki kwantowej®®. Dla studni w pasmie przewodnictwa sprowadza sie do rozwiazania

réwnan Schrodingera:

I8 a
- AY +y,¥Y=EYdla \Z\>E
" @.1)
AV =EYdla |z<?
2m, 2

z warunkami zszycia funkcji falowych w punktach |z |=% , wynikajacymi z warunkow

ciagtosci funkcji falowej 1 ggstosci pradu prawdopodobienstwa dla ¢ — 0 :

f(-%-€)= f(—§+e), 22)
f(+§-e)=f(+§+e), 2.3)
L _1df

Pt (2.4)

L _1d

Lo . (2.5)

m, dz +5s my dz 2
Poniewaz ruch elektronu w ptaszczyznie xy (ptaszczyznie studni) jest swobodny, opisuje go
fala ptaska exp(i/i?l ), gdzie ¥, =(x,y) 1 /i: (ky, ky). Calkowita funkcja falowa bedzie

zadana iloczynem:

WY(x,y,z) = exp(ik, 7, )f{z). (2.6)
Rozwiazanie tych rownan prowadzi do wyrazen:
o
L SPNETN) 2.7)
my m, 2
Kb _ kw ]
= =-=ctg(<k,a), (2.8)
myp my 2



w ktorych energie E elektronu ukryte saw x, 1 k,, za poSrednictwem zaleznosci:

2
k,,=\/$(E-VO)-ki , (2.9)
2
o= ;ZjWE-ki. (2.10)

Analityczne wyznaczenie energii nie jest mozliwe, proste procedury numeryczne pozwalaja
jednak znalez¢ rozwigzania powyzszych rownan.

Znacznie trudniejsze jest obliczanie energii 1 funkcji falowych podpasm
dziurowych. Model paraboliczny, wykorzystywany dla studni w pasmie przewodnictwa,
stanowi w przypadku dziur zbyt wielkie uproszczenie. Stany pasma walencyjnego w litym
materiale o budowie blendy cynkowej (wszystkie potprzewodniki badane w tej rozprawie
posiadaja taka strukturg) opisane sa macierzowym hamiltonianem Luttingera:

P+0 L M 0
L' P-0 0 M

H,(K)=-
L (K) e 0 Po 1L (2.11)
0 M® -L" P+Q
Jego elementami sa operatory:
2 2
R=-i¥, P& =11 oy="72(k2 s k2 -2k,
2m, 2m,
(2.12)

2 P )
LR = -3 L (K, K K., M(R) =3 (k2 - K -3 K K

m, m, m,

yo

przy czym: O oznacza sprzezenie hermitowskie operatora O (przy tym K =K ), my jest
masa elektronu w prozni, a vy, y2, 3 (parametry Luttingera) sa parametrami materialowymi
wyznaczanymi eksperymentalnie. Obliczenia energii podpasm dziurowych przebiegaja
podobnie jak w przypadku elektronow przewodnictwa, jednak zamiast prostych fal ptaskich
nalezy uzy¢ stanow wlasnych hamiltonianu Luttingera. Ogdlne rozwiazanie rownania
Schrodingera w kazdej z trzech warstw, dla dziury o energii E i wektorze falowym k |, ma

postac:
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¥(7) = exp(ik,7,) f(2),
f(2)=[CH,(k;)+ C,H, (k;) | exp(ik, z) + [C,L,(k,) + C,Ly(k, )| exp(ik,z) +  (2.13)
+[CsH, (=kyy) + CeH, (k,p) ) exp(—ik,, z) +[C, L, (=k, ) + CyL, (—k, )] exp(~ik, ).

Wektory falowe ky (dziura cigzka) i ki (dziura lekka) mozna wyznaczy¢, rozwiazujac

(numerycznie) wzgledem k, rownanie E=E( k .k;)  w przypadku studni oraz
E+Vo=E( k | ,k;) w przypadku bariery, gdzie E+( k ) zadane jest rownoscia:

E, (k) =—P(k) £ |0*(k) + L(E)L' (k) + M (KM * (k). (2.14)
State C; wyznaczy¢ mozna z warunkéw normowania funkcji wlasnych 1 warunkow ciaglosci
odpowiednich wielkosci.

Zaprezentowane powyzej obliczenia sa odpowiednie dla studni nienapr¢zonych.
Poniewaz w prezentowanej rozprawie podstawowym przedmiotem rozwazan sa struktury
zawierajace samorosnace kropki kwantowe, ktorych wzrost jest mozliwy jedynie dzigki
istnieniu w strukturze niedopasowania sieciowego, prowadzacego do powstania naprg¢zen,
nie mozna ich pominaé przy obliczeniach stanéow zwiazanych w studni kwantowej
tworzace] warstwe¢ zwilzajaca. Sposob uwzgledniania naprg¢zen przy obliczeniach energii
standbw zwigzanych zademonstrowano na przykladzie dwoch materiatow o strukturze
blendy cynkowej”**!, a mianowicie warstw InAs rosnacych na GaAs (analogiczne
zjawiska zachodza w przypadku InAs na InP).

Gdy warstwa InAs jest otrzymywana na podiozu lub buforze o orientacji
krystalograficznej (001) to ulega dwuosiowemu $ciskaniu w ptaszczyznie. Powoduje to
réwnoczesne zmniejszanie si¢ parametru sieci warstwy w plaszczyznie oraz, na skutek
elastycznosci sieci krystalicznej, zwigkszanie si¢ parametru sieci w kierunku prostopadtym
do zlacza (objetos¢ komorki elementarnej musi by¢ zachowana). Jest to rownowazne
obecno$ci dwoch sktadowych naprezenia: hydrostatycznej 1 osiowej w kierunku [001].
Odksztatcenie krysztalu zapisuje si¢ przy pomocy tzw. tensora naprg¢zen (badz tensora
deformacji), ktéry dla materiatow o strukturze blendy cynkowej o orientacji (001) ma

niezerowe tylko sktadowe diagonalne, ktore mozna wyrazi¢ nast¢pujaco:

£y =8y, =21 =E, 2.15)
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2C,,
€, =——§&. (2.16)
Cll

gdzie: a; 1 a, sa stalymi sieci nienapr¢zonych InAs i GaAs odpowiednio, a Ci; 1 Cyz sa
statymi elastycznosci InAs.

Jesli ograniczymy si¢ do przej$¢ optycznych dla k = 0, to sktadowa hydrostatyczna
napr¢zenia powoduje zmiang energii przerwy wzbronionej, czyli wzgledna zmiang potozen
energetycznych pasma przewodnictwa i pasma walencyjnego, a sktadowa osiowa powoduje
zniesienie degeneracji pasma walencyjnego, czyli wzgledne przesunigcie energetyczne
pasm dziur lekkich i dziur cigzkich. W ten sposdb mozna otrzymac nast¢pujace, zmienione
pod wplywem naprgzen, przerwy energetyczne pomigdzy pasmem przewodnictwa
1 pasmami dziur cigzkich

SE,

E)' =E, +3E, - (2.17)
oraz dziur lekkich
8E, (SE()
Ih
EM=E, +8E, +— - 2ASO : (2.18)
przy czym:
c,-C
O, =2a——12¢, (2.19)
Cll
C, +2C
OEg =2b—1 _——HE. (2.20)

1
Natomiast a 1 b sa potencjalami deformacyjnymi, hydrostatycznym 1 osiowym,
odpowiednio, a Ay jest energia rozszczepienia spin-orbita.

Dla uktadu materialdow rozwazanych w rozprawie (InAs/GaAs, InAs/InP) wielkos¢
€ jest ujemna, co oznacza, ze pod wplywem naprezen pasmo dziur cigzkich przesuwa si¢
w gore na skali energii, a pasmo dziur lekkich w dét. Zatem rozwazane uktady materiatow
sa zawsze typu | dla dziur ciezkich, a dla dziur lekkich moga by¢ typu I lub typu IIL.
Oznacza to, ze elektrony 1 dziury cigzkie sa zawsze zwiazane (ograniczone przestrzennie)
w warstwie InAs, a dziury lekkie moga by¢ albo zwiazane w InAs (typ I), albo swobodne

w barierach (typ II), gdzie znajduja minimum energii. Zalezy to od warto$ci energii

12



nieciagtosci pasma walencyjnego pomigedzy InAs i materialami barier (podloza) oraz
od wielko$ci niedopasowania sieci tych materiatow.

Osobnego omowienia wymaga przypadek, w ktorym kropki kwantowe umieszczone
sa dodatkowo w studni kwantowej. (Tak zwane struktury DWELL, ang. Dot-in-a-well).
Wtedy analizy wymaga uktad podwoéjnej, schodkowej studni kwantowej, z ktorej
wewngtrzna utworzona jest przez warstwg zwilzajaca. W celu znalezienia energii standw
zwiazanych w takiej strukturze nalezy postuzy¢ si¢ rownaniami opisanymi powyzej,
uwzgledniajac bardziej skomplikowany ksztalt potencjatu, masg efektywna w dodatkowe;j
barierze, oraz warunki zszycia funkcji falowej na wszystkich interfejsach. Ksztalt
potencjatu dla pasma przewodnictwa w takim przypadku zostat schematycznie

przedstawiony na rys. 2.2.

Rysunek 2.2. Przebieg energii dna pasma przewodnictwa dla przypadku kropek kwantowych zamknigtych
w studni kwantowej. Studni¢ wewnegtrzng stanowi warstwa zwilzajaca, trojwymiarowy potencjat wiazacy

kropek kwantowych pominigto dla przejrzystosci obrazu.

Ostatnim wymagajacym wymienienia aspektem obliczen numerycznych struktur
poOtprzewodnikowych jest dobor parametrow materiatowych. State materialowe, takie jak
masy efektywne, state sieciowe badz stale elastycznosci wykorzystywane w obliczeniach
prezentowanych w rozprawie zostaly przyjete za pracami [32, 33, 34] i1 zebrane
w dodatku A. Energie przerwy wzbronionej materiatu barier, dzigki zastosowaniu

spektroskopii fotoodbiciowej, czutej na wszystkie przejScia optyczne w strukturze, byly
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uzyskiwane bezposrednio z eksperymentu. Najwigkszym problem byt prawidlowy doboér
szeroko$ci warstwy zwilzajacej (grubosci krytycznej materiatu, z ktorego wykonano kropki
na danym podlozu) oraz nieciaglo$ci pasma walencyjnego i pasma przewodnictwa (ang.
valence and conduction band offset). Najczesciej jeden (lub oba) parametry byly
traktowane jako pot-swobodne (obierane z pewnym wychyleniem w stosunku do wartosci
literaturowych czy nominalnych), a nastgpnie, poréwnujac wyznaczone numerycznie
energie przejs¢ optycznych z energiami wyznaczonymi eksperymentalnie, wybierano
wartosci najbardziej zgodne z otrzymanymi doswiadczalnie. Poniewaz w widmach
fotoodbiciowych wida¢ zazwyczaj dwa przejscia z obszaru warstwy zwilzajacej, zwiazane
z przej$ciami z pierwszych poziomow cigzko- i1 lekko- dziurowych na pierwszy poziom
elektronowy, wyznaczone wartosci nieciagloSci pasm 1 grubosci krytycznych sa
wiarygodne 1 mozliwo$¢ ich wyznaczenia, opierajaca si¢ na eksperymencie
fotoodbiciowym, jest jednym z celow tej rozprawy.

Poniewaz grubo$¢ warstwy zwilzajacej wynosi zwykle jedynie kilka monowarstw,
pojawiaja si¢ watpliwosci, czy prezentowane metody (w szczegolnos$ci przyblizenie masy
efektywnej) maja zastosowanie do przypadkéw tak cienkich studni kwantowych. Istnieja
jednak prace pokazujace, ze zastosowany model daje jednak w takim przypadku
satysfakcjonujaca zgodno$¢ z wynikami badan eksperymentalnych®, a zatem dopuszczalne
wydaje si¢ jego wykorzystanie, szczegdlnie, gdy gtownym celem jest tylko interpretacja
przejs$¢ optycznych i wyjasnienie pewnych cech struktury elektronowe;.

Przy wykonywaniu obliczen autor rozprawy korzystal z oprogramowania
opracowanego w Zespole Spektroskopii Struktur Potprzewodnikowych Instytutu Fizyki
Politechniki Wroctawskiej, przez dra Krzysztofa Ryczko oraz dra Roberta Kudrawca.

2.1.2 Kropki kwantowe

Kropkami kwantowymi nazywamy obiekty, w ktoérych roznica potencjatow
powoduje ograniczenie przestrzenne dla co najmniej jednego rodzaju nos$nikow,
we wszystkich trzech kierunkach. Istnieja rézne sposoby wytwarzania tego typu obiektow.

W rozprawie tej rozwazane sa tylko tzw. samorosnace kropki kwantowe (patrz 2.3.1). Jesli
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rozmiary uzyskanego obiektu sa male (porownywalne z dilugoscia fali de Broglie’a
elektronu, zazwyczaj ponizej 10 nm), energia no$nikow zamknigtych w kropce podlega
kwantyzacji, w wyniku ktorej pojawiaja si¢ dyskretne poziomy energetyczne. Ggstos¢
stanow w kropce kwantowej ma charakter analogiczny do gegstosci standéw w atomie,
tzn. sktada si¢ z szeregu linii o charakterze delty Diraca.

Istnieje bardzo wiele metod numerycznych, wykorzystujacych rézne przyblizenia,
stuzacych obliczaniu energii 1 funkcji falowych stanow elektronowych (dziurowych)
w kropkach kwantowych. Problem jest trudny do petnego rozwiazania z kilku przyczyn.
Po pierwsze, geometryczne wilasciwosci kropek, takie jak ksztalt czy rozmiary, zaleza
od stosowanej techniki wzrostu, a nawet od konkretnych warunkéw wytwarzania (takich,
jak temperatura i szybko$¢ wzrostu). Po drugie, wyznaczenie takich parametrow kropek,
jak gradient sktadu, czy rozklad naprezen w strukturze, wymaga skomplikowanych technik
pomiarowych. Problemy sprawia roéwniez dobor podstawowych — parametrow
materiatlowych, przeniesionych z opisu warstw grubych, takich jak masy efektywne czy
wielko$¢ nieciagtosci pasm. Dodatkowo, w przypadku badania catych zespotow kropek,
utrudnieniem w pordwnaniu wynikéw obliczen z rezultatami eksperymentalnymi jest
rozrzut parametrow samorosnacych kropek dla jednej struktury. Wynika on
z samorzutnos$ci procesu powstawania kropek i prowadzi do gaussowskiego poszerzenia
linii spektralnych odpowiedzi optyczne;.

Wymienione problemy utrudniaja stworzenie uniwersalnej metody obliczeniowe;.
Wigkszos¢ modeli teoretycznych dotyczy tylko kropek konkretnego rodzaju, np. o danym
sktadzie oraz ksztalcie 1 zawsze sa one uzupetniane przez pewne wyniki eksperymentalne,
w celu uzyskania jak najwigkszej liczby informacji wejsciowych do obliczen.

Do najprostszych metod naleza obliczenia w przyblizeniu masy efektywnej,
opracowanym dla warstw grubych, dajace jednak poprawne wyniki rowniez dla obiektow
o malych rozmiarach. Zaklada si¢ w nich cylindryczna geometri¢ kropek (réwnanie
Schrédingera rozwiazuje si¢ we wspotrzegdnych walcowych) 1 rzeczywisty potencjal
wewnatrz kropki zastgpuje si¢ pewnym prostym potencjatem modelowym, dla ktorego
stosunkowo latwo uzyskuje si¢ rozwiazania rownania Schrodingera. Czgsto uzywa si¢

potencjatu parabolicznego, postaci
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V(rL):;m(oérf, (2.21)

gdzie r, jest wspolrzgdna radialng. Innym przyblizeniem jest studnia prostokatna
o symetrii cylindrycznej, czyli

0, r <R

> 2.22
V,, 1, >R 2.22)

OR

gdzie R jest promieniem kropki.

Model stosowany w obliczeniach struktur prezentowanych w tej pracy (obliczenia
wykonat dr K. Ryczko z Zespolu Spektroskopii Struktur Péiprzewodnikowych Instytutu
Fizyki Politechniki Wroctawskiej), wykorzystujacy przyblizenie masy efektywnej
w formalizmie funkcji obwiedni, zostanie przedstawiony ponizej, a dotyczy kropek
o ksztalcie czaszy sferycznej'®®. Zostal on zastosowany, gdyz jest najprostszym opisem
teoretycznym uwzgledniajacym rzeczywista geometri¢ kropek, ktorych ksztalt czesto
mozna przyblizy¢ czasza sferyczna.

Na rysunku 2.3 przedstawiono model kropki kwantowej InyGa;<As w ksztalcie
Scietej sfery o promieniu podstawy s i wysokosci h i uformowanej na cienkiej warstwie
zwilzajacej. Caty ukltad otoczony jest grubymi warstwami GaAs. Nosniki ograniczone
przestrzennie do warstwy zwilzajacej sa nastgpnie lokalizowane w rejonie kropki na skutek

efektywnego wzrostu grubosci warstwy InyGa;4As.

16



Rysunek 2.3. Schemat budowy samorosnacej kropki In,Ga;.cAs o ksztalcie czaszy sferycznej umieszczonej
na cienkiej warstwie zwilzajacej. W lewym gérnym rogu — posta¢ efektywnego poprzecznego potencjatu

wiazacego [16, 36]

Réwnanie Schrodingera, ktére opisuje ruch elektronu w przyblizeniu masy

efektywnej, we wspotrzednych cylindrycznych ma postac:

{_12[ 9,9 az) o +Ve(r,z)}‘1’(r,9,z)=E‘P(r,é?,z), (2.23)

At Bl
r or or 060 0z
gdzie V. = 0 wewnatrz warstwy zwilzajacej 1 wewnatrz kropki, oraz V. = V, w barierze.

W przyblizeniu adiabatycznym funkcjg falowa mozna zapisa¢ w postaci:
1 .
P(r,0,z)=—e"’g (2 o\r), 2.24
(r.60.2)=— "¢, ()1, (r) (224)

gdzie g(z) jest wolnozmienna funkcja r. Funkcje g, i fi,, (W zbiorze funkcji z catkowita

wartoscia momentu pedu m) spetniaja nast¢pujacy uktad rownan

{_(j o (r,z)} ¢ ()= E. (e ). (225)
[_rg(r;r;_mzjﬁo(r)} £ ()= E (). (2.26)

Pierwszym krokiem jest znalezienie energii Eo(r) , ktora zwiazana jest z ruchem elektronu

w kierunku z dla danej grubosci warstwy, czyli dla konkretnej odleglosci » od centrum
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kropki (dla odpowiedniej wartosci potencjalu V). Pozwala to rozwiaza¢ rownanie ruchu
radialnego dla wybranej wartoSci momentu pedu m. W tym celu Eo(r) moze by¢
zastapione potencjalem schodkowym (zlozonym z n czg$ci) postaci
V(r)=v, dla s <r<s,,, (2.27)
gdzie 0<i<n, so = 0, sps1 = 0, s; < sj1; oraz v, <v,,,. Funkcja falowa odpowiadajaca
energii E i momentowi pgdu m moze by¢ zatem ogdlnie zapisana w formie
f (r)=AF(kr)+B,G(kr) dla s <r<s,,, (2.28)

gdzie k’ = ‘E—Ui

, a (F,G) sa para cylindrycznych funkcji Bessla: (Jyn,Ym) dla E > v, oraz

(Km,Im) dla E <v,. Funkcje falowe powinny by¢ ciagle oraz gladkie na zlaczach, zatem
musza by¢ spetnione nastgpujace warunki
A, F"+B, G =AE+BG, (2.29)
A, VF"+B. VGl =AVF* +B.VG}. (2.30)
W powyzszych rownaniach uzyto nastgpujacej notacji:

TiL = T(ki-lsi) Vq:iL Eki—lq:/(ki-lsi)

F* =F(ks,) VE* =k F(ks,) (2.31)

gdzie F=F lub G. Wspotczynniki (A, B) sa zwigzane w sposob nastgpujacy z macierza

A [
B ["Ts | (2.32)

Korzystajac z rownan (2.29) i (2.30), otrzymujemy:

R GNY'(F Gt
T =| & R - - (2.33)
VF* VG" ) (VF VG!

Rozwiazanie uktadu rownan (2.29) i (2.30) jest rownowazne znalezieniu macierzy przej$cia

NRUDNE N o34

Z warunku, ze funkcje falowe musza by¢ skonczone w $srodku kropki otrzymuje si¢ By = 0.

przejscia Tj:

T, zdefiniowanej rownoscia:

Natomiast energie stanow zwiazanych E, otrzymujemy z warunku znikania funkcji falowe;j

w granicy nieskonczenie duzego promienia. Ten dodatkowy warunek brzegowy (B, = 0)
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jest rownowazny z zerowaniem si¢ odpowiedniego elementu macierzy przejscia
(T21(Ep) = 0) dla dyskretnego zbioru wartosci Ey.

Zaprezentowana metoda umozliwia wyznaczenie energii standw zwigzanych
w kropkach, ktéra z kolei determinuje energie przej$¢ optycznych. Poprawnos¢ metody
mozna weryfikowa¢ poréwnujac uzyskane energi¢ z energiami przejs¢ optycznych
otrzymanych eksperymentalnie. Poniewaz stosowany model zawiera pewne uproszczenia,
spodziewana jest jedynie jakosciowa zgodno$¢ z eksperymentem.

W bardziej zaawansowanych obliczeniach wykorzystuje si¢ mozliwie najwigcej
pelnych danych o rzeczywistej strukturze. Jednym z czgsto stosowanych podejsé jest
wielopasmowy (np. o$mio czy dziesi¢ciopasmowy) model k-p dla piramidalnych kropek
InAs/GaAs, w ktorym uwzglednia si¢ nie tylko pelna geometri¢ kropek okreslong na
podstawie pomiarow  dyfrakcji rentgenowskiej oraz transmisyjnej mikroskopii
elektronowej, ale rowniez rozktad skladu materiatu wewnatrz kropki, rozktad naprgzen
woko6t piramidalnej kropki o zadanej orientacji krystalograficznej czy wpltyw efektu
piezoelektrycznego (zaréwno prostego jak i odwrotnego)®"=*.

Prezentowane metody, nawet 8 pasmowy model k-p w standardowym ujeciu, sa
metodami jednoczastkowymi. Takie podej$cie jest wystarczajace w przypadku pomiaréw
zespotow kropek, gdzie efekty wielocialowe sa maskowane przez duze poszerzenie
jednorodne wynikajace z jednoczesnego pomiaru bardzo wielu kropek, posiadajacych
pewien rozklad statystyczny rozmiarow, ksztattow i1 sktadéw, a co za tym idzie rdzne
energie standw zwiazanych. Ekscytonowy charakter przej$¢ optycznych, typowy dla
kropek kwantowych (dzigki silnemu ograniczeniu przestrzennemu energia wiazania
ekscytonu jest kilka razy wigksza niz w materiale litym), wystarczy wtedy uwzglednié
obnizajac energie przejs¢ optycznych o warto$¢ energii wigzania ekscytonu. W przypadku
badan pojedynczych kropek oddzialywania pomigdzy nos$nikami zwigzanymi nie mozna
pominaé. Oprocz stanow ekscytonowych obserwowa¢ mozna bardziej skomplikowane
obiekty, takie jak natadowane ekscytony (triony lub bardziej ztozone kompleksy) oraz
biekscytony. Rowniez samo zapetnianie kropki kwantowej generowanymi podczas pomiaru
no$nikami zmienia nieznacznie energie ekscytonow w kropce, co widoczne moze by¢ tylko
w eksperymencie na pojedynczych kropkach. Energie stanéw ekscytonowych

w pojedynczej kropce rézni¢ si¢ moga nawet znacznie od energii odpowiednich przejs$¢

19



obliczonych w podejsciu jednoczastkowym, szczegdlnie w przypadku stabego ograniczenia

przestrzennego, tj. gdy energia wiazania ekscytonu zaczyna by¢ poréwnywalna z rdznica

energii pomigdzy stanami jednoelektronowymi (energia kwantyzacji przestrzennej).

2.2 Zastosowania struktur zawierajacych kropki kwantowe

2.2.1 Lasery i wzmacniacze optyczne

Konieczno$¢ przesytania i przetwarzania ogromnych ilosci informacji jest motorem

rozwoju technologii telekomunikacyjnych. Obecnie wigkszo$¢ informacji przesytana jest

za pomoca $wiattowodoéw kwarcowych. Wykorzystywane sa one zarowno do obshlugi

polaczen telefonicznych i sieci komputerowych (Internetu) na duze odlegtosci (tacznie

z transmisja transkontynentalna), gdzie praktycznie wyparly tradycyjne kable miedziane,

jak 1 na mniejszych dystansach, gdy potrzebna jest duza przepustowos¢ taczy.

A

£

Ttumiennoscé
w dB/km

0.8
Rozproszenie
Rayleigha
gorna i il
dolna granica—

0.4

Okienko transmisyjne dla typowych
$wiattowodow przy 1300 nm i 1500nm

\ 4

Szczyt
absorbgj
OH do ¥
370 nm

Absorbcja
Si-O-H
przy 1230 nm

Absorbcja
w podczerwieni
Si-O

Catkowita ttumiennosc
typowego $wiattowodu

Wynikowa
lumiennosé
minimalna

1

0

1.2 1.4 1.6

Diugosé fali um

>

1.8

Rysunek 2.4. Wykres ttumiennosci $wiattowodu w funkcji dtugosci fali w obszarze od 1000 nm do 2000 nm

[40].
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Na rysunku 2.4 pokazano zmierzona absorpcje standardowo wykorzystywanego
$wiattowodu kwarcowego™. Podstawowe minimum absorpcji dla tego rodzaju szkla
istnieje w obszarze dilugosci fali okoto 1.55 pm, drugi korzystny obszar transmisji
to 1.3 um. Rowniez dyspersja, ograniczajaca maksymalna droge przejscia impulsu bez
konieczno$ci wzmocnienia sprzgtowego, jest niska dla tych dilugosci fali. W celu
zminimalizowania kosztow przesytania informacji niezbgdne jest wigc wykorzystanie
urzadzen potrafiacych generowaé, wzmacnia¢ i odbiera¢ $wiatlo o dlugosciach fali
odpowiadajacym wymienionym dtugosciom fali §wiatta (tzw. oknom telekomunikacyjnym)
1 umozliwiajacych duza szybkos¢ modulacji.

Roéwniez dtugosci fali w okolicach 2 um ciesza si¢ zainteresowaniem, gdyz obszar
ten jest bezpieczny dla oka ludzkiego 1 mozna wykorzystywaé §wiatlo z tego obszaru
spektralnego w rdznego rodzaju czujnikach.

Istnieje wigc duze zapotrzebowanie na tanie i wydajne laserowe zrodta Swiatta oraz
wzmacniacze optyczne, dzialajace w obszarze bliskiej podczerwieni (1.3 um 1 1.55 pum).
Bardzo dobrze warunki te spelniaja przyrzady polprzewodnikowe. Obecnie przewazaja
struktury, w ktorych warstwami aktywnymi sa studnie kwantowe InGaAsP na podilozu
InP*". Nowym, ostatnio zaproponowanym podejéciem sa studnie kwantowe
GalnAsN/GaAs o niskim sktadzie azotu (do kilku procent), w zaleznosci od doboru sktadu
zdolne emitowaé w obu oknach spektralnych*’. Nie maja one jednak doskonatych
wlasno$ci. Zwlaszcza struktury na zakres dlugosci fal ok. 1.55 pm sprawiaja wiele
problemow technologicznych. Struktury na podiozu InP sa drogie, maja niekorzystna
warto$¢ nieciaglo$ci pasm (plytka studnia potencjatu dla elektronéw obniza temperaturg
pracy i wymaga dodatkowego chtodzenia przyrzadu) i wymagaja skomplikowanej
technologii tworzenia zwierciadet Bragga. Przyrzady oparte na rozrzedzanych azotem (ang.
diluted nitride) studniach InGaAs sa hodowane na podtozach GaAs, co pozwala uniknac¢
wielu probleméw zwigzanych ze wzrostem na podlozu InP. Dodawanie niewielkich ilo$ci
azotu do InGaAs zdecydowanie pogarsza jednak jako$¢ optyczna, a w celu uzyskania
emisji przy 1.55 um, zawarto$¢ azotu musi by¢ wynosi¢ okoto 3-4 %, co juz bardzo mocno
degraduje struktury. Dodatkowo, bardzo trudno jest przesunac emisje¢ struktur opartych
na studniach kwantowych dalej w podczerwien, w okolice 2 um, gdyz niedopasowanie

sieciowe materialdw o odpowiednio waskiej przerwie energetycznej (InAs), do typowych
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podiéz InP 1 GaAs, generuje silne naprgzenie, uniemozliwiajace wzrost odpowiednio
szerokich studni kwantowych.

Jednym z naturalnych rozwigzan wydaje si¢ zastosowanie jako czg$ci aktywnej
warstwy zawierajacej samorosnace kropki kwantowe InAs/GaAs lub InAs/InP. Podejscie
takie ma dwie podstawowe zalety. Po pierwsze, zardGwno prace teoretyczne, jak 1 badania
nad rzeczywistymi strukturami’**'® pokazaty, ze lasery i wzmacniacze optyczne oparte
na kropkach kwantowych maja korzystniejsze wlasnosci od struktur opartych na studniach
kwantowych. Kwantowanie w trzech wymiarach (silniej niz w studni kwantowej wiazace
no$niki w materiale kropki, co umozliwia efektywniejsza rekombinacje 1 zmniejsza
prawdopodobienstwo proceséw ucieczki) 1 wynikajaca z niego dyskretna gesto$¢ stanow
(nos$niki moga przyjmowac jedynie dyskretne energie, brak jest wektora falowego, zmiana
energii emisji wymaga przejscia na wyzszy stan) prowadzi do nizszych pradéw progowych,
wigkszego wzmocnienia optycznego i duzej stabilnosci dtugosci fali emisji oraz sltabszej
zaleznosci temperaturowej emisji, czyli wyzszej temperatury charakterystycznej. Po drugie,
niedopasowanie sieciowe jest warunkiem wzrostu samorosnacych kropek kwantowych, nie
ma wigc problemu ze wzrostem kropek InAs/GaAs, emitujacych przy 1.3 pum, lub kropek
1 kresek (wydluzonych kropek) InAs/InP, dla ktorych dlugos¢ fali emitowanego $wiatta

przekracza 1.55 pm. Umieszczenie kresek kwantowych InAs/InP w dodatkowej studni

kwantowej pozwala nawet przesuna¢ energig przejscia podstawowego do 2 um.

2.2.2 Przyrzady wykorzystujace pojedyncze kropki

Oproécz zastosowan catych zespotéw kropek kwantowych, opisanych w poprzednim
rozdziale, pojawil si¢ szereg pomystow na przyrzady oparte na pojedynczej kropce
kwantowe] 1 jej oddzialywaniu z otoczeniem. Sa one efektem bezposredniego
wykorzystania mechaniki kwantowej w zastosowaniach praktycznych, ich dziatanie opiera
si¢ na jej podstawowych prawach. W efekcie otrzymuje si¢ przyrzady, ktére sa albo
znaczaco lepsze od przyrzadéw klasycznych, albo nie sa mozliwe do uzyskania przy
klasycznym podej$ciu. Oprocz potencjalnych przetomowych zmian technologicznych,

przyrzady oparte na pojedynczych kropkach sa fascynujacymi obiektami badan
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podstawowych, stad rozw¢j technik pomiarowych umozliwiajacych pomiary wtasnosci
pojedynczych kropek.

Sposrod zastosowan pojedynczych kropek na szczegdlna uwage zastuguja:
tranzystor jednoelektronowy, sprz¢zone kropki jako bity kwantowe, kropki kwantowe

w mikrowngkach rezonansowych do zastosowan w mikrolaserach®**

, zrodlach
pojedynczych fotonow czy informatyce kwantowej oraz zastosowania w spintronice. Sa to
doskonate przyktady przyrzadow kwantowych i1 demonstruja wszystkie ich cechy
charakterystyczne.

Tranzystor jednoelektronowy jest wykonany w oparciu o kropki wytwarzane
elektrycznie, przez naniesienie na potprzewodnik elektrod odpowiedniego ksztattu, ktore
po przylozeniu napigcia wytwarzaja trojwymiarowy potencjal wiazacy na powierzchni
polprzewodnika. Jesli teraz w takim potencjale (kropce) znajduje si¢ elektron, to zaden inny
elektron nie bedzie mogl przejs¢ przez kropke (stan wylaczony tranzystora), gdyz
odpychajace oddziatywanie kulombowskie (tzw. blokada kulombowska — ang. Coulomb
blockade) jest wystarczajaco silne. Po opréznieniu kropki przewodzi ona prad.

Nastgpnym zastosowaniem pojedynczych kropek kwantowych jest kryptografia
kwantowa, w ktorej informacja jest przekazywana jako stan splatany fotonow,
wyemitowanych z kropki kwantowej. Umozliwia to zakodowanie informacji catkowicie
bezpieczne 1 niemozliwe do uzyskania w sposéb klasyczny (proba podstuchu niszczy
przesytang informacje).

Sprzezone kropki kwantowe sa jedna z proponowanych realizacji bitu kwantowego,
tzw. ¢-bitu, bedacego podstawa komputera kwantowego, majacego mie¢ kolosalne
mozliwos$ci obliczeniowe, o rzedy przekraczajace mozliwosci komputerow klasycznych,
dzigki ogromnej ,,pojemnosci” tzw. standw splatanych.

Pojedyncze kropki kwantowe sa réwniez podstawa urzadzen spintronicznych, tzn.
takich, ktorych nosnikiem informacji nie jest tadunek elektronu, lecz rowniez jego spin.
Wykorzystanie spinu w przypadku tranzystora jednoelektronowego prowadzi do sytuacji,
gdy informacja jest przetwarzana, a catkowity prad ladunku jest rowny zeru (prad
no$nikoéw o przeciwnych spinach kompensuje sig), czyli tranzystor nie wydziela ciepla.
Wykorzystanie spinu umozliwia budowanie przyrzadow wykorzystujacych wtasnosci

elektryczne i magnetyczne, bedacych jednoczesnie elementami czynnymi oraz biernymi
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komputeréw. Spintronika tworzy szereg nowych mozliwosci, niedostepnych przy
manipulacji jedynie tadunkiem, mozliwych do implementacji dzigki wykorzystaniu

pojedynczych kropek kwantowych.

2.3 Technologia wzrostu kropek kwantowych

2.3.1 Techniki epitaksjalne, samoorganizacja

Szybki rozwdj technologii niskowymiarowych struktur potprzewodnikowych stat
si¢ mozliwy dzigki opanowaniu epitaksjalnych technik wzrostu, takich jak epitaksja
z wiazki molekularnej lub rézne odmiany epitaksji z fazy gazowej, z wykorzystaniem
zwiazkdw metalo-organicznych. Metody te pozwalaja na tworzenie struktur warstwa
po warstwie, z petna kontrola sktadu tworzonej warstwy, wraz z mozliwos$cia ewentualnego
domieszkowania, na szlifowanych podtozach (tzw. epi-ready) uzyskanych innymi
metodami (najczesciej metoda Czochralskiego).

Warstwy rosnace metoda epitaksjalng sa ze swej natury dwuwymiarowe. Uzyskanie
struktury trojwymiarowej (kropek kwantowych), wymaga wykorzystania inzZynierii

#4346 Podobnie jak w przypadku innych

uktadow niskowymiarowych w nanoskali
zagadnien nanotechnologicznych, wyr6znia si¢ tu dwa podejécia, nazywane z angielskiego
top-down 1 bottom-up, czyli albo kontrolowanie struktury na najnizszym mozliwym
poziomie, niekiedy nawet manipulacji atomami, w celu zbudowania pozadanego obiektu,
albo dobranie parametrow makroskopowych danego procesu technologicznego
1 wykorzystanie zjawisk samoorganizacji.

Reprezentantem pierwszego podej$cia sa tzw. kulombowskie kropki kwantowe,
w ktorych, dzigki uzyciu technologii wykorzystywanej do produkcji procesoréw, nanosi si¢
metaliczne elektrody na polprzewodnikowa strukturg epitaksjalng (zazwyczaj studnie
kwantowa), zawierajaca gaz no$nikdw jednego rodzaju. Przylozenie napigcia do elektrod
prowadzi do ograniczenia swobody nosnikdw rowniez w plaszczyznie, tworzac
trojwymiarowy potencjal wiazacy dla jednego rodzaju nosnikow, ktdory mozna utozsamic

z kropka kwantowa.
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Innymi, wciaz jeszcze do niektorych specjalnych zastosowan stosowanymi
technikami, sa rézne odmiany litografii potaczone z wytrawianiem (np. reaktywnym
trawieniem jonowym), czyli metody polegajacej na selektywnym usuwaniu materiatu,
przewaznie ze struktury warstwowe] zawierajacej studnie kwantowa, i1 tworzeniu
niewielkich wysp o roznych ksztalttach. Wyroznia si¢ kilka wariantow litografii, jedna
z pierwszych byla fotolitografia, ktéra pozwala na uzyskanie rozdzielczosci do okoto
200 nm. Najszerzej stosowana jest litografia z zastosowaniem wiazki jonow lub tez
elektronolitografia, ktora pozwala na rozdzielczo$¢ lepsza niz 50 nm.

Metody opisane powyzej sa bardzo drogie i maja ograniczong rozdzielczos¢, co
uniemozliwia wytwarzanie matych kropek, o rozmiarach rzedu nanometréw. Obecnie
najpowszechniej stosuje si¢ drugie podejscie, wykorzystujac techniki uzywane do wzrostu
dwuwymiarowych warstw epitaksjalnych (jak MBE czy MOCVD) i zachodzacy
w niektorych warunkach samoczynny wzrost trojwymiarowych wysp, charakteryzujacych
si¢. malym rozrzutem rozmiaréw, ksztalttow 1 skladow, nazywany procesem
samoorganizujacym. Przedmiotem badan prezentowanej pracy sa tylko kropki kwantowe
otrzymane ta metoda, tzw. samorosnace kropki kwantowe.

Podstawowym warunkiem wzrostu kropek kwantowych metodami epitaksjalnymi
jest duze niedopasowanie sieciowe materialu, z ktérego maja powsta¢ kropki kwantowe,
do materiatlu bazowego (podtoza). Podczas wzrostu niedopasowanych sieciowo warstw
mozna mie¢ w ogolnosci do czynienia z trzema trybami wzrostu. Gdy nastepuje wzrost
w pelni dwuwymiarowy, tzn. jednej monowarstwy po drugiej, jest to wzrost typu FM
(Frank-van der Merwe). Wzrost trojwymiarowych wysp nazywany jest modem VM
(Volmer-Weber), natomiast poczatkowy wzrost cienkiej warstwy dwuwymiarowej (zwanej
warstwa zwilzajaca), ktory przeobraza si¢ nastepnie we wzrost trojwymiarowych wysp,
nazywany jest wzrostem typu SK (Stranski-Krastanow)*’. Schematycznie proces wzrostu
we wszystkich wymienionych przypadkach przedstawiono na rys. 2.5. To, ktory rodzaj
wzrostu wystapi w danych warunkach, zalezne jest przede wszystkim od réznicy energii
powierzchniowych podtoza i epiwarstwy oraz od wielkoS$ci energii magazynowanej

na skutek naprezen w warstwie wzrastajacej 1 wynikajacej z niedopasowania statych sieci.
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Rysunek 2.5. Trzy typy wzrostu materialu niedopasowanego sieciowo do podtoza.

Najkorzystniejszym sposobem otrzymywania kropek kwantowych o dobrych
wlasnosciach optycznych jest wzrost typu SK, gdyz spetnia on warunki wzrostu
samoorganizujacego. Populacja kropek uzyskanych w tym trybie ma jednakowy ksztalt
1mala dyspersj¢ rozmiarow oraz skltadow. Wszystkie struktury badane w tej pracy sa
uzyskane wlasnie ta metoda. W przypadku kropek z InAs hodowanych zaréwno na podtozu
GaAs, jak i InP, wzrost tréjwymiarowych wysp z materialu InAs (kropek) poprzedzony jest
kilkoma monowarstwami dwuwymiarowego InAs, czyli tzw. warstwa zwilzajaca.
Wzgledna roznica statych sieci dla uktadu InAs/GaAs wynosi ponad 7 %, a roznica przerw
wzbronionych (materiatlow nienapr¢zonych) okoto 1.1 eV, co czyni je idealnymi
kandydatami nie tylko z punktu widzenia wtasno$ci strukturalnych, ale réwniez z punktu
widzenia wiasnosci struktury elektronowej, poniewaz tak duza roznica energii przerw
zapewnia odpowiednia glgbokos¢ potencjatéw wiazacych kropek, a co za tym idzie
odpowiednia energi¢ wiazania no$nikdw pradu w kropkach. Podobna sytuacja jest dla
uktadu InAs/InP, gdzie wzgledna réznica statych sieci wynosi okoto 3 %, a réznica przerw
wzbronionych 1 eV.

Wzrost warstwy zwilzajacej nastgpuje tylko do grubosci bliskiej tzw. grubosci
krytycznej tworzenia si¢ trojwymiarowych wysp (okoto 1.5 monowarstwy dla InAs
na GaAs). Jesli jednak w czasie wzrostu typu Stranski-Krastanow po pojawieniu sig
trojwymiarowych wysp na powierzchni warstwy zwilzajacej wzrost tej warstwy zostanie

przerwany i zostanie ona pokryta np. warstwa materiatu podtoza, to nastapi tylko czesciowa

* Ogolnie grubosé krytyczna tworzenia sie trojwymiarowych wysp nie jest tozsama z grubo$cia krytyczna,
powyzej ktorej nastgpuja procesy relaksacyjne i pojawiaja si¢ dyslokacje w materiale, w praktyce wartosci te
sa do siebie bardzo zblizone. Tworzenie si¢ wysp oraz pojawianie si¢ dyslokacji sa dwoma drogami

minimalizowania energii powierzchniowej, wynikajacej z istnienia naprgzen.
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relaksacja istniejacych napr¢zen 1 zarOwno powstata warstwa dwuwymiarowa, jak
1 otrzymane kropki kwantowe, sa nadal napr¢zone i1 dzigki temu wolne od defektow oraz
dyslokacji, co zapewnia im odpowiednia jako$¢ strukturalna.

Do réznych praktycznych zastosowan okazuje si¢ czgsto konieczne otrzymanie
dwoch lub wigeej warstw kropek kwantowych (jak chociazby w strukturach laserowych
czy detektorach podczerwieni). Przy osadzaniu wigkszej liczby warstw kropek réwniez
obserwuje si¢ swego rodzaju samouporzadkowanie w pionie (kierunku wzrostu). Jesli tylko
warstwy oddzielajace kolejne warstwy kropek nie sa zbyt grube, to okazuje sig, ze na
skutek wytworzonego wokot danej kropki pola naprezen, nastepna, powstajaca w warstwie

powyzej, powstaje doktadnie nad nia.

2.3.2 Struktury do pomiaréw pojedynczych kropek kwantowych

Metody omoéwione w poprzednim rozdziale prowadza do wzrostu populacji kropek
kwantowych, posiadajacych pewien rozktad statystyczny rozmiaréw 1 skladow,
prowadzacy do roznic struktur energetycznych pomigdzy poszczegodlnymi kropkami.
Typowe gestosci kropek kwantowych sa rzedu 10'%cm?, przy pomiarach optycznych
probka pod$wietlana jest $wiattem o dlugosci fali okoto 500 nm, co stanowi zarazem
naturalng granice wielkosci plamki $wietlnej. W praktyce efekty dyfrakcyjne oraz
niedoskonato$ci stosowanych w ukladzie elementow optycznych wprowadzajacych
aberracje pozwalaja skupi¢ §wiatto jedynie do plamki o rozmiarze 1-2 mikronéw. Prowadzi
to do jednoczesnego pomiaru wiasnosci od kilkuset do kilku tysiecy kropek (w zaleznosci
od ich gestosci powierzchniowej). Wynik pomiaru daje obraz usredniony, co uniemozliwia
badanie wtasnosci pojedynczej kropki. Dodatkowo, utracone zostaja informacj¢ o efektach
subtelniejszych, jak np. oddziatywan wielocialowych, widocznych jedynie przy pomiarze
odpowiedzi optycznej pojedynczej kropki.

Uzyskanie lepszej rozdzielczosci powierzchniowej przy pomiarach optycznych jest
mozliwe przy wykorzystaniu kwantowej natury $wiatla, tzn. efektu tunelowania przez
barierg. Na zjawisku tym oparta jest spektroskopia bliskiego pola (ang. SNOM — scanning
near-field optical microscopy). Mozna ja zastosowaé rowniez do pomiaréw

fotoluminescencji pojedynczej kropki kwantowej*, jednak jest to metoda niezwykle
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skomplikowana technicznie 1 bardzo kosztowna. Niezbedne jest zachowanie precyzji
pozycjonowania rz¢du dziesigtek nanometréw (utrzymywania sondy w takiej odleglosci
od powierzchni prébki) przy pomiarach w temperaturze helowej, co wymaga bardzo
skomplikowanych (i drogich) uktadow stabilizacji i amortyzacji drgan. Istnieja prostsze
rozwiazania techniczne, ktére wymagaja jednak spetnienia kilku innych warunkéw.
Poniewaz nie da si¢ wystarczajaco skupi¢ S$wiatla w prosty sposob,
do przeprowadzenia pomiarow niezbedne jest przygotowanie specjalnych struktur. Probki
badane w tej pracy zostaly przygotowane na dwa sposoby. Po pierwsze, mierzono
struktury, w ktorych dobor warunkéw wzrostu doprowadzit do powstania populacji kropek
o obnizonej gestosci powierzchniowej z jednej strony (rzedu 3 x 10° cm™) oraz
rownocze$nie o bardzo duzym rozrzucie rozmiarOw, a Wwigc energii przejscia
podstawowego. Dzigki temu mozliwa jest takze separacja spektralna kropek, tzn. mozna
wybra¢ dlugosci fali, przy ktoérych emituja jedynie bardzo nieliczne z catej populacji
kropek. Druga powszechnie stosowang metoda, wykorzystang rowniez w tej rozprawie, jest
strukturyzacja probek z samorosnacymi kropkami kwantowymi. Metodami litograficznymi
trawi si¢ probke, zostawiajac jedynie niewielkie obszary zawierajace kropki, zwane
mesami, o rozmiarach rzgdu stu nanometrow, odlegte od siebie o kilkadziesiat
mikrometrow. Oswietlenie mesy réwnoznaczne jest z badaniem jedynie kropek w niej sig
znajdujacych, co daje szansg¢ na znalezienie mes zawierajacych jedynie jedna lub kilka
kropek (jesli rozmiar mesy i1 ggsto$¢ powierzchniowa kropek sa odpowiednio mate).
Pozwala to réwniez na powtarzalny wielokrotny pomiar tej samej kropki, umozliwiajac
zebranie serii widm w funkcji jakiego$ parametru, co jest niemozliwe w przypadku struktur

bez mes.
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3. Techniki pomiarowe

3.1 Spektroskopia fotoluminescencyjna

Fotoluminescencja jest podstawowa 1 najczgsciej stosowana optyczna metoda
badania wlasnosci struktur zawierajacych uktady kropek kwantowych. Specyfika
fotoluminescencji kropek kwantowych wynika z ich dyskretnej gestosci standw.
Kwantowanie w trzech wymiarach powoduje, Ze nie mozna mowi¢ o wektorze falowym k.
Wynika z tego kilka charakterystycznych cech uktadéw kropek. Po pierwsze, generacja par
elektron-dziura bezposrednio w kropkach (czyli absorpcja w kropkach), jest mozliwa tylko
przy pobudzaniu rezonansowym (i nawet wtedy jest bardzo staba, bo kropki pokrywaja
tylko pewna czg§¢ powierzchni probki 1 maja niewielkie objgtosci). Dlatego tez w celu
uzyskania sygnalu z kropek nalezy wygenerowaé no$niki w innej czgSci struktury

(zazwyczaj w Dbarierze i/lub warstwie zwilzajacej), ktore nastgpnie rekombinujac
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niepromieniscie (poprzez zderzenia z fononami) znajduja minimum energii w jamie
potencjatu kropki kwantowej. Po drugie, mata ggsto$¢ stanow ulatwia zapetnianie stanéw
w kropkach kwantowych dla niezbyt duzych mocy pobudzania, co umozliwia obserwacjg
emisji czesto nie tylko ze stanu podstawowego uktadu (jak ma to miejsce w innych
strukturach niskowymiarowych), ale rowniez ze stanow wyzszych oraz warstwy
zwilzajacej. Po trzecie, ksztatt linii fotoluminescencyjnej, zwiazanej z danym przejSciem
optycznym w uktadzie kropek, ma ksztalt symetrycznej krzywej Gaussa, ktorej poszerzenie
wynika gltéwnie z niejednorodnosci badanego uktadu, tzn. rozrzutu rozmiaréow i sktadoéw
poszczegolnych kropek (wkiad temperaturowy do poszerzenia nalezy jednak rowniez
uwzgledni¢ przy pomiarach w wyzszych temperaturach, w tym w temperaturze pokojowe;j).

Wada fotoluminescencji jest to, ze intensywno$¢ pikow emisyjnych nie oddaje
bezposrednio wartosci sit oscylatora danych przej$¢ ani rzeczywiste] gestosci stanow,
zalezy od kinetyki procesu rekombinacji, dyfuzji nosnikow, ewentualnego wystepowania
procesOw niepromienistych, takich jak proces Augera. ROwniez mierzone poszerzenia nie
sa jedynie odzwierciedleniem catkowitej gestosci stanow uktadu kropek, moga bowiem
zaleze¢ od mocy wiazki pompujacej poprzez efekt zapetniania stanéw. Dodatkowym
czynnikiem utrudniajacym analize¢ jest generacja nos$nikow nie w samych kropkach,
wymuszajaca przemieszczenia elektronow 1 dziur do kropek. W niskich temperaturach
no$niki maja mata energi¢ kinetyczna 1 zapelniaja najblizsze kropki, oddajac prawdziwy
rozktad sktadow 1 rozmiarow kropek. W temperaturach wysokich no$nik maja
wystarczajaca energi¢ kinetyczna by znalez¢ minimum potencjalu, czyli najwicksza
kropke, prowadzac do innego ksztattu linii emisyjnej. Najwazniejsza wada jest jednak fakt,
ze czgsto nie da si¢ obserwowad przejs¢ ze stanow wyzszych zwigzanych w kropce,
azwlaszcza z warstwy zwilzajacej, dla umiarkowanych mocy pobudzania
(niezmieniajacych wlasno$ci probki, przez jej np. ogrzanie). Fotoluminescencja nie daje
rowniez informacji o barierze lub innych cze$ciach struktury, w przypadku

skomplikowanego uktadu warstw badanego przyrzadu.

3.2 Spektroskopia fotoodbiciowa
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Druga z technik pomiarowych zastosowanych w prezentowanej pracy do badania
wlasnosci struktur zawierajacych kropki 1 kreski kwantowe jest spektroskopia
fotoodbiciowa. Fotoodbicie jest metoda optyczna badania struktur potprzewodnikowych
nalezaca do grupy modulacyjnych, czyli takich, w ktérych wyznacza si¢ widma optyczne
o charakterze rdézniczkowym otrzymane dzigki modulacji (periodycznym zmianom)
jakiego$ parametru'®!%2021-2223

Zalety spektroskopii fotoodbiciowej, wynikajace z jej modulacyjnego charakteru,
przedstawiono na rys. 3.1. Pokazuje on poréwnanie widm odbicia, fotoodbicia
1 fotoluminescencji dla struktury zawierajacej kropki kwantowe InAs/GaAs. W widmie
odbicia wyraznie widoczna jest jedynie krawedz absorpcji bariery z GaAs, przejs$cia
pochodzace z warstwy zwilzajacej sa stabo zaznaczone. W fotoluminescencji, bedacej
metoda emisyjng, wida¢ jedynie trzy pierwsze przejScia optyczne z warstwy kropek
kwantowych, mozliwe do obserwacji dzigki efektowi zapeiniania standw i duzej gestosci
mocy wiazki pobudzajacej. Widmo fotoodbicia dostarcza wigcej informacji, mozna w nim
zaobserwowacé charakterystyczne rezonanse odpowiadajace przejsciom ze wszystkich
czgsdci struktury, tzn. zar6wno warstwy kropek kwantowych, jaki i studni kwantowe;j
tworzacej warstwe zwilzajaca oraz bariery z GaAs. Wynika to z faktu, ze fotoodbicie jest
metoda absorpcyjna, rejestrujaca wszystkie przejScia optyczne, a réwnoczesnie
modulacyjna, czyli niezwykle czula nawet na stabe przejscia (np. z kropek kwantowych).
Dzigki temu spektroskopia fotoodbiciowa skuteczna jest tez temperaturze pokojowej,
bedacej temperatura pracy przyrzadow potprzewodnikowych, nadaje si¢ wigec doskonale do

badania ich struktury elektronowe;.
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Rysunek 3.1. Poréwnanie widm odbicia, fotoluminescencji i fotoodbicia dla struktur zawierajacych kropki

kwantowe. Pionowe linie przerywane oznaczaja energie widocznych przejs$¢ optycznych.

W przypadku pomiaréw fotoodbiciowych struktur potprzewodnikowych modulacj¢
uzyskuje si¢ dzigki oswietlaniu probki przerywana periodycznie wiazka Swiatta laserowego
o energii wigkszej (w wigkszosci przypadkow) od energii charakterystycznej uktadu,
zazwyczaj najwigkszej przerwy wzbronionej w badanej strukturze. Swiatlo wiazki
pompujacej jest absorbowane 1 generowane sa pary elektron-dziura, ktore sa nast¢pnie
separowane przestrzennie przez pole elektryczne wbudowane w strukturg, wynikajace
z istnienia powierzchni 1/lub interfejsow w ukladzie. Rozsunigcie si¢ nos$nikoéw
o przeciwnych znakach prowadzi do zmiany zakrzywienia pasm, czyli w do zmiany po6l

elektrycznych wewnatrz probki. W efekcie powstaje sytuacja jak na rys. 3.2.

32



Laser wytgczony Laser wtgczony

o :
71 DO
£ £9 = @ g S 686 4— 8 g
cad e & b S P e @ 9 & £S5
Zjonizowane O (*5%
8

E, hﬁB

Rysunek 3.2 Mechanizm fotomodulacji przypowierzchniowego pola elektrycznego dla przypadku
potprzewodnika typu n [20].

Réwniez samo wytworzenie dodatkowych nosnikow w danej warstwie wplywa
na jej state optyczne, zmienia bowiem (chociaz nieznacznie) wspotczynnik zatamania.
W przypadku spektroskopii fotoodbiciowej kropek kwantowych dominujacym efektem jest
zwykle zmiana pol elektrycznych wbudowanych w strukture *. Argumentem na to jest
porownanie widm PR z widmami uzyskanymi innag metoda modulacyjna, bezkontaktowym
elektroodbiciem, w ktorym modulacje uzyskuje si¢ bezposrednio zmieniajac pole
elektryczne migdzy oktadkami kondensatora (nie ma generacji no$nikow), w ktoérym
umieszczona jest probka. Pokazuje to rys. 3.3, zaczerpnigty z pracy [49], prezentujace]
wyniki badan prowadzonych w Zespole Spektroskopii Struktur Pélprzewodnikowych
Instytutu Fizyki Politechniki Wroclawskiej. Ksztatt linii odpowiadajacych przejsciom
optycznym w kropkach kwantowych jest w obu przypadkach jednakowy, co oznacza, ze
jednakowy jest mechanizm modulacji. Dalsze rozwazania dotyczy¢ beda wigc jedynie

wptywu modulacji pola elektrycznego na wspotczynnik odbicia.
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Rysunek 3.3 Porownanie widm fotoodbicia (powyzej) i bezkontaktowego odbicia (ponizej) zmierzonych

w temperaturze pokojowej na strukturze zawierajacej kropki kwantowe InAs/GaAs [49].

Zmiany zakrzywienia pasm (pola elektrycznego) powoduja zmiang funkcji
dielektrycznej krysztatu potprzewodnikowego, a co za tym idzie zmiang wspotczynnika
odbicia. Eksperyment fotoodbiciowy polega na rdwnoczesnym pomiarze skladowej state;
widma odbiciowego R, silnie zaleznej od charakterystyki uktadu i ewentualnych efektéw
tla, oraz sktadowej zmiennej (pochodzacej od zmian wywotanych przez modulowana
wiazke pompujaca) sygnatu fotoodbiciowego AR, bgdacej illoczynem czynnika zaleznego
od wiasnosci struktury (wystgpowania przejs¢ optycznych) i charakterystyki uktadu. Iloraz

A}f pozwala uniezalezni¢ si¢ od charakterystyki ukladu i1 okre$la wzgledna zmiang

wspotczynnika odbicia, zalezna jedynie od wlasnosci badanego obiektu, czyli:
AR R,-R
R R,

: (3.1
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gdzie Ry oznacza warto$¢ wspotczynnika odbicia w chwili nie o§wietlenia probki wiazka
pompujaca, R wspodteczynnik odbicia w chwili o§wietlenia probki wiazka dodatkowa.
Wzgledne zmiany wspotczynnika odbicia mozna zwiaza¢ ze zmianami funkcji

dielektrycznej zaleznoscia:

AR
T=0{(6‘1,6‘2)A€1+ﬂ(81,6‘)A82 (3.2)

gdzie: o 1 B sa wspolczynnikami Seraphina, zaleznymi od niezaburzonej funkcji
dielektrycznej, a Ag;, Ag; sa zmianami odpowiednio czgsci rzeczywistej i urojonej funkcji

. . . . 1
dielektrycznej spowodowanymi przez zaburzenie™

. Wielko$ci Ag;, Ae, sa ze soba
zwiazane za pomoca relacji Kramersa — Kroniga (patrz Dodatek B)*® i mozna je
wyznaczy¢ pod warunkiem, ze zadane jest konkretne zaburzenie oraz znana jest funkcja
dielektryczna i okre$lony punkt krytyczny.

W fotoodbiciu fotomodulacja rozpatrywana moze by¢ w najprostszym ujgciu jako
elektromodulacja, czynnikiem zaburzajacym jest pole elektryczne. Niezbednym warunkiem
fotogenerowanej modulacji pola elektrycznego jest istnienie pewnego pola wewngtrznego.
W zwiazku z tym nalezy rozpatrywa¢ dwa rdzne pola: state (w czasie) tzw. wbudowane
pole elektryczne Fpc, oraz zmienne w czasie pole Fac, pomigdzy ktorymi (w fotoodbiciu)
zachodzi zaleznos¢: F,. <F,., czyli zmiany powodowane wiazka pompujaca moga by¢
rozpatrywane jako niewielkie zaburzenie. Jesli wewngtrzne pole nie jest jednorodne,

to przez Fpc rozumie si¢ zwykle maksymalne natg¢zenie pola (przy powierzchni lub zlaczu).

Zaleznos¢: F,. <F,. pozwala na opis zjawisk wywolanych zmianami pola

elektrycznego w przyblizeniu rachunku zaburzen pierwszego rzedu. Rachunek zaburzen
zaktada istnienie dwoch energii charakterystycznych dla danego mechanizmu: energii
charakterystycznej zaburzenia 1 energii charakterystycznej uktadu. W ogolnosci, pole
elektryczne moze w potprzewodniku litym wywotywaé dwa efekty: tzw. migdzypasmowy,
zwigzany z pochyleniem pasm energetycznych i przesunigciem Starka energii tych pasm
oraz wewnatrzpasmowy, zwiazany z przyspieszaniem nosnikow w kierunku pola, czyli
zmiang pe¢du (a wigc réwniez energii) w ramach jednego pasma. Dla mechanizmu
migdzypasmowego tymi energiami charakterystycznymi sa: warto$¢ spadku potencjatu

na pojedynczej komdrce elementarnej okreslana przez qFag (q — tadunek elementarny, ap —
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stala sieci) oraz odlegto$¢ energetyczna E¢ pomigdzy rozpatrywanymi pasmami (np. Eg),
gdzie F moze oznacza¢ Fac lub Fpc. Teoria zaburzen moze by¢ zastosowana, gdy
gqFay<<E,. Poniewaz w fotoodbiciu Fpc jest wigksze od Fac, to warunek powyzszy jest
rownowazny qFpcap<<E,. Dla mechanizmu wewnatrzpasmowego, pierwsza (energia
zaburzenia) jest energia elektrooptyczna 7€), a druga (energia systemu) jest energetyczny
parametr poszerzenia I' (zwiazany ze skonczonym czasem zycia nosnika w danym stanie),
gdzie 7Q) zwiazana jest z polem elektrycznym F (Fac lub Fpc) nastepujaca zaleznoscia:

q’n’F> AR _R,-R

hQ) =
(#0) 2 R R,

; 3.3)

gdzie p jest migdzypasmowa masa zredukowana w kierunku pola. Teori¢ zaburzen dla
mechanizmu wewnatrzpasmowego stosuje sig, gdy #Q <<I".

Powyzsze rozwazania prowadza do wniosku, ze efekt elektromodulacji
w przypadku materialéw litych mozna rozpatrywa¢ w trzech kategoriach, w zaleznosci
od wielko$ci modulujacego pola elektrycznego 1 w zaleznosci od zwiazkow, jakie
wystepuja pomigdzy charakterystycznymi energiami. Przypadek stabych pol elektrycznych

wystgpuje wtedy, gdy zachodzi zaleznos¢ 7Q <I" 1 rownoczesnie qFa, << E . O zakresie
srednich pol elektrycznych mozna mowié, gdy 7Q>I" oraz qFa, << E,. Zakres silnych
pol elektrycznych wystepuje, gdy qFa, = E,, 1 zarazem energia elektrooptyczna jest duzo
wigksza od parametru poszerzenia.

Dla przypadku materiatu litego w warunkach stabego pola elektrycznego wykazano,
ze zmiany funkcji dielektrycznej, a co za tym idzie rowniez wzgledne zmiany
wspotczynnika odbicia, maja charakter trzeciej pochodnej niezaburzonej funkcji
dielektrycznej, co mozna zapisaé w postaci’*:

222172 3 3
qQh°F 0 0
ASZZHAC{WS(E—Eg,F)} :(hQ){aF a(E—Eg,F)}, (3.4)

Efekt ten schematycznie w sposéb jako$ciowy przedstawiono na rys. 3.4. Wykres ten
pokazuje, ze zmiany funkcji dielektrycznej (czesci urojonej) maja charakter krzywej
rozniczkowej z dwoma punktami przej$cia przez zero, co jest charakterystyczne dla trzeciej

pochodnej. W lewej czgsci rysunku pokazano roéwniez schematycznie, jakie zmiany
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wywotuje pole elektryczne w strukturze pasmowej 1 jak to wptywa na mozliwe przejscia

optyczne.

Pasmo —— Bez pola elektrycznego
przewodnictwa _____ W polu elektrycznym

Pasmo A
walencyjne

Rysunek 3.4. Zmiany cze$ci urojonej funkcji dielektrycznej (Ag2) powodowane polem elektrycznym.

Jawna zalezno$¢ Ae od energii zalezy od postaci funkcji dielektrycznej. Dla
przypadku jednorodnego poszerzenia funkcja dielektryczna jest typu Lorentza i wtedy
na podstawie zaleznosci (3.4) mozna otrzymac nastgpujace wyrazenie na wzgledne zmiany
wspotczynnika odbicia w postaci:

Alf ~Re[Ae”(E—E, +il)™ ], (3.5)
gdzie: E, jest energia punktu krytycznego, A jest tzw. amplituda sygnatlu, a ¢ czynnikiem
fazowym. Wyktadnik m jest parametrem zaleznym od wymiarowos$ci punktu krytycznego
1 np. dla tréjwymiarowego punktu krytycznego (jak prosta przerwa w GaAs) wynosi on 2.5.

Gdy warunek stabego pola elektrycznego nie jest spelniony, ale nadal warunek
eFap<<E, jest sluszny, w funkcji dielektrycznej moga wystapi¢ tzw. oscylacje Franza-
Kietdysza (ang. FKO - Franz-Keldysh oscillations). Wynikaja one z tunelowania elektronu
przez trojkatna studnig potencjatu, majacego charakter oscylacyjny dla energii wigkszych
od energii przerwy wzbronionej. Chociaz pelne wyrazenie opisujace oscylacje Franza-
Kieldysza, z wykorzystaniem funkcji Airy’ego, jest do$é¢ skomplikowane!'®202!2226:37

to jednak mozna poda¢ wyrazenie uproszczone w postaci.
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2 cos| ————+0|. (3.6)

AR ol g P e E-E,br| [4(E-E,):
R e, ] o -2 (hQ)2 3 (ho)

Z rownania tego mozna otrzymaé potozenie n-tego ekstremum oscylacji w formie

zaleznosci:

3
E —E \2
I LT 3.7)
3 1719}

gdzie: E, jest energia n-tego ekstremum, a ¢ jest czynnikiem fazowym, ktory jest zwiazany
z wymiarem d punktu krytycznego zalezno$cia

_nld-1)
Q= . (3.8)

3

.4 . .. .
Wykres zaleznos$ci 3—(En -E g)z od numeru ekstremum 7 jest linig prosta o nachyleniu
T

3
(hQ)E. Stad wida¢, ze tatwo jest wyznaczy¢ warto$¢ pola F bezposrednio na podstawie

okresu FKO, jesli tylko znana jest warto$¢ p.

Okres oscylacji Franza-Kietdysza jest determinowany przez dominujace
w strukturze pole elektryczne. Jesli istnieje w strukturze pewne stale jednorodne pole
elektrycznego Fpc, tak ze Fac<<Fpc (jak w fotoodbiciu), okres oscylacji jest okreslany
wielkoscia pola Fpc.

Istnieja sytuacje, gdy pole nie jest jednorodne, jak np. w obszarze tadunku
przestrzennego domieszkowanego poOlprzewodnika, gdzie pole zmienia si¢ liniowo
z odlegtoscia od powierzchni. W takim przypadku za pomoca analizy FKO wyznacza si¢
maksymalne pole elektryczne w strukturze, a nie pole $rednie®,

Ostatni przypadek tzw. silnych pol dla materiatu litego nie jest omawiany, jako ze
w fotoodbiciu praktycznie nie jest osiagany, gdyz wymaga zastosowania bardzo silnych pol
zewnetrznych.

Przypadek stanéw zwiazanych (studnie kwantowe, ekscytony, kropki kwantowe)
rozni si¢ istotnie od sytuacji, gdy dominuja no$niki swobodne. Obecnos¢ potencjatu
wiazacego powoduje, ze nosniki nie moga by¢ przyspieszane pod wplywem pola
elektrycznego, czyli caty opis zjawisk z poprzedniego rozdziatu, a co za tym idzie wnioski

z niego ptynace, nie stosuje si¢ w tym przypadku. Przylozenie pola elektrycznego (wzdhuz
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kierunku ograniczenia przestrzennego) dodaje liniowy potencjat, ktory zmienia ksztatt
potencjatu wiazacego, ale nosniki pozostaja nadal zwiazane. Przeciwne tadunki elektronu
1 dziury prowadza do rozseparowania przestrzennego tadunku, czyli innymi stowy rowniez
funkcji falowych elektronu i dziury w kierunku nat¢zenia pola. Zmienia to zarowno energie
jak 1 catki przekrycia funkcji falowych (intensywnos$¢ przejscia /). Moze to rowniez
powodowac¢ zmiany czasu zycia, a co za tym idzie rowniez parametru poszerzenia. Oznacza
to, ze elektromodulacj¢ dla standéw zwiazanych opisuje si¢ w jezyku efektu Starka (ang.
Quantum Confined Stark Effect) bez wzglegdu na wielkos¢ wbudowanych pol
elektrycznych, jesli tylko pola elektryczne sa na tyle male, ze nie powoduja efektow
jonizacji, czyli ucieczki nos$nika z potencjalu wiazacego. Dla standw zwiazanych
(ograniczonych przestrzennie) mozna pokazaé, ze zmiany Ae powodowane zmianami pola
elektrycznego maja charakter pierwszej pochodnej niezaburzonej funkcji dielektrycznej.

Zmiany te mozna wtedy ogo6lnie zapisa¢ jako:

oe OE, 0Oeg o' 0Og Ol
+— AC » (415) (39)

+7
oE, oF,. oI oF,. Ol oF,.
gdzie: E jest energia odpowiedniego przejscia optycznego, I" poszerzeniem energetycznym
tego przejscia, a I jego intensywnoscia (sita oscylatora, elementem macierzowym, catka
przekrycia).

Réwnanie to mozna przepisa¢ w postaci

A, = (A £+ A, £0 +Alf1(i))II_FAC, i=1,2, (3.10)
gdzie
1 E,
e (3.11)
AC
lar
rTT R (3.12)
AC
1oa
ST oF (3.13)
AC
y O
fg>=aE : (3.14)
0
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£ = 0g;

0= et (3.15)
) _ 0Og
£l = o (3.16)

W  omawiane] sytuacji (ekscytony, studnie kwantowe, kropki kwantowe)
niezaburzona funkcja dielektryczna w réwnaniach (3.10) - (3.16) bedzie dalej funkcja
Lorentza lub Gaussa, w zalezno$ci od mechanizmu poszerzenia i/lub od temperatury'®"*->°.

Lorentzowska ekscytonowa funkcja dielektryczna (przej$cia optyczne w studniach
kwantowych 1 kropkach kwantowych maja zwykle charakter ekscytonowy, na skutek

wzmocnienia wigzania ekscytonu potencjatem studni) ma postac:

I
e=l+— .
E-E,+il’ (3.17)
Kolejne cztony modulacyjne w rownaniu (4.16) sa wtedy dane przez:
2
-1
=20, (3.18)
(" +1f
-2
£2) — y ,
A (3.19)
£l = £ (3.20)
£ = £, (3.21)
f0 Y ,
R (3.22)
-1
£ = ’
I v+l (3.23)
gdzie:
E-E,
- , 3.24
Y="T (3.24)

Na rysunku 3.5 przedstawiono zaleznosci wszystkich funkcji f(i)(y) dla przypadku
funkcji Lorentza. Taka zalezno$¢ spektralng mozna wtedy sprowadzi¢ do postaci wyrazonej
réwnaniem (3.5) z tym, Ze nalezy uzy¢ innych warto$ci parametru m niz dla przypadku

materiatow litych. Np. dla przej$é¢ ekscytonowych m wynosi 2.
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Rysunek 3.5. Pochodne czgsci rzeczywistej i czesci urojonej funkcji dielektrycznej typu Lorentza zgodnie

ze wzorami (3.18) — (3.23).

Jesli poszerzenie ma charakter gaussowski, co ma miejsce np. w przypadku

niejednorodnego poszerzenia wynikajacego z rozrzutu rozmiaré6w i sktadow kropek

kwantowych czy oddzialtywania no$nikoéw z fononami, funkcje dielektryczna mozna

zapisac jako:

w ktorej:

e=1+1(L, +iL,),

(3.25)

vy

> | (3.26)
3.1

5 (3.1

gdzie: y jest dane przez rownanie (3.24), a @ jest konfluentna funkcja hipergeometryczna.

W tym przypadku poszczegodlne cztony rownania (3.10) mozna zapisa¢ jako:

£l = —CD[I,

1y
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> 2
f<z>:_(“j2 expl - Y |. (3.35)
E ) yexp )

3 y2
£ =2yd| 2,2 -2 |, .
r y ( 5 2} (3.36)
l 2
£0) _(“Jz(yz “)exp =2 | (3.37)
2 2
£ =y 1 3.y (3.38)
1 9 2 b 2 b .

1
> 2
£ _(“jz expl = |, (3.39)
2 2

W przeciwienstwie do przypadku poszerzenia lorentzowskiego tym razem nie da si¢ podaé
prostej zaleznosci analitycznej pomiedzy £\ (fé”) i —£) (fﬁ”) .

Na rys. 3.6 przedstawiono zaleznosci funkcji f(y) dla przypadku funkcji
dielektrycznej typu Gaussa. Nalezy zauwazy¢, ze mimo iz zwiazki pomiedzy funkcjami f
nie sa juz tak proste jak w przypadku funkcji Lorentza, to ich ksztalt jest dos¢ podobny.
Dlatego w praktyce korzysta si¢ czgsto z uproszczonego wyrazenia, zaniedbujacego
subtelne roznice w ksztalcie poszczegdlnych funkeji f7(y), opisujacego wzgledne zmiany
wspotczynnika odbicia w postaci podobnej do rownania (3.5).

AR (af + bfgﬂ)“;E

Fic- (3.40)

Dodatkowo, jak pokazano wcze$niej®', poniewaz wyrazenia funkcyjne opisujace
pochodne funkcji dielektrycznej postaci Gaussa i Lorentza maja do$¢ podobny charakter,
funkcje Lorentza z parametrem m = 3 mozna zastosowa¢ do modelowania przejs¢
poszerzonych gaussowsko 1 otrzymane energie beda bardzo bliskie rzeczywistym,
a znacznie upraszcza to obliczenia. Podobna zalezno$¢ nie zachodzi dla poszerzen
1 intensywno$ci w sensie ich bezwzglednych wartosci, ale prawdziwe sa ich wzajemne

relacje.
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Rysunek 3.6. Pochodne czgéci rzeczywistej 1 urojonej funkcji dielektrycznej typu Gaussa zgodnie

z réwnaniami (3.34) —(3.39).
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4. Wyniki badan struktury elektronowej

W  rozdziale tym przedstawione sa wyniki badan fotoluminescencyjnych
1 fotoodbiciowych struktur zawierajacych zespoty kropek 1 kresek kwantowych. Pierwszym
analizowanym zagadnieniem sa stany zwigzane w warstwach kropek 1 kresek kwantowych.
Zbadano struktury zawierajace kropki kwantowe InAs, otrzymywane w réznych warunkach
1 na réznych podlozach (GaAs, InP), o réznych ksztaltach i rozmiarach powstajacych
obiektéw kwantowych. Na podstawie przedstawionych wynikéw pomiaréw optycznych
omowiono struktury energetyczne badanych uktadéw, a zwlaszcza wplyw rozmiarow
1 ksztattow kropek na energi¢ przej$¢ optycznych w kontek$cie zastosowan badanych
struktur jako warstw czynnych w laserach potprzewodnikowych. Pokazano, ze odpowiedni
dobor materiatow 1 parametrow wzrostu umozliwia strojenie energii emisji struktur
z kropkami kwantowymi w zakresie od 1.1 um (standardowe kropki InAs/GaAs) az do
2 um (uktady kresek kwantowych InAs, umieszczonych w studni kwantowe;j
InGaAlAs/InP).

Druga czg$¢ dotyczy badania stanow zwiazanych w warstwie zwilzajacej, czyli
cienkiej studni kwantowej nieodlacznie zwiazanej z powstawaniem samorosnacych kropek
kwantowych, otrzymywanych metoda Stranskiego-Krastanowa. Stany te nie sa
dostatecznie zbadane, zwlaszcza w strukturach na podlozu InP. Ich energie maja istotne
znacznie dla wilasciwosci struktur laserowych opartych na kropkach kwantowych, gdyz
stanowia prawdopodobne kanaty ucieczki no$nikow z warstw kropek, wptywaja zatem na
warto$¢ pradu progowego 1 temperatury T, laserow. Spektroskopia fotoodbiciowa jest
dobrym narz¢dziem badania pozioméw w studni kwantowej warstwy zwilzajacej, gdyz
umozliwia obserwacje przejs¢ optycznych miedzy nimi nawet w temperaturze pokojowe;.
Pomiary fotoluminescencyjne warstwy zwilzajacej daja zazwyczaj niezadowalajace wyniki.
Wymagaja one silnego pobudzania struktury, niezbednego do zapelnienia stanow
w kropkach kwantowych, mogacego prowadzi¢ do ogrzewania struktury, co zmienia jej
wlasno$ci. Roéwniez intensywnos$¢ emisji z WL jest zazwyczaj mata, gdyz poziomy
elektronowe sa stabo zwiazane w tak waskich studniach i elektrony fatwo uciekaja
do barier. Dodatkowo PL jest czula jedynie na przejScie podstawowe w studni warstwy

zwilzajacej.
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Dzigki informacjom uzyskanym z pomiaréw PR, uzupetnionym o obliczenia energii
stanow zwigzanych, okreslono grubo$¢ krytyczna tworzenia si¢ kropek 1 kresek
kwantowych dla réznych ukladéw. Przedyskutowano rdéznice pomigdzy strukturami

hodowanymi na podtozach z GaAs oraz InP.

4.1 Stany zwigzane

4.1.1 Kropki kwantowe InAs/GaAs

Na poczatku przeprowadzono badania najczgsciej wykorzystywanego uktadu
materiatlow, czyli kropek kwantowych InAs na podtozu GaAs, otrzymanych
w niestandardowych warunkach wzrostu. Pomiary wykonano na dwodch strukturach,
oznaczonych odpowiednio Gal oraz Ga2, wyprodukowanych w Instytucie Fizyki
Uniwersytetu w Sao Paulo, w Brazylii. Obie struktury zostaty wyhodowane w podobny
sposob. Ich przeznaczeniem bylo uzyskanie emisji ze stanu podstawowego w obszarze
drugiego okna telekomunikacyjnego, tzn. przy 1.3 um. W tym celu tak dobrano warunki
wzrostu, zwlaszcza bardzo powolne tempo naktadania kolejnych monowarstw, by uzyskac

kropki wigksze od standardowych®®

. Efekt ten wynika z natury procesu wzrostu typu
Stranskiego-Krastanowa, w ktérym czynnikiem decydujacym o powstajacych obiektach
jest minimalizacja energii elastycznej. Przy niskiej predkosci naktadania materiatu InAs,
korzystne energetycznie jest dotaczanie si¢ nowych atomow do juz powstatych wysp, co
zwigksza ich $rednie rozmiary i zmniejsza ggsto$¢ powierzchniowa. Przesunigcie emisji
podstawowej do mniejszych energii moze by¢é wynikiem zaréwno glebszego zwiazania
poziomow (analogicznie jak dla szerszych studni kwantowych), jak 1 zmiany naprezen
1 ewentualnych zmian sktadu (wigkszej wymiany atomow indu na gal).

Struktury otrzymano metoda epitaksji z wiazki molekularnej (MBE),
na niedomieszkowanym intencjonalnie podtozu GaAs. Warstwa InAs, z ktérej wytworzyly
si¢ kropki 1 warstwa zwilzajaca, zostata naniesiona na 300 nm warstwie bufora GaAs,

acala struktura byla przykryta 50 nm warstwa ochronna GaAs. Temperatura wzrostu

wynosita 490°C, struktury rdéznily si¢ szybkoscia wzrostu. Struktura Gal rosla w tempie
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0.003 ML/s (ML — ang. Monolayer; monowarstwy na sekundg), a Ga2 0.01 ML/s.
Pozwolito to otrzymaé kropki w ksztalcie czaszy sferycznej o $redniej nominalnej
wysokosci okolo 5 nm, $redniej $rednicy podstawy 20 nm i ggstosci powierzchniowej
200/um’. Parametry te zostaly wyznaczone na podstawie zdjecia z mikroskopu sit
atomowych (AFM) wykonanego na analogicznych strukturach, bez warstwy ochronne;j

GaAs.

intensywnos$¢ PL [skala log]

0.90 0.95 1.00 1.05 1.10 1.15 120 125 1.30 1.35 140 145 150
energia [eV]

Rysunek 4.1. Widma fotoluminescencji przy duzej mocy pobudzania, zmierzone na strukturze Gal,

w temperaturze pokojowe;j. Strzatki wskazuja przej$cia optyczne.

Rysunek 4.1 pokazuje widmo fotoluminescencji w funkcji mocy pobudzania,
zmierzone w temperaturze pokojowej, dla struktury Gal. Widoczny jest szereg maksimow,
ktére mozna przypisa¢ emisji z ekscytondéw w kropce. Stan podstawowy QD1 emituje
swiatto o energii okoto 0.95 eV (1.3 um), co odpowiada zaplanowanej emisji w drugim
oknie telekomunikacyjnym. Oprocz emisji ze stanu podstawowego widoczne sa co
najmniej trzy przejécia, zwiazane z emisja z udziatem stanéw wzbudzonych (przejscie QD4
ukryte jest na zboczu piku QD3). Istnienie licznych stanow w badanych kropkach jest
zwiazane z ich duzym rozmiarem, czyli wzglednie szerokim (jak na kropki kwantowe)
potencjatem wiazacym. Pik przy energii 1.37 eV odpowiada emisji z warstwy zwilzajace;j,

co $wiadezy o duzej mocy pobudzania (ponad 1kW/cm?), wystarczajacej do zapehniania
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wszystkich stanow zwiazanych w kropkach kwantowych. Dodatkowo widoczne jest

réwniez przejscia z warstwy GaAs, przy energii 1.42 eV.
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Rysunek 4.2. Widmo fotoodbicia zmierzone w temperaturze pokojowej dla struktury Gal. Strzatki wskazuja

przejscia optyczne.

Rysunek 4.2 pokazuje widmo fotoodbicia zmierzone w temperaturze pokojowej dla
struktury Gal. Widoczne sa charakterystyczne ksztalty linii fotoodbiciowe;,
odzwierciedlajace jej rézniczkowy charakter i odpowiadajace przejsciom optycznym.
Glowny rezonans fotoodbiciowy widoczny przy energii 1.42 eV odpowiada przejsciu
w litej warstwie GaAs. Co najmniej dwa rezonanse po jego niskoenergetycznej stronie
mozna przypisa¢ przejsSciom w warstwie zwilzajacej, ktore beda przedyskutowane
w rozdziale 4.2. Widmo PR w przedziale energii, w ktérym spodziewane sa odpowiedzi
od kropek kwantowych, jest zdominowane przez szeroka oscylacjg. Jest ona wynikiem
interferencji, wynikajacej z wystgpowania w uktadzie nieintencjonalnego domieszkowania
podtoza®®®. Swiatto padajac na domieszkowana warstwe generuje duza ilo¢ nosnikow,
ktére zmieniaja jej wspOlczynnik zatamania. Zaburzenie to jest modulowane
z czestotliwoscia odpowiadajaca czgstotliwosci pomiarowej 1 przejawia si¢ oscylacja, ktora
przestania oczekiwana odpowiedz od uktadu kropek, utrudniajac badania fotoodbiciowe tej
probki. Réwniez wykonanie pomiaru w niskiej temperaturze nie pozwolito pozby¢ si¢ tego

efektu.
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Rysunek 4.3. Widma fotoluminescencji struktury Ga2 zmierzone w temperaturze pokojowej, w funkcji mocy

pobudzania, przedstawione w skali logarytmicznej. Strzatki wskazuja przejscia optyczne.

Nastepnie wykonano pomiary optyczne na strukturze Ga2. Widma luminescencji
zmierzonej w temperaturze pokojowej, w funkcji mocy pobudzania, przedstawiono w skali
logarytmicznej na rys. 4.3. Widoczny jest typowy dla kropek kwantowych efekt
zapetniania stanéw. Przy najmniejszej mocy pobudzania widoczna jest jedynie emisja
ze stanu podstawowego, o energii okoto 0.96 eV (1.29 um), co odpowiada planowanej
emisji w obszarze drugiego okna telekomunikacyjnego. Wraz ze wzrostem mocy
pobudzania, gdy nasycona zostaje emisja ze stanu podstawowego, pojawia si¢ emisja
ze standw wzbudzonych. Dla najwickszej gestosci mocy pobudzania (500 W/cm?), mozna
obserwowac¢ trzy piki PL. Widmo z temperatury pokojowej nie zawiera $ladu odpowiedzi
optycznej z warstwy zwilzajacej. Wynika to z emisyjnego charakteru eksperymentu
fotoluminescencyjnego, obserwowana emisja zalezy od kinetyki  procesow
rekombinacyjnych, w temperaturze pokojowej prawdopodobienstwo rekombinacji
niepromienistej, w wyniku zderzen z fononami, jest duze i no$niki zwiazane na stanach
wzbudzonych moga ucieka¢ z potencjatu kropki, nie dajac wktadu do procesow
rekombinacji promienistej. W celu obserwacji przej$¢ optycznych z mozliwych wyzszych

standw lub warstwy zwilzajacej obnizono temperaturg pomiaru.
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Rysunek 4.4. Widma fotoluminescencji przy duzej mocy pobudzania, zmierzone na strukturze Ga2,

w temperaturze 10 K, przedstawione w skali logarytmicznej. Strzatki wskazuja przej$cia optyczne.

Rysunek 4.4 pokazuje widmo fotoluminescencji dla duzej mocy pobudzania,
zmierzone w 10 K, dla struktury Ga2. Widoczny sa piki odpowiadajace emisji
ze wszystkich warstw struktury, §wiadczace o tym, ze ggsto§¢ mocy wykorzystana przy
pomiarze (500 W/cm’, co odpowiada maksymalnej mocy uzytej przy pomiarach
w temperaturze pokojowej) jest wystarczajaca do zapetnienia ggstos$ci standw zwigzanych
w kropkach kwantowych. Dwa maksima, oznaczone GaAs, mozna przypisa¢ emisji z litej
warstwy GaAs (przejscie bedace zlozeniem emisji ekscytondw swobodnych i zwigzanych
oraz przejscie donor-akceptor). Stabo widoczny pik przy energii okoto 1.42 eV odpowiada
emisji z warstwy zwilzajacej. Cztery silne, gaussowsko poszerzone piki, widoczne
w obszarze energii ponizej warstwy zwilzajacej, mozna przypisa¢ emisji migdzy stanami

zwigzanymi w kropkach kwantowych.
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Rysunek 4.5. Widmo fotoodbicia zmierzone w temperaturze pokojowej dla struktury Ga2. Strzatki wskazuja

przejscia optyczne.

Kolejnym krokiem w badaniu struktury Ga2 bylo przeprowadzenie eksperymentu
fotoodbiciowego w temperaturze pokojowej. Na rys. 4.5 przedstawiono uzyskane widmo.
Jest ono bardzo bogate w szczegoty i doskonale prezentuje zalety spektroskopii PR.
Najsilniejszy rezonans, widoczny przy energii 1.42 eV, odpowiada przej$ciu optycznemu
w litej warstwie GaAs. Widoczny jest tylko jedna linia PR, w przeciwienstwie
do podwojnego piku widocznego w niskotemperaturowej PL, gdyz PR nie jest czute
na stany defektowe, a ekscyton rozpada si¢ w temperaturze pokojowej w litym GaAs. Dwa
przejscia widoczne przy energiach okoto 1.335 eV i 1.37 eV, oznaczone WL1 i WL2,
odpowiadaja przejsSciom w warstwie zwilzajacej i sa dyskutowane w rozdziale 4.2.
W obszarze energii ponizej] WL widoczne jest co najmniej sze$S¢ przejs¢ optycznych.
Najsilniejszy rezonans (QD1), przy energii 0.96 eV, odpowiada podstawowemu przej$ciu
optycznemu w warstwie kropek kwantowych, rezonanse QD2-QD6 mozna przypisac

przej$ciom migdzy wyzszymi stanami zwigzanymi uktadu kropek kwantowych.
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Rysunek 4.6. Widmo PR zmierzone w temperaturze pokojowej dla struktury Ga2. Strzatki wskazuja przejscia
optyczne, oznaczone wg warto$ci wlasnych operatorow momentu pgdu we wspotrzednych cylindrycznych

(w kierunku wzrostu, osiowym i radialnym). Oznaczenia przej$¢ wg Wojs et al. [36].

W celu oszacowania rzeczywistych rozmiarow kropek kwantowych oraz
przyporzadkowania obserwowanych rezonanséw fotoodbiciowych do przejs¢ optycznych
migdzy stanami zwiazanymi w strukturze, wyniki pomiaréw zestawiono z wynikami
obliczen teoretycznych ¢ dla kropek w ksztalcie czaszy sferycznej. Parametry materiatowe
przyjeto za [32, 33] (patrz Dodatek A). Rzeczywisty rozmiar $redni kropek kwantowych
(wysoko$¢ 1 $rednica podstawy) moze si¢ rézni¢ od nominalnego, uzyskanego
z mikroskopu AFM, co wynika z niedokladnosci oceny S$rednicy podstawy na bazie
obrazow z AFM, oraz obnizania wysokosci kropek zwiazanego z naktadaniem wierzchnie;j
warstwy GaAs pod wplywem segregacji atomoéw In oraz interdyfuzji atomoéow In-Ga.
Obliczenia energii przejs¢ optycznych przeprowadzono wigc w funkcji wysokosci
i $rednicy podstawy kropki, zaczynajac od nominalnych wartosci uzyskanych z pomiarow
AFM (5 nm wysokosci i 10 nm promien) i nastgpnie traktujac je jako parametry pot-
swobodne, zmieniane w zakresie 20 %. Najlepsza zgodno$§¢ =z wynikami
eksperymentalnymi uzyskano dla $redniej wysoko$ci réwnej 4.5 nm i §redniego promienia
podstawy réwnego 8.5 nm. Znalezione energie przej$¢ optycznych pomigdzy stanami

zwigzanymi, oznaczone wartoSciami  wilasnymi  operatorow = momentu  pedu

" obliczenia przeprowadzit dr Krzysztof Ryczko z Instytutu Fizyki PWr
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we wspotrzednych cylindrycznych (w kierunku wzrostu, osiowym 1 radialnym), pokazano

narys 4.6.
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Rysunek 4.7. Widma PL z 10 K (linia niebieska), PL z temperatury pokojowe;j (linia czerwona), PR (linia
czarna), i widmo uzyskane analiza Kramersa-Kroniga (linia zielona) dla struktury Ga2. PL z 10 K jest
przesunigta w energii w celu utatwienia porownania. Pionowe przerywane linie wskazuja przejécia optyczne.

Pionowe linie pokazuja wyliczone energie przejs¢ optycznych.

Na rysunku 4.7 zebrano uzyskane wyniki pomiaréw optycznych dla struktury Ga2,
widmo uzyskane poprzez wykorzystanie relacji Kramersa-Kroniga (patrz Dodatek B), oraz
obliczone teoretycznie energie przejs¢ optycznych. Widmo fotoluminescencji
z temperatury 10 K zostatlo przesunigte w energii tak, zeby skompensowac temperaturowa
zmiang szerokoSci przerwy wzbronionej materiatu kropek. Wyniki uzyskane metoda
emisyjna (PL) i metoda absorpcyjna (PR 1 widmo K-K) doskonale zgadzaja si¢ ze soba,
potwierdzajac istnienie przejs¢ optycznych zwigzanych z emisja/absorpcja miedzy stanami
zwiazanymi w badanym uktadzie kropek kwantowych. Najwigcej informacji niesie widmo
PR, na ktorym wida¢ wszystkie przejscia optyczne. Poniewaz bezposrednio odzwierciedla
ono gestos¢ standw, intensywnos$ci przejs¢ uzyskane droga analizy Kramersa-Kroniga sa

proporcjonalne do sity oscylatora danego przejscia. Polozenia pikow K-K sa w dobrej
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zgodno$ci z energiami obliczonymi numerycznie, oznaczonymi pionowymi liniami, co
przy znacznej iloSci obserwowanych przejs¢ S$wiadczy o poprawnosci wykonanych

obliczen i doborze wtasciwych parametrow ksztattu i rozmiaru kropek.
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Rysunek 4.8. Struktura poziomow elektronowych i dziur cigzkich w kropkach InAs/GaAs emitujacych przy
1.3 mm (po lewej) i 1.1 mm (po prawej). Zerowy poziom energii przyjgto przy krawegdzi pasma
walencyjnego. Poziomy energetyczne sa ponumerowane jak na rys. 4.6. Linia przerywana oznacza dno

studni WL.

Wykorzystana metoda obliczeniowa nie uwzglednia wielu czynnikow
wptywajacych na struktur¢ energetyczna, takich jak np. rzeczywisty rozktad naprgzen.
Pozwala jednak okresli¢ jakosciowo strukturg energetyczna badanego uktadu kropek
InAs/GaAs, zaprojektowanego do emisji §wiatlta przy 1.3 pm. Na rys. 4.8 przedstawiono
poréwnanie wyznaczonych energii stanéw zwiazanych struktury ze struktura energetyczna
dla standardowych, mniejszych kropek InAs (o $redniej wysokosci 2.5 nm i promieniu
podstawy 6 nm), emitujacych przy 1.1 pm. Sa to wyniki badan tego typu kropek
prowadzonych uprzednio w Zespole Spektroskopii Struktur Potprzewodnikowych Instytutu
Fizyki Politechniki Wroctawskiej. Dla przejrzystos$ci obrazu zaznaczono jedynie poziomy
elektronowe 1 poziomy ci¢zkodziurowe. Przejscia optyczne pomigdzy nimi a poziomami

elektronowymi maja zwykle duzo mniejsze sity oscylatora, sa wigc stabiej widoczne
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w eksperymencie (przekryte przez silniejsze przejscia cigzkodziurowe). Obliczone
rozszczepienie migdzy przejSciami podstawowymi z poziomow dziur lekkich i cigzkich
wynosi okoto 200 meV. Dla kropek mniejszych obserwowano jedynie trzy przejscia
optyczne, podczas gdy w badanych, wigkszych kropkach, mozna wskaza¢ co najmniej
sze$¢ przej$¢ w obszarze stanéw zwigzanych w uktadzie kropek, czyli ich drabina stanéw
powinna by¢ gestsza. Obliczenia teoretyczne prowadza do podobnych wynikéw, ilosé
stanow w badanych kropkach kwantowych jest wigksza od ilo$ci standow w kropkach
standardowych. Istnienie dodatkowego stanu zwigzanego w pasmie przewodnictwa jest
niekorzystne dla zastosowan praktycznych badanej struktury, gdyz stanowi dodatkowy
kanat (stopien) ucieczki nos$nikow. Wplyw tego stanu jest jednak ostabiony dzigki
odpowiednio duzej rdznicy energii migdzy poziomami elektronowymi, wigkszej od energii
kT w temperaturze pokojowej (typowej temperaturze pracy przyrzadow laserowych).
Zmniejsza to znaczaco prawdopodobienstwo ucieczki no$nikow (wymaga ona wielu
posrednikow). Dodatkowo, stan podstawowy jest zwiazany glebiej w pasmie
przewodnictwa, co zmniejsza prawdopodobienstwo innych drég ucieczki nos$nikow.
Jeszcze korzystniej wyglada sytuacja w pasmie walencyjnym, co prawda wigcej poziomow
jest zwiazanych w kropkach wigkszych, ale odlegto$¢ miedzy dwoma pierwszymi jest
ciagle znacznie wigksza od kT, a stan podstawowy glebiej zwigzany.

Analiza struktury energetycznej potwierdza wigc, ze pomimo pozornie
niekorzystnych zmian, koniecznych do przesunigcia emisji do drugiego okna
telekomunikacyjnego, duze kropki InAs/GaAs sa doskonatymi materiatami na warstwy

czynne laserow na zakres 1.3 pum.

4.1.2 Kropki kwantowe InAs/InP

Nastepnym zbadanym uktadem materialow, pozwalajacym przesunaé emisj¢ stanu
podstawowego ukladu w strong dalszej podczerwieni, byly kropki kwantowe InAs
wyhodowane na podiozu InP. Uktad ten charakteryzuje si¢ mniejszym niedopasowaniem
sieciowym, czyli mniejszymi naprezeniami, co prowadzi do przesunigcia emisji w dalsza

podczerwien, do trzeciego okna telekomunikacyjnego przy 1.55 um lub dalej. Czyni to
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kropki kwantowe InAs/InP obiecujacym kandydatem na warstwy aktywne laserow,
detektoréw 1 wzmacniaczy operujacych w tym obszarze spektralnym. Jednak technologia
wzrostu kropek w tym ukladzie materialowym nie jest jeszcze tak dobrze opanowana,
niezbgdne sa rowniez szczegodtowe badania wlasnosci optycznych kropek InAs na podtozu
InP.

Strukturg, na ktérej wykonano pomiary optyczne, otrzymano metoda epitaksji
z wiazki molekularnej’, na domieszkowanym zelazem poélizolujacym podiozu InP,
przykrytym nast¢pnie gruba warstwa bufora InP. Na to natozono 80 nm, lekko napr¢zona
(0.05 %), warstwe materiatu Ing,Gag4As( 4P, na ktérej nalozono nastgpnie warstwe InAs,
w ktorej powstaly kropki kwantowe. Sekwencje warstwa czterosktadnikowa — warstwa
InAs powtdrzono szesciokrotnie, grubo$¢ barier rozdzielajacych warstwy kropek
kwantowych wynosita 40 nm, co wystarczy do catkowitego rozdzielenia przestrzennego
funkcji falowych stanéw zwiazanych w kropkach kwantowych 1 wyklucza sprzezenie
pomiedzy kolejnymi warstwami. Cata strukture przykryto warstwa InP o grubosci 200 nm.
Warunki wzrostu doprowadzity do utworzenia lekko wydluzonych kropek kwantowych,

o $rednich rozmiarach 23 nm na 15 nm w ptaszczyznie wzrostu 1 2 nm wysokosci.
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Rysunek 4.9. Widma PR (linia czarna) i PL (linia czerwona) zmierzone w temperaturze pokojowej dla

struktury z kropkami kwantowymi InAs/InP. Przerywane linie pionowe pokazuja przejécia optyczne.

* W firmie Alcatel Thales III-VI Lab, Marcoussis, Francja
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Na rys. 4.9 pokazano widmo fotoluminescencji i1 fotoodbicia, zmierzone
w temperaturze pokojowej dla obszaru ponizej energii przerwy wzbronionej materialu
bariery. Na widmie PL wida¢ jeden gaussowsko poszerzony pik przy energii 0.779 eV
(1.59 pm). Jak wida¢, pomimo mniejszych rozmiarow kropek niz w przypadku wyzej
omawianych struktur na podtozu GaAs, zmiana uktadu materialowego przesuwa emisje
podstawowa do pozadanego obszaru trzeciego okna telekomunikacyjnego.

Na widmie PR wida¢ przede wszystkim silny rezonans przy energii 1.05 eV,
zwiazany z przej$ciem optycznym w litej warstwie bariery InGaAsP. Dwie stabe linie PR,
widoczne ponizej bariery, oznaczone WL1 1 WL2, mozna przypisa¢ przejsciom optycznym
w studni kwantowej stanowiacej warstweg zwilzajaca 1 bgda omdéwione dalej. Rezonans
fotoodbiciowy, widoczny przy energii odpowiadajacej polozeniu piku emisyjnego, jest
efektem podstawowego przej$cia optycznego pomigdzy stanami w ukladzie kropek
kwantowych. Pokazane widmo PR z temperatury pokojowej charakteryzuje si¢ stabym
stosunkiem sygnal/szum. W celu wyciagnigcia pewniejszych wnioskéw ilosciowych
zmierzono strukturg¢ rowniez w temperaturze azotowej 77 K. Uzyskane widmo, wraz
z krzywa bedaca wynikiem uzycia modelu elektromodulacji (zgodnie z rozdz. 3.2.3),

pokazano na rys. 4.10.
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Rysunek 4.10. Widma PR (linia czarna) zmierzone w temperaturze 77 K oraz wyniki modelowania (linia
czerwona) dla struktury z kropkami kwantowymi InAs/InP. Strzatki pokazuja zmierzone energie przejsé¢

optycznych, liczby w nawiasach to wyznaczone poszerzenia przej$¢ optycznych.
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Widoczne sa rezonanse odpowiadajace przejSciom optycznym w catej strukturze.
Lini¢ przy 1.42 eV mozna przypisa¢ przejsciu optycznemu w warstwie wierzchniej InP.
Linie przy 1.12 eV odpowiadaja energii przerwy wzbronionej czterosktadnikowego
materiatu bariery, z oscylacjami Franza-Kieldysza pochodzacymi od roéznych warstw.
Ponizej energii bariery mozna zaobserwowa¢ dwa przejScia, utozsamiane z absorpcja
migdzy stanami zwigzanymi w warstwie zwilzajacej, omawiane dalej. Rezonans przy
0.814 eV odpowiada przejsciu optycznemu w warstwie kropek kwantowych. Jego znaczne,
jak na niska temperatur¢ pomiaru, poszerzenie (43 meV) wynika z gorszego opanowania
technologii wytwarzania kropek InAs/InP, czyli wigkszego rozrzutu ich rozmiardéw
i1 sktadow, oraz z wystgpowania w strukturze szesciu warstw kropek. Poniewaz
podstawowym czynnikiem wplywajacym na wzrost kropek jest naprgzenie, a rozklad
napr¢zen w strukturze zmienia si¢ po natozeniu kazdej warstwy kropek, zmiany naprgzen
pomigdzy poszczegdlnymi warstwami kropek zmieniaja lekko ich $rednie rozmiary, co
dodatkowo zwigksza poszerzenie niejednorodne badanego uktadu kropek. Brak drugiego
przejscia optycznego z kropek kwantowych oznacza, ze w ich potencjale wiaze si¢ tylko
jeden stan elektronowy. W potaczeniu z duza rdznica energii pomigdzy przej$ciem
podstawowym z kropek, a przejSciem w warstwie zwilzajacej, stanowi to korzystna
wilasno$¢ uktadu z punktu widzenia zastosowan laserowych, gdyz najmniejsza rdznica
energii migdzy poziomami okre§la prawdopodobienstwo ucieczki no$nikow (szczegdlnie
istotnej dla elektronéw), co znaczaco wptywa na parametry pracy lasera. Wida¢ wigc, ze
przy poprawieniu parametrow wzrostu kropek, a zwlaszcza ich jednorodnosci, struktury
zawierajace kropki InAs na podtozu InP sa doskonalymi kandydatami na warstwy aktywne

laseréw operujacych w trzecim oknie telekomunikacyjnym.

4.1.3 Kreski kwantowe InAs/InP

Prace nad technologia wzrostu kropek kwantowych InAs na podtozu InP,
motywowane potrzebami telekomunikacyjnymi, doprowadzity do odkrycia warunkéw
wzrostu prowadzacych do powstania samoorganizujacych si¢ obiektow kwantowych,

nazwanych kreskami kwantowymi. Maja one ksztalty skonczonej dtugosci drutu, badz
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znacznie wydtuzonej kropki i1 charakteryzuja si¢ obiecujacymi wiasnosciami z punktu
widzenia zastosowan w optoelektronice, zwlaszcza w obszarze spektralnym trzeciego okna
telekomunikacyjnego (1.55 pum) i dalszej podczerwieni. Ich wlasnosci byly badane

66,67,68,69,70

dotychczas glownie w aspekcie laserowania Istnieja tez nieliczne prace

dotyczace podstawowych wtasnosci fizycznych, jak funkcje falowe, sily oscylatora czy
reguty wyboru’"7?,

W prezentowanej rozprawie zastosowano metody optyczne do zbadania stanow
zwigzanych w takich strukturach. Zbadano wilasno$ci struktur zawierajacych kreski
kwantowe InAs/InGaAlAs/InP, wykorzystujac spektroskopie fotoluminescencyjna
1 fotoodbiciowa. Badane struktury zostaly wykonane na Uniwersytecie w Wiirzburgu.
Otrzymano je metoda epitaksji z wiazki molekularnej MBE, na domieszkowanym siarka
podtozu InP, o orientacji (001). Warstwe kresek InAs natozono na gruba na 200 nm
warstwe Ing s2sGag23aAlp23sAs (0 stalej sieci rownej stalej sieci podtoza InP) i przykryto
analogiczna warstwa o grubosci 100 nm. Catos$¢ zostata przykryta ochronna warstwa 10 nm
Ing 530Gag4esAs, aby uniknaé¢ kontaktu glinu z powietrzem. Posrednia warstwa
czterosktadnikowa zostala natozona z przyczyn technologicznych, w celu przygotowania
struktury pod przyszte zastosowania, gdzie wykorzystana bedzie do konstrukeji falowodu,
jako uklad GRINSCH (ang. Graded Index Separate Confining Heterostructure —
heterostruktura z ograniczeniem elektrycznym 1 optycznym uzyskanym za pomoca warstw
z gradientowa zmiana sktadu). Zbadano kilka struktur, ré6zniacych si¢ nominalna grubos$cia
Ln warstwy InAs (iloscia osadzanego materiatu), zmieniana w zakresie od 0.62 nm
do 2.58 nm.

Obraz ze skaningowego mikroskopu elektronowego SEM  dla struktury bez
warstwy wierzchniej (rys. 4.11) pokazuje uktad obiektéw podobnych do kresek, utozonych
wzdtuz kierunku [0-11]. Na podstawie badan transmisyjnym mikroskopem elektronowym"
TEM” wiemy, ze szeroko§¢ i wysoko$¢ kresek rosna liniowo wraz ze wzrostem ilosci
nanoszonego materiatu InAs, natomiast ich ggstos¢ powierzchniowa, okreslona jako ilo$¢
kresek na jednostke powierzchni, maleje, gdyz sasiadujace kreski tacza si¢ ze soba. Gestos¢

kresek rozumiana jako procent pokrycia powierzchni probki nie zmienia sig.

" wykonany na Uniwersytecie w Wiirzburgu

" wykonane na Uniwersytecie Duisburg-Essen, udostepniony dzigki uprzejmosci A. Sauerwalda
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0.8 nm 1.0 nm

Rysunek 4.11 . Obraz z mikroskopu SEM struktur z kreskami kwantowymi InAs/InGaAlAs/InP dla r6znej

nominalnej grubosci Ly warstwy InAs, wykonany na Uniwersytecie w Wiirzburgu.

Przyktadowy obraz przekroju TEM dla Ly=0.62 nm pokazano na rys. 4.12. Wida¢
na nim obiekty w ksztalcie fragmentu cylindra, umieszczone na bardzo cienkiej warstwie
zwilzajacej. Dla tej struktury wysokos$¢ kreski okreslono jako 3 nm, szeroko§¢ WL
oszacowano na okoto pi¢¢ razy mniejsza. Szerokos¢ i wysokos$¢ kresek struktur z inna
grubos$cia nominalna warstwy InAs przyjeto za [73]. Badane struktury zawieraja kreski
o rozmiarze z przedziatu od 2 nm do 12 nm szerokosci 1 od 6 nm do 33 nm wysokoSci.

Dhugos¢ kresek oszacowano na okoto 150 nm.

Rysunek 4.12. Obraz przekroju TEM struktury z kreskami kwantowymi InAs/InGaAlAs/InP z nominalng
gruboscia warstwy InAs L, = 1.62 nm. Wykonany na Uniwersytecie Duisburg-Essen, udost¢pniony dzigki

uprzejmosci A. Sauerwalda

Na rysunku 4.13 pokazano przyktadowe widmo fotoodbicia struktury z nominalng

gruboscia warstwy InAs Ly=0.62 nm, zmierzone w temperaturze pokojowej. Widma dla
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pozostatych struktur wygladaja identycznie. Widoczne sa cztery rezonanse, ktore mozna
przypisa¢ przejsciom optycznym w réznych warstwach struktury. Najsilniejszy rezonans,
przy energii okoto 1.03 eV, odpowiada przej$ciu pasmo-pasmo w czterosktadnikowe;j litej
warstwie Ings;sGagaszaAlpossAs. Lini¢ PR lezaca ponizej, przy energii 0.9 eV, mozna
przypisa¢ przejsciu w studni kwantowej stanowiacej warstwe zwilzajaca, co bedzie dalej
dyskutowane w rozdziale 5.2. Mniej intensywny rezonans, widoczny przy energii 0.77 eV,
odpowiada przejsciu w warstwie ochronnej Ings3»GagacsAs. Poniewaz warstwa ta jest
cienka (10 nm), przejs$cie optyczne nie musi odpowiada¢ przej$ciu pasmo-pasmo o energii
przerwy wzbronionej materiatu trojsktadnikowego, lecz moze by¢ powiazane z istnieniem
stanow zwiazanych w ukladzie powierzchnia-warstwa ochronna. Ostatnia lini¢ PR,
widoczng przy energii 1.33 eV, przypisano przejSciu w warstwie podloza InP. Znaczne
poszerzenie tego rezonansu wynika z gorszej jakosci optycznej materialu podtoza
(uzyskiwanego zwykle metoda Czochralskiego), w stosunku do jakoSci warstw

epitaksjalnych.
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Rysunek 4.13. Widmo fotoodbicia zmierzone w temperaturze pokojowej na strukturze z nominalng gruboscia

warstwy InAs Ly=0.62 nm. Strzatki wskazuja przej$cia optyczne.

W celu otrzymania silnego sygnatu emisyjnego pomiary PL musiatly by¢ wykonane
w nizszych temperaturach. Intensywno$¢ rezonansé6w widocznych na widmach PR

zmieniata si¢ nieznacznie w funkcji temperatury, jednak dla temperatur bardzo niskich
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(w granicach 10 K), bardzo silne tlo luminescencyjne jest trudne do wyeliminowania. Aby
uwzgledni¢ obydwa warunki, czyli uzyskaé silna luminescencjg, nie przestaniajaca jednak
catkowicie odpowiedzi fotoodbiciowej, do pomiaréw PL wybrano temperatur¢ 100 K, dla
ktérej powtdrzono réwniez pomiary PR. Otrzymane wyniki dla obszaru spektralnego

ponizej energii przerwy wzbronionej warstwy InGaAlAs przedstawiono na rys. 4.14.
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Rysunek 4.14. Widma PL (linia czerwone) i PR (linia czarna) zmierzone w 100 K dla struktur zawierajacych
kreski kwantowe InAs/InGaAlAs o r6znych nominalnych grubosciach Ly warstwy InAs. Przerywane linie

pionowe wskazuja przejscia optyczne.

Na widmach PL dla wszystkich struktur wida¢ pik bedacy wynikiem emisji
ze stanow zwiazanych w kreskach kwantowych 1 przesuwajacy si¢ w strong podczerwieni
zrosngca gruboscia nominalng warstwy InAs (rosnacym $rednim rozmiarem kresek
kwantowych). Na widmach fotoodbiciowych wida¢ tylko dwa rezonanse, ktore nie
zmieniaja swojego potozenia ze wzrostem rozmiaréw kresek. Odpowiadaja one przejsciom
optycznym w warstwie zwilzajacej 1 w warstwie ochronnej InGaAs. Jedynie dla struktury
z najwigksza grubos$cia warstwy InAs Lx=2.58 nm widoczny jest dodatkowy bardzo staby

rezonans, ktéry mozna powiaza¢ z istnieniem kresek kwantowych (jego potozenie
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odpowiada energii piku PL). Mata intensywno$¢ przejscia z warstwy kresek moze by¢
spowodowane duza niejednorodnos$cia rozmiarow i/lub sktadow (wigksza niz w przypadku
kropek kwantowych), gdy badana jest jednocze$nie ich duza ilo$¢. Prowadzi to do
znacznego poszerzenia linii, ktore skutkuje zmniejszeniem stosunku warto$ci maksymalnej
do minimalnej rezonansu, przy zachowanej catkowitej intensywnosci przejscia.
Dodatkowo, dla struktur z mniejsza gruboscia warstwy InAs, przejécia optyczne z warstwy

kresek leza w poblizu przejscia z warstwy ochronnej InGaAs.
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Rysunek 4.15. Widma PL (linia czerwone) i PR (linia czarna) zmierzone w temperaturze pokojowej
(po lewej) i w 10 K (po prawe;j) dla struktur zawierajacych kreski kwantowe InAs/InGaAlAs o réznych

nominalnych grubosciach Ly warstwy InAs. Przerywane linie pionowe wskazuja przej$cia optyczne.

Poniewaz warstwa ochronna InGaAs utrudniala uzyskanie odpowiedzi PR
z warstwy kresek, zbadano analogiczne struktury, ze strawiona warstwa zewngtrzna.

Widma PR i PL, zmierzone w temperaturze pokojowej oraz w 10 K, na sze$ciu strukturach
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z kreskami kwantowymi InAs/InGaAlAs, o réznych grubosciach nominalnych warstwy
InAs, przedstawiono na rys. 4.15.

Pojedynczy asymetryczne maksimum jest widoczne na wszystkich widmach PL,
oprocz struktury z najmniejszymi kreskami, z temperatury pokojowej. Dla tej struktury
bariera potencjatu jest tak mata, ze termiczna ucieczka nos$nikéw silnie ostabia emisje,
widoczng jednak w niskiej temperaturze. Asymetryczno$¢ ksztattu linii emisyjnej
zmierzonej w temperaturze pokojowej (wystgpowanie zbocza po wysokoenergetycznej
stronie) mozna utozsami¢ z podobnym efektem typowym dla emisji ze studni
kwantowej’'*"*, wynikajacym z dyspersji wektora falowego k. Kwantowy potencjat
wiazacy kreski w jednym z kierunkow (dlugosci) jest na tyle staby, ze odleglosci miedzy
kolejnymi stanami sa znacznie mniejsze od temperaturowego poszerzenia, co powoduje
utworzenia quasi-ciagtego podpasma. Prowadzi to do dyspersji wektora falowego podobnej
jak w przypadku drutéow kwantowych i w efekcie na gaussowsko poszerzonym piku
emisyjnym, po stronie wysokich energii, widoczny jest ogon zwiazany z czynnikiem kT
(termiczng dystrybucja no$nikéw wewnatrz pasma). Tlumaczy to roéwniez brak
obserwowanej emisji z wyzszych stanow zwiazanych w kreskach, gdyz ggsto$¢ stanow
poziomu podstawowego jest zbyt duza, by mozliwe bylo jej zapetnienie przy gestosciach
mocy pobudzania, nie zmieniajacych wilasno$ci badanej struktury. Asymetria pikow
emisyjnych zmierzonych w temperaturze 10 K jest duzo mniejsza, co dodatkowo
potwierdza przedstawiong interpretacje, gdyz energia KT w 10 K jest znacznie nizsza niz
w temperaturze pokojowe;.

Widma PR dla wszystkich struktur pokazuja przejscie zwiazane z poczwdrna
warstwa bariery InGaAlAs przy energii okolo 1.02 eV, zmieniajacej si¢ nieznacznie
na skutek roznic w sktadzie. Nie zaobserwowano sygnatu zwiazanego z warstwa zwilzajaca
w temperaturze pokojowej, ale widma z niskiej temperatury potwierdzaja jej istnienie.
Bedzie to przedyskutowane w rozdziale 4.2.2.

Najciekawsza czescia widma PR sa linie lezace ponizej energii WL, zwiazane
z przejsciami optycznymi w stanach zwiazanych kresek kwantowych. Tylko widmo dla
struktury z najmniejsza zawartoscia InAs nie zawiera odpowiedzi od warstwy kresek.
Wynika to z malych rozmiarow i ggstosci kresek dla Ly = 0.68 nm, odpowiadajacych

za staba absorpcje warstwy. Wraz ze wzrostem grubosci nominalnej warstwy InAs
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zwigkszaja si¢ rozmiary 1 gestosci kresek, co prowadzi do wzrostu absorpcji w ich

warstwie. Zwigksza to intensywno$¢ obserwowanych rezonansow fotoodbiciowych.
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Rysunek 4.16. Widmo PR (linia czarna) zmierzone w temperaturze pokojowej dla struktury z kreskami
kwantowymi InAs dla Ly=2.58 nm. Linia szara pokazuje wynik zastosowanego modelu. Linie przerywane

pokazuja moduty poszczegodlnych przej$¢. Przerywane linie pionowe wskazuja przej$cia optyczne.

W celu okreslenia doktadnych energii przej$¢ optycznych, przeprowadzono
procedur¢ modelowania widm krzywymi, odpowiadajacymi stabej elektromodulacji,
opisanymi w rozdziale 3.2.3, rownaniem 4.5. W celu zasymulowania poszerzenia typu
Gaussa, najbardziej odpowiedniego dla poszerzenia niejednorodnego uktadu kropek
kwantowych w temperaturze pokojowej, przyje¢to m=3 [61]. Przykltadowe krzywe dla
struktury z najwigkszymi kreskami, przestawiono na rys. 4.16. Pokazuje on roéwniez
obliczone moduty poszczeg6dlnych rezonanséw (patrz Dodatek C).

Otrzymane energie przejs¢ pokazano na rys. 4.17, w funkcji $redniego rozmiaru
kresek, ktory wyznaczono na podstawie grubo$ci nominalnej Ly warstwy InAs bazujac na
pracy [73]. Pierwsze przejscie, oznaczone QD1, ktorego energia odpowiada energii piku
fotoluminescencyjnego, mozna przypisa¢ przejSciu optycznemu pomig¢dzy stanami
elektronowym 1 cigzkodziurowym w kreskach kwantowych. Jego potoZenie przesuwa sig
w strong podczerwieni ze wzrostem ilo$ci materiatu InAs. Poniewaz wysokos$¢ kreski jest
jej najmniejszym wymiarem, najsilniejsze potencjal kwantujacy powinien dziata¢ w tym
kierunku (kierunku wzrostu). Przesunigcie energii stanu podstawowego bedzie gidwnie

spowodowane zwigkszeniem wysokos$ci kresek. Powigkszenie kresek od 2 nm do 12 nm
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prowadzi do przesunigcia energii stanu podstawowego o 300 meV, do prawie 2 um.
Pokazuje to, ze emisja z kresek kwantowych silnie zalezy od ich rozmiaréw 1 moze by¢

wykorzystywana dla dowolnej dtugosci fali z zakresu 1.5 pm do prawie 2 pm.
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Rysunek 4.17. Energie otrzymane z modelu, dla przej$¢ optycznych barier (petne trojkaty), stanu
podstawowego w kreskach (puste kwadraty) i stanu wzbudzonego (okregi). Pokazano energi¢ stanu

podstawowego warstwy zwilzajacej. Linie przerywane sa pomoca dla oka.

Dodatkowo, dla wigkszych kresek, pojawia si¢ przejscie ze stanu wzbudzonego,
zwiazane ze wzrostem objgtosci kreski. Znajomos$¢ energii stanow wzbudzonych jest
bardzo istotna z punktu widzenia zastosowan, stanowia one bowiem mozliwe kanaly
ucieczki no$nikow w strukturach laserowych. Wyznaczona rdéznica energii migdzy
przej$ciami ze stanu podstawowego 1 stanu wzbudzonego wynosi okoto 150 meV. Oznacza
to, ze dla kresek o wysokos$ci co najmniej 4 nm (szerokosci wigkszej niz 20 nm), istnieja
stany wzbudzone dla elektronéw i dziur. Dokladny podziat réznicy energii migdzy
przejsciami optycznymi na separacje poziomoéw elektronowych 1 dziurowych wymaga
szczegblowych obliczen. Mozna dokona¢ oszacowania tej wielkosci, bazujac na prostym
modelu wigzania jednowymiarowego w waskiej studni kwantowej 1 zakladajac, ze masa
efektywna dziur jest zazwyczaj 10 razy wigksza od masy elektronéw w kierunku wzrostu.
Prowadzi to do wniosku, ze odleglo$¢ migdzy poziomami dziurowymi powinna by¢ cztery
razy mniejsza od odleglo$ci migdzy poziomami elektronowymi, czyli w badanym uktadzie

ok. 30 meV. Jest to wazna liczba, gdyz najmniejsza odleglo$¢ migdzy poziomami decyduje
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o prawdopodobienstwie ucieczki. Liczba ta w rzeczywistym ukladzie jest powigkszona
przez potencjaty kwantujace w pozostatych kierunkach. Znaleziona minimalna odlegltos¢
migdzy poziomami jest obiecujaca dla zastosowan laserowych w temperaturze pokojowe;.
Z punku widzenia struktury poziomow energetycznych, kreski InAs/Ings3GagazAlgosAs

nadaja si¢ na warstwy aktywne w laserach dla obszaru podczerwieni okoto 2 pm.

4.1.4 Kreski kwantowe InAs w studni InGaAs/InGaAlAs

Skomplikowane uktady materiatow, prowadzace do zamknigcia warstwy kresek
kwantowych w potencjale studni kwantowej, pozwalaja uzyska¢ dodatkowa mozliwosé
wplywania na struktur¢ energetyczna warstw aktywnych przyrzadoéw potprzewodnikowych.
Mozna dzigki temu przesunaé¢ emisj¢ do obszaru dalszej podczerwieni, okoto 2 pm. Wyniki
uzyskane w eksperymencie fotoodbiciowym, wsparte obliczeniami teoretycznymi
w prostym modelu studni kwantowej, pozwala szczegdtowo przesledzi¢ stany zwiazane
w takim uktadzie. Ten rozdziat pracy przedstawia analiz¢ struktury energetycznej trzech
struktur, zwierajacych rdzniace si¢ rozmiarem kreski kwantowe InAs, otoczone studnia
kwantowa InGaAs/InGaAlAs."

Struktury wyprodukowano metoda epitaksji z wiazki molekularnej MBE,
na domieszkowanym siarka podtozu, zorientowanym w kierunku [001]. Schemat utozenia
warstw w strukturze przedstawiono na rys. 4.18. Podtoze InP przykryto 200 nm warstwa
Ing 53Gag 23Alp24As, na ktérej utozono z kolej 5 nm materiatu Ing 53Gag47As (obie warstwy
dopasowane sieciowo do InP). Grubo$¢ nominalna warstwy InAs, z ktorej utworzyty sig
kreski kwantowe 1 warstwa zwilzajaca, roznita si¢ migdzy strukturami 1 wynosita 0.7 nm,
1.1 nm i 1.7 nm, co zgodnie z praca [73] odpowiada kreskom o rozmiarach odpowiednio
2nm, 3 nm i 4 nm wysokosci i 12 nm, 17 nm oraz 23 nm szeroko$ci. Na warstwe InAs
natozono kolejna, 5 nm warstwe Ing s3Gaga7As oraz 100 nm warstwe Ing s3Gag23Alg24As.
Cato$¢ struktury przykryto warstwa wierzchnia Ings3Gag47As, o grubosci 10 nm. Pomiary
optyczne przeprowadzano na strukturach, w ktérych strawiono warstwg zewngtrzna,

pozostawiajac okoto 70 nm materiatu poczwornego.

" otrzymanych na Uniwersytecie w Wiirzburgu
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Ing 55Gag47As Snm

Ing 53Gag23Alp24As 100nm

Ing 53Gag23Alp24As 200nm

podtoze InP

Rysunek 4.18. Schematyczne przedstawienie uktadu warstw dla struktur zawierajacych kreski kwantowe

InAs, otoczone studnia kwantowa InGaAs/InGaAlAs, o réznej grubosci nominalnej Ly warstwy InAs.

Rysunek 4.19 przedstawia widma PL (a) i PR (b) (linia czarna), zmierzone
w temperaturze pokojowej, dla struktury o grubosci Ly warstwy InAs réwnej 1.1 nm.
Na widmie PL, podobnie jak w przypadku struktur z kreskami kwantowymi omawianych
w poprzednim rozdziale, wida¢ jeden asymetryczny pik przy energii okolo 0.68 eV.
Odpowiada on przejsciu optycznemu pomigdzy stanem podstawowym elektronu 1 cigzkiej
dziury catego uktadu InAs/Ings3Gaga7As/Ings3Gagr3Alp24As. Jesli nieciagltos¢ pasm dla
interfejsu InAs/Ings3Gag47As jest typu I'°, to w symetrycznym potencjale kresek
kwantowych powinien wiaza¢ si¢ przynajmniej jeden stan elektronowy oraz
cigzkodziurowy. Obserwowana emisja bedzie wtedy wynikiem rekombinacji migdzy
no$nikami na tych stanach. Analogicznie jak w przypadku poprzednio omawianych kresek,
obserwowany pik jest asymetryczny, co wynika z pomijalnie malego kwantowania
w kierunku dtugosci kresek. Podobna asymetria charakteryzuje si¢ jednak rowniez emisja
ze studni kwantowych, nie mozna wigc wykluczy¢ na podstawie widma PL, Ze
przynajmniej jeden ze standow, pomigdzy ktérymi zachodzi rekombinacja, jest zwigzany
w potencjale studni kwantowych InAs/Ings3Gaga7As/Ings3Gag23Alp24As. Aby zwigkszy¢

wiarygodno$¢ przedstawionego wniosku i zbadaé cato$¢ struktury energetycznej uktadu,

wykorzystano spektroskopi¢ fotoodbiciowa.
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Rysunek 4.19. Zmierzone w temperaturze pokojowej widma PL (a) i PR (b) (linia czarna), wynik opisu
modelem elektromodulacji (b) (linia zielona) oraz obliczone modutly rezonansow (b) (linia przerywana).
Energie przej$¢ optycznych w studni InGaAs/InGaAlAs (c) (linia niebieska) oraz InAs/InGaAs/InGaAlAs (c)
(linia fioletowa) w funkcji wartos$ci nieciagtosci pasm Qc. Pionowe linie przerywane pokazuja

eksperymentalnie wyznaczone energie przej$¢ optycznych.

W widmie PR, pokazanym na rys. 4.19 (b), ponizej linii pochodzacej z przejscia
optycznego w warstwie czterosktadnikowej bariery przy energii 1.05 eV, mozna wyr6znié
pi¢¢ rezonansow. W celu uzyskania doktadnych energii i poszerzen przejs¢ optycznych
przeprowadzono procedur¢ modelowania linii PR krzywymi odpowiadajacymi
elektromodulacji, z parametrem m = 3 (patrz rozdziat 3.2.3). Wyniki dopasowania modelu
i danych eksperymentalnych oraz wyznaczone na ich podstawie moduly przej$¢ (patrz
Dodatek C) pokazano na rys. 4.19 (b).

Aby zidentyfikowa¢ obserwowane przejscia optyczne wykonano obliczenia

numeryczne w przyblizeniu masy efektywnej, z parametrami materialowymi
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wzigtymi z [34] (patrz Dodatek A).W pierwszym przyblizeniu pominigto warstwe InAs
1 obliczono energi¢ pozioméw w studni Ings3Gaga7As/Ings3Gag23Alp24As, o szerokosci
11.1 nm (linie niebieskie na rys 4.19 (c)). Nastgpnie obliczono struktur¢ energetyczna
catego uktadu InAs/Ings3GagarAs/Ings3Gaga3Alg24As, pomijajac tworzenie si¢ kresek
kwantowych 1 przyjmujac, ze warstwa InAs jest napr¢zona koherentnie 1 ma grubosé
nominalna, tj. 1.1 nm. Poniewaz warto$¢ nieciaglosci pasma przewodnictwa Qc, niezbgdna
do poprawnego wyznaczenia energii stanow zwiazanych w studni kwantowej, nie jest
dobrze znana dla interfejsow pomigdzy materiatami potrojnymi i poczwornymi, obliczenia
wykonano w funkcji Q¢ dla obydwu interfejsow. Krzywe przedstawione na rys 4.19 (c)
otrzymano dla Qc=0.3 dla interfejsu Ings3Gag47As/Ing s3Gag23Alp24As 1 rdznych wartosci
Qc dla interfejsu InAs/Ings3Gag47As. Wyznaczone energie przej$¢ optycznych pokazuje
fioletowa linia na rys. 4.19 (c). Jak wida¢ uwzglednienie w obliczeniach warstwy InAs
przesuwa energi¢ przejs¢ optycznych w strong podczerwieni. Przesunigcie to jest
zdecydowania najsilniejsze dla przejscia 11H i nieznaczne dla przej$¢ pomiedzy wyzszymi
stanami. Najlepsza zgodno$¢ migdzy wynikami a eksperymentem uzyskano dla Qc=0.3
pomigdzy warstwa InAs, a warstwa Ings3Gag47As. Na podstawie wynikoéw pomiardw oraz
obliczen teoretycznych ustalono, ze struktura energetyczna badanego uktadu powinna by¢
taka, jak przedstawiono na rys. 4.20.

W studni kwantowej w pasmie przewodnictwa istnieja dwa stany elektronowe,
pierwszy w waskiej studni InAs 1 drugi przy energii prawie rownej energii zewngtrznej
bariery. Poniewaz struktura jest silnie naprezona, istnieje duza rdznica migdzy potencjatami
dla dziur cigzkich 1 dziur lekkich. Studnia kwantowa w pasmie walencyjnym dla dziur
lekkich jest typu II. Dziury cigzkie sa zwiazane w potencjale typu I, najnizszy poziom
miesci si¢ w waskiej studni InAs, pozostate cztery w studni trojsktadnikowej InGaAs.
Obliczona teoretycznie struktura dobrze zgadza si¢ z wynikami eksperymentalnymi,
wszystkie wyznaczone teoretycznie przejscia dozwolone (o duzych sitach oscylatora)
odpowiadaja przej$ciom widocznym w widmie fotoodbiciowym.

Réwniez nietypowe poszerzenia obserwowanych przej$¢ mozna wyjasnié opierajac
si¢ na zaproponowanym schemacie struktury energetycznej. Duza warto$¢ poszerzenia
przejscia 11H wynika z faktu, ze zarowno poziom dziur, jak i elektronéw, biorace w nim

udzial sa zwigzane w bardzo waskiej studni InAs. Przy tak waskich jamach potencjatu
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nawet niewielkie fluktuacje sktadu lub szerokosci (zwiazane z istnieniem kresek

kwantowych) prowadza do znacznych przesuni¢¢ poziomow, co prowadzi do poszerzenia

obserwowanych rezonanséw PR. (Juz zmiana szerokoéci najwezszej studni o 3 A przesuwa

energi¢ przejscia podstawowego o 26 meV). Przejscie 11L jest mniej poszerzone od 11H,

gdyz jedynie poziom elektronowy jest zwiazany w waskiej warstwie InAs. Przejscia

pomigdzy wyzszymi stanami, 22H 1 22L, maja znacznie mniejsze poszerzenia, typowe dla

dobrej jakos$ci studni kwantowych, gdyz drugi poziom elektronowy, oraz lekko i cigzko

dziurowy leza w szerokich jamach potencjatu i sa mato czute na niewielkie fluktuacje ich

szeroko$ci.
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Rysunek 4.20. Struktura energetyczna uktadu studni kwantowych InAs/Ing s3Gag 47As/Ing 53Gag23Alg24As dla

dziur cigzkich (powyzej) 1 dziur lekkich (ponizej). Strzatki pokazuja przejécia optyczne obserwowane

w widmach PR.
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Obliczone  energie  stanow w  ukfadzie studni  kwantowych
InAs/InGaAs/InGaAlAs nie tlumacza istnienia rezonansu PR przy energii 0.68 eV,
odpowiadajacego pikowi fotoluminescencji. Jest on wigc wynikiem absorpcji pomigdzy
stanami w potencjale kresek kwantowych, nieuwzglednionych w obliczeniach, a emisja jest
wynikiem rekombinacji ekscytonow w kreskach kwantowych InAs/Ing 53Gag 47As.

Analogiczne pomiary oraz obliczenia wykonano dla pozostatych dwoch struktur.

Widma PR, wyniki modelowania oraz moduly rezonanséw zebrano na rys. 4.21.
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Rysunek 4.21. Widma PR (linie czarne), wyniki modelowania funkcja odpowiadajaca elektromodulacji (linie
zielone) oraz moduty rezonansé6w PR (linie przerywane) dla struktur InAs/Ing 53Gag 47As/Ing 53Gag 23Alp 24AS
zawierajacych kreski kwantowe o réznym rozmiarze. Pionowe linie przerywane pokazuja eksperymentalnie

wyznaczone energie przej$¢ optycznych
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Widma PR dla wszystkich trzech struktur sa podobne, widoczne sa te same
przejscia optyczne, rdznigce si¢ energiami. Wraz ze wzrostem nominalnej grubosci
warstwy InAs przejscia w uktadzie studni kwantowych przesuwaja si¢ nieznacznie w strong
nizszych energii, co wynika ze zwigkszenia si¢ efektywnej szerokosci wewngtrznej studni
kwantowej, na ktora sktadaja si¢ warstwa zwilzajaca o statej grubosci (przedyskutowana
w nastgpnym rozdziale) oraz warstwa kresek o zwigkszajacych si¢ rozmiarach. O energii
przejs¢ w studni decyduje usredniona grubos¢ jej warstwy. Fluktuacje rozmiardw,
wynikajace z istnienia kresek kwantowych, przektadaja si¢ jedynie na znaczne poszerzenie
obserwowanych przej$¢. Przesuniecie energii jest wigksze dla przejScia optycznego
pomigdzy stanami w kreskach kwantowych, co jest wynikiem trojwymiarowego potencjatu
wiazacego kresek, ktory zalezy silniej od rozmiaru niz w przypadku jednowymiarowego
potencjatu studni kwantowej. Dodatkowo, najmniejszy rozmiar kresek (wysokos¢) jest
mniejszy niz efektywna szeroko$¢ warstwy InAs, ta sama zmiana begdzie wigc miata
wigkszy wpltyw na energie poziomow zwigzanych w kreskach niz w studni.

Dzigki polaczeniu wynikow spektroskopii fotoodbiciowej z modelem teoretycznym
zbadano strukturg energetyczna skomplikowanego uktadu kresek kwantowych zamknigtych
w potencjale studni. Pokazano, ze mozna tatwo sterowac¢ uktadem pozioméw w takich
strukturach dobierajac odpowiednio materiaty studni i1 bariery oraz grubo$¢ nominalna

warstwy InAs, czyli rozmiar kresek kwantowych oraz efektywna szeroko$¢ studni.

4.2 Warstwa zwilzajgca i grubos¢ krytyczna

Poza stanami zwiazanymi w kropkach lub kreskach kwantowych, ktore zaleza silnie
od warunkow wzrostu 1 decyduja o energii stanu podstawowego calej struktury, istotna role
dla wlasnosci optycznych odgrywa studnia kwantowa powstala z warstwy zwilzajacej.
W rozdziale tym prze§ledzone bedzie tworzenie si¢ warstwy zwilzajacej w ukladzie
InAs/GaAs oraz zbadane zostana grubosci krytyczne tworzenia si¢ warstwy zwilzajacej

w uktadach InAs/GaAs oraz InAs/InP. Wnioski uzyskane z pomiaréw spektroskopowych
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wsparte beda obliczeniami teoretycznymi w modelu studni kwantowej 1 przyblizeniu masy

efektywnej .

4.2.1 Struktury na podtozu GaAs

W celu przesledzenia zmian wlasno$ci optycznych zwiazanych ze zmiang trybu
wzrostu z epitaksjalnego (dwuwymiarowego) na tréjwymiarowy, zwiazany z nukleacja
kropek kwantowych na warstwie zwilzajacej, zbadano siedem struktur zawierajacych
warstwy InAs na podtozu GaAs. Grubo$¢ warstwy InAs zmieniano w zakresie od 1 ML
(zdecydowanie ponizej grubosci krytycznej tworzenia si¢ kropek kwantowych) do 3.5 ML
(w pelni utworzone kropki kwantowe). Grubo$¢ warstwy wyrazana niecatkowitymi
ilo§ciami monowarstw oznacza usredniona wartosc.

Badane struktury zostaty wyprodukowane w Instytucie Fizyki Uniwersytetu w Sao
Paulo, metoda epitaksji z wiazki molekularnej. Na niedomieszkowane podtoze GaAs
o orientacji (100), natlozono warstwe bufora GaAs o grubosci 200 nm. Nastgpnie natozono
warstwg InAs o zmiennej grubo$ci, a cato$¢ struktury zakonczono 30 nm warstwy
ochronnej GaAs. Obrazy powierzchni struktur nie pokrytych warstwa GaAs, uzyskane
z mikroskopu sit atomowych (AFM)", przedstawiono na rys. 4.22. Na pierwszych dwoch
obrazach, odpowiadajacych grubosci warstwy InAs 1 ML oraz 1.5 ML, powierzchnia
struktury sktada si¢ z szerokich tarasow, nie wida¢ tworzenia si¢ kropek kwantowych.
Na obraz trzecim, odpowiadajacym 1.7 ML InAs, czyli grubosci bliskiej grubos$ci

39,76,77,78,79,80 . 7
,,,,, , wida¢

krytycznej tworzenia si¢ kropek kwantowych podawanej w literaturze
pojawianie si¢ pierwszych kropek kwantowych na granicach tarasow. Obraz czwarty, dla
2.4 ML InAs, wyraznie pokazuje w peini utworzone kropki kwantowe. Oprocz duzej
1 jednorodnej populacji kropek kwantowych mozna tez wyrdzni¢ kilka obiektéw o znacznie
wigkszych rozmiarach. Wigkszosciowa populacja kropek ma rozmiary podobne do kropek
w strukturze Ga2, czyli $rednia nominalng wysokosci okoto 5 nm, $rednia $rednice

podstawy 20 nm i gesto$é powierzchniowa okoto 200/um?,

" z wykorzystaniem programu dra Roberta Kudrawca z Instytutu Fizyki PWr

* wykonane w Instytucie Fizyki Uniwersytetu w Sdo Paulo
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Rysunek 4.22. Obrazy z mikroskopu AFM powierzchni struktur InAs/GaAs rézniacych si¢ gruboscia
warstwy InAs (Od lewego gornego do prawego dolnego: 1, 1.5, 1.7 i 2.4 monowarstwy).

Pierwsza zastosowana metoda badawcza byta spektroskopia fotoluminescencyjna.
Pomiary przeprowadzono w temperaturze pokojowej. Na rys. 4.23 pokazano widma PL dla
wszystkich struktur, w obszarze spektralnym przej$¢ optycznych w kropkach kwantowych.
Poniewaz pomiaréw dokonano w jednakowych warunkach, wyniki w skali liniowej oddaja
stosunki intensywno$ci emisji poszczegolnych struktur. Dodatkowo zaprezentowano
wyniki w skali logarytmicznej, gdyz pozwala ona zademonstrowa¢ nawet bardzo staba
emisje.

Dla pierwszych trzech struktur, o grubosciach warstwy InAs 1, 1.5 1 1.7
monowarstwy, nie wida¢ emisji z kropek kwantowych. Wynika to z ich nieobecnosci badz
bardzo niewielkiej ggstosci. Na widmie dla struktury z 2 ML InAs mozna zaobserwowaé
pik emisyjny przy energii 1.54 eV. Dla struktur z wigkszym pokryciem materiatlem InAs
maksimum to przesuwa si¢ do energii 0.96 eV (okoto 1.3 um) i dodatkowo pojawia si¢

emisja ze stanu wyzszego. Polozenie dwoch pikéw emisyjnych nie zmienia si¢ dla struktur
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o grubosci powyzej 2 ML, co $wiadczy o istnieniu mechanizmu ograniczajacego
maksymalny rozmiar samorosnacych kropek®. Istnicja dwie mozliwe realizacje tego
procesu: gdy utworza si¢ kropki o maksymalnym rozmiarze, dodatkowy material jest
wykorzystywany do wzrostu nowych kropek (czyli zwigkszania ggstosci) albo kropki rosna
ciagle, jednak powyzej pewnego rozmiaru relaksuja w wyniku nadmiernych naprgzen

1 przestaja by¢ czynne optycznie.
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Rysunek 4.23. Widma PL z temperatury pokojowej dla struktur InAs/GaAs, o rdznej grubosci warstwy InAs,

dla obszaru spektralnego przejs¢ optycznych w kropkach kwantowych.
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Poréwnanie intensywnos$ci emisji pozwala wzmocni¢ argumentacje przedstawiona
powyzej. Struktura z 2 ML InAs emituje $wiatto bardzo stabo, gdyz zawiera malo kropek
niewielkich rozmiaréow, w ktorych stabo wiaza si¢ nosniki w temperaturze pokojowe;.
Emisja struktury z 2.5 ML InAs jest silniejsza niz dla 2.3 ML InAs, gdyz w pierwszym
etapie, po osiagni¢ciu optymalnych rozmiaréw kropek dla danych warunkéw wzrostu,
dodatkowy material powoduje zwigkszenie ggstosci powierzchniowej kropek, co zwigksza
emisj¢ ich uktadu. Po przej$ciu do 3.5 ML materiatu InAs emisja stabnie, gdyz nadmiar
materialu zwigksza rozmiar czgéci kropek powyzej optymalnego, niszcza ich jakos¢

optyczna i wylaczajac z populacji kropek §wiecacych.
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Rysunek 4.24. Widma PL z temperatury pokojowej dla struktur InAs/GaAs, o roznej grubosci warstwy InAs,

dla obszaru spektralnego przejs¢ optycznych w warstwie zwilzajacej i GaAs.

Na rys. 4.24 pokazano zebrane widma PL z temperatury pokojowej dla obszaru
przejs¢ optycznych w warstwie zwilzajacej 1 warstwie GaAs. Widma te doskonale
uzupehniaja si¢ z informacjami uzyskanymi w obszarze kropek kwantowych. Na widmach
PL dla wszystkich struktur widoczna jest emisja z warstwy GaAs, wynikajaca z faktu, ze

nosniki w niej generowane sa rozdzielone przestrzennie od kropek kwantowych i1 duza ich
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cze$¢ rekombinuje, zanim zostanie przechwycona przez potencjat kropek. Dodatkowo, dla
struktur o najmniejszej grubosci warstwy InAs, widoczny jest pik emisyjny ponizej energii
przerwy wzbronionej GaAs, przy energii 1.373 eV 1 1.355 eV. Odpowiada on
luminescencji z cienkiej studni kwantowej InAs/GaAs, ktora istnieje w strukturze dla
grubosci InAs ponizej grubosci krytycznej. Dla struktur o grubo$ci warstwy InAs powyzej
2 ML nie wida¢ emisji w obszarze spektralnym przejs¢ w warstwie zwilzajacej. Jest to
zrozumiale, gdyz w strukturach tych istnieja w pelni wytworzone kropki kwantowe,
1w takim przypadku emisja w temperaturze pokojowej z WL jest zazwyczaj niewidoczna
(gestos¢ powierzchniowa kropek jest wystarczajaco duza, by fotogenerowane nosniki byly
wychwytywane przez ich potencjaly i zdecydowana wigkszo$¢ rekombinacji promieniste]
zachodzita w kropkach). Dla struktury z 1.7 ML InAs, czyli bliskiej grubosci krytycznej,
wida¢, ze emisj¢ z WL mozna obserwowac (kropki dopiero zaczynaja si¢ tworzy¢ i maja
mata gesto$¢ powierzchniowa) i lezy ono przy energii 1.337 eV. Dla struktury z dwoma
monowarstwami materiatu InAs rowniez mozna obserwowacé pik przy tej samej energii
(czyli szeroko$¢ studni nie zmienita si¢), jedynie jego intensywno$¢ zmalata, gdyz kropki
kwantowe zwigkszyly swoje rozmiary i wzrosla ich ggsto$¢ powierzchniowa, tak ze
wigksza cze¢$¢ nosnikow rekombinuje z ich udziatem.

Poniewaz sama natura emisji uniemozliwia jednoczesna obserwacje odpowiedzi
z warstwy zwilzajacej 1 warstwy kropek kwantowych przy umiarkowanych mocach
pobudzania, w celu dokladniejszego zbadania wtasnosci optycznych uktadow w okolicach
grubosci krytycznej zastosowano spektroskopi¢ fotoodbiciowa. Widma PR zmierzone
w temperaturze pokojowej na wszystkich strukturach pokazano na rys. 4.25. (wraz

z widmami PL dla struktur, w ktorych obserwowano emisj¢ z warstwy kropek).
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Rysunek 4.25. Widma PR (linie czarne) i PL (linie czerwone) z temperatury pokojowej dla struktur
InAs/GaAs, o réznej grubosci warstwy InAs. Linie pionowe i strzatki pokazuja eksperymentalnie wyznaczone

energie przej$¢ optycznych.

Mozna na nich wydzieli¢ trzy obszary przej$¢ optycznych. Najsilniejszy rezonans,
przy 1.42 eV, odpowiada przejsciu pasmo-pasmo w grubych warstwach GaAs,
stanowiacych bufor oraz warstwg zewngtrzna. Dla mniejszych energii mozna zobaczy¢
dwie linie fotoodbiciowe, ktorych potozenie przesuwa si¢ w stron¢ podczerwieni dla

struktur z 1, 1.5 1 1.7 ML materiatu InAs i jest stale dla grubszych warstw InAs. Mozna je
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utozsami¢ z przejsciami optycznymi pomig¢dzy poziomami ci¢zko i1 lekko dziurowym,
a poziomem elektronowym w cienkiej studni InAs/GaAs. Duze rozszczepienie energii
przejs¢ wynika ze znacznych napr¢zen naturalnie wystgpujacych w  strukturach
z samorosnacymi kropkami kwantowymi. Energia przej§¢ przesuwa si¢ w strong
podczerwieni, gdy rosnie szerokos$¢ studni (dzigki dodawaniu materiatu InAs). Powyzej
pewnej ilosci materialu wzrost zmienia si¢ z dwuwymiarowego, epitaksjalnego,
na trojwymiarowy 1 dalsze dokladanie materialu InAs nie zwigksza szerokosci studni.
Od tej grubosci mozna moéwi¢ o powstaniu warstwy zwilzajacej 1 nazywa si¢ ja gruboscia
krytyczna tworzenia kropek kwantowych. Znajduje to réwniez potwierdzenie na widmach
PR i1 PL, gdyz od grubosci 2 ML materiatu InAs pokazuja one przejscie optyczne
w kropkach kwantowych.

W celu dodatkowego potwierdzenia wyznaczonej grubosci krytycznej (podawane
grubosci warstwy InAs sa warto§ciami nominalnymi i moga zaleze¢ od kalibracji maszyny
MBE) wykonano obliczenia przejs¢ optycznych w cienkiej studni kwantowej, dla grubosci
warstwy InAs od 1 ML do 2 ML. Wyniki zaprezentowano na rys. 4.26, razem z widmami
PR dla obszaru przej$¢ ponizej energii przerwy wzbronionej GaAs. Jak wida¢ obliczone
energie zgadzaja si¢ dosy¢ dobrze z energiami zmierzonymi eksperymentalnie dla trzech
najmniejszych grubosci warstwy InAs (niewielkie rozbiezno$ci wynikaja z ograniczen
poprawnosci modelu przy tak cienkiej studni kwantowej). Duza rozbiezno$¢ wida¢ dopiero
dla struktury z 2 ML materialu InAs. Warto$ci obliczone sa zdecydowanie nizsze
od eksperymentalnych, czyli grubos¢ ta musi by¢ powyzej grubosci krytycznej
(rzeczywista szeroko$¢ studni jest roOwna grubosci krytycznej tworzenia si¢ kropek
kwantowych). Z poréwnania energii teoretycznych z eksperymentalnymi wynika, Ze
grubo$¢ krytyczna powinna by¢é pomiedzy 1.5 a 1.7 ML. Obliczenia dla studni o tej
szerokosci (przejscie H1-E1 przy 1.337 eV i L1-El przy 1.375 eV) doskonale zgadzaja si¢
z energiami uzyskanymi z widm PR dla struktur o grubosci nominalnej warstwy InAs

powyzej 1.6 ML.
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Rysunek 4.26. Widma PR zmierzone w temperaturze pokojowej dla struktur InAs/GaAs, o réznej grubosci
warstwy InAs. Strzatkami zaznaczono obliczone energie przej$¢ optycznych w cienkiej studni kwantowe;j

InAs/GaAs

Przedstawiona powyzej analiza wynikow eksperymentalnych, wsparta obliczeniami
w prostym modelu studni kwantowej, pozwolita ustali¢, ze dla badanych struktur
InAs/GaAs, w ktorych emisja ze stanu podstawowego kropek kwantowych zachodzi przy
1.3 pum, warstwa zwilzajaca ma grubos¢ 1.6 monowarstwy InAs (okoto 4.8 A).
W pomiarach optycznych mozna zaobserwowaé¢ dwa przej$cia pomigdzy stanami w niej
zwigzanymi, przy energii 1.337 eV (pierwszy poziom ci¢zkodziurowy — pierwszy poziom
elektronowy) 1 1.382 eV (pierwszy poziom lekkodziurowy - pierwszy poziom
elektronowy).

Na rys. 4.27 zebrano wyniki literaturowe energii przejs¢ optycznych dla
standardowych kropek InAs/GaAs, emitujacych przy energii powyzej 1 eV. Wyniki

zaprezentowano w funkcji energii emisji stanu podstawowego uktadu.
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Rysunek 4.27. Energie przej$¢ optycznych (pelne kwadraty — cigzka dziura, puste okregi — lekka dziura) w
warstwie zwilzajacej kropek kwantowych InAs/GaAs w funkcji energii emisji stanu podstawowego kropek

kwantowych. Wyniki pochodza z prac [26, 27, 82, 83, 84, 85, 86].

Jak wida¢, pomimo innych warunkéw wzrostu, niezbgdnych do otrzymania
mniejszych kropek oraz wynikajacych z faktu, ze struktury otrzymywano w rdéznych
laboratoriach, przej$cia optyczne w warstwie zwilzajacej maja energie lezace w granicach
+ 10 meV od energii wyznaczonych w tej pracy. Wynika z tego, ze szerokos$¢ studni
stanowiace] warstwe zwilzajaca w strukturach InAs/GaAs nie zalezy od warunkow
wzrostu. Parametrem ja okreslajacym jest jedynie naprgzenie, bedace efektem roznicy statej

sieci pomiedzy podtozem GaAs, a materiatem InAs.

4.2.2 Struktury na podtozu InP

Warstwa zwilzajaca w przypadku struktur InAs/InP jest stabo zbadana, zwlaszcza
w przypadku struktur z kreskami kwantowymi. Spodziewaé si¢ nalezy, ze grubos$¢
krytyczna tworzenia si¢ kropek kwantowych w tym uktadzie materialtowym powinna by¢
wigksza, gdyz roznica stalych sieci wynosi okoto 3%, w poréwnaniu do 7% dla materiatlow

InAs/GaAs, a jak pokazano, wiasnie ta réznica powinna mie¢ na nia najwigkszy wplyw.
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Na rys. 4.28 pokazano widma fotoodbicia dla struktury z kropkami kwantowymi
InAs/InGaAsP (patrz 4.1.2), zmierzone w temperaturze pokojowej oraz energie uzyskane
dzigki analizie danych z wykorzystaniem modelu elektromodulacji. Poza przej$ciami
z warstwy bufora InP, bariery czterosktadnikowej oraz warstwy kropek kwantowych
mozna zaobserwowac dwa przejscia, zwiazane z istnieniem warstwy zwilzajacej, przy

energiach 0.965 eV 1 1.059 eV.
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Rysunek 4.28. Widmo PR zmierzone w temperaturze pokojowej (linia czarna) oraz wynik modelowania
(linia czerwona) dla struktury z kropkami kwantowymi InAs/InGaAsP. Strzatki pokazuja zmierzone energie

przejs$¢ optycznych.

Aby wyznaczy¢ grubo$¢ krytyczna wzrostu kropek kwantowych na podilozu InP,
obliczono teoretyczne energie przejs¢ optycznych w studni kwantowej InAs/InGaAsP,
w funkcji szerokos$ci studni oraz warto$ci nieciagtosci pasma przewodnictwa Q¢ (parametr
Qc nie jest dobrze okreslony dla interfejsow pomigdzy materiatami czterosktadnikowymi).
Wyniki obliczen pokazano na rys. 4.29, osobno dla przej$¢ cigzkodziurowych

1 lekkodziurowych, rozszczepionych na skutek naprezen.
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Rysunek 4.29. Wyniki obliczen energii przej$¢ optycznych w studni kwantowej InAs/InGaAsP (linie
niebieskie) w funkcji nieciagtosci pasma przewodnictwa Qc i dla réznych grubosci (dziury cigzkie po prawe;j,
dziury lekkie po lewej). Przerywana linia czerwona pokazuje wyznaczone eksperymentalnie energie, zotte

kotka pokazuja obszary zgodnosci pomigdzy teoria i eksperymentem..

Jak wida¢, zgodno$¢ obliczen z wynikami eksperymentu znaleziono dla dwoch
zestawOw parametrow, Qc=42 % przy studni 2 ML 1 Qc=70 % przy grubosci 3 ML InAs.
Grubo$¢ krytyczna réwna 3 monowarstwom InAs odpowiadataby temu, Ze naprgzenia
w strukturach InAs/InP sa okoto dwa razy mniejsze od naprezen w uktadach InAs/GaAs.
Wynik ten jest rowniez zgodny z otrzymanym w pracach [87, 88].

Podobne pomiary przeprowadzono na kreskach kwantowych InAs/InP. Nieliczne
badania strukturalne warstwy zwilzajacej dla struktur, dla ktérych dobdr parametréw
wzrostu doprowadzil do powstania kresek kwantowych wskazuja, ze jej rzeczywista
szerokos$¢ jest trudna do okreslenia 1 mocno zalezy nie tylko od roznic statych sieci, ale

réwniez od parametrow wzrostu.
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Rysunek 4.30. Widma PR zmierzone w temperaturze pokojowej dla struktur zawierajacych kreski kwantowe
InAs/InGaAlAs o ré6znych nominalnych grubosciach Ly warstwy InAs. Linie pionowe wskazuja przejicia

optyczne.

Na rys. 4.30 pokazano wyniki pomiarow fotoodbicowych wykonanych
w temperaturze pokojowej dla struktur z kreskami kwantowymi InAs/InGaAlAs
(patrz 4.1.3), o roznych grubosciach L, warstwy InAs. Ponizej przej$cia optycznego z
bariery czteroskladnikowej, o energii 1.03 eV, wida¢ dwa przejscia optyczne o stalych
energiach (przesunigcie energii dla struktur z L, = 0.85 1 1.47 nm jest takie samo dla
wszystkich trzech przejs¢ 1 wynika z fluktuacji sktadu bariery). Przejécie przy energii 0.77
eV jest zwiazane ze studnia przypowierzchniowa utworzona przez warstwg¢ zewngtrzna
InGaAs. Przejscie optyczne przy energii 0.905 eV nie moze by¢ zwigzane z warstwa
kresek, gdyz ma stale potozenie dla réznych L,, odpowiadajacych réznemu rozmiarowi
kresek. Jego energia nie odpowiada tez energii zadnej z warstw struktury. Musi by¢ ono

zwiazane z waska studnia InAs/InGaAlAs, tworzaca warstwe zwilzajaca dla kresek
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kwantowych. W celu potwierdzenia tego wniosku 1 wyznaczenia szerokosci tej studni
(czyli grubosci krytycznej tworzenia si¢ kresek), przeprowadzono obliczenia w modelu

prostokatnej studni kwantowej .
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Rysunek 4.31. Zaleznos$¢ energii przej$¢ w warstwie zwilzajacej od szerokosci studni kwantowej.

Na wstawce widac szczegdtowy uklad pasm i stany zwiazane.

Na rys. 4.31 przedstawiono wyniki obliczen energii przejs¢ optycznych w studni
kwantowej, w funkcji szerokosci studni. Najlepsza zgodno$¢ migdzy wynikiem
teoretycznym, a eksperymentalnie zmierzonymi energiami przej$¢, znaleziono dla
1.8 monowarstwy materiatu InAs. Uklad pasm w studni przedstawiono na wstawce
rys. 4.31. Wida¢ na nim, ze poziom dziury lekkiej oraz poziom elektronowy sa bardzo
stabo zwiazane, co tlumaczy niemozliwo$¢ obserwacji przejscia z poziomu
lekkodziurowego na poziom elektronowy w eksperymencie fotoodbiciowym oraz emisji
w eksperymencie fotoluminescecnyjnym, nawet w niskiej temperaturze (no$niki uciekaja
ze studni przy bardzo niewielkiej energii termicznej). Rezonans widoczny na widmie PR

przy energii 0.905 eV odpowiada wigc przejsciu pomig¢dzy poziomem ci¢zkodziurowym,

* Obliczenia wykonat dr K. Ryczko z Instytutu Fizyki PWr
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a poziomem elektronowym w studni InAs/GaAs. Wyznaczona grubo$¢ krytyczna jest
zblizona do najmniejszej nominalnej grubosci w badanych strukturach (1.8 ML InAs to
okoto 0.54 nm, L,=0.62 nm), czyli dla tej struktury jedynie niewielka ilo§¢ materiatu InAs
jest wykorzystana do tworzenia kresek kwantowych. Prowadzi to do ich matych $rednich
rozmiarOw 1 matej gestosci, co skutkuje niemierzalng luminescencja w temperaturze

pokojowej (patrz 4.1.3) 1 dobrze zgadza si¢ z obrazami SEM tam pokazanymi.
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Rysunek 4.32. Widma PL (linia czerwona) i PR (linia czarna) z 10 K dla struktury z kreskami kwantowymi
InAs/InGaAlAs, o grubosci warstwy InAs L,=1.03 nm. Strzatki wskazuja zmierzone energie przejs¢

optycznych.

Dla struktur ze strawiona warstwa zewngtrzna InGaAs nie zaobserwowano przejs$¢
w obszarze spektralnym warstwy zwilzajacej, w temperaturze pokojowej. Zwigzane jest to
ze zmiang zakrzywienia pasm przy powierzchni, decydujaca o sile modulacji,
a spowodowana przez proces trawienia, zmieniajacy stany powierzchniowe i przyczepienie
poziomu Fermiego. Istnienie warstwy zwilzajacej zostato jednak potwierdzone przez
pomiar w 10 K. Na rys. 4.32 pokazano widma PR i PL dla struktury z L,=1.03 nm.
Na widmie fotoodbiciowym w obszarze spektralnym pomigdzy stanem podstawowym
warstwy kresek (potwierdzonym przez PL), a przerwa wzbroniong warstwy bariery, przy
energii okoto 1 eV, mozna zaobserwowaé rezonans. Przesunigcie energii w stosunku
do energii przejScia w warstwie zwilzajacej, wyznaczonej w temperaturze pokojowej,
wynika ze zmiany szeroko$ci przerwy wzbronionej materiatdéw InAs i GaAs pod wptywem

zmiany temperatury. Jednak rdéznica energii migdzy tym przejSciem, a przejSciem
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z materiatu czterosktadnikowego InGaAlAs, jest stala w obydwu temperaturach, co

potwierdza interpretacje tego przejscia jako zwigzanego z warstwa zwilzajaca.

4.3 Wnioski

Zastosowanie spektroskopii fotoodbiciowe;, uzupetnione pomiarami
fotoluminescencji oraz wsparte obliczeniami teoretycznymi pozwolito szczegdtowo zbadaé
strukturg elektronowa uktadow zawierajacych kropki i kreski kwantowe, przeznaczonych
do zastosowan telekomunikacyjnych. Uzyskano informacje dotyczace zaré6wno samych
warstw kropek (kresek), jaki 1 warstwy zwilzajacej czy materiatu bariery. Wykorzystanie
modeli teoretycznych umozliwilo wyznaczenie parametrow materialowych, takich jak
grubos$¢ krytyczna lub nieciaglo$¢ pasm, trudnych do wyznaczenia innymi metodami.

Pokazano, ze struktury zawierajace nietypowo duze kropki InAs/GaAs emituja
swiatto w zakresie 1.3 pum 1 ich uktad standow jest korzystny z punktu widzenia zastosowan
laserowych, gdyz minimalizuje szans¢ termicznej ucieczki no$nikow. Rowniez kropki
InAs/InP maja struktur¢ energetyczna charakteryzujaca si¢ podobnymi zaletami,
a zastosowanie innego podloza przesuwa emisj¢ W obszar trzeciego okna
telekomunikacyjnego 1.55 pum. Zbadano nowe uktady znacznie wydtuzonych kropek
kwantowych InAs/InP, nazywanych kreskami kwantowymi. Pokazano istnienie przejs$¢
optycznych pomigdzy wyzszymi stanami w tych obiektach, powiazano wtasciwosci
optyczne kresek z ich rozmiarami. Wykazano przydatnos¢ umieszczania kresek
kwantowych w studni kwantowej, gdyz umozliwia to precyzyjne sterowanie energia emisji
takich struktur (dzigki doborowi rozmiaru kresek oraz szerokosci i skladu warstwy
posredniej) oraz ich struktura energetyczna.

Na podstawie badan optycznych stwierdzono, ze przej$cia optyczne w warstwie
zwilzajacej w uktadach InAs/GaAs nie zaleza od parametréw wzrostu i leza przy energiach
1.337 eV 1 1.382 eV (z dokladnoscia do £10 meV). Dzigki prostemu modelowi

teoretycznemu waskiej prostokatnej studni kwantowej ustalono, ze odpowiada to grubosci
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1.6 ML InAs’. Warto§¢ ta jest zgodna z podawana w literaturze. Chociaz rzeczywisty
ksztalt studni warstwy zwilzajacej, na skutek procesoOw intermixingu, odbiega
od prostokatnej, jednak w pracy [89] pokazano teoretycznie, ze nawet znaczne modyfikacje
rzeczywistej struktury nie zmieniaja efektywnej odpowiedzi uktadu, pozwalajacej
traktowa¢ warstwe zwilzajaca jako studnie prostokatna. Ostatecznie, dla struktur
na podlozu GaAs czynnikiem decydujacym o wlasnosciach studni kwantowej warstwy
zwilzajacej sa jedynie napregzenia.

Bardziej skomplikowana jest sytuacja w przypadku uktadow na podtozu InP. Dla
kropek kwantowych ustalono dwa mozliwe zestawy parametréw, dla roznych warto$ci
nieciagltosci pasm. Pierwszy, dla grubosci krytycznej 3 monowarstw, jest bardziej
intuicyjny (mniejsze naprgzenia powinny zwigksza¢ grubo$¢ krytyczna). Drugi,
z 2 monowarstwami materialu InAs, odpowiada z kolei przypadkowi kresek kwantowych,
dla ktoérych otrzymano grubo$¢ krytyczna rowna 1.8 ML. Wariant z 3 ML nie jest na pewno
dla kresek realizowany, gdyz sygnat PL z warstw kresek jest mierzony juz dla grubosci
warstwy InAs ponizej tej wielkosci, a same kreski mozna obserwowaé na obrazach
z mikroskopu SEM. Uzyskane wyniki nie przesadzaja kwestii grubosci krytycznej
na podtozu InP, mieszcza si¢ jednak w zakresie wynikéw (1.5 — 3 ML), uzyskiwanych
przez innych autoréw’*"*. Prawdopodobnie naprezenie nie jest jedynym czynnikiem

decydujacym o wielkosci tego parametru.

" Grubos¢ krytyczna tworzenia si¢ kropek kwantowych moze byé troche wigksza, gdyz kropki kwantowe

rosnac zuzywaja cze¢s¢ materialu warstwy zwilzajacej, obnizajac jej grubos$¢ ponizej grubosci krytycznej.
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5. Uklad do pomiaréw w skali mikrometrowej. Wyniki

badan pojedynczych kropek kwantowych.

5.1 Ukiad pomiarowy

W poprzednim rozdziale pokazano, jakie informacje o uktadzie kropek kwantowych
mozna uzyska¢ metodami probkujacymi duze populacje kropek. Podejscie takie jest
wystarczajace do zbadania usrednionej struktury energetycznej kropek kwantowych,
decydujacej o wiasnosciach badanego systemu istotnych dla typowych zastosowan
optoelektronicznych, wykorzystujacych warstwy kropek jako elementy czynne laserow czy
wzmacniaczy optycznych, nie pozwala jednak na badanie subtelnych efektow zwiazanych
z pojedynczymi kropkami, zwlaszcza z oddziatywaniami miedzy no$nikami zwiazanymi
w ich potencjale. W ponizszym rozdziale przedstawione zostana wyniki badan struktur
z kropkami kwantowymi, wykorzystujace mikrofotoluminescencji jako technike wysokiej
rozdzielczo$ci przestrzennej, pozwalajaca zbada¢ wilasnosci optyczne pojedynczych
kropek.

Konstrukcja uktadu wykorzystanego do pomiaréw fotoluminescencji z duza
rozdzielczo$cia przestrzenna byta jednym z zalozonych celow przedstawianej pracy.

Schemat powstatego uktadu prezentowany jest na rys. 5.1.

laser

komputer
TY

E\r?aszzﬁ e pomiarcwia
pOMocnicza kamera CCD
kamera CCD ‘

probka
I ! I [ maonochromator
iektyw 2MNS zwierciadlo
kriostal anierciadlo polprzepuszczalne soczewka

Rysunek 5.1. Schemat uktadu do pomiar6w mikrofotoluminescencji.
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Podstawowym warunkiem pomiarow mikrofotoluminescencyjnych jest uzyskanie
plamki laserowej o rozmiarze 1-2 mikrondow, skupionej na probce znajdujacej sig
w kriostacie. W tym celu wykorzystano specjalny obiektyw mikroskopowy, o odlegtosci
roboczej 20 mm, aperturze numerycznej Na=0.4 i dwudziestokrotnym powigkszeniu,
charakteryzujacy si¢ réwniez achromatycznoscia w  zakresie dlugosci fali
wykorzystywanych w pomiarach ($wiatto widzialne 1 bliska podczerwien), co pozwala na
utrzymanie ogniska w tym samym punkcie zaréwno dla wiazki pompujacej, jak 1 $wiatta
emitowanego, oraz doskonata korekcja aberracji, gwarantujaca jednorodno$¢ plamki
i minimalizacje efektéw dyfrakcyjnych. Najlepsze skupienie wiazki mozna uzyskaé, gdy
wykorzystana jest cata powierzchnia obiektywu (petna apertura), dlatego tez rozszerzano
wiazke laserowa padajaca na obiektyw przy wykorzystaniu prostego uktadu teleskopu. Jako
zrodta $wiatta uzywano lasera Ar', wykorzystujac linie¢ 514 nm, o energii ok. 2.5 eV,
wystarczajacej do pobudzania nierezonansowego badanych obiektow, hodowanych
na podtozach z GaAs. Wiazka laserowa jest wprowadzana na gidéwna o$ uktadu dzigki
wykorzystaniu selektywnego zwierciadta, tzw. zimnego, ktdre odbija prawie 100 % Swiatta
zielonego, wykorzystywanego do pobudzania luminescencji, a przepuszcza prawie
catkowicie $wiatto o dlugosciach fali powyzej 700 nm, odpowiadajacej bliskiej
podczerwien, w ktorej zakresie znajduje si¢ odpowiedz optyczna badanych struktur.
Nastgpnie wiazka laserowa skupiana jest przez opisany powyzej obiektyw na probce
umieszczone] Ww kriostacie (co jest mozliwe dzigki zastosowaniu obiektywu
o wystarczajaco  duzej odleglosci  roboczej), ktory zbiera réwniez  sygnat
fotoluminescencyjny z probki. Obiektyw jest umieszczony w uchwycie, sterowanym przez
silniki krokowe, umozliwiajace sterowanie ogniskiem plamki laserowej w niewielkim
zakresie, wystarczajacym do precyzyjnego podstrojenia uktadu. Nast¢pnie luminescencja
jest skupiana na szczelinie monochromatora przez soczewke o ogniskowej 50 cm,
odpowiadajace ogniskowej wykorzystywanego monochromatora. Detektorem sygnatu
fotoluminescencyjnego jest chlodzona azotem kamera CCD. Akwizycj¢ wynikow
1 sterowanie pomiarem umozliwia komputer do niej podlaczony. Na drodze wiazki znajduje
si¢ dodatkowe zwierciadlo potprzepuszczalne, umieszczone na uchylnym uchwycie,
prowadzace wiazke do uktadu umozliwiajacego podglad powierzchni probki. W tym celu

wykorzystywany jest uktad optyczny odwzorowujacy powierzchni¢ probki na kamerze
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CCD, podtaczonej do monitora telewizyjnego. Dzigki temu mozliwe jest skupienie wiazki
laserowej na pozadanej czg$ci badanej struktury, np. na pojedynczej mesie, a takze
ocenienie rozmiaru skupionej plamki przez poréwnanie z obiektami o znanych rozmiarach

znajdujacymi si¢ na powierzchni badanej struktury.

5.2 Badane struktury

Pomiary mikrofotoluminescencji byly przeprowadzone na dwoch strukturach,
wyprodukowanych na Uniwersytecie w Wiirzburgu, oznaczonych odpowiednio pPLI1
1 uWPL2. Struktura pPL1 byla wyhodowana na niedomieszkowanym podiozu GaAs
zorientowanym w kierunku (001), pokrytym nastgpnie epitaksjalna warstwa bufora GaAs
o grubosci 300 nm, kropki kwantowe zostaty utworzone z 4.5 nm warstwy Ing3Gag;As,
cato$¢ struktury byla nastepnie przykryta ochronna warstwa 20 nm GaAs. Tak niska
zawarto$¢ indu, a co za tym idzie stosunkowo niewielkie napr¢zenia oraz dobdr warunkow
wzrostu doprowadzit do wzrostu wydluzonych kropek kwantowych, zorientowanych
wzdhuz kierunku [001], o duzym rozrzucie rozmiarow i skltadoéw, umozliwiajacym

spektralne rozdzielenie odpowiedzi od pojedynczych kropek.

Rysunek 5.2. Obraz z mikroskopu SEM struktury pPL1 (Uniwersytet w Wiirzburgu).

Rysunek 5.2 przedstawia obraz z mikroskopu SEM (wykonany na Uniwersytecie

w Wiirzburgu) analogicznej struktury, bez warstwy ochronnej. Struktura uPL1 nie zostala
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poddana dalszej obrobce, w prezentowanej pracy byta wiec wykorzystana jedynie
do testow uktadu, gdyz brak mes uniemozliwia systematyczne pomiary (nie ma mozliwosci
powtarzalnego pobudzania tego samego miejsca na probce, czyli tej samej grupy kropek).
Podstawowa struktura, na ktérej przeprowadzano pomiary zaréwno testowe, jak
1 badawcze, byla struktura oznaczona pPL2. Podobnie jak struktura pPL1, zostata ona
wyhodowana na niedomieszkowanym podlozu GaAs, pokrytym nastgpnie epitaksjalna
warstwa bufora GaAs o grubosci 50 nm, kropki kwantowe zostaly natomiast utworzone
7 2.075 nm warstwy Ing45GagssAs, cato$¢ struktury byla przykryta ochronng warstwa 50
nm GaAs. Dobo6r warunkéw wzrostu doprowadzit do powstania populacji kropek o matym
rozrzucie parametréw, widocznych na rys. 5.3 (obraz uzyskany na Uniwersytecie

w Wiirzburgu).

Rysunek 5.3. Obraz z mikroskopu SEM struktury pPL2, widoczny obszar o rozmiarze 400x400 nm
(Uniwersytet w Wiirzburgu).

Nastepnie metodami litograficznymi zostaly w strukturze wytworzone mesy, tzn. struktura
zostala wytrawiona do warstwy podtoza, pozostawione zostaty jedynie stupki zawierajace
kropki kwantowe, o kwadratowym przekroju i r6znych rozmiarach, zebrane w matryce
o ksztalcie jak na rys. 5.4. Wszystkie mesy w danej matrycy maja jednakowe rozmiary.
Pierwszy wiersz, zawierajacy mesy o rozmiarach 2 um oraz 5 um, shuzy jako referencja
1 dodatkowo pomaga znalez¢ dana matryce na powierzchni struktury, gdyz mniejsze mesy
sq trudne do obserwacji metodami optycznymi. Badana struktura zawierala matryce mes

o rozmiarach od 1800 do 112 nm. Odstep migdzy mesami jest staty i wynosi 30 um.

92



n

um mesa mesa mesa mesa 5um

2pm mesa mesa mesa mesa mesa

5pm mesa mesa mesa mesa mesa
2pm mesa mesa mesa mesa mesa
5pm mesa mesa mesa mesa mesa
2pm mesa mesa mesa mesa mesa

Rysunek 5.4. Usytuowanie mes w poszczego6lnych matrycach dla struktury pPL2.

5.3 Testy ukfadu

Uktad pomiarowy zaprezentowany w rozdziale 4.1 byl testowany na strukturach
uPL1 1 pPL2. Podstawowe zalozenie uktadu, czyli rozdzielczo$¢ przestrzenna rzedu
pojedynczych mikrometrow, sprawdzono na strukturze z mesami pPL2. Rysunek 5.5
przedstawia zdjecie powierzchni struktury uzyskane dzigki wykorzystaniu dodatkowej
kamery CCD. Rozmiar plamki oszacowano przez pordwnanie z obserwowanym na ekranie
pozornym rozmiarem mesy (przy znanym rzeczywistym rozmiarze) na okoto 2 um.
Pozorny rozmiar plamki zalezy od mocy uzytej wiazki laserowej, ale nie przekracza
pojedynczych mikrometréw dla mocy wykorzystywanych w eksperymencie, czyli jest

znacznie mniejszy od odlegtos$ci pomigdzy poszczegdlnymi mesami.
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plarhka
laserowa

Rysunek 5.5. Zdj¢cie powierzchni struktury pPL2 z widocznymi mesami referencyjnymi rozmiarach

5 um i 2 pm skupiong plamka laserowa o mocy 100 nW.

Moce wiazki laserowej wykorzystywanej w eksperymencie
mikrofotoluminescencyjnym musza by¢ male, gdyz juz bardzo niewielkie moce, dzigki
duzemu skupieniu, prowadza do znacznych ggstosci mocy (wiazka laserowa o mocy 1 pW,
skupiona na powierzchni 2 pm?, ma ggsto$¢é mocy 25 W/ecm?®). Wymusza to emisje
z wyzszych stanow kropki, wysycajac emisj¢ ze stanu podstawowego i ewentualnych
kompleksow ekscytonowych, co uniemozliwia $ledzenie ich ewolucji, bedacej
podstawowym przedmiotem badan. Najciekawsze efekty zachodza dla mocy znacznie
nizszych od 1 pW, gdy mozna obserwowaé¢ zmiang intensywnosci piku emisyjnego
w funkcji mocy zalezna od charakteru danego przejscia.

Rysunek 5.6 przedstawia widma fotoluminescencyjne zmierzone dla réznych mocy
na probce pPL1 przy malym skupieniu plamki (regulowany poszerzacz wiazki
wykorzystano do rozkupienia plamki laserowej na powierzchni probki). Zastosowane moce
pobudzania sa o rzedy wigksze od typowo wykorzystywanych w eksperymencie mikroPL,
ale odpowiadaja podobnym gestosciom mocy, czyli w podobny sposob pobudzaja emisjg.
Dla najwigkszej mocy widmo ma charakter zwyktej (makroskopowej) fotoluminescenciji,
widoczne sa dwa piki, odpowiadajace dwumodowemu rozktadowi rozmiarow kropek
kwantowych w badanej strukturze. Zmniejszanie mocy pobudzania nie zmienia znaczaco

piku przy dtugosci fali 925 nm, uwidacznia jedynie jego ztoZzong naturg, wynikajaca z duzej
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niejednorodnosci rozktadu kropek. Duzo ciekawsze jest zachowanie piku przy dlugosci fali
963 nm. Zmniejszanie mocy powoduje wydzielenie si¢ z widma waskich linii,
odpowiadajacych emisji z pojedynczych kropek kwantowych. Mozliwos¢ obserwacji
takiego efektu przy duzym rozmiarze plamki wynika ze specyfiki badanej struktury, tzn.
rozktad rozmiaréw kropek jest taki, ze gesto$¢ powierzchniowa kropek wigkszych, ktorych
energia przejscia ze stanu podstawowego odpowiada emisji w okolicach 960 nm, jest na
tyle mata, Ze pomimo duzego rozmiaru plamki laserowej, pobudzana jest jedynie niewielka
ich liczba. W efekcie emisja z poszczegélnych kropek rozdzielona jest spektralnie.
Potwierdza to przydatnos¢ struktury uPL1 jako obiektu badan

mikrofotoluminescencyjnych.

10mw 3

1mw

Intensywnos¢ PL (jedn. wzgl.)

n 1 N ) e . 1“W
W0 920 U0 90 980 1000
dtugosc fali (nm)

Rysunek 5.6. Widma fotoluminescencji dla r6znych mocy pobudzania, zmierzone na strukturze uPL1, przy

plamce laserowej skupionej do 150 um.

Nastepnie zmierzono widma PL na strukturze pnPL1 wykorzystujac uktad o duzej
rozdzielczo$ci powierzchniowej, przy skupieniu plamki okoto 3 pum. Uzyskane widma
zaprezentowano na rys. 5.7. Uzyte ggstosci mocy odpowiadaja ggstoSciom mocy
wykorzystanym w pomiarach z plamka duza. Rowniez w tym przypadku mozna wyr6znic¢

dwa obszary. Pik odpowiadajacy emisji przy dlugosci fali 925 nm, pochodzacy od sumy
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emisji catego zespolu kropek oraz emisje z pojedynczych wigkszych kropek (o nizszej
energii stanu podstawowego) na zboczu 1 po jego niskoenergetycznej stronie. Wraz
ze zmniejszaniem mocy pobudzania nawet na podstawowym piku wydzielaja sig
pojedyncze linie (w formie charakterystycznego ,,grzebienia”), co nie bylo obserwowane
dla emisji mierzonej makroskopowo. Dodatkowo, linie emisyjne dla obszaru 950-970 nm
sa duzo lepiej rozdzielone od analogicznych linii w pomiarach z duza plamka (malym
skupieniem). Wyraznie widaé, ze dobor odpowiednich mocy i odpowiedniego przedziatu

spektralnego umozliwia obserwacje odpowiedzi od pojedynczej kropki kwantowe;.
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Rysunek 5.7. Widma fotoluminescencji dla r6znych mocy pobudzania, zmierzone na strukturze uPL1, przy

plamce laserowej skupionej do 5 pm.

Wykorzystujac informacje uzyskane z widm prezentowanych powyzej znaleziono
pare linii emisyjnych, odpowiadajacych emisji ze stanu ekscytonowego 1 biekscytonowego,
przedstawiong na rys. 5.8. Podstawowym kryterium pozwalajacym rozrézni¢ emisjg
ekscytonowa od pochodzacej od biekscytonu jest rozna zalezno$¢ ich intensywnosci od
mocy pobudzania, wynikajaca w ogolnosci z rownan kinetycznych, opisujacych
koncentracje ekscytonow nx 1 biekscytonéw nxx w nastepujacy sposob (5.1-5.2):

dnx/dt = -nx/TX + nXX/TXX +gN, (51)
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dnxx/dt= -nxx/Txx +gnx, (5.2)
gdzie: tx — czas zycia ekscytonu, txx — czas zycia bieksytonu, N — koncentracja kropek
kwantowych, g — iloczyn predkosci generacji i przekroju czynnego na wychwyt nosnikow.

Dla stanu réwnowagi dynamicznej, opisywanej rOwnaniem (5.3)

dnx/dt = dnxx/dt =0 (5.3)
z réwnania (5.2) wynika
nxx/nx = g Txx, (5.4)
a z rownania (5.1) wynika
nx = gNtx/(1-g1x), (5.5)

czyli dla matych mocy pobudzania (gtx « 1) nx ~ P, nxx ~ P, gdzie P to moc pobudzania.

X| Jxx
600 nW
o)
N
2
c
e]
(3]
=
T
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2 . 1\ “‘ A )
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Rysunek 5.8. Widma fotoluminescencji dla r6znych mocy pobudzania, zmierzone na strukturze pPL1,

strzatki pokazuja prawdopodobne przejscia optyczne ze stanu ekscytonowego (X) i biekscytonowego (XX).

Przejécie oznaczone jako XX ma kwadratowa zalezno$¢ intensywnosci od mocy,
odpowiadajaca biekscytonowi, i réwniez jego energia wigzania rowna 1.3 meV jest

. ) : 90,91,92
w przedziale warto§ci podawanych w literaturze™ >

, gdyby porownywac ja
z wartosciami dla typowych kropek InAs/GaAs badz InGaAs/GaAs. Jednak uzyskane
wyniki nie sa wiarygodne, w celu ich potwierdzenia nalezatoby przeprowadzi¢ pomiary dla

wigkszej 1losci mocy 1 powtorzy¢ je kilkukrotnie. Nie jest to jednak mozliwe na probce bez
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mes, gdyz brak widocznej struktury na powierzchni probki uniemozliwia powrot
do poczatkowego punktu pomiarowego. Dlatego dalsze badania skoncentrowano
na strukturze zawierajacej mesy.

Rysunek 5.9 pokazuje widma fotoluminescencji zmierzone na strukturze pPL2,
na mesie o rozmiarze 0.5 pm, przy maksymalnie skupionej plamce laserowej. Widoczne sa
rozdzielone linie emisyjne pochodzace od r6znych kropek kwantowych. Rozne poszerzenie
linii wynika z rdéznego usytuowania kropek wzglgdem S$rodka mesy. Poniewaz
intensywno$¢ emisji z pojedynczej kropki jest bardzo mata, konieczne jest
wykorzystywanie dlugich statych czasowych pomiaru (rzgdu kilkudziesigciu sekund przy
najmniejszych mocach pobudzania) w celu zebrania wystarczajaco silnego sygnatu.
Poszerzenie pikow luminescencyjnych odpowiadajacych emisji z kropek znajdujacych sig
na skraju mesy wynikaja z oddzialywania no$nikow w kropce ze stanami
powierzchniowymi, ktoérych stan elektronowy moze zmieni¢ si¢ wielokrotnie w trakcie
jednego pomiaru (fluktuacje tadunku powierzchniowego wywotuja fluktuacje lokalnego
pola elektrycznego), przesuwajac energi¢ emisji, co po usrednieniu w czasie skutkuje

zwigkszonym poszerzeniem linii.

/J\‘J o ]

500 nW

l &li 250 W ]

1.340 1.345 1.350 1.355 1.360 1.365 1.370
energia (eV)

Intensywnosé PL (jedn. wzgl.)

Rysunek 5.9. Widma fotoluminescencji dla r6znych mocy pobudzania, zmierzone na strukturze pPL2,

na mesie o rozmiarze 0.5 um, przy maksymalnym skupieniu plamki.
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Ostatnim testem byly pomiary fotoluminescencji dla matej mocy pobudzania, przy
maksymalnym skupieniu plamki, dla réznych rozmiaréw mes. Wyniki sa przedstawione na
rys. 5.10. W przypadku mesy najwigkszej, jednej z referencyjnych mes o rozmiarze 5 pm,
uzyskano widmo =z niewielkim jedynie $ladem rozdzielenia linii emisyjnych
od poszczegdlnych kropek. Rowniez dla mniejszych mes, wigkszych jednak od 1 pm,
wynikiem pomiaru jest usredniony pik z coraz bardziej uwidaczniajacym si¢ wkiadem
od pojedynczych kropek kwantowych. Dopiero mesa o rozmiarze 0.7 pum pokazuje linie
emisyjne odpowiednio rozdzielone. Najmniejszej pokazana tu mesa, majaca rozmiar 192
nm, zawiera w sobie prawdopodobnie jedynie dwie kropki kwantowe. Waska linia nalezy
do kropki znajdujacej si¢ w centrum mesy, poszerzona linia jest wynikiem emisji z kropki

umieszczonej na skraju mesy (zrédlo poszerzenia przedyskutowane powyzej).
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Rysunek 5.10. Widma fotoluminescencji przy matej mocy pobudzania, zmierzone na strukturze uPL2, dla

r6znych rozmiardw mes, przy maksymalnie skupionej plamce.

Przeprowadzone testy pokazaly, ze skonstruowany uklad pomiarowy moze postuzy¢
do badania wtasnosci pojedynczych kropek kwantowych. Najwigksze szanse sukcesu daje

wykorzystanie struktury z mesami. Interesujacych efektéw nalezy si¢ spodziewac dla
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niskich mocy (ponizej 1 uW) i matych mes (ponizej 1 pum). W przypadku bardzo matych
mes istotne znaczenie ma umiejscowienie kropki wzglgdem centrum mesy, gdyz zbytnie
poszerzenie linii rdwniez uniemozliwia obserwacj¢ kompleksow ekscytonowych.
Przeanalizowano rowniez szerokosci potowkowe poszczegdlnych  pikéw
pochodzacych od pojedynczych kropek kwantowych, co pozwolito oszacowaé
rozdzielczo$¢ spektralna uktadu na okolo 60 peV. Jest to wigcej niz naturalna szerokos$¢
linii emisyjnej (wynikajaca z czasu zycia) z pojedynczej kropki (okoto 3 peV)™, ale jest to
rozdzielczo§¢ wystarczajaca do jednoznacznej obserwacji efektow wielociatowych
(charakterystyczne energie wigzan kompleksow ekscytonowych sa rzedu pojedynczych

meV)90’91’92.

5.4 Kompleksy ekscytonowe

Skonstruowany uktad wykorzystano do zbadania zalezno$ci luminescencji od mocy
pobudzania, dla réznych mes nalezacych do struktury pPL2. W tym rozdziale
przedstawione zostana wyniki pomiaréw dla dwoch mes, ktorych emisja pokazuje wyraznie
rozdzielone linie pochodzace od pojedynczych kropek, zachowujace si¢ zgodnie
z przewidywaniami dla kompleksow ekscytonowych.

Na rys. 5.11 pokazano widma PL, zmierzone w 6 K, dla mesy o rozmiarze 300 nm,
w funkcji mocy pobudzania. Moc zmieniano w zakresie 40 nW — 17 uW, co przy plamce
rozmiaru 2 um” odpowiada przedziatowi gestosci mocy od 1 W/em? do 425 W/cm®. Przy
najmniejszych mocach pomiaru wida¢ tylko jedna linig, przy energii 1.3475 eV,
0 obserwowanym poszerzeniu rownym rozdzielczo$ci uktadu pomiarowego. Linig ta
przypisano emisji ekscytonowej z pojedynczej kropki kwantowej potozonej w centrum
mesy. Przy wigkszych mocach pobudzania po stronie nizszych energii (przy 1.3456 eV)
pojawia si¢ druga linia emisyjna, ktérej intensywno$¢ rosnie szybciej od linii pierwotne;.
Réznica energii pomigdzy nimi wynosi 1.9 meV. Dla znacznych mocy pobudzania pojawia
si¢ emisja catego zespolu kropek kwantowych, lezacych prawdopodobnie na obrzezach
badanej mesy, skutkujaca zmianami tta, na ktorym wyraznie widoczne sa jednak dalej dwie

linie. W celu zbadania zmian intensywnosci obserwowanych pikéw emisyjnych w funkcji
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mocy pobudzania, obliczono pola powierzchni pikdéw, przyjmujac catke pod krzywa jako
miar¢ intensywnosci. Dla wigkszych mocy, gdy ujawnia si¢ tlo, odejmowano je stosujac
przyblizenia wielomianami. Istnienie tta powoduje jednak, ze najbardziej wiarygodne sa
wyniki dla najmniejszych i §rednich mocy pobudzania. Na rys. 5.12 pokazano wyznaczone

intensywnosci.

] XX X

SN

intensywnosc¢ PL [skala log]

'l l 'l l 'l l 'l
1.33 1.34 1.35 1.36 1.37

energia [eV]

Rysunek 5.11. Widma fotoluminescencji, zmierzone na strukturze pPL2, na mesie o rozmiarze 300 nm,
w 6 K, dla r6znych mocy pobudzania, pokazane w skali logarytmicznej. Linie pionowe wskazuja energie

zmierzonych linii emisyjnych.
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Rysunek 5.12. Intensywnos¢ luminescencji w funkcji mocy pobudzania zmierzona w temperaturze 6 K. petne
kwadraty pokazuja punkty pomiarowe, linie pokazuja zaleznosci funkcyjne opisane na rysunku. Kolor

czerwony odpowiada ekscytonowi, kolor czarny biekscytonowi.

Punkty pomiarowe oznaczone czerwonymi kwadratami odpowiadaja linii o wyzszej
energii. Ich zachowanie jest typowe dla emisji ekscytonowej. Dla nizszych mocy
intensywno$¢ jest liniowa funkcja mocy pobudzania, powyzej pewne] mocy nastgpuje
nasycenie, zwiazane z zapelieniem ggsto$ci standéw. Druga linia emisyjna, o nizszej
energii, pojawia si¢ przy mocach bliskich mocy nasycenia ekscytonu i nastgpnie jej
intensywno$¢ ro$nie kwadratowo z moca pobudzania, by osiagna¢ réwniez nasycenie. Jest
to zachowanie charakterystyczne dla biekscytonu, czyli kompleksu sktadajacego si¢ dwdch
ekscytondéw. Wyznaczona energia wiazania wynosi 1.9 meV, co jest wartoscia zgodna
z podawanymi w literaturze. Aby dodatkowo potwierdzi¢, Zze obserwowana emisja
pochodzi z r6znych obiektéw w jednej kropce na rys. 5.13 wykreslono zalezno$¢ sumy
intensywnos$ci w funkcji mocy. W przypadku przejs¢ z ekscytonu 1 biekscytonu,
zwiazanych w tej samej kropce, dla matych mocy pobudzania, suma ta powinna liniowo

zaleze¢ od mocy. Takie tez zachowanie zaobserwowano (zobacz rys. 5.13).
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suma intensywnosci X i XX [skala log]

moc pobudzania [skala. log.]

Rysunek 5.13. Suma intensywnosci przejscia ekscytonowego i biekscytonowego w funkcji mocy pobudzania,

pokazana w skali podwojnie logarytmicznej. Linia prosta jest wskazowka dla oka.
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Rysunek 5.14. Widma fotoluminescencji, zmierzone na strukturze pPL2, na mesie o rozmiarze 300 nm,
w 6 K, dla r6znych mocy pobudzania, pokazane w skali logarytmicznej. Linie pionowe wskazuja energie

zmierzonych linii emisyjnych.
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Analogiczne pomiary przeprowadzono dla innej mesy, roéwniez o rozmiarze
300 nm, widma fotoluminescencji w funkcji mocy pobudzania pokazano na rys. 5.14. Tym
razem zaobserwowano trzy linie emisyjne widoczne na rosnacym tle. Linia pojawiajaca si¢
przy najmniejszej mocy pobudzania, przy energii 1.3479 eV (bardzo podobnej do energii
poprzednio pokazanego przej$cia ekscytonowego, co $wiadczy o bardzo duzej
jednorodnosci badanych kropek), oraz linia pojawiajacych si¢ przy wyzszych mocach
pobudzania, o energii 1.3461 eV, maja obserwowane poszerzenia réwne rozdzielczosci
uktadu, czyli moga pochodzi¢ z tej samej kropki lezacej posrodku mesy. Rdznica ich
energii wynosi 1.9 meV i podobnie jak polozenia energetyczne doskonale zgadza sig
z pokazana powyze] para ekscyton-biekscyton. Trzecia linia ma wigksza energi¢ (1.3525
eV) 1 wigksze poszerzenie, lezy wigc poza centrum mesy. Wykresy zaleznoSci

intensywnosci przej$¢ od mocy pobudzania pokazano na rys. 5.15.
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Rysunek 5.15. Intensywno$¢ luminescencji w funkcji mocy pobudzania zmierzona w temperaturze 6 K.
Petne figury pokazuja punkty pomiarowe, linie pokazuja zaleznosci funkcyjne opisane na rysunku. Kolor
czerwony odpowiada ekscytonowi, kolor zielony biekscytonowi, niebieskie punktu odpowiadaja przejsciom

z innej kropki.

Trudno$ci analizy intensywno$ci dla wyzszych mocy, w ktorych znaczna rolg
odgrywa zmieniajace si¢ tlo, pochodzace od emisji z dodatkowych kropek, kaza

skoncentrowaé si¢ na nizszych mocach. Dla punktow oznaczonych kolorem czerwonym,

104



odpowiadajace srodkowemu pikowi, wyraznie wida¢ zachowanie typowe dla ekscytonu,
czyli liniowa zalezno$¢ od mocy i1 wystgpowanie nasycenia. Punkty zielone, dla piku
0 najnizszej energii, pokazuja kwadratowa zaleznos¢, typowa dla biekscytonu. Punkty
niebieskie odpowiadaja emisji z innej kropki, ich obserwowana zalezno$¢ od mocy jest
pomiedzy liniowa, a kwadratowa, moze by¢ jednak zafalszowana przez niecentralne
potozenie. Potwierdza to fakt zaobserwowania kolejnej pary ekscyton-biekscyton, o energii

wigzania 1.9 meV.

suma intensywnosci X i XX [skala log]

moc pobudzania [skala log]

Rysunek 5.17. Suma intensywnosci przejscia ekscytonowego i biekscytonowego w funkcji mocy pobudzania,

pokazana w skali podwojnie logarytmicznej. Linia prosta jest wskazowka dla oka.

Podobnie jak dla poprzedniego przypadku, prawidtowo$¢ interpretacji pochodzenia
linii emisyjnych potwierdzono wykres$lajac zalezno§¢ sumy intensywnos$ci przejscia
ekscytonowego 1 biekscytonowego od mocy pobudzania. Wyznaczona zalezno$¢, pokazana
narys. 5.17, jest zgodna z teoria, czyli jest liniowa dla matych mocy.

Przedstawione wyniki pomiaréw pokazaly, ze skonstruowany uktad pozwala bada¢
zjawiska wielociatowe w pojedynczych kropkach kwantowych, dajac dodatkowe narzedzie
do badania ich wilasnosci. Udato si¢ wyznaczy¢ energi¢ wigzania biekscytonu w uktadzie
nietypowych kropek kwantowych InGaAs/InAs, o 45 % zawarto$ci indu oraz oszacowano

energi¢ w ukladzie duzych, wydtuzonych kropek o 30 % zawartosci indu.

105



6. Podsumowanie

Dzigki zastosowaniu techniki spektroskopii optycznej, takich jak fotoodbicie,
fotoluminescencja oraz fotoluminescencja w wersji 0 wysokiej rozdzielczos$ci przestrzenne;j
1 spektralnej (mikrofotoluminescencja), zbadano wiasciwosci struktur potprzewodnikowych
zawierajacych kropki 1 kreski kwantowe. Wigkszo§¢ pomiaréw PR wykonano
w temperaturze pokojowej, co jest szczegoOlnie istotne przy badaniach struktur
zorientowanych na praktyczne zastosowania.

W czesci pierwsze] wynikow eksperymentalnych przedstawiono, jak wykorzystanie
zalet spektroskopii fotoodbiciowej, wynikajacych z jej modulacyjnego i absorpcyjnego
charakteru, uzupelionych pomiarami fotoluminescencji, pozwolito na okreslenie struktury
energetycznej uktadow kropek kwantowych, kresek kwantowych oraz kresek w studni.

Pomiary wykonano na strukturach, w ktéorych kropki 1 kreski powstawaty
z materialu InAs, naktadanego na podtoza z materialow GaAs oraz InP. Stwierdzono, zZe
uktady zawierajace kropki kwantowe InAs/GaAs, emitujace w obszarze drugiego okna
telekomunikacyjnego, przy 1.3 um, maja strukturg energetyczna korzystna do zastosowan
jako lasery czy wzmacniacze optyczne. Pokazano, ze w uktadach InAs/InP parametry
wzrostu maja kluczowe znaczenie, moga nawet doprowadzi¢ do powstania kresek
kwantowych, czyli obiektow o znacznie wydtuzonym jednym z wymiaréw. Takie kropki
i kreski, w zalezno$ci od swoich rozmiarow, moga emitowa¢ w obszarze 1.5 — 1.8 pum.
Umieszczenie kresek w dodatkowej studni kwantowej pozwala przesuna¢ emisje az
do 2 pm i dodatkowo pozwala kontrolowa¢ uktad poziomdéw zwiazanych.

Nastgpnie okreslono wlasno$ci warstw zwilzajacych, zawsze obecnych w uktadach
samorosnacych, powstajacych metoda Stranskiego-Krastanowa. Wykazano, ze grubos¢
krytyczna w strukturach InAs/GaAs jest stata (zdeterminowana przez naprezenia), nie
zalezy od parametrow wzrostu. W ukladach InAs/InP sytuacja jest bardziej
skomplikowana. Zaproponowano dwa warianty parametrow grubo$ci krytycznej oraz
warto$ci nieciaglosci pasm, tlumaczace obserwowane widma PR. Na tym etapie badan
rozstrzygnigcie na korzys¢ ktorego$ z nich (lub przyjecie, ze grubos¢ krytyczna zalezy

od warunkow wzrostu) nie jest mozliwe.
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Dla obydwu zagadnien pokazano, ze bogactwo informacji uzyskiwanych z widm
PR, w potaczeniu z obliczeniami w prostych modelach teoretycznych, pozwala okresla¢
istotne parametry uktadu, jak np. wartosci grubosci krytycznych czy nieciaglo$ci pasm.

Uzyte metody w zastosowaniu do calych zespotéw kropek umozliwiaja okreslenie
istotnych wilasciwosci struktur z kropkami kwantowymi. W celu zbadania subtelnych
zjawisk wystgpujacych w pojedynczych kropkach kwantowych, skonstruowano uktad
do pomiaréw mikrofotoluminescencji. Uklad ten posiada rozdzielczo$¢ przestrzenna
i spektralng wystarczajaca do obserwacji linii luminescencyjnych pochodzacych
od pojedynczych kropek, co potwierdzono odpowiednimi pomiarami testowymi.
Zastosowanie go do badania oddziatywan wielocialowych w kropkach kwantowych
pozwolilo na zaobserwowanie emisji biekscytonu i wyznaczenie jego energii wigzania w
nietypowych uktadach kropek InGaAs/GaAs, o malych zawarto$ciach indu (niskich

napr¢zeniach), przez co roéwniez o nietypowych ksztattach i rozmiarach.
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Dodatek A — Parametry materiatowe

W tabeli podano parametry materiatowe dla zwiazkéw podwojnych.

parametr InAs GaAs InP
przerwa wzbroniona [eV] 0.355 1.420 1.35
masa efektywna elektronu m, [my] 0.022 0.067 0.009
masa dziury cigzkiej my, [my] 0.333 0.350 0.6
masa dziury lekkiej my, [my] 0.027 0.090 0.008
stata sieci aj. [A] 6.0583 5.65325 | 5.8697
potencjal deformacyjny dla pasma
erzewodnictw}: a}: [eV] .08 A7 04
potencjal deformacyjny dla pasma
ivalencyjneg(})ljacy[eV] 1.00 1.16 1.27
stata elastycznosci Cy; [GPa] 832.9 1221 1011
stata elastycznosci Cy, [GPa] 452.6 566 561
warto$¢ sprzezenia spin-orbita
390 341 108

ASO [meV]

Dla wyznaczenia parametrow dla zwiazkéw potrojnych i1 poczwdrnych korzystano

z interpolacji wedlug wzoréw podanych w pracach [94, 95].

111



Dodatek B — Relacje Kramersa-Kroniga

Jesli wezmiemy funkcj¢ zmiennej zespolonej:
f(@) = fi(0)+if,(®)

spetniajaca warunki:

f(z) holomorficzna

f(z2)——0

|z2]—

Imz>0

To mozna pokazaé, ze jej czg$¢ rzeczywista 1 urojona sa powiazane przez wzory:

2

flw)=2 PIa)fz(a) Ydo'

(0

2a) Ifl(w Ydao'

60

fr(w)=

2

gdzie P oznacza catke w sensie wartosci gtownej, zwane relacjami Kramersa-Kroniga.
Jesli teraz zdefiniujemy zespolona funkcj¢ fotoodbiciowa jako:
AP(E) = Apy(E) +ilp, (E) = Ap(E)expli®(E)],

gdzie mierzona warto$¢ sygnatu PR jest rowna:

AR
?:ApR =Ap,cosO,

to na mocy relacji Kramersa-Kroniga czg$¢ urojona Ap, (E) funkcji PR mozna obliczy¢ ze
wzoru:

E,
apy(E)="Eop[AR_1
n' ] RE-E

dE ,

gdzie granice catkowania E, i E, wybiera si¢ tak, by zawieraly cala interesujaca czgs$¢
widma (w ktorej znajduja si¢ rezonanse odpowiadajace przejsciom optycznym).

Wtedy modut rezonansu Ap wyraza si¢ prostym wzorem:

2
AR 5

Ap=_|| — | +A .
0 (RJ Yy
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Dodatek C — Moduly rezonanséw fotoodbiciowych dla

poszerzenia lorentzowskiego

W przypadku modelowania linii fotoodbiciowej pochodna funkcji dielektrycznej z

poszerzeniem lorentzowskim, odpowiedz uktadu mozna opisa¢ rownaniem:

AR ! -9, . —m
o (E)=Re 3C, " (E-E +i-T, )"
j=1
gdzie: j numeruje kolejne rezonanse, / jest liczba rezonanséw, C — amplituda rezonansu, v
jest faza, E — energia przejScia, I' — poszerzeniem, a m zalezy od wymiaru punktu

krytycznego. Dla takiego przypadku modul Ap przejscia bgdzie wyrazony wzorem:
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