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Abstrakt: V této préci byla zkoumana luminiscendanthntu v rezimu silného
buzeni pomoci jednofotonové nebo dvoufotonové gusorfemtosekundovym
laserovym svazkem. Wleny vzorek byl velmicisty diamant typu lla fypraveny
metodou CVD, ktery byl umi&h do kryostatu, a tak bylo mozné&if luminiscenci
v zavislosti na teplétod 12 K do 300 K. Ta byla sbirAnadspektrografem, nebo
rozmitaci kamerou, ziskavali jsntaso¢ integrované &asow rozlisené vysledky.
Vyhodnocovana byla jen t&st spektra, ktera obsahovaldspivky od elektron-
dérové kapaliny (za nizkych teplot), volnych exciiona pravdpodobr
excitonovych komplek Za vysSich teplot, kdy uZz nedochézelo ke kondenby!
piispivek od e-h plazmatu oproti volnym exciton piilis slaby a byl mozny zjistit
jen zcaso¥ rozlisSenych miteni. DalSi vysledky zavislé na&ase byly ziskany
metodou excitace a sondovani, kde jsme zkoumaly ddota v zavislosti na meted
excitace (jednofotonovd nebo dvoufotonovd) a taki& wdalSich svazk na
kondenzaci do elektronétbvych kapek.
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Uvod

Predmétem naSeho zkoumani byl objemovy CVD diamant, kdmej
pozorovali luminiscenci z elektrorsbvych kapek (EHD). Tento stav elektion
a a&r byl poprvé teoreticky igdpowzen v roce 1968, ale zien byl uz v roce 1966
na Kemiku, pouze jeho luminiscence byla tehdy &Spaimterpretovana. Diky
zlepSujici se experimentalni technice - jelikozgrozani EHD je mozZné pouze za
nizkych teplot - byly elektronédové kapky v kemiku a germaniu rozséahle

zkoumany Bhem 70. let minulého stoleti.

V poslednich #kolika letech doSlo ke zvySeni zajmu o diamant jako
o polovodtovy material. Cena ifrodniho diamantu byla ¢S vysoka pro
primyslové vyuziti, ale nav nalezend metodatipravy untlého diamantu (za
vysokého tlaku a teploty — HPHT) v 50. letech méid stoleti umoZznila sniZit cenu
na pijatelnou Urové a diamant se zal hojre vyuzivat pro své mechanické
vlastnosti. Ale az vroce 1981 po objevtippavy z chemickych par (CVD) bylo
mozné uvazovat o diamantu jako o materialu protedaiku. Posledni fgkazkou
bylo nalegovani diamantu na N typ, P typové legovdomoci boru bylo uz
zvladnuto; tuto pekdzku se poddo odstranit v roce 1997, N typovy diamant je

legovan fosforem.

Diamant Ize vyuZivat ve zdravotnictvi diky jeho kmnpatibilitt a chemické
stabilitt. Jeho Siroky zakazany pas jéggukuje pro diody v UV oblasti a transistory
pro vysoka elektricka pole. Diky odolnosti protifedi Ize také pouzivat jako

detektor vysoko energeticky¢hstic.

Jelikoz je tedy o diamant velky zajem, je snahaugidkse o experimenty,
které probihaly nafiemiku a germaniu. Jednim z nich je gr&@enerace elektron-
dérovych kapek, pro niz ma& diamantilppdné podminky. V této praci bude
predstaveno &kolik experiment, které jsme provedli, a jejich vysledky, které gsm
z nich ziskali. V kapitole 1 jsou vypsany zakladtastnosti diamantu, které jsou

dulezité pro nami studovanou luminis¢an ¢ast spektra. Ta v sdbobsahuje



piispivky od elektron-drové kapaliny, volnych excitdna excitonovych kompleix
jejichz luminiscence je vystlena v dalStésti kapitoly 1. V kapitole 2 jsou popsany
provedené experimenty, z nichz byla ziskdasow rozliSena atasow integrovana
data. Metoda jejich zpracovani jefazena v Uvodu ke kapitole 3, kde jsou dale

piedstaveny vysledky, které z tohoto zpracovani yzesl



1. Luminiscence diamantu

1.1 Vlastnosti diamantu

Diamant je uhlik usp@dany do specifické kubické ffhe. V @irodk se
vyskytuje zejména v nitru byvalych sopek, kde siegznikl, ale dsledkem sopmé
aktivity se dostal z hloubky ZetrbliZze k povrchu. Rkteré jeho fyzikalni vlastnosti
jsou shrnuty vtabulce 1. Zejména se jedna oiimgp polovodé se Sikou
zakazaného pasu 5,49 eV za nizkych teplot [y prechod ma energii 6,5 eV[2]).
Pasové schéma je na obr. 1.1, bylo¢gdoo pomoci metody LCAO z prvnich
principi [3].
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Obr. 1.1 — pasova struktura diamantu [3] Obr. 1.2 — fononové disperzniikky [4]

Diamant m& 6 ekvivalentnich minim ve vodivostninsyp&ktera se nachazeji
ve snéru (100) 76% k bodu X. Podobrjako ostatni polovode IV skupiny ma
vI-bod 3 degenerované pésy. Tyto vlastnosti vyéaptispivaji ke tvork
elektron-érovych kapek, jak bude ukazano. Jelikoz se jedm&mimy polovodE,
hlavni interakce s fotonem probihaji za asistenceriu. Fononové disperzniikky

diamantu jsou na obrazku 1.2. Svisla@rou je vyzn&ena pozice minim



vodivostniho pasu, ktera jsouldzita pro rekombinaci. Energie jednotlivych foion
je podle analyzy rekombigaich proces [4] rovna:

transverzala akusticky fonon (TA) 8% 2 meV

transverzalwa opticky fonon (TO) 14% 1 meV

longitudindlré opticky fonon (LO) 163 1 meV

miizkova konstanta 3,56 A
hustota 3,515 kg/m
tepelna vodivost 1,5010° W/m/K
tepelna kapacita 6,2 kJ/kg/K
dielektricka konstanta 5,7
pohyblivost elektrof 0,16 nf/V/s
pohyblivost dr 0,2 nf/VIis

Tabulka 1 — fyzikalni vlastnosti diamantu za pokejdeploty

1.2 Fyzikalni koncepty

1.2.1 Excitony

Pri excitaci elektronu z valéniho do vodivostniho pasu je pelba
minimalni energie rovnagepokud ma vzniknout volny elektron a dira. OvSgrsd
vzajemr pritahuji elektrostatickou interakci. Pokud takto koe vazany stav a ¢b
castice nejsou navzajem nezavislé, znamena to, ji£@ jenergie je nizSi nezy4E
Proto mizeme exciton povazovat za nejnizsi elektronovolita&sigpolovodée. Tato
kvazicstice se rize pohybovat polovodem a poprvé bylaipdstavena Frenkelem
[5], ktery zavedl exciton jako kvadstici skladajici se z elektronu a diry
lokalizovanych na stejném atomu a molekule. DalSidxcitonu se nazyva exciton
s prenosem naboje, kde vzdalenost elektronu a dirynezena na nejblizsi sousedy.
Poslednim konceptem je Wanrierexciton, kde je vzdalenostkolik miizkovych
konstant. Tyto excitony maji malou vazebnou engimiensi nez 0,1 eV), protoze
elektrostaticka je odsttna dielektrickou polarizaci krystalu. Jejich ela#e stavy

Ize popsat vodikovym modelem, jak Ize ukazat ze@satingerovy rovnice.



Tu mizeme zapsat pro excitonoveé vinove funkde’,, 7, ):

(A A + n A, + ¢ (7., 7,)= B¥(7,7,) (1.1)
2m, ° 2m, " Am.e|r-F)) " e

kde 7, a 7, jsou porad® polohové vektory elektronu a diryg. a mj, jejich efektivni

hmotnosti, & je permitivita vakuag; je relativni permitivita krystalu & energie
excitonu. Prvni dvatleny predstavuji kinetické energie d&eti je Coulombicka
interakce. JelikoZ je tato interakce slaba, je ra¥adale pouzit aproximaci efektivni

hmotnosti. Tuto rovnicize feSit frechodem docistové soustavy, jak je typické pro

w

potencidly radialniho pole. Zavedeme novéiadnice — pozici&ists & a relativni

vzajemnou polohu elektronu a diry

P— reme+r/7m/7

R r=7r.—F 1.2
me+mh e h ( )

V téchto sowadnicich nabyva rovnice (2.1) nasledujiciho tvaru:
2 2
- h—AR+h—A,+L W(F?,f): EP(R?) (1.3)
2M 2u arE,e |7
kde M je celkova hmotnost aje redukovana hmotnost:

m,m,
M=m,+m, U=—"="- (1.4)
m,+m,

Jelikoz mame sdadnice X a 7 separovany, fi¥eme je separovat i v ramci
vinové funkce a vyjédt ji jako sowin 2 funkci@ (R (7 ), z nichZ kazda zavisi

pouze na jediné seadnici. ReSenim prok je volny pohyb &Zi$&, proto vinova

funkce a pisluSna energie vypadaji takto:

- o h Kk
= exp(k E,= 15
@ (R) = exp(kR) LYY (1.5)
Pro relativni vzdalenost elektronu a diry dostaneasedujici rovnici:
h? €
1 =A +—— )= EWwl\r 1.6
0= 00 @s



Jeji feSeni pro parabolické pasy je série vazanych vopddobnych stay,

pro jejichz energie plati:

E = E() - l:)Z/ a.7)

kde E()je minimalni energie kontinua stawoz je Ska zakazaného pasy & Ry

je modifikovana energie zakladniho stavu vodiko, # plati:

Ry = R
Y = e (1.8)

kde Ry je Rydbergova konstanta rovna 13,6 eV. Toto odvbje platné pro fimy
polovodi, pro nepimy se provede jednoducha modifikace, kdy se pquimé
energie fononu. Celkova energie excitonu pak tedy j

272 ¥
E:h k +E(oo)—RJ2/
2M n

(1.9)

Pokud poloZime k = 0 a n = 1,ifeme Ry povaZovat za vazebnou energii

excitonuE,. Polongr excitonug je dan nasledujicim vztahem:

. ap (1.10)

kde gz je Bohifiv polomgr vodiku rovny 0,53 A.

1.2.2 Luminiscence v ngjmém polovodii

V polovodii s negiimym zakazanym péasem v nejniz§Sim energetickém
piechodu neni automaticky spm zakon zachovani hybnosti, protoZze vrchol

valertniho pasu a dno vodivostniho pasu se nenachazejistgy@aém mist
v Brillouinové zérs. Diry a elektrony tak majitizné vinové vektoryk a jejich

rekombinace musi probihat za asistence hybnostozéehjiciho fononu. Jelikoz
tento proces vyzadujecast ti ¢astic, je méa pravdpodobny, nez iimy prechod,

ktery je ale v tomto ffipact nemozny. Zéva doba Zivota je proto mnohem delSi



a mohou se tak snagn prosazovat nezi&é prechody. Na druhou stranutite
s elektronem o energiE; a vinovym vektorem/a(l rekombinovat jakakoli dira
0 energii £z a vinovém vektoru@, kdyz se interakce budeastnit takovy fonon,
aby platilo, e£,- £;= hv+ hwa k, - k =+ k,, kde hwje energie fononu &, je
jeho hybnost, + odpovida emisi fononu a — absockud neni ¢ast gislusného

fononu zakazana zidodu symetrie, tak je moznost rekombinace mnohehat$d
oproti pfimym prechodim, kde je k rekombinaci elektronu peba dira se stejnym

k.

Hustotu pravépodobnosti pechodu lze spotat pro parabolické pasy
nasledovi — jak je vidno z obrazku 1.3, k vymhi fotonu o energifiv dojde i
rekombinaci jakéhokoli elektronu o enerdi} s dirou o energikE;, které se &astni
fonon s energific, kdy platifv = E»- E; ¥ hw

Zafixujeme-li jednu z energii,

Ao E pak musime zag@tat vSechny elektrony
/?ff ~ ¢i  diry sphujici vySe uvedenou
/f/:hv energetickou podminku. Potom
/}; zafixovanou energii zémime a postup
;%_?L{_\ opakujeme. Tento postup je ekvivalentni
. :

konvoluci hustoty stav ve valegnim

L, , asu se stavy ve vodivostnim pasu.
Obr. 1.3 Schematické znazém P y b

rekombinace v négfmém polovodii Nulovou energii poloZzime rovnou dnu

vodivostniho pasu, pak energie elektron

budou£e= E-a energie & £,= - £, - £,. Integral tak bude mit tvar:

1) =(M[ [ p(E Do (E,) 1.(E.) (€, e,

hv +hw-Eg

=|M|2 J.pc(El)pv('Eg'El)fc(Ez)fv('Eg 'El)dEl

(1.11)

kde o a g, jsou poract hustoty stawr ve vodivostnim a valémim pasu/; a7, jsou
Fermi-Diracova rozéleni pro elektrony a diry. Teniheme upravit za pomoci vyse

uvedené rovnosti prov a vztahu pro hustotu stiave 3D p( £) = +/£ do tvaru:



hv +hw-Eg

1wy =|M|° [JE v =E shw-E, f.(E) 1, (v - E, thw- E,JE, (1.12)
0

1.3 Luminiscence

1.3.1 Volné excitony (FE)

Pfi odvozovani tvaru luminiscéni ¢ary volnych excitofl v negimém

polovodii vyjdeme z pedstavy mezipasove rekombinacerim@m polovodii. Tam
dochazi k rekombinaci elektronu s vhodnou diroar&ma v zasadshodnék , aby

se zachovavala hybnost, protoze se interakce&aséti fonon. B rekombinaci
excitonu také dochazi kinterakci elektronu s prg@dnou dirou, mizeme tedy
odhadnout, zZe tvar emisni¢ar bude podobny, jen absén hrana bude posunuta
0 vazebnou energii excitonf, (budeme uvazovat pouze zakladni stav) a energii

Gc¢astnicich se fondn(pro jednoduchost budeme uvazovat jeden):

(1.13)

hv —(E, - E, - hw)
le(hv) = PJhv - (E, - E, -~ hw)exp| - T
B

kde ks je Boltzmannova konstanta rovna B® eV/K a P je pravépodobnost
interakce s fonony.
JelikoZz minimum energie excitbnse v k-prostoru nachézi daleko od
zakladniho stavu v krystalu, bude

n=oc Excitonove stavy velikost vinového vektoru

E Vn =2 (castniciho se fononuyy mnohem

n=1 vétSi nez velikost vinového vektoru
- \r/ excitonu k. Proto  nebude
pravdpodobnost P zaviset na
E, E,-E | v gfononu a niZe byt povaZzovana za
konstantu [6]. Schematické
znazorgni rekombinace je na

b obr. 1.4.

OL k’
q

Obr. 1.4 Rekombinace excitonu
Vv negimém polovodii 8




Podle vztahu (1.13) by luminiscenceslen byt u vysokoenergetické hrany
Boltzmanovsky roz$éna a strré korcici pro hranini energii v = E;- E - hw. V
experimentu dochazi kro#shi z divodu vlivu detekniho systému (napSika
Strbiny monochromatoru) a koteé doby Zivota fonan Gcastnicich se
rekombing&niho procesu.

Aby byla luminiscence volnych excitbrniinna, je nutné, aby nedochéazelo
k jejich zachytu naifimésich a defektech. JelikoZ polémexcitonu v polovodiich
byvéa ¢asto vysoky, Coulombickéa interakce je totiz &tia polarizaci krystalu, tie
velmi jednodusSe dojit k zachytu volného excitonokyod vzorek neni velmi kvalitni.
Takeé je nutné vzorek zchladit na dostatenizkou teplotu, aby nedochazelo k jejich
tepelné ionizaci.

U diamantu je situacefizniva nejen kuli tomu, Ze technologie vyroby je na
vysoké urovni, ale také ki malému polongru excitori z divodu malé dielektrické
konstanty. Ze stejnéhoidodu je i vazebna energie excitomysoka. Pro diamant
vychazi 80 meV, Boliv polon¥r excitonu je 12,6 A. V diamantu se objevuje
neékolik replik, z toho nejdominantsi je ta, které sedastni TO-fonon, dalSi jsou
TA-, TO + O, kde O znasi opticky fonon W -bod Brillouinovy zény, a dale slabsi
LO a TO + 20 repliky [7]. V katodoluminiscetnich nienich bylo @i nizkych
teplotach vidt, Zze se tyto repliky dale jemanS€pi na dva [3] nebo vice [7]
komponent. Bvod tohoto Stpeni neni jest presré prokazan, v [4] bylo navrhnuto,
Ze dochazi k rekombinaci elektronudbs lehkou nebogkkou dirou nebo s dirou ze
spin-orbitalk odS&peného pasu, protoze bylo mozno pouzit komponendalené
7 meV, coz zhruba odpovida og#ni (v [3] byla spéitana hodnota 13,41 meV, ale
cyklotronova rezonance na borem dopovanych vzogjistila hodnotu 6 meV [9]).

V caso¥ rozliSenych mtenich bylo ukazano, Ze rychlost poklesu
luminiscence je zavisla jak na tegotak i na exciténi intenzit. Zavislost na teplet
neni monotdénni a doba Zivota dosahuje maxima zh@0bas pi teplot 150 K [10].
Pii teplo€ 85 K ma hodnotu 40 ns, kolem pokojové teploty gcklesa na 20 ns
[10]. F¥i nizkych teplotach rive jednak dochazet kigthodu na vazané excitony
kvili necistotam a defekim, kde pak dojde k ne#igé rekombinaci, nebo e dojit
k zachytu elektron<#tovymi kapkami. B vy3Sich teplotach nedochazi ke stabilnimu
zachytu na nastotach a také tvorba EHD je zhorSena [10,11]vy&sokych teplot uz

zase niZze dochazet k termalni ionizaci.



Doba Zivota se se zvySovanim exdita intenzity prodluZuje, protoze
ugistych vzorki dochazi k nasyceni zachytnych mist. Pro e&gitaintenzitu
50 mJ/cm se doba Zivota prodlouZila aZ na 100 ns. Pro nfekdoty se s vys&i
intenzitou také zlepSuje tvorba elektrofralré kapaliny a s tim souviseji i vySSi
ztraty excitor, které jsou shirdny kapkami, tento jev ale prdidaii excitor neni
zjevre zasadni. Jako nejzasa&fiit se zda rekombinace nacistotach, kdy pro
vzorky dopované koncentracemi 0,86 — 0,25 ppm dddt&zkraceni doby Zivota na
1-10ns[11].

VSechna zmina netreni probihala na rozdil od vzdrkouzitych v této praci
na diamantech fjpravenych za vysoké teploty a tlakureBtoZe CVD technika
umoziuje dosahnout velmi kvalitnich vzark podle [28] dochazi v takto
piipravenych diamantech ke zkraceni doby ZivotaZ jgjaximum je pouze 30 ns.
Jinak zjistna teplotni zavislost odpovida [10].

VSechny uvedené experimenty provedené na vzordighagenych obma
metodami pipravy probihaly vzdy v reZzimu jednofotonové exc#aNeuvazoval se
velky vliv povrchové rekombinace na dobu Zivota¢ibhi provedené v [12]ip
dvoufotonové excitaci (CVD vzorky) ale ukazuji, deby Zivota jsou povrchem
zdsady ovlivnény, protoZe pokud jsou ndsi generovany v celém vzorkufi(p
jednofotonové excitaci je &Sina z&eni absorbovana u povrchu), dochazi
k prodlouzeni doby Zivota az na 200 ns, coZ je dokovice, nez se ziiilo na

diamantech fipravenych metodou HPHT.

1.3.2 Elektron-drovéa kapalina (EHL)

Pokud excitace latky dosahne vysokych hodnatZzendojit k gechodu od
velmi hustého plynu excit@n k plynu nespéarovanych elektiora cr. K tomu
dochéazi z @ivoda stireni Coulombické interakce mezi elektronem a dirderé je
hlavné zpisobeno volnymi elektrony a dirami, protoZést excitof je vzdy
disociovana. A také vliv okolnich excitbnjez jsou z dvodu velké hustoty blizko,
nelze zanedbat. Toto simi tedy zgisobuje dalSi rozpad excitbhnaz pro uitou
hustotu elektron#tovych pat jejich tvorba neni mozna.riPtéto hustat dochazi

k tzv. Mottow prechodu, zndmého také z velmi dopovanych polavodinané se
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pii ném zvysuje vodivost a polovatise z&ne chovat jako kov. Ziwyodniho plynu
neinteragujicich bosdrse tak stane plyn velmi hustych fermion

Déale dochazi k renormalizaci zakazaného pastvadl coulombovského
korelatniho a vynénného efektu, které zohkagji interakci mnoha&astic v systému.
Sitka zakézaného pasu se sniZi, jak Ize ukéazat jedhoduivahou, kdy zavedeme
stintni do Coulombického potencialu:

2

e r
exp| -
TE o, T ( I,(N)

Uy(r)=- J (1.14)

kde /s je stinici délka zavisejici na husteth pat N.

Potom niizeme porovnat vlastni energie bodového néboje ésubez
stiréni podle nasledujici rovnice [13]:

E,(N) Eg—','E"o[mog,f[exp[ /s(/v)) l]]

’
_ 2 ex;{ /S(N)j N (V) (1.15)

K apraw limity bylo pouzito L’Hospitalova pravidla. VSechrveliciny jsou
ve vysledku kladne, proto je celkovy vyraz na praw@rm zaporny a£, je mensi

nez £, Jakmile je rozdil (1.14) roven vazebné energditexiu, Festava byt tento
stav pro elektrony a diry energeticky vyhodnytraspanou se do¢pvéazat. Vazebna
energie Ex se v disledku stigni také snizuje, toto snizeni je vlastobsazeno
v renormalizaci zakazaného pésu, jelikoz energétickdalenost zékladni hladiny
excitonu od dna vodivostniho pasu jedskédku zmenSovani zakazaného pasu stale
mensi. Z tohoto wodu je Motfiv pfechod od plynu excitagnk elektron-érovému
plazmatu (EHP) pozvolny,ipvysSich hustotach excitace je totiz stéle vicetera
teplotre disociovano.

K odhadu hustoty\y,, pi které dochazi k Mottay pirechodu, lze pouzit
Debey-Huickalv model za pedpokladu, Ze plati klasicka Boltzmannovska sikéist

Stinici délka/py v tomto modelu je rovna:

11



& .k, T
/., = o=r 8 1.16
o\ 8mve? (1.16)

MuzZemefici, Ze Coulombicka interakcergstane byt efektivni, pokud stinici
délka bude zhruba rovna velikosti excitogy ze vztahu (1.15) tak dostaneme pro

Mottovu hustotu vztah:

~ EOErkBT
8ma’e’

Ny, (1.17)
Jakmile je hustota dostéteéd a teplota dostates nizka miize podoba jako
u klasickych plyh dojit ke kondenzaci. Elektrony a diry v reélnénogporu
zkondenzuji do kapek o rovnovazné hustop které maji naiklad ve kKemiku
velikost kolem 2um [14]. JelikoZ se jedna o fazovyeehod prvniho druhu, je tato
zmena faze na rozdil od Mottovagrhodu ndhla a lokanse mnohonasokrevysi
hustota elektroin a cr. MozZnost tohoto f&chodu poprvé navrhl Keldysh v roce
1968 [15], ovSem poprveé byla luminiscence z EHLEé#ama jiz o 2 roky tive, ale
tehdy se Spatninterpretovala jako biexcitony [16]. V 70. letesh tomuto fenoménu
vénovalo mnoho praci, nejviceéeni prokhlo na Kemiku a germaniu. Souhrn

teoretickych aspektize nalézt v [17] a souhrn vysledku experinien{18].

Pro ziskani luminiscéniho spektra EHL vyjdeme ze vztahu (1.12).
Provedeme aledhkolik zmén. Prvni je pouziti renormalizovaného zakazanélsu pa

E,, jelikoz vychazime vlastnz faze EHP. Dale ve Fermi-Diracovozcleni uz

nemizeme uvazovat pouze jednu Fermiho hladinu, prote#e nenachazime
v rovnovazném stavu. Obsazeni elekirgder) bude definovdno Fermiho hladinami

Fe (Fr), které se nachazeji uvhitodivostniho (valetniho) pasu:

1 _ 1

fe E-F W= e F
exp( Ej +1 ex;{ ”j +1 (1.18)
kT

Jelikoz se jedna o systém fermiphkazdy energeticky stavibe byt obsazen
pouze dvakrat. Vzhledem k tomu, Ze je vygenerowdatiod mnoZzstvi elektrana dr,

které mohou rekombinovat vzajetnribovolné, miZzeme &ekavat Siroky pas
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v emisnim spektru.@stoze ke vSem moznym rekombinacim budotebet fonony

Z naiznych ¢asti disperzni ivky, budeme pedpokladat, Zze jsou dostate ploché

a nebudou tak ovlitovat energii jednotlivych igchodi — to znamena, Ze vSechny
piechody budou mit jednotnou energitadtniciho se fononu. Dale budeme
piedpokladat, Ze maticovy element je konstantni @visl§y na energii fechodu.
Pak nmizeme vztah (1.12)ippsat do tvaru:

hv + hw-Ey

14 B -1
/EHD(hV): I \/E\/hV—Eiha)—EgLexp[Ek fe]_i_lJ x
0

B

mw-Ethw-E,-F,) )
ex +1| dE
kyT

(1.19)

Polohy Fermiho hladin nejsou vzajeénlibovolné, protoZze peet elektror
musi byt roven p&iu r, a tedy hustota EHIz je rovna hustet elektrori 72. (nebo
dér ). Tuto hustotu, kterd nam tak&uFermiho hladiny, spgtame integraci igs
vSechny obsazené stavy ve vodivostnim, resp. $ailenpasu:

n=n,=

e

o+—38

pc(Ee) fc(Ee' Fe)dEe = nh = Ipv(Eh) fv(Eh’ Fh)dEh (120)
0
kde hustoty stavp,, p,jsou dany vztahy:

2/77 3/2 v 2/77 3/2
p.(E,) = M /Ee p,(E,) :% /Eh (1.21)
7l 2n°h
kde v; (v,) ozn&uje paet ekvivalentnich extréinvodivostniho (valeimiho) pasu
a mye (Mgy) ozna&uje efektivni hmotnosti hustoty stigv které zahrnuji realnou

sloZitou pasovou strukturitetné anizotropie a lehkych &zkych dcr [17].

Ze vztahu (1.21) je patrné, Ze energie eleKtrantr bude nizSi pro danou
hustotu s vySSim gtem ekvivalentnich minim, kam seiire kapalina souigdit. To
spolg&né s dlouhou dobou Zivota excitbnprispiva ke tvor® a stabilit EHL
v ne@imém polovodii.

Tu vyjadiime pomoci vystupni pragg ktera utuje, jakou energii je pttba

dodat, aby jeden e-h par v zakladnim stavu kapainypreSel do zakladniho stavu
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excitonu. Tedy tato zakladni enerdig musi byt ¥tSi nez vazebni energie excitonu,
plati tak:

¢=|Eo|‘EX>0 (1.22)

Energii £ miZzeme ukit spektroskopicky pomoci chemického potencialu

U= E,+ Fe + Fpktery je dan vysokoenergetickou hranou luminiscence. Ten

odpovida zakladnimu stavu kapaliny, jelikoZz jakakola rekombinace nez meazi
Fermiho hladinami zanecha kapalinu ve vzbuzenémusta kondenzat obsahuje
volny energeticky stav, ktery je nizSi nez ten w&$i rovny Fermiho hladén

Vzdalenost od nizkoenergetické hrany luminiscenotnych excito FE,, tak

low

piimo ukuje vystupni praci kondenzatu. Rovnici (1.22)z@me psét:

$=FEp, —H (1.23)

Zminéné charakteristické velny kondenzatu jsou schématicky znazom
na obrazku 2.5. Energig, je vynesena v zavislosti natpnérné vzdalenosti nosi
r,=3/3/(4nm,) | a, .

Energie £y se sklada ze 3lena — kinetického, vyrdinného a korekmiho.

Kinetick& energie je dana Fermiho hladinami:

Eun = E(Fe + Fh) (1.24)
Tato energie je kladna; aby e-h pafstaly v kapkach, je nutné, aby ostatni
piispivky byly zaporné. Vyrdinna energie souvisi s Pauliho wdwacim principem,
ktery neumo#uje, aby se dva elektrony se stejnym spinem vysiayona stejném
mis€. Ty proto musi byt dal od sebe, coZz mezi nimi gj@Zodpudivou

elektrostatickou silu. Tentden je roven:

E, =-3¢ 3—“(37sz (1.25)

o 27E €,

Poslednimélenem je koreléni energie. Ta popisuje fakt, Ze v kapkach neni

zcela nahodné rozmésti elektrori a dér — je zde vy3Si pravgodobnost nalezeni
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elektronu v blizkosti diry nez dalsi diry a naopaéito skuténost nejenze zeslabuje
odpudivé elektrostaticke sily, ale také zvySujevgépodobnost rekombinace [6]. Na
rozdil od gedchozich 2¢lena korela&ni energie nelze spiiat exaktd ani pro

jednoduché izotropni nedegenerované pasy. OvSenetitda@ Uvahy pro elektronovy

plyn ukazuji [19], Ze tentdlen Ize odhadnout nasledain

E(r.)

Eg

Obr. 1.5 Vlevo: Schematické znazémin pribéhu energie
zékladniho stavie, spolu stvarem emisniho spektra Vpray
Zaplreéni stawi v pasovém schématuie®zato z [7].

E.,=Khnr,+C (1.26)

kde K a C jsou konstanty zavislé na konkrétnim materialtleBita je zavislost na
logaritmu pimérné vzdalenosti elektrdma cer.

Jak je vidt z vyraz (1.24) - (1.26), utujici charakteristikou EHL je hustota
e-h pafi v kapkdchn Tato hustota krognvlivu materialu zélezi jen na tepdot
kondenzatu. Velikost kapek neni jako u klasickédemrace najklad vodni pary
omezena pouze zdola, aleitkwkonetné dolg Zivota i shora. Kapky, které jsodtsi
nez kriticky polondr, budou rychleji ziskavat elektrony a diry z pladm nez se
budou vyp#ovat. Po dosaZeni dittho objemu zéne gevazovat rekombinace, takze
se kapky zé&nou zmenSovat. Tytditmechanismy, odgavani, skr a rekombinace,
budou pro ufitou velikost ve vzajemné rovnovaze. Tato velikmstle dana teplotou
kondenzatu a hustotou plazmatu. Pokud po vzoru {2@jgime r, jako hustotu
koexistertni kiivky kapaliny a plynu a S = n/ngko supersaturaci, tak kapky budou
rast, jakmile se zformuji, pro kazdg> 0, kdyz jejich polor&r bude nad kritickym.
Bude existovat minimalni supersatura&g;, kdy kriticky polongr bude roven

stabilnimu. B S < Sy, rychlost skru elektroi a d&r nebude moci f@sahnout
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rychlost vyp#@ovani a rekombinace a EHL se tak nebude moci vigtvdelikoz
rychlost slru ¢astic a jejich vypgovani rychle klesaji s klesajici teplotou, zatimco
doba Zivota je na teplonhezavisla, pro nizké teploty budg,, velka, tedy pro tvorbu

EHL bude pro niZsi teploty nutna vysSi excitace.

Vymezeni podminek existence elektrafra¥é kapaliny v diamantu bylo
uskut&néno uz v roce 1978 [21]. Diamant ma podobnou pasastoukturu, jako
kiemik, takZze podminky pro tvorbu kapek jsathpdné. Vypdet byl proveden pro
nékolik sad efektivnich hmotnosti elektriba cEr a vysledkem byla kritick& teplota
kondenzace mezi 100 - 140 K a hustota mezi 0,506-10°° cm®. Divodem takto
vysokeé kritické teploty je nejen nizka dielektridk@nstanta, ale i malé spin-orbitalni
Sttpeni valedniho pasu. Aby se ovSem takto husté kapky Mjiyge nutnd vysoka
generace nosil, které se v té dabneddilo dosdhnout. Prvni potvrzené pozorovani
EHL v diamantu prokhlo v roce 2000 [22]. Hustota kondenzatu byla okbb0?
cm® a kritick& teplota byla odhadnuta na 170 K. Reradizace zakazaného pasu
zpasobila zmenSeni jehoiky na 5,224 eV a vystupni prace bylagena na 52 meV.
V roce 2003 stejnd skupina odhadla dle Guggenhemmedelu [23] kritickou
teplotu na 173 K a kritickou hustotu na 4.08° cm® [24]. Stejr& jako pro FE
luminiscenci se objevujeékolik fononovych replik, z nichz nejvyra#si jsou TO
a TO+0.

Casow rozlisena niteni provedena japonskou skupinou v roce 2G@#epla
podobné vysledky [25]. Doba zZivota je velice kratkhruba 1 ns, jelikoZ za takto
vysokych hustot dochazi Kiané Augero¢ rekombinaci. Steg jako v [24] i
zmené excitace, pokud se experiment provadi pod kritickeplotou, nedochéazi ke
zmeéné hustoty kapaliny, cozZ je charakteristicky znalerittuto fazi odliSuje od EHP.
Hustota je také stabilni dase, 2 ngo excitaci nebyla zaznamenana jeji¢nm
Naopak pi nadkritickych teplotach se hustota s excitacinima s¢asem ubyva.
Elektron-drova kapalina rize vznikat i pod hranici Mottovagchodu [26]. EHL se
zaina tvait z plynu elektrod a dr 30 ps po excitaci a maxima luminiscence
dosahuje po 260 ps. Mezi 30 ps a 260 ps tedy padkdhdenzace do kapek. Tento
fakt je potvrzen také pozorovanim, Ze se tento mingas posunuje gase k nizSim
energiim a kolem 300 ps se stabilizuje. Tedy v @t probihd renormalizace

zakazaného pasu souvisejici s tvorbou kapek.
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1.3.3 Excitonové komplexy (EC)

Pfi silné excitaci se mohou excitony sdruzovat a wfjtv excitonové
komplexy, coZ je soubor vice nez jednoho elektrandiry. JelikoZz pedstavuji
vazané stavy excitdn jejich luminiscence musi byt na delSich vinovyddikach,
coz odpovida niZsi energii, kterd ZnayhodrgjSi energeticky stav. Vazebna energie
téchto komplex je pochopiteld nizSi nez vazebna energie excitppro biexcitony
typicky odpovida 0,1£,. Pro velkoucast polovodiu je tedy moZné excitonové
komplexy pozorovat jen za velmi nizkych teplot,tpie jinak tepelé disociuji zggt
na excitony.

Diky vysoké vazebné energii excitoje pravapodobné, Ze by luminiscence
excitonovych komplek byla pozorovatelna v diamantu i za vysSich teplskutku
se Vv luminisceénim spektru diamantu nachézeji oblasti, kde sigedte vys¥tlit
pomoci FE nebo EHL. Tyto oblasti se nachazeji mé&ioenergetickou hranou FE
a vysokoenergetickou hranou EHL. Tato luminiscethgga v [24] zdivodnéna
piitomnosti elektron#¢tového plazmatu, které nezkondenzovalo do EHL. 8] [2
bylo ale za teploty 290 K, kde ke kondenzagiitérnedochazi, k luminiscenci FE
a EHP nutné iidat jeSt dalSi Kivku, kterd byla zéivodrnéna préé¢ pritomnosti
excitonovych komplek JelikoZ v této oblasti spektra je velndgZké rozlisit, jaky

tvar by dana #vka mela mit, byl pouzit jednoduchy model Gaussovskélamity

lee = 1, exp[— (MT} (2.27)
g

kde polohacary £, byla pro 290 K rovna 5,26 eV ail& o = 0,025 eV. Restoze

tento tvar jist nevystihuje pesny tvar emisniho spektra excitonovych komglex

bylo mozné zjistit jejich intenzitu ve spektru wislosti na velikosti excitace. Tato

zavislost vysla jako mocninna s exponentem 1,5,pamite [29], kde byla studovana

luminiscence EHL v kemiku, odpovida triaim, tedy kvaziasticim skladajicich se

ze dvou elektroi a jedné diry nebo naopak.
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2. Experimentalni metody

2.1 Vzorky

Pro neteni byly pouzity komemné dostupné vzorky monokrystalického
diamantu typu lla vyrobeného firmou Element Sixht@kou depozice z chemickych
par (CVD). Typ lla znamena, Ze diamant neobsahtij@ds dusiku v niitelném
mnoZstvi (IR absorpci). Dodané vzorkglgnudavané mnozstvi dusiku pod 5 ppb,
mnoZstvi boru bylo pod 1 ppb. Velikost byla 4,5 )6 4 0,5 mm a krystal byl
orientovan ve siru (100). Povrch nebyl nijak speciélonSeten, v takovém fipad
by ¢l byt prirozere hydrogenovany.

CVD technika vyroby spfiva v iistu diamantu ze sfsice plyni
obsahuijicich kyslik, uhlik a vodik. Povrch pouZitfiepozici je rozetat na teplotu
mezi 600 — 1000C, coz zfsobuje rozklad plynu, ktery obsahuje uhlik (methan
nagiklad). Uhlik roste v obou formach — grafitu a demu. JelikoZ grafit roste
mnohem rychleji, je nutné, aby byl v procesu dep®zodstraovan. Toho se
dosahuje O a H atomyfipadre OH radikaly, wi¢i nimz je diamant na rozdil od
grafitu inertni. Tyto atomy nebo radikaly jsou véiteny v blizkosti depozniho
povrchu (z plazmatu nebo velmi horkého povrchuesRé sloZzeni plynné ssi je
velmi dilezité pro fistovy proces, jelikoZz diamant z ni roste jen prbmv@mezeny
rozsah moznosti. Tato technika nevyZaduje vyso#ili, tpbroto vysledkem byvaji

tenké vrstvy dlouhé aZhkolik centimeti.

2.2 Experimentalni uspgadani
2.2.1Caso integrovana reni
Zakladem tohoto i dalSich dkeni byl pouzity femtosekundovy laserovy

systém Newport (titan-safirovy laser Spectra-Plsysitsunami 3960¢erpany
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pevnolatkovym laserem Millenia PRO 5sJ a regenaratzesilové Spitfire PRO-
F1XP ¢erpany laserem Empower 30) a generéator 4. harmériiekvence, ktery je
nezbytnou sotasti z divodu Sirokého zakadzaného pasu diamantu. Jeho jprjaci
schématicky zachycen na obr. 2.1. Aby bylo dosaZzeoonej¢tSi efektivity
konverze, nejedna se o0 pouze dva generatory dramdomické frekvence, ale jsou
pouzity celko¥ tii krystaly. Rovnokzny filtrovany svazek na 800 nm vstupuje do
krystalu C1, kde se vyt¥d 2. harmonicka frekvence, takZze do dalSiho stupn
postupuji d¢ vinové délky. Pomoci fazové dety TP je kompenzovanoasové
zpozdni mezi pulsy obou vinovych délek, polovinna déstist&i rovinu polarizace
swtla vinové délky 800 nm tak, aby v krystalu C2 démélo k co nejefektivjSi
generaci sottové frekvence. Za krystalem tak postuptijivinové délky 800 nm,

400 nm a 266 nm.

M3

266 nm

SIFILL C1 M2

00
IR
s2i TP (2

\ 400 ./ 400 nm 400 nm
- nm " ’ ﬂ}

Obréazek 2.1 — schéma generatoru 4. harmonické dredes —nahae prostorov:
rozloZeni optickych elemeitkde pismena F oz&aje filtry, S clory, C krystaly
M zrcadla, BS dice svazk a L cocky, TP fazovou destku, A/2 polovinne
desttky do/e schématické znazaoni ckleni a skladani vinovych délek
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Vinova délka 266 nm jedtnest&i k excitaci ges zakazany pas, proto je
v krystalu C3 opt generovana sétova frekvence 266 nm a 800 nm, ktera je rovha
200 nm, coZz odpovida energii 6,18 eV. Tato enelgievice nez dostatea
k jednofotonové excitaci diamantu. Z tohoto germtéje také mozno vyvést ostatni
vinové délky, 266 nm odpovida 4,64 eV &stak na dvoufotonovou excitaci st&jn
jako 400 nm (3,09 eV).

Zvoleny vystup z tohoto generéatoru excitoval vzovelkryostatu pod Uhlem
20°. Excitani svazek byl zaostn 10D Kemennoucockou. Luminiscence byla
sbirana také 10Dr&mennowockou ze stejné strany vzorku aiana spektrografem
Oriel MultiSpec 127i dopknym o CCD kameru Andor DV420A-OE. Schéma

meieni je na obrazku 3.2.

Oriel + Andor

L2

Kryostat

AHG L1 Vzorek

Obradzek 2.2 — schematické zobrazetdso¥ integovanéh
experimentu 4HG zn&i generator 4. harmonické frekvence, L
L2 jsoucocky

2.2.2Caso¥ rozlisena nsieni

M¢teni probihalo stefhjako procasow integrovand réfeni v 2.2.1, pouze
spektrograf a CCD kamera byly nahrazeny rozmitacidrou Hamamatsu. Taéha
podle rezimu ré‘eni rozliSeni mezi 7-75 ps.

2.2.3 Experiment excitace a sondovani

V tomto zpisobu néteni je vyuZivan generator 4. harmonické frekvence

k excitaci svazku a ksondovani je pouzit vystupptického parametrického
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generatoru TOPAS-F-UV2 (Light Conversion — Speéthgsics). Uspiadani
experimentu na fichod je zobrazeno na obrazku 2.3.

InAs diodz

A4HG
{
/
M2
PreruSova svazki
SN f
>/ 7 M1
Zesilova BS1 “ M7
Spitfire < [ A
VT
Zpozdovaci draha -
sondovani
AN
M5 > M6
TOPAS

Obrazek 2.3. Uspgadani experimentu excitace a sondovani fahud —
BS1 oznauje cli¢ svazku, M zrcadla, TOPAS opticky parametricky
generator, F filtry a lcocky

Vystup z laserového systému je rélesh na dli¢i svazku BS1, kde dochazi
k rozSEpeni svazku do dvou ramen. V prvnim rameni je excitsvazek, ktery je
pieruSovan feruSovéem svazku a pakips generator 4. harmonické frekvence
dopadé& na vzorek v kryostatu.

V druhém rameni svazek prochazi optickym paramietnc generatorem,
kde se mini jeho vinova délka, na zpdavaci drahu, ktera twje casovy posun
dopadu na vzorek oproti exaitdimu svazku. Oba svazky dopadaji ¢@ku L2
symetricky Vici jejimu stedu, aby byl zaken dopad do stejného mista na vzorku.
Jelikoz je vinova délka obou svazkizna, je nutné do sondovaciho ramenegjest
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zaradit predradnoucocku L1, kterd srovna rozdilnéipobenicocky L2 na svazky.
Signal se sbird pomoci InAs diodyted niz je Sedy filtr zakwjici negeswtleni
detektoru. Tento signal je veden do fazwitlivého (lock-in) zesilovée, ktery je
synchronizovan sipruSovéem svazku a #fi diferencialni transmitanci. Princip
meifeni totiz spoiva v tom, ze kazdy druhy exditd puls je zakryt, takZze dva po
sok jdouci sondovaci pulsy vstupuji do vzorku za jmywodminek — jednou je
vzorek excitovan, po druhé neni. Fazmitlivy zesilova zpracovava signal jen na
frekvenci geruSovée svazku (ostatni ignoruje) a dokaze tak detekeghii slaby
signél S ktery odpovida rozdilu intenzit prop&#sého sondovaciho pulzu s excitaci
a bez excitace. Po normovani na intenzitu sondbwasVvazku bez excitace (signal
Sy)) méfime normovanou diferencialni transmitanc—%r—r(z‘) , jak vyplyva
0

z nésledujiciho vztahu:

) Mr0=1.) _ko(0-7) a7y

S K/ Kkl 4T, T,

s

(2.1)

kde /s je intenzita signalu dana jako s$ou intenzity /sp a transmitance’ a dolni
index 0 oznauje veliny méiené bez excitace.

Zpozdovaci draha posouva sondovaci pulsyciv excitatnim, takze
vysledkem experimentu je vystup, ktery zobrazigsovy vyvoj excitace ve vzorku.
Casové rozliseni je dano délkou pulsa pesnosti a minimalnim posunem
zpozlrovaci drahy.

Tento experiment byl modifikovanékolika zpisoby. V prvnim pipact byl
vyveden jedt jeden svazek z 4HG a ten itié dok& po excitaci dopadal na vzorek.
Byl zkoumén vliv tohoto dalSiho paprsku na dynamiiddL, oproti [33] byl pouZzit
silngjSi puls.

DalSim experimentem bylo ¢feni rozptylu, zde se dioda posunula mimo
hlavni svazek, aby sbirala rozptylenéerd sondovaciho svazku. Excitace by mohla
ovlivnit, jak se zé&eni rozptyluje, proto by ziskany signakinbyt na frekvenci,
kterou zachyti a zpracuje fazoeitlivy zesilova. Béhem tohoto pokusu bohuzel
nebyl detekovan zadny rozliSitelny signal.

Posledni zrénou byl grechod z transmisniho do reflexniho uggtani. Dioda
byla nastavena tak, aby Uhel odrazeného paprskiide ni vstupuje, byl roven uhlu

dopadu. Byl pouZit p-polarizovany sondovaci papré&édéry dopadal na vzorek pod
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Brewstrovym Uhlem. Bez excitace by tak rdmndochazet k odrazu na rozhrani
vzorku, a tim padem by seémopét projevit rozdil mezi stavy s a bez budiciho
svazku. Nane8sti se opakovala stejna situace jakomeéieni rozptylu. mvodem
patrre byla nestabilita aparatury, protoZe sélkehlazeni kryostatu znatelrotrasala,

a tak nebylo ufit¢ mozné udrzet stabilni uhel dopadu.
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3 Vysledky

3.1 Zpracovani

Pri zpracovani vysledk luminiscegnich spekter bylo jako zaklad pouZzito
vzoral (1.13) pro FE, (1.19) pro EHL a (1.27) pro EC. &aergii fonoii byly
dosazovany energie pro TO, TA a TO +, @elikoZ tyto fononové repliky jsou ve
spektru dominantni. Od FE a EHL tak mame dohrontakiyvek. Jak bylo zmi&éno,
existuji 2 oblasti, kde prosty séet FE a EHL nesta k aplnému popisu, wthto
mistech tak bylo pouZito tvaru (1.27) pro EC. Dohaaly se tak naS model sklada
z osmi Kivek.

FE kivka (1.13) byla pro lepSi fpsnost proloZzeni rozgéha z dvodu
konané doby Zivota fonain a Stky S€rbiny monochromatoru. Tato &dwozsfeni
byla spojena v jedno, jelikoZz &lsou zahrnuta konvoluci s Gaussovskdwkou a
konvoluce tento obecny tvar ne&mi. Diky tomu se snizi get paramefr i

nara:nost vypa@tu. (1.13) se transformuje do nasledujiciho tvaru:

0.2

! (hv)= j\/?exp[— (E')Jexp[—(/wz_—E)szE (3.1)

kde £'= E-E +E, +E, aFEy Ex Ep jsou porac velikost zakazaneho pasu,
vazebni energie excitéra energie fonah

Pro kazdou repliku byly jako volné parametry poy#g, kterym se fesre
ladilo umiseni kiivky na zngtené spektrum, a rozéhio. Teplota byla pro vSechny
repliky pouzita stejna. TO-replika byla ndsobenadtantou/Nro, kterd zohletiuje
intenzitu luminiscence, a ostatni repliky byly ndsoy stejnou konstantou a
pormerem intenzity Naro @ Neamaro. Tyto pongry jsou také volné parametry.

EHL kiivky byly fitovdna gesrt podle vztahu (1.19), ktery je pro

] + 1]_ {exp(h_l;(_rl:” ] + 1] dE (2.19)
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kde v = hv - Exhw-E,.

Aproximace spéivala ve vazb (1.20), ktera vyjailje rovnost pétu
elektroni a cér. Spravi by se tato vazba ¢ta zohlednit tak, Ze dosazujeme do (1.19)
Fe a Fp v takovém poréru, aby tuto podminku sfpdvaly. Aby se snizZila natoost
vypoétu, mohou bytF, a £, aproximovany fimym vztahem Kk hustétn Prvni
aproximaci je fipad pro T = 0. V tomto fijppact lze (1.20) vyeSit analyticky a

vysledkem je:

VC - Vl/
n= W(Zmde':e)glz TR E 2m,,F,)*"? (3.2)

Do (1.19) nizeme dosadit:

F =

e

2 2
2}/177[,5. ) Fn = 2;/177[,/7 o)™ 59

% resp. 1”°. Abychom

kde jsme dormye resp. my, viozili faktor multiplicity v,
zohlednili zavislost na teplgt upravime vztah (3.3) po vzoru [24], kde je pouZit

teoreticky model z [30], zahrnuji¢ien kvadraticky zavisejici na teptot

2

2

Mye (3”2 n (3 4)
o 2 (3]_[2 /7)2/3 _ 772 m,, (/( 7_)2 .
’ 2my, 6h2(3772 /7)2/3 ?

Tyto Fermiho hladiny byly dosazovéany do (1.19),Z&kolnym parametrem
je hustotan DalSim volnym parametrem je teplota a celé spektse usazuje

pomoci £,, ktera utuje nizkoenergetickou hranu EHL, acbfonstantou intenzity

Nenp a pongry Ntaro a Neamarro-

Ohke kiivky excitonovych komplek jsou prokladany nezavisle na gpb
kdyZz pro jednodusSsi interpretaci vyslédébsahuje druhérk/ky parametry prvni —
polohu £, a konstantu intenzityVo — s tim, Ze obsahuje j&Stlen rovnajici se
relativnimu posunu & prvni kiivce a pondr intenzity. Siky ojsou na sob
nezavislé.

Jako energie fondnbyly pouZzity jiz zmigné hodnoty 141 meV pro TO- a
87 meV pro TA- fonony. Pro Ofonony byla pouZita energie 165 meV. Poslednimi

parametry, které bylo piba dosadit, byly efektivni hmotnosti elektiion ckr.
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Jelikoz se v literatte objevuje velké mnoZstviiznych hodnot, byly pouZity
hmotnosti z [7], které byly ziskany nésledujiciniggbem. Jako zaklad pro efektivni
hmotnost elektroinv pasech byly pouzity teoretickyd@né hodnoty z [31], které se
velmi dolie shoduji s experimentalnimi v [32] a jsoy m0,34m a m = 1,5m.
Vysledna hmotnost, pokud k ni rovnoéigméteme faktor zohlegljici multiplicitu
minim vodivostniho pasu, jere= V2 (mém)*°= 1,87m. Podobk byla spd@itana
hmotnost dr, kde se oft vychazi z [31]. Pro¢gké diry byl pouZzit geometricky
primer pro zné sndry v krystalu mp= (Moothizdiay)™> = 0,61m. Pro lehké diry
stejnym zgisobem vyslo m = 0,3m. JelikoZ je Fermiho hladina pro diry~,
mnohem ¥tSi neZ spin-orbitalni rozfieni valegniho pasu, tak @Zeme polozZit
odSgpeni rovno 0 a zagdat jeho hmotnostd pin¢. Z [31] vezmeme hodnotug=
0,394m. Efektivni hmotnost & tedy je mn= (Mn>? + Mn>2 + mye 9?3 = 0,92m. V
[25] byly pouZity podobné hodnoty4gr 1,7ny a my, = 0,87m.

Integrace byly provedeny numericky podle Simpsongnavidla v programu
Grafit v5.0b napsaném v programovacim jazyce PaSeahotny program se stara o
graficky vystup a prokladani metodou nejmensiterai, samotny model a jak ho

pocitat bylo poteba doprogramovat.

3.2 Caso¥ integrovana luminiscence

3.2.1 Jednofotonové excitace (200 nm)

M¢teni jednofotonovou excitaci bylo provedeno pékatik teplot a intenzit
excitace. Intenzitu jsme snizovali pomoci filtdo doby, nez byla velikost signalu
oproti Sumu piliS nizka. Touto hranici se ukazala energie p@su. Kryostat nam
dovolil se dostat na hranici teploty 12 K, dalSdporcteni byly 50 K, 100 K, 150 K,
200 K a nakonec 295 K. Zidodi programového omezeni byly parametry EHL a FE
zjiStovany nezavisle na sébTo znamend, Ze pokud byla EHL delrozliSitelni
(tj. pro nizké teploty), pak byly nejbe ueny jeji parametry, a ty byly fixovany pro
prokladani kivkami volnych excitofi a excitonovych komplax Pro vysSi teploty,

kde by se o vyskytovat elektron-&tové plazma, byl postup ofay, jelikoz FE
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jsou mnohem dominandj$i a ani piblizné ugeni paramefr EHP by bez znalosti
kiivek FE nebylo moZné. Na grafu 3.1 je ukazano spektnangiené za teploty
v kryostatu 12 K aip energii pulsu 400 nJ. Na&m budou ukazany vSechnyldzité
prvky spektra. Vysledek &teni za vySe zmiémych podminek byl vybran proto, Ze je

zde nejvyraz#i vidét luminiscence EHL.

1400000 .
—— celé spektrum
—— EHL TO-replika
1200000 EHL TA-replika
—— EHL TO+d -
1000000 - replika
—— FE TO-replika
800000 - FE TA-replika .
> —— FE TO+O-replika
< EC
600000 |
400000 |
200000 |
0 T T T 1
230 240 245 250 255
A(nm)

Graf 3.1 — spektrum pro teplotu 12 K, energie \vsput00 nJ,
excitace 200 nm

Hlavni pds EHL se nachazi mezi 236 a 242 nm. Skigelaze dvou
fononovych replik — s dasti transverzathoptického fononu (TO) nebo transverzaln
akustického (TA). Posir intenzit €chto replik byl zvolen fixni podle [23] rovny 0,1,
jelikoz ve spektrech nebylo mozné rozliSitepny pondr. Presto gitomnost této
repliky se zda nutna ze dvouiwbdi — zaprvé je ve spektru patrna TA-replika
volnych excitori a zadruhé zahrnuti této repliky vede k lepSi shwexperimentem.
Mezi TO-replikami FE a EHD se nachazi jitivee zmirgna oblast, kde ifispsvek
TO- a TA- replik EHD a TO-repliky FE nesfak plnému popsani spektra. Pro
nejnizsi teplotu 12 K se zde praypddobr nachazi LO-replika, ale pro jakoukoli
vySSi teplotu uz patrnda neni. ProtoZze také dedtaiplnému popsani tétodasti

spektra, byla tato oblast prokladana pagdsti 1.3.3. V [25] bylo spekulovano, Ze by
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signdl mohl odpovidat nezkondenzovanému plazmat¥, by ale vzhledem
k rychlosti kondenzace neiho prispivat tak vysokym signélem.

V [30] byla tato luminiscence povazZovana za drutfém EHL s nizsi
hustotou nez dominantni faze. Byla detekovatelaarkilza teplot blizkych kritické.
Za nejnizSich teplot se k tomuto bodu fielizujeme, proto byla nakonec pouzita
kiivka, kter4 by piblizné méla reprezentovat excitonové komplexy. Kroniz
zmirgnych &asti jsou ve spektru viditelné j8§tO+d repliky FE a EHL. Kivka
oznaena EC rep. naznaije, Ze se rize jednat o repliku luminiscence excitonovych
komplexi, podle pozice by se jednaléifdizné o posun o &-fonon.

Z grafi 3.2 —3.4 je patrné, Ze parametry kapaliny jakadtas redukovany
zakazany pas a teplota se s intenzitou excitaddigkg nentni. Pro pipad hustoty
to potvrzuje pitomnost EHL, jelikoZz ta je dana pouze teplotou a hmustot
excitovanych nosii nezavisi. Redukce zakazaného pasu ¢ena hustotows, a tak
by také na velikosti excitace néla zaviset. Resto je zde zgma pro 12 K vyrazsi,
nez by odpovidalo ffslusné zmin¢ hustoty. Toto by nesta byt chyba proloZeni,
protoze z grafu 3.9 je posun této hodnoty, kterposétla nizkoenergetické hran
luminiscence, jashpatrny. Co se t§e teploty, zde se nabizékolik vys\étleni. Na
rozdil od hustoty, kterou lze velmi di@ucit z nizkoenergetickéasti TO-repliky
EHL, presné uteni teploty je ztizenodhkolika vzajemis se gekryvajicimi Kivkami

ve vysokoenergetickéasti.

12 5o 5,27 L
* L 2
11 5,26 A
: |
101 *12K 5,26
N . ¢ 12K
m50 K @
9 w 5,25 m50 K
A 100K
8 5'25 AA
.
‘mnm m N 5,24 .
6 T T T 5’24 T T T T T
0 100 200 300 400 0 100 200 300 400 500 600
Intenzita excitace(nJ) Intenzita excitace(nJ)
Graf 3.2 \Hustota EHI Graf 3.3 — Redkizak.pé:
v zavislosti na en.pulsu v zavislosti na en.pulsu
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Intenzita excitace(nJ) Intenzita excitace(nJ)
Graf 3.4 — Teplota EHL Graf 3.5 -ntenzita luminiscenc
v zavislosti na en. pulsu v zavislosti na en. pulsu

Z kiivek FE bylo mozné dit teplotu vzorku pi rekombinaci, a ta byla vysSi
nez nastavena na kryostatu. To jeisgbeno vysokou mgateni hustotou nosi,
kterd se kondenzaci jéstvysi, a proto &nné probiha Augerova rekombinace. Ta
kapalinu zakeje a také znm¢ zkrati jeji dobu Zivota. JelikoZ pro nizké teploty
kondenzuje #tSina nosiu, které rychle rekombinuji, i detekovan&erdi z excitofi
bude odpovidat &sSi teplo¥, nez je nastaveno na Kkryostatu. &adi velmi
odliSnych dob Zivota ale pozorujeme rozdil mezldegmi volnych excitofi a EHL.
Dale pro 200 nm dochazi k vysoké excitadep zakdzany pas hluboko do
vodivostniho pasu, nas tak maji velkou kinetickou energii, ktera se takiazi
v teplog. Ze vSech &hto divodi uz @i 50 K mame luminiscenci odpovidajici
hranici kritické teploty, tedy zhruba 170 K, a mropro vysSi teploty stihne
zkondenzovat jen mal&st nosii. Z tohoto divodu s rostouci teplotou dochazi ke
zvySeni pondru velikosti signdlu od FEa¢i EHL, a proto pro teploty 100 K a dalSi
uz parametry EHL (fipadre EHP) nelzetddre urit a v grafech tedy nejsou
obsazeny.

Velikost excitace se odrazi pouze ve velikosti 8ignv grafu 3.5 je vidt, Ze
zavislost je pblizn¢ linearni. Dale byly spfteny dalSi parametry EHL jako Fermiho
energieEs chemicky potencigls a vystupni pracev zavislosti na velikosti excitace
v grafech 3.6 — 3.8&-byla ukena jako jednoduchy séet kvazifermiho energifF
aF, chemicky potencial dle obrdzku 1.5 a vystupnicerdle vztahu (1.23).
K teplotni zavislosti nebyl dostatek hiothéeni, nicmén v [23] jsou tyto parametry
jako funkce teploty kompletnpopsany. JelikoZ Fermiho energie je podle vizg8c4)

zAavisla pouze na hustotapaliny a tepl@, zastava viceméhkonstantni pro vSechny
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excitace. Zmina redukce zakazaného pasu je jédimodpo¥dna za posun

chemického potencialu a vystupni prace fizngé excitace.

1,6E-01 5,41E+00
1,4E-01 * * * 5,40E+00 ¢12K
1,2E-Ol 5,39E+00 1e m50K
~ LOEOl =~ 538E+00 .
¢ BOED2 S 5376400 *
I 6,0E-02 Tk o
4,0E'02 | 5,36E+00
2,0E-02 - m50K 5,35E+00 T' - -
0,0E+00 ‘ ‘ ‘ | 5,34E+00 -+ ‘ ‘ ‘
0O 100 200 300 400 0 200 400 600
Intenzita excitace(nJ) Intenzita excitace(nJ)
Graf 3.6 — Fermiho energiezéavislosti Graf 3.7 — Chemicky potenciél
na en.pulsu v zavislosti na en.pulsu
1,0E-01
8,0E-02 Ji = - -
< 6,0E-02 -
> . .
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2,0E-02
m50 K
0,0E+00 : : : i
0 100 200 300 400

Intenzita excitace(nJ)
Graf 3.8 — Vystupni prace v zavislosti na en.pulsu
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Graf 3.9 — luminisceimi spektrum pro 12 K aizné energie pulsu
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Podobr jako pro EHL detekujeme ve spektru 3 vyrazné kgpkE. Hi
12 K je patrné jestLO-replika. Pro vy3Si teploty dochézi ke sliti T®-TA-replik
a presrgjSi urkeni teploty a roz&éni gje proto ztizené. | pro 295 K ale lzesiy Ze
teplota roste s&tSi excitaci, viz graf 3.10. Nejvyragsi zmena je pro nizké teploty,
coZ souvisi sjiz zmimou kondenzaci a Augerovou rekombinaci. Intenzita
luminiscence oft piimo zavisi na velikosti excitace, jak ukazuje @@dfl. Pondry
intenzit replik se zdaji byt konstanfjak s teplotou, tak s excitaci, odchylky budou
zagicinény zmeénou rozs&ieni FE-Kivek, ktera se podili na a2im¢ jejich velikosti.
Pomer intenzity TA- igi TO-replice je zhruba 0,08, pro TO%Qe zhruba 0,06.
V grafu 3.12 je vynesena zavislost rd@egi pro kazdou repliku na tepozjistené
z proloZeni. Je z& patrné, Ze srostouci teplotou dochazi k mirnémwzsieni
kiivky. Poslednim parametrem FE je poloha replik.i jgjsun oproti zakladni
hladiné excitonu zahrnuje disperzni relace fofiom znménu velikosti zakdzaného
pasu s teplotou. Vyvoj v zavislosti na teglofe nemonotonni pro vSechny
repliky (graf 3.13), nej§tsi posun je zaznamenan pro TO+@pliku, ktera je také
nejvice rozg§ena. Tato replika je oproti dalSim dvou znatejma, jak je vidt
z grafi 3.12 a 3.13.

6,0E+10 'y
12K
5,0E+10 -
B m50K
:): 4,0E+10 - A 100 K
2,0E+10 | X 200 K
1,0E+10 = $ $ +295 K
0,0E+00 &— —X ‘ ‘ 4 |
0 100 200 300 400

Intenzita excitace(nJ)

Graf 3.11 — Intenzita luminiscence FE v zavislostien. pulsu
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Graf 3.10 — Teplota FE v zavislosti na en. pulsu
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Graf 3.12- Poloha replik FE zavislosti na tepléturéené z proloze
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Graf 3.13- RozSsfeni replik FE ' zavislosti na tepl@turéené z proloZel

Poslednim prvkem luminisc&niho spektra jsou excitonové komplexy. Jejich
parametry byly utovany vzdy az naposled tak, aby vysledné proloZennejvice
odpovidalo experimentu. Pro srovnani je v grafuddukdzano proloZzené spektrum
bez Kivek excitonovych komplek v grafu 3.15 je zobrazen rozdil mezi teoretickym
modelem a nasitenym skuténym spektrem. Pro vySSi teploty zcela zanika
rozliSitelnost elektron&tové kapaliny, respektive plazmatu, proto i g
parametry jsou zatiZzeny velikou chybou. Poloha Kemipje na 5,27 eV a 5,44 eV.
Jejich intenzita seifis neneni, v grafu 1 je vidt, Ze je zhruba 1,5 nasabwyssi nez

TA-replika FE. Sika je giblizné 0,03 eV.
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Graf 3.15 — Rozdil mezi teoretickym oelem bez EC
experimentem — gifeni @i T = 12 K, en.pulsu 400 nJ
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3.1.2 Dvoufotonova excitace (266 nm)

M¢éifeni @i dvoufotonové excitaci bylo provedeno také prialik velikosti
intenzity a pro stejné body teploty. JelikoZ seoabsje mnohem meénzaeni nez
u jednofotonovych excitaci, k buzeni byly fedia ¥tSi energie pufs V grafu 3.16
je opst ukadzano spektrum pro nejnizsi teplotu a nejvy&&itaci, tedy 12 Ka
1200 nJ. | g letmém srovnani je vid, Ze luminiscetni spektra pro jednofotonovou
a dvoufotonovou excitaci jsou rozdilna. LuminiscerieHL je oproti FE posilena,
stejre tak i oproti EC. Vime, Ze u jednofotonové absormlmchézi k zachytu
prakticky veSkerého #@éni blizko povrchu vzorku na rozdil od dvoufotonokey je
mnoZstvi absorbovaného ifeai na jednotku délky v uzkém vzorku v zésad
konstantni. Ztohoto tovodu miZzeme pedpokladat, Ze tvorbu excitonovych
komplexi priznivé ovliviiuje bul’ povrch, anebo vysoké koncentrace tisDéale na
povrchu pravépodobré dochazi ke zhaseni luminiscence EHL, takze jejnali

oproti FE je niZsi.

25000000 — .
—— celé spektrum
—— EHL TO-replika
EHL TA-replika
20000000 ~ —— EHL TO+0 -replika
FE TO-replika
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Graf 3.16 — spektrum pro teplotu 12 K, energie ispd200 nJ,
excitace 266 nm
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Z téchto divoda je cely emisni pas EHL lépe charakterizovatelngraeni
parametii je plesrgjsi. V grafu 3.17 vidime vyvoj teploty v zavislosta excitaci.
Oproti jednofotonovym r¥enim Ize pozorovat nast teploty s velikosti excitace a
také i maximalni teplota je nizSi. Tento Wstr je pravdpodobrd zpisoben
nelinearitou dvoufotonového procesu, protoze vslikabsorpce je zavisla na
intenzig swtla, a tak mame vyrazZnjiné paiatecni hustoty nosia, které ovliviuji
acinnost Augerovy rekombinace. V grafu 3.17 je &idiegesnost uteni teploty,
kdy jsme pro pulsy o 530 nJdilr teplotu vySSi nez pro 1200 nJ. Pro teplotu
kryostatu 50 K uz z#nu teploty nepozorujeme. V grafu 3.18 vidime vyhaptoty
EHL v zavislosti na excitaci.iBkvapiw hustota nasleduje stejny trend jako teplota,

tedy pro vyssi teploty kapaliny mame i vysSi hust®edukovany zakazany pas se

chova podle fedstavy, Ze vysSi hustota e-h pggho velikost sniZuje, jak ukazuje
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graf 3.19. Intenzita luminiscence sleduje podobrgnd jako u jednofotonovych
meteni (graf 3.20).

V grafech 3.21 — 3.23 jsou ukazany posledni pamymeharakterizujici
EHD. Fermiho energie se chova dle vyvoje hustoher@icky potencialz a vystupni
prace ¢ pro 12 Kse chovaji stajnjako pro jednofotonovou excitaciigstoze
Fermiho energie se s velikosti excitace (tedy teplp chova naopak, nez je
nagiklad ve [25]. To je zfisobeno velkou redukci zakdzaného pasu, ktera efekt
zmeény Fermiho energieipvazi. Pro 50 K se uz tento efekt tak vykameprojevi,
proto zavislosty a @ je op&na. Jinak jsou hodnoty srovnatelné s jednofotonovu

excitaci a také s [25}7= 5,38 eV,p= 30 meV a&= 140 meV.
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Graf 3.23- Vystupni prace zavislosti na en.pul
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Jak se zd4 zteplot FE a EHL, épdochézi k ofevu vzorku i pro
dvoufotonovou excitaci. Graf 3.24 je podobny gr&d0, nej¢tSi zména teploty
pocate&niho mnozZstvi no&ti na intenzi& excitace dochazi k zn¢ pomeru
zkondenzovanych a nezkondenzovanych e-h.par

Pontry intenzit replik jsou podobné jako pro excita€i02nm. Zajimavosti
oproti excitaci 200 nm je népomnost (nebo nerozliSitelnost) LO-repliky, ale
naopak za vy$sich teplot rozlisitelnost TO+2@pliky. V grafu 3.25 a 3.26 jsou
zobrazena roz&ni a polohy FE replik. Ty se zvladSheliSi od jednofotonovych
meéieni, fizné metody excitace zje¥memaji vliv na luminiscenci volnych excitin
Pokud budeme pok¥avat v argumentaci jako pro EHL, povrch vzorku s# z
v ptipad® luminiscence volnych excitdn nepodstatny. Pozice excitonovych

komplexi ziistava stejnd, pouzerka je zhruba polo¢ni, 0,015 eV.
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Graf 3.24- Teplota repk FE \ zavislosti na intenzitexcitaci
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Graf 3.25- Poloha replik FE zavislosti teplat urcené z prolozel
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3.2 Caso rozlisena nsienf

3.2.1 Transmisni uspé@dani experimentu excitace a sondovani

Vysledky z jednofotonové excitace prézné teploty jsou v grafu 3.27.
Sondovaci svazek ghenergii 0,48 eV. lhned po excitaci dojde kisiu signalu, coz
zn&i vznik volnych nosgit, které vytvdi elektron-érové plazma. Ty zagini
dodaténou absorpci, coZ se projevi na jeji rychléénén Poté se objevuje pomala
sloZka signalu, kteroufisuzujeme tvor EHL. Doba, neZ zi&na absorpce dosahne
maxima, odpovida formovani kapek z plazmatu. Taajgsla na tepleét pro 13 K je
50 ps a dosahuje aZz hodnoty 100 ps pro 130 K. ¥&8i ¥eploty uz zgna transmise
neni znatelnd, coZz by odpovidalo faktu, Ze kapkypssstavaji tvéit. To, Ze
maximalni znéna transmise koresponduje s teplotou, bslonbdpovidat #iznym
hustotam elektrana dir v kapkach. Tato hustota je nejvyssi pro nizkdotgpa je
znané vysSi nez hustota okolniho plynu.

Pro dvoufotonovou excitaci dochazi k prodlouZzennaiyiky, jak je vidt
z grafu 3.28. Signal by ghopét pochazet z kapek, dasow integrovanych réenich
jsme kondenzaci do EHL potvrdili. ProdlouZzeni ddioymovéani kapek rive byt
zpisobeno #kolika divody. Zaprvé hustota okolniho e-h plynu je mnoheém§imez
pro excitaci 200 nm, b e-h paii tak bude pomalejSi ne#iwysSich hustotach. Dale

uvnité vzorku bude ménhnukleanich center nez na povrchu, pokud tedy vznik kapek
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Graf 3.27 -Transmisni uspg@dani experimentu excitac:
sondovani, excitace 6,2 eV (5 mJfgnsondovani 0,48 eV

Graf 3.28 — Transmisni usfgmani experimentu excitace a
sondovani, excitace 4,7 eV (80 mJfznsondovani 0,48 eV

bude probihat hlawntam, musi elektrony a diry doputovat difuzi zevmizorku na

povrch. To tedy také zpomali formovani kapek donmsazné hustoty a velikosti.
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Posledni dvai/odu budou mit ale zcela minoritni roli. Pro 13 &sdhne kapalina
rovnovahy po 300 ps a pro 50 K aZ po 500 ps.

DalSim rozdilem je ztrata pomat@sti signalu pro teploty 100 K a vySe.
Kriticka teplota kondenzace je zavisla na hustitiP, pro nizsi hustoty seiplusre

snizi i kritick& teplota, a proto nad 100 K uz fawani kapek nepozorujeme.

3.2.2 Vicesvazkovy experiment excitace a sondovani

Tento experiment byl proveden prakolik konfiguraci. Ve vSech byl
k excitaci pouzit svazek 200 nm. V trojsvazkovémai&dani byla sila excitaiho
svazku 300 nJ. Sondovaci svazekl minovou délku 2100 nm stejnjako feti
svazek. Tento svazek bytipeden na vzorek 100 ps po excitaci. V grafu 4€fho
efekt vidst snizenim zrny transmise na hodnotuigal formovanim kapek pro
nej\wetsi intenzitu tetiho svazku. Tento pokles pro slabSi intenzitg&leaz pro 6 nJ
neni znatelny. Porovnanim tétarivky, kterd ukazuje dynamiku rekombinace
elektroni a ckr, s ostatnimi se ukazuje, Zeti svazek zfsobil vypdeni kapek, které
se po odezi paprsku zé&naji ot formovat. Je vi&k, Ze dynamika ofiovné

kondenzaceiwstava stejna.
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Graf 3.29 — Trojsvazkovy experiment prol2 K piiarré intenzity
3.svazku, excitace 200 nm o energii 300 nJ, somd&EIO0 nm,
3.svazek 2100 n
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V grafech 3.30 a 3.31 jsou vysledky experinieritde tetim svazkem byl
vystup z generatoru 4. harmonické frekvence. Vyslgsou stejné jako v grafu 3.29.

V obou gipadech dochazi po odemi tretiho svazku k navratu kKipodni dynamice.
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Graf 4.30 — Trojsvazkovy experiment prol2 K , excié 200 nm
o energii 300 nJ, sondovani 2100 nm, 3.svazek 490 n
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Graf 4.31 — Trojsvazkovy experiment prol2 K pliaré intenzity
3.svazku, excitace 200 nm o energii 300 nJ, sond®&E00 nm,
3.svazek 800 nm
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Posledni modifikaci bylo fjdani jes¢ jednoho svazku. Ten ¢&hvinovou
délku 200 nm a byliwveden na vzorek 100 ps po excitaci. Jeho intergjta stejna
jako excit&niho, 100 nJ. Pomoci druhé zdm¥aci drahy byl posunovareti svazek
o vinové délce 2100 nm. V grafu 4.32 vidime, Zehgm 200 nm svazkem
zlepSujeme kondenzaci kapek misto toho, abychotrgnili. Tento vysledek je
podobny [34], kde se také slabym pulsem zvySovgih&i od EHL. Teti svazek
kapalinu ogt v riznychcasech vypauje, jelikoz tato vinova délka k excitaci vzorku
a tim padem ke zvySeni hustoty EHP inggva, ale zfisobuje pouze destabilizaci
kapek. Zajimavym vysledkem je, Zze pro zp&#d250 ps, kdy jsme za reexcitaci
vzorku, dochazi k poklesu signalu na hranici dadgnamikou po excitaci prvnim

svazkem, tedy nastava pokles jen na hodnisd peexcitaci.
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Graf 3.32 —Ctyfsvazkovy experiment prdizna zpozdni tetiho svazkt
excitace 200 nm, reexcitace 200 nm po 100 ps, okaeogii 100 n.
sondovani areti svazek 2100 nmyikky posunuty, aby se négkryvaly
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3.2.2 MPiFeni s detekci rozmitaci kamerou

Tvar luminiscence, ktery jsme ziskali z detekcenitaci kamerou, byl velmi
rozskeny, proto bylo nutnéipd ugovanim dalSich paramétmajit rozSfeni dané
detekni soustavou. £aso¥ integrovanych r¥eni zname pro nejnizsi teploty
parametry elektrondlové kapaliny. Tyto parametry jsou dany rekombinaci
elektromi a d&r v kapalirt a jsou nejvice ovlivny stabilnim stavem, ve kterém
kapalina #stdvd nejdéle a dojde tak  k nejvySSimuctpo rekombinaci.
Z publikovanych vysledk vime, Ze kapalina by po 300 ps jiZlm byt stabilr
vytvoiena. Vybrali jsme tedygas 500 ps po excitaciifp300 ps jest luminiscence
nedosahla piné &y) a teplotu 13 K a modifikovali jsme postup ptasow
integrovana nareni. JelikoZz roz$éni zmsobené aparaturou je oprotiéianim
spektrografem zrtmé, je nutné aplikovat stejny postup jako pro lusdanci
volnych excitori na EHL, a tedy provést konvoluci s Gaussovou funRoo 500 ps
jsme doplnili za hodnoty ovliwijici tvar Kivky vysledky z¢asow integrovanych
mé&teni pro danou teplotu, tedy = 1,15410° cm® a 7 = 144,8 K. Pak byla
proloZena zr‘ena Kivka a bylo ziskano roz&ni o = 0,067 eV. Toto roz&ni pak
bylo zachovano fixni a aplikovano na ostatiaisy. Jak se proloZeni shodovalo

s mefenim, je ukazano na grafu 3.33.
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Graf 3.33 — spektrum pro T = 13 K, 500 ps po excita
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Dynamika kapaliny byla sledovana az &su 3,5 ns po excitaci. V grafu
3.34 jsou zobrazeny vysledky prekolik ¢adi. Na prvni pohled je vi#t, Ze poloha
maxima luminiscence se pohybuje. Déle se tak#insika. To je potvrzeno
aplikovanym teoretickym modelem luminiscence, kdg bpektrum rozlozZit na 3
repliky EHL, ke kterym se wasech wtSich nez 1000 ps &ma gidavat slaba
luminiscence FE. Bylo zji8ho, Ze Wase se nemonotoé&inmeni hustota kapaliny,
kdy kondenzaci dochéazi k zaliogani elektrof a dr, které pak rekombinuji

a hustotu v kapkach zase snizuji.
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Graf 3.34 — spektrum pro T = 13 K &znychéasech po excitaci

Jak je vidt v grafu 3.35, situace pro pokojovou teplotu jelacjina. Zde
dochéazi k setrvalému zmenSovani hustoty, kterassgnavi hned na géatku po
excitaci. To vylsuje v zuzZzovani luminiscéni ¢ary a jejimu posunu sfrem
k vy$8im energiim. Tento jev ale neniuagpben pouze zmen3enim redukce
zakazaného pasu, jeha@asovy vyvoj je v grafu 3.36, ale také dominaiih
luminiscenci volnych excitan Pro¢as 2,5 ns po excitaci pro 295 K neni mozné
Gspesre prolozit Kivku jen luminiscenci volnych elektrorébvych pat (v tomto
piipadt se nenachazeji v kapalinale plazmatu). Vysokoenergetickast je totiz
piili§ strmd, nez aby odpovidala EHP. Ze se budeajediavig o volné excitony, je
vidét v grafu 3.37, kde jetetelny maly vrchol ve spektru pro 13 K odpovidajici

TO-replice FE, jehoZ poloha koinciduje s maximekivky pro 295 K. V grafu je
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jeS€ spektrum v okamziku excitace, jehoz nizkoenerggtioakEh koinciduje
s nakhem pro 13 K. V kratkvcliasech po excitaci ie tedy luminiscence dana
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Graf 3.35 — Hustota EHL v zavislosti dase po excitaci
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Graf 3.36 — Reduk. zak. pas v zavislosttaae po excitaci
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Graf 3.37 — Srovnani poloh luminis@grich Kivek

hustotou vyexcitovanych ndsi. Pro utovani hodnot paramétiEHP a FE jsme na
této teplot postupovali tedy odasového bodu 2,5 ns kku, protoze zde bylo
mozné nejlépe pozorovat vliv FE aciirparametry, které jsme uz déale nanihy,

jako jsou teplota, ktera byla zvolena rovna hodma kryostatu, a poloha 5,45 eV.
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Sila luminiscence FE s&asem zvysSuje, jak je witl v grafech 3.38 a 3.39, kde je
spektrum rozéeno na jednotlivé slozky. Intenzita luminisceneestabilizuje FE po
1000 ps, coz odpovida dlouhé dabvota excitord, kteroucasova Skaladkolika ns
nedokaze zachytit.

Pfi vysokych teplotach tedy pozorujeme, Zdivz@ rekombinace volnych
elektroni a c&r je zna&n¢ zeslabena, protoZze ve spektruusad vliv luminiscence
volnych excitotd jiz nékolik stovek ps po excitaci,ipstoZze doby Zivota jsaiddow
vySSi. V grafu 3.41 jsou @p ukdzana spektra préizné casy po excitaci, tentokrat
pro teplotu 295 K.

Je nutno poznamenat, Ze polohy luminiscence EHE gséu v rozmitaci
kame&e posunuty oprottaso¥ integrovanym réfenim. Oivodem bude ndpsna

kalibrace, podle srovnani odpovidajici posunu 4% me
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Graf 3.38 — spektrum pro T = 295 K, 400 ps po extit
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Graf 3.39 — spektrum pro T = 295 K, 1000 ps potexci
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Graf 3.40 — spektrum pro T = 295 K#&znych¢asech po excitaci
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Zaveér

V piedloZené diplomové praci byla zkoumana luminiscezle&tron-drove
kapaliny a volnych excitan v CVD diamantu. Byly pedstaveny vysledky
experimeni, které probihaly f) excitatnich délkach 200 a 266 nm. Déle byla

meénéna intenzita excitace a teplota.

Bylo zjisttno, Ze s mnici se teplotou se vyragnméni i charakter
luminiscence, jelikoZ pro vysSi teploty pénzkondenzovanych nasi znané klesa,
az pro nadkritickou teplotu T ~ 170 Kke kondenzgwestane dochazet.
Luminiscence EHL alefpstane byt ve spektrech patrna jiZ mnohéived Divodem

je velmi inna rekombinace volnych excitbrktera gispsvky od kapaliny zastini.

K popséani luminiscemmich spekter byl pouzit teoreticky model, smi byly
piitomny 3 fononové repliky (TO, TA, TO+® e-h kapaliny, volnych excitdna
excitonovych komplek Tento model byl pouZit k proloZedasow integrovanych
spekter, model bez excitonovych komplexyl pouZzit pro spektra ziskana z detekce
rozmitaci kamerou. Z proloZeniikek byla utena hustota kondenzace EHL, ktera se
pohybuje v rozmezi 3 — IB™ cm® v zavislosti na teplét Také bylo zji&no, Ze
teplota uéena z prolozeni se pro EHL velmi liSi od té nastévea kryostatu. Tento
jev byl vyswtlen Augerovou rekombinaci, ktera je velmiinna pro tak vysoké
hustoty nogit a zn&n¢ prispiva ke kratké dabzivota EHL. Rozdilné doby Zivota
FE a EHL zfisobuji, Ze ufena teplota pro oba typy luminiscence se vzajehdin
Rozmitaci kamerou byl detekovéaiiephod od luminiscence EHL k FE, ktery se

projevi posunem polohy maxima celkové luminiscenzavislosti na teplétacase.

DalSicasow rozliSené vysledky byly ziskany metodou excitac®adovani.
Zde bylo zjis¢no, Ze doby kondenzace zaviseji na tom, zda bytekzexcitovan
jednofotono¥¢ nebo dvoufotonay Tato skuténost byla pisouzena rozdilnym
pocatenim hustotdm generovanych nsisi Dale byl gidan jeden nebo dva dalSi
svazky a byl pozorovan vliv na kondenzaci do EHBerk byl v zavislosti na

charakteru svazku kladny nebo zaporny.
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Seznam zkratek

CVD
EC
EHD
EHL
EHP
FE
HPHT
LCAO
LO
TA
TO

depozice z chemickych par
excitonové komplexy
elektron-drové kapky
elektron-drova kapalina
elektron-drové plazma

volné excitony

@iprava za vysokého tlaku a teploty
linearni kombinace atomovych orbital
longitudinalré opticky (fonon)
transverzal® akusticky (fonon)
transverzakopticky (fonon)
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