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Uvod

PolovodiCovymi nanokrystaly (jinak téZ nazyvané kvantové body nebo kvantové tecky;
guantum dots, QD) oznacujeme monokrystaly o rozmérech jednotek az desitek nanometra.
Diky svym malym rozmérim se u nich vyrazné projevuji kvantové efekty, a vykazuji tedy
unikatni fyzikdlni a chemické vlastnosti, které se u objemovych polovodicl nevyskytuji.
Vlastnosti nanokrystal( silné zavisi na jejich chemickém slozZeni, velikosti, tvaru i povrchu.

Nanostruktury nasly své uplatnéni v integrovanych obvodech (napf. jako zdroj svétla
vélenitelny do integrovanych obvod(), mediciné i biologii (jako citlivé senzory nebo
luminiscencni znacky), elektronice, odévnim priimyslu i jinde.

Nami zkoumané QD jsou InAs vyrostlé na GaAs substratu, prekryté kryci vrstvou GaAsSb,
tedy jiného slozeni, nez substrat. Tato kryci vrstva ma jednak Ulohu mechanického kryti
vzorku, dale tvofi potencidlni bariéru, a v neposledni fadé lze zménou jejiho slozeni
ovliviiovat energetické stavy vQD, a tim i vinovou délku jimi absorbovaného nebo
emitovaného svétla. Jiz se podafrilo timto zpisobem posunout vinovou délku luminiscence o
stovky nanometrl, az k1,5 um, tedy kvinové délce pouzivané v telekomunikacich pfi
prenosu informace optickymi vlakny. Pravé jako zdroj svétla se nanostruktury vyrazné
uplatnuji, ponévadz u nich je moZno zménou parametrd vyroby (chemické slozZeni, teplota a
dalsi) ménit Sirku zakdzaného pasu a tim i vinovou délku vyzafovaného svétla. Mala velikost
struktur je vyhodna i ztoho ddvodu, Ze prostorové omezeni vyrazné zvétSuje prekryv
vinovych funkci elektrond a dér (¢imZ se zvySuje kvantovd pravdépodobnost zarivé
rekombinace) a Ze mGze byt i mensi, nezZ je kriticka Sirka pro vytvareni dislokaci (viz kapitola
Metoda rlstu Stranski-Krastanow).

Tato diplomova prace je zamérena na zkoumani rekombinacnich procesl v InAs QD na GaAs
substratu prekrytych GaAsSb kryci vrstvou ¢asové rozliSenou spektroskopii (metodou optické
upkonverze) i kontinudlni mérenim luminiscence.

Zakladni pojmy a informace o IlI-V QD a postup vyroby nami zkoumanych nanokrystalickych
materidld jsou popsany v kapitole 1, v nasledujici pak pouzivana experimentdlni metoda.
Nasleduji vysledky méreni pro rGzné excitacni podminky. V kapitole 5 namérené vysledky
diskutujeme a navrhujeme vhodny model, ktery by je popsal.

Nejpodstatnéjsi vysledky celé prace jsou pak shrnuty v zavérecné kapitole.



1.1: Polovodi¢ové IlI-V nanostruktury — 1lI-V polovodice

1 Polovodicové IlI-V nanostruktury

Polovodi¢e maji pro optiku velky vyznam, vyuZivaji se jako zdroje zareni, i jako jeho
detektory. | diky rozvoji pfenosu informaci optickymi kabely jsou stdle zkoumanymi
materidly. Objemové polovodi¢e se vyznacuji periodickou strukturou, diky které maji
typickou pdsovou strukturu. Ta rozhoduje o spektralni zavislosti absorpce, i o tom, pro jaké
vinové délky mize byt tento materiadl zdrojem zareni.

1.1 IllI-V polovodice

Smésné polovodice maji vyhody i nevyhody pfi srovnani se zakladnimi (téz zvanymi
elementarnimi, vlastnimi nebo intrinzickymi). GaAs ma napfiklad Sestkrat vyssi elektronovou
pohyblivost nez Si (a dovoluje tedy konstrukci rychlejsich soucdstek; dérovou pohyblivost ma
ale vyssi Si), SirSi zakazany pas (muUZe proto pracovat i pri vyssich teplotach s mensim
tepelnym Sumem), je to pfimy polovodic a ma tedy vétsi potencidl uplatnéni
v optoelektronice. Dale mUzZe vytvaret terndrni i kvaternarni slou¢eniny se spojité laditelnou
Sitkou zakdzaného pasu (tedy i vinovou délkou emitovaného svétla).

Na druhou stranu byvaji smésné polovodice drazsi a sloZitéji vyrobitelné a neexistuje u nich
tak snadny zpUsob pasivace povrchu, jako rlst SiOy vrstvy na povrchu Si.

Znacné vyuzivané jsou smésné polovodice pravé diky moznosti jednoduché zmény vlastnosti
pomoci zmény jejich sloZeni. Naptiklad zakazany pas slouceniny Al,Gai,As lze ménit spojité
vrozmezi mezi E; = 1,42 eV (pro x = 0, GaAs) az po E; = 2,16 eV (pro x = 1, AlAs). Navic
Ize i ménit polovodi¢ z pfimého na nepiimy: pro x < 0,4 jde o ptfimy polovodic, pro x > 0,4
o polovodi¢ nepfimy [1].

InAs se pouzivd ke konstrukci infraervenych detektorll (pro spektralni oblast mezi 1 a
3,8 um), a také pro vyrobu diodovych laserl. Stejné jako GaAs je to pfimy polovodi¢. Ma
velkou elektronovou pohyblivost a Uzky zakdzany pas (0,35 eV pfi pokojové teploté).

1.2 Zakladni pojmy

Nanokrystalem rozumime usporadané seskupeni ¢astic o celkové velikosti fadové jednotky
nebo desitky nanometrd. PolovodiCové nanokrystaly se rozdéluji podle nékolika hledisek.
Jednim z nich je (stejné jako u objemovych polovodicl) chemické sloZzeni. Dvé nejzndméjsi
skupiny nanokrystal(l (podle tohoto rozdéleni) jsou

e nanokrystaly II-VI polovodic¢(i (CdS, CdSe, CdTe a dalsi) — u nich se vétSinou pouZziva
terminu nanokrystal

e kvantové body IlI-V polovodi¢i (GaAs, InGaAs a dalsi) pfipravované litografii nebo
samoorganizovanym rlstem — zde se nejCastéji setkdme s pojmenovanim kvantovy
bod, QD

V této prdaci se budeme dale zabyvat pouze kvantovymi body 1lI-V polovodicll, dale jen QD.
Diky mozZnosti ménit parametry, pfi kterych je QD péstovdn, a diky silné zavislosti vlastnosti
QD na téchto parametrech, jsou tyto struktury velmi atraktivnim predmétem vyzkumu.



1.3: Polovodicové IlI-V nanostruktury — Metoda rlstu Stranski-Krastanow

Ve vSech QD plati nasledujici dUlezita fakta:

1. Energetické spektrum (které je diskrétni) a hustota vazanych stavl jsou podobné,
jako v pfipadé izolovaného atomu. Proto se QD nékdy nazyvaji ,,umélé atomy*

2. Kinetickd energie castice ve vadzaném stavu je (podle modelu v kapitole 1.4 -
Energetické stavy v kulovych QD a WL) dmérna 1/R3

1.3 Metoda ristu Stranski-Krastanow
Rast QD Stranski-Krastanowou metodou (jinak téZ samoorganizovanym rlistem) je jednim ze
tfi nejCastéji vyuzivanych zpUlsobl pripravy tenkych vrstev epitaxi na substratu (dalsi metody
jsou kapkova epitaxe a litografie [1]). Jednd se o metodu chemické depozice vyuzivajici
rozdilnych mfizkovych konstant materidl(i a vznikajiciho mechanického pnuti. Uvedu zde jeji
konkrétni pouziti pfi pripravé nasich vzorku:

1. Na substrat (GaAs, a = 0,566 nm) se nanese jednoatomova vrstva materialu, ze

kterého chceme vypéstovat nanokrystaly (v nasem pfipadé InAs, a = 0,606 nm).
Tato vrstva se rovhomérné rozprostre na substratu.

2. Pokracujeme v nanaseni InAs. Dalsi vrstvy InAs se jiz v dlsledku rozdilnosti
mftizkovych konstant (a tim vznikajiciho mechanického pnuti) potrhaji a adsorbované
atomy se zacinaji shlukovat do izolovanych ostravk.

Tyto ostrivky InAs jsou pravé vznikajici QD. Tloustka InAs vrstvy, po které se do nich zaéne
nanasena vrstva shlukovat, se nazyva kritickou, a zavisi na chemickém slozZeni substratu a
nanasené vrstvy a na mechanickém pnuti, které diky rozdilnosti mtizkovych konstant vznika.
Tenky zbytek této vrstvy se nazyva smaceci vrstvou (wetting layer, WL).

Nami zkoumané vzorky byly InAs tec¢ky vysoké 5 — 10 nm a Siroké 20 — 60 nm prekryté
kryci vrstvou GaAsSh. Vzorky poskytl Fyzikdlni Gstav Akademie véd CR. Tato kryci vrstva (SRL
— strain reducing layer, nékdy oznacovana jako strain reducing capping layer) pfispiva ke
zmenseni mechanického pnuti v jiz vyrostlych QD, méni potencialni energii uvnitf nich, a ma
tedy vliv i na luminiscenéni charakteristiky.

SRL (GaAsSb)

QD (InAs)

4 / WL (InAs)

Substrat (GaAs)

Obr 1.1: Typicky vzorek vypéstovany metodou Stranski-Krastanow po prekryti kryci vrstvou

Atomy antimonu zde funguiji jako povrchova pasivace, a tim pomahaji udrZet tvar kvantové
tecky i jeji vySku v pribéhu prekryvani [2] [3], a nej¢astéji se shlukuji na jejim vrcholku. Déle
tato vrstva vytvari dostateéné velkou potencialni bariéru pro elektrony, a zaroven nesnizuje
energeticky rozdil mezi zdkladnim a excitovanym stavem v QD. V neposledni fadé lze



1.4: Polovodicové IlI-V nanostruktury — Energetické stavy v kulovych QD a WL

slozenim kryci vrstvy ménit typ QD mezitypy | all. ProtoZze vtypu Il jsou elektrony
prostorové oddéleny od dér, velmi klesa rychlost jejich vzdjemné rekombinace.

—1__ I vodivostnipas —/1__ [
_ I/ 1 wvalentnipas — 1 [
typ | typ Il

Obr 1.2: Rozdil mezi QD typu | a typu Il

Nami studované QD jsou typu ll, pokud je koncentrace antimonu v SRL dostatecné vysoka,
tzn. pro sloZeni GaAsy.,Sby plati y = 0,14 — 0,19. Diry jsou v tom pfipadée lokalizovany pravée
v SRL [2]. Pti zvySovani koncentrace mezi 10 % a 22 % dochazi k éervenému posuvu
luminiscence.

Teoreticky popis prekrytych tecek je zeslozitén pravé pritomnosti SRL. Mechanické pnuti v
QD je ovlivihovano nejen koncentraci antimonu v SRL, ale i velikosti QD, vySkou SRL a
koncentracnim profilem atom0 Sb v SRL. Koncentrace antimonu v ni totiz mlZe byt
proménna (a poskytnuté vzorky mély tuto koncentraci jak zvysujici se, tak snizujici se) a na
energetické hladiny uvnitf QD ma vliv i tento jeji profil.

1.4 Energetické stavy v kulovych QD a WL
Pro vypocet energetickych stavd v kulovych QD o poloméru R, je vyhodné pocitat ve
sférickych souradnicich. Vyjdeme z necasové Schrodingerovy rovnice

h? N 5 .
[_ A+ V)| ¥ = E9E) (11)

ProtoZe potencialni energie v tomto systému zavisi pouze na radidlni vzdalenosti, mGZzeme
vinovou funkci separovat na radidlni a hlovou ¢ast:

Y@ = Ru (1) Yim (0, 9) (1.2)
Uhlova &ast vinové funkce (Y;,,,) je kulova funkce, a pro radidlni ¢ast zbyva rovnice
h? 1 d , d R+ 1)
2m* r2dr dr 2m*r?

+ V(r)l Ry (r) = Epy Ry (1), (1.3)

kde V(r) = =V, pror < Ry a V(r) = 0 pro r > R,. Energie tohoto systému lze vidy (i pro
konecné vysokou bariéru) zapsat ve tvaru
h? C2m?
Enl — n12
2m* Rg

(1.4)

Prvnich pét koeficientd C,; pro pfipad nekonecné vysoké bariéry je dano nasledujici
tabulkou:
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Oznadeni n | degenerace C,; E[meV]‘

Zakladnistav . 1 O 2 1 450
1. excitovany 1 1 6 1,43 921
2. excitovany | 1 | 2 10 1,83 1508
3.excitovany | 2 | O 2 2 1801
4. excitovany | 1 3 14 2,22 2219

evvs

bariérou [1]

V poslednim sloupci je energie vypoctena z (1.4) pro polomér QD R, = 6 nm a pomér

evvs

vy

teploté energii (0,42 + 0,45 + 0,03)eV = 0,90 eV, coZ odpovida vinové délce luminiscence
Aum = 1,4 um.

Vybérova pravidla pro neinteragujici ¢astice v pravouhlé potencidlové jamé s konecné
vysokou bariérou dovoluji pfechody, kdy n =n' (tzn. hlavni kvantové ¢&islo oznadujici
elektronovou hladinu se shoduje s hlavnim kvantovym ¢islem oznacujicim dérovou hladinu).
Déle slabé povoluji i prfechody, pfi kterych n=n'+ 2k, k € N (tedy rozdil hlavnich
kvantovych Cisel je sudy; zpracovano podle [1]) a zcela zakazuji pfechody, kdy n = n' + 2k +
1, tedy pokud rozdil hlavnich kvantovych cisel je Cislo liché.

Kromé jiz zmifiovanych QD se ve vzorcich vyskytuje jesté jeden systém, ve kterém se vyrazné
projevuji kvantové efekty. Je jim WL, kterd tvofi na povrchu GaAs substratu 2D kvantovou
jdmu. Jak bude dale poznamendno, tato vrstva u nasich vzork( v luminiscencénich spektrech
v intenzité prekondva veskerou luminiscenci z QD. Energetické hladiny v nekone¢né vysoké
2D kvantové jamé jsou [1]:

h?m?
" e (1-5)

kde d je Sitka jamy. Pro konecné vysokou 2D kvantovou jdmu musime fesit transcendentni

rovnici
( Myk
kd myk
| myk
my, K

Horni ¢ast plati pro licha n, spodni feseni pro n suda. k a k souvisi s energii ¢astice vztahy



1.5: Polovodicové IlI-V nanostruktury — Ovliviiovani energetickych stavl pritomnosti Sb v SRL

hzkz

2m;,
h2K?
*
2m;,

(1.7)

=V0—E

Rekombinuje-li ve 2D kvantové jamé elektron s dirou, pak odnasi energii E = hw, kde

2k2

h
E=E; +E"+E°+—2 (1.8)
2p

Pokud do rovnice (1.5) dosadime za m* efektivni hmotnost elektronu nebo diry v InAs a za d

dosadime 3 ndsobek mfizkové konstanty InAs, obdriime E€(n = 1) = 4,9 eV a pro téZkou
diru E"(n=1) = 2,5eV. Efektivni hmotnosti byly pfevzaty z [1]: m} = 0,022m, a
my, *= 0,4 my,. Obrovskd hodnota pro E€ je zplisobena malou velikosti Sitky jamy. Protoze
je mnohem vétsi, nez energeticka bariéra, neni mozné pouzit aproximaci nekonecné vysoké
potencidlové jamy. Navic ani nelze jdmu dobfe aproximovat jako pravouhlou. Dile
pfitomnost Sb v SRL ma zcela jisté vliv i na energetické hladiny ve WL, a ani energie urcend
numerickym resenim (1.6) tedy nemusi odpovidat skutecné energii.

1.5 Ovlivinovani energetickych stavi pritomnosti Sb v SRL

Obr 1.3: Vliv klesajici koncentrace Sb
v SRL na energetické stavy v QD, dle [3].
Klesajici koncentrace Sb znamend, Ze u

Energie ?‘2‘ QD je koncentrace vysokd, a smérem od
zakladnich ni se sniZuje. Podle [3]

kvantOV\'/ch<
hladin \

______ <_____ . D\
GaAs InAs @ GaAs
>
O
(on
substrat Qb SRL substrat




1.6: Polovodicové IlI-V nanostruktury — Vypocet energetickych stavi QD

Obr 1.4: Vliv vzristajici koncentrace Sb
v SRL na energetické stavy v QD, dle [3].
A Vzristajici koncentrace Sb znamend, Ze
u QD je koncentrace nizkd, a smérem od
------- -l Energie ni se zvysuje. Podle [3]
T~~~ zakladnich
kvantovych
hladin
______ - /)
GaAs InAs o GaAs
>
(%]
wm
(on
substrat QD SRL substrat

1.6 Vypocet energetickych stavu QD
Uvadime zde vypoctené energetické hladiny InAs QD vyrostlych na GaAs substratu,
uvazovana Sirka zakladny QD byla 12 nm:

-183

1,519 eV

WL: 1,386 eV
1,164 eV
))
[{¢

Eg(GaAs)
QD: 1,038 eV

A 253 %

Q
I A -183
--------------- 1hE

-93

v

evvs

Obr 1.1: Srovndni Sitky zakdzaného pdsu GaAs, WL, a QD pfi nejnizsi teploté; podle [4]. Sitka
zdkladny QD: 12 nm, tloustka WL: 1,7 ndsobek tloustky monoatomdrni vrstvy

Pti Sifce zakladny QD 12 nm ma WL tloustku asi 1,7 nasobku tloustky monoatomarni vrstvy.
Tato tloustka je (pro malé QD) linearné umérna velikosti QD [4].
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1.7: Polovodicové IlI-V nanostruktury — Optické vlastnosti kvantovych tecek

1.7 Opticke vlastnosti kvantovych tecek

Za kvantovy bod se nékdy povazuje objekt, jehoz velikost je srovnatelnd nebo mensi, nez
Bohr(iv polomér excitonu ag. Pfipomernme, Ze je roven ap = ¢,a, a dosahuje hodnot fadové
nanometrl. Pravé velikost QD vyrazné ovliviiuje energetické pasy v ném. Protoze mfizkova
konstanta InAs je 0,606 nm, v kulovém QD o poloméru r = 6 nm se nachdzi asi 4 100
atomd, z nichZ pres 1 000 je povrchovych.

Protoze tedy velkd Cast (desetina az tretina) atom{ v nanokrystalu tvori povrch, ma na
optické (i jiné) vlastnosti velky vliv i okolni material a zplsob zapasivovani kvantového bodu.

1.7.1 Linearni opticka absorpce

Absorpce i luminiscence QD je silné zavisla na jejich velikosti. Pokud jsou mensi nez Bohrlv
polomér excitonu, projevi se u nich kvantovy prostorovy jev a dojde k pfeméné vodivostniho
a valencniho pasu na diskrétni energetické hladiny. Pfi zmensSovani kvantovych bodl se
povolené energetické hladiny (podobné jako u kvantového linearniho harmonického

vV

eV v

Sitka zakdzaného pasu objemového polovodice stejného chemického slozeni (viz obr 1.5).
Diskrétni struktura hladin ma pak za nasledek diskrétni absorpcni i luminiscencni spektrum.
V pripadé vzorku, ve kterém se nachazi vice rGzné velikych QD, pak dojde k rozmazani
pavodné ostrych hladin diky nehomogennimu rozsifeni. Tato ostra maxima bychom mohli
ziskat pti pouziti mikrosondy. Pfi takovémto méreni by vSak nebylo mozné vyuzit metodu
upkonverze z dlivodu velmi slabého luminiscencniho signalu.

—

Objemovy polovodic¢ Nanokrystal

Obr 1.5: Schéma energetické struktury nanokrystalu a objemového polovodic¢e shodného
chemického sloZzeni

Jiz na systému LHO je patrné, Ze zména velikosti nanostruktury ma podstatny vliv na energii
zakladniho stavu E,. Obecné u QD plati, Ze E, roste se zmensujicim se rozmérem struktury
(viz odstavec 1.2 — Zakladni pojmy).



1.7: Polovodicové IlI-V nanostruktury — Optické vlastnosti kvantovych tecek

1.7.2 Nelinearni optické jevy

PFi vysokych excitaCnich intenzitdch vykazuji QD fadu zajimavych nelinearnich optickych
vlastnosti. Projevuje se v nich napf. saturace absorpce, generace druhé ¢i tfeti harmonické,
optickd upkonverze nebo fotoindukovana absorpce.



1.7: Polovodicové IlI-V nanostruktury — Optické vlastnosti kvantovych tecek

1.7.3 Luminiscence
Uvazme kvantovou jamu typu |, ktera ma dva vazané stavy pro elektron a dva pro diru. Jeji

energetické schéma ma pak tvar jako na obr 1.6. ProtozZe -
Schrédingerova rovnice pro elektrony a pro diry se lisi pouze b |2 >
v efektivni hmotnosti a ve vysce bariéry, budou rfeSenim E§ |1e >
e uvniti: harmonické funkce A
e vné: exponenciadlné tlumené funkce Eg
Ptekryv vinovych funkci < 1e|2h > i < 2e|1h > je maly, a
v luminiscenci bychom méli tedy vidét zfetelné pouze E(’)l" I
pfechody < le|lh > a < 2e|2h > (v obr. 1.6 naznaceny ER Y| |2h >
Sipkami). Pfechody < le|2e > a < 1h|2h > jsou dipdlové
zakazané. Obr 1.6: Energetické stavy v QD
typu |

V luminiscen¢nim spektru tedy uvidime jednu caru
odpovidajici energii pfechodu E = E; + E§ + Eé‘ a druhou odpovidajici E = E; + E{ + ER,

Pfi vyexcitovani (napf. optickym pulzem nebo elektrickym polem) dojde v objemovém
krystalu k prechodu elektron( z valenéniho pasu do vodivostniho. V QD k pfechodu do stav(
|le > a |2e >. Z energeticky vyssiho stavu (|2e >) nasledné k zafivé rekombinaci s dirou v
|2h > nebo k relaxaci do stavu |1e >. Z energeticky nizsiho stav (|1e >) jiz mUZe dojit pouze
k rekombinaci sdirou ve stavu |1lh >. Jiz ztoho odstavce je patrné, Ze luminiscence
z energeticky nizSich stavi bude mit delSi ¢asové trvani. V praxi to znamena, Ze luminiscence
na delSich vinovych délkach bude dohasinat pomaleji, nez luminiscence na kratsich vinovych
délkach.

V nékterych pfipadech muize dochazet i k platu v luminiscenci na velkych vinovych délkach
[5]. To je zpUsobeno nizkou hustotou stavl |1e >, které jsou po excitaci saturovany a ddle
po nékolik desitek az stovek pikosekund doplriovany elektrony z vyssich energetickych stava.
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2.1: Optickd upkonverze — Generace souctové frekvence

2 Opticka upkonverze

Casové rozlisend fotoluminiscenéni spektroskopie (time-resolved photoluminescence, TRPL)
poskytuje informace o dynamickém chovani studovaného systému. ProtoZze umoziiuje
dosdhnout subpikosekundového rozliSeni, je wvyuzivdna pro studium relaxacnich a
rekombinacnich procest probihajicich v materidlech na casové Skdle nanosekund i
pikosekund. Rozsifila se po nastupu femtosekundovych laser(i, vyuzZivd nelinearnich
optickych vlastnosti a pro spravnou funkci potrebuje tedy silny laserovy pulz. Je zaloZzena na
principu generace souctové frekvence mezi zkoumanym fotoluminiscenénim svazkem a
silnym tzv. gatovacim (nebo také spinacim) svazkem.

Poskytuje lepsi ¢asové rozliSeni, nez napf. rozmitaci kamera nebo fotonasobic¢ [6]. Ddle tato
metoda na rozdil od zminénych dvou umozifiuje méfeni i vIC oblasti spektra. V nasem
experimentu jsme dosahovali ¢asového rozliseni ~200 fs.

2.1 Generace souctové frekvence

Pro pevné danou geometrii (natoCeni nelinearniho krystalu, zvolené sméry Sifeni vSech
zucastnénych paprska i jejich polarizace) miZeme vyjadfit nelinearni polarizaci druhého radu
jako [7]:

2 *
P = g x@ |E@)I2 = &9 @ E() €'(1) 21)
Diky predpokladu pevné zvolené geometrie zjednoduSujeme zapis a vyjadifujeme intenzitu

elektrického pole i polarizaci jako skalarni funkce. Méame-li dva pulzy vstupujici do
nelinearniho prostiedi, vyjadiime intenzitu elektrického pole jako

E(t) = €, (wy)e 1t + &, (w,)e 2t + c.c,, (2.2)
pak z (2.1) ziskdme

Pl\gi) = P(Rw,)e @1t + P(2w,)e 292t 4+ P(w; + w,)e I(witw2)t 4 2.3)
+ P(w; — w,)e i(@1=92)t 4 P(0) + c.c, '
kde [7]:

PQw,) = 50)((2)8%(0)1),

PQw,) = SOX(Z)E%(wz),
P(w; + wp) = 250)((2)81(0)1)82(0)2), (2.4)
P(w; — wy) = 250)((2)81(0)1)83(0)2),

P(0) = 250)((2) [€1(w1) €] (w1) + € (w,)E5(wy)].
V dalSim textu budeme rozebirat generaci souctové frekvence (sum frequency generation,

dale jen SFG) mezi laserovym a luminiscenénim svazkem, proto budeme dale psat dolni
indexy /aser a /um. Takto vznikly svazek nasledné vstupuje do detektoru, budeme jej tedy
znacit s dolnim indexem d.

V experimentu nemusi vidy dochazet ke generaci vSech vySe uvedenych frekvenci.
Generovany budou pouze ty, pro které bude v nelinedrnim krystalu splnéna podminka
sfazovani, kterd pouze predstavuje zakon zachovani hybnosti:

11



2.2: Optickd upkonverze — Uziti upkonverze k méreni ¢asové rozliSené luminiscence

kd = klaser + klumJ (25)
ktera se v kolinedrnim pfipadé (tj. pokud vSechny svazky mifi shodnym smérem, jako v obr.
2.1) redukuje na

Wgq Wigser Wiym
— Ng =——"n +—n . 2.6
c d c laser c lum ( )
7
ANum = 1200 nm

.~ opticka osa
ANaser = 760 nm ’

Polarizace SFG

Polarizace vstupnich svazku:
svazk(: radna mimoradnad
Ag =465 nm

Obr 2.1: Schéma SFG pri interakci oo-e

Ponévad? index lomu je zavisly na vinové délce, nelze v izotropnim prostiedi splnit zakon
zachovani energie (hwy = hwgser + Rwyym) spolecné s podminkou sfazovani. Bylo by to
mozné v pripadé, kdy bychom méli vinové délky v okoli anomalni disperze. Této oblasti se ale
chceme vyhnout, protozZe je zde silnd absorpce. Podminku sfazovani mimo tuto oblast je
proto mozno splnit pouze v anizotropnim prostredi, a to hned nékolika zpUsoby:

e teplotnim sfazovanim (uZiva se zavislosti indexu lomu na teploté — jejim vhodnym
nastavenim lze podminku danou rovnici (2.6) splnit

e rozdilnosti fadného a mimoradného indexu lomu — tento zpUsob je podrobné popsan
v kapitole 2.3 - Vypocet ladicich kfivek

2.2 Uziti upkonverze k méreni casové rozliSené luminiscence
Luminiscence v polovodicich muZe byt velmi rychly proces — casto trva nékolik stovek
pikosekund — a takto vysokého casového rozliSeni Ize pomoci upkonverze dosahnout. Pro
méreni musime mit anizotropni krystal vykazujici optické nelinearity druhého fadu, a v ném
potfebujeme zajistit splnéni podminky sfazovani (napf. pomoci Uhlového sfazovani). Zareni o
souctové frekvenci je v krystalu generovano pouze po kratkou dobu, kdy je v materidlu
pfitomen spinaci pulz. Jeho ¢asova délka dava tedy odhad casového rozliseni této metody.
V experimentu se vSak dosahuje horsiho ¢asového rozliseni. Dlivody jsou disperze spinaciho
pulzu v krystalu a dal$i nelinearni optické jevy.

12



2.3: Optickd upkonverze — Vypocet ladicich kfivek

Zkoumali jsme zavislost intenzity fotoluminiscence (PL) a ¢asové rozlisené fotoluminiscence
(TRPL) na nasledujicich parametrech:

e Teplota vzorku (vrozmezi T = (13 - 295) K)
e Intenzita excitagniho pulzu (I, = (90 — 1800) W /cm?)
e ViInova délka excita¢niho pulzu (4.,. = 760, 850 a 950 nm)
Casové rozliené méFeni probihalo metodou upkonverze. Tato metoda spocivé v generaci

souctové frekvence v nelinearnim krystalu (v nasem pfipadé BBO) mezi luminiscencnim
signalem a tzv. spinacim svazkem. Bude nds tedy dale zajimat treti fadek v rovnici (2.4).
Dosahujeme ¢asového rozliseni na drovni 200 fs.

2.3 Vypocet ladicich krivek

Ladici krivku budu pocitat pro dva krystaly. Maji rzné uhly vyfiznuti (tj. dhel mezi normalou
plochy, na kterou dopadaji vstupni svazky, a optickou osou krystalu). Uhel vyfiznuti zna¢im
0,, a krystaly, které jsou pro laboratof dostupné, maji tento uhel roven 29°12" a 31°30’.
Vypisuji Sellmeierovy koeficienty a indexy lomu pro radny a mimoradny paprsek pro rlizné
vinové délky podle [1]:

4 [nm] N, ne Koeficient
213 1,6551 | 1,5426 a 2,7405 | 2,3730
266 1,6750 | 1,5555 b 0,0184 | 0,0128
355 1,7055 | 1,5775 C 0,0179 | 0,0156
532 1,7571 | 1,6139 d 0,0155 | 0,0044
1064 1,8465 = 1,6742 Tabulka 2.2: Sellmeierovy koeficienty

Tabulka 2.1: Rddny a mimorddny index lomu krystalu BBO
UZivdm tvaru Sellmeierovy rovnice

n®=a+

7o 2.7)

do které vinovou délku A dosazuji v um.
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2.3: Optickd upkonverze — Vypocet ladicich kfivek

1,9 -
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Index lomu
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Graf 2.1: Rddny a mimorddny index lomu krystalu BBO; PIné &dry predstavuji hodnoty
vypocitané Sellemeierovou rovnici s koeficienty z tabulky 2.2, body namérené indexy lomu
(uvedené v tabulce 2.1)

Pro generaci souctové frekvence je frekvence vystupniho svétla rovna souctu frekvenci
vstupnich svazk(. Vstupnimi svazky jsou vtomto pfipadé laserovy svazek (A;45er) @
luminiscencni svazek o vinové délce A;,,,. A protoze frekvence svétla je nepfimo Umérnd

vakuové vinové délce, dostavame

Alaser/llum
Ag=—"—""7"".
Alaser + Alum
Dale vypocteme Sellmeierovymi vztahy hodnoty fadného indexu lomu pro vstupni svazky
(uvazujeme interakci typu oo-e, tedy n,(A;z5er) @ ny,(Aum)) a hodnoty Fadného a
mimotadného indexu lomu pro pozadovany vystupni svazek (tj. n,(1;) a n.(1;)). Nyni
uplatnime podminku sfazovani v kolinearnim pripadé, ktera pro generaci souctové frekvence

podle (2.6) zni

(2.8)

n(Aigser) n n(Am) _ n(d4)

Alaser Alum /1d (2.9)
tedy dostdvame rovnici pro index lomu vystupniho svazku
Aa Ad
n(Ag) = 57— Aser) + 77— 10 (A1um)- (2.10)
Alaser }\lum
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2.3: Optickd upkonverze — Vypocet ladicich kfivek

Index lomu mimoradného svazku lze ujednoosého krystalu ménit spojité v rozmezi mezi
fadnym a mimoradnym indexem lomu podle elipsoidu indexu lomu:
1 sin?@ cos?(0)
- )
ni(@)  n Mo

(2.11)

ktery upravime na

6 = arcsin (2.12)

Za n dosazujeme vysledek vztahu (2.10), za n, a n, vypocitané hodnoty fadného a
mimoradného indexu lomu pro vinovou délku 4,;. Nyni zndme Uhel mezi optickou osou a
smérem Sifeni svazkd v krystalu. Jesté musime takto vypocteny uhel 8 prepocist Snellovym
zakonem na vstupni Uhel svazku na krystal a (viz obr. 2.1). Zde je tfeba podotknout, Ze pro
prvni svazek (spinaci; Ajuser) plati uvnitf krystalu jiny index lomu, nez pro druhy
(luminiscenéni; Aym), @ Snelldv zdkon da tedy pro tyto dva svazky dva rlizné vstupni Ghly.
Pro idedlni sfazovani je tedy tfeba na vzorek svitit kazdym svazkem z jiného sméru. Rozdil
idedlnich vstupnich Ghld ¢&ini (pro Ajgeer = 760 mm) méné nez 12’ pro rozmezi
luminiscencnich vinovych délek mezi A;,, = 500 nm az A;,,, = 1500 nm. Pro praktické
méreni budeme tedy uvaZzovat kolinearni vstupni svazky.

Na nasledujicim grafu jsou vypocitané ladici kfivky pro vinovou délku spinaciho pulzu
Alaser = 760 nm v pfipadé interakce oo-e. V laboratofi mame k dispozici dva BBO krystaly
s rozdilnymi Uhly vyfiznuti 6, (Uhel mezi normdlou vstupni plochy krystalu a jeho optickou
osou, viz obr 2.1).

10 -
o ]
E —29°12'
= i ——31°30'
3 .10
-20 -
‘30_lllllllllllllllIllllllllllllllllllllllllllll
400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200 1300 1400 1500

ANy [NM]

Graf 2.2: Ladici kfivky pro krystaly dostupné v laboratofi pro vinovou délku laserového svazku
Algser = 760 nm
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2.4: Optickd upkonverze — Experimentdlni usporadani pro ¢asové rozliSena méreni

Pfi méreni se snazime vyhybat oblasti, ve které je vstupni thel velmi maly (v grafu 2.2 je to
oblast pro luminiscenci Ay, = 700 — 800 nm). V tom pfipadé se totiz silny spinaci svazek
od BBO krystalu odrdzi témér presné zpét do laseru, a prochdzi pfes nékolik zrcatek zpatky.
Z toho dlvodu je vhodné jej odstinit napf. clonkami nastavenymi tak, aby jimi proSel pouze
svazek vystupujici z laseru, nikoli svazek do laseru se odrazejici. V krajnim ptipadé (kdy by se
svazek odrazil pfes vSechna zrcatka az do laseru) mlze laser prestat fungovat v pulznim
rezimu a prepnout se do kontinudiniho.

2.4 Experimentalni usporadani pro ¢asové rozlisena méreni
/60 nm

—— 465 Nm oo AVzorek
U =
I
380 nm
1200 nm /Kj\‘

760 nm

& L | e
Laser —J\Ly

BS 7D

7'

Obr 2.2: Laboratorni usporaddni pri méreni s naznacenymi svazky. Zelenou barvou jsou
zakresleny cocky, fialovou filtry.

Cervené Sipky znaéi zdrojovy laserovy svazek, ktery ma po rozdéleni na déli¢i svazk( BS (10%
prochazi, 90% se odrazi) dvé funkce. Prosly svazek nejprve probéhne zpozdovaci drahou ZD,
projde Sedymi filtry (jejich pfidavanim ¢i odebirdnim jsme meénili intenzitu excitace) a po
prichodu spojnou ¢ockou (10 D) ndsledné excituje jedno vybrané misto na vzorku. Z tohoto
mista nasledné zacne vzorek luminiskovat (naznaceno cernymi Sipkami), a tento signal
parabolickym zrcadlem a dalSi spojnou ¢ockou (4 D) zaostfujeme na BBO krystal.

Svazek odrazeny od BS (naznaceno silnéjsSimi cervenymi Sipkami) privddime na to samé misto
na BBO krystal, do kterého zaostfujeme luminiscenéni signal. Ve chvili, kdy se tyto dva
signaly setkaji, dojde k nelinedrnim optickym jevim (viz kap. 2.1 — Generace souctové
frekvence), a jednim z nich je generace souctové frekvence. Posledni spojnou cockou
fokusujeme vystupni svazky z BBO krystalu na vstupni Stérbinu monochromatoru M.

Posledné zminovany svazek (v tomto konkrétnim pripadé ma vinovou délku 380 nm a je
oznacen tmaveé fialovou Sipkou) pak vychazi spolecné se viemi ostatnimi svazky ze zadni ¢asti
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2.5: Optickd upkonverze — Experimentdlni usporadani pro kontinudlni méreni

BBO. V tuto chvili jsou spinaci i luminiscen¢ni svazky jiz parazitni, stejné tak je parazitni
svazek vznikly generaci vy$si harmonické a rozdilové frekvence. Abychom se jich zbavili,
davame pred monochromator filtry Andover700 a 1741, které se ndm nejvice osvédcily —
dosahli jsme s nimi nejlepsiho S/N poméru.

Detekovand vilnova délka (nastavujeme si ji monochromatorem) je s odpovidajici

luminiscenéni svazana vztahem (2.8), jeho Upravou obdrzime
Alaser /111

—_— 2.13
Alaser - /111 ( )

Aum =
2.5 Experimentalni usporadani pro kontinualni méreni
Kontinualni méreni spekter probihalo obdobné, jako na schématu vobr. 2.2. Svazek
odrazeny od délice svazkll jsme odstinili, a samotné méreni bylo provedeno pomoci
monochromatoru Jobin Yvon HR 250; k detekci jsme vyuzili InGaAs diodou.

2.6 Laboratorni vybaveni

Méreni probihalo v laboratofi Katedry chemické fyziky a optiky na Matematicko-fyzikalni
fakulté Univerzity Karlovy v Praze. Jako laserovy zdroj je v laboratofi pro méreni k dispozici
pevnolatkovy diodami ¢erpany laser DPSS Millenia Prime (maximalni vykon 10 W, vinova
délka 532 nm), kterym se Cerpa Ti:Al,05 laser Tsunami (Spectra Physics, Newport). Druhy
jmenovany je laditelny ve spektralnim oboru 700 nm - 1000 nm a produkuje pulzy o délce
70 f's s opakovaci frekvenci 82 MHz.

Dale jsme vyuzivali zpozdovaci drahu Newport, monochromator Jobin Yvon HR 250, ¢itac
foton Hamamatsu, lock-in Stanford Research Systems a InGaAs diodu.

V laboratofi v kryostatu mizeme dosahnout nizkych teplot az 12 K.
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3.1: Vzorky — Popis rlstu

3 Vzorky

K dispozici mame dva vzorky oznacené 2076C, 2081C, pripravené nizkotlakou metalo-
organickou epitaxi z plynné faze (LP MOVPE) v pfistroji AIXTRON 200. Pismeno C oznacuje
misto v reaktoru, na kterém byl vzorek péstovan. Misto péstovani velmi ovliviiuje vlastnosti
vzork(. Uvadime zde shrnuti postupu pfipravy uvedenych vzorka:

Cislo vzorku 2076 2081
Teplota pfipravy [°C] 510 510
Obsah Sb v SRL [%] 10 15

Profil Sb v SRL VzrUstajici | Vzrastajici

Tloustka SRL [nm] 5 5

Tabulka 3.1: Podminky péstovani vzorkui

evvs

postupné smérem od QD roste. Uvedend procenta Sb v SRL udavaji mnozstvi Sb v kryci
vrstvé. Ta ma sloZzeni GaAs1,Sby (Sb substituuje atomy As). Jak jiz bylo uvedeno dfive, v
uvedenych vzorcich jsou QD pyramidového tvaru o $ifce zékladny (20 — 60) nm a vysce
(5—-10) nm.

3.1 Popis rastu

Nedotovany GaAs substrat s orientaci (100) byl nejprve zahfat na 700 °C (kvlli desorpci
oxidové vrstvy), nasledné na ném byly narosteny 2 podkladové vrstvy GaAs pfi teploté
650 °C a 510 °C, které zarovnaji povrch. Na takto pfipraveném povrchu se ddle nechaly
vyrust priblizné 2 monovrstvy InAs (rastova rychlost je 0.05 monovrstvy/s, vzorek tedy rostl
40 s). Nasledné byl na 15 s rast prerusen, aby mél InAs dostatek ¢asu vytvorfit QD. Takto
zformované QD jsou prekryty GaAsSb vrstvou redukujici pnuti (tloustka této vrstvy byla u
obou vzorklli shodné 5nm), a posléze jeSté 50nm silnou vrstvou GaAs. Kromé
vysokoteplotni podkladové vrstvy byla celd struktura ptipravena za teploty 510°C z
nasledujicich organometalickych prekurzor(: trimethyl indium, triethyl galium, triethyl
antimon, tertiary-butyl arsin; jako nosny plyn byl pouZivan vodik. Celkovy pratok plynu
reaktorem byl udrZzovan béhem rlstu cele struktury na 8 [/min, (standardnich litrQ, tedy
ptred snizenim tlaku). Tlak v reaktoru byl udrzovan na 70 hPa.

3.2 AFM obrazky

Snimky z mikroskopu atomarnich sil (atomic force microscopy, AFM) vzorkd 2076C ani 2081C
nebyly potizeny. Mdme vSak obrazek vzorku 2094B (Obrazek 3.1), ktery je pfipraven shodné,
jako 2076. Vlastnosti vzorkd péstovanych na mistech B a C se pfili§ nelisi. Obrazek 3.2
ukazuje jiny vzorek, ale z mista C. Tento obrdzek je pouzitelny pro stanoveni hustoty QD na
povrchu vzorkd.
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3.2:Vzorky — AFM obrazky

Qb Nesvitici objekty s dislokacemi uvnit¥

»

Obrdzek 3.1: 1 um X 1 um obrdzek vzorku Obrdzek 3.2: Hustota QD na vzorcich
2094B vypéstovanych v misté C
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4.1:Méfeni a vysledkyMéreni a vysledky — Kontinualné mérena spektra

4 Meéreni a vysledky

Jak bylo zminéno v kapitole 2, méfili jsme luminiscenci vzorkd pfi rGznych excitacnich
podminkach. Jednim z ménénych parametrd byla excitacni vinova délka. Na tomto misté je
vhodné poznamenat, Ze jsme chtéli méfit luminiscencni charakteristiky i pfi excitaci pulzem o
vinové délce 950 nm. Nasim cilem bylo excitovat pouze QD, nikoli WL ani GaAs substrat.
Srovnanim luminiscencnich charakteristik chceme |épe porozumét a popsat transport nosict
naboje z GaAs do QD a z WL do QD. Uvadime zde tedy pro prehlednost vSechny pouzité
excitacni vinové délky, jim pfislusejici energie fotonu a pro srovnani i Sitku zakdzaného pasu
substratu (GaAs), InAs a WL:

Zakazany WL vzorku Zakazany
pas GaAs 2076C 2081C pas InAs

Vinova délka [nm] 760 850

Teplota [K] 0 300 13 13 0 300
Energie [eV] | 1,631 1459 1,305 1,519 1,424 141 139 | 042 0,35
Odpovidajici 760 | 850 @ 950 | 816 871 @ 882 895 | 3000 3500
vinova délka [nm]

Tabulka 4.1: Srovndni energii excitacnich fotoni se zakdzanym pdsem GaAs, InAs a WL. Podle

[1]a [4]

Vinova délka luminiscenéniho maxima pfislusejictho WL jsme odecetli z kontinudlnich
spekter. Pri rostouci teploté intenzita luminiscence WL u obou vzork( kles3, a pfi ~150 K jiz
ve spektrech neni patrna, proto jsou zde uvedené hodnoty pouze pro nizké teploty.

Z této tabulky je patrné, Ze pfi excitaci A, = 850 nm bychom excitovali dvéma rlznymi
zpUsoby:

e pfiT = 13 K excitujeme pouze WLa QD

e pfi pokojové teploté excitujeme GaAs, WL i QD
Z toho davodu by bylo namérené chovani vzorku pfi této vinové délce excitace za pokojové
teploty velice rozdilné od charakteristik ziskanych za nizkych teplot (viz dale), protoZe dobu
doznivani i ndbéhu luminiscence vyrazné ovliviiuje to, zda vyexcitujeme nebo

nevyexcitujeme substrat. Jedinym mérenim s touto excitacni vinovou délkou pti pokojové
teploté jsou spektra zobrazena v grafech 4.22 a 4.23.

4.1 Kontinualné mérena spektra

Luminiscenci obou dostupnych vzork( jsme nejprve kontinudlni spektroskopii, abychom nasli

evvs

tak pti pokojové.
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4.2: Méreni a vysledky — Kontinualné mérena spektra
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Graf 4.1: Porovndni kontinudlné mérenych spekter dostupnych vzorki pfivinové délce
excitace Ape = 760 mma l,,. = 1100 W /cm?

Tento graf neukazuje luminiscenci WL (kterd je asi na 890 nm a je patrna v grafu 4.2) —
zobrazujeme zde pouze vyifez z naméreného spektra.

Ihned vidime nékteré spolecné trendy:

e pfinizké teploté (pIné ¢ary) luminiscence konci pro vinové délky Ay, = 1300 nm
e pfi pokojové teploté (¢arkované cary) je luminiscence na kratSich vinovych délkach
slabsi, nez na velkych Aym.

e naopak na velkych vinovych délkach je luminiscence silnéjsi pfi vyssi teploté

Z dlivodu zminénych pod grafem 4.2 nelze absolutné porovndvat namérené intenzity. Lze ale
fici, Ze pfi pokojové teploté je luminiscence na vétsich vinovych délkach (A;,,, = 1340 nm
pro vzorek 2076C; Apm = 1370nm pro vzorek 2081C) intenzivnéjsi (nebo alespon
srovnatelné intenzivni), jako luminiscence na kratSich vinovych délkach (A, = 1210 nm
pro vzorek 2076C a Ay, = 1250 nm pro vzorek 2081C).

Zaroven je patrné, Ze pti méreni luminiscence je duleZité, které misto na vzorku mérime. Je
to vidét z Sedé &arkované linky, ktera zobrazuje luminiscenci vzorku 2076C na jiném misté,
nei éerna ¢arkovand. Sedd ¢ara ma viditelné posunutd maxima o nékolik desitek nm k vy33im
vinovym délkam oproti ¢arkované cerné, prestoze obé byly méreny za shodnych excitacnich
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4.2: Méreni a vysledky — Kontinualné mérena spektra vzorku 2081C

podminek. Tento posun je zplsoben nehomogenni distribuci velikosti QD v ramci jednoho
vzorku. Jak bylo uvedeno v kapitole 1.4, podle rovnice (1.4), energie stavll je nepfimo
Umérna R3. Vétsi vinova délka luminiscence odpovida mensi energii pfechodu, tedy vétdimu
Qp.

Z grafu je patrné, ze vzorek 2081C ma pfi nizké i pfi pokojové teploté slabsi luminiscenci (a to
na vSech vinovych délkach). Vétsi koncentrace antimonu tedy v zeslabuje luminiscenci —
muZe posilovat nezarivé rekombinace.

4.2 Kontinualné mérena spektra vzorku 2081C
Ocekavame silny prispévek k luminiscenci od smaceci vrstvy. Ta vytvafi (jak bylo feceno
v kapitole 1.4Chyba! Nenalezen zdroj odkazt.) 2D kvantovou jamu.

— . =760 nm, |__=1100 W/cm®
—— =850 nm, |__=1800 W/cm®
A, =950 nm, |_ =4800 W/cm®

£
Q
(&)
c
3
K7Z] 0,1
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£ 0014
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Graf 4.2: Srovndni ¢asové integrovanych spekter vzorku 2081C pfi 13 K pro rtizné vinové
délky excitace

V grafu jsou Sipkami naznaceny rekombinace zdkladniho stavu (N=1) a excitovanych
stavl(N=2 a N=3). Nezietelné maximum oznacené jako ?N=4? muze prisluSet smési dalSich
excitovanych stav(.

Tato spektra nebyla korigovdna na spektralni propustnost pouzitého monochromatoru ani
citlivost InGaAs diody. Tato korekce by nepfinesla posun ani viditelnou zménu intenzity
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4.2: Méreni a vysledky — Kontinualné mérena spektra vzorku 2081C

luminiscenénich maxim. Pfi mérenich jsme navic volili rGzné frekvence choperu tak,
abychom dosahli nejlepsiho S/N poméru, i z toho dlivodu nejsou namérené intenzity pfimo
porovnatelné. Cilem téchto méreni nebylo porovnat jednotlivda spektra mezi sebou, ale
ubezpedit se, Ze pfi Casoveé rozliSenych mérenich budeme méfit ve spektralni oblasti, ve které
vzorek skuteéné sviti.

Déle je v grafu patrné, Ze signdl pfi A, = 950 nm byl nejslabsi i pfes nejvyssi excitaéni
intenzitu. Pokud bychom namérend spektra podélili excitacni intenzitou, pak by naméreny
signal pfi A = 950 nm byl znatelné slabsi, nez zbylé dva. Excitacni svazek pfi Adgpe =
850nm i A,y = 950 nm prochazel celym vzorkem aZz na jeho uchyceni v kryostatu, a
luminiscence na kratSich vinovych délkach pak mizZe pochazet i od lepidla nebo médéného
drzaku vzorku.

ProtoZe pouzivany laser ma opakovaci frekvenci 82 MHz, byla energie v jednou excitacnim
pulzu pfi tomto méreni nasledujici:

Adexe[nm] 760 850 950

I, [W/cm?] 1100 1800 4800

E [n]] 0,26 0,41 1,1

Tabulka 4.2: Prepocet mezi vykonem dopadajicim na vzorek v ohnisku ¢ocky a energii
v jednom excita¢nim pulzu
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4.3: Méreni a vysledky — Excitace 760 nm vzorku 2081C
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Graf 4.3: Vyrez z grafu 4.2 (Srovndni casové integrovanych spekter vzorku 2081C pri 13 K pro
rtzné vinové délky excitace) pro luminiscencni vinové délky v rozpéti 1000 nm aZ 1350 nm

Pfi mérenich s excitaci 760 nm i 850 nm jsou ve spektru patrnd maxima odpovidajici
rekombinaci elektronu a diry. Z grafu je patrné, Ze tato maxima jsou témér na identickych

mistech.

PFi excitaci na A,y = 950 nm mame velmi silné zaSumény signal, Zadnad vyraznd maxima.
Namérené spektrum obsahuje vice Sumu, nez vérohodnych dat. Pokud bychom naméfili
vérohodny signal i pti excitaci 950 nm, méfili bychom luminiscenci QD, ktera neni
ovliviiovana pritomnosti substratu ani WL (protoze ty by nebyly vyexcitovany — Sitka jejich
zakdzaného pasu je vétsi, nez energie excitacnich foton(, viz tabulka 4.1). ProtozZe ale Sitka
zékladny QD v nasich vzorcich je Fadové 30 nm a jejich koncentrace (10° — 101°) cm ™2 (co?
odpovida jejich vzajemné vzdalenosti kolem (0,3 — 1) um, a QD tedy zabiraji asi (0,1 —
1)%), bylo z excita¢niho pulzu absorbovano pfilis mélo fotond a nésledna luminiscence tim
padem velice slaba.

4.3 Excitace 760 nm vzorku 2081C

4.3.1 Casové rozlisSena spektra
Casové rozlisené méFeni probihalo podle schématu na obrazku 2.2. NaméfFili jsme ndsledujici

spektra:
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4.3: Méreni a vysledky — Excitace 760 nm vzorku 2081C
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Graf 4.4: Vybrand Casoveé rozlisend spektra vzorku 2081C pri 12 K v nékolika casech po
excitaci. Excitaéni intenzita I,,,. = 1100 W /cm?
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Graf 4.5: Vyrez grafu 4.4 (Vybrand casové rozlisend spektra vzorku 2081C pfi 12 K v nékolika
&asech po excitaci. 1, = 1100 W /cm?)
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4.3: Méreni a vysledky — Excitace 760 nm vzorku 2081C

Nékolik desitek ps po excitaci roste intenzita luminiscence, dosahuje svého maxima asi po
50 ps, a poté klesa. Na nejdelSich vinovych délkach vidime zfetelnou luminiscenci i 2 ns po
excitaci, na kratSich (kolem 1000 nm) luminiscence dohasina fadové rychleji a po = 1 ns jiz
nemérime témér nic.

Maximum kolem 900 nm patfi luminiscenci WL, kterd (jak bylo naznaceno v kapitole 1.4)
intenzitou luminiscence vyrazné prevysuje luminiscenci samotnych QD. Na tomto grafu je
také jasné vidét, Ze luminiscence QD na kratSich vinovych délkach dozniva rychleji, nez na
delsich. To je v souladu s teorii nastinénou v kapitole 1.7.3). Maximum na 1300 nm neni ve
spektrech tésné po excitaci viditelné. Zvyrazni se az poté, co kratkovinnd maxima dozni, a
jeho naznak se tedy objevuje az ~800 ps po excitaci.

Kromé c¢asového vyvoje spekter lze studovat jejich teplotni zavislost:
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Graf 4.6: Teplotni zavislost spekter vzorku 2081C v ¢casovém maximu luminiscence (= 40 ps
po excitaci), I, = 1100 W /cm?

evvs

teploty mensi, nez 200 K, je spektrum témér neménné. Az pfi této teploté se chovani vzorku
zacina ménit, a luminiscence se postupné od kratkych vinovych délek zhasi.
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4.3: Méreni a vysledky — Excitace 760 nm vzorku 2081C

Toto zhaseni se tyka jak QD, tak i WL.

Budeme sledovat polohu a intenzitu maxima pfislusejicimu pfechodu N = 2:
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Graf 4.7: Teplotni zavislost polohy vybraného maxima a jeho intenzity vzorku 2081C
v maximu luminiscence (=~ 40 ps po excitaci) pro I,,. = 1100 W /cm?

Vidime, Ze se zvysujici se teplotou se toto maximum posouva k vyssim vinovym délkam (tedy
mensi energii pfechodu), a od T = 100 K ubyva i jeho intenzita. Pfi nizké teploté je
maximum na A;,;, = 1085nm (~1,14 eV), pfi pokojové teploté na A, = 1162 nm
(~1,07 eV). Protoze Sitka zakdazaného pasu InAs je pfi pokojové teploté o 0,07 eV nizsi, nez
pfi nizké teploté, vysvétlujeme posun k nizs$im energiim renormalizaci Sitky zakazaného pésu
InAs. Zmenseni intenzity vysvétlujeme teplotnim zhasenim [8].

4.3.2 Doznivani luminiscence
Meéfili jsme doznivani luminiscence na rozdilnych vinovych délkach (v mistech maxim ve
spektrech v grafu 4.5 na kfivce odpovidajici nejsilnéjsi luminiscenci). Jiz pfi zbéZném pohledu
na graf 4.5 je patrné, Ze delsi vinové délky doznivaji pomaleji (coz je v souladu s o¢ekdvanim
jsme dale fitovali monoexponencidlnim poklesem I = I,,,,, exp(—t/7). Vysledky téchto fitd
jsou nasledujicich tabulkach a grafech.
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4.3: Méreni a vysledky — Excitace 760 nm vzorku 2081C
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Graf 4.8: Porovnani namérenych doznivdni luminiscence na riznych vinovych délkdch pri
12 K po excitaci I, = 1100 W /cm?

Doznivani na Ay = 1079 nm a Ay, = 1025 nm maji jesté dlouho Zivouci pozadi. Dale je
v tomto grafu vidét ndznak plata na luminiscencni vinové délce 1300 nm. Namérena data
jsme fitovali monoexponencialnim doznivanim s ndsledujicim vysledkem:

Aum [nm] 1025 1079 1178 1200 1300

T [ps] 1525+16 231+3 | 825+11 1110+20 | 2440+150

Tabulka 4.3: Vysledky monoexponenc:aln/ho f/tu dozn/van/ lum/n/scence na rtznych vinovych
délkdch pfi 12 K po excitaci I, = 1100 W /cm?
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4.3: Méreni a vysledky — Excitace 760 nm vzorku 2081C
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Graf 4.9: Vysledky monoexponencidlniho fitu doznivani luminiscence na riiznych vinovych
délkdch pfi 12 K po excitaci I,,. = 1100 W /cm?

Z téchto dat vidime zretelny trend: ¢im vétSi luminiscencni délka (tedy nizsi energie
prechodu), tim delsi doznivani.

29



4.3: Méreni a vysledky — Excitace 760 nm vzorku 2081C
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Graf 4.10: Zavislost doznivdni na intenzité excitace pfi 12 K a Ay, = 1103 nm

PFfi vétSich excitaCnich intenzitdach se v doznivanich vyraznéji projevuji dlouho Zivouci
komponenty luminiscence, kvili ¢emuZz monoexponencidlni fit nemUiZe sprdvné popisovat
luminiscenci dlouho po excitaci. Vysledky monoexponencidlnich fit(:

Ioxe W/cm?] T IPS]

55 13445
110 170+4
550 238+2

1100 36214

Tabulka 4.4: Vysledky
monoexponencidlniho fitu
doznivdni luminiscence na
luminiscencni vinové délce

Aum = 1103 nm pri 12 K.
Parametrem byla intenzita
excitace
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Graf 4.11 : Vysledky monoexponencidlniho fitu doznivdni
luminiscence na luminiscencni vinové délce A, = 1103 nm
pri 12 K. Parametrem byla intenzita excitace
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4.3: Méreni a vysledky — Excitace 760 nm vzorku 2081C

ProtoZe pfi intenzité excitace I,,. = 1100 W /cm? dostdvéame jen o 10% intenzivngjsi
luminiscenci, nez pfi polovi¢ni excitacni intenzité, je zfejmé, Ze doslo k Uplné saturaci dané
energetické hladiny. To, Ze doba doznivani roste se zvysSujici se intenzitou excitace, zde
poukazuje na to, Zze vQD mUzZe za téchto excitacnhich podminek probihat Augerova
rekombinace.

Dale mame zméfenu teplotni zdvislost doznivani. Stale nechdvame vinovou délku
luminiscence Ay, = 1103 nm a intenzitu excitace I,,. = 1100 W /cm?2. Poznamenejme
jesté, Ze toto méreni nebylo provedeno nejpreciznéji. Preciznéjsi provedeni by znamenalo pfi
kazdé teploté nejprve odecist z grafu 4.6 polohu maxima luminiscence, a na takto odectené
vinové délce zméfit doznivani. Z grafu 4.6 je totiz patrné, ze pti 150 K se maximum zacina
posunovat k vétSim vinovym délkdm (pfi 150 K je na Ay = 1120 nm, pfi 200 K na
Aum = 1136 nm, pfi 250 K na Ay, = 1157 nm, a pfi 295 K na Ay, = 1168 nm). Doba
doznivani vybraného maxima tedy muzZe byt pro teploty vyssi nez 150 K zkreslena tim, Ze
jsme stale méfili doznivani na Ay, = 1103 nm.

—— 12K 50K
T= 100 K — 150K
1000-: o
o
_.G_.z
E 100+
g ]
5
g \
: |
| . | |
10_: 1] \(\ I ‘ .N/
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Graf 4.12: Zavislost doznivdni na teploté pfi I,,. = 1100 W/cm? a Ay, = 1103 nm

31



4.3: Méreni a vysledky — Excitace 760 nm vzorku 2081C

Tato data jsme opét fitovali monoexponencidlnim doznivanim:

T [K] 12 50 100 150 200 250 295
Inax [rel.j.]  1219+6 | 129615 @ 1498+8 | 1320+7 | 1003t6 59716 340£10
T [ps] 41044 4464 39914 36213 306+3 186+2 105+2

Tabulka 4.5: Vysledky monoexponencidiniho fitu doznivdni luminiscence na Ay, = 1103 nm
po excitaciI,,. = 1100 W /cm? pro riizné teploty
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Graf 4.13: Vysledky monoexponencidlniho fitu doznivdni luminiscence na A, = 1103 nm
po excitacil .. = 1100 W /cm? pro rizné teploty

Vidime, Ze jak intenzita, tak i doba doznivani, nabyva svého maxima pfi teploté kolem
50 — 100 K. Pfi dalsim zvySovani teploty klesd i doba doznivani, i intenzita luminiscence, a
pfi pokojové teploté maji radové mensi hodnoty, nez pfi 12 K.

Prvotni narlst vysvétlujeme tim, Ze nosi¢e naboje musi pro rekombinaci nejprve prekonat
potencidlovou bariéru (viz obr. 4.2); nasledny pokles pak teplotnim zhasenim luminiscence. |
zgrafu 4.6 je patrné, Ze charakteristiky vzorku se pfi teplotdch pod T = 150 K neméni.
Vyraznd zména ptichazi az pfi této teploté (odpovida ji termicka energie E = kg - 150 K =
12,9 meV). Pfi ni se zacind sniZzovat jak intenzita luminiscence, tak i doba doznivani.
Predpokladame tedy, Ze nosi¢e naboje musi pred rekombinaci prekonat potencidlovou
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4.4: Méreni a vysledky — Excitace 850 nm vzorku 2081C

bariéru B~10 meV pred tim, nez mohou zafivé rekombinovat. Tato bariéra mize byt napf.
mezi substratem a QD, nebo pro pfechod nos¢e z WL do QD.

RCAVEE AN

WL . ap | SRL

Obradzek 4.2: Potencidlova bariéra, kterou musi nosice naboj pred rekombinaci prekonat,
podle [9]

Blizko zakladny QD se nachazi bariéra pro diry vznikajici kvali silnému mechanickému pnuti.
To je dlsledkem velké rozdilnosti mfizkovych konstant GaAs a InAs (a je podminkou pro
Stranski-Krastanowuv rust). Efektivni pfechod dér z WL do QD pfi nizkych teplotach m{ze byt
zprostredkovdn pouze Coulombickou interakci [9]. Predpokladdme, Ze takto vznikajici
bariéra ma tedy vysku B~(10 — 15) meV.

4.4 Excitace 850 nm vzorku 2081C

VInova délka excitace A.,. = 850 nm odpovida energii 1,46 eV/. To je hodnota mezi Sifkou
zakdzaného pasu GaAs pfi T = 0 K (ta je E;(GaAs, 0 K) = 1,519 eV a pfi 300 K (ktera ini
E;(GaAs,300 K) = 1,424 eV). Pfi nizké teploté tedy excitujeme pouze WL a QD, a
oCekdvame proto podstatné slabsi signal, neZ pfi excitaci Ay, = 760 nm. Pfipominame
jesté, Ze z predchozi kapitoly vime, Ze WL md maximum luminiscence v okoli Aym =
(860 —900) nm. Ztoho davodu, Ze pFi pokojové teploté bychom excitovali i substrat,
mérime doznivani a ndabéhy vzorku pouze pFi nizkych teplotach.

Ptfi mérenich s touto excitacni vinovou délkou jsme u obou vzorkl méfili slabsi luminiscenci
z nasledujicich divodu:
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4.4: Méreni a vysledky — Excitace 850 nm vzorku 2081C

e vykon laseru byl 1,6 W (oproti 2 W pfi excitaci 760 nm), a proto i intenzita spinaciho
svazku byla o pétinu mensi, a upkonverze v BBO krystalu taktéz o pétinu méné
efektivni

e vykon dopadajici na vzorek byl taktéZ o pétinu zeslaben (pti pouZiti shodnych filtrd
v excitaénim svazku mame nyni plo$nou hustotu vykonu na vzorku 900 W /cm?
oproti 1100 W /cm? pfi excitaci 760 nm)

4.4.1 Casové rozlisené spektrum
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Graf 4.14: Spektrum v ¢asovém maximu luminiscence (~50 ps po excitaci) pfi 12 K,
odecteno pozadi, I,,. = 900 W /cm?

Nevidime zde Zadnd vyrazna maxima. Rozhodujeme se tedy meéfit doznivani a nabéhy
luminiscence na vinovych délkach 1179 nm, 1200 nm a 1300 nm.
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4.4: Méreni a vysledky — Excitace 850 nm vzorku 2081C

4.4.2 Doznivani luminiscence
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Graf 4.15: Doznivdni na riiznych vinovych délkdch pfi 12 K a I,,. = 900 W /cm?

Namérena data jsme opét fitovali monoexponencialnim poklesem:

Alum [nm]

T [ps]

1179
470%20

1200
540+20

690+20

Tabulka 4.6: Vysledky monoexponencidlniho fitu doznivdni luminiscence na riznych vinovych
délkdach pfi12 K a l,,. = 900 W /cm?
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4.4: Méreni a vysledky — Excitace 850 nm vzorku 2081C
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Graf 4.16: Vysledky monoexponencidlniho fitu doznivani luminiscence na riiznych vinovych
délkach pfi12 K a I, = 900 W /cm?

Stejné, jako pfi excitaci A, = 760 nm, vidime zfetelny trend — zvySovani doby doznivani se
zvysujici se luminiscenéni vinovou délkou. Srovnanim s grafem 4.9 ihned vidime, Ze doba
doznivani po excitaci A, = 760 nm je silnéji zavisla na A;,,, a navic je doznivani delsi. P¥i
excitaci Agy, = 850 nm doba doznivani taktéz na A;,,, zavisi (a€ mnohem slabéji) a je
doznivani je kratsSi, nez po excitaci A, = 760 nm. Jesté podotykdme, Ze méreni s excitaci
Aexc = 850 nm bylo provedeno pfi nizdi intenzité excitace (I, = 900 W/cm? pfi
Aexe = 850nmal,,. = 1100 W/cm? pro A,y = 760 nm).
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4.4: Méreni a vysledky — Excitace 850 nm vzorku 2081C

Zavislost doznivani na intenzité excitace:
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Graf 4.17: Zavislost doznivdni na vinové délce Ay, = 1200 nm pfi 12 K pro rizné intenzity
excitace

Namérena data jsme opét fitovali monoexponencialnim fitem:

Lyax [Tel.j.] |+ 1641 7242 | 12242 | 16443

T [ps] 770+140  660+30 | 540+20 | 542+14

Tabulka 4.7: Vysledky monoexponencidlniho fitu doznivani luminiscence na luminiscencni
vinové délce Ay, = 1200 nm pfi 12 K. Parametrem byla intenzita excitace
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4.4: Méreni a vysledky — Excitace 850 nm vzorku 2081C
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Graf 4.18: Vysledky monoexponencidlniho fitu doznivdni luminiscence na luminiscencni
vinové délce Ay = 1200 nm pri 12 K pro rizné intenzity excitace

Jedté jsme méfili intenzitni zavislosti pro A;,, = 1300 nm a I,,. = 90 W/cm? a 900 W/
cm?, abychom ovéfili chovani vzorku i na této luminiscenéni vinové délce. Dostavame stejny
trend, jak je patrné z nasledujici tabulky a grafu: Signal pfi nizsi intenzité excitace byl velmi
slaby zaSumény, ale bylo patrné, Ze doznivani je pfi slabsi excitaci pomalejsi. Po fitovani opét
mame obdobné tendence, jako v grafu 4.17:

7 [ps] 1100+200 68030
Inax [rel.j.]  149:0,9 9242

Tabulka 4.8: Vysledky monoexponencidlniho fitu doznivani luminiscence na luminiscencni
vinové délce Ay, = 1300 nm pfi 12 K. Parametrem byla intenzita excitace
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4.4: Méreni a vysledky — Excitace 850 nm vzorku 2081C
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Graf 4.19: Vysledky monoexponencidlniho fitu doznivdni luminiscence na luminiscencni
vinové délce Ay, = 1300 nm pfi 12 K pro rizné intenzity excitace

Z grafl 4.18 i 4.19 je patrné, Ze pfi zvySujici se intenzité excitace dochdzi (na obou
luminiscencnich vinovych délkach) ke snizovani doby doznivani a ke zvySovani intenzity
luminiscence. Intenzita luminiscence vSak neroste linedarné (je viditelné zbodl pro
Am = 1200 nm), a vidime zde tedy jiZ zac¢atek saturace.

Z téchto grafl mazeme vycist nékolik zajimavych informaci:

1) pfi silngjsich excitacich (tj. = 900W /cm?) médme pro luminiscenéni vinovou délku
Am = 1200 nm shodnou dobu doznivani — kolem 500 ps

2) maximalni intenzita I,,,, se na luminiscencni vinové délce A;,,, = 1200 nm pfi
dvakrdt silnéjsi excitaci zdvojnasobila. Na luminiscenéni vinové délce Ay, =
1300 nm pfi desetindsobné excitacni intenzité taktéz témér zdesateronasobila

Z toho lze usuzovat na:

1) na Apym = 1200 nm existuje néjaky nelinedrni proces pfi nizkych intenzitdch
excitace, existuje zde tedy néjaky nezativy kanal rekombinace (napf. Augerova
rekombinace). Toto je opacné chovani, nez vykazuje tento vzorek po excitaci
Aexe = 760 nm, viz graf 4.11.

2) ani hladinu zodpovédnou za luminiscenci na Ay, = 1200 nm, ani Ay, = 1300 nm,
jsme ani pfi jedné intenzité excitace zcela nesaturovali
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4.4: Méreni a vysledky — Excitace 850 nm vzorku 2081C

4.4.3 Nabéhy
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Graf 4.20: Nabéhy pro riizné vinové délky luminiscence pfi 12 K a I,,. = 900 W /cm?

Je zfetelné, Ze luminiscence na Ay, = 1179 nm i Ay, = 1200 nm dosahuje maxima v

Case 30 - 40 ps po excitaci a poté vyhasina. Luminiscence na A;,,,, = 1300 nm ma po tomto
Case naznak plata. Toto plato je lépe zfetelné v grafu 4.8, ktery ale zobrazuje doznivani po
excitaci Agpe = 760 nm.
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4.5: Méreni a vysledky — Vzorek 2076C
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Graf 4.21: Normované nabéhy vzorku 2081C pri 12 K pro rizné vinové délky luminiscence a
intenzity excitace

Normované nabéhy ukazuji shodné rychly ndbéh obou luminiscencnich vinovych délek pfi

obou intenzitach excitace.

4.5 Vzorek 2076C

Druhy vzorek, ktery budeme v této praci zkoumat, je 2076C. Oproti 2081C ma méné Sb v SRL
(10%; 2081C ma 15% Sb v SRL). Oba tyto vzorky byly pfipravovany v reaktoru na shodnych
mistech.
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4.5: Méreni a vysledky — Vzorek 2076C

4.5.1 Casové rozliSena spektra
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Graf 4.22: Srovnani spekter v casovém maximu luminiscence vzorku 2076C pro dvé excitacni
vinové délky a teploty. Pfi A, = 760 nm byla I,,. = 1100 W /cm?; pfi A, = 850 nm
byla I,,. = 900 W /cm?

PFi excitaci A = 760 nm pfi nizké teploté prevazuje luminiscence na kratSich vinovych
délkach, pfi zvySovani teploty se tato luminiscence tlumi a prevlada pak luminiscence na
Aum~1200 nm. Spektra po excitaci Ay =850 nm jsme méfili pouze pro Apm >
1020 nm. Pro krat$i luminiscenéni vinové délky se vnamérenému signalu kromé
luminiscence QD pridava jesté rozptyl excitatniho svazku na vzorku. Excitacni svazek navic
prochdzi celym vzorkem az k médénému drzaku vzorku v kryostatu a zadnimu krytu
kryostatu (které také excituje), a namérené spektrum pak v této spektrdlni oblasti vykazuje
parazitni maxima.

Je zde dale vidét, Ze excita¢ni vinova délka velmi vyrazné méni namérené luminiscencni
charakteristiky. Pfi nizké teploté je pfi excitaci A,y = 850 nm zfetelné maximum na
Awm = 1000 nm, které pfi excitaci A, = 760 nm neni patrné. Dale tato dlouhovingjsi
excitace zvyrazfiuje maximum na A;,,, = 1300 nm, takZe toto maximum je patrné jiz pfi
prvnim pohledu.
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4.5: Méreni a vysledky — Vzorek 2076C

Na vzorku 2076C jsme méfili jesté teplotni zmény ve spektrech po excitaci A, = 850 nm:
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Graf 4.23: Spektra v casovém maximu luminiscence pro rtzné teploty, A.,. = 850 nm;
I..c = 1800 W /cm?. Pozadi odecteno

Je vidét, Ze pro teploty pod 100 K (¢ernd a Cervena krivka) se chovani vzorku neméni. Pfi
vysSich teplotach opét zlstava vzorek v luminiscenénich charakteristikach beze zmény az do
teploty mezi 200 K a 250 K. Zde probéhne druhy skok, a ddle vzorek opét neméni své
vlastnosti. Zda se, Ze pfi rliznych teplotach jsou aktivni rizné QD.

Zkoumani zmén v ndbézich a doznivanich podle teploty vzorku je zajimavym namétem pro
dalsi praci. Mlze pfinést porozuméni a objasnéni vysky a tvaru potencialni bariéry mezi
GaAs, WL a QD.

4.5.2 Doznivani luminiscence
Stejnym postupem, jako pfi méreni doznivani vzorku 2081C, méfime vzorek 2076C, a
namérena data opét vzdy fitujeme monoexponencialnim poklesem.
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4.5: Méreni a vysledky — Vzorek 2076C
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Graf 4.24: Normovand doznivani pfi 12 K po excitaci A,,,, = 760 nma I, = 1100 W /cm?

Vidime zde, Ze WL i luminiscence QD zde maji plato, protoZe v prvnich pikosekunddch po
excitaci je zfetelné patrné, Ze intenzita luminiscence GaAs jiz klesd, na rozdil od luminiscence
WL a QD. Zajimavé je, Ze luminiscence WL i stavu (nebo smési stavll) N=4 ma rychlejsi
doznivani, nez GaAs, ackoli ma delsi vinovou délku.

Mdame nasledujici doby doznivani (opét ziskané monoexponencidlnim fitem):

Ajym [MM] 825 (GaAs) 880(WL) 950 1050 1130 1230

T [ps] 200+13 61,9+1,4 | 140+2 | 3556 | 710+£18 | 1060+190

Tabulka 4.9: Vysledky monoexponencidlniho fitu doznivdni luminiscence na riiznych
luminiscencnich vinovych délkdch pfi 12 K po excitaci A, = 760 nm a I, = 1100 W /cm?

44



4.5: Méreni a vysledky — Vzorek 2076C

Dale méfime zdavislost doznivani luminiscence na rdznych vinovych délkach:
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Graf 4.25: Normovand doznivéni pfi 13 K po excitaci Ao, = 850 nma I, = 900 W /cm?

Vysledky monoexponencidlniho fitu:

Awm [nm] 1127 1195 1299
t[ps] | 460%30 461%16 | 720+20

Tabulka 4.10: Monoexponencmln/ fit dozn/van/ Iumm/scence na rtiznych luminiscencnich
vinovych délkach. T = 13 K, A, = 850 nma I, = 900 W /cm?
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4.5: Méreni a vysledky — Vzorek 2076C
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Graf 4.26: Doby doznivani pri 13 K pri dvou riiznych vinovych délkdch excitacniho pulzu. Pri
Aexe = 760 nm byla 1,,,. = 1100 W /cm?; pfi Agye = 850 nm byla I,,. = 900 W /cm?

Opét mame stejné tendence, jako u vzorku 2081C — totiz prodluzovani doby doznivani se
zvétsujici se luminiscen¢ni vinovou délkou Ay,,,. Dale vidime, Ze doba doznivani je delsi,

vvvvvv

shodnou dobu doznivani po excitaci A,,, = 850 nm pro Ay, < 1200 nm.
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4.5: Méreni a vysledky — Vzorek 2076C

4.5.3 Nabéhy
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Graf 4.27: Normované nabéhy pfi 13 K, dvou luminiscencnich a dvou excitacnich vinovych
délkdch: 1) Agye = 760 nm, I ... = 1100 W /cm?; 2) Agye = 850 nm i I, = 900 W /cm?

Je vidét, Ze i pres rozdilné excita¢ni podminky i luminiscen¢ni vinové délky jsou nabéhy
témér shodné rychlé. Luminiscence nabé&hne na svou maximalni hodnotu za ~20 ps, tedy o
néco rychleji, nez luminiscence vzorku 2081C.
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5.1: Diskuse a model — Srovndni vzorkU s rtiznou koncentraci Sb v SRL

5 Diskuse a model

U obou vzorkl se objevuje zakladni charakteristika: luminiscence na delSich vinovych délkach
dozniva déle, nez na kratsich. Je to zplisobeno tim, Ze kratsi vinové délky odpovidaji vétsi
energii prechodu, a (jak je vidét i na obrazku 5.1) stavy na vysSich energiich maji vice
moznosti, jak se vyprazdnit. Nosi¢e naboje z nich mohou zarivé rekombinovat, nebo srazkami
s fonony relaxovat do nizSich energetickych stavi, jejichZz luminiscenci timto jesté posiluji.
V pfipadé, Ze tento jev nastava, pozorujeme v luminiscenci plato (jako v grafu 4.8). Toto
plato jsme pozorovali, a midzeme tedy prohlasit, Ze pfi excitaci 1100 W /cm? vinovou délkou
760 nm je rekombinace nosi¢l naboje v zdkladnim stavu (4, = 1300 nm, coZ odpovida
energii pfechodu 0,953 eV) posilovdna jeSté ~300 ps po excitaci relaxaci nosic¢t do ni.
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Obrdzek 5.1: Kaskddovy energeticky diagram

Poznamenejme, Ze v InAs QD byva jen jeden elektronovy stav a vice dérovych; proto je zde

uvedeny obrazek jen schematicky.
To, Ze jsme naméfili shodné doby nabéhl u jednotlivych vzork( pfi rozdilnych excitacnich

podminkach, poukazuje na simultdnni plnéni jednotlivych stavi v QD. Toto plnéni trva u
vzorku s mensi koncentraci Sb v SRL rychleji.

Pfechod nosi¢ll ndboje z WL do QD je velmi ucinny. Usuzujeme tak z toho, Ze i pfi excitaci
pod zakdzanym pasem substratu (ale stale energeticky nad WL) mame stdle dostatecné silny
signal, prestoze je slabsi, nez signdl po excitaci nad zakdzanym pasem substratu.

5.1 Srovnani vzorki s ruznou koncentraci Sb v SRL
Ze zkoumanych vzorkl mda mnohem silnéjsi luminiscenci (podle kontinudlné mérenych
spekter, graf 4.1) vzorek 2076C (ma mensi obsah Sb v SRL). Pfi excitaci A, = 760 nm ma
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5.1: Diskuse a model — Srovndni vzorkU s rtiznou koncentraci Sb v SRL

slabsi luminiscenci v €asovém maximu (~50 ps po excitaci, graf 5.1), ale delsi dobu doznivani
luminiscence.
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Graf 5.1: Srovndni spekter v casovém maximu luminiscence obou vzorki, 13 K

Z namérenych dat jsme monoexponencidlnimi fity obdrZeli doby doznivani fotoluminiscence
— viz graf 5.2. U obou vzork(l pozorujeme zakladni charakteristiku: prodluZzovani doby
luminiscence s prodluZujici se vinovou délkou. VSechny naméfené doby doznivani se
pohybovaly v rozmezi mezi 50 ps a 2,5 ns.

Ztohoto grafu se zda, Ze vzorek 2081C po excitaci 760 nm sviti intenzivnéji, nez vzorek
2076C, coz je v protikladu s grafem 4.1. Abychom ziskali spektrum ziskané kontinudlnim
mérenim, je nutné vynasobit intenzity luminiscence namérené v grafu 5.1 jeSté dobami
doznivani (graf 5.2). A protoze vzorek 2076C md doby doznivani vétsi, nez vzorek 2081C,
v kontinualnich spektrech sviti intenzivnéji pravé on.
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5.1: Diskuse a model — Srovndni vzorkU s rtiznou koncentraci Sb v SRL
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Graf 5.2: Srovndni vsech dob doznivdni pfi mérenich se srovnatelnymi excitacnimi intenzitami
(tj. Iyxe = 1100 W /cm? pfi Agye = 760 nma Iy, = 900 W /cm? pfi A,y = 850 nim).
Vsechna méfeni byla provedena pfi (12 — 12) K

Dle grafu 5.2 existuji oCividné trendy platici u obou vzork(

e pfi neménnych excita¢nich podminkach se doba doznivani prodluzuje (popf. zGstava
konstantni) pFi zvysujici se A;m

e doby odznivani jsou u téchto vzorkl pfi srovnatelné excitaci srovnatelné

o pro Age = 760 nm (silné cary) maji vzorky vidy delSi doznivani, nez po excitaci
Aexe = 850 nm (slabé ¢ary)

Doba doznivani je ovlivnéna intenzitou excitace (viz grafy 4.11 a 4.19), teplotou vzorku (graf
4.13), i vinovou délkou excitace (viz souhrnny graf 5.2). Pro mensi excitacni vinové délky (tzn.
vice energetické zareni) dostdvame delsi doby doznivani. To si vysvétlujeme pritomnosti
kaskddovych procest naznacenych vobr. 5.1, kdy relaxace nosi¢li naboje z vyssich
energetickych stavl posiluje luminiscenci nizsich stavl a stavu zakladniho. Dale pti excitaci
760 nm je zavislost doby doznivani luminiscence vzorku 2081C na intenzité excitace rostouci,
pfi excitaci 850 nm klesajici. To svédci o tom, Ze pfi excitaci 850 nm se projevi dalsi nezarivé
prechody (Augerova rekombinace a jiné). Dale také o tom, Ze pfti excitaci 760 nm se
projevuje efekt zaplnéni energetickych hladin.
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5.1: Diskuse a model — Srovndni vzorkU s rtiznou koncentraci Sb v SRL

Teplotni méreni spekter v maximu luminiscence (pro vzorek 2076C se jedna o graf 4.23; pro
vzorek 2081C o graf 4.6) ukazuji na to, zZe pro teploty nizsi, nez 100 K maji vzorky témér
neménné charakteristiky. U vzorku 2076C poté dojde mezi 100 K a 150 K k vyrazné zméné
vlastnosti, pak se opét charakteristiky neméni, a k dalsi zméné dochazi mezi 200 K a 250 K.
Vzorek 2081C nevykazuje takovéto skokové chovani. Jeho luminiscence postupné slabne, jak
ukazuje zmiflovany graf 4.6 i nasledny 4.7. Podobné chovani bylo jiz naméreno [10], a panuje
presvédceni, Ze v pfi rozdilnych teplotdch jsou v luminiscenci aktivni rizné QD.

Doba doznivani vzorku 2081C je silné teplotné zavisla (viz graf 4.13). Zac¢ind na t~390 ps pfi
T =13 K, vzroste az k t~450ps ptfi T =50K, a poté jiz jen monotédnné klesd ai k
7~100 ps pfi pokojové teploté. Prvotni narlst mize byt zpUsoben zvysujicim se prekryvem
vinovych funkci se vzrlstajici teplotou; nasledny pokles pak zddvodnujeme teplotnim
zhasenim luminiscence a vétsi pravdépodobnosti nezarivé rekombinace. Teplotni zavislost
doznivani luminiscence vzorku 2076C nebyla promérena.

Doba doznivani luminiscence u obou vzork( zavisi i na vinové délce excitacniho pulzu — pfi
krat$i A.,. je doznivani delsi. Dlvod je stale nejasny. RychlejSi doznivani luminiscence
nemuUzZe byt zplUsobena delSi diflizi nosi¢d naboje ze substratu, ponévadZ luminiscence
substratu dozni jiz za ~200 ps (viz tabulka 4.9).

Fakt, Ze i pfi Ao = 850 nm oba vzorky vykazuji luminiscenci, poukazuje na to, Ze elektrony
vyexcitované ve WL ndsledné rekombinuji v QD. PFi excitaci A, = 950 nm jsme jiz Zadny
signal nenamérili, a lze tedy konstatovat, Ze excitace samotnych QD neni dostatecné
efektivni, abychom ji byli schopni v nasi laboratofi promérit.

Nosi¢e naboje musi pti prechodu do QD prekonat urcitou potencidlovou bariéru. Z teplotnich
méreni na vzorku 2081C (grafy 4.12 a 4.13) vyplyva, Ze tato bariéra je vysokd ~10 meV/.

Poskytnuté vzorky vykazuji ur€itou nehomogenitu rozloZeni velikosti QD (viz graf 4.1). Tato
nehomogenita pouze posunuje vinové délky luminiscencnich maxim, neméni vsak vyrazné
jejich intenzitu.
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Zaveér

Vtéto praci jsme se vénovali zkoumani rekombinacnich a relaxacnich procesd v InAs
kvantovych tecek (QD) vyrostlych na GaAs substratu, prekrytych GaAsSb kryci vrstvou (SRL).
K ¢asové rozliSenému méreni jsme vyuzivali metodu femtosekundové laserové
spektroskopie, zvanou upkonverze (generace souctové frekvence).

V teoretické casti jsme vypocitali ladici kfivky pro nelinedrni krystaly BBO dostupné na
katedre chemické fyziky a optiky. Dale jsme shrnuli zakladni vlastnosti kvantovych struktur a
odlisnosti od objemovych polovodicu.

V experimentalni ¢asti jsme proméfili a porovnali fotoluminiscenci vzork(, s ohledem na vliv
koncentrace Sb v SRL. Tento parametr vyrazné ovliviiuje jak intenzitu, tak i ¢asy doznivani
luminiscence QD. Dale jsme studovali vliv teploty vzorku, excitaéni vinové délky a intenzity
na luminiscencni vlastnosti vzork(. Zejména jsem se zaméfili na rozdil mezi excitaci nosica
nad a pod zakdzany pdas substratu. Vysledky potvrzuji, Ze vyznamnou roli pro transport
nosicd ve zkoumanych kvantovych strukturach hraje jak substrat, tak i smaceci vrstva (WL).

Pozorované rozdily mezi dobami doznivani a jejich zavislostmi na intenzité excitace pfi
rozdilnych vinovych délkach excitacniho pulzu naznacuji, Ze nosi¢e ndboje mohou
rekombinovat v QD i pokud jsou vyexcitovany v substratu. Pfi excitaci pod zakazanym pasem
substratu ale stale energeticky nad WL maji QD taktéz dostatecné maiji silnou luminiscenci,
ktera je ale znatelné slabsi, nez po excitaci nad zakdazanym pasem substratu, coZ svédci o
ucinném transportu nosicd naboje také z WL. BohuzZel kvali malé hustoté QD ve vzorcich neni
mozné dostatecné silné excitovat samotné QD — luminiscence je vtomto pfipadé pod
detekénim limitem naseho vybaveni.

Pozorovali jsme klesajici intenzitu luminiscence QD se zvySujici se koncentraci obsahu Sb
v SRL. Doby doznivani luminiscence se ve vSech vzorcich a za vSech excita¢nich podminek
pohybovaly od 50 ps do 2,5 ns. Se zvysujici se koncentraci Sb v SRL se také zpomaluje ndbéh
luminiscence.

Z teplotnich méreni vyplyva, Ze nosi¢e naboje citi potencidlovou bariéru ~10 meV, pfi
prechodu do QD.

Do SRL je mozné zabudovat rliznou koncentraci Sb, rozdilné profily koncentrace. Navic je
mozné vypéstovat QD rlznych velikosti, a vSechny tyto parametry ovliviuji luminiscencni
charakteristiky. K detailnimu porozuméni procesli probihajicich ve zkoumanych
heterostrukturach bude v budoucnu nutné porovnat sady porovnatelnych vzork, lisicich se
vidy pouze v jednom z uvedenych parametru.
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Seznam pouzitych zkratek

AFM (atomic force microscopy, Mikroskopie atomadrnich sil)...mikroskopickd technika
pouzivana k trojrozmérnému zobrazovani povrcha s rozliSenim zlomkd nanometru

QD (quantum dot, kvantovy bod)...struktura s nanometrovymi rozméry

SRL (strain reducing layer, kryci vrstva)...vrstva na povrchu vzorku, ktera jej mechanicky kryje
a navic snizuje mechanické napéti v vznikajici vQD jako dlsledek rozdilnosti
mrizkovych konstant materiald

WL (wetting layer, smaceci vrstva)...tenkd vrstva InAs na GaAs substratu; pozlistatek po
Stranski-Krastanowé metodé rdstu QD
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