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Zusammenfassung

Diese Arbeit untersucht die elektronische Niveaustruktur selbstorganisierter InAs-Quan-
tenpunkte iiber die Tunnelkopplung an ein zweidimensionales Elektronenreservoir. Im
Fokus stehen dabei neben den Vielteilchen-Grundzustédnden der bis zu sechsfach be-
setzbaren Quantenpunkte auch die angeregten Zustinde mit ein- und zweifacher Be-
setzungszahl, also die des Quantenpunkt-Wasserstoffs bzw. Heliums. Die Dynamik des
Tunnelvorgangs aus den Quantenpunkten heraus kann hier zum ersten mal gezielt
genutzt werden, um das Anregungsspektrum der Wasserstoff- und Helium-Konfigura-
tionen fiir die ersten drei Schalen (s,p und d) herauszufiltern. Die beobachteten Scha-
lenabsténde lassen sich dabei in guter Ndherung mit einem einfachen Modell fiir die
Additionsenergien der Einteilchen-Zusténde, aus den Vielteilchen-Grundzustinden ab-
leiten.

Ein Vergleich von Lade- und Entladedynamik der Grundzustinde ermdoglicht dar-
iiber hinaus eine Aufschliisselung der Entartung beim Auffiillen der ersten sechs Elek-
tronen. Ohne Zuhilfenahme eines Magnetfeldes kann hier gezeigt werden, dass das
einschliefende Potential der Quantenpunkte eine Asymmetrie aufweist, die zu einer
Aufthebung der Entartung in der p-Schale der Quantenpunkte fiihrt. Durch eine Mes-
sung des Tunnelstroms bei einem angelegten Magnetfeld kann diese Anisotropie durch
eine Deformation der Wellenfunktion in den Quantenpunkten bestéatigt werden. Hierbei
zeigt sich auch, dass die Quantisierung des Elektronenreservoirs, mit Bewegungsfrei-
heitsgraden senkrecht zur Tunnelrichtung, beim Ubergang nicht vernachlissigt werden
kann. Quer zur Tunnelrichtung kann der Fermi-Impuls der Elektronen im Reservoir
dabei nur schlecht von den, im Impulsraum lokalisierten, Grundzustinden der Quan-
tenpunkte aufgenommen werden.

Im Experiment dient das Elektronengas nicht nur als Elektronenreservoir, sondern
auch als Detektor der Ladung in den Quantenpunkten, die sich zeitaufgelst als Verrin-
gerung der Leitfdhigkeit beobachten lasst. In dieser Arbeit wird gezeigt, dass die Ladung
der Quantenpunkte ausschlieflich durch Abschirmung auf die spannungsgesteuerte La-
dungstrigerdichte im Elektronengas wirkt und ein Einfluss auf die Beweglichkeit durch
Streuung an geladenen Quantenpunkten vernachlissigt werden kann. Des weiteren wird
gezeigt, dass sich das Elektronengas als schneller, wie auch als empfindlicher Detektor
gegeniiber etablierten Methoden eignet. So kann das Auslesen der Ladungsinformation
in den Quantenpunkten mit einer Zeitauflosung von 3ns demonstriert und getrennt
auflosbare Subensembles innerhalb einer Probe mit 100 Quantenpunkten detektiert
werden.



i



Abstract

The electronic structure of self-assembled InAs quantum dots is investigated via the
coupling to a two-dimensional electron reservoir. Apart from the many-electron ground
states of the quantum dots, which can be charged with up to six electrons, this work
is also focused on the excited states of the one- and two-electron configurations, i.e.
quantum dot hydrogen and helium. For the first time, the dynamics of the electron
emission processes are used to filter the excited level spectrum with respect to the
occupation number to clearly resolve the s-, p- and d-shells for the hydrogen and helium
configurations. A simple model, which takes the addition energies of the many-particle
ground states into account, gives good agreement to the observed separation between
the shells.

Furthermore, a comparison of the charging and discharging dynamics of the ground
states allows to break down the degeneracy of states for the first six electrons filling
the s- and p-shells. Without the need for a magnetic field it can be shown, that the
confining potential of the quantum dots exhibits a significant asymmetry, lifting the
degeneracy for the four states in the p-shell, leaving only spin degeneracy. From a
measurement of the tunneling current in an applied magnetic field this anisotropy can
be confirmed as a deformation of the wave functions in the quantum dots. In this
context it is also shown, that the confining potential of the electrons in the reservoir,
which allows freedom of movement only perpendicular to the tunneling current, also
affects the transition probability, as the high Fermi momentum does not fit well into
the localized ground state of the quantum dots.

In the experiment the electron gas is not only used as reservoir, but also as a
detector for the charge in the quantum dots, which can be observed as a drop in
conductivity during the tunneling process. The effect of the charged quantum dots on
the conductivity is shown to arise solely from screening the field-effect induced carriers
in the electron gas while any scattering effects can be neglected. Furthermore, it is
shown that the detection via conductance is fast as well as sensitive in comparison
to established methods such as capacitance spectroscopy. It is demonstrated, that the
charge in the quantum dots can be read-out within 3 ns and sub-ensembles in a sample
with 100 dots can be resolved separately.
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Kapitel 1

Einleitung

In den vergangenen Dekaden wurde der enorme Leistungsgewinn elektronischer Bau-
elemente hauptsichlich durch die Verringerung ihrer Strukturgréfen ermoglicht. Mit
der Verkleinerung liefsen sich nicht nur mehr Transistoren fiir immer anspruchsvollere
Rechenoperationen nutzen, ihre Schaltgeschwindigkeit und Leistungsaufnahme profi-
tierten ebenso von den kleineren Flichen. Der wachsende Bedarf an immer Leistungs-
fahigerer Elektronik hat dazu gefiihrt, dass eine Beobachtung zum Anstieg der Integra-
tionsdichte von Gordon Moore aus dem Jahre 1965 [Moore65] bis heute nichts von ihrer
Giiltigkeit verloren hat und spéter durch Carver Mead passenderweise als Mooresches
Gesetz allgemein bekannt wurde. Obwohl die Beobachtung Moores kein Postulat auf-
grund eines Naturgesetzes ist, sondern eher ein wirtschaftliches Phdnomen beschreibt,
stellt sich auch beim Erreichen von Grofenskalen weniger Nanometer kaum die Fra-
ge ob, sondern lediglich wie das Gesetz in Zukunft eingehalten wird. In wieweit diese
Zukunft dabei allein auf Silizium aufbauen wird ist jedoch fraglich. So wurden bereits
Alternativen fiir einen der wesentlichen Faktoren des Siegeszugs der Silizium-Technik
eingefiihrt, als Intel mit der Umstellung auf die 45-nm-Technologie im Jahre 2007 das
native Oxid durch Hafnium-basierte, sogenannte High-k-Materialien als Dielektrikum
ersetzte.

Fiir die Aufrechterhaltung des Mooreschen Gesetzes wird damit auch immer mehr
die Suche nach neuen Materialien relevant, um die Begrenzungen der Silizium-Technik
zu iiberwinden |King13|. Besonders vielversprechend sind dabei Verbindungshalbleiter
aus Elementen der dritten und fiinften Hauptgruppe wie GaAs, AlAs, InAs, etc. sowie
ihre Mischungen zu ternéren und quaterniren Verbindungen [delAlamoll]. Transisto-
ren auf GaAs-Basis sind dabei bereits fester Bestandteil unseres Alltags, denn sie sind
fiir mobile Breitbandkommunikation unverzichtbar, deren rapide Zunahme gleicherma-
fsen einen Rekordzuwachs der GaAs-Industrie im Jahr 2011 bedingte. Verantwortlich
fiir den Erfolg von GaAs sind dabei zum einen seine reinen Materialeigenschaften,
wie beispielsweise die im Vergleich zu Si héhere Elektronenbeweglichkeit. Mit der Ent-
wicklung moderner Herstellungsverfahren, wie der Molekularstrahl-Epitaxie (MBE?)
|Cho75] und der Moglichkeit unterschiedliche Halbleiter mit Monolagenprézision, de-
fektfrei aufeinander aufzubauen, kommt den ITI-V-Verbindungen jedoch eine weitere
besondere Bedeutung zu. So lassen sich die Verbindungen Al,Ga;_,As nahezu verspan-
nungsfrei auf GaAs aufwachsen. Thre unterschiedlichen Bandliicken ermoglichen aber
die prizise Einstellung der Energien in Leitungs- oder Valenzband, um so Potentia-

'Molecular Beam Epitaxy



KAPITEL 1. EINLEITUNG 2

le fiir Elektronen oder Locher zu definieren. An Grenzflichen oder in Potentialtopfen
lassen sich so zweidimensionale Elektronensysteme erzeugen, deren Einschrinkung ih-
ren Bauelementen neue Eigenschaften verleihen, wie negativ differentielle Widerstande
|Esaki70] oder extrem hohe Beweglichkeiten [Dingle78§].

Aber auch das verspannte Wachstum lésst sich ausnutzen, zur selbstorganisierten
Herstellung dreidimensionaler Strukturen auf der Nanometerskala, sogenannter (Juan-
tenpunkte. Derartige Bottom-Up-Verfahren sind nicht nur als wirtschaftlichere Alter-
native der etablierten, aber immer kostspieligeren Top-Down-Verfahren anzusehen.
Selbstorganisierte Strukturen zeichnen sich oft auch durch iiberragende Eigenschaf-
ten wie hohe Homogenitdt oder geringe Defektdichten aus. Am weitesten entwickelt
und bereits von kommerzieller Bedeutung? sind dabei Quantenpunkte aus InAs, ein-
gebettet in GaAs, die Laser mit einstellbaren Wellenlingen im Bereich von 1100 bis
1300 nm erlauben, die sich durch hohe Schaltgeschwindigkeit und Temperaturstabili-
tat bei reduzierten Schwellstromen auszeichnen |Kirstaedter94, Bimberg97|. Trotz des
hohen Verstandnisses, das iiber die Jahre entwickelt wurde, sind diese Systeme aber kei-
neswegs uninteressant fiir die Grundlagenforschung. In dem effektiven Medium verhal-
ten sich die nanometergrofsen Inseln wie kiinstliche Atome und zeigen starke Coulomb-
und Quantisierungseffekte. Durch die gezielte Kopplung an Ladungsreservoire oder ex-
zitonische Anregung lassen sich Wechselwirkungen zwischen verschiedenen Ladungs-
tragerkomplexen studieren. Besonders interessant waren und sind dabei korrelierte
Effekte [Hawrylak93, Kleemans10, Labud14|, zu denen auch der Kondo-Effekt zihlt
[Igarashi07, Shibata08, Kanail(|. Aber auch Spin-Zusténde und ihre Manipulation sind
von grofem Interesse [Kroutvar04, dosSantosll, Warburton13], angetrieben durch die
Aussicht auf eine Anwendung in zukiinftigen Quantencomputern [Loss98, Ladd10].

Auch wenn die natiirliche Grenze einzelner Atome noch nicht Gegenstand gegen-
wirtiger Prognosen der ITRS? ist, so sind bereits jetzt Grofenskalen erreicht, bei denen
Quantenmechanik eine immer grofsere Rolle bei der Funktionsweise bzw. der Realisie-
rung von Bauelementen spielt. Diese Effekte konnen von Nachteil sein, wie beispiels-
weise durch Tunneleffekte verursachte Leckstrome [Frank02]. Sie bieten aber auch die
Moglichkeit bestehende Technologie effektiver zu machen, wie im Fall des Quanten-
punktlasers. Wie das starke Interesse am Forschungsfeld des Quantencomputers, jen-
seits der klassischen Computeralgorithmen [Shor97| zeigt, sind aber auch vollig neue
Ansitze zu klassisch etablierten Konzepten denkbar. An der Grenze zwischen dem rein
quantenmechanischen Mikrokosmos der atomaren Welt und der makroskopischen Welt
unserer Alltagserfahrung, sollte die Aufgabe der Nanotechnologie also nicht nur dar-
in bestehen, das Mooresche Gesetz in den Mikrokosmos zu fiihren, sondern auch die
Vorziige beider Welten zu neuen Anwendungen zu vereinen.

In dieser Arbeit wird die Kopplung zwischen einem zweidimensionalen Elektronen-
gas und selbstorganisiert gewachsenen InAs-Quantenpunkten untersucht. Die beiden
Systeme sind dabei zu einer Art Flash-Speicher kombiniert, bei dem das Elektronengas
als Ladungsdetektor der Quantenpunkte agiert (Abb. 1.1). Ein naheliegendes Anwen-
dungsziel ist daher der Finsatz als Speicherbaustein, worauf in Kapitel 6 ndher einge-
gangen wird. Eine neu entwickelte Methode zur Praparation von Nicht-Gleichgewich-
ten zwischen den zwei gekoppelten Systemen [Marquardt09, Marquardt11b| erdffnet

2Quantenpunktlaser sind z.B. bei www.innolume.com oder www.qdlaser.com erhiltlich.
3International Technology Roadmap for Semiconductors - www.itrs.net/Links/2012ITRS/
Home2012.htm
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Abbildung 1.1:  Schematischer ~ Aufbau
der Probenstruktur, bei der eine Schicht
selbstorganisiert gewachsener InAs-
Quantenpunkte als Floating-Gate in
das Dielektrikum eines Heterostruktur-
Transistors eingebettet sind. Ein Gate-
gesteuerter Ladungsaustausch zwischen
Elektronengas und Quantenpunkten ist
iiber eine Tunnelkopplung moglich. Wie bei
einem Flash-Speicher kann die Ladung in
den Quantenpunkten als Widerstandsén-
derung im Elektronengas zwischen Source
und Drain detektiert werden.

aber eine Vielzahl neuer experimenteller Methoden, die auch fiir die Grundlagenfor-
schung von Interesse sind. In Kapitel 5 stehen daher die Coulomb-Wechselwirkung der
Vielteilchen-Zusténde innerhalb der Quantenpunkte und die Tunnelkopplung an die
Zusténde im Elektronengas im Vordergrund. Angeregte (Spin-) Zusténde in den Quan-
tenpunkten werden in Kapitel 4 untersucht. Dabei werden die Detektionsmechanismen
untersucht und eine Methode vorgestellt, die die spektrale Einordnung in angeregte
Zustinde und Grundzustinde erméglicht. Kapitel 3 gibt eine Ubersicht von Proben-
struktur und Messmethode. Im Folgenden Kapitel 2 sollen die verwendeten Konzepte
der zwei Systeme und ihrer Kopplung eingefiihrt werden.



Kapitel 2

Niedrigdimensionale Systeme

Das Konzept der Bandstruktur, welches durch Felix Bloch am Ende der 1920er Jah-
re vorgestellt wurde, steht am Beginn der modernen Festkoérperphysik und bildet die
Grundlage jedes Kurses auf dem Gebiet [Ibach09, Kittel02]. Im quasi-unendlich ausge-
dehnten, atomaren Gitter des Festkorpers ermoglicht es, die Bewegung der Elektronen
in einer mathematisch einfachen und vertrauten Form zu erfassen. Blochs Separati-
onsansatz fiir die Wellenfunktion der Elektronen Wy (r) = ug(r)e®* " erlaubt dabei eine
Abtrennung des atomaren Anteils ug & ug—o nahe der Bandliicke (k ~ 0). Die Néhe-
rung fiir das abseparierte Problem des einhiillenden Anteils ¢(r) = ¢*7 kann nun als
die Bewegung eines freien Teilchens in einem effektiven Medium verstanden werden:

T yr) = Botr). (21)

Die Information des periodischen Gitters geht dabei lediglich in Form einer material-
abhingigen, effektiven Masse m ein (Effektive-Masse-N&herung).

Im gleichen Zeitraum, der spaten 1920er Jahre, beschreibt ein Patent von Julius Li-
lienfeld das Prinzip des ersten Feldeffekttransistors, dessen Weiterentwicklungen spéter
die Grundlage der elektronischen Revolution darstellten. Die ersten von Shockley und
Pearson in den Bell Laboratories realisierten Bauelemente nutzten diinne Halbleiter-
schichten, deren Widerstand sich iiber eine angelegte Spannung verindern liefs, indem
an ihren Oberflichen kapazitiv Ladungen aufgebracht wurden [Shockley48|. Bevor die
zunéchst visiondren Transistoren kommerziellen Erfolg erlangten, waren jedoch weitere
Fortschritte in der Halbleiterverarbeitung notig. Befliigelt durch den Erfolg der Halb-
leiterindustrie sind dabei immer neuere, geschicktere Herstellungsverfahren entwickelt
worden, von denen auch die Halbleiterphysik profitiert. Hier zeigt sich im Besonde-
ren die Faszination von Phidnomenen, die an Materialiibergdngen auftreten. Mit der
effektiven-Masse-Niherung (2.1) ist es nun méglich, solche Uberginge ohne genaue
Kenntnis der atomaren Komposition, lediglich {iber materialabhéngige Potentiale V' (r)
und effektive Massen m(r) zu beschreiben.

2.1 Zweidimensionale Elektronensysteme

Ebenfalls in den Bell Laboratories wurde Ende der 1960er Jahre die Molekularstrahle-
pitaxie (MBE) von Cho und Arthur entwickelt [Cho75]. Das abwechselnde Wachstum
unterschiedlicher Materialien ermdoglicht es dabei mit hoher Prazision, Grenzflichen

4



KAPITEL 2. NIEDRIGDIMENSIONALE SYSTEME ot

innerhalb eines Kristalls zu erzeugen. Wird ein Material mit vergleichbarer Gitterkon-
stante auf ein Wirtsmaterial abgeschieden, kann ein nahezu verspannungsfreier Kristall
entstehen. Die Adhé#sionskréfte jeder neuen Monolage sind dabei vergleichbar mit der
Adhésion der ersten Monolage an das Wirtsgitter, es kommt zum sogenannten Frank-
van-der-Merwe-Wachstum. Verschiedene Materialien erlauben diese Art der Herstel-
lung, deren bekannteste die terndren Verbindungen Al,Ga;_,As mit unterschiedlichem
Aluminiumgehalt x darstellen. Durch Variation des Aluminiumgehalts lassen sich so die
elektronischen Eigenschaften einer derartigen Heterostruktur entlang der Wachstums-
richtung z vorgeben. Die unterschiedlichen Bandliicken von 1,4eV (GaAs) gegeniiber
2,2eV (AlAs), erlauben die Modellierung der Potentiallandschaft V' (z) zur Herstellung
zweidimensionaler Elektronensysteme. Das Potential V' (2) ergibt sich aus den Diskonti-
nuitiiten in Leitungs- bzw. Valenzband an den Ubergingen der Schichten. Trotz dieser
Ubergiinge ldsst sich aber auch hier die effektive-Masse-Néherung der Schrédinger-
Gleichung (2.1) anwenden |Foreman95|. Mit dem eindimensionalen Potential erh&lt
man:

L Vo) v = |57+ V)| 6t = Botr). (2.2

2m

Eine Schicht GaAs, umgeben von Barrieren aus Al,Ga;_,As, stellt einen Poten-
tialtopf fiir die Ladungstréger dar. Bei einer geniigend diinnen Schicht kénnen dabei
die gebundenen Zusténde energetisch so weit aufspalten, dass eine freie Bewegung nur
noch parallel zur Schicht moglich ist. Werden durch eine geeignete Dotierung Elektro-
nen im Leitungsband gebunden, spricht man von einem zweidimensionalen Elektronen-
gas (2DEG), entsprechend fiir Valenzbandzustinde von einem Lochgas (2DHG). Zur
Losung wird die Wellenfunktion separiert:

Y(r) = pn(2)¢ap (2, y) = @n(z)eisz+ikyy' (2.3)

Der Anteil ¢, (2) enthélt nun die Quantisierung entlang der Wachstumsrichtung z, aus-
gedriickt iiber die Quantenzahl n > 1, wiahrend die freie Dispersion in der Ebene der
GaAs-Schicht erhalten bleibt. Mit der Vereinfachung unendlich hoher Banddiskonti-
nuititen lasst sich auch der Anteil in Wachstumsrichtung durch Sinus- und Cosinus-
Funktionen l6sen, die an den Ubergiingen im Abstand d verschwinden [Abb. 2.1(a)]. Ein
Elektron im sogenannten ,Subband“, mit dem Index n und einer Impulskomponente k,
bzw. k, hat damit die Energie:

h2 k2 N Rkl P n?

E, (k. k)=FE,+E,+F, = —.
ke, y) et Byt B 2m  2m 2m d?

(2.4)

Der energetisch niedrigste Zustand liegt damit eine FEnergie F, = % iiber dem
Leitungsbandminimum Fr, fiir ungebundene Elektronen. Wird das 2DEG nun mit Elek-
tronen gefiillt, werden Zustadnde mit zunehmender kinetischer Energie E, , besetzt. Die
Oberfléiche konstanter Energie beschreibt damit Kreisringe k& = /&2 + k2 im k-Raum.
Fiir den Grenzfall tiefer Temperaturen liegen alle besetzten Zustdnde unterhalb der
Fermi-Energie Fr = h?kZ/2m, deren Impulszustinde auf dem Fermi-Kreis mit dem
Radius kg liegen [vgl. Abb.2.1(b)]. In einem isotropen Medium liegen die Zusténde
aquidistant im k-Raum und kénnen wegen des zusétzlichen Spin-Freiheitsgrades dop-
pelt besetzt werden. Mit dem Energiedifferential dE = h*k dk/m aus der Ableitung

der Dispersionsrelation F(k) erhélt man dann die Zustandsdichte eines Subbandes im
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@ (b) E, k=,/ke+k

= i E
n=2 B i
Fermi-Kreis
n=1
EZ
Ky
— E,{
z =

Abbildung 2.1: (a) Potentialtopf V' (z) mit eingeschlossenen Wellenfunktionen. Bei un-
endlich hohen Winden verschwindet die Wellenfunktion am Ubergang, bei endlich
hohen Winden dringt sie auch in die Barriere ein, wo sie exponentiell abklingt. (b)
Auffiillen der parabelférmigen Dispersion E(k) fithrt zu Kreisen im k-Raum.

2DEG:
dN _ dNdk  m

~dE  dkdE  7h?

Ist der Einschluss geniigend stark und die Temperatur tief genug, wird lediglich
das untere Subband gefiillt und die Zustandsdichte des 2DEGs ist konstant. Bei end-
lichen Temperaturen weicht jedoch der Fermi-Kreis auf und die Ladungstrigerdichte
berechnet sich aus dem Produkt mit der Fermi-Funktion f(FE):

Doy (E) = kounst. (2.5)

Nop = / Don(E) f(E)dE (2.6)

Bei tiefen Temperaturen lasst sich der Zusammenhang zwischen Ladungstragerdichte
und Fermi-Kreis anndhern durch:

ki
2m
Durch den Ansatz ebener Wellen (2.3) sind die Ladungstriager senkrecht zur Wachs-

tumsrichtung delokalisiert. In Wachstumsrichtung z ldsst sich die lokale Verteilung der
Ladungstriger beschreiben durch das Produkt:

(2.7)

Nop ~ DopEp =

nap(z) = nap |1 (2)[ . (2.8)

Fiir das hier betrachtete einfache Problem liegt das Maximum der Ladungstriger-
dichte genau in der Mitte des Potentialtopfes. Typischerweise werden 2DEGs jedoch
in das elektrische Feld einer Schottky-Barriere eingebettet, damit die Ladungstréiger-
dichte iiber eine Spannung an dem Schottky-Kontakt (Gate) eingestellt werden kann.
Innerhalb des Potentialtopfes verschiebt sich das Maximum der Ladung hierdurch von
der Oberfliche in Richtung des Substrats. Eine letzte Korrektur zum einfachen Po-
tentialtopf stellt die Wechselwirkung der Elektronen untereinander dar. In einfachster
Néaherung fiihrt die Ladung der Elektronen dabei zu einer Anhebung des Potentials
V(z) geméf der Poisson-Gleichung:

ey d2

?@V(z) = —p(z) = enap(2) . (2.9)
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GaAs Aly5,Ga, g As

0,66

-a= Schottky-Kontakt Substrat =
0,4 T Y T L T ) T L T

E, RO Abbildung 2.2: Verlauf von Leitl}.ngs—
\'—"—' 46 7 bandkante FE; und Ladungstriger-
\ n dichte nop in Wachstumsrichtung =z
fiir das in dieser Arbeit verwende-
te 2DEG. Das elektrische Feld zwi-
schen der Silizium-Dotierung (6-Si)
und einer Schottky-Barriere an der
Oberfliche verschiebt das Maximum
in Richtung Substrat. Typische Gate-
spannungen (hier: —0,6...0,2V) ver-
schieben das Maximum nur schwach
(+1nm).

0,2

Energie E - E_ (V)

0,0

Ladungstragerdichte n (10" cm)

160 170 180 190 200
Tiefe z (nm)

Die Wellenfunktion geht damit in das Potential der Schrodinger-Gleichung (2.2) ein,
die nun selbstkonsistent gelost werden muss. Eine derartige Losung zeigt Abb. 2.2 fiir
das in dieser Arbeit betrachtete 2DEG.! Die Struktur lisst sich als invertierter HEMT?
oder MODFET? bezeichnen. Die Dotierung, eine diinne Siliziumschicht (6-Si), befindet
sich hier substratseitig (invertiert) vom Potentialtopf des 2DEGs. Durch das elektri-
sche Feld liegt das 2DEG, mit einem Abstand von ca. 6 nm, ndher an der substrat-
seitigen Alj 34Gag gsAs-Barriere. Wegen des elektrischen Feldes ldsst sich eine derartige
Struktur auch ohne die beidseitige Alj 34Gag gsAs-Barriere realisieren. Solche einfachen
Uberginge GaAs/Al,Ga;_,As stellen den typischen Fall dar. Durch die zusitzliche
Alp 34Gag gs As-Barriere erhoht sich die Quantisierungsenergie und damit der energeti-
sche Abstand zwischen den Subbéndern. Auch bei héheren Ladungstriagerdichten nsp
geniigt es daher, hier nur eine Besetzung des unteren Subbandes zu beriicksichtigen.

Wird die Probe an der Oberflidche mit einem Schottky-Kontakt (Gate) ausgestattet,
kann die Ladungstriagerdichte iiber eine Gatespannung V¢ eingestellt werden. Abb. 2.2
zeigt den Bandkantenverlauf fiir drei Gatespannungen Vi = -0,6, -0,2 und 0,2V. Da
die Dotierung hier tiefer als das 2DEG liegt, kann das 2DEG in erster Naherung als
die Gegenplatte zum Schottky-Kontakt der Gate-Elektrode, also als einfacher Plat-
tenkondensator behandelt werden. Fiir eine Schichtladung in der Tiefe dsp in einem
Dielektrikum e folgt dann fiir die Ladungstriagerdichte:

1 (Ve €€
nap (V) = —/ cdV ~ d—O(VG — Vin). (2.10)

€ Vin 2D

Die spezifische Kapazitit c ist in diesem Fall durch die geometrische Kapazitit ¢, =
eeo/dan gegeben, da in der Reihenschaltung die grofse Quantenkapazitit des 2DEGs
cq = €*Dsp vernachlissigt werden kann. In Kapitel 3 wird dies noch einmal aufge-
nommen. Die Quantisierungsenergie des 2DEGs zeigt sich hier in der Einsatzspannung

!Berechnet mit 1D Poisson, entwickelt von Prof. Gregory Snider, Department of Electrical Engi-
neering, University of Notre Dame, www3.nd.edu/~gsnider.

2High-Electron-Mobility Transistor

3Modulation-Doped Field-Effect Transistor


www3.nd.edu/~gsnider
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Vin, unterhalb derer das Subband energetisch iiber der Fermi-Energie liegt und die
Ladungstriger vollstiandig verarmt sind.

Der grofse Vorteil dieser HEMT-Strukturen ist die rdumliche Trennung zwischen Do-
tierung und 2DEG durch einen sogenannten Spacer (undotierte Pufferschicht), wodurch
sich die Streuung an den geladenen Dotieratomen stark unterdriicken lisst [Dingle78].
Insbesondere bei tiefen Temperaturen zeigt sich dies in einer deutlichen Zunahme der
Beweglichkeit p der Ladungstriger im 2DEG. Diese geht iiber das Produkt mit der
Ladungstrigerdichte nop in die Leitfahigkeit o des 2DEGs ein:

o = engpp. (2.11)

Die Leitfahigkeit ist dabei nicht notwendigerweise linear in der Gatespannung, denn
die Beweglichkeit kann ebenfalls von der Ladungstragerdichte abhdngen. Dies hiangt
zum einen mit der Zunahme der Fermi-Geschwindigkeit vp = hkg/m, beim Fiillen
der Zustande im k-Raum zusammen, zum anderen konnen geladene Storstellen durch
eine hohere Ladungstriagerdichte effektiver abgeschirmt werden. Mit Hilfe von Fermis
Goldener Regel fiir die Streuung der Elektronen und einem Storpotential, in dem die
Thomas-Fermi-Abschirmung des 2DEGs beriicksichtigt wird, lasst sich die Wirkung ge-
ladener Coulomb-Streuer nach [Davies98| berechnen. Fiir eine Schicht geladener Streu-
zentren der Dichte Ng im Abstand dg zum 2DEG kann daraus mit einigen Niaherungen
ein analytischer Ausdruck abgeleitet werden:

 Beddki _ 8v/2ed? 372
71'th \/7_1'th 2D

Fiir die hier betrachtete Struktur (Abb. 2.2) folgt damit fiir die Streuung an den ge-
ladenen Dotieratomen mit Ng = 3 - 10?2 cm~2, dg = 16 nm und typischen Ladungstri-
gerdichten von nop = 5...8 - 10" cim~? Beweglichkeiten von = 3...6-10* Vscm 2.
Tatséchlich erreicht werden hier auch bei tiefen Temperaturen (4,2 K) lediglich Beweg-
lichkeiten im Bereich 0,5...1-10*Vscem™ (vgl. Abb. 4.1). Ein moglicher Grund fiir
die Abweichung kann die Annahme eines groken Spacers dg in der Herleitung zu (2.12)
sein, was hier nicht gegeben ist. Dies kann insbesondere bei invertierten Geometrien
zudem durch Dotierungssegregation verstarkt werden, was den Spacer effektiv verkiirzt
|Heiblum85, Pfeiffer91].

Neben geladenen Dotieratomen spielen aber auch Hintergrunddotierung und unge-
ladene Streuer wie Legierungsrauhigkeit, durch zuféllige Verteilung von Aluminiuma-
tomen aus der Al,Ga,_,As-Barriere, bei tiefen Temperaturen eine nicht vernachlissig-
bare Rolle. Letztere wird auch wieder bei invertierten Strukturen durch Segregation
verstirkt [Sadeghzadeh12]. Werden diese Streuereignisse als statistisch unabhéngig an-
genommen, lassen sich ihre individuellen Streuraten (inverse Streuzeit) 1/7; o< 1/,
zur Gesamtstreurate 1/7 oc 1/p addieren. Fiir die Beweglichkeit folgt damit nach der

Matthiessenschen Regel:
1 1
—=> = (2.13)
H Fi

Fiir ungeladene Storstellen spielt die elektrische Abschirmung keine Rolle und der Zu-
sammenhang zwischen g und ngp ist komplexer. Auch Gl. (2.12) kann fiir geladene
Storstellen nur eine grobe Naherung der Zusammenhénge wiedergeben, weswegen die
Abhéngigkeit p(nop) tiblicherweise in Form eines Potenzgesetz ausgedriickt wird:

[ X Nop (2.14)

(2.12)
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wobei der Exponent {iber a = d log 11/d log nop bestimmt wird. Bei tiefen Temperaturen
und iiblichen Strukturen, werden in der Literatur Werte im Bereich von 0,7 bis 1,7
berichtet [Hirakawa86, Hwang08].

In der hier untersuchten Struktur dient das 2DEG vorrangig als Reservoir und De-
tektor der Ladungen in einer Schicht selbstorganisierter Quantenpunkte, deren Grund-
lagen im Folgenden Abschnitt eingefiihrt werden. Da das Kristallgitter in der Nahe
dieser Quantenpunkte Verspannungen aufweist [Stoleru02| wird die Beweglichkeit eines
benachbarten 2DEGs jedoch verringert [Sakaki95]. Hier ist dieser Effekt die wahrschein-
lichste Ursache fiir die vergleichsweise geringe Beweglichkeit. Mit Hilfe von GI. (2.12)
kann aber nun auch der Einfluss einer Ladung in den Quantenpunkten auf die Be-
weglichkeit des 2DEGs abgeschétzt werden. In einem Abstand von 30nm kann diese
Schicht maximal 10'* em™2 Ladungen aufnehmen. Fiir die Beweglichkeit des 2DEGs
folgt damit = 0,6...1,2- 10°Vsem ™2, was in der Summe (2.13) bereits gegeniiber
dem Einfluss der Dotierung vernachlissigt werden kann. Ein Einfluss der Ladung in den
Quantenpunkten auf die Beweglichkeit des 2DEGs ist also zunéchst nicht zu erwarten.

2.2 Nulldimensionale Elektronensysteme

Bisher wurde die Auswirkung eines Finschlusses der elektronischen Zustédnde nur in
einer Richtung betrachtet. Wie die Wellenfunktion eines Elektrons im Atom lokali-
siert ist, so kann auch die effektive Wellenfunktion der Elektronen in einem Halbleiter
durch ein geeignetes Potential in allen Raumrichtungen eingeschréankt werden. Solche
quasi nulldimensionalen Elektronensysteme werden entsprechend als kiinstliche Atome
[Kastner93] oder Quantenpunkte (QD*) bezeichnet [Bimberg98|. Das starke Interes-
se an derartigen Systemen ist zu einem groflen Teil den Erfolgen der vergangenen
Jahre zu verdanken, gezielt einzelne Spinzustédnde in derartigen Systemen zu erzeu-
gen und kohérent zu manipulieren [Hanson08|. Damit sind Quantenpunkte einer der
vielversprechendsten Kandidaten zur Beherbergung zukiinftiger Qubits, der Informa-
tionseinheit eines Quantencomputers [Ladd10|. Ausgehend von dem bereits in einer
Richtung eingeschriankten 2DEG, besteht ein naheliegender Ansatz darin, dieses Sys-
tem mittels lithographischer Verfahren nun auch lateral einzuschranken. Sehr flexibel
ist dabei die Modellierung des Potentials iiber Gateelektroden [Abb. 2.3(a),(b)]. Sie
ermoglicht eine gezielte Positionierung von Quantenpunkten, ihre Kopplung zu kiinst-
lichen Molekiilen und die Erzeugung von Quantenpunktkontakten als empfindliche De-
tektoren |Elzerman04b, DiVincenzo05, Granger12|. Ein Nachteil dieser Methode ist
die elektrostatisch bedingte, geringe Modulation des Potentials aufgrund der entfern-
ten Elektroden an der Oberflache des Halbleiters. Durch diese Begrenzung zihlen diese
Systeme zu den groferen Quantenpunkten mit Dimensionen 2 100 nm. Zur spektralen
Auflésung der entsprechend geringeren Quantisierungsenergien ist daher der Betrieb
bei tiefen Temperaturen von typischerweise < 1K erforderlich. Auf der anderen Sei-
te des Spektrums stellen einzelne Defekte oder Dotieratome [Abb. 2.3(d)] die kleinste
mogliche Realisierung eines Einschlusses im Festkorper dar, mit Dimensionen von der
Groke des effektiven Bohr-Radius a = eagmgy/m ~ 1nm [Ibach09]. Eine der grofen
Herausforderungen dieser Strukturen stellt die gezielte Positionierung zur Realisierung
entsprechender Bauelemente dar [Koenraad11|. Bei mittleren Dimensionen der Gréfsen-

4Quantum Dot
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Abbildung 2.3: Verschiedene Ansdtze zur Realisierung nulldimensionaler Systeme
im Halbleiter. (a) Schema zur lithographischen Strukturierung eines 2DEGs mit-
tels Gateelektroden [Hanson08|, (b) REM-Aufnahme der Gatekontakte einer der-
artigen Probe [Simmonsll], (¢) XSTM-Aufnahme eines selbstorganisierten InAs-
Quantenpunkts in GaAs |Giddingsll], (d) STM-Aufnahme eines Mangan-Atoms in
GaAs [Yakunin04, Koenraad11].

ordnung 10 nm bieten selbstorganisiert gewachsene Quantenpunkte [Abb. 2.3(c)| sowohl
geniigend grofe Quantisierungsenergien fiir den Betrieb bei Temperaturen > 4K, als
auch eine prézise Positionierung entlang der Wachstumsrichtung einer Heterostruktur.
Dieser Typ von Quantenpunkten ist Gegenstand dieser Arbeit und soll im Folgenden
kurz eingefiihrt werden.

2.2.1 Selbstorganisierte Quantenpunkte

Neben der Erzeugung glatter Schichtsysteme mit der MBE-Technik, lassen sich auch
direkt beim Wachstum dreidimensionale Materialinseln herstellen. Antrieb eines sol-
chen Selbstorganisationsprozesses ist die Verspannung, die entsteht, wenn Materialien
unterschiedlicher Gitterkonstanten aufeinander abgeschieden werden. Von besonderem
Interesse ist dabei ein Wachstumsmodus, der bereits lange vor der Entwicklung der
MBE durch Stranski und Krastanov [Krastanow38| beschrieben wurde. Wird InAs
mit einer 7% grokeren Gitterkonstante auf GaAs aufgewachsen, ist die Adhésion zu-
néchst so hoch, dass sich eine erste Monolage (ML) mit angepasster Gitterkonstante, die
sog. Benetzungsschicht ausbilden kann. Ab einer kritischen Bedeckung mit ca. 1,5 ML
kommt es jedoch zu einer abrupten Relaxation und zu einem Ubergang in ein Insel-
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Abbildung 2.4: Selbstorganisiert ge-
wachsene InAs-Quantenpunkte auf
GaAs. (a) REM-Aufnahme eines En-
sembles mit einem mittleren Abstand
von ca. 100nm zwischen den In-
seln. (b) STM-Aufnahme eines Quan-
tenpunktes [Marquez01|, Facettierun-
gen mit runder oder elliptischer Ba-
sis wurden beobachtet. (¢) XSTM-
Aufnahme eines, mit GaAs iiberwach-
senen Quantenpunkts [Giddings11],
Diffusion weicht die Materialgrenzen
auf.

wachstum [Leonard94]|, da die Adhésionskrifte mit zunehmendem Abstand zum Sub-
strat abnehmen. Das komplexe Zusammenspiel aus Oberflichen- und Volumenenergien
(einschlieflich Verspannung) erlaubt dabei unter kontrollierten Wachstumsbedingun-
gen Grofke, Dichte und Morphologie [Pehlke96] zu beeinflussen und sogar der Ubergang
zu Ringen [Lorke(02, Blossey02| ist noch innerhalb der MBE moglich. Aufgrund von
Verspannungsfeldern [Ledentsov96| kommt es zu einer ungeordneten, aber weitgehend
homogenen Dichte der Inseln mit typischen Abstédnden von 100nm [vgl. Abb. 2.4(a)|.
Diese defektfreien Strukturen aus einigen 10* Atomen haben typischerweise einen Ba-
sisdurchmesser von 20nm und eine Héhe von 7nm [Abb. 2.4(b)| mit einer geringen
Grofendispersion im Bereich 10 % [Moison94, Leonard94|. Zur Einbettung in Bauele-
mente lassen sie sich wie in der hier untersuchten Struktur mit GaAs iiberwachsen.
Durch Segregation und Diffusion kommt es dabei zu morphologischen Veranderungen,
bei denen die Inseln noch einmal an Hohe verlieren [Eisele08] und die harten Materi-
algrenzen aufweichen [Giddings11].

Elektronisch interessant werden die InAs-Inseln durch ihre geringere Bandliicke im
Vergleich zum umgebenden GaAs. Sie erzeugen dadurch einen dreidimensionalen Po-
tentialtopf in Leitungs- und Valenzband des Halbleiters. Analog zu vorher, betrachten
wir die Schrodinger-Gleichung in der effektive-Masse-Naherung, unter Zuhilfenahme
eines Separationsansatzes. Zusétzlich zu dem Potential V' (2) entlang der Wachstums-
richtung z haben wir nun auch einen Einschluss in der Ebene der Quantenpunktschicht
x,y. Filir die Komponenten x bzw. y, senkrecht zur Wachstumsrichtung, hat sich dabei
eine harmonische Niherung des Potentials bewiihrt [Sikorski89, Alsmeier90, Wojs96,
Warburton98|. Die Schrodinger-Gleichung ergibt sich dadurch zu:

P’ Lo 9 2 2 _
— 4+ —mw(x®+y°) + V(2)| (r) = Eg(r). (2.15)
2m 2
Durch die geringe Hohe der Quantenpunkte liegen die Quantisierungsenergien in Wachs-
tumsrichtung z geniigend weit auseinander um hier lediglich eine Besetzung des Grund-
zustandes zu beriicksichtigen. Wir wollen daher das Problem 9 (r) = ¢, (2)¥qp(x,y) in
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z-Richtung bereits als gelost und absepariert annehmen und beschrinken uns auf das
verbliebene zweidimensionale Problem. Hier wird der Einfachheit halber ein rotations-
symmetrisches Potential, mit einer einzelnen, isotropen Oszillatorfrequenz w angenom-
men. Fiir den Grundzustand erhilt man damit eine ebenfalls rotationssymmetrische
|[Abb. 2.5(a)] Gauk-Funktion:

1

¢s($7 y) - ﬁlQDe

Die lokale Ausdehnung der Wellenfunktion wird dabei mit der effektiven Linge be-
schrieben:

—($2+y2)/2l2QD. (216)

h

lgp =\ —. 2.17
QD p— (2.17)
Weitere Losungen und damit die angeregten Zustande erhélt man durch Multiplika-
tion mit zwei Hermiteschen Polynomen, bestimmt durch: H;(z) = (—1)ie$2% =

Hierdurch erhilt man zwei Quantenzahlen (7,7 > 0), die der Anzahl der Knoten ent-
lang z- bzw. y-Richtung entsprechen. Bei Verwendung eines rotationssymmetrischen
Koordinatensystems (z,y) — (7, ) erhilt man stattdessen eine radiale Quantenzahl
p=0,1,... und eine Quantenzahl [ = 0,4+1,+2, ..., die dem Drehimpuls der einge-
fangenen Ladungstriger entspricht. Fiir die Energieeigenwerte erhilt man dann:

E,;=hw2p+|l|+1) bzw. E;;=hw(i+i+1). (2.18)
In Analogie zur Atomphysik werden die Zustdnde gleicher Energie zu einer ,Schale” x
zusammengefasst und mit den Buchstaben k = s,p,d, ... indiziert. In Absténden der

Quantisierungsenergie hw sind die Schalen damit unter Beriicksichtigung der Spinent-
artung 2x-fach entartet. Mit der radialen Quantenzahl p = 1 kann in der d-Schale auch
ein drehimpulsloser Zustand mit [ = 0 realisiert werden, den wir von den Zustidnden
d+ mit [ = £2 durch die Benennung dy unterscheiden wollen.

Abb. 2.5 zeigt die Aufenthaltswahrscheinlichkeiten der Zusténde fiir die beiden
energetisch niedrigsten Schalen s und p. Fiir ein rotationssymmetrisches Potential ist
der Drehimpuls eine gute Quantenzahl und die Wellenfunktion ¢,, = v, £ iy, ist
ebenso rotationssymmetrisch [Abb. 2.5(d)]. Bedingt durch die Facettierung oder eine
In-Diffusion beim Wachstum® kann das Potential der Quantenpunkte aber deformiert
sein. Auch ohne Magnetfeld entlang der Wachstumsrichtung z ist dann die Entartung
der p-Schale aufgehoben. In diesem Fall kann die Kartesische Reprisentation der Wel-
lenfunktion v, , auch experimentell beobachtet werden [Wibbelhoff05, Wibbelhoff06,
Leil0, Rontanill].

Uber ein geeignetes Reservoir lassen sich die Quantenpunkte mit Elektronen oder
Lochern besetzen. Ein einzelnes Elektron als QD-Wasserstoff kann dabei einen der
oben beschriebenen Zustinde des harmonisches Oszillators einnehmen. Durch die zu-
sdtzliche raumliche Einschrankung kann hier jedoch die Wechselwirkung der Elektronen
untereinander nicht wie beim Auffiillen der 2DEG-Zusténde vernachlissigt werden. Be-
riicksichtigt man in Gleichung (2.15) noch einen Wechselwirkungsterm, so erhélt man
fiir das zweidimensionale Problem von n Elektronen an den Koordinaten r; = (x;,y;)
die Vielteilchen-Schrodinger-Gleichung:

p?
L~ 2m,
1

1=

n 1 - 62 n 1
AT o) = E(ry, .y, (2,19
+; 5T + 8m€0;# p—— G(r,...r0) = E(ry,...r). (2.19)

5Aufgrund von anisotroper Beweglichkeiten der Atome an der Oberfliche.
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Abbildung 2.5: Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Wellenfunktionen im Ortsraum, in
Einheiten von lqp. Der Grundzustand (a) ist am Koordinatenursprung lokalisiert, der
erste angeregte Zustand mit der Energie 2Aw kann je nach Symmetrie des Potentials
(b,c) Kartesisch (p,,) oder (d) rotationssymmetrisch (p1) représentiert werden.

Fiir das Zweiteilchen-Problem des @D-Helium lisst sich die Schrodinger-Gleichung
durch Ubergang zu Schwerpunkt- und Relativkoordinaten und unter der Annahme
schwacher Coulomb-Wechselwirkung im Vergleich zur Quantisierungsenergie Aw l6sen
[Merkt91]. In erster Ndherung kénnen dann die Wellenfunktionen des harmonischen
Oszillators weiter verwendet werden. Fiir Quantenpunkte mit n < 10 Elektronen stellen
diese Hartree-Fock-Losungen eine gute Ndherung im Vergleich zur exakten, direkten
Diagonalisierung dar [Pfannkuche93|.

Analytisch ist bereits das QD-Lithium nicht ohne weitere Niaherungen lésbar und
die direkte Diagonalisierung wird deutlich aufwendiger. Hier wollen wir daher noch
einen Schritt weiter vereinfachen und die Einteilchen-Zusténde nach [Warburton98| als
vollig ungestort annehmen. Betrachten wir nur den Term der Coulomb-Wechselwirkung
fiir zwei Elektronen in den ungestorten Zustédnden 1; und v;, so erhdlt man zwei
Beitrage zur Gesamtenergie. Fiir die klassische, direkte Coulomb-Energie E- und die
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quantenmechanische Austausch-Energie Ex ergibt sich:

_ |i(1 ’ |v; 7'2)‘ 3, 13
Ec(%',%') = 47T6€0// |7'1—’I"]2| d Tld 9 bzw. (220)
Ex(Q/Ji,ZDj) = 47T6€0 // ’7‘1 —7'2’ d Tld T9. (221)

Fiir zwei Elektronen im Grundzustand s erhilt man so [Warburton98| die direkte

Coulomb-Energie:
2

4\ 2meeplan

Die Wechselwirkungen zwischen unterschiedlichen Zustdnden kénnen nun als rationale
vielfache dieser sogenannten Coulomb-Blockade F¢ angegeben werden. Die Energi-
en der Coulomb-Korrekturen in der Hartree-Fock-Nédherung finden sich in [Merkt91],
fiir das ungestorte Modell in [Warburton98|. In dem ungestérten Modell kann nun
sehr einfach die Gesamtenergie F), eines n-Elektronen-Zustandes aus der Summe der
Einteilchen-Energien E,; und aller Paarwechselwirkungen geschrieben werden:

EC - EC(%,%) = (222)

ZEN i) + Z [Bo(i, ;) + Bx(ti, 1)) - (2.23)
zg;éz

Dazu wird lediglich die Konfiguration bzw. die Verteilung der Elektronen auf die
Einteilchen-Zusténde s,py,dy g, ... bendtigt (vgl. Abb. 2.5). Da sich ein n-Teilchen-
Zustand durch mehr als eine Konfiguration realisieren lasst, tritt ein zusétzlicher Index
m > 0 zur Zahlung auf. Bei tiefen Temperaturen wird im Gleichgewicht dabei nur
die Konfiguration mit der niedrigsten Energie £, o = F,, besetzt sein. In einem Nicht-
Gleichgewicht lassen sich aber auch angeregte Zustidnde m > 0 erzeugen, die dann
unter Energieabgabe iiber Phononen- oder Photonen-Erzeugung in den Grundzustand
m = 0 zerfallen. Denkt man sich einen Grundzustand aus n — 1 Elektronen bereits
realisiert und fiigt in Gedanken ein weiteres Elektron hinzu, so lassen sich Zustédnde
aufsteigender Energien m = 1,2, ... mit unterschiedlicher Entartung erzeugen. Einige
dieser m-ten angeregten Zusténde sind in Tabelle 2.1 aufgelistet, zusammen mit ihren
Energien und dem Entartungsgrad d aufgrund von Gesamtdrehimpuls L, und Spin S..

2.3 Kopplung von Quantenpunkten und Elektronen-
gasen

Durch die Kopplung an ein geeignetes Ladungstréigerreservoir lassen sich selbstorga-
nisierte Quantenpunkte kontrolliert mit Elektronen oder Lochern besetzen. Eine der
ersten elektrischen Charakterisierungsmethoden nulldimensionaler Systeme stellt dabei
die Kapazitits-Spannungs-Spektroskopie (CV®) dar [Lambe69|. Friihe Geometrien zur
Untersuchung selbstorganisierter Quantenpunkte d&hneln daher einem Plattenkondensa-
tor, bei dem eine Quantenpunktschicht in das Dielektrikum (undotiertes Al,Ga;_,As)
eingebettet wurde. Die zwei Elektroden des Kondensators bilden sich aus einer Metall-
schicht an der Oberfliche des Halbleiters und einer entartet dotierten Schicht im Halb-
leiter, deren Dotiertyp die Untersuchung von Elektronen- |[Drexler94, Fricke96| oder

6Capacitance-Voltage
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’ n \ m Konfiguration  Energie £, ,, S, L, d ‘

n=1 0 s hw :I:% 0 2
V|1 pe 2hw 41 4
2 dig 3hw +5 0,£2 6

0 ss 2hw  + Ec 0 0 1

n=2 1 spy 3hw + i1Eec 0,£1 1 6
'/l —4_— 2 spy 3hw + 2Ec 0 +1 2
3 sdig dhw + 1Ec 0,41 0,£2 9

4 sdy dhw + HEc 0 £2 2

5 sdy dhw + 1Ec 0 0 1

n=3 0 sspy dhw  + %EC :I:% +1 4
Wy |1 ssa She + SEB. £l 2 4
2 ssdy Shw + 2Ec +3 0 2

Tabelle 2.1: Gesamtenergien £, ,,, aus dem ungestorten Einteilchen-Modell fiir verschie-
dene Konfigurationen m. Jeweils n — 1 Elektronen bilden einen Grundzustand m = 0,
zu dem ein weiteres Elektron in einen freien Einteilchen-Zustand hinzugefiigt wird.

Lochzustinden |[Medeiros-Ribeiro95, Reuter04] erlaubt. Das Ladungsreservoir stellt
in diesen Strukturen die quasi-metallische Dotierung dar, die iiber eine diinne (ca.
20 ...40nm) Tunnelbarriere mit den Quantenpunkten verbunden ist. Bereits frith wur-
de dabei die Dotierung auch durch ein 2DEG ersetzt, um Einfliisse der Quantenpunkte
auf die Beweglichkeit des 2DEGs zu untersuchen |[Sakaki95|. Diese Transistorstruk-
tur ermoglicht jedoch einen neuen experimentellen Ansatz neben der CV-Methode
durch eine Detektion der Leitfahigkeit des 2DEGs [Ruf06b, Ruf06¢c|. Insbesondere
die Erweiterung zur zeitaufgelosten Leitfahigkeitsspektroskopie und die Moglichkeit,
den Tunnelstrom in die Quantenpunkte direkt zu messen, macht dieses System attrak-
tiv [Marquardt09, Marquardt11b|. Da sich das 2DEG in vieler Hinsicht ebenfalls wie
eine Metallplatte verhélt, konnen dabei viele Konzepte der CV-Methode {ibernommen
werden.

Wir betrachten die Energiebilanz beim Besetzen der Vielteilchen-Zustédnde in der
untersuchten Probengeometrie. Abb. 2.6 zeigt Schichtaufbau und Verlauf der Lei-
tungsbandkante Ep,(z) der Al,Ga;_,As-Heterostruktur.” Die Schicht selbstorganisierter
InAs-Quantenpunkte befindet sich im (undotierten) Dielektrikum zwischen den metal-
lischen Schichten einer Schottky-Gateelektrode und dem 2DEG mit den Abstinden®
dy = 151nm bzw. dy = 24nm. An der Oberfliche kann die Energie des Leitungs-
bandes iiber das Anlegen einer Gatespannung Vg relativ zur Schottky-Barriere eVs
erniedrigt werden Fp,(0) = e(Vs — V). Da die gesamte Spannung linear zwischen Ga-

7Eind@mensionale Losung mit einer ML InAs als Benetzungsschicht anstelle des QD-Potentials, das
mit den Ubergangsenergien zur Veranschaulichung eingefiigt wurde.
8Bezogen auf: Oberfliche, Quantenpunktbasis und Maximum der 2DEG-Ladung.
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Abbildung 2.6: (a) Schichtstruktur und Leitungsbandverlauf der untersuchten Pro-
be. Eine Schicht InAs-Quantenpunkte ist im Dielektrikum eines Plattenkondensators
aus Gateelektrode und 2DEG eingebettet. (b) Vergroferung des aktiven Bereichs. Die
Energiednderung am Ort der Quantenpunkte folgt linear der Gatespannung iiber den
Hebelarm A. Die Coulomb-Wechselwirkung hebt die Entartung der Einteilchen-Niveaus
auf und fiithrt zu den Ladeenergien ¢,.

te und 2DEG abfillt, folgt fiir die Leitungsbandkante am Ort der Quantenpunkte
FEr(dy) = M 'e(Vs — V). Der Proportionalititsfaktor A wird als Hebelarm bezeichnet
und ergibt sich in einfachster Ndherung aus den geometrischen Abstinden der Schich-
ten. Fiir die betrachtete Probengeometrie folgt damit:

di+dy

A
da

=7. (2.24)

Fiir Spannungen in Sperrrichtung und kleine Durchlassspannungen Vg < 0,6V er-
laubt der asymmetrische Aufbau dy > d; einen Ladungsaustausch nur zwischen 2DEG
und Quantenpunkten, da der Tunnelwiderstand zum Gate als hinreichend grofs ange-
sehen werden kann. Das relevante chemische Potential, das die Besetzung der Quan-
tenpunktzustinde regelt, ist damit das (Quasi-) Fermi-Niveau am Ort des 2DEGs,
Er = 0, was wir als Energiereferenz fiir alle Spannungen verwenden wollen. Wir be-
trachten zunéchst einen Fall, bei dem der Quantenpunkt im elektrostatischen Gleich-
gewicht einen n-fach geladenen Grundzustand besetzt. In dem Feld zwischen Gate und
2DEG muss nun zusétzlich zu den Vielteilchen-Energien FE,, nach Gl. (2.23) auch die
elektrostatische Energie seiner n-fachen Elementarladung beriicksichtigt werden. Fiir
die korrigierte Gesamtenergie E! erhélt man damit:

E =E,—n\""'e(Va — Vo), (2.25)

wobei der Versatz Vj, sowohl die Schottky-Barriere als auch die Einschlussenergie® der
Quantenpunkte beriicksichtigt. Ein Ubergang bzw. eine Besetzungséinderung im Quan-

9Energetischer Abstand des niedrigsten QD-Niveaus zur Leitungsbandkante im GaAs.
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Abbildung 2.7: (a) Energien der Vielteilchen-Zusténde unter Beriicksichtigung der
elektrostatischen Energie am Ort der Quantenpunkte tiber Spannung V = Vg — V4.
Die Besetzung eines Vielteilchen-Zustands kostet mehr Energie, aber der elektrostati-
sche Energiegewinn iiberwiegt bei hoheren Gatespannungen. Die Spannungen an den
Schnittpunkten E! |, = E' beschreiben die Ubergiinge zwischen der Besetzungszahl
n — 1 und n. Thre Abstdnde Aeg, folgen aus Vielteichen- und elektrostatischer Energie.
(b) Experimentell bestimmte Zustandsdichte iiber Gatespannung. Eine Grofenvertei-
lung der Quantenpunkte bewirkt die inhomogene Verbreiterung als Uberlagerung ein-
zelner, scharfer Besetzungsdnderungen.

tenpunkt n <+ n + 1 ist dann energetisch erlaubt, wenn die Energiedifferenz der Be-
setzungszustinde dem chemischen Potential im Reservoir der Elektronen im 2DEG
entspricht, wenn also gilt:

1 —E,=Ep=0 (2.26)

Dies entspricht gerade den Schnittpunkten der durch Gl (2.25) bestimmten Geraden.
Abb. 2.7(a) veranschaulicht dies fiir die ersten sechs Ladungstriiger, die die zwei- und
vierfach besetzbare s- bzw. p-Schale sukzessive fiillen. Durch die Coulomb-Wechsel-
wirkung der Vielteilchen-Zustinde spalten die zwei Schalen der Einteilchen-Zustédnde
nun in sechs diskrete Ladeniveaus ¢; .. .gq auf [vgl. Abb. 2.6(b)|. Auch ohne Kenntnis
der Quantisierungsenergie E, op in z-Richtung lassen sich nun die in Abb. 2.7 gezeig-
ten Abstiande Ae, = €,41 — €, zwischen den Ubergingen der Grundzustinde aus den
Energien nach Gl. (2.23) berechnen.

Fiir die Zustandsdichte eines einzelnen Quantenpunktes erhélt man damit eine Sum-
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me aus Delta-Distributionen: Dop = > (¢ — &,,). Typischerweise werden Messungen
jedoch an einem grofien Ensemble von ca. 10° Quantenpunkten durchgefiihrt. Da nicht
alle Quantenpunkte exakt identisch sind und eine inhomogene Grofenverteilung aufwei-
sen, sind die Ubergangsenergien ebenfalls nicht beliebig scharf definiert. Im Ensemble
konnen wir daher die Zustandsdichte der Quantenpunktschicht als Summe von Vertei-
lungsfunktionen Dqgp = > A(e —¢,,) auffassen, wobei wir A(e) in erster Ndherung als
Normalverteilung annehmen wollen. Fiir die Ladungstrager nqp in einer Schicht mit
einer Dichte von Nqp selbstorganisierten Quantenpunkten folgt dann:

o0

nan(e) = / Dap(e)de’ und  Ngp = / A(e')de (2.27)
Eine Messung dieser Zustandsdichte zeigt Abb. 2.7(b) als Funktion der Gatespannung
Vi. Nach dem oben beschriebenen Modell nach [Warburton98| kann nun aus einer
Messung der Spannungsabstinde AV, = AAc, /e zwischen den ersten drei Ubergin-
gen (s — ss — sspy, Tab. 2.1) die mittlere Quantisierungsenergie fiw und Coulomb-
Blockade E¢ der Quantenpunkte bestimmt werden. Ist die mittlere Halbwertsbreite A,
der Verteilung A(e) kleiner als die Coulomb-Energien zwischen den Zustdnden, konnen
auch in einem grofen Ensemble noch einzelne Ubergiinge aufgeldst werden. Fiir die
hier untersuchte Probe folgen die Werte:

hw=45meV, Ec=21meV, A,=19meV . (2.28)

Mit der Quantisierungsenergie fww ist es nun auch méglich, die Ubergéinge in ange-
regte Zustdnde zu berechnen. Dabei ist die elektrostatische Energie eines n-fach gela-
denen, angeregten Zustandes lediglich um die Energiedifferenz E, ,, — E,, von seinem
Grundzustand m = 0 verschoben (vgl. Tab. 2.1). Ihre Energie verlduft damit parallel
zu den in Abb. 2.7 gezeigten Grundzustinden mit gleicher Besetzung n. Die energeti-
schen Absténde fiir das Laden eines m-ten angeregten Zustandes von seinem n-Teilchen
Grundzustand €, ,,, — €, = Eym — E,, folgen daher direkt aus Tabelle 2.1. Fiir die ersten
zwei Elemente, QD-Wasserstoff und QD-Helium, folgen die erwarteten Abstédnde fiir
die untersuchte Probe:

s —p (meV) s—d (meV)
QD-Wasserstoff: ¢, —e10 = 45 89 (2.29)
QD-Helium: €5, — 20 = 34,39 79,81, 83

Bei QD-Helium spalten die Schalen durch die Austauschwechselwirkung in die energe-
tisch niedrigeren Spin-Triplett-Zusténde (S = 1) und die energetisch héheren Singulett-
Zusténde (S = 0) auf. Fiir die p-Schale betrigt der Abstand hier E¢/4 ~ 5meV. Im
exakteren Modell nach [Merkt91| werden FE¢/2 ~ 10meV erwartet. Beide Werte sind
jedoch kleiner als die inhomogene Breite des Quantenpunktensembles. Im Rahmen der
experimentellen Genauigkeit geniigt also das einfachere Modell, das zumindest eine
Abschétzung der erwarteten Quantisierungsenergie hw der Quantenpunkte erlaubt.

Fiir eine Messmethode, die nur auf eine Anderung der Gleichgewichtsbesetzung
empfindlich ist, sind diese angeregten Zustidnde nicht zugénglich. Die Kopplung an das
2DEG erlaubt jedoch auch zeitaufgeloste Messungen, bei denen die Quantenpunkte
gezielt iiber die angeregten Zustande geladen werden. Der Detektor ist dabei die Leit-
fahigkeit des 2DEGs selbst. Diese Methode und die Herstellung, der dafiir bendtigten
Proben, soll im Folgenden beschrieben werden.



Kapitel 3

Zeitaufgeloste
Leitfahigkeitsspektroskopie

Quantenpunktzustinde iiber eine Leitfahigkeitsmessung zu detektieren erfordert ein
Probendesign, das einem Floating-Gate-Transistor entspricht. Eine Schicht selbstorga-
nisiert gewachsener InAs-Quantenpunkte dient dabei als Floating-Gate zwischen einem
Steuergate und dem 2DEG als Leitkanal. In diesem Kapitel soll die untersuchte Pro-
benstruktur und die angewandte Messmethode beschrieben, sowie auf die speziellen
Anforderungen an das Transistordesign fiir zeitaufgeloste Leitfihigkeitsspektroskopie
eingegangen werden.

3.1 Probenstruktur - Floating-Gate-Transistor

Ein schematischer Aufbau der Transistoren, wie sie in dieser Arbeit untersucht werden,
ist in Abb. 3.1(a) gezeigt. Die einfachste Variante benotigt lediglich zwei Ohmsche
Kontakte und ein Schottky-Gate. Zur Bestimmung von Transportparametern lassen
sich aber auch weitere Ohmsche Kontakte hinzufiigen, um Van-der-Pauw- oder Hall-
Bar-Strukturen zu realisieren.

Der Aufbau der Heteroschichten ist noch einmal in Abb. 3.1(b) gezeigt. Im Prinzip
handelt es sich dabei um einen HEMT auf AlGaAs-Basis. Damit die Quantenpunkte
sich gezielt iiber das 2DEG laden lassen, wird die Dotierung jedoch invertiert, also
anders als iiblich, substratseitig vom 2DEG gewachsen. Hergestellt wurde das Schicht-
system mittels MBE-Verfahren auf einem GaAs-Substrat. Nach einer 200nm GaAs-
Pufferschicht und einem 160nm AlAs/GaAs (2nm/2nm) Ubergitter, zum Ausgleich
von Unebenheiten im Substrat, werden 300 nm Al 3,GaggsAs gewachsen. Es folgt eine
Silizium-d-Dotierung mit einer Konzentration von 3 - 102 cm~2. Nach der Dotierung
wird die Alg34Gag.geAs-Schicht fiir 16 nm undotiert als Spacer fortgesetzt. Eine 15 nm
Schicht GaAs dient als Quantentopf fiir das 2DEG, das durch eine Tunnelbarriere aus
10nm Alg34GaggsAs und 5nm GaAs von den InAs-Quantenpunkten getrennt wird.
Die Quantenpunkte wachsen im Stranski-Krastanov-Modus, bei einer Bedeckung von
1,9 ML mit einer nominellen Dichte von Ngp = 10'%m~2. Sie werden im Anschluss mit
30nm GaAs iiberwachsen, auf das zur Isolation ein Ubergitter von 116 nm AlAs/GaAs
(3nm/1nm) folgt, welches an der Oberfliche mit 5nm GaAs vor Oxidation geschiitzt
wird.

19
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Abbildung 3.1: (a) Schematischer Aufbau einer Transistorstruktur fiir Leitfihigkeits-
detektion von Quantenpunktzustinden mit Ohmschen Source/Drain Kontakten zum
2DEG und Steuergate. (b) Schichtstruktur des invertierten HEMT. Quantenpunkte
und 2DEG sind durch eine 30nm AlGaAs Barriere getrennt, bei einem Abstand von
150 nm zum Gatekontakt. Die Dotierung liegt substratseitig, so dass die (QDs nur iiber
das 2DEG geladen werden.

Die fertigen Wafer werden in Stiicke zu ca. 4 x 4mm? gespalten, auf denen dann
die, fiir die jeweiligen Messungen bendtigten, Kontakte definiert werden. Die drei erfor-
derlichen Herstellungsschritte werden mit Standardverfahren der optischen oder auch
Elektronenstrahllithografie (EBL) umgesetzt. Die EBL wird dabei nicht nur fiir klei-
nere Strukturen, sondern auch wegen ihrer groferen Flexibilitédt, fiir die maskenfreie
Herstellung kleiner Probenserien verwendet. Der erste Schritt der Lithografie besteht
darin, eine Messgeometrie (Mesa) zu definieren, indem Material durch eine Losung
HySO4:Hy049:HoO im Verhéltnis 3:1:100 abgetragen wird. Die Atztiefe betragt ca.
200 nm, bis unter die Dotierungsschicht. Der néchste Schritt ist die Definition Ohmscher
Kontakte als Source und Drain (oder gegebenenfalls auch Spannungsabgriffe). Fiir die
n-Typ Kontakte wird dazu ein Schichtsystem aus Ni/AuGe/Au (10/200/100 nm) mit-
tels physikalischer Gasphasenabscheidung (PVD) an den gegeniiberliegenden Enden
der Mesa aufgebracht. Im Anschluss wird die metallisierte Probe in einem Ofen unter
Formiergasdurchfluss (Ar mit 5% Hz) nach einer Rampe (15 min) fiir 1 min bei 450°C
erhitzt. Hierbei werden Gallium-Atome von dem Gold aufgenommen und das Germani-
um diffundiert in den Halbleiter, um den Ohmschen Kontakt zum 2DEG herzustellen.
Zuletzt wird eine Metallisierung aus Ti/Au (10/200nm) als Steuer-Gate zwischen die
Source- und Drain-Kontakte aufgebracht. Zur elektrischen Verbindung mit dem Auf-
bau wird das Waferstiick auf einen Keramikchipcarrier mit Bondkontakten geklebt.
Uber einen Aluminium Wedge-Bond (Drahtdurchmesser 251m) werden die Kontakte
auf dem Wafer mit den Kontakten auf dem Chipcarrier verbunden. Da der Ultraschall-
puls des Wedge-Bonders den Halbleiter lokal schidigt, wird insbesondere bei kleineren
Strukturen zusammen mit dem Gate auch ein separater Bondkontakt definiert. Dieser
ist zur Vermeidung parasitirer Kapazititen auf die gedtzte Oberfliche aufgebracht.

Alle Messungen werden unter kryogenen Bedingungen bei 4,2 K durchgefiihrt, wenn
nicht explizit eine Temperatur angegeben wird. Die Probe befindet sich dazu unter
Helium-Kontaktgasatmosphére in einem Edelstahlrezipienten mit den entsprechenden
elektrischen Durchfiihrungen. Die Kiihlung des Rezipienten erfolgt entweder iiber ein
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Abbildung 3.2: Vergroferter Ausschnitt der Heterostruktur (a) lokal und (b) ener-
getisch mit Leitungsbandkantenverlauf Fp. Bewegliche Ladungstriger konnen sich in
dem Quantentopf {iber der Dotierung sammeln. Wird Ladung in den Quantenpunkten
eingefangen, fiihrt die Abschirmung zu einer Verringerung der beweglichen Ladungs-
tragerdichte. Die Abschirmung kann mit dem Kapazitidtsmodel (c) abgeschétzt werden.
Geometrische Kapazititen folgen aus den Abstinden der Schichten, die Quantenkapa-
zitdten (blau) aus den jeweiligen Zustandsdichten.

Helium-Bad oder iiber einen geschlossenen Helium-Gaskreislauf.

3.2 Detektion durch Verarmung

Ein Ausschnitt des elektrisch aktiven Teils der Heterostruktur ist zusammen mit dem
Verlauf der Leitungsbandkante in Abb. 3.2 gezeigt. Ladungen innerhalb des Halbleiters
kénnen sich auf Quantenpunkte, 2DEG und Dotierung verteilen, um die Ladung zu
kompensieren, die auf das Gate aufgebracht wird. Bei typischen Betriebsspannungen
liegen die Dotierniveaus energetisch iiber dem chemischen Potential Fr des 2DEGs,
so dass sich ihr Ladungszustand nach dem Abkiihlen der Probe nicht mehr verindert.
Der Abstand zwischen 2DEG und Quantenpunkten ist jedoch gerade so gewihlt, dass
sich ihre Zustidnde je nach Gatespannung oberhalb oder unterhalb des Potentials Ep
befinden, wodurch ein Ladungsaustausch erméglicht wird (vgl. Kap. 2.3).

Wird die Quantenpunktschicht mit Angp Elektronen aufgeladen, wird das Potential
der Gatespannung effektiv abgeschirmt [siche Abb. 3.2(b)], so dass die Ladungstriger-
dichte im 2DEG um Angyp verringert wird. Wie effektiv die Abschirmung ist, lisst
sich iiber das in Abb. 3.2(c) gezeigte Ersatzschaltbild abschétzen [Luryi88, Ruk06b].
Verwendet man eine mittlere Dielektrizitdtszahl ¢ ~ 12 der Schichten, erhilt man die
spezifischen, geometrischen Kapazititen C' = eeg/d einfach aus den Abstinden! zwi-
schen Gate und Quantenpunktschicht zu Cq/qp ~ 70nF/ cm? bzw. zwischen Quanten-
punktschicht und 2DEG zu Cqp2p ~ 450 nF/ch. Chg stellt die Hintergrundkapazitét
dar, da die Spannung auch iiber Si- und Hintergrunddotierung in das Substrat abfallen
kann.

1Statt einer Berechnung der Permittivitiit iiber eine Reihenschaltung aller Schichtkapazitéiten wur-
de hier lediglich der Al-Gehalt gemittelt.
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Die in blau gezeigten Quantenkapazititen [Luryi88| verhalten sich dabei wegen ihrer
Energieabhingigkeit nicht wie klassische Kapazitidten. Da die Anzahl ihrer Ladungstra-
ger iiber die Zustandsdichte mit der Energie (bzw. Spannung) verkniipft ist, muss diese
in der Ersatzkapazitit beriicksichtigt werden. Die 2DEG Kapazitdt ist in dem fiir die
Messungen relevanten Spannungsbereich konstant und folgt aus der Zustandsdichte fiir
ein einzelnes Subband |Gl. (2.5)] zu Cop = €2Dyp & 4500 nF /cm?. Die Ersatzkapazitit
der Quantenpunktschicht Cqp = €*Dqp ldsst sich aus einer Messung der Zustands-
dichte Dqp abschétzen [Abb. 2.7(b)]. Unter der Annahme einer mittleren Breite der
Verteilungsfunktion fiir die ersten sechs Ladungszustinde und ein typisches Spannungs-
fenster der Messung von 10 mV, findet man, dass maximal 7% der Quantenpunkte ein
Elektron aufnehmen bzw. abgeben konnen. Fiir die Ersatzkapazitit der Schicht folgt:
Cqp =~ 0,07eANgp/10mV =~ 80nF/cm?. Unter Vernachldssigung der parallelen Hin-
tergrundkapazitit Cgg < Chp ldsst sich damit der Einfluss der Quantenpunktladung
auf den geometrischen Hebelarm abschétzen:

1 1
: +
Ca/qp  Canyep + Cop(N)

A = [Cqpy2p + Can(N)] =73...86. (3.1)

Die energieabhangige Quantenkapazitidt Cop o< Dgp kann also zu einer spannungs-
abhingigen Zunahme des Hebelarms fiihren, der am Maximum der inhomogen verbrei-
terten Zustandsdichte Dqgp bis auf 8,6 anwachsen kann. Dies ldsst sich anschaulich so
verstehen, dass die Ladung in der Quantenpunktschicht zu einem ,Knick” im Leitungs-
band fiihrt, der sich beim Transfer der Ladung vom 2DEG in die Quantenpunkte bildet.
Wihrend dieses Transfers ist der Hebelarm nicht konstant. Fiir das 2DEG bedeutet die
Anhebung des Leitungsbandes am Ort der Quantenpunkte eine effektive Verringerung
der Gatespannung und eine damit verbundene Verarmung von Ansp Ladungstrigern.
Diese lédsst sich nun ebenfalls aus den Kapazititen abschétzen zu:

1
ARQD == (1 - X) A?’LQD. (32)

Die verbleibende Ladung von Angp/A verteilt sich dabei auf das Gate, sie wird bei-
spielsweise zur Kapazitatsspektroskopie genutzt. Das 2DEG ist also vergleichswei-
se sensitiver auf die Ladungsinderung in den Quantenpunkten. Da sich die Ande-
rung des Hebelarms lediglich innerhalb eines kleinen Spannungsfensters am Maxi-
mum der Zustandsdichte Dqgp bemerkbar macht, wollen wir ihn in erster Néherung
(Cqp < Cgp/2p) als spannungsunabhéngig betrachten und im Folgenden den geome-
trischen Hebelarm A\ = 7 verwenden.

Befindet sich die Ladung in den Quantenpunkten, ist sie nicht beweglich und die
Leitfahigkeit des HEMTs ergibt sich allein aus der Leitfdhigkeit o = ensppu des 2DEGs.
Die Abschirmung durch die geladenen Quantenpunkte kann also direkt iiber die Leit-
fahigkeit gemessen werden. Dabei spielt nicht nur die reine Abschirmung eine Rolle,
sondern auch die Beweglichkeitsinderung. In fritheren Arbeiten konnte gezeigt werden,
dass dabei die Beweglichkeitsdnderung anteilig die gleiche Wirkung auf die Leitfa-
higkeitsanderung hat wie die Ladungstrigerdnderung selbst [Marquardtllal. Ursache
dafiir kann sowohl eine direkte Streuung an den geladenen Quantenpunkten als auch
eine indirekte Konsequenz aus der Ladungstrigerinderung durch eine Anderung der
Abschirmlénge im Elektronengas sein. Diese Frage soll in Abschnitt 4.1 beantwortet
werden. Im Folgenden soll die dafiir n6tige Messmethode beschrieben werden.
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Abbildung 3.3: (a) Ersatzschaltung unter Beriicksichtigung von Tunnelwiderstand R
in die Quantenpunkte und Serienwiderstand Rs des 2DEGs. Eine zeitliche Trennung
der Ladeprozesse ist moglich fiir RyCqp > RsChp. (b) Reaktion der Leitfihigkeit auf
einen Sprung AV in der Gatespannung und (c) Bandkantenverlauf der zwei entschei-
denden Prozesse. Dem Absenken des Leitungsbandes folgt ein schneller (RsCsp ~ ps)
Ladevorgang (1) in den Quantentopf des 2DEGs. Der Ladevorgang in die Quanten-
punkte (2) fithrt zu einer Anhebung des Leitungsbandes, das Ladungstriger im 2DEG
verarmt. Durch die Tunnelbarriere ist das Laden der Quantenpunkte auf RrCqp ~ ms
verzogert. Die Leitfahigkeitsinderung Ao (t) enthdlt somit nur die Information vom
Tunnelprozess in die Quantenpunkte.

3.3 Messmethode: Dynamische Trennung der Lade-
vorgange

Wie in Abb. 3.1 gezeigt, ldsst sich die Leitfahigkeit des HEMT durch eine Strommessung
Ip bei konstanter Drainspannung Vp bestimmen. Fiir eine Vierpunktmessung ldsst sich
aber auch ein konstanter Strom vorgeben, wie z.B. zur Bestimmung der Hall-Spannung.
Da auf die Quantenpunkte in Drainnshe eine effektiv geringere Gatespannung wirkt,
nimmt die Verbreiterung der Lademaxima in der Ensemblemessung mit der Drain-
spannung zu. Der Spannungsabfall zwischen Source und Drain (hier typischerweise
Vb ~ 10mV) sollte daher méoglichst klein gehalten werden.

Der Strom wird dann mit einem Impedanzwandler in eine Spannung transformiert
und iiber einen Analog-Digital-Wandler an den Messrechner iibergeben. Getriggert wird
die Messung iiber einen Funktionsgenerator, der zusétzlich ein Rechtecksignal mit einer
Amplitude AV auf das Steuergate des HEMTs ausgibt.

Die Reaktion des Systems auf einen positiven Sprung in der Gatespannung ist in
Abb. 3.3 gezeigt. Durch den Spannungssprung wird das Leitungsband an der Oberflache
abgesenkt, so dass Ladung in den Quantentopf flieflen kann und sich die Leitfahigkeit
im 2DEG erhoht. Die Zeitskala fiir diesen Prozess ist typischerweise <ps und folgt im
Kapazitatsmodell [Abb. 3.3(a)| aus dem Produkt RsChp. Sie ldsst sich durch niede-
rohmige (z.B. breite) Kontaktbereiche und ein kurzes Gate verringern, worauf noch
einmal genauer in Kapitel 6 eingegangen wird. Die Zeitkonstante RtCqp der Tunnel-
prozesse in die Quantenpunktzustinde lasst sich iiber die Lange und Zusammensetzung
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Abbildung 3.4: (a) Pulsschema der Gatespannnung und (b) Antwort der Leitfahig-

keit des 2DEGs. Auf das Umschalten von V,, nach Vg, folgt zunéchst ein schneller

Anstieg der Leitfahigkeit durch das Laden des 2DEGs. Anschliefend folgt eine langsa-

mere Abnahme durch das Laden der Quantenpunkte. Die unterschiedlichen Zeitskalen

ermoglichen die Trennung (c) der Leitfahigkeit, in einen Anteil mit und ohne Ladung
in den Quantenpunkten.

(Aluminium-Anteil) der Tunnelbarriere nahezu beliebig einstellen und liegt hier im Be-
reich von ms.

Die unterschiedlichen Zeitskalen erlauben es, die Tunneldynamik der Quantenpunk-
te unabhingig von dem Laden des 2DEGs auszuwerten. Hierzu wird nur die Anderung
der Leitfahigkeit betrachtet, unmittelbar nachdem das 2DEG geladen wurde:

Ao(t) = |og — o(t)] . (3.3)

Bis auf Korrekturen durch die Beweglichkeit entspricht diese Anderung direkt dem
Tunnelstrom vom 2DEG in die Quantenpunkte, so dass wir schreiben kénnen:

Ao (t) o< Angp(t). (3.4)

Die Untersuchung dieser Tunneldynamik ist Gegenstand der folgenden zwei Kapitel.
In Verbindung mit der Mdglichkeit, durch eine geeignete Folge von Gatespannungen
Anfangs- und Endzustinde gezielt einzustellen, erhdlt man mit diesem System ein
flexibles Werkzeug zur Untersuchung von Quantenpunktzustinden.

Abb. 3.4(a) zeigt eine typische Folge von Spannungsschritten einer Messreihe. Die
Spannung wechselt dabei jeweils zwischen einer Lade- (V) und einer Entladespannung
(Vem)- Gehalten werden die Spannungen hier solange, bis alle Ladeprozesse abgeschlos-
sen und das System ohne weitere Leitfahigkeitsinderung im Gleichgewicht ist. Die
Ladezeit At ldsst sich aber auch verkiirzen, um gezielt eine Teilbesetzung zu prépa-
rieren, was in Abschnitt 4.2 ausgenutzt wird.

Beginnt der Spannungssprung immer von einem konstanten V.., beispielsweise aus
einer Spannung, bei der alle Quantenpunkte ungeladen sind, so lasst sich aus der Leitfi-
higkeit oq(Ve,) unmittelbar nach dem Umschalten die Charakteristik des 2DEGs ohne
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Ladung in den Quantenpunkten ermitteln, wihrend bei der Leitfdhigkeit im Gleichge-
wicht 0., die Quantenpunkte bis zu ihrer energetisch erlaubten Grenze geladen sind
[Abb. 3.4(c)]. Nach jedem Sprung zu einer Ladespannung Vg, wird so ein sequenzielles
Auffiillen ausgeldst, dessen Dynamik die Detektion von angeregten Zustinden erlaubt.

In der Praxis erfordert die Bestimmung von o sowohl eine hohe Bandbreite der
Messtechnik, als auch eine hohe Prizision, da nur kleine Anderungen Ao durch das
Laden der Quantenpunkte verursacht werden. Anders als in Abb. 3.4 gezeigt, wird
daher die Pulsfolge nicht in einer Einzelmessung durchgefiihrt, sondern fiir jedes paar
Ven und Ve, ca. 1000 mal gemittelt, bevor zum néchsten paar (Vi,, Vem) gewechselt
wird. Zusatzlich, insbesondere zur Bestimmung der Ableitung, lassen sich die aufge-
zeichneten Kurven oy (Vi) und oo (V) entlang der Gatespannung mit einem gleitenden
Durchschnittsverfahren nach [Savitzky64| glatten. Das Glattungsfenster liegt dabei iib-
licherweise im Bereich 50 bis 100mV, so dass bei diesem polynomiellen Verfahren ein
Einfluss auf die inhomogene Ensemblebreite vernachléssigt werden kann.

Anstatt in der Pulssequenz nur die Ladespannung V,;, zu variieren, ist es auch
moglich, bei kleiner Amplitude AVg, die Entladespannung V,,, mitzufiithren. Auf die-
se Weise lassen sich Lade- und Entladevorgéinge fiir die Vielteilchen-Grundzustiande
genauer untersuchen, was Gegenstand des Kapitels 5 ist. Welche Zeitauflosung mit
diesen Strukturen erreichbar ist und auf welche Grofe sie sich skalieren lassen wird
dann abschlieftend in Kapitel 6 diskutiert.



Kapitel 4

Ladedynamik aus festen
Ausgangszustanden

In diesem Kapitel wird die Messmethode angewandt, die es ermdglicht aus einer immer
gleichen Anfangssituation (z.B. alle Quantenpunkte sind entladen) zu starten und die
sequentielle Befiillung der Quantenpunktzustinde zu untersuchen. Im ersten Abschnitt
wird der Moment des geladenen 2DEGs bei ungeladenen (Quantenpunkten genutzt, um
die Streuwirkung, allein aufgrund der Ladung in den Quantenpunkten zu isolieren.
Im zweiten Abschnitt wird die Dynamik des sequentiellen Lade- und Entladevorgangs
genutzt um angeregte Zustinde der Quantenpunkt-Wasserstoff und -Helium Konfigu-
rationen zu untersuchen.

4.1 Abschirmung oder Streuung: Die Rolle der Quan-
tenpunktladung

Mit Hilfe des kapazitiven Modells wurde im vorangegangenen Kapitel gezeigt, wie das
Laden der Quantenpunktschicht zu einer Verringerung der Ladungstriager im 2DEG
fithrt. Fiir eine Leitfdhigkeitsmessung o = enopp ist jedoch die Beweglichkeit p ein
ebenso entscheidender Parameter wie die Anzahl der Ladungstréger nop selbst.

In den Grundlagen hatten wir gesehen, dass eine Verkniipfung zwischen Ladungs-
tragerdichte und Beweglichkeit besteht, die sich in der Form p o< ng, ausdriicken
lasst. Allein durch die Verarmung der Ladungstriger im 2DEG wirkt sich also die La-
dung der Quantenpunkte bereits indirekt auf die Beweglichkeit aus. Des weiteren ist
es moglich, dass die Ladungen in den Quantenpunkten durch Coulomb-Streuung auch
direkten Einfluss auf die Beweglichkeit nehmen. In diesem Abschnitt soll daher zu-
néchst der Frage nach der Beweglichkeitsinderung nachgegangen werden, bevor dann
im weiteren Verlauf nur noch die Anderung der Leitfihigkeit betrachtet wird. Die hier
gezeigten Messungen sind im Rahmen einer Masterarbeit [Kurzmannl2| entstanden.
Zur Untersuchung der Beweglichkeitsinderung in zweidimensionalen Lochgasen wurde
die Methode zum ersten mal im Rahmen einer Diplomarbeit [Wisotzkil2] angewandt.

Zur Trennung der Leitfahigkeit in Ladungstragerdichte und Beweglichkeit wird eine
Hall-Messung in einem Magnetfeld B = 0,5'T an einer Struktur mit Langs- und Quer-
spannungsabgriffen durchgefiihrt. Bei einem konstanten Drainstrom Iy = 3 A werden
die Spannungsdifferenzen V, und V, zwischen den Kontakten im Abstand d, = 380 pm

26
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Abbildung 4.1: Ladungstragerdichte ny und Beweglichkeit pg des 2DEGs direkt nach
dem Umschalten und im statischen Fall mit n. bzw. .. Die Kurven ng,uo zeigen
die 2DEG Parameter ohne Ladung in den Quantenpunkten. Durch Differenzbildung
(Angp, Ap) lisst sich die Auswirkung ihrer Aufladung mit bis zu sechs Elektronen
getrennt untersuchen. Die Ableitung dAnyp/dVe zeigt die Anderung der Besetzung in
den Quantenpunkten.

bzw. d, = 300 pm aufgezeichnet. Ladungstrigerdichte und Beweglichkeit ergeben sich
damit aus:

Blp d;Vy
o, PTavs

Die zeitaufgeloste Messtechnik erlaubt eine Trennung der charakteristischen Para-
meter des 2DEGs fiir geladene und ungeladene Quantenpunkte (vgl. Abb. 3.4). Die
im vorigen Kapitel beschriebene Entladespannung V., ist dabei konstant und unter-
halb aller Ladezustinde in den Quantenpunkten. Sie wird geniigend lange gehalten,
um idealerweise alle Quantenpunkte zu entladen.

Abb. 4.1 zeigt Ladungstrégerdichte nop und Beweglichkeit ;1 des 2DEGs als Funk-
tion der Gatespannung Vg = Vi, jeweils unmittelbar nach dem Umschalten (ng, po)
sowie fiir den statischen Fall (1., fioo). Kurven mit dem Index 0 zeigen somit die Trans-
porteigenschaften des 2DEGs bei ungeladenen Quantenpunkten, wihrend der Index oo
den Fall einer energieabhéngigen Besetzung der Quantenpunkte mit jeweils bis zu sechs
Elektronen entspricht.

Die Differenz der Kurven Ansp, Ap entspricht also gerade dem Beitrag zur La-
dungstriager- und Beweglichkeitsinderung im 2DEG durch das Laden der Quanten-
punktschicht. Aus dem Kapazitidtsmodel nach Gl. (3.2) und der statischen Zustands-
dichte DQD fOlgt

(4.1)

nop =

1 Ven
AnQD (V;:h) ~ (1 — X) DQD dVG . (42)
V'em
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Abbildung 4.2: Anderung in Ladungstrigerdichte und Beweglichkeit durch das Auf-
laden der Quantenpunkte in Abhéngigkeit der Ladespannung. Die typische Schalen-
struktur mit einem Plateau ist in beiden Anteilen zu erkennen. Aus der Ladungstra-
geranderung lisst sich die Quantenpunktdichte ableiten.

Bei konstanter Entladespannung Vi, ergibt sich damit die Zustandsdichte aus:
dAngD/d‘/ch X DQD . (43)

In der Tat zeigt die in Abb. 4.1 eingezeichnete Ableitung die typische Signatur fiir
sechsfach geladene Quantenpunkte mit zwei Zustdnden fiir die s-Schale und vier Zu-
stdnden fiir die p-Schale. Neben der Kapazititsspektroskopie erlaubt diese Messung
also auch die Bestimmung der Zustandsdichte Dqp.

Abb. 4.2 zeigt die absolute Anderung Anop und Ap. Die Quantisierungsliicke zwi-
schen s- und p-Schale zeigt sich hier als Stufe ab -0,4V in beiden Kurven. Tatséchlich
bricht das Signal hier sogar leicht ein (dAnsp/dVg < 0), was ebenso ab 0,2V, iiber den
Zustanden der p-Schale zu beobachten ist. Mit Gl. (4.3) ist dies nicht zu vereinbaren,
stattdessen handelt es sich dabei um ein Artefakt der begrenzten Zeitauflosung der Mes-
sung. Im néchsten Abschnitt werden wir die Rolle der Tunnelraten niher untersuchen,
die gerade im Bereich -0,4V stark ansteigt, was dazu fiihrt, dass die Quantenpunkte
ab dieser Spannung auch bei Messbeginn (ng, 1) nicht mehr als vollig leer angesehen
werden konnen.

Im Bereich der langsamen Tunnelprozesse der s-Schale ist dies jedoch noch in guter
Niherung erfiillt. Die Quantenpunktdichte ergibt sich mit Gl. (3.2) und den, in Abb. 4.2
eingezeichneten, Abstinden zu 5,5 x 10? cm~2 im Bereich der s-Zustéinde und zu 3,4 x
10 cm™?2 im Bereich der p-Zustinde. Unter der Annahme eines spannungsunabhiingigen
Hebelarms sind also 60 % der Quantenpunkte bei einer Spannung von Vg = 0,2V vor
Messbeginn bereits einfach geladen.
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Abbildung 4.3: (a) Beweglichkeit iiber Ladungstragerdichte fiir leere pgo(ng) und bis
zum Gleichgewicht aufgeladene pio(no) Quantenpunkte. Der Ausschnitt zeigt, wie
sich Ladungstrigerdichte und Beweglichkeit durch das Laden der Quantenpunkte bei
einer gegebenen Spannung &ndern. (b) Beweglichkeitsexponent « fiir beide Kurven.
Fiir die Charakteristik des 2DEGs macht es keinen signifikanten Unterschied, ob die
Quantenpunkte geladen oder ungeladen sind.

Wenden wir uns der Beweglichkeitsdnderung in Abb. 4.2 zu, so zeigt sich auch hier
die gleiche Signatur wie in der Ladungstriagerinderung. Das Laden der Quantenpunkte
fiihrt also wie erwartet ebenfalls zu einer Anderung der Beweglichkeit. Abb. 4.3(a) zeigt
die Beweglichkeit als Funktion der Ladungstriagerdichte fiir den Fall geladener fio,(n4o)
und ungeladener p5(ng) Quantenpunkte. Es fillt sofort auf, dass beide Kurven nahezu
keinen signifikanten Unterschied zeigen. Der vergroferte Ausschnitt zeigt, wie sich das
Laden bei einer festen Spannung im Bereich der s-Zusténde in eine Bewegung auf den
Kurven iibersetzt.

Die Kurve i9(ng) ist nun unsere Referenz fiir ungeladene Quantenpunkte. Vergleicht
man die Beweglichkeiten bei gleicher Ladungstragerdichte zeigt sich, dass das 2DEG
bei ungeladenen Quantenpunkten sogar eine um Apqgp < Ap geringere Beweglichkeit
aufweist als bei geladenen Quantenpunkten. Wiirde sich eine Coulomb-Streuung der
geladenen Quantenpunkte auf die Beweglichkeit auswirken, wiirde man aber gerade
den gegenteiligen Effekt erwarten. Eine direkte Streuung an den Ladungen der Quan-
tenpunkte spielt also fiir die beobachtete Beweglichkeitsinderung Au keine Rolle. Mit
Hilfe der Matthiessenschen Regel lasst sich dies so verstehen, dass die Beweglichkeit
von anderen Streuern so stark beeintrichtigt wird (z.B.: Durch Gitterverspannungen,
Dotieratome, etc.), dass die Ladungsschicht am Ort der Quantenpunkte keinen signifi-
kanten Einfluss mehr hat.

Die beobachtete Erhthung Apugp durch das Laden der Quantenpunkte hat hier
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innerhalb der experimentellen Toleranzen keine ausreichende Signifikanz. Ein derartiger
Effekt wurde jedoch an dhnlichen Proben bereits beobachtet [Zhukov03]| und konnte
dort auf die Abschirmung von Storstellen durch die Ladung in den Quantenpunkten
zuriickgefiihrt werden.

Es lésst sich festhalten, dass die Beweglichkeitsdnderung aufgrund geladener Quan-
tenpunkte nahezu vollstandig auf die Anderung der Ladungstrigerdichte zuriickzufiih-
ren ist. Beschreibt man diesen Zusammenhang iiber ein Potenzgesetz p o< ndp, erhéalt
man den Exponenten aus der Ableitung:

d(log p [m*/Vs])

= dog nap [L/cm?)) (4.4)

Abb. 4.3(b) zeigt, dass dieser Exponent zum einen wieder unabhéngig von dem La-
dezustand der Quantenpunkte ist, zum anderen aber auch von der Ladungstrigerdichte
des 2DEGs abhéngt. Ein Exponent o ~ 2 bei niedrigen Dichten ist dabei ungewhn-
lich hoch. In [Hirakawa86] wird ein Exponent von 1,7 auf Inhomogenitéten im 2DEG
zuriickgefiihrt, was hier durch das nahe (ungeladene) Verspannungsfeld der Quanten-
punkte zu dem erhéhten Wert fiihren kann. Die Abnahme des Exponenten auf 2 1, kann
fiir eine Zunahme der Streuung in héhere Subbénder sprechen. Da hier der Abstand der
Subbénder vergleichsweise hoch ist, ist eine wahrscheinlichere Ursache eine zunehmend
dominantere Streuung durch nahe Storstellen [Hwang08|, die von dem 2DEG effektiver
abgeschirmt werden kénnen und sich durch einen kleineren Exponenten auszeichnen.
Segregation von Dotierung [Heiblum85| oder der Barrierenlegierung [Sadeghzadeh12]
konnen dies in der invertierten Struktur begiinstigen.

Allgemein gilt fiir die Leitfdhigkeitsinderung aufgrund einer kleinen Ladungstré-
geranderung Ansp:

do B 6d(/ng)

dp
A = A . 4.5
AT don Nop = € (M + nap anD) nap (4.5)

Dieser Ausdruck ist zunéchst recht unhandlich, da beide Summanden im Vorfaktor von
vergleichbarer Grofenordnung und spannungsabhingig sind. Da wir aber fiir gewShn-
lich nur kleine Anderungen durch das Laden der Quantenpunkte erwarten und sich
die Ladungstrigerdichte im Spannungsbereich der Quantenpunktzustinde nur um ca.
30 % &ndert, wollen wir die Spannungsabhéingigkeit des Vorfaktors im Folgenden ver-
nachléssigen. In Verbindung mit Gl. (3.2) und im Rahmen der benétigten Genauigkeit!
kénnen wir schreiben:

Ao =~ konst. - Angp o< Angp . (4.6)

Solange keine quantitativen Aussagen bendtigt werden, ist die Leitfahigkeitsdnder-
ung also ebenfalls ein Mak fiir den Ladungsfluss in die Quantenpunkte. Anstelle einer
Hall-Messung geniigt also auch eine reine Zweipunkt-Messung. Diese erlaubt ein ein-
facheres Probendesign mit lediglich zwei Ohmschen Kontakten. Gegeniiber den meist
schmalen, hochohmigen Spannungsabgriffen ldsst sich hierdurch auch die Zeitduflésung
der Messung verbessern. Im Folgenden wird daher nur noch die Leitfdhigkeitsinderung
des 2DEGs aus der Leitwertsinderung einfacher Transistorstrukturen betrachtet.

'Im Folgenden werden nur noch relative Anderungen der Besetzung wichtig sein.
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4.2 Spektrale Entwicklung: Die Rolle angeregter Zu-
stande

Wir betrachten nun die Dynamik des Ladeprozesses etwas genauer [Beckell4b|. Abb. 4.4
zeigt die Leitfahigkeitsinderung Ao in ihrer zeitlichen Entwicklung von 20 s bis zum
statischen Gleichgewicht nach 20 ms als Funktion der Gatespannung beim Laden der
Quantenpunkte Vg = Vi, Im Gleichgewicht zeigt sich die bereits bekannte, inhomo-
gen verbreiterte Stufenform. Sie folgt aus den in Abschnitt 2.3 beschriebenen Energien
£, beim Ubergang in die Grundzustinde der Quantenpunkte, deren s-Schale sich bei
den mittleren Ladespannungen Vi bzw. V5 mit zwei Elektronen besetzen lédsst, bevor
zusitzlich die Quantisierungsenergie hw aufgebracht werden muss, um weitere Elek-
tronen hinzuzufiigen (Stufe bei Vo = —0,4V). Bei kiirzeren Ladezeiten (z.B. 0,2 ms)
zeigt sich jedoch ein anderes Verhalten. Die Spannung V3 kennzeichnet einen Anstieg
der Besetzung, obwohl hier kein Grundzustand eine Erh6hung der Gleichgewichtsbeset-
zungszahl erlaubt. Dennoch ist es hier moglich bei gleicher Ladezeit mehr Elektronen
in die Quantenpunktschicht zu transferieren. Bei diesen Spannungen kommt es also zu
einem Anstieg der Tunnelraten. Fiir die Tunnelraten ist aber nicht nur die Zustands-
dichte Dqp der Grundzustéinde relevant, sondern auch die Wahrscheinlichkeit, mit der
ein Ubergang erfolgen kann, weswegen wir den Transferprozess nun zunichst etwas
genauer beschreiben wollen.

4.2.1 Evolution der Zustandsdichte

Wir betrachten den Ladeprozess fiir einen einzelnen Quantenpunkt, der bei einer ge-
gebenen Spannung Vi im Gleichgewicht mit ngg Elektronen befiillt werden kann. Ist
der Quantenpunkt unmittelbar nach dem Sprung zur Ladespannung noch unbesetzt,
stehen fiir den Transfer des ersten Elektrons zunéchst die Einteilchen-Energien des
harmonischen Oszillators € ,, nach Kap. 2.3 zur Verfiigung. Ist der Quantenpunkt nun
einfach geladen, hebt die Coulomb-Wechselwirkung die Zustinde energetisch an und
die Zweiteilchen-Zustinde der Energien €5, stehen dem folgenden Elektron zur Ver-
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fiigung. Die dem Tunnelprozess zur Verfiigung stehenden Zusténde unterliegen somit
wahrend der Fiillung einer sequentiellen Evolution.

Die Wahrscheinlichkeit p;, einen Quantenpunkt mindestens im Besetzungszustand
¢ zu finden, ist also mit der vorangegangenen Wahrscheinlichkeit p;_; verkniipft. Dies
lasst sich durch einen Satz von Differenzialgleichungen beschreiben, in der Form:

pi = Yi(Pic1 — pi), (4.7)

wobei der Vorfaktor 7; die Rate (inverse Zeitkonstante 7; = 1/7;) beschreibt, mit der
sich die Besetzung von ¢ — 1 nach ¢ erhéht. Die Normierungsbedingung lautet hier
po = 1, denn die Mindestbesetzung des Quantenpunkts ist zu allen Zeiten durch ¢ = 0
gegeben.? Mit der Anfangsbedingung fiir leere Quantenpunkte und p;>;(0) = 0 erhilt
man als Losung fiir die einzelnen Wahrscheinlichkeiten:

p(t) = 1—e
plt) = 1o T T e

Y1 V2
p3(t) =

(4.8)

Da wir nur die Gesamtladung, bzw. die Besetzung n messen konnen, miissen wir noch
die einzelnen Wahrscheinlichkeiten aufsummieren. So erhdlt man die Zeitentwicklung

der mittleren Besetzung {iber:
nGgaG

= Zpi(t) : (4.9)

Nach gentigend langen Ladezeiten wird sich die Gleichgewichtsbesetzung ngq ein-
stellen, die wir — wie zuvor — ableiten kénnen, um die Zustandsdichte des Quanten-
punkts im Gleichgewicht Dgg zu erhalten (bzw. Dqp fiir das Ensemble der Quanten-
punktschicht). Bei dieser Zustandsdichte ist die Entartung d der Vielteilchen-Zustéinde
irrelevant, sie gibt lediglich Auskunft iiber die Besetzungsinderung der Quantenpunk-
te im Gleichgewicht, im Sinne einer Kapazitidt. Die Tunnelraten v; enthalten jedoch
auch eine Information aus der schalenabhéngigen Entartung der Zusténde, also der Zu-
standsdichte der angeregten Zustédnde. Je mehr Zielzustidnde dem tunnelnden Elektron
im Energiefenster der Messung zur Verfiigung stehen, desto héher die Tunnelwahr-
scheinlichkeit.? Allein aufgrund der Entartung der Zielzustéinde d; ,, erwarten wir also:

fiir alle angeregten Zustidnde m im untersuchten Energiefenster durch den Sprung in
der Gatespannung von Ve, nach V. Hierdurch wird aber auch die Tunnelrate span-
nungsabhingig, was in der Ableitung d/dV beriicksichtigt werden muss.

Abb. 4.5 zeigt nun die Ableitung dAc/dVy o< dn/dVg fiir die Zeitentwicklung des
Ladevorgangs in den ersten 10 ms. Bei langen Zeiten zeigt sich wie erwartet die Ande-
rung der Gleichgewichtsbesetzung, ausgedriickt durch die ,kapazitive Zustandsdichte

2In diesem Modell kénnen die Wahrscheinlichkeiten p; beim Laden nur zunehmen; anders als bei
der Wahrscheinlichkeit, einen Quantenpunkt im Besetzungszustand 4 zu finden und der Normierungs-
bedingung > p; = 1.

3Hier soll zunichst vereinfachend angenommen werden, dass jeder Zustand die gleiche Ubergangs-
wahrscheinlichkeit hat und im Vergleich zur Tunnelzeit unmittelbar in den Grundzustand zerféllt.
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Dqp. Zu Beginn korreliert das Spektrum jedoch mit den Absténden, der in Abschnitt
2.3 hergeleiteten Einteilchen-Energien € ,,,. Um zu sehen, in wieweit wir hier ebenfalls
von einer Zustandsdichte sprechen kénnen, entwickeln wir Gl. (4.9) fiir kurze Zeiten
und erhalten:

1
mt+ 3 (nve —71) 2+ OF). (4.11)

Leiten wir nun Gl. (4.9) unter Beriicksichtigung spannungsabhéngiger Raten nach der
Gatespannung ab, so erhalten wir fiir die zwei Grenzfille:

dn {(;%H(D(t?) =0,

- dngg
dVg e ,t — 00.

(4.12)

Bei kurzen Zeiten erhalt man also einen Beitrag, der sich proportional zur Ra-
tendnderung des ersten Elektrons dv;/dV verhélt. Einen Ratenanstieg erwarten wir
zundchst immer dann, wenn mehr Zielzustiande fiir den Tunnelvorgang zur Verfiigung
stehen, also gerade dann, wenn sich auch die Zustandsdichte der angeregten Zustinde
andert. Gegeniiber den zwei Zustanden der s-Schale erwarten wir daher eine Verdrei-
fachung der Tunnelrate, wenn zusétzlich die vier unbesetzten Zustinde der p-Schale
energetisch erreichbar werden. Wie wir sehen werden, spielt jedoch auch der energeti-
sche Abstand zur Tunnelbarriere und sogar die Impulserhaltung beim Ubergang eine
Rolle. Zumindest qualitativ lasst sich damit aber Abb. 4.5 als die Evolution einer Zu-
standsdichte vom Einteilchen- in das Vielteilchen-Spektrum verstehen.

Das einfache Modell hilft dennoch beim Verstindnis der spektralen Dynamik in
Abb. 4.5, wo sich beispielsweise ein Zustand (2) erst spit entwickelt, wihrend Zu-
stand (3) zu langen Zeiten verschwindet. Einen idealisierten Ladevorgang nach Gl. (4.9)
zeigt Abb. 4.6(a) fiir die Gleichgewichtsbesetzungen ngg = 1 bzw. 2. Als Ladezeit des
zweifach entarteten Einelektronen-Grundzustandes wahlen wir 1,4 ms. Fiir den nicht-
entarteten Zweielektronen-Grundzustand erwarten wir dann die zweifache Zeitkonstan-
te von 2,8 ms. Fiir das Spektrum in Abb. 4.5 wurde die Ableitung der Besetzung n(t)



KAPITEL 4. LADEDYNAMIK AUS FESTEN AUSGANGSZUSTANDEN 34

20F . - - . — Abbild'ung 4.6: (a) Bes.etzung n(t)
S - nach einem Sprung zu einer Energie,
151 [2] & bei der der Quantenpunkt ngg = 1
110'_ o | bzw. nge = 2 Elektronen aufneh-
men kann. Wird der Energiesprung
05 G sukzessive erhoht, ist zunédchst kein
mii L ® ) Tunneln erlaubt und n(t) = 0, bis
1

OF . . - :
0 W ' - = der Grundzustand (1) besetzt werden
8

kann. Ein hoherer Energiesprung (2)
erlaubt auch die Besetzung des Zwei-

1,4ms 2,8ms
nE0—n=1—n=2 ]| elektronen-Grundzustands. Die Diffe-

oY—j V“E; ) renz (b) zeigt die Besetzungsénde-
——/ \——/ \—=—/ rung, anstelle der Ableitung fiir das

@\—/ 74 S/, ¢ g

4 6 8 '

Besetzungsanderung mittlere Besetzung n

Ensemble. Sequenzielles Tunneln und
10 geringere Entartung verzégern den
Zweielektronen-Zustand.

nach der Gatespannung gebildet. In der Ensembleverteilung entspricht diese Ableitung
der Anzahl der Quantenpunkte dn, die bei einer Erhéhung der Ladespannung um dVg
ein zusitzliches Elektron aufnehmen. Um nun das Verhalten des Spektrums entlang
der Gatespannung nachzubilden, miisste also noch die Summe von Gl. (4.9) fiir alle
Quantenpunkte im Ensemble ausgefiihrt werden. Einfacher 1isst sich aber das Verhal-
ten des Spektrums in der Zeit, auch im Bild eines einzelnen Quantenpunktes verstehen.
Hierzu betrachten wir anstelle der Summe {iber das Ensemble lediglich die Ableitung
bzw. den Differenzenquotienten An/AVq fiir einen einzelnen Quantenpunkt.* Ist AVq
klein gegen die Abstinde der Zustinde, aber grof gegen die homogene Verbreiterung®
der einzelnen Zusténde, ldsst sich auch direkt die (zum Quotienten proportionale) Dif-
ferenz der Besetzungsentwicklungen n(t) beim Laden der energetisch aufsteigenden
Zustande bilden [Abb. 4.6(b)]. Sowohl durch das sequenzielle Tunneln, als auch die
hohere Zeitkonstante wegen der geringeren Entartung, erscheint der Zweielektronen-
gegeniiber dem FEinelektronen-Zustand zu spéteren Zeiten verschoben, was wir auch
experimentell in Abb. 4.5 beim Vergleich der Zustdnde (1) und (2) beobachten. Das
ideale Ladeverhalten fiir einen angeregten Zustand zeigt Abb. 4.7(a). Hier nehmen wir
vereinfachend an, dass der Quantenpunkt maximal mit einem Elektron (ngg = 1) be-
setzt werden kann, also E¢ > hw. Im Gleichgewicht &ndert sich damit die Besetzung
nicht, sind zusédtzlich die angeregten Zustdnde iiber den Spannungssprung erreichbar,
erhoht sich jedoch die Tunnelrate. In der Differenz [Abb. 4.7(b)| fithrt dies zu einem
Maximum bei kurzen Zeiten, das zu langen Zeiten wieder verschwindet, wie auch im
Experiment fiir den Zustand (3) in Abb. 4.5 beobachtbar.

4.2.2 Dynamik von Quantenpunkt-Wasserstoff

Im Folgenden wollen wir anhand der spektralen Dynamik genauer untersuchen, welche
Informationen sich aus dieser Evolution ableiten und wie sich die angeregten von den

*Wir ziehen die Ableitung d/dVg in die Summe iiber das Ensemble.
5Sowohl endliche Temperatur, als auch die Tunnelkopplung (endliche Verweildauer) wiirden zu
einer Verbreiterung auch bei Experimenten an einzelnen Quantenpunkten fiithren.
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Grundzustédnden unterscheiden lassen. Abb. 4.8(a) zeigt Schnitte entlang der Zeitachse
des Spektrums aus Abb.4.5 fiir die vier gekennzeichneten Zusténde. Die zugehorigen
sequenziellen Uberginge fiir einen Quantenpunkt mittlerer Gréke zeigt Abb. 4.8(b).
Zur Bestimmung des Zeitverhaltens werden exponentielle Zerfallsfunktionen an die
Daten angepasst. Fiir das Laden des Grundzustandes €1 bei (1) erhélt man so eine
Zeitkonstante (inverse Rate) 79 = 1/v10 = 1,4ms.

Fiir den Zustand der Energie ey zeigt der Verlauf (2) jedoch kein einfaches An-
steigen, stattdessen wird das Signal zu Beginn negativ und steigt dann mit einer ver-
héltnisméfkig langen Zeitkonstante von 4,6 ms. Dies lésst sich so verstehen, dass die
Fermi-Energie unmittelbar nach dem Sprung zur Ladespannung gerade zwischen den
Schalen der Einteilchen-Zusténde liegt, wie in Abb. 4.8(b) gezeigt. Der Grundzustand
mit der Energie €9 ist zwar resonant, kann aber nicht vor dem ersten Elektron be-
fiillt werden, das nur iiber die Energie €, geladen werden kann. Diese liegt bei der
héheren Ladespannung nun aber unterhalb der verfiigharen 2DEG-Zusténde, also un-
terhalb des Subbandminimums. Die Folge ist eine Ratenabnahme d+, /dVg < 0, die zu
einem anfinglich negativen Signal fiihrt. Das gleiche Verhalten kann fiir den Zustand
(4) beobachtet werden, wenn die Fermi-Energie fiir den leeren Quantenpunkt zwischen
der p- und d-Schale liegt.

Fillt die Fermi-Energie nach dem Umschalten jedoch auf einen angeregten Zustand
wie im Fall (3) fiir die p-Schale, so kann ein Anstieg bei kurzen Zeiten beobachtet
werden. Eine Anpassung mit zwei Koeffizienten fiir Anstieg und Abfall liefert eine An-
stiegszeit von 71 = 0,5 ms. Das Verhéltnis 7 /711 = 2.8 = 3 entspricht zwar in etwa
dem Gewinn an Entartung, den wir zuvor erwartet hatten, jedoch zeigt der langsame
Anstieg (2), dass ein Tunneln in die s-Schale stark unterdriickt wird, weswegen wir nur
einen Faktor 2, aufgrund der vier Zustdnde der p-Schale erwarten wiirden. Da die ef-
fektive Tunnelbarriere fiir die p-Schale einen Energiebetrag Aw gegeniiber der s-Schale
reduziert wird, ist allerdings auch ein zusitzlicher Beitrag zum Ratenanstieg, aufgrund
der Quantisierungsenergie des Zustandes zu erwarten. Des weiteren sind die Zustédnde
der p-Schale im k-Raum, im Vergleich zur s-Schale weniger stark lokalisiert, so dass
der hohe Fermi-Impuls kr der Elektronen im 2DEG besser in den Quantenpunkten
aufgenommen werden kann (vgl. Kap. 5.2).
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Abbildung 4.8: (a) Schnitte entlang der Zeitachse fiir die 4, in Abb.4.5 eingezeichneten
Zusténde mit entsprechender Fiillsequenz (b). Vor dem Sprung zur Ladespannung liegt
die Fermi-Energie des 2DEGs unterhalb des tiefsten Zustands in den Quantenpunkten.
Die Rate, mit der die Zustdnde von n = 0 bis n = ngg gefiillt werden hingt nicht
nur von der Entartung, sondern auch von ihrer energetischen Lage zum Reservoir im

2DEG ab.

Unabhéngig von der Ursache ist jedoch mit einem Anstieg der Tunnelrate zu rech-
nen, sobald es nach dem Spannungssprung energetisch moglich wird, die Quanten-
punkte iiber angeregte Zustdnde zu laden. Dennoch zeigt der Verlauf (3) auch einen
abfallenden Anteil. Dies ist durch die Forderung gegeben, dass das Spektrum fiir
t — oo in die Grundzustandsdichte dngg/dVg iibergehen muss. Da die Coulomb-
Energie Fc = 21 meV etwa der halben Quantisierungsenergie hw = 45 meV entspricht,
liegen die Einteilchen-Zustdnde mit der Energie ¢, ; bei Ladespannungen zwischen den
Grundzustdnden mit der Besetzung n = 2 und n = 3, die durch die Quantisierungs-
energie getrennt werden. Hier ist auch in der Ensemblemessung dngg/dVg = 0 gut
aufzulosen. Die Abfallzeit eines angeregten Zustandes ist dadurch iiber die Anstiegs-
zeit der Grundzustdnde bei niedrigerer Ladespannung gegeben, in diesem Fall iiber
den Anstieg (2) im Bereich 4-5ms. Ein Abklingen zur Gleichgewichtszustandsdichte ist
also ebenso ein charakteristisches Merkmal, wie der schnellere Anstieg gegeniiber dem
Grundzustand.

Hoher angeregte Zustédnde in Abb. 4.5 zeigen das gleiche Verhalten, mit einem
schnellen Anstieg, gefolgt von einem Abklingen; jedoch erschwert hier die Uberlagerung
mit den vier Grundzustdnden der p-Schale innerhalb der inhomogenen Ensemblebreite
die Trennung schon nach kurzen Zeiten. Durch die Vielteilchen-Zustinde ist hier fiir
lange Zeiten gerade dngg/dVg > 0 wodurch es nicht zu einem so deutlichen Abklingen
wie bei der p-Schale kommt. Die Betrachtung der Dynamik des Ladespektrums alleine
geniigt also noch nicht fiir eine hinreichende Unterscheidung zwischen Vielteilchen-
Grundzustdnden und angeregten Zustdnden, da das inhomogen verbreiterte Spektrum
eine Uberlagerung der Signale aus Rateninderung dvy,/dVg durch angeregte Zustinde
und Besetzungsinderung dngg/dVg durch Grundzustdnde enthélt.

Eine Modifikation der Messmethode erlaubt jedoch die Trennung dieser zwei An-



KAPITEL 4. LADEDYNAMIK AUS FESTEN AUSGANGSZUSTANDEN 37

(@)

%

uj

=

>(_')

o

6

<

©

2

n:6_>ﬂg~ g
5o —— E 2
4 — \ <
3_—,@. =
e

2 3 2DEG g:
1 —0 N E. g
et

N =
©

" 1 " 1 " 1 " "
-04 -02 00 02 04
Gatespannung V,, (V)

IS
o0
1
O
o

Abbildung 4.9: (a) Leitungsbandkante nach dem Umschalten zur Entladespannung fiir
einen 6-fach geladenen Quantenpunkt. Mit der Besetzungszahl n erhoht sich Anzahl
und Energie der Elektronen, was die Emissionsrate besetzungsabhingig erhoht. (b) Ge-
samtes Emissionsspektrum (gestrichelt) mit Zerlegung in schnelle ¢ < 0,2 ms und lang-
same Prozesse t > 0,2ms. Langsame Prozesse zeigen die reinen Einteilchen-Beitrage
n = 1 im Gesamtspektrum.

teile. Hierzu wird anstelle der bisher betrachteten Leitfahigkeitsdnderung beim La-
devorgang Ao = Aoy, die Anderung beim Entladevorgang Acem betrachtet. Da alle
Quantenpunkte nach dem Ladevorgang auch wieder vollstdndig entladen werden, ist die
Gesamtanderung zunéchst in beiden Fillen die Gleiche: Aoy, = Aoen. In der Dynamik
des Entladevorgangs spielen jedoch die angeregten Zustinde der Quantenpunkte keine
Rolle, die auf den langen Zeitskalen der Tunnelzeit unmittelbar in ihre Grundzusténde
bei den Energien ¢, relaxieren. Fiir einen sechsfach geladenen Quantenpunkt veran-
schaulicht Abb. 4.9(a) die Situation nach dem Umschalten zur Entladespannung. Mit
jedem Besetzungsgrad n steigt die Energie des Zustandes in Richtung Leitungsband,
was die Tunnelwahrscheinlichkeit mit jedem zuséatzlichen Elektron anhebt. Gleichzei-
tig steigt auch die Anzahl der Elektronen, was ebenfalls die Wahrscheinlichkeit eines
Ubergangs erhoht.

Experimentell finden wir eine starke Abhingigkeit der Emissionsrate von der Be-
setzungszahl n, so dass der Prozess n = 6 — 1 innerhalb der ersten 0,2ms be-
reits vollstindig abgeschlossen ist, wihrend der Prozess n = 1 — 0 eine Zeitkon-
stante von ca. 2ms bendétigt. Dies lésst sich ausnutzen, um die gesamte Emission
ACem = Aop—1 + Aop>o in einen schnellen Ao,>e = Acen(t < 0,2ms) und einen
langsamen Anteil Acg,—1 = Aden(t > 0,2ms) zu zerlegen. Der langsame Anteil enthélt
nun ausschlieflich die spektrale Information der Zustdnde mit der Besetzung n = 1.

Wird das Ensemble bei jeder Ladespannung in die Gleichgewichtsbesetzung ge-
bracht, ldsst sich dabei lediglich der Grundzustand detektieren. Als letzte Modifikation
muss daher die Ladezeit Aty verkiirzt werden, so dass bei jeder Ladespannung noch
weitere leere Quantenpunkte im Ensemble zur Verfiigung stehen, die ein erstes Elektron
aufnehmen kénnen. Das Detektionsprinzip ist dann dasselbe wie beim Ladespektrum,
dass nédmlich bei gleicher Ladezeit durch eine Ratenerhchung zusitzliche Quanten-
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punkte im Ensemble besetzt werden. Nun jedoch mit der zusitzlichen Moglichkeit,
lediglich die einfach besetzten Zusténde, also nur die Einteilchen-Energien ¢ ,, der
Quantenpunkt-Wasserstoff Konfigurationen herauszufiltern.

Abb. 4.9(b) zeigt das Emissionsspektrum nach einer Ladezeit von Aty = 0,1 ms, al-
so die Ableitung dAcey,/dVg (gestrichelt) und ihre Zerlegung in schnelle dAo,>2/d Vi
und langsame Prozesse dAo,,—;/dVg. Das Spektrum der langsamen Prozesse zeigt nun
die reinen Einteilchen-Energien. Gegeniiber den berechneten energetischen Abstéinden
zeigt sich eine leichte Verschiebung zu kleineren Werten mit 11 — €19 = 43 meV ge-
geniiber 45meV und €15 — €19 = 88 meV gegeniiber 89 meV. Im Vergleich zu dem La-
despektrum aus Abb. 4.5, ldsst sich nun also auch die Position der d-Schale eindeutig
zuordnen.

Auch gegeniiber dem Ladespektrum erscheint die Lage der p-Schale hier zunéchst zu
niedrigeren Energien verschoben. Das Ladespektrum enthélt jedoch auch einen Beitrag
des angeregten Zweiteilchen-Spektrums (Quantenpunkt-Helium). Durch den Gewinn
an Austauschenergie liegen die Zusténde €, ; und € ; bei vergleichbaren Ladespannun-
gen, wodurch sie im Ladespektrum iiberlagern. Dies ldsst sich auch durch ein Emissi-
onsspektrum nach lingerer Ladezeit Atq, zeigen, bei dem das eine Lademaximum in
zwei getrennte Maxima aufspaltet fiir n =1 und n > 2.

4.2.3 Dynamik von Quantenpunkt-Helium

Eine bessere Moglichkeit die Zweiteilchen-Energien direkt zu messen besteht darin,
die Einteilchen-Zustinde zu unterdriicken. Hierzu muss lediglich die Entladespannung
Vem so gewdhlt werden, dass im Idealfall alle Quantenpunkte beim Sprung zur Lade-
spannung Vg, bereits mit einem Elektron prapariert sind, sich also im Anfangszustand
n(0) = 1 befinden. Im Ensemble ist dies am besten gerade zwischen den Ladespannun-
gen der ersten zwei Grundzustinde erfiillt. Bei Vi, = —0,6 V sind 90 % der Quanten-
punkte im Gleichgewicht einfach besetzt (n = 1), jeweils 5% entfallen auf leere bzw.
schon zweifach geladene Quantenpunkte.
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Abbildung 4.11: Zeitentwicklung der in Abb. 4.10 markierten Zustinde. Zustand (2)
zeigt das typische Verhalten eines angeregten Zustands mit schnellerem Anstieg ge-
geniiber (1) und abklingen. (3) zeigt zwar ebenfalls ein abklingendes Verhalten, jedoch
erhoht sich die Anstiegszeit im Vergleich zu (2). (4) zeigt eine Verzogerung durch die
Zustandsliicke zwischen den Schalen.

Ein derartig prépariertes Ladespektrum zeigt Abb. 4.10. Im Vergleich zu dem
Einteilchen-Spektrum aus Abb. 4.5 zeigt sich zunéchst eine Verringerung der ener-
getischen Absténde e3,, — €29 wie man es durch einen Gewinn an Austauschenergie
erwarten wiirde. Im Bereich der p-Schale zeigt sich zudem eine Feinstruktur, die aber
zunachst nicht eindeutig zugeordnet werden kann, da die inhomogene Verbreiterung zu
einer Uberlagerung der Zustéinde (2) und (3) fiihrt.

Die Dynamik der gekennzeichneten Zustinde ist in Abb. 4.11 gezeigt. Fiir den
Zweielektronen-Grundzustand (1) finden wir eine Zeitkonstante 7o = 1,9ms, was ge-
geniiber der Zeit 7 o = 1,4ms (vgl. Abb. 4.8) einen Faktor von 1,4 langsamer ist. Diese
Verlangsamung ist tatsdchlich eine direkte Folge der Multiplizitaten d; o = 2 gegeniiber
dyo = 1, was in Abschnitt 5.1 genauer untersucht wird. Im Vergleich zum Ladevorgang
aus einem leeren Quantenpunkt [Abb. 4.8, (2)] ist der Prozess jedoch deutlich ver-
kiirzt. Die dort beobachtete Verlangsamung auf 4,6 ms ldsst sich also in der Tat dem
Ladeprozess fiir das erste Elektron zuordnen.

Zustand (2) zeigt ein typisches Verhalten fiir angeregte Zusténde, mit einer Ver-
kiirzung der Anstiegszeit auf 0,4 ms und damit vergleichbar zum Auffiillen der leeren
p-Schale. Der Verlauf (3) zeigt zwar ein abklingendes Verhalten, wie wir es fiir einen
angeregten Zustand erwarten, die Anstiegszeit sinkt jedoch von 0,4 auf 0,6 ms, was zu-
néachst ungewohnlich erscheint und fiir einen Restanteil aus dem verbreiterten Zustand
(2) spricht. Die Liicke zwischen den Schalen, die zuvor ein schnelles Laden von (3)
verhindert hat, ist nun durch die Coulomb-Energie zu (4) verschoben.

Um die Frage nach dem Uberlapp der Zustiinde (2) und (3) zu kliren, kénnen
wir das Emissionsspektrum in Abb. 4.12(a) betrachten. Hier wurde das Laden nach
Aty = 1ms unterbrochen. Selbst nach der vergleichsweise langen Ladezeit, zeigt die
Trennung in die Anteile mit n = 2 und n > 3 eine eindeutige Zuordnung der Zustande
in einen angeregten Zustand der Zweielektronen-Konfiguration und den Dreielektronen-
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Abbildung 4.12: Entladespektren fiir im Besetzungszustand n = 1 praparierte Quan-
tenpunkte. (a) Nach einer Ladezeit von 1ms ldsst sich der iiberlagerte Zustand in
Anregungs- und Grundzustandsbeitrag trennen. (b) Nach einer Ladezeit von 0,1 ms
lassen sich die drei Schalen deutlich identifizieren. p- und d-Schalen zeigen um die
Austauschwechselwirkung verringerte Absténde.

Grundzustand. Die angeregten Zustande in der d-Schale erscheinen jedoch abgeschwicht,
da bei hoheren Spannungen nicht mehr geniigend einfach geladene Ausgangszustinde

zur Verfiigung stehen. Nach einer Ladezeit von 0,1 ms, wie in Abb. 4.12(b) gezeigt, ist

dies jedoch erfiillt und das Spektrum zeigt eine gute Ubereinstimmung mit den erwarte-

ten Schalenabsténden, unter Beriicksichtigung der Austauschwechselwirkung zwischen

den Elektronen. Fiir den Abstand zur p-Schale finden wir experimentell 37 meV anstatt

34 bzw. 39 meV und fiir die d-Schale 86 meV anstelle von 79...83 meV.

Dass es im Experiment nicht mdoglich ist die erwartete Feinstruktur aufzulosen, ist
eine Folge der inhomogenen Ensembleverteilung mit einer Halbwertsbreite von 19 meV.
Da eine Ratendnderung dvy/dVg benétigt wird, um die angeregten Zustinde zu detek-
tieren, ist zu erwarten, dass die hoch entarteten Spin-Triplett-Zusténde (vgl. Tab. 2.1)
hier einen dominanten Beitrag liefern und die Spin-Singulett-Zustédnde iiberlagern. Be-
trachten wir die ersten drei Zustédnde der Helium-Konfiguration, also den Grundzustand
der s-Schale, sowie Triplett- und Singulett-Zustand der p-Schale, so erwartet man nach
Gl. (4.10) ein Verhéltnis der jeweiligen Tunnelraten von 1:7:8. Fiir den Anstieg von 1
auf 7, wenn der Triplett-Zustand durch den Spannungssprung erreichbar wird, erwar-
ten wir ein deutlich stirkeres Signal als fiir den Anstieg von 7 auf 8, wenn zusétzlich
der Singulett-Zustand geladen werden kann. Der Singulett-Zustand wird dann im in-
homogen verbreiterten Ensemble lediglich als Schulter detektierbar sein, wie man es in
Abb. 4.12 an den Flanken der angeregten Zustdnde vermuten kann.

Wegen der endlichen Energieverteilung im 2DEG sind jedoch nicht alle Ubergiinge
in die Quantenpunkte nach jedem Spannungssprung resonant moglich und GI. (4.10)
stellt lediglich den idealisierten Fall dar, bei dem alle Zustéinde die gleiche Ubergangs-
wahrscheinlichkeit haben. Aber auch unter Beriicksichtigung des energieerhaltenden
Tunnelns erwartet man eine Verstarkung der Triplett-Zustinde in den Spektren, da
sich die effektive Tunnelbarriere vom Grundzustand in den Triplett-Zustand um 34 meV
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reduziert, wahrend sie sich vom Triplett- zum Singulett-Zustand lediglich um weitere
5meV reduziert. In der Ratendnderung dv/dVg sollten dann auch in diesem Fall wie-
der die energetisch tieferen Zustéinde einer héheren Schale (Triplett-Zustdnde) hohe
Beitrage im Spektrum liefern.

Abschliefsend soll noch eine interessante Konsequenz des sequenziellen Ladens er-
wahnt werden. Bisher haben wir vorausgesetzt, dass ein angeregter Zustand aus Sicht
der langen Tunnelzeiten quasi instantan relaxiert. Fiir Zustdnde in einem Spin-Triplett
erfordert dies jedoch zunéchst eine Spin-Umkehr (Spin-Flip), deren Zeitskala mit der
Grofenordnung der Tunnelzeiten vergleichbar sein kann. Betrachten wir Prozess (3) in
Abb. 4.11, so erwarten wir, dass die Aufnahme eines dritten Elektrons so lange ver-
boten ist, bis der Triplett-Zustand relaxiert ist. Wire die Relaxationszeit lang genug,
wiirde sie sich in der Dynamik bemerkbar machen, wie Abb. 4.13 veranschaulicht. In
der Rechnung nach Gl. (4.9) wurde dabei die Zeitkonstante des dritten Elektrons von
73 = 1/73 = 1,5ms auf 10ms erhdht, was ab etwa 2ms zu einem charakteristischen
Unterschwingen fiihrt. Fiir diese Probe ist die Spin-Relaxationszeit also hochstens von
der Grofkenordnung der Tunnelzeit. Bei einer Probe mit diinnerer Barriere wire es aber
prinzipiell moglich, hierdurch die Relaxationszeit zu bestimmen.

Zusammenfassend haben wir gesehen, dass die zeitaufgeloste Messtechnik erlaubt,
einen Zustand herzustellen, in dem das 2DEG geladen, die Quantenpunkte aber noch
ungeladen sind. Dieser Zustand kann als Referenz verwendet werden um den Ladungs-
transfer in die Quantenpunkte zu untersuchen. Zu Beginn wurde gezeigt, dass sich
dabei die Ladung in den Quantenpunkten wie eine Schichtladung verhailt, dass also die
Elektronen im 2DEG nicht an den lokalisierten Ladungen der Quantenpunkte gestreut
werden. Im Weiteren wurden die Mechanismen zur Detektion von angeregten Zustén-
den am Beispiel der Ein- und Zweiteilchen-Zustinde — Quantenpunkt-Wasserstoff bzw.
Quantenpunkt-Helium — untersucht und diskutiert. Anhand der spektralen Dynamik
wurde gezeigt, dass die Detektion von angeregten Zustinden auf dem zustandsab-
héngigen Anstieg der Tunnelraten beruht. Eine Erweiterung der Messtechnik, die die
Emission anstelle des Ladevorgangs betrachtet, ist zudem in der Lage die Ein- und
Zweiteilchen-Zustdnde gezielt zu isolieren. Die gemessenen Schalenabstinde bis zur d-
Schale lassen sich in guter Ndaherung mit dem einfachen Bild, ungestorter Einteilchen-
Zusténde beschreiben.



Kapitel 5

Dynamik von Vielteilchen-Zustanden

Bisher wurde die zeitaufgeloste Messtechnik genutzt, um die Quantenpunkte mit einer
festen Anfangsbedingung zu préparieren. In diesem Kapitel wollen wir die Vielteilchen-
Grundzustinde genauer untersuchen, wozu wir die Messung leicht modifizieren. Anstatt
immer von einer festen Entladespannung V., auszugehen, halten wir nun den Span-
nungssprung AVg konstant und fithren die Entladespannung bei jeder Erhohung der
Ladespannung Vi, = Vi + AV nach. Fiir einen geniigend kleinen! Sprung von etwa
10mV, kénnen wir hierdurch auch ohne Ableitung direkt die Gleichgewichtszustands-
dichte Dqp erhalten, denn nach Gl. (4.2) und (4.6) folgt:

AO’(V(;) 1 Ven
Dqp dVg = Dqp - 5.1
e aw [, DandVe s Dap (5.1

Im Folgenden bezeichnen wir als Gatespannung den Mittelwert aus Lade- und Emissi-
onsspannung: Vg = (Vep — Vo) /2.

Wie zuvor kénnen wir die Leitfahigkeitsinderung Ao durch eine Differenz wie in
Abb. 3.3 bestimmen. Um zusétzlich die Tunnelrate v quantitativ auswerten zu kénnen
verwenden wir hier jedoch eine Anpassung der Form: Ace " + 0. Abb. 5.1 zeigt die
hieraus abgeleiteten Grofsen der Zustandsdichte Dgp o< Ao /AVg und der Tunnelraten
~ in Abhéingigkeit der Gatespannung V. Energetisch sind die zwei Zustdnde der s-
Schale deutlich von den vier Zustédnden in der p-Schale getrennt. In der Tunnelrate
zeigt sich aber ebenso deutlich ein quantitativer Unterschied zwischen s- und p-artigen
Zusténden. Die durchschnittlichen Zeitkonstanten 7 = 1/ fiir die s-Schale liegen im
Bereich von 3ms, verkiirzen sich aber im Bereich der p-Schale auf 0,7ms. Dariiber
hinaus zeigt sich eine systematisch alternierende Abweichung zwischen den Lade- und
Entladeraten.

In diesem Kapitel sollen die Ursachen dieser Raten und damit die Ubergangswahr-
scheinlichkeiten der Vielteilchen-Zustinde untersucht werden. Der direkte Zugriff auf
die Ubergangswahrscheinlichkeiten durch die zeitaufgeloste Messtechnik, erméglicht
dabei einen neuen Blick auf die Struktur der Zusténde. In Abschnitt 5.1 ldsst sich so
die Entartung der Zustinde aufschliisseln und damit eine Asymmetrie im Potential
der Quantenpunkte nachweisen [Beckell4a|, wihrend die Asymmetrie in der Wellen-
funktion in Abschnitt 5.2 quantitativ untersucht wird. Dabei wird gezeigt, dass bei der
Tunnelkopplung zweier in Tunnelrichtung eingeschrinkter Systeme der Querimpuls-
komponente eine entscheidende Bedeutung zukommt [Beckel12].

'Bei einem Sprung von 10mV ist das Energiefenster von 1,4meV klein gegen die Ensemblebreite.

42
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Abbildung 5.1: Zustandsdichte und Tunnelrate der Vielteilchen-Zusténde fiir die Beset-
zungen n = 1...6. s- und p-Schale sind nicht nur energetisch getrennt, sondern zeigen
auch deutlich verschiedene Tunnelraten.

5.1 Asymmetrie der Dynamik: Die Rolle der Entar-
tung

Im Gegensatz zum vorherigen Kapitel betrachten wir nun wesentlich kleinere Span-
nungsspriinge. Ein Sprung von eA"*AVy = 1,4meV ist nicht nur klein im Vergleich zur
Halbwertsbreite des Ensembles (A, = 19 meV), sondern auch zu Coulomb- (Ec=21 meV)
und Quantisierungsenergie (hw=45meV) der Quantenpunkte. Fiir das Ensemble bedeu-
tet dies, dass nach jedem Spannungssprung nur ein Bruchteil der Quantenpunkte jeweils
ein einzelnes Elektron aufnimmt bzw. emittiert. Ebenso lisst sich die Anderung im
chemischen Potential, die durch einen Ladungstransfer zwischen Quantenpunkten und
2DEG ausgeglichen wird, als eine kleine Stérung der Tunnelkopplung H’ betrachten.
Daher wollen wir in erster Ndherung den Spannungssprung AVg in der Tunnelkopp-
lung H' ganz vernachléssigen und die gleiche Kopplung fiir Lade- wie Entladevorgang
bei fester Gatespannung Vi verwenden. Befindet sich ein Quantenpunkt unmittelbar
nach dem Sprung im Anfangszustand |i) und geht dann durch Aufnahme oder Abgabe
eines Elektrons in den Zustand |f) iiber, lisst sich die Ubergangsrate I' durch Fermis
Goldene Regel |Dirac27, Fermi50| beschreiben:

2m .
Ty =T [T ) oy (52

Die Zustandsdichte py des Kontinuums ist hier iiber die Zustandsdichte des 2DEGs
gegeben und damit unabhéngig von Energie oder Anfangs- und Endzustand der Quan-
tenpunkte (py/; = Dop = konst.). Fiir den Umkehrprozess f — i erwarten wir also die
gleiche Rate, die lediglich von der Energie ¢ der Zusténde abhéngt: I'y,; = ['; s = ['(¢).
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Abbildung 5.2: (a) Leitfihigkeitsinderung (Punkte) und Anpassungsfunktion fiir das
Laden (0 — 1) bzw. Entladen (1 — 0) des ersten Elektrons in die s-Schale bei
Vo = —0,67 V. Hin- und Riickprozess zeigen deutlich verschiedene Zeiten. (b) Mittleres
Ratenverhéltnis v = (14 + 1/145)/2 fiir die s-Schale in Abhéngigkeit der Temperatur im
Vergleich zur Theorie. Qualitativ zeigen beide Verldufe eine Abnahme mit vergleich-
barer Ubergangstemperatur. Quantitativ zeigen die Messungen systematisch kleinere
Werte.

Abb. 5.2(a) vergleicht den Lade- und Entladevorgang in der Anderung Ao fiir das erste
Elektron? bei einer Gatespannung von Vg = —0,67 V. Hin- und Riickprozess zeigen hier
deutlich unterschiedliche Zeiten® von 79_,1 = 2.3 ms gegeniiber 7,0 = 3.2ms. Um den
Unterschied zu quantifizieren fithren wir das Verhéltnis v, ein, aus dem Quotienten der
Zeiten:

Tn—sn—1
Un P (5.3)
Fiir das erste Elektron mit n = 1 erhalten wir damit v; = 1.4.

In Gl (5.2) wurde jedoch noch nicht der Entartungsgrad d,, der Quantenpunkt-
zustidnde beriicksichtigt, der von der Besetzung n abhingt. Die unbesetzte s-Schale
der Quantenpunkte ist gerade zweifach spinentartet. Es gibt also d; = 2 Moglichkei-
ten ein einzelnes Elektron in der s-Schale anzuordnen. Der leere Quantenpunkt lasst
sich jedoch nur auf eine Weise realisieren und damit ist die Anzahl seiner méglichen
Konfigurationen dy = 1. Als Verhiltnis fiir die Tunnelraten wiirde man also d; /dy = 2
anstelle von 1y = 1,4 erwarten. Fiir das zweite Elektron gilt dann gerade der umgekehr-

2Bei Vg = —0,67V liegt das Maximum der Ensembleverteilung. Ein Sprung von 10mV ldt bzw.
entladt das erste Elektron fiir 7% der Quantenpunkte.

3Hier wird die mittlere Zeit einer gestreckten Exponentialfunktion verwendet, da sie die Ensem-
bleverteilung am besten reproduziert.
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Abbildung 5.3: Entartung d,, und méglichenUbergéinge k fiir den Prozess n = 3 <> 4
fiir eine vollstandig entartete p-Schale. Nur Ubergénge zwischen gemeinsamen Elektro-
nenkonfigurationen sind erlaubt.

te Fall, da nur eine Anordnung dy = 1 moglich ist und damit erhdlt man dy/d; = 1/2.
Tatséchlich finden wir im Experiment fiir das zweite Elektron mit v, = 0,85 ein Ver-
hiltnis kleiner als 1, was als ,Uberkreuzen® der Tunnelraten bei -0,6 V in Abb. 5.1 zu
erkennen ist. Die Entartung der Zustinde scheint also eine qualitative Rolle zu spielen,
jedoch gibt es noch eine deutliche quantitative Abweichung zwischen den experimentell
bestimmten und den aus der Entartung erwarteten Verhaltnissen v.

Um die quantitative Abweichung zu verstehen, betrachten wir die Mastergleichung
|Beenakker91] fiir den Ladungstransfer zwischen 2DEG und Quantenpunkten:

n'#n n'#n

Sie beschreibt allgemein die Wahrscheinlichkeit p,,, einen n-fach besetzten Quanten-
punkt zu finden fiir den Prozess n’ <» n. Fiir die Goldene Regel (5.2) ist zundchst nur
die Energie des Grundzustandes ¢,,, relativ zur Fermi-Energie, entscheidend. Hier wird
nun jedoch durch die Summe iiber alle méglichen Anfangs und Endzustinde auch die
Entartung relevant. Da die Coulumb-Energie grof ist im Vergleich zum Energiesprung
durch die Spannungsidnderung, miissen wir nur den einfachen Ladeprozess mit n’ = n—1
betrachten und fiithren die Summe aus. Hierdurch erhalten wir als Gesamtraten fiir Hin-
und Riickprozess:

F: = Fn—1—>n - kn—l—)nr(en)f(en) ) (55)
I = Dosnot = knonaD(en)[1 — flen)] . (5.6)

Die Fermi-Funktion f beriicksichtigt hier, dass ein Zielzustand im 2DEG bereits ther-
misch besetzt bzw. ein Ausgangszustand unbesetzt sein kann. Der Vorfaktor k gibt
dabei im Sinne einer Auswahlregel an, wie viele Zustédnde von dem d,/-fach entarte-
ten Anfangszustand in den d,-fach entarteten Endzustand (und umgekehrt) iibergehen
konnen. Dabei kann k kleiner als d sein, aber das Verhéltnis &, ist konstant:

k'nflﬁn dn

€n = = : (5.7)

kn%nfl dnfl

Abb. 5.3 veranschaulicht diesen Zusammenhang am Beispiel des Ubergangs n = 3 <
4, fiir den Fall einer vollstindig entarteten (ohne Austausch-Wechselwirkung beliebig
besetzbaren) p-Schale.
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An dieser Stelle sehen wir also schon eine Asymmetrie in den Raten T'E. Dies
sind jedoch noch nicht die Raten, die wir experimentell bestimmen, da die Master-
Gleichung (5.4) fiir Laden wie auch fiir Entladen jeweils beide Raten enthélt. Durch
die endliche Temperatur stellt sich im Experiment ein Gleichgewicht ein, das iiber die
Fermi-Funktion bestimmt wird. Wir benotigen also die tatsdchliche Zeitentwicklung
N(t) = >, npn des Transfervorgangs und losen daher die Master-Gleichung. Mit der
Normierungsbedingung p,_1 = 1 — p, folgt:

N(#t)=nT} + (-1, — (T} +T,)N(@). (5.8)

Als Losung erhélt man:

AN(t) = N(t) — Neg = (No — Neg) exp(—t/7), (5.9)
mit der Zeitkonstanten 7, gegeben durch:
1
_= knon—1[14+ (& — 1) f(en)] T(€n) (5.10)

und der Besetzung im Gleichgewicht:

Enf(€n)
L+ (& — 1) f(en)

Durch das Einfiihren der Fermi-Funktion entscheidet nun nur noch die energetische
Lage des Quantenpunkt-Niveaus ¢, im Vergleich zur Fermi-Energie des 2DEGs ob
wir einen Lade- oder Entladeprozess betrachten. Der Sprung in der Gatespannung
verschiebt die Energie €, um +Aec = £1,4meV und entscheidet damit zwischen Laden
[No = Neg(en — Ag) > Ney(g,,)] und Entladen [Ny = Neg(en + Ag) < Neg(en)]-

Wir kénnen also festhalten, dass eine Asymmetrie in den Tunnelraten immer dann
auftritt, wenn Besetzungszustinde unterschiedlich entartet sind, also immer dann,
wenn &, # 1. Dies ist eine direkte Konsequenz der Coulomb-Wechselwirkung zwischen
den Elektronen, die die unterschiedlich entarteten Vielteilchen-Zustinde energetisch
voneinander trennt (siehe z.B. auch [Kénemann06]). Fiir Systeme mit vernachlissigba-
rer Coulomb-Energie wurden andererseits auch symmetrische Lade- und Entladeraten
beobachtet [Féve07|, da dann fiir jeden Ubergang mehrere Besetzungen n und damit
Entartungen d,, zur Verfiigung stehen. Neben der hohen Ladungstragerdichte ist dies
auch ein Grund, warum wir die Besetzungsdanderung im 2DEG vernachlissigen kénnen.
Fiir den ersten Ubergang 0 <+ 1 eines einzelnen Quantenpunktes mit dy = 1 und d; = 2
erhalten wir nun eine Rate 77! = I'[1+ f(&1)], die je nach Lage der Energie €; zwischen
I und 2T liegen kann. Hier wird also auch die Wahl des Energiesprungs Ae wichtig.
Fiir einen einzelnen Quantenpunkt oder ein scharfes Ensemble folgt dann im Grenzfall
Ae > kgT ein Verhéltnis von 2. Hier haben wir aber gerade den Fall einer breiten
Verteilung von Energien im Vergleich zu Ae. Daher miissen wir noch Gl. (5.11) iiber
alle Quantenpunkte im Ensemble integrieren. Fiir eine breite Verteilung A(e) ~ konst.
erhidlt man so die spannungsunabhingige Zeitentwicklung der transferierten Elektro-
nen:

Neg=n—1+ (5.11)

AN(t) / de [Nog(€ £ Ag) — Neg(e)] e/ (5.12)

Da sowohl Ae als auch kgT wesentlich kleiner sind als die Verteilung des Ensembles,
tritt nun die Differenz der Gleichgewichtsbesetzungen Ne,(e £ Ae) vor und Neq(e) nach
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dem Umschalten an die Stelle einer Verteilungsfunktion. Die tatséchlich gemessene
Zeitkonstante ist also das Resultat einer gewichteten Mittelung der energieabhiingigen
Zeitkonstanten nach Gl. (5.10), mit den energetisch zugénglichen* Quantenpunkten im
Ensemble.

Durch die Gewichtung lésst sich der Transfer nicht mehr mit einer einzelnen Zeit-
konstante beschreiben. Wir lésen daher Gl. (5.12) numerisch fiir Lade bzw. Entlade-
vorgang und entnehmen die jeweilige Zeitkonstante aus einer Anpassung, wie auch bei
den gemessenen Daten. Hieraus lasst sich eine Vorhersage fiir das Verhéltnis v, nach
Gleichung (5.3) bestimmen. Abb. 5.2(b) zeigt das Ergebnis der Rechnung als Linie
fiir das erwartete Verhéltnis 14 des ersten Elektrons. Nach der Rechnung erwarten wir
fiir das zweite Elektron gerade den umgekehrten Fall: v5 = 1/v;. Experimentell finden
wir aber eine leichte Abweichung, die wir auf eine Energieabhingigkeit der Tunnelra-
te ['(¢) zuriickfithren. Diese hatten wir der Einfachheit halber in den Rechnungen als
konstant angenommen. Um dies zu kompensieren, mitteln wir die gemessenen Verhalt-
nisse fiir die zwei Elektronen der s-Schale zu v = (14 4+ 1/11)/2. Abb. 5.2(b) vergleicht
die gemessenen Mittelwerte v bei Temperaturen von 2,5 bis 50 K mit der Vorhersage
fiir 1. In qualitativer Ubereinstimmung finden wir das Abklingen der Asymmetrie fiir
hohe Temperaturen v — 1. Quantitativ ist die Asymmetrie in der Messung weniger
stark ausgepragt als vorhergesagt und die gemessenen Werte v liegen ndher bei 1. Im
Experiment kann es durch den Drainstrom zu einer Erh6hung der Elektronentempe-
ratur gegeniiber der gemessenen Gittertemperatur kommen. Zudem ist die gemessene
Verteilung der Tunnelraten grofer als es Gl. (5.12) vorhersagt, was in der Mittelung
iiber eine Anpassungsfunktion ebenfalls zu einer Abweichung gegeniiber der Theorie
fiihren kann. Im Ensemble kann die Verteilung der Tunnelraten aus Schwankungen der
Tunnelabstiande und Energien der nicht vollig homogenen Quantenpunkte entstehen.
Schlieflich ist auch das 2DEG in Wachstumsrichtung nicht beliebig scharf lokalisiert,
was zu einer statistischen Schwankung der Tunnelabstdnde fiihren kann.

Bis jetzt haben wir nur die zweifach spinentarteten Zusténde der s-Schale betrach-
tet. Da wir nun gezeigt haben, dass sich die Methode zum Austasten der Entartung der
Zustande nutzen ldsst, wollen wir uns auch der Fiillung der p-Schale zuwenden. Oh-
ne externes Magnetfeld wurde fiir Elektronensysteme bereits haufig gezeigt, dass die
p-Schale vor dem Besetzen der d-Schale vollstandig gefiillt wird [Drexler94, Fricke96,
Bimberg98, Cockins10|. Die Reihenfolge der Zusténde innerhalb der p-Schale ist jedoch
noch nicht véllig geklédrt, da hier zwei Energiebeitrige vergleichbarer Grofe miteinan-
der konkurrieren. Fiir vollig rotationssymmetrische Quantenpunkte fiihrt der Gewinn
an Austauschenergie bei halb besetzter p-Schale (n = 4) zu einer Minimierung des
Gesamtdrehimpulses L und einer Maximierung des Gesamtspins S. Dies entspricht der
Hundschen Regel bei Quantenpunkten und wurde bereits friih in Experimenten zur
Zeeman-Aufspaltung der p-Zustinde gezeigt [Tarucha96, Miller97, Warburton98|. An-
dererseits kann bereits eine leichte Asymmetrie im Potential des Quantenpunkts zu
einer energetischen Aufspaltung der p-Schale mit unterschiedlichen Energien fiir ihre
Kartesischen Komponenten p,, p, fithren, was in Experimenten zugénglich war, die eine
direkte Abbildung der Wellenfunktion erlauben [Wibbelhoff05, Leil0]. Die Asymmetrie
kann sowohl eine Folge der Facettierung [Marquez0l| und damit auch bei freistehen-
den Quantenpunkten auftreten. Sie kann aber auch erst als Folge der morphologischen

1Sowohl Spannungssprung Ae, als auch Fermi-Verteilung f(e) wihlen ein energetisch passendes
Subensemble der Quantenpunkte.
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Abbildung 5.4: (a) Ratenverhéltnis v iiber Gatespannung — experimentell ermittelte
Werte (Punkte) im Vergleich zu drei Modellen fiir die Besetzung der p-Schale nach
Tabelle 5.1. (b) Entsprechende Zustandsdichte mit Entfaltung in die Besetzungszu-
stdnde mit n = 1...6. Der Vergleich in (a) erlaubt die Zuordnung der Zusténde in die
Kartesischen Funktionen p,/, fiir asymmetrische Quantenpunkte.

Veréinderungen [Lin94] beim Uberwachsen auftreten. In einer Untersuchung an einzel-
nen, uniiberwachsenen Quantenpunkten, die ebenfalls empfindlich auf die Entartung
der Vielteilchen-Zusténde ist, konnte keine Anisotropie der p-Schale beobachtet wer-
den [Cockins10]. Dort wurde die Entartung aus der Verschiebung der Uberginge mit
der Temperatur bestimmt, was hier wegen der breiten Verteilung im Ensemble nicht
auflosbar ware. Mit der zeitaufgelosten Messung haben wir hier aber den Vorteil, die
Entartung ohne Variation der Temperatur bestimmen zu kénnen, wodurch die Auf-
16sung einer Aufspaltung bei tiefen Temperaturen lediglich durch den Energiesprung
Ae = 1,4meV beschrankt ist.

Die Datenpunkte in Abb. 5.4(a) zeigen das experimentell bestimmte Verhéltnis v
als Funktion der Gatespannung bei 7" = 2,5 K. Dem gegeniibergestellt sind die nach
Gl (5.12) berechneten Werte fiir v, nach drei Modellen zur Fiillung der p-Schale. Fiir
ein isotropes Potential, ohne Beriicksichtigung von Austauschenergie, erhilt man fiir
die Entartung der Besetzungszustinde der p-Schale (ds, dy, ds,ds) die héchstmoglich
entartete Sequenz (4,6,4,1). Unter Beriicksichtigung der Hundschen Regel ergibt sich
(4,2,4,1) und fiir ein asymmetrisch deformiertes Potential folgt die geringste Entar-
tung lediglich durch den Spin der Elektronen (2,1,2,1). Hieraus lassen sich die &, und
schlieflich die, bei 2,5 K erwarteten v, berechnen, die in Tabelle 5.1 zusammengefasst
sind.

Da die Abstdnde der Zusténde innerhalb der p-Schale vergleichbar mit der inho-
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mogenen Ensemblebreite ist, treten hier verschiedene Besetzungsiiberginge innerhalb
eines Spannungssprungs auf. Dies zeigt die Uberlappung der entfalteten Zustandsdich-
te, als schattierte Flichen in Abb. 5.4(b). Zur Beriicksichtigung dieser Uberlagerung
wird daher das berechnete Verhiltnis v, noch mit der Anzahl der Quantenpunkte im
Ladungszustand n bei der jeweiligen Gatespannung mit Hilfe der gezeigten Entfaltung
gewichtet und gemittelt. Das Ergebnis sind die in Abb. 5.4(a) eingezeichneten Linien fiir
die drei Modelle. Das Modell fiir ein asymmetrisches Potential zeigt eine gute Uber-
einstimmung mit den Daten, wihrend die anderen Modelle eindeutig ausgeschlossen
werden konnen. Dies bestitigt die experimentell beobachteten elliptischen Wellenfunk-
tionen in selbstorganisierten Quantenpunkten [Vdovin00, Wibbelhoff05, Vdovin07].

Prinzipiell ist es mit der zeitaufgelosten Messtechnik auch mdoglich, die energeti-
sche Aufspaltung der p-Schale AE, (als Folge des asymmetrischen Potentials) aus-
zumessen. Hierzu liefle sich beispielsweise die Temperatur erhohen. Eine geeignetere
Methode ist jedoch die Erhohung des Energiesprunges Aeg, bis eine Erh6hung der Ent-
artung im Ratenverhéltnis sichtbar wird. Am geeignetsten wére hierfiir eine Probe mit
energetisch hoher Tunnelbarriere (also hohem Al-Gehalt), damit die Energieabhén-
gigkeit der Tunnelrate I'(¢) auch fiir grofe Ae noch vernachléssigt werden kann. Fiir
die untersuchte Probe kénnen wir eine Untergrenze der Aufspaltung abschétzen mit
AL, . > Ae = 1,4meV.

Modelle

S v & v | & o | & o | &ovs | & Ve

entartet | 2 16| 3 064 26| 3 13|22 08|31 04
Hundsche Regel | 2 1.6 | 5 06| 4 26|35 062 16| 5 04
asymmetrisch | 2 1.6 | 5 062 16|32 06|2 16|35 0.6
Messung 1.5 0.7 1.6 0.7 1.5 0.7

Tabelle 5.1: Verhéltnisse der Entartungen &, = d,,/d,_1 und erwartete Ratenverhélt-
nisse v, bei T' = 2,5 K. Verglichen werden drei Modelle der Schalenfiillung mit einer
Anpassung an die Messdaten aus Abb. 5.4. Die beste Ubereinstimmung zeigt das Mo-
dell eines asymmetrischen Potentials.

Zusammenfassend wurde gezeigt, dass sich die zeitaufgeloste Messtechnik auf die
Grundzustinde der Quantenpunkte anwenden ldsst um Be- und Entladeprozesse ge-
trennt zu untersuchen. Eine Asymmetrie in den Raten der zwei Prozesse ist eine direkte
Folge der starken Coulomb-Wechselwirkung und erméglicht die Untersuchung des Ent-
artungsverhéltnisses der Ladezustinde. Hierdurch kann eine Aufspaltung der p-Schale
und damit eine Asymmetrie im Potential der Quantenpunkte eindeutig nachgewiesen
werden, selbst in einem grofen Ensemble. Im Folgenden soll die Asymmetrie der Quan-
tenpunkte mit Hilfe der Methode des Magnetotunnelns |[Vdovin00| genauer untersucht
werden.

5.2 Magnetotunneln: Die Rolle der Impulserhaltung

Bisher wurde gezeigt, welchen Einfluss die Entartung der Zustinde auf die Tunnel-
raten hat. In diesem Abschnitt wird gezeigt, welche Rolle der Impulserhaltung beim
Tunnelvorgang zwischen null- und zweidimensionalen Systemen zukommt [Beckell2].
Hierzu verwenden wir die Technik der Magnetotunnelspektroskopie (MTS), wobei hier
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im Gegensatz zu fritheren Arbeiten [Vdovin00, Wibbelhoff05, Vdovin07] die Quan-
tenpunkte nicht an ein in alle Raumrichtungen freies Elektronengas gekoppelt sind.
Vielmehr ist der Freiheitsgrad des 2DEGs in Wachstumsrichtung eingeschrinkt, was
gerade der Richtung des Tunnelstroms in die Quantenpunkte entspricht. Experimen-
tell wurde MTS schon friither an gekoppelten 2D-2D-Systemen angewandt [Smoliner89,
Eisenstein91|, wobei gezeigt wurde, dass der Querimpuls beim Tunneln erhalten bleibt.
Dies hat die Konsequenz, dass vergleichbare Zustandsdichten im Ak-Raum senkrecht
zur Tunnelrichtung wesentlich effektiver koppeln und damit schneller Ladungen austau-
schen konnen. Fiir das Tunneln von einem 2DEG in einen Quantenpunkt — insbesondere
fiir die stark lokalisierte s-Schale — erwarten wir also eine wesentlich schlechtere Kopp-
lung, aufgrund der stark unterschiedlich lokalisierten Zustandsdichten [Chuang02].

Wir betrachten nun den Ladevorgang des ersten Elektrons in die s-Schale der Quan-
tenpunkte bei einer Gatespannung von Vg = —0,67V (vgl. Abb. 5.1). Der Tunnelstrom
des Ladevorgangs verlauft entlang der Wachstumsrichtung (001). Wie oben beschrie-
ben betrachten wir die Tunnelraten 771, legen dabei aber zusitzlich ein Magnetfeld B
entlang der Kristallachsen BJ|(110) bzw. B||(110) an, also quer zur Tunnelrichtung. Die
zwei Orientierungen entsprechen den Hauptsymmetrieachsen der elongierten Quanten-
punkte [Wibbelhoff05, Wibbelhoff06]. Im Folgenden bezeichnen wir die Tunnelrichtung
als z und die Symmetrieachsen als « und y.

Die Datenpunkte in Abb. 5.5 zeigen die experimentell ermittelte Tunnelrate 7~
in Abhéngigkeit des Magnetfeldes B fiir die Orientierungen entlang der zwei Symme-
trieachsen B|lxz und B|ly. Im Gegensatz zu Experimenten, die die Tunnelkopplung
zwischen 0D- und 3D-Systemen untersuchen [Vdovin00, Wibbelhoff05], finden wir hier
selbst fiir den Grundzustand zunéchst einen Anstieg in den Raten und damit eine
Verbesserung der Tunnelkopplung, bis zu einem Maximum bei B ~ 4,5T. Im Folgen-
den soll diese Beobachtung nédher untersucht und gezeigt werden, wie sich hieraus der
Fermi-Impuls kr des 2DEGs und die Anisotropie der Quantenpunkte ableiten lassen.

Durch das Magnetfeld erfahren die in 2-Richtung tunnelnden Elektronen eine Lorentz-
Kraft [Smoliner89, Eisenstein91, Beton95]. Dies entspricht einer Verschiebung des Im-
pulses um Ak nach einer zuriickgelegten Wegstrecke Az durch den Tunnelvorgang:

1

eAz

Akysy = TBy/x. (5.13)
Ein zur z-Richtung paralleles Magnetfeld B, verschiebt also die Zustandsdichten von
Quantenpunkten und 2DEG im k-Raum zueinander um einen Betrag Ak,. Als Tunnel-
strecke verwenden wir den Abstand zwischen dem Maximum der 2DEG-Wellenfunktion
und der Basis der Quantenpunkte Az = 24nm (vgl. Abb. 3.2). Analog zu [Patané02,
Leil0] beschreiben wir die Tunnelwahrscheinlichkeit 7= oc [(¢qp|t2p)|” iiber das Uber-
lappintegral der Wellenfunktionen in Quantenpunkt ¢qp und 2DEG t»p nach Gl. (2.16)
bzw. (2.3). Da wir nur ein kleines Energiefenster betrachten, miissen wir fiir die Wellen-
funktion des Quantenpunkts lediglich den Grundzustand s (vgl. Abb. 2.5) beriicksich-
tigen. Fiir das Potential der Quantenpunkte verwenden wir die parabolische Naherung,
modifizieren aber Gl. (2.16) um zwei charakteristische Langen | — [, zu:

b = ! e_%<%+%). (5.14)

mlyly
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Abbildung 5.5: Tunnelrate 7! (Punkte) und erwartete Wahrscheinlichkeit
[(qp|tp)|® o 77! fiir einen Quantenpunkt der Dimensionen [, = 8,0nm bzw.
l, = 6,8nm und einen Fermi-Kreisradius von kr = 0,19nm™' in Abhéngigkeit des
Magnetfeldes B entlang der Hauptsymmetrieachsen z,y der Quantenpunkte.

In dieser Darstellung wird bereits implizit die in Kap. 5.1 diskutierte Asymmetrie
im Potential des Quantenpunktes angenommen, was bei [, # [, zu einer anisotropen
Ausdehnung der Wellenfunktion ¢qp entlang der zwei Kristallachsen fiihrt.

Auch in der Darstellung iiber Gl. (5.14) beschreibt die Wellenfunktion ein im Orts-
raum bei x,y = 0 lokalisiertes Elektron, das gleichermafen im Impulsraum ,lokalisiert®
ist. Da das Maximum der Wahrscheinlichkeit |)gp|” auch im k-Raum bei k,, k, = 0
liegt, ist zundchst unverstandlich, warum die Messung dennoch ein Maximum bei B # 0
zeigt. Dieses Verhalten muss also eine Folge der Zustinde im 2DEG sein.

Zunichst betrachten wir den Effekt des Magnetfeldes auf die Wellenfunktion des
2DEGs ¥9p. In der Schrodinger-Gleichung (2.2) miissen wir dazu den kinetischen Im-
pulsoperator durch den generalisierten Operator ersetzen: p — p—qA. Mit der Landau-
Eichung erhalten wir fiir ein Magnetfeld entlang der z-Richtung B = (B, 0,0) das Vek-
torpotential A = (0, —Bz,0). Wir verwenden einen Separationsansatz op = 1,9,
mit ebenen Wellen in z und y-Richtung (¢, = eik”,z/)y = ¢e*v¥) und erhalten fiir die
z-Komponente 1, die Eigenwertgleichung:

( K2 0?2 e2B?%;? hkyeBz+

2m 022 2m m

V(z)— E) b, =0. (5.15)
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Wir ndhern nun das Potential des 2DEGs durch ein harmonisches Potential: V(z) =

tmw?2? und erhalten damit fiir die Gesamtenergie:

h2k? 1 Pk 1
E=E,+E,+E, = z 4 . y—i—(n—l——)ﬁw, (5.16)
2m 14 2 2m 2
mit w, = eB/m und w = /w? + w2 Im Grenzfall hoher Quantisierungsenergie des
2DEGs im Vergleich zur magnetischen Energie gilt: w. < w,, und der Ausdruck ver-
einfacht sich zu:

k2 Rk 1
E~x—2+4 y+<n+—>hwz. (5.17)

2m 2m 2

Fiir ein einzelnes Subband entspricht der rechte Term gerade dessen (Quantisierungs-
energie in unserer Naherung bzw. E, in Gl. (2.4). Gleichung (5.17) beschreibt damit
eine durch das Magnetfeld ungestorte Bewegung der Elektronen im 2DEG und wir wol-
len den Einfluss des Magnetfeldes auf seine Zustandsdichte zunéchst vernachldssigen.
In erster Ndherung verschiebt das Magnetfeld also nur die zwei (ungestorten) Systeme
zueinander im k-Raum nach Gl. (5.13).

Da wir fiir das Laden der Quantenpunkte nur einen kleinen Spannungssprung ver-
wenden, sind fiir den Tunnelprozess nur die Elektronen im 2DEG relevant, die ener-
getisch nahe an der Fermi-Energie Ey liegen. Durch den Einschluss in Tunnelrichtung
muss dabei fiir ihren Impuls gelten: k2 + &k = k¢. Im k-Raum liegen sie also auf dem
Fermi-Kreis (vgl. Abb. 2.1), senkrecht zur Tunnelrichtung z. Hierin liegt gerade der
entscheidende Unterschied zu friiheren Experimenten mit 3D-Systemen, bei denen die
Bedingung k2 + k2 + k2 = ki erfiillt werden muss. In diesem Fall ist der Ubergang
fiir Zustdnde mit hohem Anteil in Tunnelrichtung k., = kg wesentlich wahrscheinlicher,
wodurch die Querkomponenten k,, k, unterdriickt werden. Das 3D-System entspricht
durch diese Auswahl einer ,scharfen Sonde* im k-Raum, wihrend das 2D-System einem
Ring entspricht.

Die numerische Lésung des verschobenen Uberlappintegrals |(1qp|wsp)|” in Ab-
hangigkeit des Magnetfeldes zeigt Abb. 5.5 als Linie in Form der normierten Tunnel-
wahrscheinlichkeit. Dabei wurden kp = 0,19nm~! und die charakteristischen Lingen
l; = 8,0nm bzw. [, = 6,8nm fiir die Quantenpunkte als Anpassungsparameter verwen-
det. Der Fermi-Impuls entspricht dabei einer Ladungstriigerdichte von nop = k2 /27 =
5,7-10" cm—2, in guter Ubereinstimmung mit dem Wert von 5,9 - 10! cm—2 aus einer
Hall-Messung des gleichen Materials und gleicher Gatespannung Vi = —0,67V (vgl.
Abb. 4.1). Das Maximum der Tunnelrate in Abb. 5.5 folgt damit aus der Tatsache, dass
auch die Impulse quer zur Tunnelrichtung erhalten bleiben miissen. Fiir das 2DEG lie-
gen diese gerade auf dem Fermi-Kreis, wie im Einsatz zu Abb. 5.5 gezeigt. Bei kleinen
Magnetfeldern und kleiner Verschiebung Ak ist es gerade sehr unwahrscheinlich, dass
ein derart grofser Impuls von der stark lokalisierten Wellenfunktion des Quantenpunkt-
Grundzustandes aufgenommen werden kann. Bei einer Verschiebung um Ak ~ kg ist
aber die Wahrscheinlichkeit fiir einen Teil der Zustinde im 2DEG deutlich erhoht,
was zu dem Maximum fiihrt. Eine weitere Verschiebung verschlechtert die Uberein-
stimmung wieder und kann das Tunneln sogar deutlich unterdriicken. Im vorherigen
Abschnitt hatten wir bereits aus der Aufhebung der Entartung in der p-Schale auf
eine Anisotropie im Potential der Quantenpunkte geschlossen. Aus den zwei deutlich
verschiedenen charakteristischen Léngen [, bzw. [, konnen wir nun auch direkt die
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Streckung der Wellenfunktion quantitativ ermitteln. Im Vergleich zu friiheren Unter-
suchungen [Wibbelhoff05] an 3D-Systemen mit der Annahme k, = kp und k,, = 0
bestimmen wir hier eine insgesamt geringere lokale Ausdehnung der Wellenfunktion, in
besserer Ubereinstimmung mit theoretischen vorhersagen [Bester07]. Verwendet man
als Quantisierungsenergie hw, einen Wert von 45meV findet man jedoch eine unge-
wohnlich grofe energetische Aufspaltung der p-Schale von AE, =~~~ 17meV als Folge
der gemessenen Anisotropie [, . Daher ist es wahrscheinlich, dass die Anisotropie durch
die Messung iiberschéitzt wird.

Bisher wurde eine Deformierung des Fermi-Kreises durch das Magnetfeld vernach-
lassigt, wie sie Gl. (5.16) beschreibt. In Rechnungen [Smrcka94] und Experimenten
|Ohtsuka98| wurde jedoch gezeigt, dass ein Magnetfeld von B = 6 T zu einer Deformie-
rung im Bereich von 5-10 % fiihren kann. Durch die zusétzliche AlGaAs Tunnelbarriere
(vgl. Abb. 2.2) erwarten wir in der hier untersuchten Probe eine geringere Abweichung
als fiir eine Probe mit reinem Dreieckspotential. Dennoch kann die Asymmetrie im
Fermi-Kreis zu einer Uberschitzung der beobachteten Anisotropie in den Quanten-
punkten fiihren.

Insgesamt bestétigen die Messungen die bereits theoretisch nach [Chuang02| dis-
kutierte Abhéngigkeit der Tunnelwahrscheinlichkeit vom Radius des Fermi-Kreises
kr. Der Radius ist dabei iiber die Ladungstriagerdichte im 2DEG bestimmt nach:
kr = \/27mnsp. In der untersuchten Probe, mit einem einzigen Steuergate, ist die La-
dungstrigerdichte dabei fest iiber die angelegte Gatespannung vorgegeben, die auch
gleichzeitig die Energien der Quantenpunktzustinde zum 2DEG einstellt. Durch einen
zusitzlichen, beispielsweise substratseitigen Gatekontakt liefte sich jedoch Ladungstra-
gerdichte und damit der Fermi-Kreis unabhingig von der Energie einstellen. Hierdurch
liefse sich die Tunnelkopplung unabhéngig vom Besetzungszustand der Quantenpunk-
te variieren, was zum einen fiir Speicheranwendungen interessant ist, zum anderen
eroffnet dies neue Perspektiven zur Spektroskopie angeregter Zusténde (vgl. Kapitel
4). Dadurch, dass angeregte Quantenpunktzustinde im k-Raum weniger stark lokali-
siert sind, lisst sich kp gerade so einstellen, dass das Tunneln in angeregte Zusténde
bevorzugt wird, was ihre Detektion verbessert. Wahlt man stattdessen den Grenzfall
kp <1, é wird die ,,Sonde” im k-Raum wieder scharf, so dass sich MTS wie zuvor zum
Austasten der reinen Quantenpunkt-Wellenfunktion nutzen lésst.

Abschliefsend wurde in diesem Kapitel gezeigt, wie sich die zeitaufgeloste Messtech-
nik zur Untersuchung von Vielteilchen-Grundzustinden nutzen lasst. Zunichst wurde
die Entartung der Zustdnde beim Be- und Entladevorgang untersucht. Die vier Zu-
stinde der p-Schale zeigten dabei lediglich zweifache Spinentartung, was mit einer
Asymmetrie im Potential der Quantenpunkte erklart wurde. Anschliefend wurde die
Asymmetrie mittels MTS auch quantitativ nachgewiesen, wobei die zwei Achsen der
gestreckten Wellenfunktion in den Quantenpunkten mit 8,0 zu 6,8 nm bestimmt wur-
den.



Kapitel 6

Perspektiven

In diesem Kapitel soll auf die technischen Moglichkeiten der untersuchten Strukturen
eingegangen werden. Zundchst wird dabei am Beispiel typischer Speicheroperationen
auf die erreichbaren Schaltzeiten eingegangen. Diese sind zum einen wesentlich fiir die
Eignung von Quantenpunkten als zukiinftige Informationsspeicher, zum anderen ist
die damit verkniipfte Zeitauflosung bei der Untersuchung schneller Relaxationsprozes-
se (z.B. Spinrelaxation) von entscheidender Bedeutung. Ausziige dieses Abschnittes
wurden bereits in [Nowozinl4] verdffentlicht. Im Anschluss wird die réumliche Ska-
lierbarkeit der Strukturen untersucht. Dabei steht die Reduktion der Ensemblegrofien
mit dem Ziel der Spektroskopie von wenigen oder sogar einzelnen Quantenpunkten im
Vordergrund.

6.1 Operationszeiten fiir Speicheranwendungen

Das einschliefende Potential selbstorganisierter Quantenpunkte als Informationsspei-
cher zu nutzen, ist eine naheliegende Anwendungsmoglichkeit. Fingebettet in eine
HEMT-Struktur, iibernehmen die Quantenpunkte die Aufgabe des Floating-Gates, in
Analogie zur Technologie des Flash-Speichers [Marentll|. Zu dem hier untersuchten
Materialsystem InAs auf GaAs finden sich bereits viele Arbeiten mit diesem tech-
nologischen Hintergrund |Balocco04, Nataraj05, Muller08|. In letzter Zeit sind dabei
ebenfalls Quantenpunkte aus GaSb [Marent11, Cuil3| von erh6htem Interesse, bei de-
nen der hohe energetische Einschluss von Lochzustinden [Marent07, Nowozin13| auch
bei Raumtemperatur die Realisierung nicht-fliichtiger Speicher verspricht. Die schon er-
reichten Schreibzeiten im Bereich einiger ns [Geller08] machen dabei Speicher denkbar,

Abbildung 6.1:  Geometrie der
Transistoren mit Gate- bzw.
Kanalbreite W und Lénge L.
Die RC-Charakteristik und da-
mit die Schaltzeiten folgen aus
Gatekapazitit C' o« W x L, Kanal-
widerstand Rop o< L/W und den
Kontaktwiderstinden Rg und Rp
zu Source und Drain.

o4
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Abbildung 6.2: (a) Transistoraufbau mit breitem Aspektverhdltnis von W/L =
100 pm/5 pm. (b) Schaltsequenz zum Auslesen der Ladungsinformation der Quanten-
punkte. Zunéchst wird der Ladezustand durch einen Schreib- bzw. Loschpuls Vg préi-
pariert. Nach einer Zeit At = 1ps wird ein Spannungspuls Vp auf den Drainkontakt
gegeben und der Strom [ gemessen.

die Schaltgeschwindigkeiten von DRAM mit Speicherzeiten der Flash-Technologie ver-
einen. Die in diesem Kapitel betrachteten Heterostrukturen sind nominell identisch zu
den zuvor untersuchten, lediglich die Struktur der Transistoren wurden der jeweiligen
Anwendung angepasst. Wegen des verhiltnismékig geringen Einschlusses der Elektro-
nenzustinde (ca. 300 meV), werden auch hier alle gezeigten Messungen unter kryogenen
Bedingungen durchgefiihrt. Fiir Messungen bei Raumtemperatur sind die Speicherzei-
ten, die diese Heterostruktur erméglicht, zu gering; hierzu ist der Wechsel zu héheren
Tunnelbarrieren (hoherer Al-Gehalt) oder GaSb-Quantenpunkten notig.

In den untersuchten Proben ist die Speicherzeit iiber die (spannungsabhéngige) Tun-
nelzeit der Heterostruktur, insbesondere durch die Tunnelbarriere vorgegeben. Auf die
Geometrie der untersuchten Transistorstrukturen wurde bisher noch nicht detailliert
eingegangen, sie bestimmt aber die erreichbaren Schaltgeschwindigkeiten fiir Lese- und
Schreiboperationen. In erster Niherung lisst sich dies durch das einfache RC-Glied!
der Probe beschreiben. Abb. 6.1 zeigt noch einmal den Aufbau der hier verwendeten
Transistoren. Das Gate der Breite W und Linge L steuert den aktiven Widerstand
Rop(Vg) = L/Wo des 2DEGs in der Tiefe dop. Gleichzeitig definiert die Fliche aber
auch eine parasitire Gatekapazitit C' = eegW L/dyp. Bei einer Ladungstrigerdichte?
von 6 - 10" em™2 und einer Beweglichkeit von 5000 cm?/Vs folgt damit eine lediglich
von der Gatelinge L abhingige Zeitkonstante RopC ~ 1 %LQ. Tatséchlich miissen
jedoch auch die passiven Kontaktwiderstinde Rg und Rp beriicksichtigt werden. Sie
beschreiben sowohl den Kontakt zwischen dem 2DEG und den einlegierten Ohmschen
Kontakten, wie auch die Liicke zwischen Ohmschen Kontakten und Gatemetallisie-
rung. Ihr Skalierungsverhalten ist dabei invers zur Breite W mit Rsp o 1/W. Dies
fithrt zu den iiblicherweise sehr breiten Aspektverhéltnissen W/L > 1 bei Transistoren
fiir Hochfrequenzanwendungen. Abb. 6.2(a) zeigt den lithografischen Aufbau, der im
Folgenden untersuchten Probe, mit einer Gatebreite W = 100 pm und einer Lange von
L = 5pm. Trotz der grofflichigen Ohmschen Kontakte liegt der Kontaktwiderstand fiir
tiefe Temperaturen bei ca. 800 €2, was fiir die RC-Konstante eine theoretische Grenze

'Hier wird nur Gatekapazitit und Source-Drain-Widerstand beriicksichtigt. Fiir komplexere Er-
satzschaltungen siehe z.B. [Minasian77, Curtice84] und darauf aufbauende Literatur.
?Bezogen auf die Gatespannung, bei der die Quantenpunkte das erste Elektron aufnehmen.
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von 0,2 ns bedeutet.

Um die reale Lesegeschwindigkeit zu bestimmen, verwenden wir das, in Abb. 6.2(b)
gezeigte Schema [Nowozinl4]. Dabei wird zunéichst eine Information ,0“ oder ,1 mit
einem Gatepuls Vi (Tektronix AFG3251) prépariert, indem die Quantenpunkte entwe-
der geladen (Schreiben) oder entladen (Loschen) werden. Das Auslesen des jeweiligen
Zustands erfolgt in beiden Féllen bei der Speicherspannung (Speichern). Zum Ausle-
sen der Information wird At = 1pus nach dem Umschalten zur Speicherspannung ein
Lesepuls Vp mit einer Amplitude von 80 mV bei einer Flankensteilheit von 200 ps (HP
8131A) auf den Drainkontakt gelegt. Der resultierende Drainstrom Ip wird mit einem
an Source angeschlossenen Stromverstirker (Femto DHPCA-100) bei einer Bandbreite
von 200 Mhz in eine Spannung konvertiert und iiber einen 100 Mhz A-D-Wandler (NI
PCI-5122) bei einer dquivalenten® Abtastrate von 2 Ghz aufgezeichnet.

Um die Gatespannungen Vi fiir die jeweilige Préparation auszuwihlen, wird die
zeitaufgeloste Messtechnik zur Detektion der Grundzustandsdichte Dqp, wie im vor-
angegangenen Kapitel verwendet. Das hieraus ermittelte Spektrum in Abb. 6.3(b) zeigt
die typische Schalensignatur der Quantenpunkte, die in ihrer s- und p-Schale zusam-
men bis zu 6 Elektronen aufnehmen kénnen. Im Gegensatz zu einer Probe des gleichen
Materials, aber schmalem Aspektverhéltnis W/L < 1 [Abb. 6.3(a)], wirken hier die ho-
heren Beladungszustinde der p-Schale deutlich unterdriickt, was eine Folge der neuen
Geometrie ist. Durch das breite Aspektverhaltnis W/L > 1 ist der aktive Widerstand
Rop deutlich reduziert, wihrend der Kontaktwiderstand Rg 4+ Rp nicht gesunken ist.
Bei niedrigen Gatespannungen dominiert der aktive Widerstand Rop wegen der niedri-
gen Ladungstrigerdichte im 2DEG. Seine Anderung ist daher in der Reihenschaltung
gut detektierbar. Bei hohen Gatespannungen dominiert aber der passive Kontaktwi-
derstand Rs + Rp, was das Spektrum unterdriickt, da die Anderung in Rop keine
wesentliche Rolle fiir den Gesamtwiderstand mehr spielt.

3 Aufgebaut aus Unterabtastungen bei 100 Mhz.
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Das Spektrum geniigt jedoch zur Bestimmung der geeigneten Schreib- und Lésch-
spannungen (Abb. 6.4). Wir betrachten nun zwei Sequenzen, bei denen der Zustand ,,1*
mit, unterschiedlicher Besetzung der Quantenpunkte realisiert wird: 2e — Die Quanten-
punkte werden maximal mit zwei Elektronen geladen, Schreib- und Speicherspannung
betragen jeweils 0 und -0,4V. 6e — Die Quantenpunkte werden mit sechs Elektronen
geladen, Schreib- und Speicherspannung betragen 0,7 bzw. 0V. Die Loschspannung
betriagt in beiden Fillen -0,7V.

Abb. 6.5 zeigt den Drainstrom Ip einer Einzelpunktmessung fiir Lesepulse mit einer
Dauer von 1 bis 10 ns fiir die Sequenzen (2e) und (6e). Ab einer Pulsdauer von 3 ns sind
die unterschiedlichen Zustinde ,,0“ bzw. ,1“ durch eine Differenz Alp deutlich von der
Rauschamplitude dIrys &~ 1A zu unterscheiden. Entgegen der Erwartung macht es
dabei jedoch kaum einen Unterschied, ob 2 oder 6 Elektronen in den Quantenpunkten
gespeichert werden, da die relative Differenz lediglich von 7 auf 10 % ansteigt. Hierfiir
lassen sich zwei Griinde benennen: Zum einen ist die Speicherzeit der Elektronen in
der p-Schale sehr kurz, so dass nach einer Wartezeit von At = 1ps schon ein Teil der
Elektronen emittiert wurde. Zum anderen liegt die Speicherspannung der 6e-Sequenz
bei hoheren Gatespannungen, bei denen das aktive Signal (hier Alp) aufgrund der pas-
siven Kontaktwiderstidnde reduziert wird. Bei einer Probe mit ldngeren Speicherzeiten
liefse sich diese Problematik umgehen, indem man als Speicherspannung eine Spannung
wahlt, bei dem das 2DEG mit geladenen Quantenpunkten nahezu vollstindig verarmt
wird. Bei dieser Spannung wiirde man die prozentual grofste Differenz zwischen den
Praparationen , 0 und ,,1“ erwarten.

Wir kénnen festhalten, dass die untersuchte Probengeometrie eine Auslesezeit von
3ns, unabhingig von der Beladung der Quantenpunkte zulésst. Dies ist in etwa eine
Grofsenordnung schlechter, als oben abgeschétzt wurde. Der Einsatz in Abb. 6.5 zeigt
die Differenz Alp fiir Pulse bis zu einer Dauer von 50 ns. Eine 50-prozentige Dampfung
des Signals zeigt sich bei der beobachteten Lesezeit von ~ 3 ns. Dies entspricht in etwa
der Grenzfrequenz* des verwendeten A-D-Wandlers, mit einer Zeitkonstante W(l)Mhz
2ns. Die beobachteten 3ns sind also wahrscheinlich durch den Aufbau begrenzt und
stellen lediglich eine obere Abschiatzung der tatsichlich erreichbaren Lesezeit dar.

Wir wenden uns nun den erreichbaren Schreibzeiten zu, also wie schnell es moglich
ist von der Information ,,0¢ auf eine ,1“ zu schalten. Fiir den Betrieb mit zwei Elektro-
nen ist die Speicherzeit der untersuchten Probe iiber die Tunnelzeit von ca. 1 ms in die

~

“Bezogen auf -3dB Dampfung, wenn das Signal auf einen Faktor 1/4/2 abklingt. Bei der hohen
Probenimpedanz wird aber auch der Stromverstérker nicht die volle Bandbreite von 200 Mhz erreichen.
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Grundzustinde der s-Schale vorgegeben. Dies wurde durch das Einfiigen einer 10 nm
dicken Schicht Alj 34GaggsAs in die Tunnelbarriere erreicht. Nun stellt sich die Frage,
ob diese Barriere auch die erreichbaren Schreibzeiten begrenzt. Zum Testen der Schreib-
geschwindigkeit verwenden wir eine Methode, die der Emissionsmessung in Abschnitt
4.2.2 entspricht. Wir geben hierzu einen Spannungspuls von 1,7V (in Durchlassrich-
tung) mit einer Flankensteilheit von 3ns auf den Gatekontakt, dessen Dauer sukzessive
verkiirzt wird. Gemessen wird die Anderung im Drainstrom Alp, aufgrund der aus
den Quantenpunkten zuriicktunnelnden Elektronen. Abb. 6.6(a) zeigt die Amplitude
Alp/Vp fiir verschiedene Drainspannungen Vp als Funktion der Schreibpulsdauer. Aus
der Leitwertsdnderung lésst sich das Plateau von Alp/Vp = 50pS bei ca. 20ns mit
der Beladung der Quantenpunkte durch jeweils zwei Elektronen identifizieren. Wird
die Pulsdauer auf 9 ns reduziert, bricht die Emission fiir den Betrieb mit zwei Elektro-
nen pro Quantenpunkt auf 50% ein. Durch eine Erhohung der Schreibspannung auf
2V lésst sich auch der Betrieb mit sechs Elektronen bei gleicher Schreibzeit von 9ns
realisieren [Abb. 6.6(b)|. Unabhéngig von der Hohe der angelegten Durchlassspannung
zeigen alle Messungen eine Begrenzung bei ca. 9 ns, was sich auch hier auf den Aufbau
zuriickfithren ldsst, aufgrund der Anstiegszeit des Schreibpulses von 3 ns.
Zusammenfassend wurde hier gezeigt, dass sich mit den untersuchten HEMT-Struk-
turen Lesezeiten < 3ns und Schreibzeiten < 9ns erreichen lassen. Optimierung ist
sowohl in der Messtechnik als auch der Probengeometrie noch moglich um diese Zei-
ten weiter zu verbessern. Prinzipiell werden fiir die III-V-Halbleitertechnik wegen der
héheren Beweglichkeiten bessere Schalt- und Lesezeiten erwartet, als fiir vergleichbare
Bauelemente auf Silizium-Basis [delAlamoll|. Ein grofes Problem stellen dabei der-
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zeit noch die hohen Kontaktwiderstinde dar, insbesondere wenn Strukturgrofen im
Bereich einiger nm realisiert werden sollen. Fiir InGaAs-Heterostrukturen liefen sich
jedoch schon Ohmsche Kontakte erreichen, die fiir Thz-Anwendungen geeignet sind
[Singisetti08] und die Liicke zwischen Gate und Ohmschen Kontakten ldsst sich mit
selbstausrichtender Lithografie minimieren [Kim10].

6.2 Jenseits des Ensembles: Skalierungseigenschaften

Eine Reduktion der Gategrofe erlaubt nicht nur schnellere Schaltzeiten, aufgrund ge-
ringerer Kapazititen. Mit einer kleineren Gatefliche verringert sich auch die Anzahl der
aktiven Quantenpunkte im Ensemble. Besonders interessant sind hier Flichen mit nur
wenigen und ultimativ einem einzelnen Quantenpunkt. Derartige Strukturen sind nicht
nur von technologischem Interesse, zur Erh6hung der Integrationsdichte in moglichen
Speicherzellen. Bereits bei einer Reduktion auf wenige Quantenpunkte sollten Energie-
auflésungen jenseits der inhomogenen Breite des Ensembles erreichbar sein (siehe z.B.
[Cockins10]). In Verbindung mit der zeitaufgelosten Messtechnik verspricht der Ge-
winn an Energieauflésung neue Einblicke in die Ladungs- und Spindynamik angeregter
Zustande.

Mit der Technik der Kapazitits-Spannungsspektroskopie [Drexler94| liefsen sich be-
reits Ensemblegrofien von ca. 1000 Quantenpunkten realisieren [Miller97]. Eine weite-
re Verringerung der Ensemblegrofen stellt jedoch extrem hohe Anforderungen an die
Messung der notwendigerweise kleinen Probenkapazitaten, bei vergleichsweise hohen
parasitiren Kapazititen von Aufbau und Messtechnik. Bei den hier untersuchten Pro-
ben ist daher der entscheidende Vorteil, dass sich anstelle der Kapazitit ein Widerstand
messen lasst. Dieser Widerstand sollte bei konstantem Aspektverhéltnis der Strukturen
invariant gegeniiber einer Skalierung sein und wéare damit unabhingig von parasitéren
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Abbildung 6.7: Durch Randeffek-
te wird das Potential in der He-
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Mit den typischen Quantenpunktdichten von 100 pm~2, der hier untersuchten Pro-
ben, wiirde man einzelne Quantenpunkte bereits bei Gateflachen im Bereich von 100 x
100 nm? erwarten. Lithografisch sind dies durchaus realisierbare Gréfenskalen, die be-
reits von kommerziellen Flash-Speichern unterboten werden. Ein Speicher erfordert
jedoch lediglich die Existenz einer Hysterese, d.h. es geniigt eine Verschiebung der
Einsatzspannung des Transistors zur Unterscheidung in einen geladenen bzw. einen
ungeladenen Zustand des Floating-Gates bzw. der Quantenpunkte. Weder der Be-
setzungsgrad, noch die genaue Spannung, bei der die Quantenpunkte beladen wer-
den ist dabei wesentlich. Um die Transistoren auch fiir (zeitaufgeloste) Leitfahigkeits-
spektroskopie nutzen zu konnen sind jedoch héhere Anforderungen nétig. Dies wird
bereits bei der einfachen Forderung deutlich, die Gatespannung iiber einen konstan-
ten Hebelarm mit der Energie der Zustdnde zu assoziieren. Strenggenommen gilt dies
nur fiir einen groken Gatekontakt, bei dem Randeffekte vernachlissigt werden kon-
nen. Wie Abb. 6.7 veranschaulicht, wird der Verlauf der Leitungsbandkante Fp, an
den Réndern des Gates beeinflusst und damit ortsabhéngig. An den unbedeckten
Flachen wird das Leitungsband durch Oberflichen- oder Defektzusténde angehoben
[Spicer80, Scarrozza09|. Welche Langenskalen hier relevant sind lsst sich einfach iiber
die Abschirmlinge ¢ x dop ~ 12 x 180nm =~ 2pum abschitzen. Durch das verhalt-
nisméfig tiefe 2DEG erwarten wir hier Randeffekte also schon im pm-Bereich. Da die
Quantenpunkte beliebig unter dem Gatekontakt angeordnet sind, wire die Konsequenz
eines lokalen Potentials, dass jedem Quantenpunkt ein eigener Hebelarm zugeordnet
werden miisste, was die Interpretation von Spektren mit mittleren Ensemblegrofen
von 10 bis 100 Quantenpunkten erschwert. Wie wir spater sehen werden, hilft hier-
bei die zeitaufgeloste Messtechnik, um zusétzliche Informationen der Schalenstruktur
zu erhalten. Zunéchst soll jedoch auf die untersuchten Probengeometrien eingegangen
werden.

Abb. 6.8 zeigt zwei mogliche Realisierungen fiir Proben mit kleiner Gateflache.
Teilabbildung (a) zeigt die Mesa einer Probe fiir ca. 1000 Quantenpunkte in kleeblatt-

®Dies gilt zumindest fiir Strukturgréfen iiber der Fermi-Wellenliinge, also im klassischen, diffusivem
Transportregime.



KAPITEL 6. PERSPEKTIVEN 61

100 Quantenpunkte
Source

(@)

Abbildung 6.8: REM-Aufnahmen fiir die zwei betrachteten Probengeometrien. (a) Mesa
vor dem Aufbringen des Gates fiir eine Probe in van der Pauw-Geometrie. Die aktive
Fléche enthélt ca. 1000 Quantenpunkte und ermdoglicht sowohl kontaktwiderstandsfreie
als auch Hall-Messungen. (b) Schmaler Transistorkanal fiir 2-Punkt-Messungen enthilt
ca. 100 Quantenpunkte, nach [Zhoul.

formiger van der Pauw-Geometrie, mit vier Ohmschen Kontakten zum aktiven Zen-
trum von ca. 3 x 3pm?, das spéter von einem Gate bedeckt wird. Teil (b) zeigt einen
Transistor fiir ca. 100 aktive Quantenpunkte mit zwei Ohmschen Kontakten (Source
und Drain), aber im Gegensatz zum vorherigen Abschnitt schmalem Aspektverhéltnis
von W/L = 0,5um/2,5 pm. Die Kleeblattform der van der Pauw-Geometrie ermdoglicht
eine kontaktwiderstandsfreie Messung der Ladungstrigerdichte. Verglichen mit ande-
ren 4-Punkt-Geometrien erlaubt sie allerdings die Realisierung verhiltnisméfig grofer
Ohmscher Zuleitungen. Da die laterale Auflésung nasschemisch definierter Strukturen
durch die Atztiefe (hier 200 nm) begrenzt ist, ist diese Struktur, ohne Umstellung auf
alternative Verfahren (z.B.: trockenes Atzen) jedoch weniger geeignet fiir aktive Fli-
chen unterhalb von 1pm?2. Bei diesen Strukturen zeigten die schmalen Zuleitungen zu
hohe Einsatzspannungen, was eine Spektroskopie der Quantenpunkte bei tiefen Tem-
peraturen verhinderte. Ein besseres Skalierungsverhalten zeigt der einfache Transistor
mit zwei Ohmschen Kontakten. Die schmalste Einschniirung des 2DEGs stellt hier der
untersuchte Kanal selbst dar. Hier wurde ein schmales Aspektverhéltnis W/L < 1
gewdhlt, um den Beitrag der Kontaktwiderstande zu verringern und damit die Emp-
findlichkeit der Messung zu verbessern. Dies fiihrt allerdings auch hier wieder zu dem
Nachteil, dass zum Erreichen kleiner Gateflichen ein verhaltnisméfig schmaler Kanal
bendtigt wird.

Um zu sehen, welche Spannungs- bzw. Energieauflosung die Transistorstrukturen
erlauben, betrachten wir zunédchst die, in Abb. 6.9 gezeigte, Messung an einer Struk-
tur mit 1000 Quantenpunkten, wie in Abb. 6.8(a) gezeigt. Hierzu wird ein effektiver
Wechselstrom I, = 500nA angelegt und dabei die Querspannung V, o« 1/n in einem
Magnetfeld von B = 1T mittels Lock-In-Technik gemessen. Aufgetragen wird die rela-
tive Anderung der Ladungstrigerdichte mit der Gatespannung, bzw. die relative Verar-
mung —%ddT”G durch das Laden der Quantenpunkte. Zum Test der Reproduzierbarkeit
werden zwei Messungen bei den Frequenzen 100 bzw. 300 Hz verglichen. Die erreichbare
Auflésung ist hier durch die Schrittweite der Gatespannungsquelle und den zur Bestim-
mung der Ableitung verwendeten Filteralgorithmus mit einer Fensterbreite von 1 mV
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Abbildung 6.9: Relative Anderung der Ladungstrigerdichte %ddT"G iiber Gatespannung
V. Die mit Lock-In-Technik gemessene Querspannung V, o< 1/n (B = 1T) erlaubt die
Auflésung reproduzierbarer Maxima mit Halbwertsbreiten im Bereich 1 meV, deutlich

unter der inhomogenen Breite des Ensembles.

gegeben. Die einhiillende, graue Kurve® zeigt wieder die typische Schalensignatur mit
zwei deutlich trennbaren Ladezusténden fiir die s-Schale und stérker iiberlappenden
Zusténden in der p-Schale. Bei maximaler Auflésung sind jedoch reproduzierbare Ma-
xima mit Halbwertsbreiten im Bereich von 1 meV erkennbar. Diese Feinstruktur kann
zunachst zwei Ursachen haben: 1. Das Laden in ein zufillig verteiltes Subensemble
der Quantenpunkte und 2. das Laden von Defekt- oder Randzustéinden der geéitzten
Mesa. Da wir jedoch die Tunnelraten der Quantenpunkte kennen, kénnen wir nun die
zeitaufgeloste Messtechnik nutzen, um einen Hinweis auf die Ursache der Feinstruktur
zu erhalten.

Abb. 6.10 zeigt zunédchst das Ergebnis einer zeitaufgeldsten Messung fiir eine Probe
des gleichen Materials mit 10° Quantenpunkten bei einer aktiven Fliiche von 1000 pm?.
Analog zu Abbildung 5.1 sind Lade- und Entladeraten als Funktion der Gatespannung,
sowie die entsprechende Zustandsdichte aufgetragen.” Im Gegensatz zu dem zuvor un-
tersuchten Material ist die Tunnelrate hier insgesamt ca. eine Grofenordnung héher,
jedoch zeigt sich ein ebenso charakteristischer Anstieg beim Schalenwechsel. Die Tun-
nelraten steigen hier im Mittel etwa um einen Faktor 5, beim Wechsel von der s- zur
p-Schale mit 2 bzw. 10 kHz. Wie bei der statischen Messung mittels Lock-In-Technik
ist auch die, aus der zeitaufgelosten Messung ermittelte, Zustandsdichte zunéchst eine
Folge der Ladungstrigerdnderung im 2DEG. Bei kleineren Proben wire daher denkbar,
dass neben dem Laden der Quantenpunkte auch Defekte oder Oberflichenzustande —
insbesondere an den freigelegten Rindern der Mesa — zu einer Anderung der Leitfi-
higkeit im 2DEG fiihren. Bei grofiflichigen Proben sind derartige Randeffekte jedoch

6Gleitender Filter [Savitzky64] der Messdaten mit einer Fensterbreite von 200 mV.
Statt einer Strommessung wurde hier die Querspannung V, in van der Pauw-Geometrie zeitauf-
gelOst gemessen.
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Abbildung 6.10: Lade- (rot) und Entladeraten (blau) {iber Gatespannung einer Probe
mit 10° Quantenpunkten. Ein Vergleich mit der Zustandsdichte Dqp (schwarz) zeigt
wie die Raten von 2kHz auf 10 kHz beim Wechsel von der s- zur p-Schale anwachsen.

vernachlissigbar und wir kénnen die Raten in Abb. 6.10 dem Tunnelvorgang in die
Quantenpunkte zuordnen. Da die Tunnelraten hauptséchlich iiber die Barriere der He-
terostruktur vorgegeben sind, sollten diese bei einer Verringerung der Strukturgrofe
vergleichbar sein. Die Zeitskalen fiir das Laden von Defekt bzw. Oberflichenzustdnden
sind zunéchst unbekannt und es ist nicht auszuschliefen, dass sie auf der gleichen Zeit-
skala wie die Quantenpunkte geladen werden. Dennoch ist eine Ubereinstimmung von
Zustandsdichte und Tunnelrate ein starker Hinweis, dass die beobachtete Ladungstra-
gerdnderung im 2DEG tatséchlich auf das Laden der Quantenpunkte und nicht auf das
Laden von Defekten zuriickgeht.

Abb. 6.11 zeigt nun das Ergebnis einer Probe mit einer aktiven Fliche von 10 pm?
und damit 1000 Quantenpunkten. Im Vergleich zur Messung derselben Probe mit-
tels Lock-In-Technik (Abb. 6.9), scheint hier die spektrale Auflésung geringer zu sein,
was eine Folge der Pulshéhe von AVg = 10mV im Vergleich zu den kleinen Span-
nungsschritten von 1mV bei der Lock-In-Messung ist.® Die Doppelstruktur auf den
zwei Maxima der s-Zustédnde ist jedoch in beiden Messungen eindeutig reproduzier-
bar. Gleichzeitig konnen wir nun aber die Zustandsdichte Prozessen mit einer Rate
von 1 bzw. 5kHz zuordnen. Quantitativ hat sich die Tunnelrate nun zwar verrin-
gert, qualitativ zeigt sich aber ebenso deutlich der erwartete Anstieg von der s- zur
p-Schale der Quantenpunkte. Dies ist ein starkes Indiz, dass es sich bei der, in Abb. 6.9
und 6.11 gezeigten Feinstruktur tatsichlich um eine Aufspaltung in Subensemble der
Quantenpunkte handelt. Beide Abbildungen zeigen jeweils zwei Datensétze fiir die Zu-
standsdichte. Dass die abgebildeten Messungen auch bei gleicher Methode nicht vollig
tibereinstimmen, ist allerdings auch ein Zeichen dafiir, dass Ladungsfluktuationen (z.B.

8Durch den schmalen Bandpass bietet die Lock-In-Technik ein stark verbessertes Signal-zu-Rausch-
Verhéltnis.
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Abbildung 6.11: Datenpunkte zeigen Lade- (rot) und Entladeraten (blau) iiber Ga-
tespannung fiir eine Probe mit 1000 Quantenpunkten. Linien zeigen die entsprechen-
den Zustandsdichten aus der Ladungstriageranderung beim Laden (rot) und Entladen
(blau). Die Feinstruktur der Dichte zeigt sich sowohl im Lade- als auch im Entladean-
teil. Im Vergleich zu Abb. 6.10 sind die Raten verringert, qualitativ bleibt die Signatur
der Schalen erhalten.

durch Defektzusténde) die Energien der Struktur verschieben. Eine chemische Passivie-
rung der Oberflichenzusténde [Sandroff87, Ohno91, Wang10| kann hier méglicherweise
die Spannungsstabilitit verbessern, insbesondere fiir noch kleinere Grofenskalen.

Da 4-Punkt-Messungen an Gateflichen kleiner als ca. 10 um? sehr kleine Zulei-
tungen erfordern, ist hier wieder die einfachere 2-Punkt-Geometrie im Vorteil. Bei
der Einschniirung des 2DEGs sind dabei zwei Effekte nachteilig: Bereits im Bereich
pm kommt es zu einem Anstieg der Einsatzspannung. Im schlimmsten Fall ist dann
das 2DEG im Spannungsbereich der Quantenpunkte noch ungeladen. In Dimensio-
nen < pm kann zudem der aktive Kanal so weit eingeschniirt werden, dass Effekte
der Leitwertsquantisierung auftreten. Ein eindimensonaler Kanal wird zwar bei li-
thographisch definierten Quantenpunkten als hochempfindlicher Detektor verwendet
|Elzerman04a, Elzerman04b|, er erfordert jedoch die Moglichkeit, Energien in Kanal
und Quantenpunkten getrennt einstellen zu kénnen. Dadurch lisst sich eine Leitwert-
stufe im Kanal in Resonanz zu einem Niveau eines Quantenpunkts bringen, wodurch der
Kanal empfindlich auf eine Ladungsénderung des Quantenpunkts reagiert. Ist allerdings
ein Plateau resonant zu einem Niveau des Quantenpunkts, ist der Kanal unempfind-
lich. Die hier untersuchten Proben haben jedoch lediglich ein einzelnes Steuergate und
die Energiebeziehung zwischen Kanal und Quantenpunkten ist damit fest vorgegeben.
Ein eindimensonaler Kanal erfordert also eine neue Probengeometrie und liefe sich mit
weiteren Gateelektroden realisieren, z.B. substratseitig oder durch (eingegrabene) Sei-
tenkontakte, die stiarker auf den Kanal als auf die Quantenpunkte wirken. Bei den hier
untersuchten Proben ldsst sich der Effekt lediglich durch eine Verschiebung der Ein-
satzspannung unterdriicken. Hierzu kann entweder der persistive Photoeffekt [Ruf06a]
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Abbildung 6.12: Lade- (rot) und Entladeraten (blau) iiber Gatespannung einer Pro-
be mit ca. 100 Quantenpunkten und entsprechende Zustandsdichte. Ein Vergleich zu
den Raten groferer Proben zeigt eine Verringerung um etwa eine Grofsenordnung. Der
Wechsel von 200 auf 1 kHz entspricht jedoch dem bereits beobachteten Verhéltnis zwi-
schen s- und p-schale. |Zhou]|

genutzt werden, oder es wird eine negative Gatespannung beim Abkiihlen der Probe an-
gelegt. Beides kann die Einsatzspannung des 2DEGs in der kalten Umgebung dauerhaft
verringern, ohne die Ladespannungen der Quantenpunkte zu verschieben [Ru06a].
Abb. 6.12 zeigt das Ergebnis der zeitaufgelosten Messung an einer Probe wie in
Abb. 6.8(b). Hier wurde wieder der Drainstrom Ip(¢) bei konstanter Spannung Vp, ge-
messen, wie in den vorherigen Abschnitten. Die aktive Gateflache iiberdeckt ca. 100
Quantenpunkte. Die Zustandsdichte zeigt zunéchst eine vertraute Signatur, mit den
zwei Maxima der s-Schale und einer weniger gut auflésbaren p-Schale. Bei Betrachtung
der Spannungsachse fillt jedoch auf, dass die Niveaus zu deutlich héheren Spannungen
verschoben sind. Das erste Maximum tritt hier erst bei -0,1V auf, anstelle von -0,6 V
(vgl. Abb. 6.10, 6.11). Die Absténde der ersten zwei Maxima entsprechen jedoch wei-
terhin einem Abstand von ca. 30 meV, fiir das in diesem Kapitel verwendete Ausgangs-
material. Wahrend der Hebelarm erhalten bleibt, werden durch die Randeffekte nun
positivere Spannungen zum Laden der Quantenpunkte benétigt. Allein die Positionen
der Spannungen sind daher kein zuverlissiges Kriterium fiir die Zuordnung der Zustan-
de. Zusétzlich zeigen aber die Raten ein qualitativ dhnliches Verhalten wie zuvor. Der
Gewinn an Tunnelrate von 200 Hz zu 1 kHz entspricht wieder in etwa dem zuvor beob-
achteten Faktor 5. Dass die Tunnelraten hier insgesamt so gering ausfallen, kann die
Folge einer erh6hten Ladungstrigerdichte durch den persistiven Photoeffekt sein, der
hier genutzt wurde, um das 2DEG nach dem Abkiihlen zu ,reaktivieren“. Eine Erhohung
der Ladungstriagerdichte nop fiihrt zu einem hoheren Fermi-Impuls kg = \/27nsp, der
von den Quantenpunkten schlechter aufgenommen werden kann (vgl. Kap. 5.2). Auch
hier unterstiitzt der Vergleich mit den Tunnelraten die Annahme, dass es sich bei den
beobachteten Prozessen tatsdchlich um das Tunneln in die Quantenpunkte handelt,
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das Abb. 6.12 also eine spektrale Uberlagerung von 100 Quantenpunkten darstellt.

Abschliefsend zeigen die Ergebnisse, dass sich die Leitfdhigkeitsmessung eines 2DEGs
zur Detektion weniger Quantenpunkte besser eignet, als kapazitive Methoden und die
zeitaufgeloste Technik dariiber hinaus eine bessere Zuordnung der Zustdnde bei verrin-
gerten Ensemblegrofien ermoglicht. Dass eine einfache Verringerung der Strukturgrofe
bereits bei mesoskopischen (pm) Skalen auf Schwierigkeiten stoft, ist moglicherweise
eine Folge des Herstellungsverfahrens. Hier wiren unter anderem Oberflichenpassivie-
rung, alternative Atzverfahren oder elektrische Mesadefinition durch zusétzliche Ga-
tekontakte zu priifen. Zudem zeigt sich in der hohen Auflésung der Messung mittels
Lock-In-Technik (Abb. 6.9), dass die Empfindlichkeit der Leitfihigkeitsmessung auch
fiir reduzierte Ensemblegrofen ausreicht. Dies lisst sich ausnutzen, um bei Proben mit
geringerer Quantenpunktdichte die benotigte Strukturgrofe fiir einzelne oder wenige
Quantenpunkte zu erhohen. Mit diesen Ansétzen sollte die Detektion an einzelnen
Quantenpunkten auch zeitaufgeldst moglich sein.



Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde die Methode der zeitaufgelosten Leitfihigkeitsspektroskopie
|[Marquardt09, Marquardt11b], zur Untersuchung der Tunnelkopplung zwischen selbst-
organisierten Quantenpunkten und einem zweidimensionalen Elektronengas angewandt.
Uber eine einfache Gateelektrode lisst sich dabei sowohl die Ladungstriigerdichte und
damit die Leitfahigkeit im 2DEG als auch der Beladungszustand der Quantenpunkte
einstellen. Als Floating-Gate verringern die geladenen Quantenpunkte wiederum die
Ladungstriagerdichte im 2DEG. Die zeitaufgeloste Technik nutzt die schwache Tun-
nelkopplung zwischen Quantenpunkten und 2DEG, die das Laden der Quantenpunkte
gegeniiber dem Laden des 2DEGs deutlich verldngert. Durch einen Sprung in der Gate-
spannung lasst sich damit ein Nicht-Gleichgewicht erzeugen, bei dem das 2DEG bereits
den Ladevorgang abgeschlossen, aber noch kein Tunneln in die Quantenpunkte stattge-
funden hat. Der Tunnelstrom in die Quantenpunkte (oder wieder heraus) kann dann in
der Zeitdoméne an der Leitfihigkeit des 2DEGs gemessen werden. Eine geeignete Ab-
folge von Gatespannungen macht es damit méglich, gezielt von einem Ausgangszustand
der Quantenpunktbesetzung in einen Endzustand zu wechseln. Uber die Zeitinformati-
on erhilt man damit direkten Zugriff auf die Dynamik dieses Ubergangs. Andererseits
lasst sich dadurch auch die Charakteristik des 2DEGs mit und ohne Ladung in den
Quantenpunkten untersuchen. Die Methode bietet eine Vielzahl neuer experimenteller
Moglichkeiten, von denen einige in dieser Arbeit untersucht wurden.

Streuung

Aus dem Vergleich der Transportparameter des 2DEGs, mit und ohne Ladung in den
Quantenpunkten, konnte gezeigt werden, dass die Ladung in den Quantenpunkten bei
der untersuchten Probe tatséchlich nur iiber den Abschirmungseffekt, analog zu ei-
nem Floating-Gate, auf die Ladungstrager des 2DEGs wirkt. In einer zeitaufgelosten
Hall-Messung konnte die Beweglichkeitsdnderung, die bei einem Wechsel der Ladungs-
tragerdichte im 2DEG auftritt, auf die charakteristische Beziehung aus Beweglichkeit
und Ladungstragerdichte im 2DEG zuriickgefiihrt werden. Der Einfluss von Coulomb-
Streuung auf die Hall-Beweglichkeit im 2DEG ist dabei zu vernachlissigen. Eine wei-
terfiihrende Untersuchung der Beweglichkeit wére vor allem unter dem Gesichtspunkt
zweier Fragestellungen interessant: 1. Wie wirken die Impulskomponenten der Wellen-
funktionen im Quantenpunkt in der Ebene des 2DEGs auf dessen Streuwahrscheinlich-
keit? 2. Welche Rolle spielt der Spinzustand der Quantenpunkte, bzw. lisst sich eine

67
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Kopplung der Spins im 2DEG an einen Nettospin in den Quantenpunkten nachweisen
(Lokalisierung oder Kondo-Effekt)?

Fiir beide Punkte wiren Proben mit einem geringeren Abstand zwischen Quan-
tenpunkten und 2DEG und einem gréfseren Abstand zur Dotierung geeignet. Fiir die
erste Fragestellung liefte sich neben der klassischen Hall-Messung aber auch eine Quan-
ten-Hall-Messung durchfiithren. Aus dieser ldsst sich die Quantenstreuzeit [Harrang85|
ableiten, die im Gegensatz zur klassischen Streuzeit auch auf kleine Streuwinkel emp-
findlich ist. Um korrelierte Quantenpunkt- und 2DEG-Zustinde zu beobachten sind
jedoch wesentlich starkere Tunnelkopplungen als bei den hier untersuchten Proben no-
tig. Da diese stark gekoppelten Systeme wesentlich kiirzere Tunnelzeiten aufweisen,
kann die zeitaufgeloste Technik hier an ihre Grenzen stoflen. In diesem Fall miisste
auf statischem Wege die Ladungstriagerdichte im 2DEG getrennt von der Besetzung
der Quantenpunkte eingestellt werden. Dies kann beispielsweise durch Beleuchtung
|Rufs06a| oder besser durch eine zusétzliche Gateelektrode geschehen [Zhukov03], da
im letzteren Fall keine DX-Zentren als zusétzliche Streuer aktiviert werden.

Angeregte Zustiande

Es wurde die spektrale Evolution beim Beladen der Quantenpunkte in angeregte Ein-
bzw. Zweiteilchen-Zustinde untersucht (Quantenpunkt-Wasserstoff und -Helium). Eine
Untersuchung der Dynamik beim Ladevorgang ermoglichte eine erste Einordnung in
Anregungs- und Grundzusténde, wobei die angeregten Zustinde durch einen schnellen
Anstieg, gefolgt von einem Abklingen ausgezeichnet sind. Das Abklingen kann jedoch
nur unter der Voraussetzung beobachtet werden, dass kein Grundzustand bei gleicher
Spannung im Gleichgewichtsspektrum liegt. Durch die Emissionsspektroskopie liefen
sich jedoch eindeutig die Anregungen von Quantenpunkt-Wasserstoff und -Helium aus
dem spektralen Gemisch der Vielteilchen-Zustinde herausfiltern.

Hierbei sind insbesondere die Helium-Zustinde von grofsem Interesse, die ein Spin-
Triplett bilden, da diese Anregungen zunéchst die Spin-Umkehr eines Elektrons er-
fordern, bevor ein Relaxationsprozess moglich ist. Ist die Lebensdauer dieses Triplett-
Zustandes langer als die Tunnelzeit in die Quantenpunkte, liefse sich seine Lebensdauer
mithilfe der zeitaufgelosten Messmethode bestimmen.! In der Emission sollte der an-
geregte Triplett-Zustand schneller Tunneln als der Grundzustand. Zum einen liegt er
energetisch iiber dem Grundzustand und muss damit eine geringere Tunnelbarriere
iiberwinden, zum anderen ist seine Wellenfunktion im k-Raum, parallel zum 2DEG
weniger stark lokalisiert, was besser zu den unbesetzten 2DEG-Zustdnden passt. Hier-
durch wiirde man nach einer geniigend kurzen Ladezeit in den Triplett-Zustand einen
Anstieg der Emissionsrate erwarten, wenn der Triplett-Zustand noch keine Gelegenheit
hatte zu relaxieren. Die schnellen Emissionsprozesse miissten dann eine quantitative
Bestimmung der nicht-relaxierten Triplett-Zustdnde erlauben. Als weitere Moglichkeit
lasst sich das Laden des 3-Elektronen-Zustands betrachten. In einem sequentiellen La-
devorgang kann dieser erst nach der Relaxation des Triplett-Zustands besetzt werden,
was sich in der spektralen Evolution bemerkbar machen sollte, wie in Abschnitt 4.2.1
beschrieben.

'Denkbar (allerdings aufwendiger) wiire auch eine Detektion von Photonen (ca. 50 meV) durch den
Relaxationsvorgang nach der Erzeugung des Triplett-Zustandes.
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Coulomb-Wechselwirkung

Es wurde gezeigt, dass die Tunnelraten der Vielteilchen-Grundzustinde, selbst im re-
sonanten Fall, eine Richtungsabhingigkeit zeigen, dass also Lade- und Entladevorgang
unterschiedlich schnell stattfinden. Verantwortlich dafiir ist die Aufhebung der Ent-
artung der Grundzustdnde durch die Coulomb-Wechselwirkung, die eine mehrfache
Besetzung der unterschiedlich entarteten Vielteilchen-Zusténde blockiert. Durch die
zeitaufgeloste Technik war es moglich, das Verhiltnis dieser Vielteilchen-Entartungen
direkt abzubilden. Dabei konnte zum ersten Mal, ohne zusédtzliche Magnetfelder, eine
Elongation im Potential der Quantenpunkte nachgewiesen werden, was sich in einer
Aufhebung der Entartung innerhalb der p-Schale zeigt.

Durch eine Variation des Spannungssprungs oder der Temperatur, kann nun in fol-
genden Messungen versucht werden, die Energiedifferenz zu quantifizieren, die zu der
Aufspaltung der p-Schale fiihrt. Die Untersuchung solcher asymmetrischer Quanten-
punkte, bei denen der Bahndrehimpuls keine ,gute Quantenzahl darstellt, ist unter
Umstédnden sehr interessant, da der Spin-Bahn-Kopplung eine dominante Rolle bei
Spin-Relaxationsprozessen zukommt [Woods02, Kroutvar(04|.

Impulserhaltung

Mit Hilfe des Magnetotunnelns wurde die lokale Anisotropie der Wellenfunktion der
Quantenpunkte ausgemessen. Dabei wurde gezeigt, dass die Impulszustinde an der
Fermi-Kante des 2DEGs nur schlecht von den im Impulsraum lokalisierten Grund-
zustinden der Quantenpunkte aufgenommen werden kénnen. Dies kann ebenfalls ein
Grund fiir die héheren Tunnelraten bei den weniger stark lokalisierten, angeregten
Quantenpunktzustinden sein. Experimentell liefse sich dies durch eine Messung der
Anregungszustinde fiir verschiedene Ladungstriagerdichten im 2DEG iiberpriifen (z.B.
durch Beleuchtung). In weiteren Experimenten wire auch denkbar, die Dispersion des
2DEGs durch die Emission eines Elektrons aus dem s-artigen Grundzustand der Quan-
tenpunkte auszutasten.

Zeitauflosung

Mit einem Operationsschema fiir Speicheranwendungen wurde gezeigt, dass der hier
betrachtete Aufbau in der Lage ist, einen Ladungszustand der Quantenpunkte iiber
das 2DEG innerhalb von 3 ns auszulesen und 9 ns benétigt fiir eine Schreiboperation.
Fiir eine denkbare Anwendung als Ladungsspeicher sind damit die Grundvoraussetzun-
gen konkurrenzfiahiger Schaltgeschwindigkeiten erfiillt. Aber Lesezeiten sind ebenso von
fundamentalem Interesse, da Relaxationsprozesse angeregter Zustande auf sehr kurzen
Zeitskalen zu erwarten sind. Selbst die durch Spin-Umkehrprozesse als langsam erwar-
teten Triplett-Relaxationen sind hier schnell gegen die Tunnelzeiten. Gleichzeitig wiirde
ihre Detektion oder sogar Manipulation mit einem geeigneten elektrischen Pulsschema
aber eine Vielzahl neuer Moglichkeiten eroffnen. Der erste Schritt, zu zeigen, dass das
2DEG prinzipiell in der Lage ist, diese schnellen Prozesse zu detektieren wurde hier
getan. Im Folgenden kénnen nun Proben mit schnelleren Tunnelzeiten gezielt auf Re-
laxationsprozesse untersucht werden. Fiir das Anwendungskonzept als Speicherzelle ist
besonders die Analogie zum Flash-Speicher interessant, der in der Lage ist, Informatio-
nen nicht-fliichtig zu speichern, diese aber dennoch schnell abrufen kann. Hier sind vor
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allem Quantenpunkte auf GaSb-Basis von Interesse, deren tiefer Einschluss, Anwen-
dungen bei Raumtemperatur verspricht. Dass auch mit einer AlGaAs-Tunnelbarriere
schnelle Schreibzeiten moglich sind wurde hier demonstriert, jedoch besteht ein dhnli-
ches Problem wie beim Flash-Speicher, beim anschlieffenden Léschen der Information
durch Elektronenemission aus den Quantenpunkten. Hier sind resonante Tunnelbar-
rieren denkbar, mit abwechselnden Schichten aus AlGaAs und InGaAs, in analogem
Aufbau zum Quantenkaskadenlaser |[Kazarinov7l, Faist94]. Ein einzelnes Niveau in
einem InGaAs-Topf, umgeben von zwei AlGaAs-Schichten, liefe sich zum schnellen
Laden der Quantenpunkte in Resonanz mit dem 2DEG bringen, zum schnellen Ent-
laden in Resonanz mit den Zustinden im Quantenpunkt. Auferhalb der Resonanzen
waren dann dennoch lange Speicherzeiten moglich.

Skalierung

Es wurde gezeigt, dass das 2DEG nicht nur schnelle Leseoperationen ermoglicht, son-
dern auch sensibel genug ist, um Subensemble innerhalb einer Gréfenordnung von 100
Quantenpunkten zu detektieren. Hier miissen vor allem neue Herstellungsverfahren er-
probt werden, da die Defektzustéinde bei der nasschemischen Prozessierung bei kleinen
Strukturen zu dominanten Beeintréchtigungen fiihren. Wichtig scheint hier vor allem
die Passivierung von Oberflichenzustinden. Beim Atzen von Al,Ga;_,As kénnen zu-
dem Aluminiumoxide die Leistung der Strukturen beeintrachtigen, weswegen auch eine
elektrostatische Definition in Frage kommt. Schlieflich ist auch eine Verringerung der
Quantenpunktdichte ein denkbarer Ansatz, um das 2DEG nicht zu stark einschrinken
zu missen.
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Anhang A

Probendaten

Die in dieser Arbeit untersuchten Heterostrukturen wurden molekularstrahlepitaktisch
an der Ruhr Universitit Bochum (BO) am Lehrstuhl von Prof. Dr. A. D. Wieck (Kapitel
4, 5) sowie in Dortmund (DO) von Innolume! (Kapitel 6) hergestellt. Die nominell
identischen Schichten finden sich in Tabelle A.1. Coulomb- und Quantisierungsenergien

der untersuchten Proben sind in Tabelle A.2 zusammengefasst.

Oberflache
5nm GaAs
116 nm  AlAs/GaAs (3nm/Inm) Ubergitter
30 nm GaAs
InAs Quantenpunkte
5nm GaAs
10 nm A10_34Ga0,66As
15 nm GaAs
16 nm Al 34GagesAs
Si-0-Dotierung, Np = 3 - 102cm =2
300 nm A10_34Ga0,66As
160 nm  AlAs/GaAs (2nm/2nm) Ubergitter
200 nm GaAs
GaAs Substrat

Tabelle A.1: Nominelle Schichtfolge der untersuchten Wafer.

BO DO

(meV) (meV)
Coulomb-Blockade E¢ 21 31
Quantisierungsenergie hw 45 o6
mittlere Halbwertsbreite A, 19 27

Tabelle A.2: Daten der Quantenpunkte zu den abgebildeten Proben aus den Abstdnden

der Ladespannungen der Vielteilchen-Zustinde (vgl. Kap. 2.3).

Innolume GmbH, Konrad-Adenauer-Allee 11, 44263 Dortmund, www.innolume.com
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