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Zusammenfassung

Der große Fortschritt der Halbleitertechnologie ermöglichte es in den letzten Jahren quanten-

optische Phänomene nicht mehr nur ausschließlich an Atomen, sondern auch in einer Festkör-

permatrix zu beobachten. Von besonderem Interesse sind dabei Phänomene der Licht-Materie-

Wechselwirkung im Kontext der Quantenelektrodynamik in Kavitäten. Die äußerst aktive For-

schung auf diesem Gebiet rührt daher, dass diese Phänomene bei der Realisierung neuartiger

Lichtquellen für die Quanteninformationstechnologie benötigt werden. Die Verwirklichung von

solchen speziellen Lichtquellen auf Halbleiterbasis besitzt entscheidende Vorteile im Hinblick auf

die praktische Anwendbarkeit aufgrund der potentiell hohen Skalierbarkeit und Effizienz. Jedoch

kann die erforderliche Licht-Materie-Wechselwirkung nur in qualitativ sehr hochwertigen Halb-

leiterstrukturen mit quasi nulldimensionalem Ladungsträger- und Lichteinschluss erfolgen. Hier-

bei wurden in den letzten Jahren enorme technologische Fortschritte bei der Prozessierung von

Mikrokavitäten mit Quantenpunkten in der aktiven Schicht sowie bei der Beobachtung der ge-

wünschten Licht-Materie-Wechselwirkung erzielt. Allerdings erfolgten diese Untersuchungen in

erster Linie an optisch mithilfe eines externen Lasers angeregten Strukturen, wohingegen für die

Praxis ein elektrischer Betrieb wünschenswert ist. Die für die elektrische Anregung von solchen

Mikrostrukturen notwendige Kontaktierung kann darüber hinaus zur effizienten Manipulation

der Emissionseigenschaften der Quantenemitter mittels eines elektrischen Feldes eingesetzt wer-

den.

Vor diesem Hintergrund werden im Rahmen dieser Arbeit die optischen und elektrischen Ei-

genschaften von kontaktierten Quantenpunkt-Mikrosäulenkavitäten eingehend untersucht. Aus-

gangspunkt dieser Mikrokavitäten sind planare Schichtstrukturen auf der Basis von GaAs und

AlAs mit InGaAs-Quantenpunkten mit variierendem Indiumgehalt in der aktiven Schicht. Der

Schwerpunkt der Untersuchungen lag hierbei auf vertikal elektrisch kontaktierten Mikrosäu-

lenresonatoren, deren Aufbau vertikal emittierenden Laserdioden ähnelt. Die Besonderheit der

neuartigen Kontaktierung liegt darin, dass aufgrund der Strominjektion durch die Seitenwände

im oberen Bereich des Mikrosäulenresonators die Facette der Struktur frei von jeglichem absor-

bierenden Material gehalten wird. Hierdurch kann eine effiziente Lichtauskopplung gewährleistet

werden. Des Weiteren wurde auch ein Verfahren zur seitlichen Kontaktierung von undotierten

Mikrosäulenresonatoren entwickelt und optimiert, was eine spezielle Manipulation der Quanten-

punktemission in einem lateralen elektrischen Feld erlaubt. Als Untersuchungsmethode wird bei

allen Experimenten in erster Linie die Mikrolumineszenzspektroskopie bei tiefen Temperaturen

verwendet und durch die Methode der Photostromspektroskopie sowie Autokorrelationsmessun-

gen erster und zweiter Ordnung ergänzt.
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Lateral kontaktierte Mikrosäulenresonatoren

Für die Realisierung von seitlich kontaktierten Mikrosäulenresonatoren war es zunächst notwen-

dig, einen geeigneten Prozess zu entwickeln, der es erlaubt die elektrischen Kontakte in dieser

speziellen Geometrie auf der Höhe der Kavität am Mikrosäulenresonator anzubringen. Hierfür

wurden mehrere Verfahren mittels ionenassistierter Metalldeposition erprobt und dahingehend

optimiert, parasitäre Leckströme zu minimieren, da diese ein unerwünschtes Aufheizen der Probe

zur Folge hätten. Bei der Untersuchung der optischen Eigenschaften dieser Proben konnte auf-

gezeigt werden, dass der negative Einfluss der sehr aufwendigen Prozessierung auf die Qualität

der Quantenpunktemission sowie der Mikrosäulenresonatoren gering ist. Ausgehend von Simu-

lationen zur elektrischen Feldverteilung im Resonator bei dieser Kontaktgeometrie wurde dann

die Möglichkeit der Manipulation der Quantenpunktemission mittels des Stark-Effekts demons-

triert. Anschließend wurde der Stark-Effekt dazu genutzt, erstmals die Feinstrukturaufspaltung

der Quantenpunktlinien in einem Mikroresonator mittels eines lateralen elektrischen Feldes zu

reduzieren.

Im Anschluss an die Untersuchungen und Optimierungen an seitlich kontaktierten Mikrosäu-

lenresonatoren wendet sich die Arbeit Experimenten an vertikal kontaktierten Mikrosäulenreso-

natoren mit pin-Diodenstruktur zu.

Elektrisch betriebene Quantenpunkt-Mikrosäulenresonatoren höchster Güte

Im Rahmen dieser Arbeit wurden zunächst die grundlegenden elektrischen und optischen Ei-

genschaften der vertikal elektrisch kontaktierten Mikrosäulenresonatoren charakterisiert. Dabei

konnte aufgezeigt werden, dass es das aufwendige Prozessierungsverfahren erlaubt äußerst hoch-

wertige Strukturen herzustellen. Hierfür wurden optisch angeregte Proben ohne Kontakte sowie

vollständig prozessierte Strukturen unter elektrischer Anregung auf der Basis der gleichen do-

tierten planaren Schichtstruktur mit 23 (27) Spiegelpaaren im oberen (unteren) Bragg-Spiegel

vergleichend untersucht. Die beobachteten Güten von 16000 für Mikrosäulenresonatoren mit ei-

nem Durchmesser von 4µm stellen die höchsten bisher erzielten Werte für elektrisch betriebene

Mikroresonatoren dar. Darüber hinaus konnte demonstriert werden, dass im Durchmesserbereich

zwischen 1,5µm und 2,0µm die Güten der Mikrosäulenresonatoren mit denen von undotierten

Strukturen gleicher Spiegelanzahl vergleichbar sind und diese Proben somit sehr gut für die Un-

tersuchung von Phänomenen der Licht-Materie-Wechselwirkung geeignet sind.

Untersuchungen der Strukturen mittels Photostromspektroskopie

Im Anschluss an die Grundcharakterisierung der vertikal kontaktierten Mikrosäulenresonatoren

wurden deren optische Eigenschaften mittels Photostromspektroskopie analysiert. Hierzu wur-

den die Mikrosäulenresonatoren im Photodiodenmodus unter Rückwärtsspannung betrieben.

Die Methode der Photostromspektroskopie hat dabei den Vorteil, dass eine strikt resonante

Anregung der Proben möglich ist, ohne dass eine aufwendige Streulichtunterdrückung wie bei
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Resonanzfluoreszenzexperimenten von Nöten ist. So konnte unter strikt resonanter Anregung

die optische Güte der Resonatoren ermittelt werden. Die Besonderheit dieses Verfahrens zur Be-

stimmung der Resonatorgüte liegt darin, dass die Auflösungsgrenze nur durch die Linienbreite

des verwendeten Lasers limitiert ist. Ebenso wurde aufgezeigt, dass es mit dieser Methode mög-

lich ist, sehr kleine Lichtleistungen bis hinunter zu 20 nW wellenlängensensitiv zu detektieren,

was im Hinblick auf die Entwicklung von neuartigen und sensitiven Photodetektoren äußerst in-

teressant ist. Diese Technik ermöglichte es darüber hinaus die Konkurrenz zwischen Photostrom

und Photolumineszenz zu beobachten, was für ein zukünftiges rein elektrisches Ausleseverfahren

von Einzelquantenpunkteffekten eine wichtige Grundlagenuntersuchung darstellt. Die so gewon-

nen Photostromdaten wurden mit einem theoretischen Modell simuliert, welchem eine Analyse

der Tunnelwahrscheinlichkeit der Elektronen aus dem Quantenpunktpotential zugrunde liegt.

Schwache Wechselwirkung und Lasing unter elektrischer Anregung

Im Bereich der Licht-Materie-Wechselwirkung wurde zunächst die schwache Wechselwirkung

unter elektrischer Anregung untersucht und der Purcell-Faktor ermittelt, welcher ein Maß für

die Veränderung der Emissionsrate des Quantenpunktes gegenüber dem freien Raum darstellt.

Der Purcell-Faktor wurde mithilfe eines speziellen Modells anhand der zeitintegrierten Elektro-

lumineszenzspektren ermittelt. Der Purcell-Faktor spielt ebenfalls eine wichtige Rolle für die

Realisierung von Mikrolasern. Diese zeichnen sich durch einen äußerst hohen β-Faktor aus. Der

β-Faktor gibt an, welcher Anteil der spontanen Emission direkt in die Lasermode eingekoppelt

wird und hängt maßgeblich vom Purcell-Faktor ab. Aufgrund dieser Eigenschaft lassen sich Mi-

krolaser mit äußerst niedrigen Laserschwellen realisieren. So konnten im Rahmen dieser Arbeit

nicht nur sehr kleine Mikrolaserdioden mit einem minimalen Durchmesser von 1,5µm, sondern

auch besonders niedrige Schwellenströme demonstriert werden. Der kleinste beobachtete Schwel-

lenstrom von 8µA für einen Mikrolaser mit einem Durchmesser von 3µm zählt zu den niedrigsten

bisher in der Literatur für einen Quantenpunktlaser bei tiefen Temperaturen bekannten Werten.

Des Weiteren wurden die Kohärenzeigenschaften und die Statistik des Laserlichtes analysiert.

Demonstration starker Kopplung unter Ausnutzung des Stark-Effekts

Eine große Herausforderung für die Beobachtung von Phänomenen der Licht-Materie-

Wechselwirkung stellt der Umstand dar, dass die Quantenpunktemissionslinie spektral in Reso-

nanz mit der Mode der Kavität gebracht werden muss. Üblicherweise macht man sich hierfür den

Umstand zunutze, dass bei einer Temperaturerhöhung der Probe sowohl die Quantenpunktlinie

als auch die Kavitätsmode mit unterschiedlichen Temperaturkoeffizienten energetisch rotverscho-

ben werden. Somit kann bei genügender spektraler Nähe der Quantenpunktlinie zur Mode die

Resonanz herbeigeführt werden. Jedoch erweist sich dieses Verfahren der Temperaturänderung

mit maximalen Wiederholraten im Bereich von Hz bis kHz als recht langsam. Ein alternatives

und potentiell deutlich schnelleres, lokales Verfahren stellt die Manipulation der Quantenpunkt-

emission mittels des Stark-Effekts über das Anlegen eines vertikalen elektrischen Feldes dar. Im

Rahmen dieser Arbeit konnte der Stark-Effekt in niederdimensionalen Halbleiterstrukturen erst-

mals dazu herangezogen werden, eine optisch angeregte Quantenpunktlinie spektral in Resonanz
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mit der Kavitätsmode zu bringen. Dabei gelang es das Regime der starken Kopplung zu reali-

sieren, in welchem die spontane Emission ein reversibler Prozess wird. Ausschlaggebend dafür,

dass das Regime der starken Kopplung erreicht werden konnte, war sowohl die hohe Qualität

der Mikroresonatoren als auch die hohe Oszillatorstärke der verwendeten Quantenpunkte. Die

maximale Schaltrate dieses elektro-optischen Verfahrens liegt theoretisch im Gigahertzbereich.

Darüber hinaus konnte anhand der Analyse der Feldabhängigkeit der Stark-Verschiebung und

dem Vergleich mit numerischen Simulationen ein Einblick in die elektronische Struktur und che-

mische Zusammensetzung der Quantenpunkte gewonnen werden.

Realisierung des Regimes der starken Kopplung unter elektrischer Anregung

Während bei den vorangegangenen Untersuchungen zum Regime der starken Wechselwirkung die

Ladungsträger optisch angeregt wurden und die elektrischen Kontakte für die Erzeugung eines

elektrischen Feldes zur Manipulation der Quantenpunktemission eingesetzt wurden, so konnte

im weiteren Verlauf der Arbeit schließlich das Regime der starken Licht-Materie-Wechselwirkung

unter elektrischer Anregung demonstriert werden. Dies stellt einen Meilenstein im Hinblick auf

die praktische Anwendbarkeit von kohärenten Systemen in der Quanteninformationstechnolo-

gie dar. Darüber hinaus wurden die experimentellen Daten mithilfe eines kürzlich entwickelten

Mastergleichungsmodells analysiert und Studien in Abhängigkeit von der Anregungsstärke im

Regime der starken Kopplung durchgeführt. Letzteres erweist sich insbesondere im Hinblick auf

einen ultimativen Mikrolaser mit nur einem Quantenpunkt als aktivem Material als besonders

interessant. Zudem wurde mittels des Mastergleichungsmodells abgeschätzt, unter welchen Be-

dingungen das Regime der starken Kopplung im Laserbetrieb aufrechterhalten werden kann.

Diese Untersuchungen legen die Grundlage für zukünftige Forschungen auf dem Gebiet der elek-

trisch betriebenen ultimativen Nanolaser mit nur einem Quantenpunkt als aktivem Medium.



Summary

In recent years, the tremendous progress in semiconductor technology has allowed to extend the

observation of quantum optical effects previously limited to atoms to semiconductor systems. In

this context, light-matter interaction phenomena in cavities are of particular interest, since they

are required for special light sources in quantum information technology. The realization of such

light sources on a semiconductor platform combines several advantages regarding a potentially

high scalability and efficiency of such devices. In this regard, high quality semiconductor systems

combining zero dimensional carrier and photon confinement are needed for the realization of the

required light-matter interaction effects. The enormous technological improvements that have

been recently achieved in the fabrication of microcavities with discrete quantum dot emitters in

the active layer have enabled manifold experiments in this active field of research. However, up

to now most of these studies have been conducted using structures that were optically excited

by macroscopic external lasers which is a major drawback for the integration of such systems

into practical quantum devices. It is clear that, electrically driven microcavities would be highly

beneficial to overcome this limitation. Furthermore, an electrical contact also allows for an

efficient way to manipulate the emission of the discrete quantum emitters via an electrical field.

Against this background, the presented work is dedicated to explore the optical and elec-

trical properties of electrically contacted quantum dot micropillar systems. The samples under

investigation are fabricated from planar resonator structures based on the AlAs/GaAs material

system with InxGa1−xAs quantum- dots as active layer. The studies were focused on the research

of vertically contacted micropillar resonators which resemble miniaturized vertical cavity laser

diodes. Their special current injection scheme, employing an upper ring contact that allows for

lateral current injection through the top part of the micropillar’s sidewall, is very advantageous

since it leaves the top facet free of any absorbing contact layer. This permits a very efficient

in- and out-coupling of light. Moreover, a method to define lateral contacts to micropillars was

developed facilitating the manipulation of the quantum dot emission by an in-plane electrical

field.

The structures were investigated by means of comprehensive high-resolution microluminescence

spectroscopy. These studies were complemented by first and second order autocorrelation as well

as photocurrent spectroscopy measurements.

Laterally contacted micropillars

In order to realize high quality micropillars allowing for an in-plane manipulation of the quan-

tum dot emission via a lateral electrical field a suitable nanoprocessing procedure had to be

developed. Several techniques were engineered to define lateral electrodes on the micropillars’
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sidewalls at the position of the cavity by means of gas assisted focused ion beam deposition.

Hereby special attention had to be paid to the minimization of parasitic leakage currents that

would otherwise cause undesired sample heating. The investigation of the optical properties of

these samples revealed that the influences of the complex contacting procedure on the structure

quality are small. The optimized structures allowed to demonstrate the manipulation of the

quantum dot emission by the Stark-effect. Consecutively, the possibility to reduce the finestruc-

ture splitting in a quantum dot microresonator system was shown for the first time.

Subsequently to the investigations and optimizations of laterally contacted micropillar cavi-

ties the work focused on studies of vertically contacted micropillars with pin-diode structure.

Electrically driven quantum dot microcavity systems with record high quality-

factors

First the fundamental optical and electrical properties of the vertically contacted micropillar

devices were studied in great detail. It was shown that the elaborate sample processing allows

for the fabrication of very high quality structures. Quality-factors of up to 16000 for electrically

driven micropillar devices with a diameter of 4µm were demonstrated. The achieved quality-

factors are the highest ones reported so far for electrically driven microcavities. Furthermore,

it was demonstrated that in the diameter range between 1.5µm and 2µm the quality-factors

of electrically driven devices are comparable to those achieved in undoped reference structures.

This implies that these electrically contacted samples are highly suitable for the observation of

light-matter interaction phenomena.

Photocurrent spectroscopy

The fundamental studies on the micropillar systems with pin-diode structure were followed

by a detailed analysis of their optical properties using photocurrent spectroscopy. For these in-

vestigations the samples were operated under reverse bias as photodiodes. The photocurrent

spectroscopy method offers the benefit to perform experiments under strict resonant excitation

without the need of a complicated stray light suppression scheme as it is required for resonance

fluorescence studies. Thus it was possible to evaluate the optical quality of electrically contac-

ted micropillars under strict resonant excitation. The spectral resolution of this method is only

limited by the linewidth of the probing laser. Furthermore, it was shown that the micropillar

photodiodes are sensitive enough to detect low optical powers wavelength-sensitively down to

20 nW which is highly attractive with respect to the realization of novel photodetectors. Finally,

the photocurrent technique was employed to analyze the competition between photocurrent and

photoluminescence which is an important step towards an all electrical read-out of single quan-

tum dot effects. The photocurrent data obtained from this experiment were simulated using a

theoretical model based on the analysis of the tunneling rate through a triangular barrier.



7

Weak coupling and lasing under electrical pumping

In the framework of light-matter interaction, at first the weak coupling regime was investi-

gated under electrical carrier injection. The Purcell-factor, which is a measure for the change

in the spontaneous emission rate in a cavity compared to free space was determined from time-

integrated photoluminescence studies using a rate-equation model. The attained Purcell-factor

of around ten for a structure with a diameter of 2µm and a quality-factor of 13000 is the highest

one demonstrated for electrically driven microcavities so far. Furthermore, these studies form

the basis for the realization of future single photon sources with high efficiencies. The Purcell-

factor plays also an important role for the realization of microlasers. Microlasers can show very

high β-factors which describe what fraction of the spontaneous emission is directly coupled into

the laser mode. Hereby, β directly depends on the Purcell-factor. Due to these high β-factors

microlasers with very low threshold currents can be realized. Within this work it was not only

possible to fabricate very small lasers with diameters down to 1.5µm, but also to demonstrate

very low threshold currents. The observed threshold current of 8µA for a 3µm microlaser is

among the lowest reported values for a quantum dot laser at cryogenic temperatures. Moreover,

the temperature dependence and the statistical properties of the laser light have been analyzed.

Demonstration of the strong coupling regime via electro-optic tuning

The requirement to achieve spectral resonance between the quantum emitter and the cavity

mode for the observation of light-matter interaction is rather challenging. In order to realize

this, one usually exploits that both the quantum dot emission line as well as the cavity mode are

shifted to lower energies with different temperature coefficients as the temperature is increased.

Thus it is feasible to achieve spectral resonance for a quantum dot in suitable spectral vicinity

to the resonator mode. A drawback of this method lies in its rather low maximum repetition

rates in the range of Hz to kHz. The possibility of fine-tuning the quantum dot emission via

the Stark-effect by the application of a vertical electrical field constitutes an alternative and

potentially much faster and local method, theoretically allowing for repetition rates up to the

GHz range. It was demonstrated, that is it feasible to achieve resonance between a quantum

emitter and a cavity mode via exploiting the Stark-effect for the first time within this work.

Hereby, the observation of the strong coupling regime in which the spontaneous emission be-

comes a reversible process was accomplished. In order to reach the strong coupling regime it

is important to combine high quality microcavities with high oscillator strength quantum dots.

Additionally, the field dependence of the Stark-shift was comprehensively studied and compared

with numerical simulations from which information on the chemical composition of the quantum

dots was attained.

Realization of strong coupling under electrical excitation

In the previously described study of the strong coupling regime, the carriers had to be injected

optically while employing the electric contacts to apply a vertical electrical field. Thereafter it

was also possible to demonstrate strong coupling under electrical carrier injection for the first
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time. This constitutes an important step towards practical integration of such coherent light

sources in future quantum-information technology systems. The experimental strong coupling

data were analyzed using a recently developed master-equation model and a power dependent

study was performed. The latter is of special interest with respect to the realization of an ultima-

te microlaser with only one quantum dot as active material. In this regard the master-equation

model was used to estimate the condition under which it is possible to maintain strong coupling

in the lasing regime. These studies could pave the way for future research on ultimate electrically

driven nanolasers with only one quantum dot as active medium.



1. Einleitung

Der fortschreitende Bedarf an effizienten Möglichkeiten der parallelen Informationsverarbeitung

sowie die rasant erfolgende Miniaturisierung klassischer elektronischer Computerbauteile erfor-

dern zukünftig innovative Neuerungen im Bereich der Informationstechnologie. Dabei ist insbe-

sondere in den letzten Jahren die Quanteninformationstechnologie in den Fokus des wissenschaft-

lichen Interesses gerückt, welche sich nicht nur mit der Möglichkeit beschäftigt, quantenmecha-

nische Prozesse für eine massive parallele Bearbeitung spezieller Fragestellungen auszunutzen,

sondern sich auch damit befasst, inhärent abhörsichere Kryptographieverfahren zu realisieren

[Bri00, Ben84]. Diese Technologien basieren nicht auf Elektronen als Informationsträgern wie

bei konventionellen Computerbausteinen, sondern in erster Linie auf der Erzeugung und Ma-

nipulation von kohärenten quantenmechanischen Zuständen, die zudem teilweise miteinander

verschränkbar sein müssen.

Die Grundlage eines Quantencomputers stellen dabei die sogenannten Qubits dar, welche z.B.

rein auf der Basis von nichtklassischen Einzelphotonenzuständen [Kni01] oder durch stationäre

Spinzustände realisiert werden können [Lad10]. Für das zuletzt genannte Verfahren werden zur

Vernetzung der einzelnen stationären Qubits darüber hinaus auch sogenannte Flying Qubits z.B.

in Form von Photonen benötigt [Ima99]. Ein wichtiger Aspekt bei der Konzeption eines Quan-

tencomputers stellt dessen Skalierbarkeit von einem Qubit hin zu n Qubits dar, während bei der

Realisierung einer Einzelphotonenquelle, wie sie für die Quantenkryptographie benötigt wird,

die Brillanz der Lichtquelle entscheidend ist.

Diese Voraussetzungen könnten zukünftig mit festkörperbasierten in Mikrokavitäten lokalisier-

ten, diskreten Quantenemittern erfüllt werden. Dabei spielen Phänomene der Licht-Materie-

Wechselwirkung im Kontext der Kavitäts-Quantenelektrodynamik (CQED1) eine entscheidende

Rolle. Die Kavität dient insbesondere zur Verstärkung der Licht-Materie-Wechselwirkung mit-

tels derer die spontane Emission des Emitters manipuliert werden kann. Je nach Stärke dieser

Kopplung zwischen Emitter und Resonator lassen sich die Regime der schwachen und der star-

ken Kopplung unterscheiden. Im Bereich der starken Kopplung wird der Prozess der spontanen

Emission reversibel und es findet ein periodischer Energieaustausch zwischen dem Emitter und

dem Resonator im nun quantenmechanisch verschränkten System statt. Dieser Effekt kann für

den Informationstransfer zwischen dem stationären Qubit und dem Flying Qubit herangezogen

werden. Im Fall der schwachen Licht-Materie-Wechselwirkung kann durch den Purcell-Effekt die

Rate der spontanen Emission beeinflusst werden, wodurch eine effektive Kopplung des Emitters

an die Resonatormode erfolgen kann [Pur46]. Hierdurch lassen sich z.B. effiziente Einzelphoto-

nenquellen sowie Mikrolaser mit potentiell verschwindender Laserschwelle [Nod06] realisieren.

Ferner ist in diesem Zusammenhang auch die Entwicklung neuartiger Lichtdetektoren von großer

1Cavity Quantum Electrodynamics
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Bedeutung, um die zu untersuchenden Photonen adäquat detektieren zu können, da herkömm-

liche Siliziumlawinendetektoren für viele Anwendungen eine zu geringe Detektionseffizienz auf-

weisen.

Um die Beobachtung von CQED-Effekten zu ermöglichen, wird Licht dreidimensional auf der

Skala der Lichtwellenlänge in einem Resonator hoher Güte eingeschlossen. Hierfür wurden in

den letzten Jahren eine Vielzahl von unterschiedlichen Technologien bezüglich der Quanten-

emitter und der Mikroresonatoren entwickelt. So können Mikroresonatoren z.B. durch Photo-

nische Kristallkavitäten [Pai99, Hap02, Gal10], Mikroscheiben [Pet05, Ren06], Mikrosphären

[Cai00], Mikrotoroide [Arm03] oder auch durch Fabry-Pérot-Mikroresonatoren realisiert wer-

den. Als Basismaterialien finden sowohl Dielektrika [Kah07] als auch Halbleiter aus der Gruppe

der II-VI-Materialien [Loh06] und der III-V-Materialien [Gér96, Gut98, Löf08] Anwendung. Als

Quantenemitter werden in diese Mikroresonatoren in erster Linie selbstorganisierte, nanoska-

lige Halbleiterquantenpunkte oder Defektzentren in Diamant integriert, da diese über atom-

ähnliche, scharfe Emissionslinien verfügen. Mit diesen optisch mithilfe eines makroskopischen

Lasers angeregten Strukturen konnten bereits eine Vielzahl von Experimenten im Bereich der

Licht-Materie-Wechselwirkung durchgeführt werden (z.B. [Gér96, Rei04]), wobei insbesondere

die Realisierung des Regimes der starken Licht-Materie-Wechselwirkung in einem Quantenpunkt-

Mikroresonatorsystem [Rei04, Yos04, Pet05] eine Vielzahl weiterer Experimente stimuliert hat

[Rei06b, Eng07b, Pre07]. Ebenso wurden zahlreiche deterministische Einzelphotonenquellen un-

ter optischer Anregung demonstriert [Mic00, San01, Kan08]. Die Herausforderung liegt hierbei

darin, mittels eines Mikroresonators die Auskopplung der ungerichteten Quantenpunktemission

im Regime der schwachen Wechselwirkung zu steigern, um brillante Lichtquellen zu ermöglichen.

Für eine praktische Integration von solch neuartigen Lichtquellen in Mikroschaltkreise ist jedoch

eine elektrische Anregung der Mikroresonatoren von Nöten. Dies erfordert einen nanoskaligen

elektrischen Kontakt sowie eine spezielle Dotierung, welche die optische Qualität der Mikro-

resonatoren nicht allzu stark reduzieren darf. Zudem ermöglicht die Kontaktierung eines Mi-

krosäulenresonators eine zusätzliche Kontrollmöglichkeit über die Emission der Quantenpunkte

sowie im Falle einer Diodenstruktur den Betrieb als Photodetektor. Das Hauptziel dieser Arbeit

besteht darin, die optischen Eigenschaften von elektrisch kontaktierten und elektrisch betreib-

baren Mikrosäulenkavitäten hinsichtlich ihrer Fähigkeit als neuartige Lichtquellen zu fungieren

zu analysieren und Grundlagenexperimente auf dem Gebiet der CQED durchzuführen. Die un-

tersuchten Mikrosäulenresonatoren basieren auf dem III-V-Halbleitersystem AlAs/GaAs in wel-

cher InxGa1−xAs Quantenpunkte in der aktiven Schicht integriert sind. Hierbei wurden nicht

nur vertikal elektrisch betreibbare zylindrische Mikrosäulenkavitäten mit pin-Struktur, deren

Design konventionellen vertikal emittierenden Laserdioden (VCSELn2 ) ähnlich ist, untersucht,

sondern auch ein Verfahren zur seitlichen Kontaktierung von undotierten Mikrokavitäten entwi-

ckelt. Abbildung 1.1 zeigt zur Veranschaulichung der untersuchten Strukturen sowohl die Skizze

eines vertikal als auch die eines lateral elektrisch kontaktierten Mikrosäulenresonators.

Im Folgenden erfolgt ein kurzer Überblick über die Gliederung dieser Arbeit:

In Kapitel 2 wird zunächst eine Zusammenfassung der für das Verständnis dieser Arbeit notwen-

digen physikalischen Grundlagen gegeben. Ausgehend von einer kurzen Betrachtung der elektro-

2Vertical Cavity Surface Emitting Laser
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(a) (b)

Abbildung 1.1.: Schematische Darstellungen eines vertikal (a) bzw. lateral (b) kontaktierten Mikrosäu-
lenresonators.

nischen und optischen Eigenschaften von Quantenpunkten werden daraufhin die Grundlagen des

dreidimensionalen optischen Einschlusses in Mikrokavitäten erörtert. Des Weiteren erfolgt eine

Einführung auf den Gebieten der Licht-Materie-Wechselwirkung sowie der Photonenstatistik.

Das anschließende Kapitel 3 befasst sich im ersten Teil mit der Technologie der Proben-

herstellung der im Rahmen dieser Arbeit spektroskopisch untersuchten vertikal und lateral

kontaktierten Mikrosäulenresonatoren. Nachfolgend werden im zweiten Teil des Kapitels die

verwendeten spektroskopischen Techniken der Mikrolumineszenzspektroskopie vorgestellt.

Die Präsentation der Ergebnisse der spektroskopischen Untersuchungen beginnt in Kapitel 4

mit einer Analyse der optischen Eigenschaften der seitlich kontaktierten Mikrosäulenkavitäten

hinsichtlich des Einflusses der Prozessierung auf die Quantenpunktemission und die Güte der

Mikrosäulenresonatoren. Ebenso wird in diesem Kapitel die Möglichkeit der Manipulation der

Quantenpunktemission durch ein laterales elektrisches Feld demonstriert. Anschließend wird auf-

gezeigt, dass mittels des lateralen elektrischen Feldes die Feinstrukturaufspaltung der Quanten-

punkte reduziert werden kann. Die Entwicklung solch neuartiger Kontrollmöglichkeiten erfolgt

dabei vor dem Hintergrund möglicher Anwendungen der Exziton-Biexziton-Kaskade als Quelle

verschränkter Photonen [Haf07].

Daraufhin wendet sich die Arbeit der Untersuchung von vertikal elektrisch kontaktierten

Mikrosäulenresonatoren zu, wobei in Kapitel 5 zunächst eine Charakterisierung der grundlegen-

den optischen Eigenschaften unter elektrischer Anregung erfolgt. Hierbei wird insbesondere auf

die optische Güte der Resonatoren eingegangen.

Den Grundlagenuntersuchungen hinsichtlich der optischen Emissionseigenschaften der Mi-

krosäulenresonatoren folgt eine Analyse der Strukturen mittels Photostromspektroskopie in Ka-

pitel 6. Hierbei werden einerseits die Eigenschaften der pin-Dioden als effektive Photodetektoren

zu dienen evaluiert und andererseits die Konkurrenz zwischen Photostrom und Photolumineszenz

studiert. Die Methode der Photostromspektroskopie bietet dabei den Vorteil, dass die Struktu-

ren strikt resonant angeregt werden können, ohne dass eine aufwendige Streulichtunterdrückung

wie in Resonanzfluoreszenzexperimenten von Nöten ist.
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Anschließend wird in Kapitel 7 die schwache Licht-Materie-Wechselwirkung unter elektri-

scher Anregung demonstriert. Der dabei beobachtete Purcell-Effekt mit einem Wert von zehn,

welcher mittels zeitintegrierter Mikrolumineszenzspektroskopie bestimmt wurde, ist der höchste

bisher in der Literatur bekannte Wert unter elektrischer Anregung.

Darüber hinaus kann der Purcell-Effekt auch für die Realisierung von hocheffizienten, elektrisch

betriebenen Mikrolasern eingesetzt werden, indem die spontane Emission effektiv in die La-

sermode eingekoppelt wird. Dabei wird als erstes eine Einführung in die Besonderheiten von

Mikrolasern gegeben und anschließend das Emissionsverhalten von elektrisch betrieben Mikro-

säulenlasern hinsichtlich der Strukturgröße sowie der Photonenstatistik untersucht.

Während im vorangegangenen Kapitel die schwache Licht-Materie-Wechselwirkung Gegen-

stand der Untersuchungen war, so rückt in den folgenden beiden Kapiteln die starke Licht-

Materie-Wechselwirkung in den Mittelpunkt des Interesses.

In Kapitel 8 wird zunächst die Möglichkeit der Kontrolle der optisch angeregten Quantenpunkt-

emission mittels eines elektrischen Feldes entlang der Wachstumsrichtung der Quantenpunkte

über den Stark-Effekt demonstriert. Die dabei gewonnenen Daten werden mit numerischen Si-

mulationen verglichen, wodurch Rückschlüsse auf die Morphologie der Quantenpunkte möglich

werden. Anschließend wird dieses elektro-optische Verfahren dazu genutzt, gezielt einzelne Emis-

sionslinien der Quantenpunkte in Resonanz mit der optischen Mode des Resonators zu bringen,

um eine Licht-Materie-Wechselwirkung im Regime der starken Kopplung zu verwirklichen.

In einer Fortführung der vorangegangenen Experimente zur Licht-Materie-Wechselwirkung unter

elektrischer Anregung wird schließlich in Kapitel 9 erstmals das Regime der starken Kopplung

unter elektrischer Anregung realisiert, wobei eine Analyse der experimentellen Daten mittels

eines kürzlich entwickelten Mastergleichungs-Formalismus erfolgt. Abschließend werden erste

Studien im Regime der starken Kopplung unter Variation der elektrischen Anregungsstärke prä-

sentiert, was im Hinblick auf die Realisierung eines elektrisch betriebenen Mikrolasers mit nur

einem Quantenpunkt als aktivem Material von besonderem Interesse ist [Gér03, Nod06].
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In diesem Kapitel werden die physikalischen Grundlagen der im Rahmen dieser Arbeit durch-

geführten Experimente und Untersuchungen in knapper Form erläutert. Hierzu wird zunächst

auf die speziellen elektronischen und optischen Eigenschaften von Quantenpunkten eingegan-

gen, welche im Rahmen dieser Arbeit als Lichtemitter in Mikrosäulenresonatoren eingesetzt

werden. Anschließend werden die Grundlagen des photonischen Einschlusses in diesen Mikro-

säulenresonatoren dargelegt, bevor daraufhin die für das Verständnis dieser Arbeit notwendigen

theoretischen Aspekte der Licht-Materie-Wechselwirkung und der statistischen Eigenschaften

von Licht dargestellt werden.

2.1. Quantenpunkte und Exzitonen

Unter einem Quantenpunkt (QP) versteht man einen nanoskopischen Cluster von einigen 100

bis mehreren 1000 Atomen aus Halbleitermaterialien in dem der Bewegungsraum der Ladungs-

träger in allen drei Raumdimensionen soweit eingeschränkt ist, so dass Quantisierungseffekte zu

Tage treten. Die Energieniveaus, welche die Ladungsträger einnehmen können sind daher dis-

kret, ähnlich wie bei einem Atom, weshalb teilweise auch die Bezeichnung künstliche Atome für

Quantenpunkte gebräuchlich geworden ist. Quantenpunkte lassen sich durch verschiedene litho-

graphische und selbstorganisierte Verfahren aus vielen Halbleitermaterialien herstellen. Durch

eine geeignete Wahl der Herstellungsmethode und des Materialsystems lassen sich so die opti-

schen und elektronischen Eigenschaften der Quantenpunkte — im Gegensatz zu Atomen — in

einem gewissen Rahmen für die jeweilige Anwendung maßschneidern.

In dieser Arbeit werden ausschließlich InxGa1−xAs Quantenpunkte mit variierendem Indi-

umgehalt x, welche in eine Matrix aus GaAs eingebettet sind, eingesetzt. Diese werden mit-

tels Molekularstrahlepitaxie selbstorganisiert im Stranski-Krastanov-Modus hergestellt [Str39].

Beim Wachstum von InAs mit einer Gitterkonstanten von aInAs = 0,60583 nm auf GaAs mit

aGaAs = 0,5653 nm kommt es aufgrund der Gitterfehlanpassung von etwa 7% zum Aufbau eines

Verspannungsfeldes und zunächst bildet sich eine stark verspannte zweidimensionale Benetzungs-

schicht aus. Erhöht man die Schichtdicke des InAs über einen kritischen Wert hinaus, so wird

unter geeigneten Bedingungen das entstandene Verspannungsfeld abgebaut, indem sich dreidi-

mensionale Inseln, die Quantenpunkte, bilden. Dabei nehmen insbesondere die gegenläufigen

Prozesse der Minimierung der Oberflächenenergie und der mit wachsendem Volumen zuneh-

menden Gitterverspannungen maßgeblichen Einfluss auf den Übergang vom zweidimensiona-

len Wachstum der Benetzungsschicht zum dreidimensionalen Wachstum der Quantenpunkte.

Abbildung 2.1 zeigt eine Transmissionselektronenmikroskop- (TEM-) Aufnahme eines InGaAs-

Quantenpunktes.
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Abbildung 2.1.: TEM-Aufnahme eines InGaAs-Quantenpunktes. Der aus InGaAs bestehende Quanten-
punkt weist einen kleineren Kontrast auf als die umgebende GaAs-Matrix. Die Grenz-
fläche zwischen dem Quantenpunkt und dem umgebenden GaAs ist im rechten Teilbild
nochmals vergrößert dargestellt. TEM-Aufnahmen von M. Kamp.

Die besonderen elektronischen und optischen Eigenschaften der Quantenpunkte resultieren

aus ihrer geringen Größe auf der Skala von wenigen Nanometern und ihrer geringeren Band-

lücke im Vergleich zum umgebenden Volumenhalbleiter. So beträgt die Bandlücke von GaAs bei

Raumtemperatur 1,42 eV, während sie für InxGa1−xAs nahezu quadratisch von x abhängt und

für x=1 auf einen Wert von 0,35 eV absinkt. Durch den sich hieraus ergebenden Bandkanten-

verlauf entsteht im Leitungs- (LB) bzw. Valenzband (VB) ein dreidimensionaler Potentialtopf.

Werden ein Elektron und ein Loch in einer LB- bzw. VB-Potentialsenke eines Quantenpunk-

tes lokalisiert, so bildet sich ein sowohl aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung als auch durch

das Quantenpunktpotential gebundenes Quasiteilchen, das QP-Exziton (X). Im Gegensatz zu

den im Volumenhalbleiter auftretenden Mott-Wannier-Exzitonen besitzen diese keinerlei Trans-

lationsenergie mehr, da ihr Exziton-Bohr-Radius aXB vergleichbar mit der Ausdehnung des Po-

tentialtopfes (≈10 nm-100 nm) ist. Der Exziton-Bohr-Radius lässt sich anhand einer einfachen

Näherung, welche auf dem für die Halbleiterumgebung modifizierten bohrschen Atommodell

basiert, folgendermaßen berechnen [Kli05]:

aXB = aHB
εr
µ

= 0,529Å
εr
µ
. (2.1)

Dabei bezeichnet aHB den bohrschen Radius des Wasserstoffatoms, εr die Dielektrizitätszahl des

Halbleitermaterials und µ die reduzierte effektive Masse des Elektron-Lochpaares. Betrachtet

man die zwei Grenzfälle der InxGa1−xAs-Materialkombination GaAs und InAs so erhält man

aXB,GaAs = 11,2 nm bzw. aXB,InAs = 32,7 nm. Hieran wird offensichtlich, dass die Beweglichkeit

der Ladungsträger im Quantenpunktpotential in drei Raumdimensionen so stark eingeschränkt

wird, dass kein klassischer Wellenzahlvektor ~k mehr angegeben werden kann, weshalb dieser

durch den quantenmechanischen Impulsoperator k̂ ersetzt werden muss1. Aus dieser vollständi-

1Im Folgenden wird die explizite Operatorschreibweise bzw. Vektornotation nur verwendet, falls Verwechslungen
auftreten könnten.
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Abbildung 2.2.: Ladungsträgerkonfigurationen für das neutrale Exziton X, das negative geladene Trion
X− und das positiv geladene Trion X+ sowie das Biexziton XX.

gen Quantisierung der Erwartungswerte in allen drei Raumrichtungen resultiert ein Wegfall der

(quasi-)kontinuierlichen Dispersionsrelation, was sich für als ideal betrachtete Quantenpunkte

in einer deltaförmigen elektronischen Zustandsdichte D(E) sowie diskreten Energieeigenwerten

äußert.

Die elektronischen Bänder im Halbleitermaterial des Quantenpunktes ergeben sich durch

Wechselwirkung der äußersten s- und p-Atomorbitale. Hierbei besitzt das Leitungsband eine

s-artige Symmetrie und ist zweifach spinentartet. Aufgrund der p-Symmetrie des Valenzbandes

existieren drei Valenzbänder: das Schwerloch-, das Leichtloch- und das sogenannte Split-Off -

Band, für welche ebenfalls jeweils eine zweifache Spinentartung auftritt. Für verschwindende

Wechselwirkung wären die drei Valenzbänder bei k = 0 entartet. Jedoch wird zum einen das

Split-Off-Band wegen der Spin-Bahn-Wechselwirkung und das Leichtlochband aufgrund von Ver-

spannungseffekten in den Quantenpunkten energetisch abgesenkt, weshalb im Folgenden nur die

optischen Übergänge vom Leitungsband zum Schwerlochband betrachtet werden.

QP-Exzitonen lassen sich näherungsweise als Zwei-Niveau-System ähnlich wie bei einem Atom

beschreiben. Der Grundzustand entspricht hierbei dem leeren Quantenpunkt ohne angeregtes

Elektron bzw. Loch und der angeregte Zustand einem Quantenpunkt in dem sich ein Exzi-

ton befindet. Dieser angeregte Zustand kann unter Berücksichtigung der Auswahlregeln unter

Aussendung eines Photons in den Grundzustand übergehen. Diese Emissionslinien sind jedoch

nicht deltaförmig, sondern besitzen aufgrund der Energie-Zeit-Unschärfe sowie Dephasierungs-

prozessen die Form einer Lorentz-Kurve mit einer typischen Halbwertsbreite von einigen Mi-

kroelektronenvolt [Bay02a]. Obwohl man sich bei der Betrachtung des QP-Exzitons häufig auf

einen angeregten Zustand beschränkt, können in Analogie zum Schalenmodell des Atoms meh-

rere angeregte Zustände existieren, welche mit aufsteigender Energie mit den Buchstaben s, p,

d. . . bezeichnet werden [Ban99]. Neben dem bisher betrachteten elektrisch neutralen QP-Exziton

X, bei welchem der Quantenpunkt mit jeweils einem Elektron bzw. Loch im Leitungs- bzw.

Valenzband besetzt ist, können sich auch noch weitere Ladungsträger in ein und demselben

Quantenpunkt aufhalten und sogenannte Mehrteilchenzustände bilden, welche in Abbildung 2.2

veranschaulicht werden. Befindet sich ein zusätzliches Elektron im Leitungsband bzw. ein wei-
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teres Loch im Valenzband, so können sich einfach negativ oder positiv geladene exzitonische

Zustände bilden, welche als negatives Trion X− und positives Trion X+ bezeichnet werden. Ent-

halten sowohl das Valenz- als auch das Leitungsband einen weiteren Ladungsträger, so spricht

man vom Biexziton XX. Aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung der Teilchen untereinander

und der Austauschwechselwirkung besitzen die Rekombinationsenergien dieser Mehrteilchenzu-

stände alle leicht unterschiedliche Werte, so dass die Emissions- bzw. Absorptionsspektren eines

einzelnen Quantenpunktes eine Vielzahl von Linien aufweisen können [Bay00, Fin01b].

Die Lage und der Abstand der Energieniveaus der Elektronen und Löcher sowie weitere Ei-

genschaften der Quantenpunkte werden entscheidend von der räumlichen Struktur des Ein-

schlusspotentials geprägt, wodurch diese von der genauen Morphologie der Quantenpunkte,

wie Materialzusammensetzung, Größe und Form abhängen. Da dieses Potential gegenüber dem

Wasserstoff-Atom eine drastisch reduzierte Symmetrie besitzt, sind rein analytische Lösungen

dieses Problems nicht möglich und direkte Analogien zwischen Quantenpunkt und Atom in ihrer

Gültigkeit stets zu hinterfragen. Jedoch können numerische quantenmechanische Berechnungen

herangezogen werden, um die Eigenschaften der Quantenpunkte zu simulieren [Gru95, Hac02]. In

Kapitel 8 werden die Ergebnisse solcher numerischer Simulationen präsentiert, anhand derer in

Verbindung mit spektroskopisch gewonnenen Daten ein Einblick in die chemische Komposition

der im Experiment verwendeten Quantenpunkte gewonnen werden kann.

2.1.1. Feinstrukturaufspaltung

Betrachtet man ein hochaufgelöstes Spektrum eines QP-Exzitons X, so fällt auf, dass dieses

oft aus einem Dublett von zwei linear polarisierten Komponenten besteht. In diesem Abschnitt

werden sowohl die zugrunde liegenden Ursachen, als auch die hieraus resultierenden Konse-

quenzen für die Anwendung von Quantenpunkten als Quellen verschränkter Photonen in der

Quanteninformationstechnologie diskutiert.

Aufgrund der zweifachen Spinentartung des Elektrons im Leitungsband mit dem Drehim-

puls in Wachstumsrichtung se,z = ±1/2 und dem ebenfalls zweifach spinentarteten Loch im

Schwerlochband mit dem Drehimpuls jh,z = ±3/2 ergibt sich für einen idealen Quantenpunkt

eine vierfache Entartung des Exzitonenzustandes mit den Gesamtdrehimpulsen SX,z = ±1,± 2.

Unter Berücksichtigung der Auswahlregel für einen Dipolübergang von |∆SX,z| = 1 kön-

nen von diesen vier Kombinationen nur diejenigen unter Aussendung eines Photons rekom-

binieren, deren Gesamtdrehimpulsänderung ±1 beträgt. Diese Zustände werden im Allgemei-

nen als helle (Bright-)Zustände bezeichnet, wohingegen die dipolverbotenen Übergänge dunkle

(Dark-)Zustände genannt werden.

Aufgrund der Spin-Austauschwechselwirkung zwischen Elektron und Loch kommt es jedoch zu

einer Aufhebung der Entartung der Spinzustände, wobei die Wechselwirkung in Quantenpunkten

durch folgenden Hamilton-Operator HAustausch beschrieben werden kann [Bay02b]:

HAustausch = −
∑

i=x,y,z

(aiJh,i ·Se,i + biJ
3
h,i ·Se,i). (2.2)

Hierbei bezeichnen Jh,i und Se,i die Operatoren der Gesamtdrehimpulse des Lochs bzw. des

Elektrons. Die Koeffizienten ai und bi sind abhängig vom Material und der Geometrie und für
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Abbildung 2.3.: Schematische Darstellung der Energieniveaus eines Exzitons X sowie eines Biexzitons XX
in Abhängigkeit von der Spin-Austauschwechselwirkung und des Symmetriegrades. Für
zylindrische Symmetrie (D2D) spalten lediglich die dunklen Zustände (Dark -Exziton)
auf, während durch eine weitere Symmetriereduktion (<D2D), z.B. durch die wachs-
tumsbedingte leichte Asymmetrie der Quantenpunkte die Entartung der hellen Zustän-
de (Bright-Exziton) ebenfalls aufgehoben wird. Πx und Πy bezeichnen die zwei linearen
Polarisationsrichtungen des jeweiligen Übergangs. Eine detailliertere Erläuterung findet
sich im Text.

niederdimensionale Systeme wie Quantenpunkte im Allgemeinen voneinander verschieden.

Durch die Spin-Austauschwechselwirkung kommt es zunächst zu einer Aufspaltung des ursprüng-

lich vierfach entarteten Exzitonenzustandes in zwei Anteile mit SX,z = ±1 und SX,z = ±2,

wobei die dunklen Zustände unabhängig von der Symmetrie nochmals aufspalten. Dieses Sys-

tem besitzt die Symmetriegruppe D2D. Darüber hinaus kommt es durch eine Anisotropie der

Quantenpunkte in der Ebene senkrecht zur Wachstumsrichtung zu einer erneuten Reduzierung

der Symmetrie, wodurch die hellen Zustände um den Betrag δ1 = 0,75(bx + by) aufspalten.

Dies ist die Ursache der im Photolumineszenzspektrum der Quantenpunkte beobachteten Fein-

strukturaufspaltung (FSS2). Beim Übergang zwischen diesen Zuständen werden orthogonal zu

einander linearpolarisierte Photonen ausgesandt. Die Aufspaltungen δ0 zwischen dem Bright-

und dem Dark-Zustand bzw. die Aufspaltung δ2 zwischen den beiden Dark-Zuständen selbst

betragen δ0 = 1,5(az + 2,25bz) und δ2 = 0,75(bx + by). In Abbildung 2.3 werden die beteiligten

Energieniveaus des Exzitons sowie das Energieniveau des Biexzitons schematisch illustriert. An

diesem Schema wird auch ersichtlich, dass vom Zerfall des selbst nicht aufgespaltenen Biexzitons

stammende Photonen ebenfalls zwei unterschiedliche Energien bzw. Polarisationen besitzen, da

der Zerfall über die beiden Zustände des Bright-Exzitons verläuft. Diese Aufspaltung hinsichtlich

der Energie des Bright-Exzitons erweist sich als hinderlich für die Erzeugung von verschränkten

Photonen aus der Exziton-Biexziton-Kaskade, da hierdurch der Zerfallsweg eines Photons der

Kaskade nachvollziehbar wird [Ben00].

2Fine Structure Splitting
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Abbildung 2.4.: Schematische Darstellung des QCSE: Die Abbildung zeigt schematisch den Bandkanten-
verlauf eines Quantenpunktes und dessen unterste Energieniveaus sowie die dazugehö-
rigen Wellenfunktionen von Elektron und Loch für verschwindende (links) und endliche
(rechts) elektrische Feldstärken F . Aufgrund der durch das elektrische Feld induzierten
Verkippung von Leitungs- (VB) und Valenzband (LB) wird die Rekombinationsenergie
des Exzitons E0 um die Stark-Verschiebung ∆EQCSE abgesenkt.

Jedoch kann die Feinstrukturaufspaltung u. a. durch den Stark-Effekt reduziert werden, was im

Rahmen dieser Arbeit an seitlich kontaktierten Mikrosäulenresonatoren in Kapitel 4 untersucht

wird. Die Grundlagen des Stark-Effekts in niederdimensonalen Halbleiterstrukturen werden im

nächsten Abschnitt diskutiert.

2.1.2. Der Stark-Effekt in niederdimensionalen Systemen

Der aus der Atomphysik bekannte Stark-Effekt, bei dem durch das Anlegen eines externen elek-

trischen Feldes eine Verschiebung der Energieniveaus eines Atoms verursacht wird, tritt auch

in niederdimensionalen Halbleiterstrukturen, wie Quantenpunkten, Quantendrähten und Quan-

tenfilmen auf. Aufgrund des in diesen Systemen vorkommenden Einschlusses der Ladungsträger

ist für dieses Phänomen auch die Bezeichnung Quantum Confined Stark Effect (QCSE) üblich

geworden.

Setzt man einen Halbleiter einem elektrischen Feld aus, so kommt es aufgrund der Wech-

selwirkung der Ladungsträger zu einer Verkippung des Leitungs- und Valenzbandes. Während

hierdurch die im Volumenhalbleiter auftretenden Mott-Wannier-Exzitonen bereits bei sehr klei-

nen Feldstärken ionisiert werden, bleiben die Exzitonen in einem Quantenpunkt aufgrund des

dreidimensionalen Potentialtopfes in dem sie sich befinden weiterhin lokalisiert. Jedoch wird we-

gen der entstehenden Bandverkippung die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der Elektronen- und

Lochwellenfunktionen zu den Potentialwänden hin verschoben, was in Abbildung 2.4 schema-

tisch dargestellt ist. Durch den resultierenden gekippten Verlauf der Bandkante wird die Emissi-

onsenergie E0 des Exzitons um die Energie ∆EQCSE reduziert. Quantitativ lässt sich der QCSE

analog wie der Stark-Effekt in der Atomphysik durch einen störungstheoretischen Ansatz erfas-

sen, indem man das elektrische Feld als kleine Störung gegenüber dem ursprünglichen System

betrachtet. Dabei wird von einem gleichförmigen elektrischen Feld entlang einer Koordinaten-
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richtung x ausgegangen. Der Hamilton-Operator des Gesamtsystems HQCSE ergibt sich somit

zu

HQCSE = H0 +HS (2.3)

als die Summe des ungestörten Potentials des Ladungsträgers im Quantenpunkt H0 und der

potentiellen Energie der Ladungsträger im elektrischen Feld HS = eFx. Die Energieeigenwerte

Ei des Gesamtsystems erhält man mittels eines zeitunabhängigen störungstheoretischen Ansatz

zweiter Ordnung durch Entwicklung nach den Energieeigenwerten E
(0)
i und den Wellenfunktio-

nen Ψ
(0)
i des ungestörten Systems:

Ei = E
(0)
i + eF 〈Ψ(0)

i |x|Ψ
(0)
i 〉+ e2F 2

∑
i 6=j

∣∣∣〈Ψ(0)
i |x|Ψ

(0)
j 〉
∣∣∣2

E
(0)
i − E

(0)
j

. (2.4)

Vereinfacht man diesen Ausdruck, so erhält man für den Grundzustand des Elektrons (i=1) die

von der Feldstärke abhängige Energie in folgender Form

Ee(F ) = Ee(0) + eF 〈xe〉+ βeF
2, (2.5)

wobei 〈xe〉 den Erwartungswert der Elektronenwellenfunktion bezeichnet und βe für die Polari-

sierbarkeit des Elektrons steht. Führt man einen analogen Ausdruck für die Lochwellenfunktion

ein, so lässt sich die Rekombinationsenergie des Exzitons durch

E(F ) = E0 + pF − βF 2 (2.6)

ermitteln. Dabei bezeichnet p = e(〈xe〉 − 〈xh〉) das permanente Dipolmoment und −(βh + βe)

die Polarisierbarkeit des QP-Exzitons.

2.2. Optischer Einschluss in Mikrosäulenresonatoren

Um die Wechselwirkung zwischen Licht und Materie in Form von Quantenpunkten zu ver-

stärken, können diese in einen Mikroresonator eingebettet werden. In einer solchen Struktur

erfolgt ein dreidimensionaler Lichteinschluss auf der Skala der Lichtwellenlänge und die photo-

nische Modendichte wird gegenüber dem freien Raum stark modifiziert. Hierdurch lässt sich die

elektromagnetische Umgebung der Quantenpunkte für CQED-Experimente maßschneidern. Im

Idealfall eines perfekten dreidimensionalen Einschlusses der elektromagnetischen Welle nimmt

die optische Zustandsdichte diskrete δ-förmige Werte an. In der Realität existieren jedoch keine

rein deltaförmigen photonische Zustandsdichten, da die Lebensdauern der Photonen im Re-

sonator aufgrund diverser Verlustkanäle endlich sind. In der vorliegenden Arbeit werden aus-

schließlich zylindrische Fabry-Pérot-Mikrosäulenresonatoren auf der Basis von GaAs und AlAs

untersucht. Diese ähneln in ihrem Aufbau vertikal emittierenden Laserdioden (VCSELn) und

zeichnen sich insbesondere durch eine stark gerichtete Emission senkrecht zur Probenoberfläche

aus. Der vertikale photonische Einschluss in diesen Strukturen wird durch zwei Bragg-Spiegel
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2 µm

Abbildung 2.5.: REM-Aufnahmen einer Gruppe von Mikrosäulenresonatoren mit 3µm Durchmesser (a)
sowie eine Detailaufnahme eines einzelnen Mikrosäulenresonators mit einem Durchmes-
ser von 1,7µm (b). Das linke Teilbild (b) zeigt zudem einen vergrößerten Ausschnitt im
Bereich der Kavität.

(DBR3) erzielt, zwischen denen die Kavität mit der aktiven Schicht aus Quantenpunkten ein-

gebettet ist. Durch die Strukturierung von Mikrosäulen in die planare Halbleiterschichtstruk-

tur wird aufgrund der internen Totalreflektion am Übergang vom Halbleiter zum umgebenden

Medium ein lateraler photonischer Einschluss realisiert. Abbildung 2.5 (a) zeigt exemplarische

Rasterelektronenmikroskop- (REM-) Aufnahmen einer Gruppe von Mikrosäulenresonatoren mit

3µm Durchmesser sowie eine Detailaufnahme einer Struktur mit 1,7µm Durchmesser (Abbil-

dung 2.5 (b)) in der zusätzlich ein Ausschnitt im Bereich der Kavität vergrößert dargestellt ist.

Die folgenden zwei Abschnitte erläutern in knapper Form die physikalischen Grundlagen des

dreidimensionalen photonischen Einschlusses in Fabry-Pérot-Mikrosäulenresonatoren, wobei zu-

nächst auf den vertikalen Einschluss durch die planaren DBR und anschließend auf den dreidi-

mensionalen photonischen Einschluss in den hieraus hergestellten Mikrosäulenresonatoren ein-

gegangen wird. Daraufhin erfolgt des Weiteren eine detaillierte Diskussion der verschiedenen

Verlustmechanismen in Mikrosäulenresonatoren.

2.2.1. Vertikaler photonischer Einschluss

Grundlage der Mikrosäulenresonatoren sind planare, mittels Molekularstrahlepitaxie gewach-

sene Resonatorstrukturen. Diese bestehen, wie bereits erwähnt, aus einem oberen und einem

unteren DBR zwischen denen sich die Kavität mit der aktiven Schicht aus Quantenpunkten be-

findet. Bei den Bragg-Spiegeln handelt es sich um hochreflektierende Interferenzspiegel, welche

jeweils aus einer alternierenden Abfolge von Schichten aus einem Material mit hohem und nied-

rigem Brechungsindex aufgebaut sind. Abbildung 2.6 (a) veranschaulicht eine solche Struktur

anhand einer Skizze. Im vorliegenden Fall besitzt GaAs mit nGaAs = 3,542 4 einen größeren

3Distributed Bragg Reflector
4bei 300 K und 950 nm; aus Referenz [Pal85]
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Abbildung 2.6.: (a) Schematische Darstellung der Schichtabfolge in einem DBR. (b) Ein für Raumtem-
peratur simuliertes Reflektionsspektrum einer planaren Mikroresonatorstruktur mit 23
(27) Spiegelpaaren aus AlAs/GaAs im oberen (unteren) Bragg-Spiegel. Man erkennt
deutlich die Resonanz bei λC = 950 nm sowie das darum zentrierte etwa 100 nm breite
Stoppband mit einer Reflektivität nahe 100%.

Brechungsindex als AlAs mit nAlAs = 2,958 5. Wählt man die Dicke jeder Halbleiterschicht zu
λC

4nGaAs,AlAs
, so können auf Grund der Phasendifferenz und des Phasensprungs zwei an aufeinan-

der folgenden Schichten reflektierte Strahlen mit der Wellenlänge λC konstruktiv interferieren.

An jedem GaAs/AlAs-Schichtpaar wird zwar nur ein Teil des einfallenden Lichtes reflektiert,

jedoch konvergiert die Reflektivität eines DBR mit steigender Schichtzahl m schnell gegen 1 wie

man leicht erkennt, wenn man die Gesamtreflektiviät R der Struktur betrachtet [Li03]:

√
R =

1− ns
n0

(
nAlAs
nGaAs

)2m

1 + ns
n0

(
nAlAs
nGaAs

)2m . (2.7)

Hierbei muss jedoch beachtet werden, dass Gleichung 2.7 nur für senkrechten Lichteinfall und für

Licht der Resonanzwellenlänge λC gilt. n0 und ns bezeichnen den Brechungsindex für das Medi-

um unter- bzw. oberhalb des betrachteten DBRs. Darüber hinaus erkennt man an Gleichung 2.7,

dass es vorteilhaft ist zwei Materialien mit einem möglichst großen Brechungsindexunterschied

zu verwenden, da so R mit m schneller ansteigt als bei einem kleineren Unterschied. Eine voll-

ständige mathematische Modellierung einer Resonatorstruktur bestehend aus den zwei DBRs

und der eingeschlossenen Kavität lässt sich mit der Transfermatrixmethode durchführen. Mit-

tels dieser kann man für ein gegebenes λC die Höhe der Kavität hC sowie die Anzahl und die

notwendige Dicke der Spiegelpaare dAlAs bzw. dGaAs für eine gewünschte Reflektivität exakt

modellieren (z.B. [Kak07]).

Abbildung 2.6 (b) zeigt ein mittels der Transfermatrixmethode simuliertes Reflektionsspektrum

eines planaren Mikroresonators mit einer Spiegelanzahl von 23 (27) im oberen (unteren) DBR.

5bei 300 K und 950 nm; aus Referenz [Geh00]
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Aufgrund der asymmetrischen Anzahl der Spiegelpaare wird erreicht, dass das Licht den Resona-

tor bevorzugt durch den oberen DBR verlässt und somit im Experiment eine effiziente Detektion

des Signals gewährleistet wird. Man erkennt in Abbildung 2.6 (b), dass in einem etwa 100 nm

breiten Wellenlängenbereich um die Resonanzwellenlänge λC eine Reflektivität von nahe 100%

erzielt wird. In diesem auch als Stoppband bezeichneten Spektralbereich wird die Modendichte

stark reduziert. Außerhalb des Stoppbandes oszilliert die Reflektivität aufgrund von Interferenz-

effekten und fällt anschließend ab. Die spektrale Breite dieses Stoppbandes wird im Wesentlichen

durch den Brechungindexkontrast von AlAs und GaAs bestimmt.

2.2.2. Dreidimensionaler photonischer Einschluss

Während der vertikale photonische Einschluss durch die DBR erzielt wird, erfolgt durch die

Strukturierung von zylinderförmigen Mikrosäulenresonatoren in die planare Schichtstruktur auf-

grund der Totalreflektion am Übergang vom Halbleiter zum umgebenden, optisch dünneren

Medium ein lateraler Lichteinschluss. Die in einem solchen Mikrosäulenresonator auftretenden

Moden sind aufgrund des resultierenden dreidimensionalen Lichteinschlusses diskret. Die ener-

getische Lage der Moden eines solchen Wellenleiters und deren laterale Feldverteilung lassen sich

ausgehend von der Wellengleichung

(∆ + q2)E(~r) = 0 (2.8)

ermitteln. Hierbei bezeichnet q2 = k2neff − k2
0 die Wellenzahl des Lichtes im Resonator, wobei

neff den effektiven Brechungsindex in z-Richtung darstellt, welcher sich mithilfe der Trans-

fermatrixmethode bestimmen lässt und k0 die Wellenzahl der planaren Struktur repräsentiert.

E(~x) steht für das elektrische Feld im Resonator. Diese Differentialgleichung lässt sich durch

Variablenseparation lösen. Aufgrund der Geometrie der betrachteten Struktur ist es hierbei für

die Ermittlung der transversalen Komponenten sinnvoll mit Zylinderkoordinaten zu arbeiten.

Hierdurch erhält man folgenden Ansatz für E(~r):

E(~r) = E(z)E(r)E(φ). (2.9)

Nach Separation der z-Komponente muss folgende transversale Wellengleichung

(∆t + q2)Ez(r,φ) = 0 (2.10)

erfüllt sein, wobei ∆t für den transversalen Anteil des Laplace-Operators in Zylinderkoordinaten

steht:

∆t =
1

r

∂

∂r

(
r
∂

∂r

)
+

1

r2

∂2

∂φ2
. (2.11)

Der Separationsansatz liefert für die φ-Abhängigkeit die Lösung Eφ(φ) = e±iνφ mit ν ∈ N0.

Für die r-Abhängigkeit erhält man die besselsche Differentialgleichung, welche im Inneren des
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Abbildung 2.7.: Nach Gleichung 2.15 berechneter theoretischer Verlauf der Eigenenergien der optischen
Resonatormoden in Abhängigkeit des Durchmessers.

Resonators für r < rC mittels der Bessel-Funktion Jν der Ordnung ν gelöst wird durch Ez(r) =

Jν(qr). Die Lösung der linearen Differentialgleichung (2.10) lautet somit

Ez(r,φ) = CJν(qr)e±iνφ, (2.12)

wobei C eine Konstante darstellt.

Um die Energieeigenwerte des Systems auszurechnen, muss man die Randbedingung der Wel-

lenausbreitung analysieren. Hierfür wird zunächst ein idealer Resonator betrachtet, bei dem die

Transversalkomponente des elektrischen Feldes an der Seitenwand des Mikrosäulenresonators

bei r = rC gänzlich verschwindet und somit gilt:

Ez(r) = Jν(qrC) = 0. (2.13)

Mit dieser Annahme erhält man folgendes Randwertproblem

χν,l =
√
k2neff − k2

0, (2.14)

wobei χν,l die l-te Nullstelle der Bessel-Funktion der Ordnung ν bezeichnet. Durch Auflösen

nach der Wellenzahl k und die Umrechnung in Energieeinheiten erhält man schließlich die Ener-

gieeigenwerte:

EC =

√
E2

0 +
~2c2χ2

ν,l

εGaAsr2
C

. (2.15)

Hierbei bezeichnet ~ die plancksche Konstante, c die Lichtgeschwindigkeit und εGaAs die

materialspezifische Dielektrizitätszahl. Abbildung 2.7 zeigt die Energieeigenwerte der optischen

Moden für einen Durchmesserbereich zwischen 0,8µm und 4µm. Anhand dieser Berechnungen

wird deutlich, dass die Modenenergie und der Abstand zwischen den einzelnen Moden mit stär-

ker werdendem photonischen Einschluss zunehmend größer wird.

Für die Untersuchungen im Bereich der Licht-Materie-Wechselwirkung spielt die elektrische Feld-

stärke der optischen Mode am Ort des Emitters eine entscheidende Rolle, wie in Abschnitt 2.3
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Abbildung 2.8.: Graphische Darstellung der normierten Intensitätsverteilung des elektrischen Feldes im
Resonator entlang einer lateralen Achse (a) sowie als Konturdarstellung für den Quer-
schnitt durch das Zentrum der Kavität (b) für die Grundmode (Bessel-Funktion 0. Ord-
nung, 1. Nullstelle).

näher erläutert wird. Aufgrund der getroffenen Annahmen lässt sich die Feldstärke im Mikrore-

sonator folgendermaßen abschätzen

Ez(r) ∝ Jν(qrC) (2.16)

und die Intensiätsverteilung im Resonator sich durch |Ez(r)|2 berechnen. Zur Veranschaulichung

der Verteilung der Intensität im Resonator wurde diese für die Grundmode (Bessel-Funktion 0.

Ordnung, 1. Nullstelle) in Abbildung 2.8 graphisch anhand eines Schnittes entlang des Radius

sowie in einer Konturdarstellung dargestellt. An dieser Graphik wird deutlich, dass sich das

Maximum des elektrischen Feldes im Zentrum des Resonators befindet und nach außen hin

sehr schnell abfällt. Deswegen ist es für die Beobachtung von Phänomenen der Licht-Materie-

Wechselwirkung äußerst wichtig, dass sich der zu untersuchende Quantenpunkt lateral gesehen

möglichst im Resonatorzentrum befindet.

2.2.3. Der Qualitäts-Faktor

Ein Maß für die Güte des optischen Einschlusses und der Lebensdauer der Photonen in der Ka-

vität ist der Qualitäts-Faktor (Q-Faktor), welcher als Quotient von Energie EC und Linienbreite

γC der betrachteten Mode definiert ist:

Q =
EC
γC

. (2.17)

Unter Berücksichtigung der heisenbergschen Unschärferelation lässt sich der Q-Faktor auch

als die dissipierte Energie der elektromagnetischen Welle pro Resonatorumlauf auffassen. Bei

einem realen Mikrosäulenresonator tragen mehrere Prozesse zu den Verlusten bei, die sich
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durch Summation über die Verlustraten Q−1
i der einzelnen Verlustkanäle berücksichtigen lassen

[Riv99, Eng06]:
1

Q
=

1

QIntrinsisch
+

1

QRandstreuung
+

1

QAbsorption
. (2.18)

� Der erste Faktor Q−1
Intrinsisch beschreibt die intrinsischen Verluste aufgrund der endlichen

Reflektivitäten.

� Des Weiteren treten in realen Resonatoren Verluste durch Streuung an den Seitenflan-

ken der Mikrosäulenresonatoren auf, da das elektrische Feld an den Seitenwänden endlich

ist. Diese Verluste lassen sich durch Q−1
Randstreuung = ηJ2

0 (qrC)/rC quantifizieren. Hier-

bei bezeichnet η eine phänomenologische Proportionalitätskonstante, welche die Güte der

Oberfläche des Mikrotürmchens beschreibt. J0(qrC) steht für die Bessel-Funktion nullter

Ordnung, welche die Intensitätsverteilung der Grundmode des elektrischen Feldes in einem

Resonator mit Durchmesser rC beschreibt.

� Der letzte Term Q−1
Absorption berücksichtigt Absorptionsverluste durch die Quantenpunkte

und in den DBR [Böc08].

2.3. Grundlagen der Licht-Materie-Wechselwirkung

Die Wechselwirkung zwischen Licht und Materie lässt sich im Rahmen der Quantenelektrody-

namik in Kavitäten (CQED) beschreiben. Gegenstand der Betrachtungen der CQED sind die

Auswirkungen, welche eine Veränderung der elektromagnetischen Umgebung durch die Platzie-

rung eines Emitters, z.B. eines Atoms, Ions oder eines Quantenpunktes, in einem Resonator auf

dessen Emissionseigenschaften hervorruft.

Die ersten erfolgreichen Experimente auf dem Gebiet der CQED fanden an Atomen und Ionen

in Mikrowellen- oder auch optischen Resonatoren statt (z.B. [Goy83, Bru96]). Bei diesen Versu-

chen wurden beispielsweise einzelne Atome mit speziellen Dipolfallen in einer Kavität lokalisiert,

jedoch ist die Aufenthaltsdauer eines einzelnen Emitters im Resonator stark begrenzt, so dass

ständig neue Atome zugeführt werden müssen. Deshalb erweisen sich solche Systeme insbesonde-

re für praktische Anwendungen als ungeeignet. Diese Problematik von nicht ortsfesten Emittern

umgeht man in CQED-Systemen auf Halbleiterbasis bestehend aus einem Mikroresonator, in

welchen Quantenpunkte als Emitter integriert sind.

Ausgangspunkt der nachfolgenden Betrachtungen sind ein idealisiertes QP-Exziton als Zwei-

Niveau-System, das in einem Mikroresonator platziert ist, dessen räumliche Abmessungen im

Bereich der Wellenlänge des optischen Übergangs des Zwei-Niveau-Systems liegen. Durch diese

Dimensionierung des Resonators tritt eine Verstärkung der Wechselwirkung der beiden Sys-

teme auf. Ein solches Emitter-Resonator-System ist in Abbildung 2.9 schematisch dargestellt.

Grundsätzlich unterscheidet man zwei Regime der Licht-Materie-Wechselwirkung in Abhän-

gigkeit von der Stärke der Interaktion. Befindet sich das Zwei-Niveau-System anfänglich im

angeregten Zustand, so geht es nach einer charakteristischen Zeit τrad = h/γX durch die spon-

tane Emission eines Photons in den zunächst “leeren“ Resonator in den Grundzustand über.

Für eine hinreichend hohe Resonatorgüte und Kopplungsstärke g (siehe Abschnitt 2.3.2) ver-

weilt das emittierte Photon ausreichend lange in der Kavität, um von dem Zwei-Niveau-System
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Abbildung 2.9.: Schematische Veranschaulichung eines CQED-Systems basierend auf einem optischen
Resonator und einem Zwei-Niveau-System. Die Interaktion zwischen dem Emitter und
dem elektromagnetischen Feld im Resonator wird wesentlich durch die Wechselwirkungs-
konstante g und den Resonatorverlusten γC sowie der Dephasierung des Emitters γrad
geprägt.

reabsorbiert werden zu können. Somit wird der Prozess der spontanen Emission reversibel und

gleichzeitig tritt eine quantenmechanische Verschränkung zwischen den Basiszuständen des Zwei-

Niveau-Systems und der elektromagnetischen Vakuummode des Resonators auf. Die bei diesem

kohärenten Energieaustausch zwischen dem Emitter und dem Vakuumfeld der Resonatormode

auftretenden Vakuum-Rabi-Oszillationen sind charakteristisch für dieses als starke Kopplung

bezeichnete Regime. Wegen den hohen technologischen Anforderungen an das System konnte

die starke Wechselwirkung in halbleiterbasierten QP-Mikroresonatorsystemen erst vor wenigen

Jahren erstmals beobachtet werden [Rei04, Yos04, Pet05]. Aus technologischer Sicht erweist sich

das Regime der starken Wechselwirkung deshalb als besonders interessant, da ein stark koppeln-

des QP-Mikroresonatorsystem als quantenmechanische Schnittstelle zwischen einem ortsfesten

Qubit und einem propagierenden flying Qubit in der Quanteninformationstechnologie zur An-

wendung kommen kann [Ima99, Bri00]. Aufgrund der endlichen Güte jedes realen Systems ver-

laufen die Vakuum-Rabi-Oszillationen jedoch gedämpft, da jedes Photon nach einer endlichen

Zeit aus dem Resonator hinaus dissipiert. Ist jedoch die Dämpfung so groß, dass das Photon die

Kavität wieder verlässt bevor es von dem Emitter reabsorbiert werden kann, so liegt das Regime

der schwachen Kopplung vor. In diesem Fall kommt es zu einer Veränderung der Modendich-

te durch den Resonator, wodurch die Lebensdauer der spontanen Emission beeinflusst werden

kann.

Dieses Unterkapitel ist wie folgt gegliedert: Zunächst wird das fundamentale Basismodel zur

Beschreibung der starken Licht-Materie-Wechselwirkung erläutert und anschließend eine spezi-

ellere, auf Halbleitersysteme angepasste Theorie zur Beschreibung der starken Kopplung vor-

gestellt. Anknüpfend daran erfolgt eine Diskussion der Eigenschaften eines Systems im Bereich

der schwachen Kopplung, wobei insbesondere auf den sogenannten Purcell-Faktor ausführlich

eingegangen wird.

2.3.1. Jaynes-Cummings Modell der starken Kopplung

Eine grundlegende quantenmechanische Beschreibung der Licht-Materie-Wechselwirkung im

Rahmen der CQED ermöglicht das Jaynes-Cummings-Modell, welches im Folgenden in knapper
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Form präsentiert wird. Dieses Modell betrachtet ein idealisiertes Zwei-Niveau-System als Emit-

ter und eine einzelne ungedämpfte Mode des quantisierten elektrischen Feldes im Resonator,

welche aufgrund von Fluktuationen elektrischer Ladungen durch deren elektrische Feldkompo-

nente aneinander koppeln. Hierbei werden sowohl das Zwei-Niveau-System mit dem Grundzu-

stand |g〉 bzw. dem angeregten Zustand |e〉 als auch das Lichtfeld mit den Fock-Zuständen |n〉
als quantenmechanische Oszillatoren mit den Frequenzen ωX bzw. ωC aufgefasst. Die über das

elektrische Feld vermittelte Wechselwirkung wird durch die potentielle Energie des erstens Terms

der Multipolentwicklung des elektrischen Feldes — des Dipolterms — berücksichtigt. Der resul-

tierende Jaynes-Cummings-Hamilton-Operator, welcher sich aus dem Hamilton-Operator der

elektromagnetischen Mode HMode, dem des Zwei-Niveau-Systems HEmitter sowie dem Wechsel-

wirkungsterm HWW zusammensetzt, hat folgende Gestalt:

HJC = HEmitter +HMode +HWW = ~ωXσ+σ− + ~ωCa†a+ g(σ−a† + σ+a). (2.19)

Hierbei bezeichnen σ+ und σ− die Pseudospinoperatoren des Emitters und a, a† die Erzeugungs-

und Vernichtungsoperatoren des Lichtfeldes. Die Kopplungskonstante g im Wechselwirkungs-

term bestimmt die Stärke der Interaktion und wird durch g = |〈~d ·
~E(~r0)〉| über das Dipolmoment

~d und die elektrische Feldstärke ~E(~r0) am Ort des Emitters ~r0 bestimmt. Für ein gekoppeltes

QP-Exziton-Resonator-System lässt sich g im Fall, dass der Emitter sich am Maximum des

elektrischen Feldes befindet mit der Oszillatorstärke des Quantenpunktes f = 2mωXd
2/(e2~)

ausdrücken als [And99]

g =

√
~2πe2

4πεεrm0

f

VM
, (2.20)

wobei m0 für die freie Elektronenmasse, ε und εr für die Vakuum- bzw. materialspezifische

Dielektrizitätskonstante und VM für das effektive Modenvolumen des Resonators steht.

Die Realteile der Eigenwerte der Gleichung 2.19 für einen Einzelphotonenprozess lauten dabei:

E± =
1

2
~(ωC + ωX)±

√
g2 −

(
~ (ωC − ωX)

4

)2

. (2.21)

Im Folgenden werden nun kurz diese Eigenwerte und die zugehörigen Eigenzustände des Jaynes-

Cummings-Hamilton-Operators diskutiert.

Über den Wechselwirkungsterm HWW koppelt jeder Produktzustand des ungekoppelten

Emitter-Resonator-Systems |e,n〉 und |g, n + 1〉 zu einem verschränkten Zustand. Diese ver-

schränkten Zustände werden auch als Dressed States oder als Polaritonen bezeichnet, wobei der

zuletzt genannte Begriff insbesondere in der Halbleiterphysik üblich geworden ist. Im Resonanz-

fall für ∆CX = ωC −ωX = 0 resultiert aus dieser Verschränkung der Zustände eine Aufspaltung

der Energieeigenwerte um den Betrag ∆ER = 2g
√
n+ 1. Koppelt der Emitter im angeregten

Zustand |e〉 an die zunächst leere Resonatormode |0〉, so kommt es zu einem periodischen Ener-

gieaustausch zwischen beiden Systemen mit der Rabi-Frequenz ΩR = 2g/h, wodurch der Prozess

der spontanen Emission reversibel wird.

Abbildung 2.10 illustriert den Einfluss der starken Wechselwirkung auf die Energiedispersion der

beiden Zustände. Hierzu wurden unter Verwendung von Gleichung 2.21 die Eigenwerte E± für

verschiedene Verstimmungen zwischen dem Emitter und dem Photon relativ zur Emitterenergie
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Abbildung 2.10.: Relative Energiepositionen von E+ und E− in Abhängigkeit von der Verstimmung
berechnet nach Gleichung 2.21. Des Weiteren sind die Energiedispersionen von EC und
EX ohne Wechselwirkung bzw. im Regime der schwachen Wechselwirkung angedeutet
(gestrichelte Linien). Es ist deutlich ein Antikreuzen der beiden Energiepositionen zu
erkennen, was aus der Entstehung von zwei verschränkten Zuständen im Bereich der
starken Kopplung resultiert.

EC = ~ωC berechnet. Überdies hinaus sind in Abbildung 2.10 die Energiedispersionen ohne

Wechselwirkung bzw. im Regime der schwachen Wechselwirkung angedeutet. Bei einer positiven

Verstimmung zwischen den beiden Systemen konvergiert E+ gegen die Emitterenergie EX und

E− gegen die Photonenenergie EC und die Wechselwirkung wird vernachlässigbar. Für negative

Verstimmung hingegen verhalten sich die Energien in umgekehrter Weise. Nähern sich die Emis-

sionsenergien von Photon und Emitter aneinander an, so erfolgt aufgrund der zunehmenden

Interaktion eine deutliche Modifikation der Dispersionsrelation im Vergleich zum ungekoppelten

bzw. schwach gekoppelten System. Im Gegensatz zum System ohne Wechselwirkung bzw. mit

schwacher Wechselwirkung, bei dem sich die Energien in Resonanz kreuzen, lässt sich ein An-

tikreuzen der Energiepositionen beobachten. Letzteres ist ein charakteristisches Zeichen eines

Systems in starker Kopplung.

Die Abfolge der Energieeigenwerte ∆ER = 2g
√
n+ 1 wird häufig auch als Jaynes-

Cummings-Leiter bezeichnet. Im Rahmen dieser Arbeit werden ausschließlich Einzelphotonen-

prozesse anhand von Elektro- und Photolumineszenzmessungen beobachtet, da Mehrteilchen-

Photonenzustände zu schnell dephasieren. Jedoch konnten kürzlich mittels einer neuartigen

Messmethode basierend auf einem Vierwellen-Mischverfahren auch höhere Zustände der Jaynes-

Cummings-Leiter an einem optisch angeregten Quantenpunkt-Mikrosäulenresonator-System de-

monstriert werden [Kas10].

2.3.2. Kriterien für die Beobachtung starker Kopplung

In realen QP-Mikroresonator-Systemen treten immer auch dissipative Verluste auf, so dass das

im vorangegangenen Abschnitt beschriebene Jaynes-Cummings-Modell für eine vollständige Be-

schreibung des Systems nicht ausreichend ist. Daher wird in diesem Abschnitt aufgezeigt, wie
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man mittels des Mastergleichungsformalismus zu einer quantenmechanisch konsistenten Behand-

lung der Dämpfung des Systems gelangt und damit auch Kriterien für die Beobachtung der star-

ken Kopplung in halbleiterbasierten Systemen ableiten kann [And99]. Im Folgenden wird nach

einer kurzen Einführung in den Mastergleichungsformalismus das Mastergleichungsmodell von

Andreani et al. vorgestellt, welches speziell auf Halbleiter-Quantenpunkt-Mikroresonatoren an-

gepasst wurde und anhand dessen sich die notwendigen technologischen Voraussetzungen für die

Realisierung der starken Kopplung ermitteln lassen. Als Ausgangspunkt für dieses Modell dient

hierbei der Jaynes-Cummings-Hamilton-Operator (Gleichung 2.19), wie er im vorangegangenen

Abschnitt beschrieben wurde.

In der Quantenmechanik lassen sich dissipative Prozesse nicht einfach durch die Additi-

on einer geschwindigkeitsabhängigen Kraft in die Bewegungsgleichung integrieren. Denn diese

Dämpfung würde sich auch auf die Kommutatorrelationen auswirken, wodurch die heisenberg-

sche Unschärferelation ebenfalls einer Dämpfung ausgesetzt wäre. Dies hätte einen ungewollten

Verlust der quantenmechanischen Eigenschaften des Systems zur Folge. Eine quantenmechanisch

konsistente Beschreibung der Dissipation gelingt, indem man die Verluste des betrachteten Sys-

tems S als eine Kopplung an ein sehr viel größeres Reservoir R auffasst, welches sich im thermi-

schen Gleichgewicht mit S befindet. Somit ist die Dämpfung keine zu quantisierende Eigenschaft

des Systems mehr, sondern ein Teil von dessen Dynamik mit dem Hamilton-Operator [Car89]

H = HS +HR +HSR. (2.22)

HS und HR bezeichnen die Hamilton-Operatoren des Systems S sowie des Reservoirs R und

HSR steht für den Wechselwirkungsterm, welcher die beiden Systeme S und R miteinander

verknüpft. Es ist nun möglich, das System S zu beschreiben, ohne das Gesamtsystem S ⊕ R
und den zugehörigen Dichteoperator χ(t) genau kennen zu müssen. Dies geschieht durch die

Einführung des reduzierten Dichteoperators ρ(t) ≡ SpR[χ(t)], der durch Spurbildung über χ(t)

entsteht, so dass die Freiheitsgrade von R eliminiert werden. Hiermit lässt sich der Erwartungs-

wert eines beliebigen Operators im Raum S durch die Kenntnis von ρ(t) berechnen. Ziel ist es

nun, eine Bestimmungsgleichung für ρ(t) zu finden, in welcher die Eigenschaften von S nur als

Parameter auftreten. Diese Gleichung wird als Mastergleichung bezeichnet. Unter der Annahme

von Born-Markov-Näherungen, welche beinhalten, dass das System keine Erinnerung an seine

Vergangenheit besitzt, ergibt sich diese schließlich zu

ρ̇ = − i
~

[HS ,ρ] + L(ρ). (2.23)

Die obige Gleichung besteht aus der Schrödinger-Gleichung und dem sogenannten Liouville-

Superoperator L. Für den Fall, dass letzterer die sogenannte Lindblad-Form besitzt, ist sicher-

gestellt, dass keine unphysikalischen, negativen Werte für ρ(t) auftreten [Car89].

Im nächsten Unterabschnitt wird nun das bereits eingangs erwähnte Mastergleichungsmodell

von Andreani et al. vorgestellt.
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Mastergleichungsmodell von Andreani et al.

Im Ansatz von Andreani et al. werden sowohl die endliche Lebensdauer des QP-Exzitons über

γX als auch die der Kavität über γC als dissipative Prozesse berücksichtigt, indem man annimmt,

dass diese von der Kopplung an ein externes Reservoir R herrühren [And99]. Im Resonanzfall

erhält man folgende Mastergleichung

ρ̇ =
−i
~

[HJC , ρ] +
γX
2

[2σ−ρσ+ − σ+σ−ρ− ρσ+σ−] +
γC
2

[2aρa† − a†aρ− ρa†a], (2.24)

welche analytisch gelöst werden kann und die Energieeigenwerte

E± = ~ωC −
i

4
(γX + γC)±

√
g2 −

(
γC − γX

4

)2

(2.25)

besitzt. An dieser Gleichung lässt sich die für das Erreichen der starken Kopplung notwendige

Voraussetzung ablesen: Für den Fall, dass der Ausdruck unter der Wurzel positiv ist, also für

g >
γC − γX

4
(2.26)

sind die Eigenenergien in Resonanz um den Betrag der Vakuum-Rabi-Energie ∆ER

∆ER = 2

√
g2 −

(
γC − γX

4

)2

(2.27)

aufgespalten und das System befindet sich im Bereich der starken Licht-Materie-Wechselwirkung.

Andernfalls wird der Wurzelausdruck imaginär und die beiden Energieeigenwerte sind entartet,

wodurch das Regime der schwachen Kopplung vorliegt. Da die homogene Linienbreite γX des

Exzitons im Allgemeinen ein bis zwei Größenordnungen kleiner als γC ist, kann diese meist ver-

nachlässigt werden [Bay02a, Rei04]. Hierdurch vereinfacht sich die Bedingung 2.26 zu g > γC/4.

Anhand der Ungleichung 2.26 und des im vorangegangenen Abschnitt präsentierten Ausdrucks

für den Kopplungsfaktor g (Gleichung 2.20) lassen sich nun die Anforderungen für das Erreichen

des Regimes der starken Kopplung an die physikalischen Parameter der Mikrosäulenresonatoren

abschätzen. Verwendet man die Proportionalitäten γC ∝ Q−1 und g ∝
√
f/VM , so erkennt

man, dass der Ausdruck Q
√
f/VM für die Realisierung des Regimes der starken Kopplung ma-

ximiert werden muss. Bei Mikrosäulenresonatoren skaliert das effektive Modenvolumen mit dem

Quadrat des Durchmessers dC des Mikrosäulenresonators VM ∝ d2
C , so dass aus technologischer

Sicht sowohl das Verhältnis von Q/dC des Mikrosäulenresonators als auch die Oszillatorstärke

der Quantenpunkte optimiert werden müssen.

Zur Illustration der Abhängigkeit der Aufspaltung der Energieeigenwerte vom Q-Faktor wurde

deren Realteil nach Gleichung 2.25 für Parameter, wie sie typisch für die im Rahmen dieser

Arbeit experimentell untersuchten Systeme sind, berechnet und in Abbildung 2.11 dargestellt.

So wurde eine Kopplungsstärke g = 60µeV und eine Linienbreite γX = 2µeV angenommen,

während der Q-Faktor zwischen 0 und 15000 variiert wurde. Die beiden Energieeigenwerte E±

sind für Resonatorgüten von <5400 entartet, da der Wurzelausdruck in Gleichung 2.25 einen

imaginären Wert annimmt, wodurch sich das System im Bereich der schwachen Wechselwirkung
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Abbildung 2.11.: Illustration des Übergangs von schwacher Kopplung zu starker Kopplung anhand der
Darstellung des Realteils der nach Gleichung 2.25 berechneten relativen Energieposi-
tionen. Bei festen Parametern von g = 60µeV und von γX = 2µeV lässt sich ab einem
Q-Faktor von etwa 5400 eine Aufspaltung der Eigenenergien erkennen. Die verwende-
ten Simulationsparameter sind typisch für die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten
Systeme.

befindet. Im Gegensatz hierzu lässt sich für Q>5400 eine Aufspaltung der Energieeigenwerte

beobachten, da der Ausdruck unter der Wurzel in Gleichung 2.25 nun positiv ist. Das System

befindet sich somit im Regime der starken Kopplung.

Das in diesem Abschnitt vorgestellte Modell eignet sich zwar sehr gut, um die technologi-

schen Kriterien für das Erreichen des Regimes der starken Kopplung abschätzen zu können, je-

doch gelingt es damit beispielsweise nicht, den spektralen Verlauf der Emission zu reproduzieren.

Dies liegt unter anderem daran, dass der Anregungsmechanismus des Systems unberücksichtigt

bleibt. Daher wird in Kapitel 9 ein erweitertes, kürzlich entwickeltes Mastergleichungsmodell

vorgestellt, welches zusätzlich die Prozesse der Anregung im System berücksichtigt.

2.3.3. Schwache Kopplung und Purcell-Effekt

Wie aus der Gleichung 2.25 hervorgeht, unterliegt das System für g < (γC − γX)/4 einer so

starken Dämpfung, dass die spontane Emission irreversibel wird und keine Rabi-Oszillationen

mehr auftreten. Dennoch wird auch in diesem Fall das Emissionsverhalten des Emitters durch

die Kavität aufgrund der gegenüber dem freien Raum veränderten Modendichte modifiziert. Be-

findet sich der angeregte Emitter in Resonanz mit der optischen Mode, so resultiert aufgrund der

gegenüber dem freien Raum vergrößerten Anzahl an möglichen Endzuständen eine Erhöhung

der spontanen Emissionsrate. Umgekehrt, wenn der Emitter gegenüber der Mode verstimmt ist,

kommt es wegen der nun reduzierten optischen Zustandsdichte zu einer Erniedrigung der Rate

der spontanen Emission. Dieser Vorgang wird nach seinem Entdecker E. M. Purcell auch als

Purcell-Effekt bezeichnet [Pur46]. Nachfolgend wird der sogenannte Purcell-Faktor, welcher als

das Verhältnis der Lebensdauer des Emitters im freien Raum τ3D, bzw. im Falle einer Halblei-
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Abbildung 2.12.: Schematische Darstellung der Modendichte im freien Raum ρ3D und in einer Kavität
ρcav.

terkavität im umgebenden Volumenmaterial, zur Lebensdauer des Emitters in der Kavität τC

definiert ist als

FP =
τ3D

τC
(2.28)

näher analysiert. Dabei wird angenommen, dass die endliche Lebensdauer des Emitters in der

Kavität τC als Hauptursache der auftretenden Dämpfung angesehen werden kann und dass

ein einzelnes Zwei-Niveau-System an eine Mode des Resonators koppelt. Ausgangspunkt dieser

Betrachtung ist Fermis Goldene Regel, welche für einen Dipolübergang folgende Form besitzt:

1

τ
=

2π

~
ρ(ωX)|〈~d ·

~F (~r0)〉|2. (2.29)

Anhand dieser Gleichung lässt sich unmittelbar der Einfluss der optischen Modendichte ρ(ωX)

bei der Übergangsfrequenz ωX auf die Rate der spontanen Emission ΓSE = 1/τ erkennen.

Im vorliegenden Fall beträgt das quadrierte Übergangsmatrixelement, welches man durch die

Mittelung über alle für den Emitter zur Verfügung stehenden Moden erhält |〈~d ·
~F (~r0)〉|2 [Gér03].

Im freien Raum ist die Modendichte ρ3D(ω) für ein Medium mit dem Brechungsindex n gegeben

durch

ρ3D(ω) =
ω2n3V ′

π2c3
, (2.30)

wobei V ′ eine Größe zur Normierung mit der Dimension eines Volumens darstellt. In einer

Kavität mit einer einzigen geführten Mode besitzt die optische Zustandsdichte ρcav eine Lorentz-

Form

ρcav(ω) =
2

πγC

γ2
C

4(ω − ωC)2 + γ2
C

. (2.31)

Die photonischen Zustandsdichten ρ3D und ρcav sind in Abbildung 2.12 in Abhängigkeit der

Frequenz veranschaulicht. Nach Bestimmung der Übergangsmatrixelemente erhält man somit
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für den Purcell-Faktor

FP =
τ3D

τcav
=

3Q(λC/n)3

4π2VM
·

γ2
C

4∆2
CX + γ2

C

·

∣∣∣~F (~r0)
∣∣∣2∣∣∣~Fmax∣∣∣2 ·

(
~d ·
~F (~r0)

dF

)
(2.32)

[Kak07]. Der Faktor drei im Zähler resultiert aus der Mittelung der Dipolorientierung im Ver-

hältnis zu der zufälligen Polarisation der optischen Moden im freien Raum [Gér03]. Der erste

Term von Gleichung 2.32 hängt nur von den Eigenschaften des Resonators mit der Güte Q, dem

effektiven Modenvolumen VM und der Resonanzwellenlänge λC ab. Der zweite Term hingegen

berücksichtigt die spektrale Verstimmung zwischen dem Emitter und dem Resonator. Die letzten

beiden Terme beschreiben schließlich noch die relative Ausrichtung und den Überlapp zwischen

dem elektrischen Feld am Ort des Emitters ~r0 und dessen Dipolmoment ~d. Unter den Vorausset-

zungen, dass ωX = ωC beträgt und dass sich der Emitter im Maximum des elektrischen Feldes,

bei gleichzeitig paralleler Ausrichtung seines Dipolmomentes bezüglich des Feldes befindet, so

erhält man den maximal erreichbaren Purcell-Faktor FmaxP eines Systems:

FmaxP =
3Q(λC/n)3

4π2VM
. (2.33)

Im Hinblick auf mögliche Anwendungen ist der Purcell-Effekt insbesondere für die Reali-

sierung von elektrisch betriebenen Einzelphotonenquellen mit hohen nutzbaren Photonenraten

von Bedeutung. Darüber hinaus bildet der Purcell-Effekt auch für die Realisierung von Lasern

mit äußerst niedrigen Schwellen eine wichtige Grundlage. Denn der Purcell-Effekt gibt den Aus-

schlag dafür, welcher Anteil der spontanen Emission direkt in eine Kavitätsmode eingekoppelt

wird, was mittels des Kopplungsfaktors β quantifiziert wird, der als

β =
FP

FP + 1
(2.34)

definiert ist. Mit zunehmendem FP wird folglich ein immer größerer Anteil der spontanen Emis-

sion in eine Mode eingespeist und der Prozentsatz der in andere Moden emittierten Photonen

1− β drastisch reduziert, so dass hierdurch die Verluste minimiert werden.

An dieser Stelle sei jedoch noch angemerkt, dass für die Betrachtungen des Purcell-Faktors von

Mikrolasern, der in Gleichung 2.32 präsentierte Ausdruck noch für die Kopplung vieler Emitter

an eine oder mehrer Kavitätsmoden verallgemeinert werden muss (Kapitel 7.2).

2.4. Statistische Eigenschaften von Licht

Die folgenden beiden Abschnitte betrachten die statistischen Eigenschaften von Licht hinsicht-

lich dessen elektromagnetischen Feldes (Autokorrelation erster Ordnung) und bezüglich dessen

Intensität (Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung). Während für die vorliegende Arbeit für

die Autokorrelationsfunktion erster Ordnung eine klassische Beschreibung ausreicht, so ist für ei-

ne korrekte Behandlung der Photonenstatistik nichtklassischen Lichtes eine quantenmechanische

Formulierung dieser Größe erforderlich.
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2.4.1. Photonen-Autokorrelationsfunktion erster Ordnung

Dieser Abschnitt befasst sich mit der sogenannten Autokorrelationsfunktion erster Ordnung mit

der sich die Fähigkeit elektromagnetischer Wellen zur Interferenz erfassen lässt und welche da-

her auch Aussagen über deren Kohärenz ermöglicht. Der Begriff der Autokorrelation beinhaltet,

dass das elektromagnetische Feld einer Lichtwelle mit sich selbst zur Interferenz gebracht wird.

Die Grundlagen des im Folgenden beschriebenen Verfahrens werden im Abschnitt 7.2 dazu her-

angezogen, die Kohärenzzeit eines Mikrosäulenlasers näher zu untersuchen. Experimentell setzt

man dies mittels eines Strahlteilers, welcher das eintreffende Licht in zwei gleiche Anteile zerlegt

und einer Verzögerungsstrecke um. Einer der beiden Anteile des Lichtes wird nach dem Verlassen

des Strahlteilers über die Verzögerungstrecke um die Zeit τ retardiert. Durch Reflektion wer-

den dann beide Teilstrahlen im Strahlteiler zur Interferenz gebracht. Aufgrund dessen, dass die

Überlagerung der Teilstrahlen an einem festen Ort stattfindet, betrachtet man in diesem Fall die

zeitliche Kohärenz des Lichtes. Die normierte klassische Form der auch als Feld-Autokorrelation

bezeichneten Autokorrelationsfunktion erster Ordnung lautet für t = 0:

g(1)(τ) =
〈E(0)E∗(τ)〉
〈E2(0)〉

. (2.35)

Ist das betrachtete elektromagnetische Feld monomodig, so ist dessen Kohärenz maximal und

g(1)(τ) = 1 unabhängig von τ . Für mehrmodige Felder hingegen nimmt g(1)(τ) mit zunehmendem

τ einen Wert < 1 an.

Experimentell erfasst man g(1)(τ) über die Bestimmung der Kontrastfunktion V (τ) [Mic09]

V (τ) = |g(1)(τ)| = Imax(τ)− Imin(τ)

Imax(τ) + Imin(τ)
, (2.36)

welche sich aus dem Quotienten des maximalen und minimalen Interferenzsignals Imax und Imin

zusammensetzt und direkt von der Laufzeitdifferenz τ abhängig ist. Für vollständig kohärentes

monomodiges Licht beträgt V (τ) = 1 für alle Zeiten, während V (τ) ansonsten mit zunehmender

Verzögerungszeit im Allgemeinen abnimmt. Die Kohärenzzeit τC wird als die Zeit definiert, bei

der V (τ) auf 1/e des Maximums abgefallen ist.

2.4.2. Photonen-Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung

Anhand der Photonenstatistik einer Lichtquelle, welche die zeitliche Abfolge der Emission der

Photonen analysiert, kann auf die Eigenschaften des Emissionsprozesses zurückgeschlossen wer-

den, indem festgestellt wird, inwiefern die Anzahl der emittierten Photonen fluktuiert bzw. wie

diese miteinander korreliert sind. Die im Rahmen dieses Abschnittes in knapper Form aufge-

zeigten Prinzipien werden anschließend in Kapitel 7 zur Analyse des Emissionsprozesses von

elektrisch betriebenen Mikrolasern auf der Basis von elektrisch kontaktierten Mikrosäulenreso-

natoren herangezogen.

Zur Beschreibung der Photonenstatistik wird im weiteren Verlauf die Autokorrelationsfunk-

tion zweiter Ordnung g(2)(τ) verwendet, welche auch als Intensitäts-Autokorrelationsfunktion
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bezeichnet wird. Im Einzelphotonenbild betrachtet, beschreibt g(2)(τ) die bedingte Wahrschein-

lichkeit dafür, dass zur Zeit τ + t ein Photon emittiert wird, wenn bereits zur Zeit t ein Photon

ausgesandt wurde, wobei τ hierbei die Verzögerungszeit bezeichnet. Grundsätzlich unterschei-

det man aufgrund der Statistik drei verschiedene Arten von Licht: thermisches Licht, kohären-

tes Licht bzw. Laserlicht und nicht-klassisches Licht, welches durch quantenmechanische Fock-

Zustände beschrieben wird. Um zu einer korrekten Beschreibung der Statistik aller drei Sorten

von Licht zu gelangen, ist eine quantenmechanische Betrachtung nötig, da es für die Fock-

Zustände kein klassisches Analogon gibt.

Im quantenmechanischen Bild lautet die auf R. J. Glauber zurückgehende quantenmechanische

Definition der Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung einer stationären Lichtquelle folgen-

dermaßen:

g(2)(τ) =
〈a†(0)a†(τ)a(τ)a(0)〉
〈a†(0)a(0)〉2

. (2.37)

Hierbei beschreiben a†(0) und a(0) den Erzeugungs- bzw. den Vernichtungsoperator eines Pho-

tons in einer bestimmten Mode zum Zeitpunkt t = 0. Für die experimentellen Betrachtun-

gen erweist sich insbesondere der Zeitpunkt τ = 0 als wichtig, weswegen im Folgenden jeweils

g(2)(τ = 0) für thermisches, kohärentes und nicht-klassisches Licht diskutiert werden soll. Für

τ = 0 lässt sich Gleichung 2.37 wie folgt vereinfachen

g(2)(0) = 1 +
(∆n)2 − 〈n〉
〈n〉2

, (2.38)

wobei 〈n〉 für die mittlere Photonenzahl in einer Mode mit der Varianz (∆n)2 steht. Hieraus

lassen sich mit den Werten von (∆n)2 für die verschiedenen Arten von Licht der zu erwartende

Wert von g(2)(0) berechnen6:

(∆n)2
thermisch = 〈n2〉+ 〈n〉 ⇒ g(2)(0) = 2 (2.39)

(∆n)2
kohärent = 〈n2〉 ⇒ g(2)(0) = 1 (2.40)

(∆n)2
Fock = 0 ⇒ g(2)(0) = 1− 1

n
(n ≥ 1). (2.41)

Der zeitliche Verlauf der Intensitäts-Autokorrelationsfunktion einer thermischen Lichtquelle re-

sultiert aus den großen Fluktuationen in der Anzahl der emittierten Photonen auf kurzen Zeit-

skalen und ist in Abbildung 2.13 veranschaulicht. Hieraus resultiert für kurze Zeitabstände um

τ = 0 eine erhöhte Wahrscheinlichkeit > 1 unmittelbar nachdem ein Photon detektiert wurde,

noch ein weiteres zu registrieren. Der Wert von g(2)(0) = 2 lässt sich nun dahingehend interpre-

tieren, dass für τ = 0 unmittelbar das gleichzeitige Eintreffen von zwei Photonen erwartet wird.

Dieses Verhalten wird auch als Bunching bezeichnet. Für Zeiten, die größer sind als die Kohä-

renzzeit τC des thermischen Lichtes, ist die Emission der Photonen hingegen völlig unkorreliert,

so dass g(2)(τ) gegen eins strebt. Im Falle des kohärenten Lichtes, dessen statistische Verteilung

einer Poisson-Verteilung unterliegt, treten kaum Fluktuationen in der Anzahl der ausgesandten

Photonen auf. Deswegen beträgt g(2)(τ) = 1 für alle Verzögerungszeiten τ .

6Für die Herleitung des jeweiligen (∆n)2 wird aufgrund der Kürze der Darstellung auf die Standardlehrbücher der
Quantenoptik verwiesen, z.B. [Lou83].
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Abbildung 2.13.: Veranschaulichung der unterschiedlichen statistischen Eigenschaften von thermischen
und nichtklassischem Licht sowie von Laserlicht. (a) Schematische Darstellung der zeit-
lichen Abfolge der Photonen. (b) Berechnete Intensitäts-Autokorrelationsfunktionen
unter Dauerstrichanregung für nichtklassisches Licht (n=1), Laserlicht (flache Linie)
und thermisches Licht. Die Kurve für das nichtklassische Licht weist eine Sub-Poisson-
Verteilung auf, während für das thermische Licht ein deutlicher Bunching-Effekt mit
g(2)(0) = 2 zu erkennen ist.

Im deutlichen Kontrast hierzu steht der Erwartungswert der Intensitäts-Autokorrelations-

funktion einer nicht-klassischen Lichtquelle, welche im Bereich um τ = 0 einen Wert von 0 ≤
g(2)(τ) < 1 besitzt, wofür der Ausdruck Anti-Bunching üblich geworden ist. Der Erwartungswert

< 1 in diesem Bereich spiegelt die quantenmechanische Eigenschaften der Lichtquelle wider, denn

ein solcher Wert wäre für klassische Lichtquellen niemals möglich, da man in der klassischen

Elektrodynamik bei τ = 0 das Maximum von g(2)(τ) erwarten würde. Dies ist jedoch nicht der

Fall, da für eine nicht-klassische Quelle g(2)(τ) für τ →∞ gegen eins konvergiert.

Von besonderem technischen Interesse ist die Realisierung einer Einzelphotonenquelle im Fall

n = 1, für den g(2)(τ = 0) verschwindet und Multi-Photonenprozesse daher komplett unterdrückt

sind. Gleichzeitig lässt sich anhand von Gleichung 2.41 eine Bedingung, g(2)(0) < 0,5, für die

experimentelle Realisierung einer Einzelphotonenquelle festlegen, denn wenn diese erfüllt ist,

folgt n < 2.



3. Probenherstellung und Messtechniken

In diesem Kapitel wird die Herstellung von vertikal bzw. lateral elektrisch kontaktierten Mikro-

säulenresonatoren mit hoher Güte erläutert und anschließend auf die zur Untersuchung verwen-

deten spektroskopischen Messtechniken eingegangen.

3.1. Herstellung elektrisch kontaktierter Mikrosäulenresonatoren

Der erste Abschnitt dieses Kapitels befasst sich zunächst mit der epitaktischen Herstellung der

planaren Resonatorstruktur und der aktiven Schicht aus InxGa1−xAs Quantenpunkten. An-

schließend werden detailliert die technologischen Prozesse zur Herstellung von vertikal bzw.

lateral kontaktierten Mikrosäulenresonatoren dargestellt.

3.1.1. Epitaktische Herstellung der Schichtstrukturen

Die Herstellung der qualitativ sehr hochwertigen planaren Fabry-Pérot-Resonatoren bestehend

aus den DBR, der Kavität sowie der aktiven Schicht aus Quantenpunkten erfolgt mittels Mole-

kularstrahlepitaxie (MBE), einer Methode, die es erlaubt, Materialschichten mit atomar scharfen

Übergängen und definierter Materialzusammensetzung herzustellen. Eine detaillierte Beschrei-

bung des Funktionsprinzips der Molekularstrahlepitaxie und des Aufbaus einer MBE-Anlage

findet sich z.B. in [Her96]. Im Folgenden wird als Erstes auf die Herstellung der Resonatorstruk-

tur und danach auf das Wachstum der aktiven Schicht eingegangen.

In der vorliegenden Arbeit wurden im AlAs/GaAs-Materialsystem gefertigte planare Reso-

natorschichtstrukturen verwendet. Aufgrund der sehr ähnlichen Gitterkonstanten von AlAs und

GaAs kann ein gitterangepasstes Wachstum erfolgen, wodurch qualitativ hochwertige Struk-

turen erzielbar sind. Bei deren epitaktischen Herstellung wird wie folgt vorgegangen: Zuerst

glättet man das n-dotierte (100)GaAs-Substrat mit einer Pufferschicht aus GaAs von 400 nm

Dicke. Anschließend erfolgt das Wachstum des unteren DBR aus alternierenden λ/4-dicken AlAs-

und GaAs-Schichten und der ersten Hälfte der λ-Kavität aus GaAs. Daraufhin wird die aktive

InxGa1−xAs-Quantenpunktschicht integriert, die zweite Hälfte der Kavität aufgebracht und da-

nach die Struktur mit dem Wachstum des oberen DBR abgeschlossen.

Durch eine Optimierung der Epitaxie [Löf08] gelang es, für die DBR eine große Anzahl von AlAs-

und GaAs-Schichten hoher Qualität aufeinander aufzuwachsen, wie es für Resonatorstrukturen

mit hohen Q-Faktoren notwendig ist. Wie aus Gleichung 2.7 ersichtlich ist, steigt der Q-Faktor

der Struktur mit der Anzahl der Spiegelpaare in den DBR. Für die vertikal elektrisch zu kontak-

tierenden Strukturen wurden 27 (23) Spiegelpaare im unteren (oberen) DBR verwendet (Proben
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(a) (b) (c)

100 nm 100 nm 100 nm

Abbildung 3.1.: REM-Aufnahmen von unüberwachsenen InGaAs-Quantenpunkten mit einem Indiumge-
halt von 60% (a), 45% (b) und 30% (c). Zur Verbesserung des Kontrastes wurden die
Proben für die Aufnahmen um 70◦ verkippt.

M2883 und M2976). Diese wurden während des Wachstums dotiert, da die Strukturen elektrisch

betrieben werden sollen. Das spezielle Design der Dotierung wird detailliert in Abschnitt 3.1.2.1

beschrieben. Ausgangspunkt für die Mikrosäulenresonatoren mit lateraler elektrischer Kontak-

tierung, waren planare Resonatoren mit 33 (29) bzw. 30 (26) undotierten Interferenzspiegeln

und InGaAs-Quantenpunkte mit einem nominellen Indiumgehalt von 30% bzw 45% (Proben

M3561 und C1173).

In der Mitte der Kavität befindet sich die aktive Schicht aus selbstorganisierten InxGa1−xAs

Quantenpunkten, die im Stranski-Krastanov Wachstumsmodus [Str39] entstehen (vgl. Abschnitt

2.1). Die morphologischen Eigenschaften der Quantenpunkte, wie Größe, Form und Flächen-

dichte und somit auch deren optische Eigenschaften lassen sich über die Wachstumsparameter,

wie z.B. der Substrattemperatur und die Materialflüsse in einem gewissen Rahmen einstellen

[Löf08]. Großen Einfluss auf die Form sowie auf weitere Eigenschaften der Quantenpunkte be-

sitzt der Indiumgehalt, da über diesen die Gitterfehlanpassung kontrolliert werden kann. Bei

einem Indiumanteil von 60% entstehen stark verspannte, linsenförmige Quantenpunkte mit ei-

nem Durchmesser von 10− 15 nm und einer mittleren Dichte von 1− 2 · 1011cm−2. Aufgrund

der hohen Dichte und der relativ geringen Oszillatorstärke (f ≈ 10 ) sind diese für die Untersu-

chung von Einzelquantenpunkteffekten im CQED-Regime nur bedingt geeignet. Reduziert man

den Indiumanteil, entstehen weniger stark verspannte Quantenpunkte mit tendenziell niedri-

gerer Flächendichte und erhöhter lateraler Ausdehnung, da die Migrationslänge der Indium-

atome anwächst. Mit steigender Größe und abnehmendem Indiumgehalt der Quantenpunkte

nimmt deren Oszillatorstärke zu [And99, Böc10]. Durch ein Absenken des Indiumgehaltes in

den Quantenpunkten auf 30% erhält man schwach verspannte Quantenpunkte mit einer Dichte

von ≈ 5 · 109cm−2, die entlang der [1,−1,0]-Achse typische Ausdehnungen von 50 nm bis 100 nm

besitzen. Unterschreitet man einen Indiumanteil von 30%, so ist die entstehende Verspannung

nicht mehr ausreichend für die Bildung von Quantenpunkten. Die In0,3Ga0,7As Quantenpunkte

zeichnen sich aufgrund ihrer Größe durch eine besonders hohe Oszillatorstärke von bis zu 50

aus [Rei04], weshalb diese besonders für die Realisierung des Regimes der starken Kopplung

geeignet sind (siehe z.B. [Rei04, Rei06a, Rei09a, Yao10]). Abbildung 3.1 zeigt unüberwachsene

Quantenpunkte mit einem nominellen Indiumanteil von 60%, 45% und 30% zur Veranschauli-
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chung des Einflusses des Indiumgehalts auf deren Größe und Form. Dabei muss jedoch beachtet

werden, dass die Quantenpunkte durch das Überwachsen, wie es z.B. für die Integration in eine

Mikroresonatorstruktur notwendig ist, ihre Morphologie nochmals etwas ändern können.

3.1.2. Vertikal elektrisch kontaktierte Mikroresonatoren

Die Besonderheit der vertikalen Kontaktierung besteht darin, dass diese gleichzeitig eine effi-

ziente Lichtauskopplung und effiziente Strominjektion ermöglicht, wobei die obere Facette des

Resonators frei von Kontaktmaterial bleibt. Im Folgenden wird zunächst das für die Ermög-

lichung der Strominjektion entwickelte Dotierschema der Probe beschrieben und anschließend

detailliert auf die Probenprozessierung eingegangen.

3.1.2.1. Dotierung

Um die Mikroresonatoren elektrisch betreiben zu können, ist es notwendig diese zu dotieren,

da die intrinsische Leitfähigkeit der verwendeten Halbleitermaterialien für eine effektive Stro-

minjektion nicht ausreichend ist. Ausgehend von einem n-dotierten GaAs-Substrat wird daher

der untere DBR während des Wachstums mit Silizium n-dotiert und der obere DBR mit Koh-

lenstoff p-dotiert. Die Kavität selbst bleibt undotiert, so dass sich insgesamt die Struktur einer

pin-Diode ergibt. Beim Design des Dotierprofils muss insbesondere die Auswirkung der Dotie-

rung auf die optische Qualität des Resonators beachtet werden, da durch die Dotierung zusätzli-

che Absorptionsverluste durch freie Ladungsträger verursacht werden [Yu96]. Das Dotierschema

wurde daher dahingehend optimiert, Absorptionsverluste zu vermeiden, indem die Dotierkon-

zentration in den beiden Spiegelpaaren dem Verlauf der Einhüllenden des elektromagnetischen

Feldes der optischen Mode angepasst ist. Das Maximum des elektrischen Feldes liegt in der Mit-

te der Kavität und klingt nach außen hin in den DBR ab. Abbildung 3.2 veranschaulicht dies

anhand einer FDTD1-Simulation der elektrischen Feldverteilung entlang des Resonators und

einer schematischen Darstellung des Dotierprofils. Während die obersten beiden Spiegelpaare,

in welche der Strom injiziert wird stark dotiert sind (p = 2 · 1019cm−3), sinkt die Konzentration

der n- bzw. p-Dotierung in den anderen Spiegelpaaren von n, p = 3 · 1018cm−3 zur Kavität hin

graduell bis auf n, p = 1 · 1018cm−3 ab. Darüber hinaus wurden zur Reduzierung des elektrischen

Widerstandes δ-förmige Flächendotierungen mit n, p = 1 · 1012cm−2 an bestimmten AlAs/GaAs-

Grenzflächen eingebracht, indem während der Epitaxie nur Dotierstoff und kein III-V-Material

angeboten wurde. An diesen Stellen befinden sich Knoten des elektromagnetischen Feldes, so

dass durch diese δ-Dotierung die Leitfähigkeit der Struktur deutlich verbessert werden kann

ohne gleichzeitig die Absorptionsverluste durch freie Ladungsträger wesentlich zu erhöhen.

3.1.2.2. Herstellung der vertikalen elektrischen Kontaktierung

Der Prozess zur Herstellung der vertikalen elektrischen Kontaktierung der Mikrosäulenresonato-

ren umfasst einige sehr aufwendige Prozessschritte, welche in diesem Abschnitt erläutert werden.

Abbildung 3.3 zeigt eine Skizze (a) sowie eine REM-Aufnahme eines prozessierten Mikrosäulen-

1Finite Difference Time Domain
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Abbildung 3.2.: Schematische Darstellung des Dotierprofils, dessen Konzentration anhand einer FDTD-
Simulation an die Einhüllende des elektrischen Feldes der optischen Mode angepasst
wurde (FDTD-Simulation von S. Kwon.). Die dunkler schattierten Bereiche markieren
Bereiche mit einer höheren Dotierkonzentration.

resonators mit vertikalen Kontakten, der mit Hilfe eines fokussierten Ionenstrahls halbiert wurde

(c). Nach dem Aufdampfen und Einlegieren des n-Kontakts aus AuGe/Au auf der Unterseite des

Substrates wird auf die Oberseite der Probe ein Positivlack, Polymethylmethacrylat (PMMA),

aufgetragen. Anschließend werden in diesen Lack mittels Elektronenstrahl-Lithographie kreis-

runde Flächen mit Durchmessern zwischen 1µm und 4µm belichtet. An den belichteten Stel-

len erhöht sich die chemische Löslichkeit des Lackes, wodurch dieser im Entwicklungsschritt

mit einer Keton-Alkohol-Lösung entfernt werden kann. Daraufhin wird eine etwa 450 nm dicke

Schicht bestehend aus BaF2/Cr aufgedampft. Die Verwendung einer BaF2/Cr-Ätzmaske bietet

den Vorteil, dass diese sich nach Abschluss des Prozessierungsschrittes im Wasserbad vollstän-

dig ablösen lässt. Der Lack und das BaF2/Cr in den unbelichteten Bereichen werden in einem

Lift-Off genannten Verfahren mit einem Lösungsmittel entfernt. Die laterale Definition der etwa

6µm hohen Mikrosäulenresonatoren erfolgt durch reaktives Ionenätzen (ECR-RIE2) mit einem

Ar-Cl-Plasma. Der optimierte Ätzprozess erlaubt die Fertigung von Mikrosäulenresonatoren mit

sehr glatten und senkrechten Seitenwänden, wodurch es gelingt, Verluste durch Streuung (vgl.

Abschnitt 2.2.3) zu minimieren [Rei09b]. Anschließend beginnt die Definition des p-Kontakts der

Struktur. Hierfür wird die Probe zunächst mit dem Polymer Benzocyclobuten (BCB), welches

einen Brechungsindex von nBCB=1,54 besitzt, planarisiert und dann durch einen Plasmapro-

zess soweit abgetragen, dass gerade die obersten Spiegelpaare des Resonatortürmchens aus dem

Polymer herausragen. Das BCB dient zum einen als Isolator und zum anderen als mechanische

Auflagefläche für die obere Kontaktstruktur. Abbildung 3.3 (b) zeigt einen Mikrosäulenreso-

nator nach diesem Prozessschritt. Da die oberen Spiegelpaare leicht konisch zulaufen, bildet

sich ein kleiner Spalt zwischen dem Halbleitermaterial und dem BCB, welcher entscheidend

für die Strominjektion in die Probe ist. Diese Lücke wird bei der anschließenden Herstellung

des p-Kontakts mit Gold aufgefüllt (siehe Abbildung 3.3 (a) und (c)), so dass die freiliegenden

Spiegelpaare als seitliche Kontaktfläche dienen. Die oberen Kontakte werden in einem weiteren

Elektronenstrahl-Lithographieschritt definiert. Das Belichtungsmuster besteht dabei aus Ringen,

2Electron Cyclotron Resonance-Reactive Ion Etching
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Abbildung 3.3.: (a) Skizze eines prozessierten Mikrosäulenresonators mit vertikalen Kontakten. (b) Die
REM-Aufnahme zeigt ein Mikroresonatortürmchen, dessen obere Spiegelpaare nach dem
Plasmaprozess frei liegen sowie den Spalt der während der Herstellung des oberen p-
Kontakts mit Gold aufgefüllt wird. (c) REM-Aufnahme eines Mikrosäulenresonators mit
vertikalen Kontakten, welcher mittels eines fokussierten Ionenstrahls halbiert wurde. (d)
Detailaufnahme des Ringkontakts der sich exakt über der Resonatorsäule befindet.

die exakt über die Mikroresonatortürmchen platziert werden und einem trapezförmigen Kon-

taktfeld. Hierbei ist der Innendurchmesser des Kontaktrings genau auf den Durchmesser des

jeweiligen Mikrosäulenresonators angepasst und der Außendurchmesser beträgt etwa 6µm (vgl.

Abbildung 3.3 (a), (c) und (d)). Nachdem der Lack entwickelt wurde, bleiben die unbelichteten

Lackflächen stehen und die freiliegenden Bereiche können metallisiert werden, indem zunächst

eine dünne Haftschicht aus Titan und danach eine etwa 300 nm dicke Goldschicht aufgedampft

wird. Abschließend wird der unbelichtete Lack und die darüber liegende Metallschicht mittels

Lift-Off entfernt. Somit bleibt die Facette des Mikroresonatortürmchens völlig frei von jeglichem

absorbierenden Kontaktmaterial, wodurch eine effiziente Lichtauskopplung gewährleistet wird.

Darüber hinaus wird in einem weiteren optischen Lithographieschritt ein streifenförmiger Gold-

kontakt aufgebracht, der jeweils mehrere der trapezförmigen Forsetzungen der Ringkontakte

miteinander verbindet und als Anschlussstelle für die Drahtkontakte dient.

3.1.3. Lateral elektrisch kontaktierte Mikroresonatoren

In diesem Abschnitt wird der für die laterale Kontaktierung der Mikroresonatortürmchen entwi-

ckelte Prozess beschrieben und insbesondere auch auf die erreichten Optimierungen eingegangen.
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Abbildung 3.4.: REM-Aufnahmen einer Probe mit lateral kontaktierten Mikrosäulenresonatoren. Links:
Übersichtsaufnahme der flächigen Kontakte. Von jedem der zwei großen flächigen Kon-
takte zweigen fingerförmige Strukturen ab, die zu einer Gruppe von Mikrosäulenreso-
natoren führen. An jedem dieser Finger sind nochmals Stege angefügt, welche in die
unmittelbare Nähe der einzelnen Mikrosäulenresonatoren weisen. Rechts: Detailaufnah-
me eines Mikroresonatortürmchens mit lateralen Kontakten.

3.1.4. Herstellung der elektrischen Kontaktflächen und der

Mikrosäulenresonatoren

Ausgangspunkt für die Strukturierung der Mikrosäulenresonatoren mit lateralen Kontakten sind

planare Resonatorstrukturen mit undotierten DBR (Probe M3561 und C1173). Auf die planare

Probe werden zunächst mittels Elektronenstrahl-Lithographie jeweils zwei großflächige Kontakte

definiert, so dass durch das Anlegen einer Spannung eine Potentialdifferenz zwischen diesen er-

zeugt werden kann. Die Kontakte sind derart gestaltet, dass sie möglichst nahe an die im zweiten

Schritt prozessierten Mikrosäulenresonatoren heranreichen. Diese räumliche Nähe ist wichtig, da

der Zeitaufwand für das finale Anbringen der lateralen Kontakte an die Kavität durch ionen-

strahlinduzierte Deposition stark mit dem Abstand skaliert. Abbildung 3.4 zeigt im linken Teil

eine Übersichtsaufnahme des prozessierten Probenstücks, mit den zwei großflächigen Goldkon-

takten. Von diesen zweigen jeweils fingerförmige Strukturen ab, die jeweils zu einer Gruppe

der später hergestellten Mikrosäulenresonatoren führen. An jeden dieser Finger sind nochmals

Stege angefügt, welche in die unmittelbare Nähe der Mikrosäulenresonators weisen, was sich in

der Detailaufnahme einer kontaktierten Probe im rechten Teil der Abbildung 3.4 gut erkennen

lässt. Die Kontakte an sich bestehen aus einer 30 nm dicken Haftschicht aus Titan auf die eine

Goldschicht mit einer Dicke von etwa 700 nm folgt. Deren Dicke wurde dahingehend optimiert,

dass eine genügend hohe elektrische Leitfähigkeit und ein gutes Haften der Kontaktdrähte erzielt

wird. Um die Ätzanlage bei der anschließenden Strukturierung der Mikrosäulenresonatoren nicht

zu verunreinigen, wird das Gold mit einer 200 nm dicken Schutzschicht aus Nickel versehen. Für

die Herstellung der Mikrosäulenresonatoren werden durch Elektronenstrahl-Lithographie, Auf-

dampfen von Nickel und Lift-Off zunächst kreisförmige 200 nm dicke Ätzmasken aus Nickel mit

Durchmessern zwischen 0,6µm und 4µm zwischen den Stegen der Goldkontakte definiert. Durch

reaktives Ionenätzen mittels eines optimierten ECR-RIE Prozesses werden daraufhin Mikrosäu-
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lenresonatoren mit glatten und senkrechten Seitenwänden gefertigt. Im Gegensatz zu dem in

Abschnitt 3.1.2.2 beschriebenen Prozess zur Herstellung der Mikrosäulenresonatoren kann hier

kein BaF2/Cr als Ätzmaske eingesetzt werden, da das in den Strukturen enthaltene AlAs nicht

durch BCB vor Oxidation geschützt ist. Infolge dessen würde das im AlAs enthaltene Alumi-

nium während des Entfernens der Ätzmaske im Wasserbad oxidiert werden, was sich negativ

auf die Oberflächenbeschaffenheit der Seitenwände und somit auch auf den Q-Faktor auswirken

würde [Gre10].

3.1.5. Realisierung und Optimierung lateraler Kontakte mittels

ionenstrahlinduzierter Deposition

Zur Erzeugung eines elektrischen Feldes senkrecht zur Wachstumsrichtung der Quantenpunkte

müssen zwei diametrale metallische Kontakte direkt an die Kavität des Mikrosäulenresonators

angebracht werden. Hierfür kann kein klassisches Lithographieverfahren eingesetzt werden, da

eine dreidimensionale Ausgestaltung der Elektroden notwendig wird. Die Herstellung dieser Kon-

takte erfolgt deswegen in einer sogenannten Dualbeam-Anlage. Die Bezeichnung als Dualbeam

rührt daher, dass diese Anlage sowohl über einen Elektronen- als auch über einen Ionenstrahl

zur Materialbearbeitung bzw. zur Bilderfassung verfügt.

Um die lateralen Kontakte zu realisieren, wird ein gasförmiges Ausgangsprodukt der so-

genannte Precursor auf die Probe geleitet und an den Stellen, an denen dieser von einem

Ionen- oder Elektronenstrahl getroffen wird, chemisch zersetzt. In Abhängigkeit des verwen-

deten Precursors kann so entweder das Substrat geätzt oder ein Feststoff abgeschieden wer-

den. Im vorliegenden Fall wurde als Gas meist der organische Metallkomplex Trimethyl(η5-

methylcyclopentadienyl)Platin zur Deposition der elektrischen Kontakte eingesetzt. Die Her-

ausforderung bei der lateralen Kontaktierung der Mikrosäulenresonatoren besteht darin, eine

ausreichend hohe Leitfähigkeit der Kontakte zu erzielen und gleichzeitig Leckströme über un-

gewollte Metallabscheidungen, die zu einem unerwünschten Aufheizen der Probe beim Anlegen

einer Spannung führen, zu vermeiden. Darüber hinaus muss die Dosis der Ionen oder Elek-

tronen, die während des Abscheidens des Kontakts auf die Probe trifft minimiert werden, um

Kristallschäden insbesondere an der aktiven Quantenpunktschicht auf ein Minimum zu begren-

zen. Diese können zu einer Verschlechterung der optischen Qualität der Quantenpunkte führen.

Elektronen verursachen zwar geringere Schädigungen als Ionen, jedoch ist, wie Tests gezeigt ha-

ben, die elektrische Leitfähigkeit des mittels Elektronenstrahl depositionierten Platins im Ver-

gleich zu ionenstrahldepositionierten Platin etwa hundertfach geringer und daher nicht geeignet.

Dieser Unterschied in der Leitfähigkeit liegt darin begründet, dass während der Abscheidung

kein rein metallisches Platin entsteht, sondern eine Legierung aus Platin und organischen Res-

ten des Precursors, was bei elektronenstrahlinduzierter Deposition viel stärker ausgeprägt ist

[Tao90, Yav00]. Aufgrund dessen müssen somit die Nachteile des Ionenstrahlprozesses in Kauf

genommen werden. Zudem sollte der Prozess der seitlichen Kontaktierung den Q-Faktor der

Mikrosäulenresonatoren nicht negativ beeinflussen.

Die technologisch am einfachsten umzusetzende Art der Kontaktierung besteht darin, ausge-

hend von den Goldflächen streifenförmige Platinkontakte direkt auf der Oberfläche des abgeätz-
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Abbildung 3.5.: REM-Aufnahmen eines Mikrosäulenresonators mit einem Durchmesser von 4µm, bei
dem die Kontakte direkt auf den Halbleiter abgeschieden wurden. Die Aufnahmen zeigen
die Probe aus zwei verschiedenen Blickwinkeln: (a) schräg von oben und (b) senkrecht
von oben.

ten Halbleitermaterials und entlang den Wänden des Mikrosäulenresonators bis auf die Höhe der

in der Kavität integrierten Quantenpunkte zu definieren. Abbildung 3.5 zeigt die so abgeschiede-

nen Kontakte an einem Mikroresonatortürmchen mit 4µm Durchmesser aus zwei verschiedenen

Blickwinkeln. Da es bei dieser Deposition der Platinkontakte direkt auf dem Halbleiter trotz

optimierter Prozessparameter zur Ausbildung von Leckströmen in der Größenordnung von bis

zu mehreren Milliampere kommt, die zu einer ungewollten Aufheizung der Probe führen, wur-

den zwei Prozesse entwickelt, um dies zu vermeiden. Die Strom-Spannungskennlinie bei 10 K der

direkt auf dem Halbleiter kontaktierten Probe sowie der optimierten Strukturen sind in Abbil-

dung 3.6 (a) abgebildet.

Als Ursache für Leckströme kommen im Wesentlichen unbeabsichtigte Platindepositionen auf

dem Substrat in Betracht, die oftmals auch als Halo oder Overspray bezeichnet werden [Utk08].

Der erste Ansatz zur Vermeidung von Leckströmen über das Substrat besteht darin, die Platin-

kontakte von den Goldflächen aus freitragend zur Kavität des Mikrosäulenresonators zu führen.

Abbildung 3.6 (b) zeigt einen auf diese Weise kontaktierten Mikrosäulenresonator mit einem

Durchmesser von 2µm, wobei die Geometrie der Kontakte von der Neigung der Ionensäule

der Dualbeam-Anlage bestimmt wird. Durch diese Ausgestaltung der Kontakte konnten die

Leckströme bereits um eine Größenordnung reduziert werden. Bei der zweiten Methode zur Op-

timierung der Kontakte wird auf die Probe nach der Fertigstellung der Mikrosäulenresonatoren

der Isolator SiO2 aufgesputtert, wobei neben dem Substrat auch die Wände der Mikrosäulenreso-

natoren bedeckt werden. Damit sich weiterhin eine leitfähige Verbindung von den Goldkontakten

zu den Mikroresonatortürmchen aufbauen lässt, wird diese Schicht auf den großflächigen Kon-

takten in einem weiteren Lithographieschritt mit einer Mischung aus Fluorwasserstoffsäure und

Ammoniumfluoridlösung abgelöst. Das die Resonatorsäule umgebende SiO2 wird auf der Höhe

der Kavität durch einen fokussierten Ionenstrahl entfernt. Anschließend erfolgt die Deposition

der Platinkontakte in der gleichen Geometrie wie in Abbildung 3.5 gezeigt. Durch diese Maßnah-

me konnten, wie man anhand der U-I-Kennlinie in Abbildung 3.6 (a) erkennt, die Leckströme

nochmals um zwei Größenordnungen in den Bereich von Nanoampere gesenkt werden, so dass

ein signifikantes Aufheizen der Probe durch Leckströme nicht mehr zu erwarten ist.
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Abbildung 3.6.: (a) Strom-Spannungskennlinien von drei auf unterschiedliche Weise lateral elektrisch
kontaktierten Mikrosäulenresonatoren aufgenommen bei 10 K. (b) REM-Aufnahmen ei-
nes Mikrosäulenresonators mit freitragenden Kontakten. Der Resonatordurchmesser be-
trägt 2µm.

3.2. Experimentelle Messtechniken

In diesem Abschnitt werden die experimentellen Messtechniken vorgestellt, welche zur Untersu-

chung der Eigenschaften der Mikrosäulenresonatoren unter optischer und elektrischer Anregung

verwendet wurden. Die Durchführung der Experimente erfolgte an zwei verschiedenen Messplät-

zen, welche beide auf einer Mikrophotolumineszenz- (µPL-) Anordnung für tiefe Temperaturen

basieren. Diese Art von Aufbau ermöglicht es, das von der Probe emittierte Licht mit hoher

spektraler und örtlicher Auflösung zu analysieren. Beide Messaufbauten sind sich in Ausstat-

tung und Funktionsweise grundlegend ähnlich, so dass im Folgenden zunächst exemplarisch der

hochauflösende Mikrolumineszenzmessplatz vorgestellt wird, bevor anschließend detailliert auf

die Erweiterungen des zweiten Messplatzes für Photonen-Autokorrelationsmessungen erster und

zweiter Ordnung eingegangen wird.

3.2.1. Hochauflösende Mikrolumineszenz-Spektroskopie

Der in diesem Abschnitt erläuterte Messplatz wurde sowohl für Mikroelektrolumineszenz (µEL)-

und µPL-Messungen, welche ein sehr hohe spektrale Auflösung erfordern, herangezogen (vgl. z.B.

Kapitel 8 und 9) als auch für Untersuchungen mittels Photostromspektroskopie eingesetzt. Die

für die Photostromspektroskopie verwendete spezielle Messmethodik wird in Kapitel 6 detail-

lierter erläutert. In Abbildung 3.7 ist eine schematische Skizze des Messaufbaus dargestellt.

Da die Emissionslinien der QP-Exzitonen bei höheren Temperaturen in unerwünschter Weise

stark verbreitert werden [Bay02a], wurden alle im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten spek-

troskopischen Messungen bei tiefen Temperaturen im Bereich von üblicherweise 4 K bis 60 K

durchgeführt. Hierzu wurden die Proben auf den Kaltfinger im evakuierbaren Probenraum eines

Durchflusskryostaten platziert, welcher mit flüssigem Helium gekühlt wird. In diesen Kaltfinger

sind sowohl ein Thermoelement als auch eine Heizspule zur präzisen Temperaturkontrolle in-
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Abbildung 3.7.: Schematische Darstellung des hochauflösenden Mikrolumineszenzmessplatzes. Eine de-
taillierte Erklärung der einzelnen Komponenten und der Funktionsweise erfolgt im Text.

tegriert. Mittels einer PID-Regelung kann hierdurch die Temperatur des Kaltfingers und somit

auch die der Probe mit einer Genauigkeit von 0,01 K im Bereich von 4,5 K bis 400 K kontrolliert

werden. Des Weiteren verfügt der Kryostat über mehrere Durchführungen zur elektrischen Kon-

taktierung der Probe sowie über ein Glasfenster zur optischen Anregung der Mikrosäulenreso-

natoren bzw. zur Detektion des Signals. Vor diesem Fenster befindet sich ein Mikroskopobjektiv

(MO) mit einer hohen numerischen Apertur (NA), welches der räumlich selektiven optischen

Anregung der Probe bzw. der Kollimation des von der Probe emittierten Lumineszenzsignals

dient. Letzteres wird mittels einer Linse auf den Eingangsspalt eines Monochromators abge-

bildet, welcher im weiteren Verlauf noch ausführlich beschrieben wird. Üblicherweise wird ein

Mikroskopobjektiv mit 20-facher Vergrößerung und einer numerischen Apertur NA = 0,42 ver-

wendet, womit eine Ortsauflösung von etwa 3µm erreicht werden kann.

Für die gezielte Ansteuerung einzelner Mikrosäulenresonatoren sind sowohl der Kryostat als

auch das Mikroskopobjektiv auf Dreiachsenverschiebetischen montiert, welche mit Mikrometer-

schrauben versehen sind. Der 3D-Justagetisch des Mikroskopobjektives ist darüber hinaus mit

Piezoelementen ausgestattet, welche eine Feinjustage mit einer Genauigkeit von bis zu 100 nm

ermöglichen. Zur Selektion eines bestimmten Mikrosäulenresonators wird die Probenoberfläche

mit einer Weißlichtquelle ausgeleuchtet, die mittels eines Klappspiegels (KS) und eines Strahl-

teilers (ST) einfach auf die optische Achse des Mikroskopobjektives eingekoppelt werden kann.

Das von der Probenoberfläche zurück reflektierte Licht wird mithilfe eines weiteren Klappspie-

gels und einer Linse auf eine CCD3-Videokamera gelenkt und die Probenoberfläche vergrößert

abgebildet, so dass eine gute Orientierung auf der Probe möglich ist.

Als nächstes sollen die verschiedenen Modi zur Anregung der Probe erläutert werden. Für den

3Charge Coupled Device
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elektrischen Betrieb der Mikrosäulenresonatoren kommt eine ansteuerbare Spannungsquelle zum

Einsatz. Der durch die Probe fließende Strom wird mittels des Spannungsabfalls an einem mit

dieser in Reihe geschalteten Messwiderstandes bestimmt. Dies geschieht standardmäßig mit ei-

nem präzisen Voltmeter. Für die in Kapitel 6 vorgestellten Photostromspektroskopiemessungen

wurde dieses Voltmeter durch einen Lock-In-Verstärker ersetzt.

Zur optischen Anregung der Mikrosäulenresonatoren stehen ein frequenzverdoppelter Nd:VO4-

Festkörperlaser mit einer Emissionswellenlänge von 532 nm und ein Titan-Saphir-Laser im Dau-

erstrichbetrieb zur Verfügung. Letzterer wird von einem Argon-Ionen-Laser gepumpt und kann

mit dem vorhandenen Spiegelsatz in einem Wellenlängenbereich zwischen 840 nm und 1050 nm

durchgestimmt werden. Mittels eines Klappspiegels kann je nach Experiment einer der beiden

Laser zur Anregung der Probe über den Strahlteiler und das Mikroskopobjektiv einjustiert wer-

den. Die Laserleistung lässt sich durch einen variablen Neutraldichtefilter genau einstellen und

über ein Leistungsmessgerät (LM), das am zweiten Ausgang des Strahlteilers angebracht ist auch

während der Messung kontrollieren. Des Weiteren kann die Wellenlänge des Titan-Saphir Lasers

mit einem präzisen Wellenlängenmessgerät mit einem Auflösungsvermögen von 600 MHz sehr

exakt bestimmt werden. Für die Erzeugung eines Referenzsignals für den im Zusammenhang

mit der Photostromspektroskopie eingesetzten Lock-In-Verstärker kann in den Strahlengang des

Infrarotlasers zudem noch ein sogenannter Chopper (CH) eingebracht werden.

Zur hochauflösenden spektralen Analyse des µEL- bzw. µPL-Signals wird ein 1 m-Doppel-

monochromator eingesetzt. Für die Realisierung eines hohen Auflösungsvermögens und für die

Unterdrückung von Streulicht wurde der Eingangsspalt des Monochromators üblicherweise auf

50µm bis 100µm geschlossen. Direkt vor diesem Spalt wird ein Bandkantenfilter mit einer

Grenzwellenlänge von 850 nm platziert, um Streulicht zusätzlich zu eliminieren. Darüber hinaus

können an diese Stelle für polarisationssensitive Messungen zudem Polarisationsoptiken (PO)

eingefügt werden. Der Doppelmonochromator verfügt über zwei Gitter mit jeweils 1200 Stri-

chen/mm. Das mit diesen Gittern spektral zerlegte Signal wird standardmäßig auf den axialen

Ausgangsspalt des Monochromators abgebildet und mit einer mit flüssigem Stickstoff gekühl-

ten Silizium-CCD-Kamera (CCD 1) detektiert. In dieser Konfiguration beträgt das spektrale

Auflösungsvermögen etwa 16µeV. Zur Realisierung einer noch größeren Auflösung ist hinter

dem zweiten Ausgangsspalt des Monochromators eine Teleskopanordnung angebracht, in wel-

che das spektral zerlegte Licht über einen zweiten Monochromatorausgang einjustiert werden

kann. Der Teleskopaufbau besteht aus zwei Linsen mit einem Brennweitenverhältnis f1/f2 = 4,4,

wodurch eine laterale Vergrößerung des Spektrums herbeigeführt wird. Dieses Spektrum wird

anschließend mittels einer weiteren stickstoffgekühlten Silizium-CCD-Kammera (CCD 2) aufge-

nommen. Mit dieser speziellen Messmethode wird eine spektrale Auflösung von bis zu 3,5µeV

erreicht [Rei07].

Als weitere Option zur Analyse des Signals kann bei den Untersuchungen zum Lasing unter

elektrischer Anregung auch ein Leistungsmessgerät (LS) direkt vor dem Mikroskopobjektiv als

Detektor eingesetzt werden. Dies erweist sich als besonders nützlich, wenn die Ausgangsleistung

eines Mikrosäulenlasers in Abhängigkeit des Pumpstromes untersucht werden soll und spektrale

Informationen über das detektierte Licht nicht benötigt werden. Bei dieser Messtechnik muss

jedoch darauf geachtet werden, dass auch Streulicht, welches z.B. von den Seitenwänden der

Kavität stammt, registriert wird.
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Abbildung 3.8.: Schematische Skizze des Messplatzes mit Michelson-Interferometeraufbau. Eine detail-
lierte Erklärung der einzelnen Komponenten und der Funktionsweise wird im Text ge-
geben.

Die Ansteuerung und das Auslesen der Daten von den einzelnen Messgeräten erfolgte soweit

möglich mittels eines Computers und einer in LabVIEW entwickelten Software, so dass z.B.

durch die Programmierung von Temperaturserien, ein möglichst hoher Automatisierungsgrad

für die jeweiligen Messungen erreicht werden konnte.

3.2.2. Photonen-Autokorrelationsmessungen erster Ordnung

Um die Kohärenzzeiten der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Mikrolaser bestimmen zu

können, wurde ein zweiter Mikrolumineszenzmessplatz, dessen Aufbau dem im vorangegange-

nen Abschnitt vorgestellten sehr ähnlich ist, um ein Michelson-Interferometer erweitert. Ne-

ben der Bestimmung der Kohärenzzeit von Mikrolasern [Ate07, Ate08] kann dieser Aufbau

zukünftig auch für die Bestimmung von Linienbreiten und Kohärenzzeiten einzelner Quan-

tenpunkte [Kam02] sowie zu Experimenten zur Zwei-Photonen-Interferenz benutzt werden

[San02, Ben09, Fla10].

3.2.2.1. Aufbau

Abbildung 3.8 zeigt eine Skizze des Aufbaus mit Michelson-Interferometer. Bei der Anordnung

des Michelson-Interferometers wurde großer Wert auf eine sehr kompakte Integration in den

Mikrolumineszenzmessplatz mit der Möglichkeit eines schnellen Wechsels zwischen g(1)(τ)- und

Mikrolumineszenzmessungen gelegt. So kann das Mikrolumineszenzsignal mithilfe zweier Klapp-

spiegel (KS1 und KS2) schnell in den Strahlengang des Michelson-Interferometers, bzw. zurück

zum Monochromator geführt werden ohne große Wegstrecken zurücklegen zu müssen. Zudem

steht durch diese Anordnung die gesamte Signalstärke für die Überlagerung der Teilstrahlen

zur Verfügung, da die spektrale Selektion des Signals durch den Monochromator erst nach dem

Interferometer erfolgt.
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Der erste Klappspiegel KS1 führt das zu untersuchende Licht in den Interferometeraufbau, wo

das Signal mittels des nichtpolarisierenden 50:50 Strahlteilers ST2 in zwei gleiche Teilstrah-

len zerlegt wird. Diese Teilstrahlen treffen anschließend jeweils auf Retroreflektoren, welche zur

Feinjustage auf xyz-Verschiebetischen mit Mikrometerschrauben platziert sind. Die Verwendung

von Retroreflektoren vereinfacht die ohnehin aufwendige Justage, indem die auf diese treffen-

den Strahlen unabhängig vom Einfallswinkel immer parallel zum Eintrittsstrahl zurückgeworfen

werden. Während der eine Arm des Interferometers ortsfest auf dem optischen Tisch montiert

ist, kann im anderen Arm die Verzögerungszeit τ zwischen den zu interferierenden Wellenzügen

eingestellt werden, indem der Retroreflektor auf einem Linearverschiebetisch mit einem Verfahr-

weg von −10 cm zum Strahlteiler hin und +20 cm von diesem weg bewegt werden kann. Hieraus

ergibt sich eine maximal erreichbare Verzögerungszeit von 2 ns. Um die Oszillationen des In-

terferenzsignals auflösen zu können, wurde die zum Linearverschiebetisch parallele Achse des

xyz-Verschiebetisches zusätzlich mit einem Piezoelement ausgestattet, welches die notwendige

Schrittweite von 50− 100 nm für die Auflösung einer Oszillation des Kontrastes ermöglicht. Die

gesamte mittels dieses Piezoaktuators erzielbare Verzögerungsstrecke beträgt 10µm bei einer

minimalen Schrittweite von 2 nm. Nach dem Durchlaufen der beiden Arme des Interferometers

werden die Teilstrahlen mittels des Strahlteilers ST2 zur Interferenz gebracht und anschließend

durch den Monochromator spektral selektiert, bevor die Photonen mittels einer an den zweiten

Ausgang des Monochromator platzierten, fasergekoppelten Siliziumlawinenphotodiode (APD4)

zunächst detektiert und von einer TAC5-Karte, die als Analog-Digitalwandler dient, erfasst wer-

den. Die spezielle APD zeichnet sich durch eine äußerst geringe Dunkelzählrate aus und besitzt

eine sehr hohe Sensitivität zur Detektion einzelner Photonen.

Zudem können zur Selektion einer bestimmten Polarisationsrichtung des Signals bzw. zur Streu-

lichtunterdrückung zusätzliche Polarisationsoptiken (PF) und Bandkantenfilter (F) in den Strah-

lengang eingebracht werden. Der in diesem Messaufbau verwendete Monochromator besitzt eine

optische Weglänge von 0,55 m und ist mit zwei Gittern mit 1200 und 600 Strichen/mm aus-

gestattet. In Kombination mit der am ersten Ausgangsspalt des Monochromators angebrach-

ten stickstoffgekühlten Silizium-CCD-Kamera erreicht man eine spektrale Auflösung von etwa

100µeV. Für einen Teil der Messungen stand jedoch auch ein Monochromator mit drei Git-

tern mit 300, 1200 und 1500 Strichen/mm und einer Länge von 0,75 m zur Verfügung. Das

Auflösungsvermögen des zuletzt genannten Systems ergibt sich zu etwa 20µeV.

3.2.2.2. Optimierung und Auswertung

Die Justage und Optimierung des Michelson-Interferometers erfolgte mittels einer sogenannten

DFB6-Laserdiode mit einer Wellenlänge von 929 nm. Solche DFB-Laser zeichnen sich durch eine

sehr schmale Linienbreite von wenigen MHz aus, so dass unter der Annahme eines perfekt kolli-

mierten Laserstrahls der Kontrast des Interferenzmusters auf der gesamten Verzögerungsstrecke

konstant sein sollte. Für die Einstellung des Interferometers kann der DFB-Laser mittels zweier

4Avalanche Photo Diode
5Time to Amplitude Converter
6Distributed Feedback
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Abbildung 3.9.: Kontrastverläufe für drei verschiedene Verzögerungszeiten τ .

Klappspiegel zunächst auf die optische Achse des Monochromators und anschließend in das In-

terferometer eingekoppelt werden. Zur Kalibration des Interferometers wurden für verschiedene

Verzögerungszeiten τ im Bereich von −308 ps bis 692 ps, welche mithilfe des Lineartisches ein-

gestellt wurden, der Interferenzkontrast des Laserlichtes bestimmt, indem der Piezoaktuator an

diesen Stellen über etwa ein bis zwei Wellenzüge hinweg durchgefahren wurde und das spektral

gefilterte Interferenzsignal mit der APD aufgezeichnet wurde. Abbildung 3.9 zeigt exemplarisch

drei Kontrastverläufe für zunehmende Verzögerungszeiten. Der erwartete Interferenzverlauf y(x)

folgt in Abhängigkeit von der Momentanposition x und der Ausgangsposition x0 der Funktion

y(x) = y0 +A · sin

(
x− x0

a

)
, (3.1)

wobei der Kontrast mit der Amplitude A um den Wert y0 oszilliert. a ist eine von der Wellenlänge

des untersuchten Lichtes abhängige Größe. Für Untersuchungen des Kontrastverlaufes V (τ), in

denen die stimulierte Emission dominiert, kann an den Kontrast ein exponentieller Verlauf der

Form

V (τ) ∝ exp
(
−|τ |
τC

)
(3.2)

angepasst werden [Ate07]. Für Analysen der Kohärenzzeit von Systemen in denen die Erzeugung

der Photonen hauptsächlich durch spontane Emission erfolgt, muss jedoch eine Gauß-Funktion

V (τ) ∝ exp
(
− 2

π

τ2

τC

)
(3.3)

zur Anpassung des Kontrastverlaufs verwendet werden [Ate07].

Abbildung 3.10 zeigt den für einen DFB-Laser ermittelten Kontrastverlauf für einen weiten

Bereich von −308 ps bis 692 ps. Bei einer Verzögerungszeit τ ≈ 0 ps nimmt der Kontrast seinen

höchsten Wert von etwa 98% an und fällt dann symmetrisch um den Zeitnullpunkt zunehmend

ab. Für eine Verzögerungszeit von 692 ps beträgt der Kontrast schließlich noch 54%. Anhand

einer Anpassung wurde der Kurvenabfall des Kontrastverlaufs auf 1/e zu etwa 6,2 ns bestimmt.
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Abbildung 3.10.: Für einen DFB-Laser ermittelter Kontrastverlauf in Abhängigkeit von τ .

Dieser Wert ist kleiner als es die Linienbreite des Lasers im Bereich von einigen wenigen MHz

erwarten lässt. Die Abweichung rührt in erster Linie aus der schlechten Kollimierbarkeit des

DFB-Lasers, weshalb die Teilstrahlen mit zunehmender Verzögerungsstrecke nicht mehr perfekt

miteinander zur Überlagerung gebracht werden konnten.

3.2.3. Photonen-Autokorrelationsmessungen zweiter Ordnung

Für die Bestimmungen der zeitlichen Entwicklung der Intensitäts-Autokorrelationsfunktion

g(2)(τ) wurde eine nach ihren Erfindern R. Hanbury-Brown und R. Q. Twiss als Hanbury-

Brown Twiss- (HBT-) Anordnung bezeichnete Messanordnung verwendet [HB56]. Diese HBT-

Anordnung kann fakultativ an dem im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen zweiten Mi-

krolumineszenzmessplatz eingesetzt werden. Abbildung 3.11 zeigt eine schematische Darstellung

dieses Messplatzes mit HBT-Anordnung. Da die Autokorrelationsmessungen zweiter Ordnung

ausschließlich an elektrisch betriebenen Proben durchgeführt wurden, dient der im Aufbau ent-

haltene Laser mit einer Emission im sichtbaren Bereich als Justagelaser. Für die Korrelations-

messungen wird das von der Probe emittierte Licht mittels des Monochromators spektral zerlegt

und der zu untersuchende spektrale Bereich auf dessen zweiten Ausgangsspalt abgebildet. Mit-

hilfe zweier Linsen wird dieser Strahl zunächst kollimiert und anschließend auf eine optische

Faser fokussiert, welche das Signal zur HBT-Anordnung führt. In dieser werden die ankom-

menden Photonen mittels eines nichtpolarisierenden, fasergekoppelten 50:50 Strahlteiler in zwei

gleiche Anteile zerlegt. Das Faserende jedes der beiden Arme des Strahlteilers führt zu einer

APD. In der Skizze des Aufbaus (Abbildung 3.11) sind diese als APD 1 und APD 2 deklariert.

Des Weiteren sind beide APDs über Koaxialkabel mit mit dem Start- bzw. Stoppeingang einer

TAC-Karte verbunden. Damit werden Aussagen über die Statistik der gemessenen Photonen

möglich, indem man die Zeit zwischen zwei Detektionsereignissen an APD 1 und APD 2 be-

stimmt, was in der schematischen Skizze des Aufbaus durch eine Uhr symbolisiert ist. Wird von

APD 1 ein Photon registriert, so wird dieses Ereignis in einen Spannungsimpuls umgewandelt

und zum Starteingang der TAC-Karte weitergeleitet. Hierdurch beginnt eine Zeitmessung indem

kontinuierlich nach dem eintreffenden Impuls eine Spannung von Null aus linear erhöht wird, bis
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Abbildung 3.11.: Schematische Skizze des Autokorrelationsmessplatzes mit HBT-Anordnung. Eine de-
taillierte Erklärung der einzelnen Komponenten und der Funktionsweise erfolgt im Text.

ein von APD 2 registriertes Photon ein Stoppsignal auslöst. In Abhängigkeit von der Höhe des

bis zu diesem Zeitpunkt erreichten Spannungspegels kann so die Verzögerungsszeit τ zwischen

beiden Ereignissen bestimmt werden. Diese Zeitmessungen werden sehr oft wiederholt und die

Häufigkeit der verschiedenen Zeitabstände in einem Koinzidenzhistogramm in Abhängigkeit von

τ aufgetragen.

Eine wichtige Eigenschaft dieser Art von Aufbau stellt dessen zeitliches Auflösungsvermögen

dar. Ausschlaggebend für dieses ist im Wesentlichen die Reaktionszeit der APDs, wobei in der

vorliegenden Messanordnung die minimale Auflösung ∆tres etwa 700 ps beträgt. Der aus dem Ex-

periment ermittelte g(2)(τ)-Wert entspricht daher einer Faltung zwischen dem realen Wert und

der Antwortfunktion der Messapparatur. Als Instrumentenfunktion wird eine Gauß-Funktion

mit der Breite 2σ = ∆tres angenommen, so dass das Messsignal sich aus folgender Faltung

zusammensetzt:

g(2)(τ) =
1√
2πσ

∫ +∞

−∞
dτ ′g(2)(τ − τ ′) · e

−τ ′
2σ2 . (3.4)



4. Lateral kontaktierte Mikrosäulenresonatoren

In diesem Kapitel werden die optischen Eigenschaften von lateral kontaktierten Quantenpunkt-

Mikroresonatoren eingehend untersucht. Dies ist deshalb von besonderem Interesse, da mit-

tels eines lateralen elektrischen Feldes die Feinstrukturaufspaltung (siehe Kapitel 2) einer QP-

Exzitonlinie reduziert werden kann [Kow05, Vog07] und ein Mikrosäulenresonator gleichzeitig

die Möglichkeit bietet, die Quantenpunktemission effektiv auszukoppeln. Die hierfür entwickel-

ten und optimierten Strukturen wurden bereits in Kapitel 3 vorgestellt und werden nun zunächst

hinsichtlich des Einflusses der aufwendigen Kontaktierung auf die optischen Eigenschaften des

Systems untersucht. Daraufhin wird anhand einer Simulation die elektrische Feldverteilung in

diesen Mikrosäulenresonatoren analysiert. Anschließend wird demonstriert, dass sich mittels der

lateralen Kontakte die Quantenpunktemission über den QCSE manipulieren lässt und es so

gelingt, die Feinstrukturaufspaltung zu reduzieren.

4.1. Einfluss der Kontaktierung auf Resonatorgüte und

Quantenpunktemission

In diesem Abschnitt wird zunächst der Einfluss der Prozessierung der lateralen elektrischen Kon-

takte auf die optische Qualität der Mikrosäulenresonatoren und auf die Quantenpunktemission

untersucht. Alle im Rahmen dieses Kapitels präsentierten Messungen wurden am hochauflösen-

den Mikrolumineszenzmessplatz durchgeführt, wobei zur Erzeugung von Elektron-Lochpaaren

der Nd:VO4-Laser eingesetzt wurde.

Abbildung 4.1 zeigt die Q-Faktoren, welche an unkontaktierten und lateral kontaktierten

Mikrosäulenresonatoren auf dem gleichen Probenstück ermittelt wurden. Diese Mikrosäulenre-

sonatoren haben einen Durchmesser von jeweils 1,6µm und basieren auf einer planaren Schicht-

struktur mit 33 (29) Spiegelpaaren im unteren (oberen) DBR. Für die Diskussion der Ergebnisse

wurden die verschiedenen Mikrosäulenresonatoren durchnummeriert. Aufgrund einer unbeab-

sichtigten Abweichung bei der Elektronenstrahlbelichtung ist die Entartung der Grundmode für

alle Resonatoren aufgehoben, so dass jeweils der Q-Faktor der beiden orthogonal zueinander

polarisierten Komponenten bestimmt wurde [Rei07]. Die elektrische Kontaktierung der als 1-3

bezeichneten Mikrosäulenresonatoren mittels eines Platinkontakts erfolgte auf einer isolierenden

SiO2-Schicht (vergleiche Abschnitt 3.1.3), welche im Bereich der Kavität durch unterschiedlich

lange Ätzzeiten wieder entfernt wurde. Diese Variation der Ätzzeiten erwies sich als notwendig,

da aufgrund eines sehr geringen Kontrastes in den REM-Aufnahmen nicht entschieden werden

konnte, ob die SiO2-Schicht durchtrennt ist. Für den Mikrosäulenresonator 1 betrug die Ätzzeit

4 s, während diese für die Mikrosäulenresonatoren 2 und 3 mit 3 s bzw. 2 s kürzer war. Durch
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Abbildung 4.1.: Vergleich der Q-Faktoren von lateral kontaktierten und unkontaktierten Mikrosäulen-
resonatoren mit einem Durchmesser von 1,6µm, wobei alle zunächst von einer isolie-
renden SiO2-Schicht bedeckt sind. Diese Isolationsschicht wurde durch unterschiedlich
lange Ätzzeiten für die Kontaktierung entfernt, wodurch der Q-Faktor leicht reduziert
wird.

diesen Ätzschritt wird mit zunehmender Dauer die Oberflächenrauigkeit des Resonators erhöht,

so dass sich dessen Güte hierdurch erniedrigt. Wie man in Abbildung 4.1 erkennt, liegt der

Q-Faktor des Mikrosäulenresonators mit der längsten Ätzzeit deutlich unter dem der unkontak-

tierten Mikrosäulenresonatoren, während die Reduzierung bei den beiden mit geringeren niedrig

ausfällt. Verglichen mit dem Mittelwert der Güte der unkontaktierten Proben von 18000±750

entspricht dies einer Änderung von lediglich 10% für Resonator 2 bzw. 15% für Resonator 3,

wobei jeweils die Mode mit dem höchsten Q-Faktor berücksichtigt wurde.

Des Weiteren wurde der Einfluss der Herstellung der lateralen Kontakte mittels freitragen-

der Platinbalken an einem Mikrosäulenresonator mit 2,0µm Durchmesser hinsichtlich der Güte

und der Quantenpunktemission vor und nach der Kontaktierung untersucht. Diese Eigenschaften

der kontaktierten Proben werden mit weiteren unkontaktierten Mikrosäulenresonatoren gleicher

Größe auf dem selben Probenstück verglichen. Als Ausgangspunkt für die Prozessierung dieser

Proben wurde eine planare Mikrokavitätsstruktur mit 26 (30) Spiegelpaaren im oberen (unte-

ren) DBR verwendet in welche Quantenpunkte mit einem Indiumgehalt von 45% eingebettet

wurden. Der Einfluss der Kontaktierung auf die Güte des Resonators wird in Abbildung 4.2 auf-

gezeigt, welche sowohl den Q-Faktor dieses Resonators vor und nach der Kontaktierung sowie

den weiterer Mikrosäulenresonatoren mit gleichem Durchmesser zeigt. Zur Identifikation ein-

zelner Mikrosäulenresonatoren wurden diese durchnummeriert. Während der zu kontaktierende

Mikrosäulenresonator vor der Kontaktierung einen im Vergleich zu den nicht weiter prozessierten

Mikrotürmchen mit Q=13700 einen hohen Q-Faktor aufweist, sinkt dieser nach der Fertigung

der Kontakte auf einen Wert von 11600. Die Ursache dieser etwa 10%igen Reduzierung liegt

vermutlich in einer durch die Platinbalken erhöhten Lichtabsorption im Bereich der Kavität.

Darüber hinaus wurde vor und nach dem Anbringen der seitlichen Kontakte jeweils ein Über-

sichtsspektrum der inhomogen verbreiterten Quantenpunktemission und der optischen Moden

bei gleicher Integrationszeit und gleicher optischer Anregungsleistung von 90µW aufgenommen.
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Abbildung 4.2.: Vergleich der Q-Faktoren vor und nach der Kontaktierung mittels freitragender Pla-
tinbalken (grün und blau) an einem Mikrosäulenresonator mit einem Durchmesser von
2,0µm bzw. Vergleich mit unkontaktierten Mikrosäulenresonatoren gleicher Größe (rote
Datenpunkte).

Die Spektren sind in Abbildung 4.3 dargestellt. Aufgrund der relativ geringen Anregungsleis-

tung konnten die optischen Moden der Kavität in diesem Fall nicht beobachtet werden (vgl.

Kapitel 5). Während im Spektrum des unkontaktierten Mikrosäulenresonators aufgrund von

Größenfluktuationen der selbstorganisierten Quantenpunkte viele einzelne Emissionslinien bei

unterschiedlichen Energien zu erkennen sind (Abbildung 4.3 (a)), erscheint deren Häufigkeit

nach der Fertigung der elektrischen Kontakte deutlich reduziert (Abbildung 4.3 (b)). Diese qua-

litative Änderung kann darauf zurückgeführt werden, dass der Ionenstrahl Kristallschäden in den

Quantenpunkten hervorruft, so dass diese eine inhomogene Verbreiterung in Folge von spektraler

Diffusion aufweisen. Daher werden diese im über mehrere Sekunden aufgenommenen Spektrum

nicht mehr als eine einzelne Linie sichtbar, sondern tragen nur noch zum Hintergrund bei.

Insgesamt kann also festgestellt werden, dass die beiden aufwendigen Ansätze zur lateralen

Kontaktierung sowohl die Qualität der Resonatoren als auch die Quantenpunktemission zwar

leicht reduzieren, wodurch aber die prinzipielle Eignung der Proben für die Untersuchung des

Stark-Effektes an Quantenpunkten in einem lateralen elektrischen Feld nicht signifikant be-

einträchtigt wird. In den folgenden beiden Abschnitten werden jedoch nur Messungen an mit

SiO2 isolierten Mikrosäulenresonatoren vorgestellt. Dies liegt daran, dass bei der Kontaktierung

mittels freitragender Platinbalken nach wie vor ein relativ hoher Stromfluss auftritt (vgl. Abbil-

dung 3.6) und so eine unerwünschte Erwärmung der Mikrosäulenresonatoren nicht vollständig

ausgeschlossen werden konnte.

4.2. Lateraler Stark-Effekt

In diesem Abschnitt wird zunächst das zu erwartende elektrische Feld in einem lateral kontak-

tierten Mikrosäulenresonator simuliert und anschließend die Manipulation der Quantenpunkt-

emission mittels eines lateralen elektrischen Feldes demonstriert.
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1,25 1,30 1,35

0

50

100

150

200

0

50

100

 

Energie (eV)

kontaktiert

In
te

n
s
it
ä
t

(w
.E

.)

unkontaktiert

(a)

(b)

Abbildung 4.3.: Vergleich des Emissionsspektrums der Quantenpunkte eines Mikrosäulenresonators vor
(a) und nach (b) der Kontaktierung mittels freitragender Balken.

4.2.1. Simulation des elektrischen Feldes in lateral kontaktierten

Mikrosäulenresonatoren

Aufgrund der speziellen Geometrie der Kontakte an den seitlich kontaktierten Mikrosäulenreso-

natoren ist es nicht unmittelbar möglich, das elektrische Feld im Inneren des Resonators wie in

Kapitel 5 für den Fall der vertikalen Kontaktierung gezeigt wird, durch einen Vergleich mit einem

Plattenkondensator und daher mit einem konstanten elektrischen Feld im Inneren abzuschät-

zen. Die Kenntnis des elektrischen Feldes F am Ort der Quantenpunkte ist jedoch aufgrund von

∆EQCSE = E0 + pF + βF 2 (Gleichung 2.6) wichtig, um die zu erwartende Stark-Verschiebung

abschätzen zu können. Daher werden im Folgenden Simulationsrechnungen basierend auf der

Finite-Elemente-Methode präsentiert, mit welcher eine Abschätzung der Feldverteilung im Re-

sonatorinneren ermöglicht wird.

Ausgangspunkt dieser Betrachtungen ist die Poisson-Gleichung

∆Φ(~r) =
ρ(~r)

εεr
, (4.1)

welche für den zylinderförmigen Resonator und die daran anliegenden Kontakte gelöst werden

muss. ∆ bezeichnet hierbei den Laplace-Operator, Φ(~r) das elektrische Potential am Ort ~r, ρ(~r)

die Ladungsträgerdichte, ε die Dielektriziätskonstante und εr die Dielektrizitätszahl im Resona-

torinneren. Kennt man das elektrische Potential im Resonator, so lässt sich aufgrund der Be-

ziehung ~F (~r) = −∆Φ(~r) das resultierende elektrische Feld berechnen. Zur numerischen Lösung

dieses Problems wurde das auf der Finite-Elemente-Methode basierende Simulationsprogramm

Quickfield1 verwendet. Da nur das elektrische Feld in der Ebene der Quantenpunkte von Inter-

1Tera Analysis, http://www.quickfield.com/
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Abbildung 4.4.: Visualisierung einer zweidimensionalen Simulation des elektrischen Feldes in einem Mi-
krosäulenresonator mit 2µm Durchmesser an dessen Wände 200 nm breite Kontakte
angebracht wurden bei einer angelegten Spannungsdifferenz von 10 V. Teilbild (a) zeigt
die x-Komponente des Feldvektors und (b) dessen y-Komponente.

esse ist, können die Simulationen auf einen zweidimensionalen Querschnitt durch den Zylinder

auf der Höhe der elektrischen Kontakte beschränkt werden. Ausgangsbasis der Berechnungen

ist hierbei der im Experiment verwendete Resonatordurchmesser mit 2µm sowie Kontakte von

200 nm Breite. Für die Festlegung der Materialparameter wie der Dielektrizitätszahl εr wurde

außerhalb des Zylinders des Mikrosäulenresonators Luft und innerhalb reines GaAs angenom-

men. Da die aus InxGa1−xAs bestehenden Quantenpunkte einen ähnlichen Brechungsindex wie

GaAs besitzen, können lokale Variationen dessen außer Acht gelassen werden [Seu01]. Aufgrund

der spezifischen Resonanzwellenlänge der fundamentalen Mode der verwendeten Resonatoren

von etwa 900 nm wurde für die Dielektrizitätszahl von GaAs εr = 12,9 2 [Pal85] verwendet. Als

Randbedingungen an den Kontaktstreifen wurden Dirichlet-Randbedingungen benutzt, da hier

eine konstante Spannung anliegt, während auf dem verbleibenden Säulenumfang eine verschwin-

dende Oberflächenladungsdichte angenommen wird.

Abbildung 4.4 zeigt sowohl eine Konturdarstellung der x-Komponente (Teilbild (a)) als auch der

y-Komponente (Teilbild (b)) des so berechneten elektrischen Feldes bei einer angelegten Span-

nung von 10 V. Hieran zeigt sich, dass insbesondere die x-Komponente entlang einer gedachten

Verbindungslinie zwischen den Kontakten den größten Beitrag zum gesamten elektrischen Feld

liefert. Dies wird in Abbildung 4.5 nochmals verdeutlicht. Die Feldkomponente in y-Richtung

erweist sich hingegen mit Ausnahme der Randbereiche als recht gering und verschwindet so-

gar entlang eines Schnittes bei x = 0 oder y = 0. Anhand der Abbildungen 4.4 und 4.5 zeigt

sich, dass sich das ausbildende elektrische Feld im Inneren des Resonators als recht inhomogen

erweist und daher keine Approximation durch einen Mittelwert möglich ist. Deshalb kann in

den folgenden Betrachtungen auch keine einfache Umrechnung der angelegten Spannung in ein

elektrisches Feld erfolgen.

2bei 300 K
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Abbildung 4.5.: Darstellung der x-Komponente des elektrischen Feldes für zwei verschiedene zueinander
senkrecht verlaufende Schnitte durch den Mikrosäulenresonator bei x=0 und y=0. Die
Definition der Koordinatenachsen folgt der in Abbildung 4.4.

4.2.2. Manipulation der Quantenpunktemission im lateralen elektrischen Feld

In diesem Abschnitt wird demonstriert, dass sich die Emission der Quantenpunkte in den mit la-

teralen Kontakten versehenen Mikrosäulenresonatoren mittels des QCSE manipulieren lässt. Die

im Folgenden präsentierten Untersuchungen fanden an einem Mikrosäulenresonator mit einem

Durchmesser von 2µm mit In0,3Ga0,7As Quantenpunkten als aktiver Schicht statt. Die laterale

Kontaktierung dieses Mikrosäulenresonators erfolgte auf einer isolierenden SiO2-Schicht.

Für die Untersuchung des QCSE in einem lateralen elektrischen Feld wurden von der Probe

für angelegte Spannungen zwischen 0 V und 19 V µPL-Spektren im energetischen Bereich um

die Grundmode aufgenommen. Diese sind in Abbildung 4.6 (a) in Wasserfalldarstellung abgebil-

det. Diese zeigt eine Vielzahl von QP-Exzitonlinien, deren Verhalten im lateralen elektrischen

Feld sich in verschiedene Kategorien einteilen lässt: Ein Teil der QP-Exzitonlinien zeigt keine

bzw. eine äußerst geringe Stark-Verschiebung (∆EQCSE <20µeV) und verschwindet bei höheren

Spannungen (z.B. Linie E). Dies lässt sich dahingehend interpretieren, dass diese QP-Exzitonen

zunächst unbeeinflusst vom elektrischen Feld bleiben, da sie sich in einem Bereich geringer

elektrischer Feldstärke befinden. Ab einer gewissen angelegten Spannung setzt jedoch ein Her-

austunneln der Ladungsträger aus dem QP-Potential ein, wodurch die QP-Emission unterdrückt

wird. Bei der zweiten Kategorie von QP-Exzitonen lässt sich eine Stark-Verschiebung feststellen,

wobei ab einem bestimmten angelegten Feld weitere QP-Emissionslinien in der unmittelbaren

Nachbarschaft der ursprünglichen Linie auftreten und die Intensität der Emission der Ausgangs-

linie abnimmt. Ein Beispiel hierfür stellt z.B. die als F bezeichnete Linie bei 1,3525 eV dar. Diese

erfährt im Spannungsbereich von 0 V bis 10 V zunächst eine Stark-Verschiebung von etwa 30µeV

und wird dann von einer weiteren Linie auf der niederenergetischen Seite begleitet. Dies lässt sich

auf die Entstehung eines geladenen Zustandes zurückführen [Fin01a, Fin01b] worauf in Kapitel 8

nochmals detaillierter eingegangen wird. Für eine detailliertere Analyse des QCSE wurden an

vier Linien (A-D) Lorentz-Kurven angepasst und so die Stark-Verschiebung in Abhängigkeit der



4.3. Beeinflussung der Feinstrukturaufspaltung 59

-60

-30

0

-120

-90

-60

-30

0

0 6 12 18
-60

-30

0

0 6 12 18
-60

-30

0

D
E

Q
C

S
E

(µ
e
V

)

D
E

Q
C

S
E

(µ
e
V

)

B

Spannung (V)

 A

C

 

D

1,350 1,352 1,354 1,356 1,358

E A B
C

19 V

 

In
te

n
s
it
ä
t

(w
.E

.)

Energie (eV)

0 V

U
DF

(a) (b)

Abbildung 4.6.: (a) Wasserfalldarstellung einer Serie von Spektren eines lateral kontaktierten Mikrosäu-
lenresonators für Spannungen von 0 V bis 19 V im Bereich der Grundmode. Durch das
entstehende Feld wird eine Manipulation der QP-Emission möglich. Eine detaillierte
Diskussion erfolgt im Text. (b) Stark-Verschiebungen einzelner ausgewählter Linien in
Abhängigkeit von der angelegten Spannung.

angelegten Spannung ermittelt. Die jeweiligen Energieverschiebungen sind in Abbildung 4.6 (b)

dargestellt und betragen 45µeV für Linie A, 120µeV für Linie B, sowie 30µeV bzw. 54µeV

für die Linien C und D. Diese Werte sind etwas niedriger als die von [Kow05] beobachteten

Werte. Dies lässt sich in erster Linie durch ein allgemein niedrigeres elektrisches Feld in der

Quantenpunktschicht sowie durch dessen Inhomogenität des elektrischen Feldes im Inneren des

Resonators erklären [Kow05].

4.3. Beeinflussung der Feinstrukturaufspaltung

In diesem Abschnitt wird der Einfluss eines lateralen elektrischen Feldes auf die Feinstrukturauf-

spaltung untersucht. Diese aus einer Asymmetrie der Quantenpunkte in der Wachstumsebene

resultierende Aufspaltung der Bright-Zustände aufgrund von leicht asymmetrischen Elektronen-

und Lochwellenfunktionen kann mit einem lateralen, nicht jedoch mit einem vertikalen elek-

trischen Feld manipuliert werden [Kow05]. Nur ein laterales elektrisches Feld verändert den

Überlapp der Elektronen- und der Lochwellenfunktion in der Ebene und kann daher auch die

Feinstrukturaufspaltung beeinflussen. Jedoch gibt es bisher keine detaillierte fundamentale Er-

klärung dieses nichttrivialen Mechanismus [Kow05, Ger07].

In den hier vorgestellten Experimenten wurde die Feinstrukturaufspaltung an elliptischen

Quantenpunkten mit einem Indiumgehalt von 30% untersucht, wobei das Feld entlang von de-

ren kurzer Achse angelegt wurde. Diese befanden sich in einem Mikrosäulenresonator mit einem

Durchmesser von 2µm, an welchem auf einer isolierenden SiO2-Schicht zwei Platinkontakte

zum Anlegen eines lateralen elektrischen Feldes auf der Höhe der Kavität angebracht wurden.
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Abbildung 4.7.: Spektrum für die Zuordnung der bezüglich ihrer Feinstrukturaufspaltung untersuchten
Exzitonlinien. Der Energiebereich wurde in einem engen Ausschnitt um die Grundmode
C1 des Mikrosäulenresonators gewählt

Um den Einfluss des elektrischen Feldes auf die Feinstrukturaufspaltung zu analysieren, wur-

den im Bereich der optischen Mode Spektren ohne und mit einem angelegten elektrischen Feld

bei U= 10 V aufgenommen. Abbildung 4.7 zeigt zur Übersicht ein solches Spektrum in dem

sowohl die fundamentale Mode des Resonators als auch mehrere QP-Exzitonlinien zu sehen

sind. Letztere sind zur eindeutigen Zuordnung in den folgenden Analysen mit den Buchsta-

ben A-L bezeichnet. Aufgrund des begrenzten Auflösungsvermögens des Messplatzes und einer

typischen Feinstrukturaufspaltung in der Größenordnung von etwa 10µeV ist deren direkte Be-

stimmung nicht möglich. Um diese dennoch analysieren zu können, nutzt man aus, dass die

beiden aufgespaltenen Komponenten orthogonal zueinander polarisiert sind. Für die Detektion

der beiden Komponenten wird daher eine Kombination aus einem Linearpolarisator und einem

λ/4-Plättchen verwendet [Kow05]. Anhand der in Abhängigkeit des Polarisationswinkels aus den

aufgenommenen Spektren extrahierten Energiepositonen der QP-Exzitonlinien lässt sich mittels

der Anpassung einer Sinuskurve die Feinstrukturaufspaltung bestimmen.

Abbildung 4.8 zeigt exemplarisch die energetische Position der Emissionslinie D in Abhängigkeit

des eingestellten Polarisationswinkels für 0 V und 10 V, welche beide einen sinusförmigen Verlauf

aufweisen. Die beobachtete Rotverschiebung der Emissionsenergie bei angelegtem Feld resultiert

aus dem QCSE. In dieser Abbildung wird ein deutlicher Einfluss des elektrischen Feldes auf die

Feinstrukturaufspaltung offensichtlich, da bei einer angelegten Spannung von 10 V eine deutliche

Reduzierung der Amplitude des sinusförmigen Verlaufs erkennbar ist. So wird in diesem Fall für

die Linie D die Feinstrukturaufspaltung von (21 ± 2)µeV um (19±2)µeV auf (2±1)µeV redu-

ziert. Dieser Wert liegt im Bereich der homogenen Linienbreite, so dass mit diesem QP-Exziton

prinzipiell verschränkte Photonen aus der Exziton-Biexzitonkaskade erzeugt werden könnten.

In Tabelle 4.1 sind die für alle Linien A bis L ermittelten Werte für die Feinstrukturaufspaltung

(FSS) mit und ohne angelegtem elektrischen Feld zusammengefasst. Des Weiteren wird in Ab-

bildung 4.9 die relative Änderung der Feinstrukturaufspaltung graphisch dargestellt. Im Mittel

wurde ohne elektrisches Feld eine Feinstrukturaufspaltung von (18±2)µeV beobachtet, wobei

sich die Werte zwischen (11±2)µeV und (33±4)µeV bewegen. Mit angelegtem elektrischen Feld



4.4. Zusammenfassung und Diskussion 61

0 50 100 150 200
1,35241

1,35242

1,35243

1,35244
 Exziton D bei U = 10 V

E
n
e
rg

ie
(e

V
)

Winkel (Grad)
0 50 100 150 200

1,35244

1,35245

1,35246

1,35247

 Exziton D bei U = 0 V
E

n
e
rg

ie
(e

V
)

Winkel (Grad)

(b)(a)

Abbildung 4.8.: Zusammenfassung der aus polarisationsabhängigen Messungen ermittelten Energieposi-
tionen für QP-Exzitonlinie D aus Abbildung 4.7 für U = 0 V und U = 10 V. Die durchge-
zogenen Linien stellen Ausgleichskurven dar anhand derer die Feinstrukturaufspaltung
bestimmt wurde.

reduziert sich die Feinstrukturaufspaltung im Rahmen des Fehlers für alle Quantenpunktlinien

mit der Ausnahme der Linien H, I und K im Mittel um (9±5)µeV. Die verhältnismäßig großen

Fehler resultieren im Wesentlichen aus der Anpassungsprozedur. Die unterschiedliche Reduzie-

rung der Feinstrukturaufspaltung für die einzelnen Quantenpunkte lässt sich wahrscheinlich in

erster Linie dadurch erklären, dass diese aufgrund ihrer verschiedenen Positionen im Resona-

tor nicht einem identischen elektrischen Feld ausgesetzt sind (vgl. Simulation in Abbildung 4.4

und [Kow05]). Anhand dieser Messungen konnte somit erstmals aufgezeigt werden, dass sich die

spezielle laterale Kontaktierung der Mikrosäulenresonatoren prinzipiell dafür eignet, mithilfe ei-

nes elektrischen Feldes einen Einfluss auf die Feinstrukturaufspaltung von Quantenpunkten zu

nehmen.

4.4. Zusammenfassung und Diskussion

In diesem Kapitel wurden die optischen Eigenschaften der optimierten lateral kontaktierten

Mikrosäulenresonatoren untersucht. Es konnte der Nachweis erbracht werden, dass es mit der

lateralen Kontaktierung mittels des QCSE möglich ist, die Feinstrukturaufspaltung deutlich zu

reduzieren. Jedoch müssen weitere Messungen zeigen, ob es wie in [Haf07] demonstriert, durch

dieses Verfahren gelingt, verschränkte Photonen zu erzeugen. Außerdem wäre es wünschenswert,

die maximal erzielbare Stark-Verschiebung von bisher 120µeV weiter zu erhöhen, um die late-

ralen Kontakte z.B. auch für die Resonanzverstimmung von QP-Exzitonen einsetzen zu können.

Hierfür wären Stark-Verschiebungen notwendig, die größer als die Linienbreite der untersuchten

Resonatormode (≈ 100µeV) sind. Diese Art der Resonanzverstimmung wird in Kapitel 8 an ver-

tikal kontaktierten Mikrosäulenresonatoren demonstriert. Ein möglicher Ansatzpunkt für eine

Erhöhung der maximalen Stark-Verschiebung könnte z.B. darin bestehen, die lateralen Kon-

takte so anzubringen, dass das Feld entlang der langen Achse der elliptischen Quantenpunkte

ausgerichtet ist.
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Exziton FSS bei 0 V (µeV ) FSS bei 10 V (µeV ) ∆EFSS (µeV )

A (11±1) (5±3) (-6±3)

B (11±2) (7±3) (-4±4)

C (18±1) (1±2) (-17±2)

D (21±2) (2±1) (-19±2)

E (22±2) (12±9) (0±9)

F (12±2) (8±3) (-4±4)

G (22±2) (12±7) (-10±7)

H (23±3) (23±7) (0±8)

I (11±2) (9±3) (-2±4)

J (12±2) (6±4) (-6±2)

K (20±4) (17±5) (-3±6)

L (33±4) (11±6) (-22±7)

Tabelle 4.1.: Aus polarisationsabhängigen Messungen bestimmte Feinstrukturaufspaltung (FSS) bei 0 V
und mit angelegten Feld von 10 V sowie die durch das elektrische Feld verursachte Änderung
∆EFSS .
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Abbildung 4.9.: Änderung der Feinstrukturaufspaltung ∆EFSS . Mit Ausnahme der Linie H reduziert sich
die beobachtbare Feinstrukturaufspaltung durch das Anlegen eines elektrischen Feldes.



5. Grundcharakterisierung elektrisch

betriebener Mikrosäulenresonatoren hoher

Güte

In diesem Abschnitt werden zunächst die Ergebnisse einer Grundcharakterisierung der vertikal

elektrisch kontaktierten QP-Mikrosäulenresonatoren hinsichtlich deren elektrischen und opti-

schen Eigenschaften präsentiert.

Für die Experimente standen elektrisch kontaktierte Mikrosäulenresonatoren zur Verfügung,

welche auf zwei planaren Mikrokavitätsstrukturen mit jeweils 23 (27) Spiegelpaaren im oberen

(unteren) DBR basieren. Der Unterschied zwischen beiden Mikrokavitäten besteht darin, dass in

eine Kavität InGaAs-Quantenpunkte mit einem Indiumgehalt von 60% integriert wurden (Probe

M2883) und in die andere InGaAs-Quantenpunkte mit einem Indiumgehalt von 30% (M2976).

5.1. Elektrische Eigenschaften

Für den elektrischen Betrieb der Mikrosäulenresonatoren, welche eine pin-Struktur besitzen,

wird zwischen dem oberen Ringkontakt und dem planaren Kontakt auf der Substratseite eine

Gleichspannung angelegt. Der hieraus resultierende Stromfluss lässt sich aus dem Spannungs-

abfall an einem mit der Probe in Reihe geschalteten Widerstand R (R = 1 kΩ bis R = 1 MΩ)

berechnen. Abbildung 5.1 zeigt eine charakteristische Tieftemperatur Strom-Spannungskennlinie

eines Mikrosäulenresonators mit einem Durchmesser von 1,9µm für verschiedene Betriebss-

pannungen U in einem Bereich zwischen −3 V und +5 V ohne Lichteinfall. Der Verlauf der

Stromstärke weist ein typisches Diodenverhalten auf, wie es für eine pin-Struktur zu erwarten

ist. Ein merklicher Stromfluss findet erst ab einer angelegten Spannung von etwa 1,5 V statt,

da hier erstmals die Diffusionsspannung des pn-Übergangs kompensiert wird. Oberhalb dieser

Diffusionsspannung fließen Ströme im µA-Bereich bei differentiellen Widerständen in der Grö-

ßenordnung von 106 Ω. Für negative Spannungen wird die Diode in Sperrrichtung betrieben,

wobei in der vorliegenden Messung im Rahmen der Messgenauigkeit des verwendeten Span-

nungsmessgerätes kein Stromfluss beobachtbar ist. Dennoch treten unter Rückwärtsspannung

insbesondere unter Lichteinwirkung sehr kleine Tunnelströme im Bereich von Nano- bzw. Pi-

koampere auf, welche sich mithilfe der Lock-in-Technik messen lassen. Für die Untersuchungen

zur schwachen Licht-Materie-Wechselwirkung, zu Lasing-Effekten (Kapitel 7) und zur Realisie-

rung des Regimes der starken Kopplung (Kapitel 9) unter elektrischer Anregung wurde das

Bauteil unter Vorwärtsspannung betrieben, um Ladungsträger in die Quantenpunkte zu in-

jektieren, welche dort vorzugsweise strahlend rekombinieren. Legt man hingegen an die Diode
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Abbildung 5.1.: Tieftemperatur (10 K) Strom-Spannungskennlinie eines Mikrosäulenresonators mit ei-
nem Durchmesser von 1,9µm ohne Lichteinfall, welche erwartungsgemäß ein typisches
Diodenverhalten zeigt.

eine Rückwärtsspannung an, so ist es möglich, ein elektrisches Feld entlang der Wachstumsrich-

tung der Quantenpunkte über die intrinsische Schicht hinweg zu erzeugen, durch welches die

Emissionseigenschaften der Quantenpunkte kontrolliert werden können. Hierbei müssen jedoch

zunächst durch optische Anregung mithilfe eines Lasers Exzitonen in den Quantenpunkten er-

zeugt werden. Diese Möglichkeit zur Manipulation der Quantenpunktemission wird in Kapitel 8

diskutiert. Bei dieser Anwendung kommen Feldstärken im Bereich von bis zu 120 kV/cm zum

Einsatz. Oberhalb diese Feldstärke ist das Band so stark verkippt, dass ein effektiver Tunnelpro-

zess die Ladungsträger zu den Kontakten abfließen lässt. Diesen Tunnelprozess kann man sich

allerdings auch zunutze machen, wie in Kapitel 6 aufgezeigt wird, indem man die pin-Diode als

Photodetektor betreibt. Das elektrische Feld F , welchem die Quantenpunkte ausgesetzt sind,

lässt sich anhand der angelegten Spannung Uext und der Antidiffusionsspannung Uint berechnen,

indem man die intrinsische Region der Kavität mit der Höhe hC näherungsweise als Plattenkon-

densator betrachtet [Fry00b, War02]:

F =
Uint − Uext

hC
. (5.1)

Darüber hinaus muss gegebenenfalls bei der Berechnung des Feldes ein zusätzlicher Spannungs-

abfall entlang der DBR und am eventuell nicht idealen, oberen p-Kontakt berücksichtigt werden,

so dass Uint durch Uint,eff ersetzt werden muss.

5.2. Optische Eigenschaften und Gütefaktoren

Im Folgenden werden die optischen Eigenschaften der elektrisch kontaktierten QP-

Mikrosäulenresonatorproben diskutiert. Die hierfür untersuchten Proben basieren auf der Mi-

krokavitiät mit integrierten In0,6Ga0,4As-Quantenpunkten. Bei dieser Charakterisierung wird

insbesondere auch auf die speziellen Anforderungen an die Proben für die Realisierung von Ex-

perimenten zur Licht-Materie-Wechselwirkung und zum Lasing-Betrieb eingegangen.



5.2. Optische Eigenschaften und Gütefaktoren 65
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Abbildung 5.2.: (a) µEL-Spektren eines Mikrosäulenresonators mit 2,5µm Durchmesser für Injektions-
ströme bis 0,260µA bei einer Temperatur von 5 K. Bei niedrigen Strömen sind sowohl
QP-Exzitonlinien X als auch die Grundmode C1 und die drei Komponenten der ersten
höheren Moden des Resonators C2 sichtbar. Letztere können jedoch spektral nicht auf-
gelöst werden. Die Moden der Kavität treten mit steigender Anregungsleistung zunächst
immer stärker hervor, wohingegen die QP-Emission bereits ab 0,150µA sättigt. (b) In-
tegrierte Intensität der Emissionslinie der Grundmode. Nach einem sublinearen Anstieg
mit der Steigung 0,6 (ermittelt durch die Anpassung einer Geraden, blaue Linie) sättigt
diese oberhalb von 0,220µA.

Abbildung 5.2 (a) zeigt eine Serie von µEL-Spektren eines Mikrosäulenresonators mit 2,5µm

Durchmesser für Ströme im Bereich von 0,003µA bis 0,260µA bei einer Temperatur von 5 K,

anhand welcher demonstriert wird, dass ein elektrischer Betrieb der Mikrosäulenresonatoren

möglich ist. Bei einem Stromfluss von 0,003µA, welcher bei einer angelegten Spannung von

1,6 V knapp oberhalb der Kniespannung der Diode vorhanden ist, lässt sich bereits ein µEL-

Signal detektieren. Das zugehörige Spektrum zeigt zunächst in schwacher Ausprägung sowohl die

zweifach entartete Grundmode C1 des Resonators bei 1,3138 eV sowie mehrere QP-Exzitonlinien

X. Mit zunehmenden Injektionsstrom steigt die Intensität der Emission der Grundmode und die

der QP-Linien weiter an, wobei ab einem Strom von 0,012µA die drei Komponenten, EH01,

HE21 und HE01 der ersten höheren Moden C2 des Resonators im Bereich von 1,390 eV eben-

falls hervortreten. Letztere können jedoch spektral nicht einzeln aufgelöst werden und es sind

weitere QP-Exzitonlinien in deren spektraler Nähe sichtbar. Erhöht man die elektrische Anre-

gung weiter, so sättigt bei etwa 0,087µA die Emission der QP-Linien. Wie man anhand von

Abbildung 5.2 (b) erkennt, steigt die integrierte Intensität der Grundmode zunächst sublinear

an, was durch die Anpassung einer Gerade mit der Steigung 0,6 festgestellt wurde, bis die In-

tensität der Emission bei etwa 0,220µA ebenfalls in Sättigung übergeht. Dies zeigt auf, dass

es sich hier zunächst um einen Betrieb im LED-Regime handelt und noch kein Lasing auftritt.

Der sublineare Anstieg der Eingangs-Ausgangscharakteristik weist auf die Präsenz von nicht-

strahlenden Prozessen hin, welche vermutlich auf nichtstrahlende Oberflächenrekombinationen

an den Wänden des Mikrosäulenresonators zurückzuführen sind [Yab87, Wan04]. Zudem wird

eventuell ein geringer Teil der Ladungsträger in der Benetzungsschicht absorbiert [Pas05]. An
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Abbildung 5.3.: Spektren eines unkontaktierten (a) und eines kontaktierten (b) Mikrosäulenresonators
mit 4µm.

dieser Stelle sei bemerkt, dass im vorliegenden Fall die Grundmode eigentlich keine Emissi-

on zeigen dürfte, da sich kein QP-Exziton in Resonanz mit dieser befindet. Das Phänomen,

dass dennoch Lumineszenz der Kavitätsmode detektierbar ist, wurde in vielen Untersuchun-

gen zu Quantenpunkten in Mikroresonatoren beobachtet [Rei04, Pre07, Hen07] und wird auf

eine nichtresonante Kopplung zwischen den Quantenpunktemittern und den optischen Moden

zurückgeführt. Die Aufklärung dieser nichtresonanten Kopplung ist Gegenstand der aktuellen

Forschung (z.B. [Ate09, Suf09, Hoh09, Lau10]), wobei die Ursache noch nicht abschließend ge-

klärt werden konnte. Als möglicher Auslöser werden beispielsweise sowohl phononenassistierte

Prozesse (z.B. [Ate09]) oder auch der Einfluss von Multiexzitonenkomplexen diskutiert [Lau10].

Da die Güte der elektrisch kontaktierten Mikrosäulenresonatoren eine sehr wichtige Kenngröße

für die Realisierung der Licht-Materie-Wechselwirkung darstellt, welche in den nachfolgenden

Kapiteln untersucht wird, wurde diese für verschiedene Mikrosäulendurchmesser zwischen 1µm

und 4µm ausführlich untersucht. Im Zuge dessen soll der Einfluss der Dotierung, des Planari-

sierers BCB und der Kontaktprozessierung auf den Q-Faktor bestimmt werden.

Hierfür wurden zunächst die nach dem Trockenätzschritt nicht weiter prozessierten (ohne BCB

und Kontakte) Mikrosäulenresonatoren unter optischer Anregung mittels µPL-Untersuchungen

bei tiefen Temperaturen charakterisiert. Abbildung 5.3 (a) zeigt ein so gewonnenes Spektrum

eines Mikrosäulenresonators mit einem Durchmesser von 4µm. Außer der Grundmode dieses

Resonators, welche bei 1,3207 eV lokalisiert ist, lassen sich noch höhere Moden im Spektrum

erkennen. Durch die Anpassung einer Lorentz-Kurve an die Grundmode wurde deren Q-Faktor

zu 16000 bestimmt. Für Mikrosäulenresonatoren dieser Größe können Verluste durch Streuung

an den Seitenwänden vernachlässigt werden und die Güte wird nur durch intrinsische sowie ab-

sorptionsbedingte Verluste in den Quantenpunkten und den DBR limitiert [Rei07]. Daher lässt

sich anhand dieses Beispiels der Einfluss der Dotierung, welche maßgeblich zur Absorption in
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den dotierten DBR beiträgt, auf die Güte der Resonatoren untersuchen. Der Q-Faktor dieser

Struktur lässt anhand von Gleichung 2.18 ausdrücken als

1

Q
=

1

QIntrinsisch
+

1

QAbsorption
=

1

QIntrinsisch
+

1

QAbsorption,QP
+

1

QAbsorption,DBR
, (5.2)

wobei mit den Termen Q−1
Absorption,QP und Q−1

Absorption,DBR die Absorptionsverluste in den Quan-

tenpunkten bzw. den DBR berücksichtigt werden. Mittels Referenzmessungen an undotierten

Mikrosäulenresonatoren mit der gleichen Anzahl von Spiegelpaaren, welche folglich den gleichen

intrinsischen Q-Faktor QIntrinsisch besitzten, wurden in Transparenz Q-Faktoren von bis zu

40000 bestimmt. Da in der hier untersuchten Probe die Grundmode der Kavität weit gegenüber

dem Zentrum der Quantenpunktemission verstimmt ist, können Absorptionsverluste in der akti-

ven Schicht vernachlässigt werden [Böc10]. Die niedrigere Güte der dotierten Probe im Vergleich

zur undotierten Struktur, kann deshalb auf die erhöhte Absorption in den dotierten DBR zurück-

geführt werden. Weiterhin lässt sich aufgrund dieser Betrachtungen der Absorptionskoeffizient

αDBR = 4πn/λCQAbsorption,DBR der DBR bestimmen. Dieser beträgt 18 cm−1 und stimmt gut

mit den Literaturwerten für dotierte GaAs-Schichten überein [Cas74]. Diese Diskussion zeigt zu-

dem auf, dass eine gute Balance zwischen den intrinsischen Verlusten mit Q−1
Intrinsisch = 25 · 10−6

und den Absorptionsverlusten in den DBR mit Q−1
Absorption,DBR = 37 · 10−6 erzielt wurde, da die-

se die gleiche Größenordnung aufweisen.

Nachfolgend wird der Einfluss der Planarisierung und der Kontaktprozessierung auf die

Qualität der Mikrosäulenresonatoren untersucht. Hierzu wurde zunächst zum Vergleich mit dem

Spektrum des unkontaktierten Mikrosäulenresonators in Abbildung 5.3 (a) ein Spektrum eines

kontaktierten, elektrisch betriebenen Mikrosäulenresonators mit einem Durchmesser von eben-

falls 4µm aufgenommen und diesem gegenüber gestellt (Abbildung 5.3 (b)). Wie man sieht,

erfolgt eine vollständige Reproduktion der Modenstruktur des unkontaktierten Mikrosäulenre-

sonators für dessen Grundmode sich im Rahmen der Messgenauigkeit ein identischer Q-Faktor

von 16000 feststellen lässt. Jedoch wird aufgrund des reduzierten Brechungsindexkontrastes des

Halbleiter-BCB-Übergangs im Vergleich zum Halbleiter-Vakuum-Übergang und der hieraus re-

sultierenden geringeren photonischen Lokalisierung eine Verringerung des Abstandes der Grund-

mode zu den nächsthöheren Moden um etwa 5% beobachtet.

Anschließend wurde der Q-Faktor für verschiedene Durchmesser zwischen 1µm und 4µm für

unkontaktierte, optisch angeregte und fertig kontaktierte, elektrisch betriebene Mikrosäulenreso-

natoren bestimmt. Die Ergebnisse dieser Messungen sind in Abbildung 5.4 zusammengefasst und

zeigen auf, dass die Q-Faktoren für die elektrisch betriebenen Proben sich für alle untersuchten

Durchmesser nur geringfügig von den optisch angeregten, unkontaktierten Proben unterschei-

den. Dies offenbart, dass weder die Planarisierung mit BCB, noch das Anbringen der Kontakte

sich negativ auf die Güte der elektrisch betriebenen Mikrosäulenresonatoren auswirkt. Die ge-

nerelle Abnahme der Q-Faktoren zu kleineren Durchmessern bis auf 5200 bei 1µm liegt an der

Zunahme der Streuungsverluste [Rei07]. Hervorzuheben ist an dieser Stelle, dass sich die Proben

im Durchmesserbereich von 2µm mit Q-Faktoren von >10000 sehr gut für die Durchführung

von Experimenten zu beiden Regimen der Licht-Materie-Wechselwirkung eignen [Rei04].
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Abbildung 5.4.: Vergleich des Q-Faktors von elektrisch kontaktierten Proben unter elektrischer Anregung
(geschlossene Kreise) und mit optisch angeregten, dotierten Proben ohne elektrische
Kontaktierung (offene Kreise).

Zum Abschluss der Grundcharakterisierung soll noch darauf eingegangen werden, unter

welchen Voraussetzungen sich eine Probe mit genügend hohem Q-Faktor des Resonators und

ausreichend hoher Oszillatorstärke der Quantenpunkte sich zur Untersuchung von Einzelquan-

tenpunkteffekten oder für die Realisierung eines Mikrolasers eignet. Maßgeblich hierfür ist die

spektrale Verstimmung zwischen der Grundmode des Resonators und des Maximums der inho-

mogenen Verbreiterung des Quantenpunktensembles. Denn je nachdem ob sich die Grundmode

im Ausläufer des Quantenpunktspektrums oder in dessen Zentrum befindet, können unterschied-

lich viele QP-Exzitonen mit dieser wechselwirken. Grundsätzlich wird die relative Lage der fun-

damentalen Mode zum Maximum der Quantenpunktemission über die Schichtdicken und die

Wachstumsparameter der Quantenpunkte eingestellt. Jedoch tritt aufgrund von Inhomogenitä-

ten während des Schichtwachstums eine leichte, aber unvermeidbare, radiale Verringerung der

Schichtdicken zum Rand hin auf, was mit einer Blauverschiebung der Resonanz der Kavität ein-

hergeht. Dieser Effekt kann zur Feinabstimmung der spektralen Lage der Grundmode in Bezug

auf die QP-Emission herangezogen werden. Dies wird anhand von zwei Spektren (Abbildung 5.5)

illustriert, welche von zwei Mikrosäulenresonatoren, die aus unterschiedlichen radialen Bereichen

des Substrates der Probe M2976 stammen. An Mikrosäulenresonatoren basierend auf dieser

Schichtstruktur wurden sowohl Untersuchungen zu Einzelquantenpunkteffekten im Bereich der

starken Kopplung (Kapitel 8 und 9) als auch zu Lasing-Effekten durchgeführt (Abschnitt 7.2).

Für die Untersuchung von Einzelquantenpunkteffekten sollte die spektrale Dichte der Quan-

tenpunkte im Bereich der Mode etwa 1/meV nicht überschreiten. Deshalb wählt man hierfür

das Probenstück üblicherweise so, dass sich die Lage der Grundmode außerhalb des Maximums

der Quantenpunktemission in deren niederenergetischen Ausläufer befindet. Diese Situation ist

für das in Abbildung 5.5 (a) gezeigte Spektrum eines Mikrosäulenresonators mit einem Durch-

messer von 1,8µm mit der Grundmode C bei 1,37392 eV gegeben, welcher mit einem Injekti-

onsstrom von 0,46 nA betrieben wurde. Neben der Fundamentalmode erkennt man sowohl auf

deren hoch- als auch auf deren niederenergetischen Seite einzelne QP-Exzitonlinien, die eine

spektrale Dichte von etwa 1/meV besitzen. Aufgrund der geringen spektralen Dichte eignet



5.2. Optische Eigenschaften und Gütefaktoren 69
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Abbildung 5.5.: Vergleich der spektralen Dichte der QP-Exzitonlinien im Spektrum von zwei Mikro-
säulenresonatoren mit einem Durchmesser von 1,8µm (a) und einem Durchmesser von
1,5µm (b) unter elektrischer Anregung bei 0,46 nA bzw. 80 nA. Das spektrale Fens-
ter wurde im Bereich der Grundmode C gewählt. Die spektrale Dichte der Linien in
Spektrum (a) ist deutlich höher als im Spektrum (b). Beide Spektren wurden bei einer
Temperatur von 10 K aufgenommen.

sich ein solches Probenstück ideal zur Untersuchung von Einzelquantenpunkteffekten, wie sie in

Kapitel 7, 8 und 9 vorgestellt werden. Jedoch soll an dieser Stelle explizit daran erinnert wer-

den, dass für Experimente zur Licht-Materie-Wechselwirkung sowohl eine spektrale Resonanz

des QP-Exzitons als auch eine örtliche Platzierung des Quantenpunktes möglichst im Zentrum

des elektrischen Feldes des Resonators notwendig ist (vgl. Kapitel 2). Während letztere auf-

grund der Verwendung von selbstorganisierten Quantenpunkten völlig zufällig ist, lässt sich die

spektrale Emission nur in einem stark limitieren Bereich von etwa 1 meV-2 meV über die Tem-

peratur bzw. durch das Anlegen eines elektrischen Feldes, wie in den Kapiteln 7, 8 und Kapitel 9

noch näher aufgezeigt wird, verstimmen. Daher müssen im Allgemeinen viele Mikrosäulenreso-

natoren untersucht werden, bis sich ein geeigneter Kandidat für die Untersuchung von Effekten

der Licht-Materie-Wechselwirkung findet. Im Gegensatz hierzu muss für Proben, mit denen der

Laserbetrieb erreicht werden soll, ein möglichst großer spektraler Überlapp zwischen dem Maxi-

mum der Quantenpunktemission und der fundamentalen Mode erzielt werden. Abbildung 5.5 (b)

zeigt zur Illustration dessen ein Spektrum eines Resonators mit einem Durchmesser von 1,5µm,

welcher bei einem Strom von 80 nA betrieben wird und dessen Grundmode C bei 1,3701 eV

lokalisiert ist. Diese ist von zahlreichen QP-Exzitonlinien umgeben, deren spektrale Dichte so

hoch ist, dass einzelne Linien einander überlappen und sich als breiter Untergrund bemerkbar

machen. Die spektrale Dichte der QP-Exzitonlinien wird mit 14 Linien pro 10 meV abgeschätzt

und beruht lediglich auf den einzeln sichtbaren Linien. Das Maximum der inhomogen verbreiter-

ten Emission der Quantenpunkte, welches in diesem Bildausschnitt nicht gezeigt wird, liegt bei

1,345 eV und besitzt eine Halbwertsbreite von etwa 55 meV. Bei diesem Mikrosäulenresonator

kann somit eine große Anzahl von Quantenpunkten zur Materialverstärkung beitragen.





6. Photostromspektroskopie

Neben der Möglichkeit die Quantenpunktemission mithilfe der vertikalen elektrischen Kontak-

tierung der Mikrosäulenresonatoren elektrisch anzuregen, eröffnet diese darüber hinaus die Op-

tion, die optischen Eigenschaften der Strukturen mittels Photostromspektroskopie zu untersu-

chen. Ein grundlegender Vorteil dieser Methode besteht darin, die Proben strikt resonant mit

einem Laser anregen zu können, ohne dass eine aufwendige Streulichtunterdrückung wie bei

Resonanzfluoreszenz-Experimenten [Ate09, Fla09, NV09] von Nöten ist. Des Weiteren sollte es

diese Methode zukünftig erlauben, die Eigenschaften eines QP-Mikrosäulenresonatoren-Systems,

welches CQED-Effekte zeigt, rein elektrisch anzuregen und auszulesen. So wäre es prinzipiell

möglich, auf der gleichen Basis Sender- und Empfängerstrukturen für Flying Qubits zu rea-

lisieren. Dies wäre insbesondere für die praktische Anwendung von solchen Systemen in der

Quanteninformationsverarbeitung von großem Vorteil. Die hinreichend hohe Sensitivität dieser

Methode für die Detektion von einzelnen QP-Exzitonen konnte bereits gezeigt werden [Zre02].

Dieses Kapitel beginnt zunächst mit einer kurzen Einführung in die theoretische Beschrei-

bung des Photostromes. Anschließend wird demonstriert, wie mittels Photostromspektroskopie

unter resonanter Anregung die spektrale Form und Position der optischen Moden von Mikrosäu-

lenresonatoren mit hoher Präzision und bei sehr kleiner Anregungsleistung vermessen werden

kann. Durch diese ausgeprägten Resonanzen ist es möglich, die pin-Strukturen als sehr wel-

lenlängensensitive und empfindliche Photodetektoren einzusetzen. Darüber hinaus werden die

konkurrierenden Prozesse der radiativen Rekombination der photoinduzierten Exzitonen und das

Heraustunneln der Ladungsträger aus dem QP-Potential in Abhängigkeit von der Wellenlänge

der anregenden Photonen und des anliegenden elektrischen Feldes experimentell untersucht. Die

so gewonnenen Photostromdaten werden mit einem für den vorliegenden Fall angepassten Modell

simuliert und verglichen [Hof07].

6.1. Grundlagen der Photostromspektroskopie

Wird in den elektrisch kontaktierten und dotierten QP-Mikroresonator-Systemen ein Exziton

optisch angeregt, so kann dieses einerseits unter Aussendung eines Photons rekombinieren. An-

dererseits können die Ladungsträger den Quantenpunkt jedoch auch durch einen quantenmecha-

nischen Tunnelprozess verlassen und an den elektrischen Kontakten als Photostrom detektiert

werden. Die Wahrscheinlichkeit für das Tunneln der Ladungsträger hängt entscheidend von der

Bandstruktur ab. Diese ist schematisch in Abbildung 6.1 für einen der untersuchten Mikrosäu-

lenresonatoren in Wachstumsrichtung z dargestellt. Aufgrund der pin-Struktur des Bauteils ist

die Bandstruktur durch das sich ausbildende intrinsische elektrische Potential Uint bereits ohne
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Abbildung 6.1.: Schematische Darstellung des Bandschemas der pin-Diode unter Rückwärtsspannung.

extern anliegende Spannung Uext verbogen. Diese Verbiegung und folglich auch das entstehende

elektrische Feld F kann durch das Anlegen einer äußeren Spannung kontrolliert werden. Durch

eine in Sperrrichtung der Diode angelegte Spannung verkleinert sich so die Energiebarriere und

die Tunnelwahrscheinlichkeit für die Ladungsträger steigt und folglich auch der Photostrom.

Bei flachem Band ist die Höhe der Energiebarriere zwar endlich, die Breite jedoch sehr groß

und somit der Tunnelprozess äußerst unwahrscheinlich. Bei einem verbogenen Band lässt sich

die Tunnelbarriere in z-Richtung als Dreieckspotential annähern. Der Transmissionskoeffizient

T ergibt sich bei senkrechtem elektrischen Feld F daher zu [Mes81]

T = exp

(
− 4

3~eF

√
2m∗E3

ion

)
. (6.1)

Hierbei bezeichnet e die Elektronenladung, ~ die plancksche Konstante, m∗ die effektive Masse

der betrachteten Ladungsträgersorte und Eion die Ionisationsenergie. Da die effektive Masse

der Löcher wesentlich größer ist als die der Elektronen, besitzen diese eine sehr viel kleinere

Tunnelwahrscheinlichkeit und deren Beitrag zum Photostrom kann vernachlässigt werden. Alle

folgenden Betrachtungen beziehen sich daher jeweils auf die Elektronen. Für einen Quantenpunkt

mit dem Einschlusspotential der Höhe L setzt sich die Tunnelrate eines Elektrons Rt aus dem

Produkt des Transmissionskoeffizienten und der Frequenz ν = π~/(2m∗L2) zusammen, mit der

das Elektron auf die Barriere trifft. Hieraus folgt für Rt

Rt(Eion) =
1

τt,e
=

~π
2m∗L2

exp

(
−4

3~eF

√
2m∗E3

ion

)
. (6.2)

Normiert man das Photostromsignal IPS , so lässt sich dieses somit durch

IPS
IPS,sat

=
τrad

τrad + τt,e
=

τradRt
τradRt + 1

(6.3)

beschreiben, wobei durch diesen Ausdruck die Konkurrenz zwischen der radiativen Rekombina-

tion mit der Zeitkonstante τrad und der Tunnelrate Rt = 1/τt,e reflektiert wird [Hof07]. IPS,sat

bezeichnet den Photostrom in Sättigung. Die Sättigung tritt dann ein, wenn ab einem ausrei-

chend großem elektrischen Feld alle Ladungsträger zum Photostrom beitragen.
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Abbildung 6.2.: Photostrom- (a) und µPL-Spektrum (b) eines Mikrosäulenresonators mit einem Durch-
messer von 3µm bei 1µW Anregungsleistung. Das Photostromspektrum reproduziert
die Modenstruktur des µPL-Spektrums. Die zusätzlichen Emissionslinien (X) im µPL-
Spektrum stammen von QP-Exzitonen, die im Photostromspektrum aufgrund der hohen
Reflektivitäten des Resonators außerhalb seiner Resonanzen nicht sichtbar sind.

6.2. Analyse der optischen Eigenschaften des Resonators

Alle in diesem und dem folgendem Abschnitt präsentierten Experimente wurden an dem

in Abschnitt 3.2.1 beschriebenen Aufbau an Mikrosäulenresonatoren mit In0,3Ga0,7As-

Quantenpunkten als aktiver Schicht (Probe M2976) durchgeführt.

6.2.1. Analyse der Resonatorgüte

Im Folgenden werden die optischen Eigenschaften eines Mikrosäulenresonators mit 3µm Durch-

messer mittels Photostromspektroskopie analysiert. Hierzu wurde das Bauteil im Photodioden-

modus unter Rückwärtsspannung bei −2 V betrieben, damit ein effizienter Tunnelprozess der

photogenerierten Ladungsträger gewährleistet wurde. Um ein Photostromspektrum der opti-

schen Moden dieses Mikrosäulenresonators zu erhalten, wurde die Ausgangswellenlänge des

Titan-Saphir-Lasers in kleinen Schritten (∆λ ≈ 0,005 nm) über die Resonanz der Mode hinweg

durchgestimmt und der resultierende Photostrom mittels Lock-In Technik gemessen. Gleichzei-

tig wurde die Ausgangswellenlänge des Lasers durch ein Wellenlängenmessgerät erfasst sowie die

Stabilität der Laserleistung überwacht. Abbildung 6.2 zeigt das so gewonnene Photostromspek-

trum des Mikrosäulenresonators bei einer Anregungsleistung von 1µW sowie ein bei gleicher

Anregungsleistung aufgenommenes µPL-Spektrum zum Vergleich. Laserphotonen, deren Wel-

lenlänge der Resonanzwellenlänge des Resonators entsprechen, können bevorzugt in die Kavität

eindringen und werden dort teilweise von den Quantenpunkten in der aktiven Schicht absor-

biert. Die photogenerierten Ladungsträger führen zu einer Erhöhung des Photostromes über

den Dunkelstrom hinaus. Die Signatur der Grundmode bei 1,3525 eV sowie die der Komponen-

ten der ersten höheren Mode um 1,3565 eV sind im Photostromspektrum deutlich erkennbar.

Es ist eine sehr gute Übereinstimmung mit dem µPL-Spektrum vorhanden. Bei den Linien,

die zusätzlich im µPL-Spektrum sichtbar sind, handelt es sich um QP-Exzitonlinien, die im



74 6. Photostromspektroskopie

1,35250 1,35275 1,35300
-0,2

0,0

0,2

0,4

0,6

0,8

1,0

1,2   Photostrom
  Lorentz-Kurve

32 K

P
h
o
to

s
tr

o
m

(n
A

)

Energie EC (eV)

50 K

Abbildung 6.3.: Photostromspektrum aufgenommen mittels Temperaturänderung von 50 K auf 32 K bei
fester Laserwellenlänge von 916,65 nm. Die Eichung der Energieachse erfolgte anhand
der energetischen Position der Mode EC durch eine separate Temperaturserie.

Photostromspektrum aufgrund der sehr hohen Reflektivitäten des Mikrosäulenresonators au-

ßerhalb seiner Resonanzen nicht sichtbar sind. Im Bereich der Resonanz der Grundmode ist

der Photostrom um mehr als zwei Größenordnungen erhöht, was die Fähigkeiten des Mikrosäu-

lenresonators als wellenlängensensitiver Detektor zu fungieren, deutlich herausstellt. Die Eigen-

schaften dieser Mikrosäulenkavitäten im Photodiodenmodus werden in einem späteren Absatz

dieses Abschnittes dargelegt. Anhand des Photostromspektrums wurde durch die Anpassung

einer Lorentz-Kurve an die Grundmode deren Q-Faktor zu 11000 bestimmt. Dieser liegt leicht

unter dem aus dem µPL-Spektrum gewonnenen Q-Faktor von 12500. Diese Differenz lässt sich

auf verschiedene Absorptionsverluste in der aktiven Schicht bei unterschiedlichen Anregungs-

wellenlängen zurückführen, da bei der resonanten Anregung in die Mode nur die QP-Exzitonen

angeregt werden, deren Exzitonenenergien unterhalb der Laserenergie liegen.

Eine alternative Methode die optischen Moden eines Resonators mit Hilfe der Photostrom-

spektroskopie zu vermessen ohne den Laser durchzustimmen, besteht darin, für eine feste La-

serwellenlänge die Temperatur des Resonators zu ändern. Hierfür stellt man die Laserwellen-

länge auf eine Position ober- oder unterhalb der energetischen Lage der zu untersuchenden

optischen Mode ein und erhöht bzw. erniedrigt die Temperatur. Die durch die Temperaturände-

rung hervorgerufene Brechungsindexänderung führt dazu, dass sich die Resonanzwellenlänge bei

Temperaturerhöhung zu niedrigeren Energien hin verschiebt, bzw. durch eine Reduzierung der

Temperatur eine Blauverstimmung eintritt. Detektiert man den Photostrom während man die

Temperatur in kleinen Schritten verändert, so kann man die Form der Mode und deren Q-Faktor

präzise untersuchen. Die Auflösung ist hierbei im Wesentlichen nur durch die Linienbreite des an-

regenden Lasers limitiert. Abbildung 6.3 zeigt das Ergebnis eines solchen Experimentes an dem

3µm Resonator, der bereits im vorangegangenen Abschnitt untersucht wurde. Das Photostrom-

signal bildet deutlich die Resonanz der Grundmode ab, während die Temperatur von 50 K auf

32 K reduziert wurde. Der Q-Faktor der Mode wurde bestimmt, indem die Photostromdaten an-

hand der Temperaturabhängigkeit der fundamentalen Mode EC kalibriert wurden. Diese Daten

entstammen einer separaten Temperaturserie, welche an dieser Stelle nicht aufgeführt ist. Der
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Abbildung 6.4.: Untersuchung der Eigenschaften eines als Photodetektor betriebenen Mikrosäulenreso-
nators mit 2µm Durchmesser. (a) Exemplarisches Photostromspektren für 2µW Anre-
gungsleistung. (b) Untersuchung der minimalen Detektionsschwelle indem das Maximum
des Photostromes PSmax und Untergrund UG der außerhalb der Resonanz in Abhän-
gigkeit der Anregungsdichte untersucht werden.

sich aus dieser Messung ergebende Q-Faktor von 11000 stimmt mit dem aus dem Photostrom-

spektrum (vgl. Abbildung 6.2) gewonnenen überein, was die hohe Qualität dieser Messmethode

unterstreicht. Aufgrund der im Vergleich zur Linienbreite der untersuchten Mode γC = 108µeV

sehr viel kleineren Linienbreite des verwendeten Lasers von ≤5µeV bewegt man sich in diesem

Fall weit oberhalb der Auflösungsgrenze des Experiments.

6.2.2. Die pin-Diode als Photodetektor

Die Fähigkeiten der Bauteile als wellenlängensensitive Detektoren für kleine Lichtleistungen zu

dienen, wurden an einem Mikrosäulenresonator mit 2µm Durchmesser untersucht. Hierzu wur-

den ausgehend von 4µW Anregungsleistung Photostromspektren der Grundmode aufgenommen

und die Anregungsleistung zunehmend reduziert, bis bei 20 nW keine deutliche Resonanz über

dem Untergrund mehr zu erkennen war. Da die Laserleistung vor dem Objektiv gemessen wurde,

stellen die angegebenen Leistungen eine Abschätzung nach oben für die eigentlich auf die Probe

treffende Lichtleistung dar. Bei allen Messungen wurde eine Rückwärtsspannung von 2 V ange-

legt. Abbildung 6.4 (a) zeigt exemplarisch eines der Photostromspektren für 2µW sowie die an

die Daten angepasste Lorentz-Kurve zur Bestimmung des Maximums des Photostromes PSmax

und des Untergrundes UG außerhalb der Resonanz. In Abbildung 6.4 (b) wird das so ermittelte

Maximum des Photostromes und der Untergrund für die untersuchten Anregungsdichten dar-

gestellt. Bis hinunter zu einer Anregungsdichte von 0,28 W/cm2 entsprechend 20 nW absoluter

Leistung vor dem Objektiv lässt sich eine deutliche Resonanz der Mode im Photostromspektrum

erkennen. Die untere Grenze für die Detektion wird im Wesentlichen durch Dunkelströme und

die geringe Absorption der einzelnen QP-Schicht limitiert. Infolgedessen könnten die Detekto-

reigenschaften durch die Integration mehrerer und dichterer QP-Lagen in das Bauteil deutlich
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verbessert werden. Im Hinblick auf die Detektion einzelner Photonen könnte darüber hinaus

auch der Einbau einer resonanten Tunneldiodenstruktur in die Nähe der aktiven Schicht zu

einer verbesserten Sensitivität führen [Li08].

6.3. Konkurrenz von Photostrom und Photolumineszenz

Kombiniert man Photostrom- und Photolumineszenzuntersuchungen an den elektrisch kon-

taktierten Mikrosäulenresonatoren, so ist es möglich die Rekombinationsprozesse in den QP-

Exzitonen detailliert zu untersuchen [Hof07]. Im Speziellen werden an dieser Stelle die konkur-

rierenden Prozesse des Photostromes und der Photolumineszenz in Abhängigkeit der anregenden

Wellenlänge und des elektrischen Feldes F betrachtet. Hierfür wurde unter Erhöhung des an-

liegenden Feldes simultan der Photostrom und die Photolumineszenz an einer Probe mit 2µm

Durchmesser gemessen. Für die Anregung wurde zum einen ein Laser mit 532 nm Wellenlän-

ge eingesetzt, um über die Bandlücke anzuregen. Zum anderen wurde resonant in die höhere

HE12 Mode bei 895 nm angeregt, welche dieselbe Symmetrie wie die fundamentale Mode HE11

des Resonators besitzt. Abbildung 6.5 (a) zeigt die Ergebnisse dieser Untersuchungen. Um einen

Vergleich der bei verschiedenen Anregungswellenlängen gewonnenen Daten zu ermöglichen, wur-

de das Maximum des Photostromes und der integrierten Photolumineszenzintensität normiert.

Das elektrische Feld lässt sich nach Gleichung 5.1 anhand der angelegten Spannung Uext durch

F = (Uint,eff −Uext)/h berechnen, wobei Uint,eff = 2,3 V das effektive intrinsische Feld bezeich-

net, welches die nicht idealen Kontakte und einen Spannungsabfall entlang der DBR berück-

sichtigt. hC steht für die geometrische Höhe der Kavität. Es ist deutlich zu erkennen, dass die

Photolumineszenz für die resonantere Anregung der Quantenpunkte in die HE12 Mode bis zu

höheren Feldern hin erhalten bleibt. Diese Beobachtung ist in Übereinstimmung mit vergleichba-

ren Untersuchungen an Photonischen Kristallkavitäten [Hof07]. Der Verlauf des Photostromes in

Abhängigkeit des elektrischen Feldes F bei Anregung unter 532 nm und 895 nm kann durch eine

Erweiterung des in Abschnitt 6.1 erläuterten Modells theoretisch beschrieben werden. Während

diese Theorie für ein einzelnes resonant angeregtes QP-Exziton gilt, muss für den vorliegen-

den Fall der Beitrag aller angeregten QP-Exzitonen unterhalb der Laserenergie berücksichtigt

werden. Dies geschieht, indem die Anzahl der angeregten Quantenpunkte unter Einbeziehung

der inhomogenen Verbreiterung der Emission des QP-Ensembles ρQP (E) gewichtet wird. Der

Photostrom lässt sich somit durch Integration über den spektralen Bereich der zum Photostrom

beitragenden QP-Exzitonen folgendermaßen ausdrücken:

IPS
IPS,sat

=

∫
ρQP (E)

τradRt,e(Eoffset + E0 − E)

1 + τradRt,e(Eoffset + EQP,0 − E)
dE. (6.4)

Die spektrale Breite des inhomogen verbreiterten Quantenpunktensembles beträgt 52 meV und

ist um EQP,0 = 1,382 eV zentriert. Zur Modellierung des Photostromes unter 532 nm Anregung

wurde angenommen, dass alle Quantenpunkte angeregt wurden, während für Anregung unter

895 nm nur der Anteil der QP-Exzitonen welcher spektral unterhalb der Laserenergie liegt, be-

rücksichtigt wurde. Des Weiteren wird davon ausgegangen, dass der überwiegende Anteil der

QP-Exzitonen nicht mit der Mode wechselwirkt und eine gemittelte Lebensdauer τ̄rad einge-
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Abbildung 6.5.: (a) Normierte Photostrom- (linke Achse) und Photolumineszenzintensität (rechte Achse)
des Mikrosäulenresonators mit 2µm Durchmesser für zwei verschiedene Anregungswel-
lenlängen bei 532 nm und 895 nm. Die durchgezogenen Kurven sind Anpassungen nach
Gleichung 6.4. (b) Tunnelrate τt,e der Ladungsträger in Abhängigkeit des elektrischen
Feldes berechnet nach Gleichung 6.2 für vier verschiedene Energien innerhalb des inho-
mogen verbreiterten QP-Ensembles.

führt [Hei98]. Beste Übereinstimmung mit den experimentellen Daten wurde für τ̄rad = 1 ns und

einer Einschlussenergie von Eoffset = 111 meV erzielt. Die Ergebnisse dieser Simulationen sind

in Abbildung 6.5 (a) als durchgezogene Linien eingezeichnet. Für die Anregung unter 895 nm be-

schreibt das Modell das Experiment in guter Übereinstimmung, während für die Anregung unter

532 nm eine deutliche Abweichung bei niedrigem elektrischen Feld erkennbar ist. Dies lässt sich

auf zusätzliche photogenerierte, nicht in den Quantenpunkten eingeschlossene Ladungsträger zu-

rückführen, welche ebenfalls zum Photostrom beitragen. Abbildung 6.5 (b) zeigt die Tunnelzeit

der Elektronen τt,e in Abhängigkeit von F , welche anhand der Tunnelrate nach Gleichung 6.2 für

verschiedene Energien (1,361 eV, 1,371 eV, 1,381 eV und 1,389 eV) innerhalb der Emissionsbande

des QP-Spektrums berechnet wurde. Das so ermittelte τt,e erreicht die selbe Größenordnung wie

die radiative Lebensdauer τ̄rad, bei einem elektrischen Feld von etwa 60 kV/cm, bei welchem

der Photostrom einsetzt. Dies spiegelt den Beginn der Konkurrenz zwischen Photostrom und

Photolumineszenz deutlich wider. Darüber hinaus wird außerdem durch ein kleineres τt,e dem

tieferen Einschlusspotential bei niedrigeren QP-Exzitonemissionsenergien Rechnung getragen.

6.4. Zusammenfassung und Diskussion

Im Rahmen dieses Kapitels wurden die Eigenschaften der vertikal elektrisch kontaktierten Mi-

krosäulenresonatoren mittels Photostromspektroskopie analysiert. Hierfür wurden die Proben

unter Rückwärtsspannung im Photodiodenmodus betrieben und im Hinblick darauf untersucht,

als neuartige wellenlängenselektive Lichtsensoren dienen zu können.
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So wurde unter strikt resonanter Anregung zunächst die optische Güte der Mikrosäulenre-

sonatoren bestimmt und anschließend die Detektionsschwelle der Photodioden nach oben hin

zu 20 nW abgeschätzt. Die gemessenen Photostromspektren der Mikrosäulenresonatoren weisen

eine sehr guter Übereinstimmung mit den Photolumineszenzspektren auf.

Im letzten Abschnitt des Kapitels erfolgte eine Studie zum Konkurrenzverhalten von Photo-

strom und Photolumineszenz. Hierfür wurde gleichzeitig die Photolumineszenz der Grundmode

sowie der Photostrom für einen großen elektrischen Feldstärkebereich aufgezeichnet. Die Proben

wurden sowohl nichtresonant als auch resonant in eine der höheren Moden angeregt. Bei reso-

nanter Anregung in die höhere Mode konnte aufgezeigt werden, dass die Photolumineszenz bis

zu höheren Feldstärken hin bestehen bleibt. Die so gewonnenen Daten wurden mit einem theo-

retischen Modell simuliert. Auf dessen Basis konnte aufgezeigt werden, dass der Tunnelstrom

dann einsetzt, wenn τrad ≈ τt,e. Hierdurch wird bestätigt, dass die Methode der Photostrom-

spektroskopie die Konkurrenz zwischen Photostrom und radiativer Rekombination sehr sensitiv

erfassen kann. Dies ist insbesondere im Hinblick auf ein rein elektrisches Ausleseverfahren von

Einzelquantenpunkteffekten von großer Bedeutung. Erste Experimente auf diesem Gebiet haben

aufgezeigt, dass sich im Bereich der schwachen Wechselwirkung die erhöhte radiative Rekom-

binationsrate in einem Rückgang des Photostromes widerspiegelt. Diese viel versprechenden

Vorarbeiten werden im Rahmen einer weiteren Doktorarbeit fortgesetzt werden.



7. Schwache Licht-Materie-Wechselwirkung

und Lasing unter elektrischer Anregung

Die Realisierung von elektrisch betriebenen Mikrosäulenresonatoren, die ausgeprägte CQED-

Effekte im Bereich der schwachen Licht-Materie-Wechselwirkung zeigen, ist insbesondere für die

Verwirklichung von effizienten Einzelphotonenquellen mit hoher Brillanz [Mic00, Yua02] und für

Mikrolaser mit verschwindenden Laserschwellen [Nod06, Rei08] von großer Bedeutung.

In diesem Kapitel wird zunächst die schwache Licht-Materie-Wechselwirkung unter elektrischer

Anregung demonstriert. Anschließend wird der Laserbetrieb von elektrisch betriebenen Mikro-

säulenlasern untersucht, welche sich durch sehr niedrige Schwellenströme und hohe β-Faktoren

auszeichnen.

7.1. Schwache Kopplung unter elektrischer Anregung

Im Rahmen dieses Abschnittes wird als Erstes eine Methode zur experimentellen Bestimmung

des Purcell-Faktors anhand der Intensität der QP-Exzitonlinie vorgestellt. Danach wird de-

monstriert, dass sich mit den im Rahmen dieser Arbeit untersuchten hochqualitativen QP-

Mikrosäulenresonatoren große Purcell-Faktoren unter elektrischer Anregung realisieren lassen.

7.1.1. Methode zur Bestimmung des Purcell-Faktors anhand der Intensität der

Quantenpunktexzitonlinie

Wie man anhand der in Abschnitt 2.3.3 gegebenen Definition des Purcell-Faktors FP sieht, be-

steht der offensichtlichste Weg den Purcell-Faktor zu bestimmen darin, die Lebensdauer des

QP-Exzitons in Resonanz mit der Kavität und im Volumenmaterial durch zeitaufgelöste Expe-

rimente zu bestimmen. Dies ist jedoch nicht die einzige und die immer am einfachsten umzu-

setzende Möglichkeit. Auswirkungen des Purcell-Effekts lassen sich auch mittels gewöhnlicher

Lumineszenzexperimente an der detektierten Intensität der QP-Exzitonlinie beobachten und

dann zur Bestimmung von FP heranziehen. Im Einzelnen zeigen sich diese Signaturen beispiels-

weise darin, dass im Resonanzfall zwischen QP-Exziton und Kavität eine erhöhte Anregungs-

rate zur Sättigung der Emission notwendig ist, ein verändertes Emissionsprofil zu Tage tritt

oder auch durch die Erhöhung der Emissionsrate in Sättigung. Unter Ausnutzung der letzte-

ren Charakteristik wird in diesem Abschnitt aufgezeigt, wie sich der Purcell-Faktor anhand der

emittierten Intensität des QP-Exzitons berechnen lässt. Auf der Basis dieser Theorie wird dann

in der anschließenden experimentellen Untersuchung im Bereich der schwachen Licht-Materie-

Wechselwirkung unter elektrischer Anregung der Purcell-Faktor bestimmt.
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Abbildung 7.1.: Schematische Darstellung des Drei-Niveau-Systems des Quantenpunktes bestehend aus
dem Grundzustand |G〉, dem Exziton |X〉 und dem Biexziton |XX〉. Die grünen Pfeile
symbolisieren die Anregung des Exzitons und des Biexzitons mit der Rate p̃, während die
blauen Pfeile die Kopplung der Emission von |X〉 und |XX〉 an ungeführte Moden mit
den Raten γ/τX und γ/τXX beschreiben. Der rote Pfeil von dem Niveau des Exzitons
zum Grundzustand repräsentiert die Emission des Exzitons in die Mode des Resonators
mit der Rate FP,∆CX

/τX , die maßgeblich durch den Purcell-Faktor bestimmt wird.

Die im Experiment detektierte Intensität IX der QP-Exzitonlinie ist sowohl von dem Purcell-

Faktor als auch von der Besetzungswahrscheinlichkeit pX des Exzitonzustandes im Quanten-

punkt abhängig. Hierbei muss insbesondere berücksichtigt werden, dass beide Größen, sowohl

FP als auch pX , maßgeblich durch die spektrale Verstimmung ∆CX zwischen dem QP-Exziton

und der Kavitätsmode beeinflusst werden. Darüber hinaus hängt die Besetzungswahrscheinlich-

keit des Exzitonzustandes auch von der Anregungsrate p̃ ab. Die detektierte Intensität IX besitzt

somit die Proportionalität [Böc08, Mun09]

IX ∝
pX(∆CX ,p̃)FP,∆CX

τX
. (7.1)

In diesem Ausdruck für IX beschreibt FP,∆CX
= FP /(1 + 4∆2

CX/γ
2
C) den zu bestimmenden

Purcell-Faktor FP in Abhängigkeit von der Verstimmung ∆CX , wobei τX die Lebensdauer des

QP-Exzitons im Volumenmaterial bezeichnet1. Da im Experiment die Anregung stets so hoch

gewählt wurde, dass sich das QP-Exziton für alle Verstimmungen ∆CX in Sättigung befunden

hat, muss nun die Besetzungswahrscheinlichkeit in Sättigung pX(∆CX ,p̃
sat) bestimmt werden.2

Dies gelingt, indem man den Quantenpunkt als Drei-Niveau-System, mit dem Grundzustand |G〉
und zwei angeregten Zuständen, dem Exziton |X〉 und dem Biexziton |XX〉 modelliert. Weitere

Mehrteilchenzustände können in diesem Fall außer Acht gelassen werden [Mun09]. Dieses Drei-

Niveau-System wird in Abbildung 7.1 veranschaulicht und durch die folgenden Ratengleichungen

beschrieben:

1Es wird zunächst angenommen, dass der Quantenpunkt optimal in der Kavität lokalisiert ist, der dritte Term in
Gleichung 2.32 also eins beträgt.

2Der Übersichtlichkeit halber werden die Abhängigkeiten von pX in der Notation im Folgenden zunächst unter-
drückt und, wenn für das Verständnis nötig, als Superskript angegeben.
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dpG
dt

= −p̃pG + pX
γ + FP,∆CX

τX
(7.2a)

dpX
dt

= −pX
γ + FP,∆CX

τX
+ p̃(pG − pX) + pXX

γ

τXX
(7.2b)

dpXX
dt

= −pXX
γ

τXX
+ p̃pX (7.2c)

pG und pXX stehen hier für die Besetzungswahrscheinlichkeiten des Grund- bzw. des Biexzito-

nenzustandes und γ spezifiziert den Anteil der Emission des Exzitons und des Biexzitons der in

ungeführte Moden verloren geht.

Da die Besetzungswahrscheinlichkeiten von pG und pXX für Dauerstrichanregung unverändert

bleiben, gilt: dpGdt = dpXX
dt = 0. Darüber hinaus muss die Summe aller Besetzungswahrscheinlich-

keiten eins ergeben, weshalb zudem die Bedingung pG + pX + pXX = 1 erfüllt sein muss, so dass

man anhand der Gleichungen 7.2 (a-c) für pX folgenden Ausdruck erhält:

pX =
1

1 + 1
p̃

γ+FP,∆CX
τX

+ p̃ τXXγ

. (7.3)

In Sättigung ist pX maximal, was für eine Anregungsrate von

p̃sat =
√

(γ(γ + FP,∆CX
))/(τXτXX) (7.4)

erreicht wird. Somit ergibt sich der gesuchte Ausdruck für pX in Sättigung psatX zu:

psatX =
1

1 + 2
√

γ+FP,∆CX
γ

τXX
τX

. (7.5)

Durch Einsetzen dieses Ergebnisses erhält man schließlich den zu ermittelnden Ausdruck für

IsatX :

IsatX ∝ 1

1 + 2
√

γ+FP,∆CX
γ

τXX
τX

·

FP,∆CX

τX
. (7.6)

Durch Anpassung der von Gleichung 7.6 beschriebenen Kurve an die experimentellen Daten kann

folglich FP bestimmt werden, wobei FP den einzigen Anpassungsparameter darstellt. Alle ande-

ren Größen sind anderweitig bekannt. Durch einen detaillierten Vergleich der beiden Methoden

zur Bestimmung des Purcell-Faktors von einerseits der Analyse von zeitaufgelösten Messungen

von τ3D und τcav und der Bestimmung von FP aus der Intensität der QP-Exzitonlinie anderer-

seits, konnten Munsch et al. [Mun09] eine sehr gute Übereinstimmung der ermittelten Ergebnisse

für FP innerhalb der Fehlergrenzen aufzeigen. Für die hier vorgestellte Methode resultiert der

Fehler vor allem aus dem Anpassungsvorgang. Ferner wird für ein repräsentatives Ergebnis die

genaue experimentelle Bestimmung von γC vorausgesetzt.

7.1.2. Demonstration hoher Purcell-Faktoren unter elektrischer Anregung

Wie bereits im Grundlagenkapitel dieser Arbeit und im vorangegangenen Abschnitt beschrieben

wurde, muss als eine Voraussetzung für die Realisierung von CQED-Effekten der Quantenpunkt-

emitter sich spektral in Resonanz mit der Kavitätsmode befinden. Um dies zu erreichen, kann
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Abbildung 7.2.: Wasserfalldarstellung einer Serie von µEL-Spektren aufgenommen an einem Mikrosäu-
lenresonator mit einem Durchmesser von 2,5µm und einem Q-Faktor von 13000 für
verschiedene Temperaturen im Bereich zwischen 15 K und 22 K. Wenn das QP-Exziton
X durch die Temperaturänderung in Resonanz mit der Mode gebracht wird, erkennt
man eine starke Erhöhung der Emissionsintensität von X, welche auf den Purcell-Effekt
zurückgeführt wird.

man ausnutzen, dass eine Temperaturerhöhung der Probe mit einer Verringerung der Band-

lücke der Quantenpunkte einhergeht und somit eine Rotverschiebung der QP-Emissionslinie von

etwa −40µeV/K im Bereich von 25 K erzielt wird. Allerdings kann mit diesem Verfahren nur

eine Rotverstimmung des Exzitons von etwa 1 meV realisiert werden, da mit steigender Tempe-

ratur aufgrund der verstärkten Exziton-Phonon-Wechselwirkung eine starke Verbreiterung der

QP-Exzitonlinien beobachtet wird [Bay02a]. Bei einer Erhöhung der Probentemperatur findet

gleichzeitig auch eine Änderung des Brechungsindexes der Kavität statt, wodurch die Kavitäts-

mode ebenfalls rotverschoben wird. Dieser Effekt ist jedoch mit −5µeV/K wesentlich schwächer

ausgeprägt, so dass ein Exziton, welches sich in ausreichender spektraler Nähe zur Kavitätsmode

befindet mit dieser in Resonanz gebracht werden kann.

Abbildung 7.2 zeigt eine Serie von µEL-Spektren eines Resonators mit einem Durchmesser

von 2,5µm und einem Q-Faktor von 13000 in einem Temperaturbereich von 15 K bis 22 K. Im

Spektrum, welches bei 15 K aufgenommen wurde, erkennt man sowohl die Emissionslinie der

fundamentalen Mode des Resonators C bei 1,3138 eV sowie eine QP-Exzitonlinie X auf deren

hochenergetischen Seite bei 1,31406 eV. Dieses QP-Exziton kann daher durch eine Temperaturer-

höhung der Probe in Resonanz mit der Grundmode gebracht werden. Wie man in Abbildung 7.2

erkennt, nähert sich die spektrale Position der QP-Exzitonlinie mit steigender Temperatur der

Kavitätsmode C, was mit einem Anstieg von deren Intensität einhergeht, bis bei 18 K der Re-

sonanzfall eintritt. Durch eine weitere Temperatursteigerung nimmt die Verstimmung zwischen

beiden Emissionslinien schließlich wieder zu, bis sich das QP-Exziton bei 22 K wieder deutlich

außerhalb der Resonanz befindet, womit ein Rückgang der emittierten Intensität von X verbun-

den ist. Die beobachtete Intensitätserhöhung lässt sich auf eine gesteigerte Rate der spontanen

Emission durch die schwache Kopplung des Emitters mit dem Lichtfeld der Kavität sowie eine
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Abbildung 7.3.: (a) Die Dispersion der Energie der QP-Exzitonlinie X und der Kavitätsmode C weist
ein deutliches Kreuzen der beiden Linien in Resonanz auf, wie es für das Regime der
schwachen Kopplung typisch ist. Abbildung (b) zeigt die integrierte Intensität der QP-
Exzitonlinie in Abhängigkeit von der Verstimmung sowie die Anpassungskurve, anhand
welcher der Purcell-Faktor zu 10± 3 bestimmt wurde.

effizientere Einkopplung der Photonen in die Resonatormode in Resonanz zurückführen. Zur nä-

heren Untersuchung des Kopplungsverhaltens wurden an die Spektren je zwei Lorentz-Kurven

angepasst, um die Energiepositionen und die Intensitäten der Emissionslinien in Abhängigkeit

von der Verstimmung bezüglich der Resonanzposition zu bestimmen. Die Ergebnisse dieser Ana-

lyse sind in Abbildung 7.3 dargestellt. Das Teilbild 7.3 (a) zeigt die Energiedispersion des QP-

Exzitons und der Kavität, anhand derer ein Kreuzen der beiden Linien ersichtlich wird. Die im

zweiten Teilbild 7.3 (b) dargestellte integrierte Intensität der QP-Exzitonlinie weist in Resonanz

eine Erhöhung um einen Faktor von etwa 16 auf. Mittels dieser Intensitätsanalyse lässt sich un-

ter Anwendung des im vorangegangenen Abschnitt vorgestellten Verfahrens der Purcell-Faktor

ermitteln. Hierzu wurde die durch Gleichung 7.6 beschriebene Kurve an die experimentellen Da-

ten angepasst. Dabei wurde angenommen, dass γ = 1 ist und das Verhältnis der Lebensdauern

des Biexzitons zu der des QP-Exzitons τXX/τX = 1/2 beträgt [Gér98, Ulr05]. Darüber hinaus

wurde die aus dem Experiment ermittelte Linienbreite von γC = 100µeV verwendet. Beste Über-

einstimmung mit den experimentellen Daten wurde für einen Purcell-Faktor von FP = 10 ± 3

festgestellt. Dieser Wert ist in guter Übereinstimmung mit dem maximal für diese Struktur zu

erwartenden Purcell-Faktor, welcher nach Gleichung 2.33 zu 25 berechnet wird. Der experimen-

tell beobachtete, kleinere Wert lässt sich darauf zurückführen, dass der Quantenpunkt nicht

zentral im Maximum des elektrischen Feldes der Mode lokalisiert ist.

Ein Purcell-Faktor von zehn stellt den bislang höchsten in der Literatur bekannten Wert für

ein elektrisch betriebenes QP-Mikrosäulenresonatorsystem dar, wobei andere Forschergruppen

in elektrisch betriebenen Mikrokavitäten Purcell-Faktoren von etwa drei realisieren konnten

[Ell08]. Ferner bilden diese Experimente eine wichtige Grundlagenuntersuchung im Hinblick auf

die Realisierung von effizienten elektrisch betriebenen Einzelphotonenquellen. Basierend auf die-
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sen Experimenten konnten mit dafür optimierten Strukturen Einzelphotonenquellen mit einer

Rekordeffizienz von 34% realisiert werden [Hei10].

7.2. Lasing in elektrisch betriebenen Mikroresonatoren

Neben der Realisierung von brillanten Einzelphotonenquellen können CQED-Effekte auch für

die Realisierung von effizienten Mikrolasern eingesetzt werden. Wie bereits in Abschnitt 2.3.3

erläutert, spielt der Kopplungsfaktor β und somit der Purcell-Faktor hierbei eine wichtige Rolle.

Denn je größer der β-Faktor eines Lasers ist, desto größer ist der Anteil der spontanen Emis-

sion, der direkt in die Lasermode eingekoppelt wird, wobei gleichzeitig der Prozentsatz der in

andere Moden emittierten Photonen reduziert wird. Somit kann einer der fundamentalen Ver-

lustmechanismen in Lasern verringert werden. Aufgrund dieser Besonderheiten von Mikrolasern

ist auf diesem Forschungsgebiet der Begriff Lasing üblich geworden, um eine Abgrenzung zum

Laserbetrieb von gewöhnlichen Lasern vorzunehmen.

Für makroskopische Halbleiterlaser mit großen effektiven Modenvolumina (VM >> λ3) liegt

β typischerweise in der Größenordnung von 10−5 bis 10−3. Dies führt dazu, dass der Anteil

der spontanen Emission, welcher in die Lasermode eingekoppelt wird, äußerst gering ist und ein

Großteil der spontanen Emission in andere Moden verloren geht [Yam91]. Bei auf Mikroresona-

toren basierenden Lasern mit VM ≈ λ3 existieren hingegen nur sehr wenige, bzw. im Idealfall nur

eine einzelne Mode, an welche das aktive Medium koppelt. Daher können mit diesen Strukturen

hohe β-Faktoren nahe eins erzielt werden [Str06, Rei08]. Für solche Laser kann die herkömmliche

Definition der Laserschwelle nicht mehr ohne Weiteres angewendet werden.3 Dies liegt daran,

dass unter gewissen Voraussetzungen der Laserbetrieb, welcher sich z.B. in einem Anstieg der

Kohärenzzeit und einer veränderten Photonenstatistik äußerst, bereits erreicht wird, bevor eine

Besetzungsinversion im Verstärkungsmaterial vorliegt. Aufgrund dessen wird eine verallgemei-

nerte Definition der Laserschwelle nötig. Diese wird an dem Punkt festgelegt, an dem die mittlere

Photonenzahl in der Lasermode genau eins beträgt [Bjö94]:

p̄th = 1. (7.7)

Im Rahmen dieses Kapitels wird das Lasing-Verhalten von elektrisch betriebenen Mikrosäu-

lenresonatoren mit hohen β-Faktoren und niedrigen Schwellenströmen untersucht. Dies geschieht

vor dem Hintergrund, dass die Möglichkeit der Ausnutzung von CQED-Effekten verbunden mit

einer elektrischen Anregung der aktiven Schicht eine große Bedeutung für die Entwicklung von

hocheffizienten Laserdioden aufweist. Hierbei wird zunächst auf die theoretischen Grundlagen,

welche zum Verständnis der Emissionscharakteristik von Mikrolasern notwendig sind sowie auf

eine Methode zur Mittelung des Purcell-Faktors für viele Emitter, die zum Lasing beitragen,

eingegangen. Die mit diesem Verfahren ermittelten Werte von β werden anschließend mit den

anhand der experimentellen Ergebnisse bestimmten Werten von β verglichen. Ebenso wird der

3Üblicherweise ist die Laserschwelle bei der Anregungsleistung definiert, bei der die Verstärkung größer ist als die
Verluste.
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Übergang in das Lasing-Regime anhand von Kohärenzzeitmessungen mittels eines Michelson-

Interferometers und durch die Untersuchung der Photonenstatistik studiert.

7.2.1. Emissionscharakteristik von Mikrolasern

Die Eingangs-Ausgangscharakteristik von Mikrolasern lässt sich mithilfe von Ratengleichungen

theoretisch beschreiben. Diese lauten

d

dt
N =

I

qV
− N

τsp
− N

τnr
− qp

V
(7.8a)

d

dt
p = − (γp − g) p+

βNV

τsp
(7.8b)

[Yam91, Bjö94], wobei Gleichung 7.8a die zeitliche Änderung der freien Ladungsträgerdichte N

und Gleichung 7.8b die Änderung der Photonenanzahl p in der Kavität beschreibt. I bezeich-

net den Pumpstrom, q die elektrische Ladung und V das Volumen des aktiven Materials. Die

Lebensdauer der spontanen Emission und der nichtstrahlenden Rekombination werden über τsp

bzw. τnr und die Aufenthaltsdauer der Photonen in der Kavität über die Rate γP berücksichtigt.

Der Verstärkungsfaktor g des aktiven Materials beträgt:

g =
βV

τsp
(N −N0) . (7.9)

Hierbei steht N0 für die Ladungsträgerdichte bei Transparenz. Unter Verwendung der Definition

der Laserschwelle für Mikrolaser (Gleichung 7.7) und der Annahme stationärer Randbedingun-

gen kann mittels Gleichung 7.8b die Ladungsträgerdichte an der Laserschwelle ermittelt werden:

Nth =
N0

2

(
1 +

1

ξ

)
mit (7.10)

ξ =
N0βV

γpτsp
. (7.11)

Mit der Definition von ξ, welches der Photonenanzahl bei Transparenz entspricht und den Ra-

tengleichungen aus 7.8 erhält man die Ladungsträgerdichte in Abhängigkeit von der Photonen-

anzahl:

N = N0
p

p+ 1

(
1 +

1

ξ

)
. (7.12)

Diese Gleichung zeigt auf, dass N in etwa linear mit der Photonenanzahl ansteigt, bis p eins

beträgt und die Ladungsträgeranzahl anschließend stagniert. Diese Sättigung von N für p ≥ 1

deutet darauf hin, dass das System von einem linearen Bereich in ein nichtlineares Laserregime

übergeht [Bjö94]. Anhand dieser Überlegungen ist ebenfalls ersichtlich, dass für 1 ≤ p ≤ ξ die

Ladungsträgeranzahl N unterhalb der Ladungsträgeranzahl bei Transparenz N0 liegt und somit

keine Besetzungsinversion auftritt, sich das System aber trotzdem im nichtlinearen, gesättigten

Regime befindet [Bjö94].
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Abbildung 7.4.: Eingangs-Ausgangscharakteristik eines Mikrolasers für unterschiedliche β-Faktoren in
doppeltlogarithmischer Darstellung für ξ = 103

·β. Mit zunehmenden β verschwindet die
Stufe in der Kennlinie, welche die Schwelle markiert, bis bei β = 1 die Kurve rein linear
wird. Darüber hinaus ist für β = 0,01 der Bereich mit und ohne Besetzungsinversion
markiert. Für den Lasing-Bereich ohne Besetzungsinversion gilt 1 ≤ p ≤ ξ [Bjö94].

Mittels der Gleichungen 7.8a und 7.12 lässt sich der Pumpstrom als Funktion der Photonenan-

zahl folgendermaßen berechnen:

I =
qγP
β

[
p

p+ 1
(1 + ξ)

(
1 + βp+

τsp
τnr

)
− ξβp

]
. (7.13)

In Abbildung 7.4 wird die Photonenanzahl p als Funktion des Pumpstromes für verschiedene

β-Faktoren zwischen 10−4 und 1 dargestellt. Zur Berechnung von p anhand von Gleichung 7.13

wurden für Mikrosäulenresonatoren typische Parameter mit γP = 1012 s−1, τsp = 10−9 s und

ξ = 103
·β verwendet [Bjö94]. Die nichtstrahlende Rekombination wird in diesem Beispiel ver-

nachlässigt. Für kleine Pumpströme wächst die Photonenanzahl zunächst linear mit steigendem

Pumpstrom an, wobei in diesem Bereich fast ausschließlich spontane Emission auftritt. Erhöht

man den Pumpstrom weiter, so setzt — mit Ausnahme für β = 1 — ein deutlich erkennbarer su-

perlinearer Anstieg der Photonenanzahl ein. Für große Pumpströme sättigt die Emission schließ-

lich und der Kurvenverlauf wird wieder linear, so dass die Eingangs-Ausgangscharakteristik

insgesamt einen s-förmigen Verlauf besitzt. Die Ursache dafür, dass der Verlauf der Eingangs-

Ausgangscharakteristik weit oberhalb der Schwelle wieder linear wird, liegt in erster Linie an

der Stagnation der Ladungsträgeranzahl N oberhalb der Transparenz (vgl. Gleichung 7.12).

Im Bereich des superlinearen Anstiegs, welcher die Laserschwelle markiert, beginnt die sti-

mulierte Emission über die spontane Emission zu dominieren, wodurch das System in das

Lasing-Regime eintritt. Mit zunehmenden β-Faktoren wird der Hub in der s-förmigen Eingangs-

Ausgangscharakteristik immer geringer und die Laserschwelle wird zunehmend reduziert, bis

der Hub für β = 1 vollständig verschwindet und die Kurve rein linear wird. Infolgedessen lässt

sich anhand dieser Charakteristik die Laserschwelle für β = 1 nicht mehr bestimmen und es

müssen hierfür andere Faktoren wie z.B. die Linienbreite oder die Photonenstatistik des Lasers

untersucht werden.
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Abbildung 7.5.: (a) Skizze zur Veranschaulichung der räumlichen radialen Lage eines Quantenpunktes ~r
in der aktiven Schicht in Bezug auf das Maximum des elektrischen Feldes der Grundmode
des Resonators. Befindet sich ein Quantenpunkt im Zentrum des Resonators bei ~r = 0, so
kann er am effektivsten an die Mode koppeln, da hier das Feld maximal ist. Radial weiter
außen liegende Quantenpunkte spüren ein deutlich geringeres elektrisches Feld, was den
maximal erreichbaren Purcell-Faktor reduziert. (b) Schematische Veranschaulichung zum
Einfluss der spektralen inhomogenen Verbreiterung der Quantenpunktemission mit der
Zustanddichte ρQP und der photonischen Zustandsdichte der optischen Mode ρcav auf
Tspektral.

7.2.2. Mittelung des Purcell-Faktors zur Bestimmung des Kopplungsfaktors β

Im Lasing-Regime koppeln in den untersuchten Strukturen mehrere (≈ 20) QP-Exzitonen je

nach räumlicher Lage ~r und spektraler Position EX verschieden stark an die Resonatormode bei

der Energie EC . Aufgrund dessen muss bei der Berechnung von β ein gemittelter Purcell-Faktor

F̄P berücksichtigt werden, der sich aus den jeweiligen F iP (~r,EX) der einzelnen QP-Exzitonen

zusammensetzt. Im Gegensatz hierzu bezeichnet Fp aus Kapitel 2 den Purcell-Faktor einer be-

stimmten Mode des Resonators. Abbildung 7.5 veranschaulicht diesen Einfluss der spektralen

und räumlichen Verteilung auf den Purcell-Faktor. Zur Ermittelung von F̄P muss des Weiteren

zum einen noch berücksichtigt werden, dass das Dipolmoment eines einzelnen Quantenpunktes

zufällig im Raum orientiert ist und zum anderen geht außerdem der Entartungsgrad m der be-

trachteten Mode in die Gleichung ein. Durch diesen wird die photonische Zustandsdichte für

m > 1 erhöht. Somit setzt sich F̄P insgesamt wie folgt zusammen [Gay01]:

F̄P =
1

3︸︷︷︸
Dipolorientierung

· m︸︷︷︸
Entartungsgrad derMode

· Träumlich︸ ︷︷ ︸
räumlicheMittelung

· Tspektral︸ ︷︷ ︸
spektraleMittelung

·FP . (7.14)

Die Produktglieder Tspektral und Träumlich berücksichtigen die spektrale und räumliche Lage, wel-

che die einzelnen F iP (~r,EX) beeinflussen. Diese können in ihrer Gesamtheit aus den detektierten
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Intensitäten Iidet der einzelnen Quantenpunktübergänge durch Integration bestimmt werden und

haben folgende Gestalt [Gay01]:

Träumlich =

∫ rC
0 | ~E(~r)|4rdr∫ rC

0 | ~E(~r)|2rdr · | ~E(0)|2
(7.15a)

Tspektral =

∫ E2

E1
ρcav(E)2ρ2

QP (E)dE∫ E2

E1
ρcav(E)ρQP (E)dE · ρcav(EC)ρQP (EC)

. (7.15b)

Diese obigen Ausdrücke werden nun näher analysiert.

Der Ausdruck für Träumlich hängt von der elektrischen Feldverteilung ~E(~r) im Resonator ab und

nimmt für die Grundmode unabhängig vom Durchmesser des Mikrosäulenresonators den Wert

0,566 an. Dies bedeutet, dass durch die räumliche Verteilung der Quantenpunkte im Resonator

der mittlere Purcell-Faktor um etwas mehr als die Hälfte gegenüber FmaxP reduziert wird.

Das Produktglied Tspektral hängt von der Modendichte im Resonator ρcav(E) (siehe Glei-

chung 2.31) sowie von der relativen Lage der spektralen Verteilung der Quantenpunktemission

ρQP (E) bezüglich der energetischen Position der Mode EC ab. Typischerweise kann die spek-

trale Verteilung der Quantenpunktemission als gaußförmig angenommen werden. E1 und E2

bezeichnen die untere und die obere Grenze der spektralen Verteilung der Quantenpunktemissi-

on. Grundsätzlich impliziert der Ausdruck Tspektral, dass für zunehmende Verstimmung zwischen

dem Maximum der Quantenpunktemission EX,max und der Resonatormode der Purcell-Faktor

deutlich reduziert wird. Um diesen Einfluss zu verdeutlichen wurde Tspektral für verschiedene

Verstimmungen EX,max − EC für eine inhomogene Verbreiterung der Quantenpunktemission

von 50 meV berechnet und in Abbildung 7.6 auf der linken Achse dargestellt. Man erkennt deut-

lich, dass mit zunehmender Verstimmung aufgrund der Abnahme von Tspektral der gemittelte

Purcell-Faktor zunächst um etwa einen Faktor 1
2 und für EX,max > 40 meV nochmals deutlich

stärker reduziert wird.

Betrachtet man F̄P für die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Mikrosäulenresonatoren, so

lässt sich insgesamt feststellen, dass der im besten Fall erreichbare Purcell-Faktor etwa 1
6 des

maximalen Purcell-Faktors FmaxP aus Gleichung 2.33 nicht übersteigt. Um den Einfluss aller Fak-

toren auf den hieraus resultierenden größtmöglichen β-Faktor erfassen zu können, wurde dieser

in Abbildung 7.6 auf der rechten Achse für zwei verschiedene Linienbreiten γC von 100µeV

bzw. 200µeV für eine Kavität mit 2,5µm Durchmesser dargestellt. Während FmaxP für die bei-

den Werte von γC etwa 20,3 und 10,1 beträgt, so sinkt dieser nach der Mittelung auf 3,8 bzw.

1,9. Hieraus resultiert für eine typische Verstimmung von EX,max − EC=35 meV ein im besten

Fall zu erreichender β-Faktor von 0,80 bzw. 0,65, der mit größer werdender Verstimmung noch-

mals deutlich abnimmt.

Ferner sollte bei diesen Betrachtungen nicht außer Acht gelassen werden, dass sowohl die

nichtresonante Emitter-Resonator-Kopplung [Ate09, Suf09, Hoh09, Lau10] sowie höhere QP-

Exzitonzustände ebenfalls einen Einfluss auf den gemittelten Purcell-Faktor F̄p besitzen können.

Deshalb ist zu erwarten, dass für den im Experiment beobachteten Wert von β Abweichungen

zum maximal erwarteten theoretischen Wert auftreten.
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Abbildung 7.6.: Linke Achse: Berechnete Werte für Tspektral für verschiedene Verstimmungen zwischen
dem Maximum der Quantenpunktemission EX,max und der Position der photonischen
Mode bei EC . Rechte Achse: Auf der Basis von Gleichung 7.15b berechnete maximal
erreichbare Werte von β für zwei verschiedene Linienbreiten der Kavität von 100µeV
und 200µeV.

7.2.3. Lasing in elektrisch betriebenen Mikrosäulenresonatoren

In diesem Abschnitt wird der Lasing-Betrieb von elektrisch betriebenen Quantenpunkt-

Mikrosäulenresonator-Systemen zunächst anhand von Eingangs-Ausgangskennlinien eingehend

hinsichtlich des Schwellenstromes und des β-Faktors untersucht. Anschließend wird detailliert

der Übergang eines exemplarischen Mikrolasers in das Lasing-Regime durch die Bestimmung

der Kohärenzzeit und der Photonenstatistik in Abhängigkeit des Injektionsstroms analysiert.

7.2.3.1. Demonstration von Lasing anhand von Leistungskennlinien

Im Folgenden wird anhand der Eingangs-Ausgangscharakteristik von Mikrosäulendioden mit

verschiedenen Durchmessern der Übergang vom LED4-Regime in das Lasing-Regime studiert.

Für diese Untersuchungen wurden Mikrosäulenresonatoren mit In0,3Ga0,7As Quantenpunkten

herangezogen, da diese speziellen Quantenpunkte ein besseres Verstärkungsverhalten aufweisen

als gewöhnliche InGaAs Quantenpunkte mit einem Indiumgehalt von 60%. Des Weiteren wurde

bei der Auswahl des Probenstückes darauf geachtet, dass die energetische Position der funda-

mentalen Mode der Resonatoren über einen möglichst guten Überlapp mit dem Maximum der

Emission des Quantenpunktensembles verfügt (vgl. Kapitel 5).

Lasing kleinster Strukturen

In diesem Abschnitt erfolgt zunächst eine Untersuchung des Lasing-Verhaltens der fundamen-

talen Mode eines Mikrosäulenresonators mit einem Durchmesser von 1,5µm in Abhängigkeit

des Pumpstroms. Diese spektroskopischen Studien wurden am hochauflösenden Lumineszenz-

4Light Emitting Diode
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Abbildung 7.7.: µEL-Spektren der Resonatorgrundmode eines Mikrosäulenresonators mit einem Durch-
messer von 1,5µm bei 10 K für zwei verschiedene Pumpströme bei 0,8µA (schwarz) und
46,0µA (grün). Die nichtlineare Intensitätserhöhung und gleichzeitige Reduktion der Li-
nienbreite für den höheren Pumpstrom deuten auf einen Betrieb im Lasing-Regime hin.
Die Rotverschiebung der Lasermode wird auf eine lokale Temperaturerhöhung durch den
Pumpstrom zurückgeführt.

messplatz (siehe Abschnitt 3.2.1) bei etwa 10 K durchgeführt. In Abbildung 7.7 werden zwei

Spektren der Grundmode des Resonators für zwei verschiedene Pumpströme von 0,8µA und

46,0µA gezeigt, wobei die Intensitätsachse logarithmisch dargestellt ist. Darüber hinaus wurde

das Spektrum bei niedriger Anregung für eine bessere Darstellung mit einem Faktor 100 multi-

pliziert. Im Falle des niedrigeren Pumpstromes ist die Grundmode im Spektrum bei 1,3710 eV

lokalisiert und weist eine Linienbreite von 195µeV auf. Mit der Erhöhung der Anregung auf

46,0µA geht ein starker nichtlinearer Anstieg der Intensität der Emission der fundamentalen

Mode, verbunden mit einer ausgeprägten Abnahme der Linienbreite auf einen auflösungslimitier-

ten Wert von 16µeV einher, was die zunehmende Kohärenz des emittierten Lichtes widerspiegelt.

Beide Charakteristika, sowohl die nichtlineare Erhöhung der Intensität bei 46,0µA als auch die

gleichzeitige Reduktion der Linienbreite sind deutliche Anzeichen dafür, dass der Mikrosäulenre-

sonator die Laserschwelle überschritten hat und im Lasing-Regime arbeitet. Des Weiteren lässt

sich für 46,0µA eine Rotverschiebung der Emissionslinie zu 1,370 eV hin feststellen, was auf

eine lokale Erwärmung der Probe durch den hohen Pumpstrom zurückgeführt wird. Um die

Höhe der lokalen Erwärmung abschätzen zu können, wurde bei konstantem Anregungsstrom

die Temperatur der Probe von 20 K auf 75 K erhöht, wodurch eine Verschiebung der Emissi-

onslinie um 1 meV zu niedrigeren Energien hin auftritt. Anhand dieser Messungen kann somit

für einen Pumpstrom von 46,0µA eine lokale Aufheizung von 55 K abgeschätzt werden. Diese

temperaturabhängigen Messungen werden nicht separat aufgeführt.

Für die eingehendere Untersuchung des Emissionsverhaltens dieses Mikrosäulenresonators

wurden für Pumpströme bis 46,0µA µEL-Spektren aufgezeichnet und mittels der Anpassung

von Lorentz-Kurven an die Grundmode analysiert. Aus den durch diese Anpassungen gewon-

nenen integrierten Intensitäten erhält man die Eingangs-Ausgangscharakteristik dieses Mikrola-

sers, welche in Abbildung 7.8 (a) dargestellt ist. Während die Intensität zunächst nur moderat

ansteigt, setzt ab etwa 20µA ein ausgeprägter nichtlinearer Anstieg der Emission ein, was ein
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Abbildung 7.8.: (a) Eingangs-Ausgangscharakteristik des Mikrosäulenresonators aus Abbildung 7.7. Ab
einem Strom von etwa 20µA und bis etwa 30µA ist ein starker, nichtlinearer Anstieg der
integrierten Ausgangsintensität zu erkennen, der den Übergang in das Lasing-Regime
markiert. Der Schwellenstrom beträgt 28µA und wurde anhand einer Extrapolation
zu Null hin (gestrichelte Linie) bestimmt. (b) Linienbreite der Fundamentalmode des
Resonators in doppeltlogarithmischer Darstellung. Die stärker ausgeprägte Abnahme der
Linienbreite oberhalb von 15µA wird durch die zunehmende Kohärenz des emittierten
Lichtes verursacht.

deutliches Merkmal dafür darstellt, dass die Emission vom LED-Regime in das Lasing-Regime

übergeht. Oberhalb eines Stroms von 30µA geht der superlineare Anstieg in einen linearen

Kurvenverlauf über. Aufgrund des nichtlinearen Anstieges unterhalb der Laserschwelle kann für

diesen Mikrolaser der Schwellenstrom nicht anhand einer Anpassung von Gleichung 7.13 ermit-

telt werden. Die vermutliche Ursache dieses nichtlinearen Anstiegs ist bereits in Kapitel 5 näher

erläutert worden. Zudem wird im nächsten Abschnitt nochmals auf dieses Phänomen eingegan-

gen werden. Deshalb erfolgte die Bestimmung der Laserchwelle wie bei einem makroskopischen

Laser durch die Extrapolation des linearen Verlaufs zu einer Intensität von Null. Mit diesem

Verfahren wurde der Schwellenstrom dieses Mikrolasers zu 28µA bestimmt.

Anhand der aus einer Anpassung von Lorentz-Kurven an die Spektren gewonnenen Daten kann

darüber hinaus das Verhalten der Linienbreite der Emission in Abhängigkeit des Pumpstromes

untersucht werden. Hierzu wurden in Abbildung 7.8 (b) beide Größen logarithmisch gegenein-

ander aufgetragen. Die Werte für Pumpströme oberhalb von 30µA wurden mittels Spektren,

welche mit der in Abschnitt 3.2.1 erläuterten Teleskop-Erweiterung aufgezeichnet wurden, ermit-

telt. Bei einem Strom von 0,6µA beträgt die Linienbreite 216µeV und nimmt mit zunehmenden

Pumpstrom kontinuierlich bis auf 15µeV ab. Bei niedrigen Pumpströmen wird die Reduktion

der Linienbreite durch die zunehmende Kompensierung der Resonatorverluste herbeigeführt.

Diese Reduktion der Resonatorverluste liegt in der abnehmenden Absorption der Quantenpunk-

te aufgrund deren fortschreitender Sättigung begründet (vgl. Abschnitt 2.2.3). Die Erhöhung

der Güte des Resonators weit unterhalb der Laserschwelle kann in vergleichbarer Form auch im

LED-Regime beobachtet werden. Bei einem Pumpstrom von etwa 15µA lässt sich jedoch ein

kleiner Knick im Kurvenverlauf beobachten, ab welchem die Linienbreite stärker abnimmt als

zuvor. Dies reflektiert den Anstieg der Kohärenzzeit an der Laserschwelle, welcher eine Abnahme
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Abbildung 7.9.: Doppeltlogarithmische Darstellung der Eingangs-Ausgangskennlinien von Mikrosäu-
lenlasern mit unterschiedlichen Durchmessern, deren Laserschwelle mit abnehmenden
Durchmesser zunimmt. Es lässt sich die für Mikrolaser charakteristische, schwach ausge-
prägte S-Form der Kurve deutlich erkennen, welche auf eine effiziente Einkopplung der
Photonen in die Lasermode hinweist. Die durchgezogenen Linien sind Anpassungskurven
nach Gleichung 7.13 zur Abschätzung des β-Faktors.

der Linienbreite hervorruft und somit auf Laseremission schließen lässt. Würde die Laserschwelle

nicht überschritten, so würde die Kurve weiterhin linear verlaufen, was als gestrichelte Linie an-

gedeutet ist. Aufgrund dessen ist auch davon auszugehen, dass die Laserschwelle nach Definition

7.7 schon bei einem etwas kleineren Injektionsstrom überschritten wird, als anhand der linearen

Extrapolation zu 28µA ermittelt, wie es für einen Mikrolaser zu erwarten ist.

Einfluss der Strukturgröße auf das Lasing

Zur Untersuchung der Laserschwelle in Abhängigkeit von der lateralen Ausdehnung der Mikro-

säulenresonatoren wurden von Strukturen mit Durchmessern von 1,5µm, 2,0µm, 2,5µm und

3,0µm jeweils Eingangs-Ausgangskennlinien aufgenommen. Die Detektion der Ausgangsleistung

der jeweiligen Probe bei einer Temperatur von etwa 10 K wurde für diese Analyse, wie am Ende

des Abschnittes 3.2.1 beschrieben, direkt mit einem Leistungsmessgerät ermittelt. Die so gewon-

nenen Kennlinien sind in Abbildung 7.9 in doppeltlogarithmischer Auftragung als Funktion des

Pumpstromes dargestellt. Die so erhaltenen Kurven weisen für alle vier Strukturen mit unter-

schiedlichen Durchmessern den für das Lasing charakteristischen s-förmigen Kurvenverlauf auf.

Besonders auffällig ist dabei der sehr geringe Hub der Kennlinien im Bereich der Laserschwelle.

Dieser reflektiert den für Mikrolaser erwarteten sanften Übergang aus dem Bereich der sponta-

nen in den Bereich der stimulierten Emission, da der Großteil der spontanen Emission aufgrund

der hohen β-Faktoren effektiv in die Lasermode eingekoppelt werden kann.

Hierbei ist zu beobachten, dass mit abnehmender lateraler Größe der Laserstruktur sich die

Laserschwelle zu immer höheren Pumpströmen hin verschiebt. Für den Mikrolaser mit einem

Durchmesser von 3µm konnte anhand seiner Kennlinie mittels einer Anpassung von Glei-

chung 7.13 ein äußerst geringer Schwellenstrom von lediglich 8µA ermittelt werden. Dieser Wert

ist vergleichbar mit dem Schwellenstrom, welcher für die bisher kleinsten realisierten Laserstruk-
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turen berichtet wurde [Hil07]. Diese kleinsten Laser basieren auf goldummantelten Nanokavitä-

ten mit einem Durchmesser von etwa 200 nm, welche über eine Doppelheterostruktur als aktives

Medium verfügen. Bei Temperaturen von 10 K weisen diese Schwellenströme von lediglich 4µA

auf. Des Weiteren konnte mit einem klassischen VCSEL mit einem einzelnen Quantenfilm als

Verstärkungsmedium, eine Laserschwelle von 15µA bei einer Temperatur von 15 K erreicht wer-

den [Hai04].

Für die Struktur mit 2,5µm Durchmesser konnte durch eine Anpassung von Gleichung 7.13,

ein Schwellenstrom von 9µA bestimmt werden. Zur Bestimmung des Schwellenstromes der Mi-

krolaser mit einem Durchmesser von 2,0µm und 1,5µm konnte keine Anpassung der Kennli-

nie mit dem in Abschnitt 7.2.1 vorgestellten Ratengleichungsmodell erfolgen, da die Eingangs-

Ausgangskennlinie unterhalb der Laserschwelle einen nichtlinearen Anstieg aufweist. Dieser ist

auf den zunehmenden Einfluss der nichtstrahlenden Rekombination von Ladungsträgern an den

Seitenwänden des Resonators zurückzuführen, welche mit kleiner werdendem Durchmesser zu-

nehmend ins Gewicht fällt [Yab87, Wan04]. Deshalb wurde die Laserschwelle für diese Laser wie

im vorangegangen Abschnitt beschrieben, aus der Extrapolation des linearen Anstiegs zu Null

hin bei linearer Auftragung der Daten nach oben hin abgeschätzt. So ergibt sich für den Mikro-

laser mit einem Durchmesser von 2,0µm ein Schwellenstrom von 13µA und für den Mikrolaser

mit 1,5µm Durchmesser ein Schwellenstrom von 28µA.

Diese systematische Zunahme des Schwellenstromes lässt sich teilweise durch die mit ab-

nehmenden Durchmesser dC ansteigenden Verluste durch nichtstrahlende Rekombination an den

Seitenwänden der Mikrosäulenresonatoren erklären. Darüber hinaus nimmt mit dem Durchmes-

ser des Resonators jedoch auch das Verstärkungsvolumen mit der Anzahl der Quantenpunkte

ab. Während in einem Resonator mit 3µm Durchmesser bei einer Quantenpunktdichte von

≈ 5 · 109 cm−2 sich etwa 350 Quantenpunkte in der aktiven Schicht befinden, so sind es für einen

Resonator mit 1,5µm Durchmesser nur 90. Hierbei muss jedoch auch noch beachtet werden,

dass aufgrund des notwendigen spektralen und räumlichen Überlapps mit der Lasermode immer

nur ein kleiner Teil der gesamten Quantenpunkte in der Kavität zum Lasing beiträgt.

Anhand der doppeltlogarithmischen Darstellung der Messdaten, wie in Abbildung 7.9 ge-

zeigt, kann zudem anhand der Anpassung von Gleichung 7.13 der β-Faktor abgeschätzt und

mit dem theoretisch möglichem Wert für β verglichen werden (vgl. Abschnitt 7.2.2). Bei ei-

ner Anpassung der Kurve nach Gleichung 7.2.2 muss explizit beachtet werden, dass die hier-

in vorkommenden Parameter A = qγ/β und ξ von β abhängen. Unter der Einbeziehung der

Q-Faktoren der Laserstrukturen von 12000 für den Mikrolaser mit 2,5µm Durchmesser, bzw.

14000 für den Mikrolaser mit einem Durchmesser von 3µm werden aus den experimentellen

Daten β-Faktoren von 0,33 und 0,09 ermittelt. Die so experimentell bestimmten β-Faktoren

sind vergleichbar mit den für optisch gepumpte Mikrosäulenlaser beobachteten Werten [Rei06a].

So wurde für diese optisch angeregten Mikrolaser beispielsweise ein β-Faktor von 0,28 für ei-

ne Strukturgröße von 2,5µm Durchmesser festgestellt. Ausgehend von einer spektralen Breite

der inhomogenen Quantenpunktemisssion von 55 meV und einer spektralen Verstimmung von

EX,max−EC von etwa 35 meV lassen sich gemittelte Purcell-Faktoren von 1,7 für den Mikrolaser

mit 2,5µm bzw. 1,4 für den Mikrolaser mit 3µm Durchmesser berechnen, was zu maximal zu

erwarteten β-Faktoren von 0,63 und 0,58 führt. Hierbei wurde aufgrund der für diese Mikrolaser
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auftretenden Aufhebung der Entartung der Grundmode (siehe auch Kapitel 8) in Gleichung 7.14

m = 1 angenommen. Diese Werte sind deutlich größer als die aus den experimentellen Daten

gewonnenen Werte, was vermutlich an einer starken Verbreiterung der QP-Exzitonlinien resul-

tierend aus der hohen Anregungsleistung liegt [Jaf10]. Darüber hinaus lässt sich mit Hilfe der

Schwellenbedingung p̄th = 1 (Gleichung 7.7) die Ausgangsleistung abschätzen, welche an der

Laserschwelle vorliegen sollte. An der Laserschwelle werden von der Mikrokavität Photonen mit

einer Rate von 1/τph = γC/~ = EC/(~Q) emittiert, was einer optischen Ausgangsleistung von

Pout,th = EC/τph = E2
C/(~Q) entspricht. Für die betrachteten Strukturen beträgt die von der

Anregungsleistung abhängige Güte im Bereich der Laserschwelle etwa 8000 bis 14000, womit

man eine Ausgangsleistung zwischen 35 nW und 55 nW an der Schwelle erwarten würde. Die

tatsächlich gemessene Ausgangsleistung an diesem Punkt liegt, wie man in Abbildung 7.9 er-

kennt, mit 20 nW jedoch leicht unter dem prognostizierten Wert. Dies lässt sich im Wesentlichen

damit begründen, dass ein Teil des emittierten Lichtes nicht vom eingesetzten Leistungsmess-

gerät erfasst werden kann. Hierzu zählen insbesondere die Emission in laterale Richtung und in

Richtung der Substratseite.

7.2.3.2. Photonenstatistik im Bereich der Laserschwelle

Der Übergang vom LED-Regime zum Laser-Betrieb der Mikrosäulenresonatoren äußert sich

nicht nur in einem nichtlinearen Anstieg der Emission, sondern auch in einer Verände-

rung der Kohärenzzeit, der Photonenstatistik und der Linienbreite des emittierten Lichtes

[Ulr07, Ate07, Rei08]. Diese drei Größen werden in diesem Abschnitt exemplarisch an einem

Mikrosäulenlaser mit 4µm Durchmesser eingehend untersucht.

Während die Kohärenzzeit des Laserlichtes mittels des in Abschnitt 3.2.2 beschriebenen

Michelson-Interferometers bestimmt wird, so kann anhand von Autokorrelations-Messungen

zweiter Ordnung die Statistik des emittierten Lichtes untersucht werden. Hierzu wird die in

Abschnitt 3.2.3 beschriebene Hanbury-Brown und Twiss Anordnung verwendet.

Die Ergebnisse der Untersuchungen des Mikrosäulenlaser mit einem Durchmesser von 4µm

sind in Abbildung 7.11 zusammengefasst. Die Eingangs-Ausgangscharakteristik dieses Lasers

ist in Abbildung 7.11 (a) in doppeltlogarithmischer Auftragung dargestellt und weist den für

Mikrolaser typischen sanften s-förmigen Hub im Bereich der Laserschwelle auf, wobei die La-

serschwelle etwa 34µA beträgt. Ebenfalls dargestellt ist die Linienbreite des Lasers in Abhän-

gigkeit des injektierten Stromes (Abbildung 7.11 (b)). Diese fällt ausgehend von einem Wert

von 650µeV entsprechend einem Q-Faktor von etwa 2200 mit zunehmendem Injektionsstrom

ab und erreicht im Bereich der Laserschwelle schließlich die Auflösungsgrenze des verwendeten

µEL-Messplatzes von 20µeV. Die Abnahme der Linienbreite liegt zum einen in der zunehmenden

Sättigung der Quantenpunktabsorption (vgl. Abschnitt 2.2.3) und andererseits in der zunehmen-

den Kohärenz des Lichtes begründet. Die zwei in Abbildung 7.8 beobachteten unterschiedlich

starken Abfälle der Linienbreite —zunächst aufgrund der Sättigung der Quantenpunktemissi-

on und schließlich durch den Anstieg der Kohärenzzeit— können in dieser Messung vermutlich

aufgrund der begrenzten spektralen Auflösung des verwendeten Messaufbaus nicht beobachtet

werden. Der Anstieg der Kohärenz des emittierten Lichtes wurde komplementär mithilfe des

Michelson-Interferometers für verschiedene Injektionsströme im Bereich der Laserschwelle un-
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Abbildung 7.10.: (a) Exemplarische Darstellung des Kontrastverlaufes für einen Injektionsstrom von
34µA im Bereich der Laserschwelle in Abhängigkeit von der Verzögerungszeit so-
wie eine Darstellung der Oszillation des Kontrastes (Teilbild). (b) Intensitäts-
Autokorrelationsmessung bei 34µA, die ein deutliches Bunching von g(2)(0) = 1,13
aufweist.

tersucht. Abbildung 7.10 (a) zeigt exemplarisch einen der aufgenommenen Kontrastverläufe bei

einem Injektionsstrom von 34µA. Anhand dieses Kontrastverlaufes wurde mittels einer Anpas-

sungskurve (vgl. Abschnitt 3.8) die Kohärenzzeiten τC bestimmt. Ebenfalls dargestellt ist eine

der hierfür aufgenommen Interferenzkurven (Abbildung 7.10 (a), Teilbild). Die so ermittelten

Kohärenzzeiten sind im Bereich der Laserschwelle in Abbildung 7.11 (c) in Abhängigkeit des In-

jektionsstromes dargestellt. Ausgehend von einer Kohärenzzeit von τC = 38 ps knapp unterhalb

der Laserschwelle steigt diese mit dem Injektionsstrom aufgrund des Rückgangs der statistischen

Fluktuationen des elektrischen Feldes kontinuierlich an und sättigt oberhalb der Schwelle bei

etwa 480 ps. Diese Werte sind in guter Übereinstimmung mit an optischen angeregten Mikro-

säulenlasern beobachteten Werten und sind in erster Linie durch Erwärmungseffekte limitiert

[Ate07, Ate08].

Um weitere Einblicke in die statistischen Eigenschaften des von diesem Mikrosäulenresonator

emittierten Lichtes zu erhalten, wurden Intensitäts-Autokorrelationsmessungen durchgeführt

und g(2)(0) in Abhängigkeit des Pumpstromes bestimmt. Abbildung 7.10 (b) zeigt eine die-

ser Messungen für einen Pumpstrom von 34µA im Bereich der Laserschwelle. In dieser erkennt

man bei τ = 0 einen deutlichen Bunching-Effekt, welcher aufzeigt, dass die Wahrscheinlichkeit

stark erhöht ist, auf kurzen Zeitskalen zwei Photonen gleichzeitig zu detektieren. Deshalb erhält

man einen g(2)(τ)-Wert >1 zur Zeit τ = 0. Zur Bestimmung von g(2)(0) wurde an die Daten die

Funktion

g(2)(τ) = 1 + b0 · exp(−2|τ |/τC) (7.16)

mit der Bunching-Amplitude b0 angepasst. Hierbei wird auf eine Entfaltung der Daten ver-

zichtet, da die Zeitauflösung der Detektoren um mehr als eine Größenordnung unterhalb von

den vorab bestimmten Kohärenzzeiten des Lasers liegen und somit sichere Aussagen hierüber

nicht möglich erscheinen. Mittels der Anpassung einer Kurve nach Gleichung 7.16 erhält man

für die in Abbildung 7.10 (b) gezeigte Messung g(2)(0) = 1,13. Um eine detailliertere Studie
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des Bunching-Verhaltens dieses Lasers zu ermöglichen, wurden für einen Pumpstrombereich

zwischen 32µA und 45µA Intensitäts-Autokorrelationsmessungen durchgeführt. Die entspre-

chenden g(2)(0)-Werte sind in Abbildung 7.11 (d) dargestellt. Aufgrund der Limitierung der

Zeitauflösung und der kurzen Kohärenzzeiten erhält man unterhalb der Laserschwelle Werte

von g(2)(0) ≈ 1 und erst im Bereich der Laserschwelle, wenn die Kohärenzzeit des untersuchten

Lichtes ansteigt, erhöht sich der Wert von g(2)(0) auf maximal g(2)(0) = 1,38. Im Anschluss

daran fällt g(2)(0) zunehmend auf das Poission-Niveau einer kohärenten Lichtquelle ab, was als

eine Stabilisierung der Laseremission und als fortschreitende Dominanz stimulierter Emissions-

prozesse gewertet werden kann.

Dieses Verhalten von g(2)(0) ist in guter Übereinstimmung mit experimentellen und theoretischen

Untersuchungen an optisch angeregten Mikrosäulenlasern [Ulr07], deren Photonenstatistik eben-

falls mit einem Hanbury-Brown und Twiss-Aufbau bestimmt wurde. Mit einem kürzlich entwi-

ckelten Verfahren zur Bestimmung von g(2)(τ) basierend auf einer sogenannten Streak -Kamera,

welches eine deutlich höhere Zeitauflösung im Bereich von 2 ps besitzt, konnte die Korrelations-

funktion nahezu exakt ermittelt werden [Aßm09, Wie09]. Durch die Verwendung dieser Methode

gelang es erstmals, die Korrelationsfunktion g(2)(τ) ohne Limitierung durch die Zeitauflösung

des Messaufbaus zu bestimmen. So konnte auch weit unterhalb der Laserschwelle das erwartete

Bunching des thermischen Lichtes nachgewiesen sowie der Übergang in das Lasing-Regime mit

hoher Präzision studiert werden [Aßm09, Wie09].

Zusammenfassend erkennt man an den in Abbildung 7.11 gezeigten Messungen, dass der Über-

gang in den Laserbetrieb nicht wie bei makroskopischen Lasern abrupt stattfindet, sondern ein

sanfter Übergang in das Lasing-Regime auftritt, was ein besonderes Kennzeichen dieser Mikro-

laser mit hohen β-Faktoren darstellt.

7.3. Zusammenfassung und Diskussion

In diesem Kapitel wurde zunächst die schwache Kopplung im Einzelemitterregime unter elek-

trischer Anregung mit hohen Purcell-Faktoren demonstriert. Im Anschluss erfolgten detaillierte

Studien zum Lasing von elektrisch betriebenen Mikrosäulenresonatoren. Hierbei konnte durch

die schwache Kopplung zwischen vielen Emittern (≈ 20) und der Lasermode Mikrolaser mit sehr

hohen β-Faktoren und sehr niedrigen Schwellenströmen realisiert werden.

Die Eigenschaften der Mikrolaser wurde für Resonatordurchmesser zwischen 1,5µm und

3µm systematisch analysiert. Die niedrigste beobachtete Laserschwelle für einen Mikrolaser mit

3µm betrug 8µA während der höchste β-Faktor für einen Mikrolaser mit 2,5µm Durchmesser

zu 0,33 bestimmt wurde.

Im letzten Abschnitt wurde die Photonenstatistik eines Mikrolasers detailliert untersucht. Hierzu

wurde die Autokorrelationsfunktion erster (g(1)(τ)) und zweiter Ordnung (g(2)(τ)) bestimmt. Die

ermittelte Kohärenzzeit von 500 ps ist in guter Übereinstimmung mit den für optisch gepumpte

Mikrosäulenlaser beobachteten Werten [Ate07]. Darüber hinaus konnte mittels der Bestimmung

von g(2)(τ) die Änderung der Photonenstatistik von einem thermischen zu einem kohärenten

Emitter nachgewiesen werden. Diese Messungen zeigen zudem auf, dass der Übergang in das
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Abbildung 7.11.: (a) Eingangs-Ausgangskennlinie eines Mikrolasers mit einem Durchmesser von 4µm in
doppeltlogarithmischer Auftragung. Die Laserschwelle liegt bei etwa 34µA. (b) Verlauf
der Linienbreite in Abhängigkeit des Injektionsstroms. Ab einem Strom von etwa 30µA
wird die Abnahme der Linienbreite durch das spektrale Auflösungsvermögen des ver-
wendeten Messplatzes von 20µeV begrenzt. (c) Die Kohärenzzeiten τC , welche mittels
des Michelson-Interferometers bestimmt wurden zeigen im Bereich der Laserschwelle
einen deutlichen Anstieg. (d) Photonenstatistik im Bereich der Laserschwelle.

Lasing-Regime mit steigendem Injektionsstrom nicht plötzlich, sondern allmählich stattfindet,

was auf die hohen β-Faktoren dieser Mikrolaser zurückzuführen ist.

Im Hinblick auf eine weitere Reduzierung der Laserschwelle ist es aus technologischer Sicht

denkbar, sowohl die Oberflächendichte der Quantenpunkte als auch den spektralen Überlapp

zwischen der Quantenpunktemission und der Resonatormode zu erhöhen. Hierdurch könnte die

Materialverstärkung und auch die Quantenausbeute der Mikrolaser verbessert werden. Ebenso

könnte durch eine Passivierung der Resonatorseitenwände mittels Ammoniumsulfid oder Thio-

acetamid die nichtstrahlende Rekombination an den Seitenwänden reduziert werden [Eng07a].

Durch diese Maßnahmen sollte des Weiteren der bisher auf eine maximale Temperatur von etwa

130 K limitierte Laserbetrieb auch bei höheren Temperaturen aufrechterhalten werden können.

Die hier untersuchten Mikrosäulenlaser sind auch in Bezug auf die Realisierung ei-

nes ultimativen Lasers mit nur einem Quantenpunkt als aktivem Medium sehr interessant
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[Gér03, Nod06, Rei08]. Auf diesen Gesichtspunkt wird daher in Kapitel 9 eingegangen werden,

indem untersucht wird unter welchen Bedingungen ein Quantenpunkt-Mikroresonatorsystem

sich simultan im Regime der starken Kopplung und im Lasing-Bereich befinden kann [Nom10].



8. Kontrolle der Quantenpunktemission durch

vertikale elektrische Felder

In den Experimenten, die sich mit Einzelquantenpunkteffekten im Regime der CQED be-

schäftigen, wird die Emission der Quantenpunkte üblicherweise mittels einer globalen (z.B.

[Rei04, Yos04]) oder lokalen [Eng07b] Änderung der Probentemperatur verstimmt. Dieses Ver-

fahren wurde auch bei den im vorangegangenen Kapitel 7 vorgestellten Experimenten verwendet.

Die Methode hat jedoch den Nachteil, dass große Temperaturänderungen von etwa 20 K notwen-

dig sind, um die spektrale Position eines QP-Exzitons um etwa ein halbes Millielektronenvolt

zu verändern. Die Wiederholrate dieses Prozesses ist durch die thermische Relaxationsgeschwin-

digkeit der Struktur jedoch stark limitiert. So können mit der schnellsten dieser Methoden,

der lokalen Temperaturänderung mittels eines modengekoppelten Lasers, lediglich Operations-

geschwindigkeiten im Bereich von kHz erreicht werden [Eng07b]. Eine alternative Methode zur

Temperaturverstimmung stellt die elektro-optische Kontrolle der QP-Emission mittels des QCSE

dar, wobei hierfür jedoch eine elektrische Kontaktierung der Mikrostruktur notwendig wird. Prin-

zipiell können mit diesem Verfahren Wiederholraten im Bereich von einigen GHz erzielt werden,

wie am Ende dieses Kapitels abgeschätzt wird.

In diesem Kapitel wird zunächst die Emission von in Mikrosäulenresonatoren eingebette-

ten Quantenpunkten in vertikalen elektrischen Feldern sowohl experimentell als auch mittels

Simulationsrechnungen untersucht. Im Anschluss daran wird aufgezeigt, wie erstmalig die star-

ke Kopplung zwischen einem QP-Exziton und der Resonatormode unter Ausnutzung des QCSE

realisiert werden konnte.

8.1. Manipulation der Quantenpunktemission im vertikalen

elektrischen Feld

Alle in den folgenden drei Abschnitten präsentierten Untersuchungen wurden an Mikrosäu-

lenresonatorstrukturen mit In0,3Ga0,7As-Quantenpunkten durchgeführt. Die spektroskopischen

Untersuchungen fanden an dem in Abschnitt 3.2.1 beschriebenen hochauflösenden Messaufbau

statt. Für die Erzeugung von Elektron-Lochpaaren in den Quantenpunkten wurde die Probe mit

einem Titan-Saphir-Laser bei einer Wellenlänge von 890 nm angeregt. Die Anregung erfolgte weit

oberhalb der Bandkante von GaAs, um die Absorption freier Ladungsträger im oberen Bragg-

Spiegel zu vermeiden. Zur Erzeugung eines elektrischen Feldes entlang der Wachstumsrichtung

der Quantenpunkte wurde an die pin-Struktur der Mikrosäulenresonatoren eine Spannung in

Sperrrichtung angelegt.
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Abbildung 8.1.: Wasserfalldarstellung der µPL-Spektren eines Mikrosäulenresonators mit 1,9µm Durch-
messer aufgenommen bei einer Anregungsleistung von 105µW. Durch das Anlegen einer
Rückwärtsspannung im Bereich von −0,63 V bis −1,37 V wird die Emission der QP-
Exzitonlinie X aufgrund des QCSE zunehmend rotverschoben, während die spektrale
Position und Breite der Grundmode des Resonators C nicht beeinflusst wird.

Abbildung 8.1 zeigt eine Serie von µPL-Spektren für Rückwärtsspannungen im Bereich von

−0,63 V bis −1,37 V, welche an einem Mikrosäulenresonator mit einem Durchmesser von 1,9µm

aufgenommen wurden. Die verwendete Anregungsleistung betrug 105µW. Die Auftragung der

Intensität erfolgte logarithmisch, um sowohl die QP-Exzitonlinie (X) als auch die Grundmo-

de der Kavität (C), welche eine deutlich größere Intensität besitzt, gut sichtbar darstellen zu

können. Bei der niedrigsten angelegten Spannung von −0,63 V liegt die Emission der Resona-

tormode, welche eine Linienbreite von γC = 113µeV besitzt, bei 1,35515 eV und die des QP-

Exzitons bei 1,35595 eV. Mit zunehmender Rückwärtsspannung verschiebt die QP-Exzitonlinie

aufgrund des QCSE zu niedrigeren Energien hin, wohingegen die Kavitätslinie nicht beeinflusst

wird. Durch das Anlegen des elektrischen Feldes kann die QP-Exzitonlinie über einen Bereich

von etwa ∆EQCSE = 500µeV spektral verschoben werden, ohne dass ein Intensitätseinbruch

beobachtbar wird. Da die energetische Verschiebung ∆EQCSE etwa dem fünffachen der Linien-

breite des untersuchten Resonators entspricht, kann dieses Verfahren somit zur elektro-optischen

Manipulation der QP-Emission zur Resonanzverstimmung für die Beobachtung von Einzelquan-

tenpunkteffekten herangezogen werden. Bevor dies in Abschnitt 8.3 demonstriert wird, erfolgt

jedoch zunächst eine eingehendere Analyse der QP-Emission im elektrischen Feld, um so un-

ter anderem Rückschlüsse auf die Materialkomposition der Quantenpunkte gewinnen zu können

(siehe Abschnitt 8.2).

Im Zuge dessen wurde deshalb zunächst das Emissionsverhalten der Quantenpunkte im elek-

trischen Feld an einem weiteren Mikrosäulenresonator mit 1,9µm Durchmesser studiert. In

Abbildung 8.2 (a) sind die µPL-Spektren, welche an diesem Resonator für Rückwärtsspan-

nungen zwischen 0 V und −1,14 V, bei einer Schrittweite von 30 mV aufgenommen wurden, in

einer zweidimensionalen Konturdarstellung abgebildet. Die optische Anregungsleistung betrug

50µW. Die Berechnung des anliegenden elektrischen Feldes erfolgte nach Gleichung 5.1. Bei ei-
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Abbildung 8.2.: (a) Zweidimensionale Konturdarstellung der µPL-Spektren aufgenommen an einem Mi-
krosäulenresonator mit 1,9µm Durchmesser bei einer Anregungsleistung von 50µW auf-
getragen über Rückwärtsspannungen von 0 V bis −1,14 V (obere Achse) und dem resul-
tierenden elektrischen Feld (untere Achse). Neben der Emission der aufgespaltenen fun-
damentalen Resonatormoden bei 1,35331 eV (C1/C2) sind mehrere QP-Exzitonlinien zu
erkennen, die aufgrund des QCSE eine Rotverschiebung aufweisen. (b) Aus den in Teil-
bild (a) gezeigten Spektren extrahierte Werte der energetischen Lage der stärksten Ex-
zitonlinien (X1-X6, blaue Punkte) sowie der aufgespaltenen Grundmode des Resonators
(rote Punkte) in Abhängigkeit des angelegten elektrischen Feldes. Die durchgezogenen
Linien entsprechen der Anpassung eines Polynoms zweiten Grades gemäß Gleichung 2.6.

ner Energie von 1,35331 eV ist die das Spektrum dominierende Resonatormode lokalisiert. Diese

ist in zwei orthogonal zu einander polarisierte Komponenten aufgespalten, wobei die Ursache

dieser Aufspaltung in Abschnitt 8.3 näher erläutert wird. Des Weiteren befinden sich sowohl

auf deren hoch- als auch auf deren niederenergetischen Seite über einen weiten Spannungsbe-

reich hinweg sichtbare QP-Emissionslinien. Die deutlichsten dieser Linien resultieren zum einen

aus der strahlenden Rekombination von neutralen QP-Exzitonen und zum anderen vermutlich

auch aus der Rekombination von einfach- bzw. zweifach geladenen QP-Exzitonkomplexen (X−

und X−2) [Fin01a, Fin01b]. Dass es sich aller Wahrscheinlichkeit nach um negativ geladene QP-

Exzitonkomplexe handelt, kann aus den mittleren Abständen von etwa 3 meV-5 meV geschlossen

werden. Bei positiv geladenen Komplexen hingegen, würden sich diese energetischen Abstände

generell als deutlich geringer erweisen [Fin04, War00]. Die paarweise auftretenden, zwischen

diesen Linien liegenden und lediglich schwach ausgeprägten Emissionslinien sind möglicherwei-

se Biexzitonübergängen zuzuschreiben. Eine eindeutige Zuordnung der Linien lässt sich jedoch

nicht vornehmen, da diese von verschiedenen Quantenpunkten stammen. Für Rückwärtsspan-

nungen von über −1,14 V verschwindet schließlich das Quantenpunktsignal. Dies lässt sich in

erster Linie auf die zunehmenden Tunnelprozesse der Elektronen aus dem QP-Potential heraus

zurückführen. Wie in Kapitel 6 näher erläutert, wird die Tunnelzeit der Elektronen ab einer

Feldstärke von etwa 60 kV/cm mit der strahlenden Lebensdauer des Exzitonübergangs von 1 ns

vergleichbar. Generell weisen alle beobachteten QP-Exzitonlinien mit zunehmenden elektrischen

Feld aufgrund des QCSE eine Rotverschiebung zwischen 400µeV und 1 meV auf.
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Exziton pz/e ( nm) βz/e ( nm2/V)

X1 (0,74±0,05) -(61,2±3,0)

X2 (1,02±0,05) -(73,6±3,0)

X3 (0,60±0,05) -(47,4±2,9)

X4 (0,45±0,06) -(39,2±3,5)

X5 (0,71±0,03) -(53,8±1,9)

X6 (0,55±0,03) -(44,6±1,9)

Tabelle 8.1.: Anhand von Abbildung 8.2 (b) ermittelte Werte für das permanenten Dipolmoment pz
sowie die Polarisierbarkeit βz in die Wachstumsrichtung z welche jeweils durch die Elemen-
tarladung e dividiert wurden.

Zur quantitativen Analyse der Stark-Verschiebung wurden den µPL-Spektren Lorentz-Kurven an

die sechs stärksten QP-Linien sowie an die Moden der Kavität angepasst. Die hieraus resultieren-

den Energiepositionen der als X1 bis X6 bezeichneten QP-Emissionslinien und der Grundmode

des Resonators sind in Abbildung 8.2 (b) in Abhängigkeit des elektrischen Feldes dargestellt.

Wie anhand der theoretischen Betrachtungen zum Stark-Effekt erwartet, folgt der Verlauf der

Übergangsenergien der Exzitonen einem Polynom zweiten Grades der Form E = E0+pzF+βzF
2.

Durch die Anpassung einer solchen Kurve an jede der Energiedispersionen von X1 bis X6

konnten daher die auf die Elementarladung e normierten Werte des permanenten Dipolmo-

ments pz/e und der Polarisierbarkeit βz/e bestimmt werden. Die einzelnen Werte für pz/e

und βz/e von X1 bis X6 sind zur Übersicht in Tabelle 8.1 zusammengefasst. Der Wert

für pz/e beträgt zwischen (0,45±0,06) nm und (1,02±0,05) nm, wobei der Mittelwert sich zu

(0,7±0,08) nm ergibt. Für die Polarisierbarkeit in z-Richtung βz/e hingegen erhält man Wer-

te welche zwischen -(39,2±3,5) nm2/V und -(73,6±3,0) nm2/V liegen und deren Mittelwert zu

β̄z = -(53,3±5,11) nm2/V resultiert. Die hier beobachteten Werte für die Polarisierbarkeiten βz

sind konsistent mit dem in [Fin04] publizierten Mittelwert von −(34±9) nm2/V für In0,5Ga0,5As-

Quantenpunkte, da diese aufgrund deren nominell geringeren Höhe [Löf08] eine kleinere Pola-

risierbarkeit erwarten lassen. Die Existenz des permanenten Dipolmoments resultiert aus ei-

ner räumliche Trennung der Ladungsschwerpunkte von Loch- bzw. Elektronenwellenfunktion

in z-Richtung bei F = 0, welche auf zwei verschiedene Gründe zurückgeführt werden kann:

Zum einen besitzen selbstorganisierte Quantenpunkte eine leicht asymmetrische Form und zum

anderen kann der Indiumgehalt im Quantenpunkt einen Konzentrationsgradienten aufweisen

[Gru95, Fry00b, Wan06]. Wegen p = e(〈xe〉 − 〈xh〉) (vgl. Abschnitt 2.1.2) kann der Mittelwert

p̄z = (0,70±0,02) nm unmittelbar als mittlere Entfernung zwischen den Schwerpunkten der Wel-

lenfunktionen des Lochs bzw. des Elektrons in z-Richtung aufgefasst werden. In Experimenten,

bei denen die Quantenpunkte lateralen elektrischen Feldern ausgesetzt wurden, konnte kein per-

manentes Dipolmoment senkrecht zur Wachstumsrichtung festgestellt werden, was sich in einer

rein quadratischen Stark-Verschiebung äußert [Seu01, Vog07] und eine Symmetrie der Quanten-

punkte in diesen Ebenen widerspiegelt.

Da das permanente Dipolmoment für alle beobachteten Exzitonlinien positiv ist, kann man so-

mit davon ausgehen, dass die Wellenfunktion des Elektrons in Bezug auf die Wachstumsrichtung

unterhalb der des Loches angeordnet ist. Die hier beobachtete Polarität des permanenten Dipol-

momentes stimmt sowohl mit den experimentellen Beobachtungen von [Jin04] als auch mit theo-
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retischen Berechnungen von [Wan06] überein. Im Gegensatz hierzu stehen jedoch die Untersu-

chungen anderer Gruppen an pyramidenförmigen In(Ga)As-Quantenpunkten [Fry00b, Fin01a],

welche von einer entgegengesetzten Polarität des permanenten Dipolmoments berichten, wor-

aus sich schlussfolgern lässt, dass die Lochwellenfunktion in Wachstumsrichtung betrachtet, für

F = 0 oberhalb der Elektronenwellenfunktion liegt. Als Ursache wurde mittels theoretischer

Berechnungen eine inhomogene, zur Quantenpunktspitze hin zunehmende Verteilung der Indi-

umkonzentration identifiziert.

8.2. Simulation von In0,3Ga0,7As Quantenpunkten im elektrischen

Feld

Anhand einer numerischen Simulation werden im Folgenden die Bandstruktur eines In0,3Ga0,7As

Quantenpunktes, dessen erstes und zweites Energieniveau und die resultierende Wellenfunktio-

nen exemplarisch berechnet. Anschließend werden anhand der Simulationen Rückschlüsse aus

den in Abschnitt 8.1 präsentierten experimentellen Ergebnissen im Hinblick auf die Struktur

und chemische Zusammensetzung von InGaAs-Quantenpunkten mit einem Indiumgehalt von

30% gezogen. Hierzu wird die Software nextnano++1 verwendet, welche eine Weiterentwicklung

des Programms nextnano3 [Hac02, Sab02] darstellt. Diese ermöglicht eine Simulation der elektro-

nischen und optischen Eigenschaften von beliebig geformten dreidimensionalen Halbleiternano-

strukturen. Darüber hinaus können, falls elektrische Kontakte vorhanden sind, die resultierenden

Stromdichten bei einer angelegten Spannung nahe des thermodynamischen Gleichgewichts be-

stimmt werden.

Die Simulationssoftware berechnet die elektronische Struktur rein quantenmechanisch, während

der Strom in einem semiklassischen Ansatz durch die Annahme lokaler Fermi-Niveaus bestimmt

wird. Zunächst erfolgt bei der Simulation der Nanostruktur eine Minimierung der gesamten elas-

tischen Energie, woraus die Gitterverspannungen und die piezoelektrischen Polarisationen be-

stimmt werden. Hieraus werden danach die Bandkanten der betrachteten Struktur unter Berück-

sichtigung des Verspannungspotentials und der Bandkantendiskontinuitäten neu berechnet. Im

dritten Schritt werden selbstkonsistent die Schrödinger-Gleichung, die Poisson- und die Strom-

Kontinuitäts-Gleichung gelöst und zwar unter Berücksichtigung der Dotierung, der piezoelektri-

schen Polarisation sowie exzitonischer Effekte. Für die iterative Berechnung der Lösungen wer-

den alle drei Gleichungen nach der Methode der finiten Differenzen diskretisiert. Für die Lösung

der Schrödinger-Gleichung stehen zu diesem Zweck drei Methoden zur Verfügung: die Einband-

Schrödinger-Gleichung, die Sechsband-kp- und die Achtband-kp-Schrödinger-Gleichung. Die zu-

letzt genannten Verfahren, welche auf der kp-Theorie gekoppelter Bänder beruhen, eignen sich

insbesondere für die Simulation von Mehrteilchenzuständen. In den im Rahmen dieser Arbeit

vorgestellten Simulationen wird ausschließlich die Einband-Schrödinger-Gleichung verwendet,

da dies für die Betrachtung der Einteilchenzustände von Elektron und Loch ausreichend ist

[Gru95] und den Vorteil einer überschaubaren Rechenzeit mit sich bringt. Ausgehend von dieser

Gleichung und unter der Annahme, dass keine Wechselwirkung zwischen den einzelnen Bändern

auftritt, werden so das Leitungsband (Γ-Band) und die drei Valenzbänder (Schwerloch- (hh-),

1http://www.wsi.tum.de/nextnanoplus/
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Leichtloch- und das Split-Off Lochband) berechnet.

Ausgangspunkt der folgenden Berechnungen ist ein linsenförmiger InxGa1−xAs Quantenpunkt

mit einem Indiumgehalt von 30%. Aufgrund des geringen Indiumanteils bilden sich schwach

verspannte, stark elliptische Quantenpunkte mit lateralen Ausdehnungen zwischen 50 nm und

100 nm [Löf06]. In den Simulationen wird angenommen, dass die große Halbachse der Quanten-

punkte entlang der [1,-1,0]-Richtung liegt und die kleine Halbachse entlang der Richtung [1,1,0]

orientiert ist. Um dies in den Berechnungen zu berücksichtigen, wurde das Koordinatensystem

der Simulation um einen Winkel von 45◦ gedreht. Für die Simulation der Quantenpunkte wurde

eine Ausdehnung von 60 nm in [1,-1,0]-Richtung und 30 nm in [1,1,0]-Richtung sowie eine Höhe

von 6 nm in die Wachstumsrichtung [0,0,1] angenommen. Diese Abmessungen orientieren sich an

REM-Aufnahmen von unüberwachsenen Quantenpunktschichten [Löf06], wobei das Aspektver-

hältnis der lateralen Ausdehnungen an der unteren Grenze der tatsächlich beobachteten Werte

liegt. Dies hat jedoch den Vorteil einer überschaubaren Rechenzeit, da diese stark mit der Struk-

turgröße skaliert. Die Höhe der Benetzungsschicht wurde für den betrachteten Indiumgehalt zu

2,7 nm angenommen [Sek06]. Der Quantenpunkt sitzt im Zentrum eines quaderförmigen Simu-

lationsgitters mit (142x106x82) Gitterpunkten basierend auf einem Gitterabstand von 0,5 nm

der lateralen Ebene und 0,25 nm in Wachstumsrichtung. Der Bereich auf dem die Schrödinger-

Gleichung gelöst wird, erstreckt sich im Zentrum über (133x75x41) Gitterpunkte. Hierbei wurden

Dirichlet-Randbedingungen angenommen, was bedeutet, dass die Wellenfunktion auf dem Rand

des Bereiches in dem die Schrödinger-Gleichung evaluiert wird, verschwindet. Die Gittertempe-

ratur des Kristalls wurde für alle Simulationen zu 10 K angenommen.

8.2.1. Simulation von In0,3Ga0,7As Quantenpunkten ohne elektrisches Feld

Die numerische Simulation eines In0,3Ga0,7As-Quantenpunktes mit den zuvor genannten Pa-

rametern liefert die in Abbildung 8.3 dargestellte Bandstruktur entlang der [0,0,1]-, [1,-1,0]-

und der [1,1,0]-Richtung. Die Abbildung zeigt sowohl das Γ-Band als auch das hh-Band, wo-

bei die Einschlussenergien jeweils auf die hh-Bandkante von GaAs bezogen sind. In allen drei

Raumrichtungen ergeben sich näherungsweise rechteckige Potentialtöpfe für die Elektronen im

Γ-Band und die Löcher im hh-Band, die aufgrund des geringen Indiumanteils und der hieraus

resultierenden schwachen Verspannung des Quantenpunktes an den Grenzflächen zur umge-

benden GaAs-Matrix lediglich eine schwach ausgeprägte Bandverbiegung aufweisen. Der leicht

unsymmetrische Verlauf des Potentialtopfes in [0,0,1]-Richtung entsteht aufgrund der Asymme-

trie des Quantenpunktes in der Wachstumsrichtung. Darüber hinaus sind die Energieniveaus des

Grundzustandes der Elektron- bzw. Lochwellenfunktion |000〉e,h sowie die der ersten angeregten,

p-artigen Zustände |100〉e,h und |010〉e,h eingezeichnet. Die Nomenklatur für die Wellenfunktio-

nen, bei der jeder Zustand durch drei Quantenzahlen repräsentiert wird, bezieht sich auf die

Symmetrieeigenschaften der Wellenfunktion. Die Energie des Grundzustandes wird hauptsäch-

lich durch die kleinste Dimension des Quantenpunktes, also durch dessen Höhe bestimmt. Die

sich ergebende Quantisierungsenergie des Elektrons in Bezug auf die Γ-Bandkante des Volumen-

halbleiters beträgt 57 meV und die des Lochs bezogen auf die hh-Bandkante 140 meV, wobei der

größere Wert für das Loch auf dessen höhere effektive Masse zurückzuführen ist.

Die Rekombinationsenergie ∆E0 des Grundzustandes lässt sich durch die Differenz der Energie-
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Abbildung 8.3.: Simulierter Verlauf der Bandkante eines Quantenpunktes mit elliptischer Grundfläche in
[0,0,1]-, [1,-1,0]- und [1,1,0]-Richtung. Eingezeichnet sind die Energieniveaus des Grund-
zustandes von Elektron und Loch (|000〉e,h) bzw. die der ersten beiden angeregten, p-
artigen Zustände (|100〉e,h, |010〉e,h) sowie die Rekombinationsenergien.

niveaus der Einteilchenzustände abschätzen, wobei jedoch die Coulomb-Wechselwirkung sowie

die Austauschwechselwirkung unberücksichtigt bleibt. Für den hier simulierten Quantenpunkt

ergibt sich die Rekombinationsenergie zu ∆E0 = 1,298 eV, was in guter Übereinstimmung den

publizierten Werten ist [Löf06]. Die in der vorliegenden Arbeit untersuchten Quantenpunkte

weisen im Allgemeinen jedoch leicht höhere Rekombinationsenergien auf. Der erste angeregte,

p-artige Zustand ergibt sich aus den Zuständen |100〉e und |100〉h mit einer Rekombinations-

energie ∆E1 = 1,309 eV. Hieraus lässt sich die als sp-Aufspaltung bezeichnete Energiedifferenz

∆E0−∆E1 zu 12 meV berechnen. Dieser Wert ist in sehr guter Übereinstimmung mit experimen-

tell bestimmten Werten [Men06] und reflektiert die große laterale Ausdehnung der In0,3Ga0,7As-

Quantenpunkte. Im Vergleich hierzu besitzen kleinere In0,6Ga0,4As-Quantenpunkte deutlich grö-

ßere sp-Aufspaltungen von etwa 50 meV [Bay00]. Überdies hinaus existiert ein zweiter angeregter

Zustand mit p-artiger Symmetrie, welcher aus den Zuständen |010〉e |010〉h geformt wird und

eine Rekombinationsenergie von 1,321 eV besitzt. Die Aufhebung der Entartung der beiden p-

artigen Energieniveaus lässt sich z.B. durch die Asymmetrie des piezoelektrischen Potentials in

der von den Richtungen [1,-1,0] und [1,1,0] aufgespannten Ebene begründen [Bes06].

8.2.2. Simulation von In0,3Ga0,7As-Quantenpunkten im elektrischen Feld und

Vergleich mit den Experimenten

Um aus den zu Beginn dieses Kapitels gezeigten experimentellen Ergebnissen Informationen

über die Morphologie der Quantenpunkte gewinnen zu können, wurden Modellrechnungen von

Quantenpunkten die einem elektrischen Feld ausgesetzt sind, durchgeführt. Hierfür wurde ober-

und unterhalb der Quantenpunktstruktur ein ohmscher Kontakt definiert, um eine Potential-

differenz anlegen zu können. Die resultierende elektrische Feldstärke in z-Richtung wurde den

Simulationsergebnissen in der Mitte des Quantenpunktes in z-Richtung entnommen. Alle weite-

ren Simulationsparameter entsprechen den in Abschnitt 8.2 aufgeführten.



106 8. Kontrolle der Quantenpunktemission durch vertikale elektrische Felder

(a) (b)

-5 0 5 10

0,0

0,2

0,4

1,4

1,6
G-Band

DE0=1,298 eV

|Yh|
2

|Ye|
2

E
n
e
rg

ie
(e

V
)

 

[0,0,1]-Richtung (nm)

F = 0 kV/cm

hh-Band

-5 0 5 10
0,0

0,2

0,4

1,4

1,6

1,8

G-Band

|Yh|
2

|Ye|
2

E
n
e
rg

ie
(e

V
)

 

[0,0,1]-Richtung (nm)

DE0= 1,286 eV

F = 121 kV/cm

hh-Band

Abbildung 8.4.: Simulierter Verlauf der Bandkante eines Quantenpunktes mit elliptischer Grundfläche
in [0,0,1]-Richtung ohne (a) und mit angelegtem elektrischen Feld (b). Neben den Ener-
gieniveaus des Grundzustands von Elektron und Loch ist ebenfalls das normierte Be-
tragsquadrat der jeweiligen Wellenfunktion |Ψe,h|2 eingezeichnet. Man erkennt, dass bei
einem angelegten externen Feld eine Verkippung des Bandkantenverlaufs eintritt und die
Ladungsschwerpunkte der Wellenfunktionen von Elektron und Loch räumlich auseinan-
der gezogen werden. Aufgrund der Verkippung des Bandes kommt es zu einer Reduktion
der Übergangsenergie von etwa 12 meV.

Abbildung 8.4 zeigt die Bandstruktur eines Quantenpunktes in der [0,0,1]-Wachstumsrichtung

ohne elektrisches Feld und bei einem elektrischen Feld von 121 kV/cm. Ohne anliegendes exter-

nes elektrisches Feld beträgt die Rekombinationsenergie des Grundzustandes ∆E0 = 1,298 eV

und die Wellenfunktionen von Elektron und Loch liegen beide in etwa zentriert im Quanten-

punktpotential wodurch ein guter Überlapp entsteht. Durch eine Erhöhung der Feldstärke wird

eine Verkippung des Bandkantenverlaufes hervorgerufen. Hierdurch erfolgt einerseits eine Ver-

schiebung der Wellenfunktion des Elektrons in Richtung Quantenpunktbasis und andererseits

eine Verlagerung der Wellenfunktion des Lochs in Richtung Quantenpunktspitze, womit eine

Verringerung des Überlapps der beiden einhergeht. Dies ist mit einer Reduktion der Rekombi-

nationsenergie um 12 meV auf 1,286 eV verbunden, was zeigt, dass der QCSE durch die Simu-

lationsrechnungen qualitativ richtig dargestellt wird.

Für die Ermittelung des permanenten Dipolmoments pz und der Polarisierbarkeit βz wurden

Simulationen für weitere Feldstärken durchgeführt. In Abbildung 8.5 sind die resultierenden

Rekombinationsenergien ∆E0 in Abhängigkeit der jeweiligen Feldstärke dargestellt. Durch die

Anpassung eines Polynoms zweiten Grades wurde eine Polarisierbarkeit βz/e von −70,6 nm2/V

ermittelt, welche im Streubereich der experimentell beobachteten Werte (vgl. Tabelle 8.1) liegt.

Da βz bei vorgegebener Form des Quantenpunktes in erster Linie von dessen Höhe abhängt,

zeigt dies, dass die Annahme der Höhe von 6 nm gut begründet ist. Jedoch ergibt sich aus

den Simulationen ein niedriges negatives permanentes Dipolmoment, was nicht mit den expe-

rimentellen Beobachtungen vereinbar ist, da alle beobachteten QP-Exzitonlinien ein deutlich

positives permanentes Dipolmoment aufweisen. Dies lässt sich darauf zurückführen, dass die

Indiumkonzentration in den Quantenpunkten nicht konstant ist, sondern einen Konzentrations-

gradienten aufweist. Wie in der Literatur bekannt, reagiert pz sehr sensitiv auf eine Änderung
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Abbildung 8.5.: Simulierte Rekombinationsenergie E0 für einen Feldstärkebereich zwischen 0 kV/cm und
121 kV/cm. Der Verlauf der Messpunkte wird sehr gut durch eine Parabel wiedergegeben.
Anhand der Anpassungskurve ergibt sich zum einen ein geringes negatives permanentes
Dipolmoment von pz/e =−0,14 nm und eine Polarisierbarkeit von −70,6 nm2/V. Wäh-
rend letztere im Streuereich der experimentellen Daten liegt, kann mit der Annahme
einer konstanten Indiumverteilung im Quantenpunkt das beobachtete, deutlich positive
permanente Dipolmoment nicht reproduziert werden.

der chemischen Zusammensetzung des Quantenpunktes [Fry00a, Fin04]. Durch die Einführung

eines linearen Konzentrationsgradienten, bei dem die Indiumkonzentration in Wachstumsrich-

tung zunimmt, erhält man ein deutlich negatives, permanentes Dipolmoment [Hac02, Fry00a].

Einen weiteren Hinweis darauf, dass die Indiumverteilung nicht konstant ist, liefert auch die

durch die Simulation ermittelte Stark-Verschiebung von 12 meV im Bereich von F = 0 kV/cm–

121 kV/cm, welche im Vergleich zu den experimentellen Daten deutlich zu groß ausfällt. Dies

lässt sich dadurch erklären, dass die Rekombinationsenergie ebenfalls von der stöchiometrischen

Materialzusammensetzung abhängt.

Aufgrund dieser Feststellungen wird im Folgenden ein Quantenpunkt mit zur Spitze hin

linear abnehmender Indiumkonzentration simuliert. Für diese Simulation wurde angenommen,

dass die Indiumkonzentration in der Benetzungsschicht konstant 30% beträgt und dann ab einer

Höhe von 2,7 nm linear auf 20% abnimmt. Alle anderen Simulationsparameter wurden aus der

vorherigen Simulation mit konstantem Indiumprofil übernommen. Abbildung 8.6 (a) zeigt die

Struktur eines solchen Quantenpunktes entlang eines Schnittes in der XZ-Ebene. Die aus der

Simulation resultierende Stark-Verschiebung ∆EQCSE in Abhängigkeit des elektrischen Feldes

ist in Abbildung 8.6 (b) dargestellt. Zum Vergleich wurden die Simulationsdaten, welche sich

aus der Annahme einer konstanten Indiumverteilung ergeben hatten, ebenfalls abgebildet. Durch

eine Anpassung eines Polynoms zweiten Grades an die Simulationsdaten für das linear abneh-

mende Indiumprofil erhält man ein positives permanentes Dipolmoment von pz = 0,51 nm, was

sehr gut im Streubereich der experimentellen Daten liegt. Für die Polarisierbarkeit βz ergibt

sich ein Wert von 58,4 nm2/V, was im Streubereich des Mittelwerts der experimentellen Daten

von β̄z = (53± 13) nm2/V liegt. Darüber hinaus stimmt die zu erwartende Stark-Verschiebung

von 1,5 meV im Bereich von F = 60 kV/cm–95 kV/cm besser mit den experimentellen Daten

überein, als es vom Modell mit konstanter Indiumverteilung mit 4,6 meV zu erwarten wäre, da
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Abbildung 8.6.: (a) Darstellung der Struktur eines elliptischen Quantenpunktes (60 nm x 30 nm x 6 nm)
der einen linear abnehmenden Indiumgradienten in Richtung der Quantenpunktspitze
aufweist. In der Benetzungsschicht beträgt die Indiumkonzentration 30% und nimmt
dann bis zur Quantenpunktspitze linear auf 20% ab. (b) Darstellung der simulierten
Rekombinationsenergie in Abhängigkeit des elektrischen Feldes für das lineares Indi-
umprofil aus (a). Aus der Anpassung eines Polynoms zweiter Ordnung erhält man im
Gegensatz zu einer als konstant angenommenen Indiumverteilung (pz =−0,14 nm ge-
strichelte Linien) ein positives permanentes Dipolmoment von 0,51 nm, was gut den mit
den experimentellen Daten übereinstimmt.

die Kurve weniger stark gekrümmt ist. Eine weitere Anpassung der Simulationsparameter um

eine noch bessere Übereinstimmung mit den experimentellen Daten zu erreichen, erscheint je-

doch nicht sinnvoll, da in der Simulation ausschließlich der Übergang des neutralen QP-Exzitons

betrachtet wurde. Vermutlich treten im Experiment jedoch auch geladene Zustände auf, die ein

anderes permanentes Dipolmoment besitzen als das neutrale Exziton [Fin04]. Um weitere Aus-

sagen über die tatsächliche Indiumverteilung im Quantenpunkt treffen zu können, sind weitere

experimentelle Untersuchungen, z.B. mittels Transmissions-Elektronenmikroskopie oder auch

magnetfeldabhängige Studien der Quantenpunktemission, notwendig.

8.3. Demonstration starker Kopplung über den Stark-Effekt

In diesem Abschnitt wird demonstriert, wie der QCSE durch die spektrale Manipulation von QP-

Emissionslinien zur Beobachtung von CQED-Effekten eingesetzt werden kann. Hierfür werden

einzelne QP-Exzitonlinien selektiv in Resonanz mit den optischen Moden der Kavität gebracht

und das Emissionsverhalten analysiert. Alle in diesem Abschnitt gezeigten spektroskopischen

Messungen wurden an dem in Abschnitt 3.7 vorgestellten Messaufbau vorgenommen, wobei

auch die hochauflösende Teleskopanordnung verwendet wurde.

Zunächst erfolgt eine detailliertere Analyse des bereits in Abschnitt 8.1 untersuchten Mikro-

säulenresonators mit 1,9µm Durchmesser. Abbildung 8.7 zeigt eine Wasserfalldarstellung der in

Abbildung 8.2 gezeigten Spektren in einem engen Energiebereich um die fundamentale Mode
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Abbildung 8.7.: Wasserfalldarstellung einer Serie von µPL-Spektren aufgenommen an einem Mikrosäu-
lenresonator mit 1,9µm Durchmesser (Daten aus Abbildung 8.2 (a)). Die angelegte
Rückwärtsspannung wurde zwischen 0 V und −1,14 V variiert. Die QP-Exzitonlinien X1

und X3 werden durch Ausnutzung des QCSE in Resonanz mit den Komponenten der
Fundamentalmode C1 und C2 gebracht. Während für den Fall, dass sich X1 bei −0,64 V
in Resonanz mit C1 befindet, die Emission eine Erhöhung der Intensität aufweist, bleibt
diese bei der Resonanz von X3 und C1 bei −0,90 V unverändert und das Spektrum
erscheint deutlich verbreitet.

der Kavität für in Schritten von 30 mV von 0 V auf −1,14 V erhöhte Rückwärtsspannungen. Die

Grundmode des Resonators ist in zwei linear polarisierte Komponenten C1 bei 1,35330 eV mit

einem Q-Faktor von 10000 und C2 bei 1,35317 eV mit einem Q-Faktor von 11000 aufgespalten.

Die Ursache für diese Aufhebung der zweifachen Entartung der Grundmode lässt sich zumin-

dest teilweise auf eine leichte Asymmetrie des Ringkontakts zurückführen. Die Aufspaltung der

beiden Moden in der Höhe von ∆Exy = 141µeV liegt deutlich über dem maximalen Wert von

70µeV, welcher für unkontaktierte Referenzproben mit einem Durchmesser von 1,8µm bestimmt

wurde. Die Ursache für diese häufig auftretende geringe Aufspaltung der optischen Moden des

unkontaktierten Mikrosäulenresonators liegt an einer geringen prozessbedingten Elliptizität der

Resonatorgrundfläche [Rei07].

Auf der hochenergetischen Seite der fundamentalen Mode befinden sich bei einer Spannung von

0 V zunächst zwei als X1 und X2 bezeichnete QP-Exzitonlinien bei 1,35360 eV und 1,35373 eV.

Mit zunehmender Rückwärtsspannung verringern sich aufgrund des QCSE die Emissionsener-

gien von X1 und X2, so dass sich diese spektral den optischen Moden näheren. Während bei

einer Spannung von −0,17 V und einer Energie von 1,35386 eV eine weitere QP-Emissionslinie

(X3) sichtbar wird, ist X2 bei U =−0,34 V nicht mehr detektierbar. Es lässt sich vermuten, dass

diese drei Emissionslinien von zwei verschiedenen Quantenpunkten stammen. Wahrscheinlich

handelt es sich bei den Linien X1 und X2 um die Übergänge von einfach geladenen Exziton-

komplexen zweier verschiedener Quantenpunkte, während die Linie X3 vermutlich den zu X2

gehörigen neutralen Übergang darstellt (vgl. Abschnitt 8.1). Mittels einer weiteren Erhöhung

der Rückwärtsspannung können bei U =−0,64 V die Linie X1 bzw. bei U =−0,90 V die X2-

Linie in Resonanz mit der Kavitätsmode C1 gebracht werden. Hierbei lässt sich ein grundlegend
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Abbildung 8.8.: (a) Aus der Anpassung von Lorentz-Kurven an die in Abbildung 8.7 gezeigten Spektren
gewonnene Energiepositionen der QP-Exzitonlinien X1−3 sowie der beiden Kavitätsmo-
den C1 und C2 in Abhängigkeit von der angelegten Rückwärtsspannung. Im Unterschied
zu X1 weist X3 in Resonanz mit C1 kein eindeutiges Kreuzen auf. (b) Energiedispersion in
einem engen Spektralbereich um die Resonanz von X3, welche aus hochauflösenden µPL-
Spektren, welche mit der Teleskoperweiterung aufgezeichnet wurden extrahiert wurde.
∆E bezeichnet die spektrale Verstimmung gegenüber der Resonanz. Es lässt sich ein
antikreuzendes Verhalten der X3-Linie und der optischen Mode C1 erkennen, was einen
deutlichen Hinweis darauf darstellt, dass es sich tatsächlich um ein System im Regime
der starken Kopplung handelt.

unterschiedliches Verhalten der beiden QP-Exzitonlinien in Resonanz beobachten. Während es

in Resonanz von X1 zu einer leichten Erhöhung der emittierten Intensität kommt, was auf den

Purcell-Effekt zurückgeführt werden kann, lässt sich im Resonanzfall von X2 eine starke Ver-

breiterung der Mode feststellen.

Zur genaueren Analyse wurden an die Spektren Lorentz-Kurven angepasst, die Energiepositio-

nen der einzelnen Linien extrahiert und in Abbildung 8.8 (a) in Abhängigkeit von der angelegten

Rückwärtsspannung aufgetragen. Für das Durchlaufen der Resonanz der X1-Linie mit der Ka-

vitätsmode C1 lässt sich ein deutliches Kreuzen erkennen, wie es für das Regime der schwachen

Licht-Materie-Wechselwirkung typisch ist. Hingegen ist in Resonanz für die Dispersion von X3

und C1 kein eindeutiges Kreuzen der Linien beobachtbar. Zur genaueren Analyse dieses Falles

wurden in einem engen spektralen Bereich um diese zweite Resonanz hochaufgelöste Spektren

mittels der hinter dem Monochromator angebrachten Teleskoperweiterung aufgezeichnet und

durch die Anpassung von Lorentz-Kurven an die Emissionslinien ausgewertet. Die so gewonnene

Energiedispersion von X3 und C1 ist im Bereich von −0,7 V bis −1,1 V in Abbildung 8.8 (b)

gegenüber der Verstimmung zur Resonanz ∆E dargestellt. Darüber hinaus zeigt der Graph

ebenso die Energiepositionen der zweiten Kavitätsmode C2 und die der QP-Exzitonlinie X1.

Anhand dieser aus den hochaufgelösten Spektren gewonnenen Energiedispersion von X3 und C1

lässt sich nun ein Antikreuzen der beiden Linien erkennen, was darauf hindeutet, dass sich das

System im Regime der starken Licht-Materie-Wechselwirkung befindet. Abbildung 8.9 zeigt das

hochaufgelöste µPL-Spektrum des gekoppelten Systems von X3 und C1 in Resonanz sowie die

daran angepassten Lorentz-Kurven. Neben einer Schulter auf der niederenergetischen Seite des

Spektrums, welche von der zweiten aufgespaltenen Mode C2 herrührt, erkennt man eine stark
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Abbildung 8.9.: Mit der Teleskoperweiterung in Resonanz von X3 und C1 aufgenommenes µPL-
Spektrum, aufgetragen gegenüber der spektralen Verstimmung ∆E bezüglich der Re-
sonanz. Auf der niederenergetischen Seite ist eine von der zweiten aufgespaltenen Kom-
ponente der Kavitätsmode C2 herrührende Schulter erkennbar. Das Spektrum weist eine
stark verbreiterte Mode mit einem ausgeprägten Plateau auf. Durch die Anpassung von
Lorentz-Kurven an dieses Spektrum wurde eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung von 56µeV
ermittelt.

verbreiterte Linie, die ein ausgeprägtes Plateau aufweist. Die letztere Charakteristik zeigt zwar

nicht die für ein System in starker Kopplung erwartete Aufspaltung in Resonanz, jedoch stellt

die Verbreiterung ein weiteres Anzeichen dafür dar, dass sich das System im Bereich der starken

Kopplung befindet. Diese Verbreiterung kann nicht mit einer einzelnen Lorentz-Kurve appro-

ximiert werden kann, sondern es müssen zwei Lorentz-Kurven zur Anpassung des Spektrums

verwendet werden. Anhand dieser Anpassung lässt sich eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung von

56µeV bestimmen. Hieraus kann man mittels Gleichung 2.27 die Kopplungskonstante g berech-

nen, wobei nur die Linienbreite der optischen Mode berücksichtigt wird und die des QP-Exzitons

vernachlässigt werden kann, da dessen Linienbreite ein bis zwei Größenordnungen unterhalb von

γC liegt [Bay02a, Rei04].

Mit der Linienbreite der optischen Mode C1 von γC1 = 132µeV, deren Bestimmung weit au-

ßerhalb der Resonanz vorgenommen wurde, erhält man somit eine Kopplungskonstante von

g = 43µeV. Setzt man diesen Wert in Gleichung 2.26 ein, so erhält man mit g > γC1/4 = 33µeV

die Bestätigung, dass es sich hier tatsächlich um ein stark koppelndes System handelt, obwohl

in Resonanz keine Aufspaltung in zwei klar getrennte Linien aufgelöst werden konnte.

Aus der Kopplungskonstanten g kann mithilfe der Gleichung 2.20 die Oszillatorstärke des X3-

Übergangs des Quantenpunktes zu f = 33 abgeschätzt werden. Es handelt sich hierbei um eine

Abschätzung nach unten, da für die Bestimmung von g mittels Gleichung 2.20 angenommen

wurde, dass sich der Quantenpunkt im Maximum des elektrischen Feldes der optischen Mode

befindet und die exakte Lage des Quantenpunktes bezüglich dessen für den vorliegenden Fall

nicht bekannt ist. Diese Tatsache, dass sich die räumliche Position des Quantenpunktes bezüglich

des Maximums des elektrischen Feldes im Resonator deutlich auf die Art und Weise der Licht-

Materie-Wechselwirkung auswirkt, liefert neben einer möglicherweise geringeren Oszillatorstärke

auch eine Erklärung dafür, dass im Resonanzfall von X1 aufgrund einer radial weiter außen lie-
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Abbildung 8.10.: µPL-Spektren aufgenommen an einem weiteren kontaktierten Mikrosäulenresonator
mit einem Durchmesser von 1,9µm in Wasserfalldarstellung, wobei die angelegte Rück-
wärtsspannung U in einem Bereich von −0,29 V bis −0,84 V variiert wurde. Die QP-
Exzitonlinie X erfährt aufgrund des QCSE eine mit steigender Rückwärtspannung eine
Rotverschiebung und wird daher in Resonanz mit der optischen Mode C1 gebracht, wo-
bei ein deutliches Antikreuzen der beiden Linien auftritt. In Resonanz bei U =−0,52 V
erkennt man zudem eine deutliche Aufspaltung der beiden Linien. Beide Beobachtun-
gen sind typisch für ein System in starker Kopplung. Des Weiteren ist auf der nie-
derenergetischen Seite des Spektrums noch die aufgespaltene zweite Komponente der
Grundmode C2 als Schulter erkennbar.

genden Lokalisierung des Quantenpunktes lediglich eine schwache Wechselwirkung beobachtet

werden kann.

Darüber hinaus wurden an einem weiteren Mikrosäulenresonator mit einem Durchmesser

von 1,9µm CQED-Effekte im Regime der starken Kopplung mittels des QCSE untersucht, wobei

aufgrund eines höheren Q-Faktors eine deutlich geringere Dämpfung des gekoppelten Systems

auftritt. Abbildung 8.10 zeigt eine Wasserfalldarstellung der Spektren dieses Mikrosäulenreso-

nators in einem kleinen Energiebereich um die wiederum in zwei Komponenten C1 und C2

aufgespaltene Grundmode, bei denen die angelegte Rückwärtsspannung zwischen U =−0,29 V

und U =−0,84 V variiert wurde. Die optische Anregungsleistung betrug 16µW. Während die

Güte der bei 1,35043 eV lokalisierten, niederenergetischen Komponente der Grundmode C2 mit

einem Q-Faktor von 10000 etwa der des im vorangegangenen Beispiel untersuchten Mikrosäulen-

resonators entspricht, so weist die bei 1,35058 eV liegende Mode C1 mit Q= 14000 eine deutlich

höhere Güte auf. Bei der niedrigsten Spannung von −0,29 V ist auf der hochenergetischen Seite

der Grundmode bei 1,35071 eV eine QP-Exzitonlinie sichtbar. Mit zunehmender Rückwärts-

spannung erniedrigt sich deren Emissionsenergie, wodurch diese bei −0,52 V die Resonanz bei

mit der C1-Komponente der Grundmode durchläuft. Hierbei lässt sich ein Antikreuzen der bei-

den Linien, verbunden mit einer deutlichen Aufspaltung in Resonanz sowie einem Angleichen

der Intensitäten, erkennen. Das zugehörige Resonanzspektrum ist in Abbildung 8.11 im Detail

dargestellt. Durch die Anpassung von Lorentz-Kurven an dieses Spektrum kann eine Vakuum-

Rabi-Aufspaltung von 63µeV ermittelt werden. Hieraus kann in Analogie zum vorangegangenen

Beispiel wiederum anhand von Gleichung 2.27 die Kopplungskonstante g berechnet werden. Mit
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Abbildung 8.11.: Detaildarstellung des µPL-Spektrum aus Abbildung 8.10 in Resonanz. Aus der An-
passung von Lorentz-Kurven erhält man eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung von 63µeV.
Aufgrund der starken Wechselwirkung entstehen zwei ununterscheidbare Zustände, was
sich in einer Angleichung der Linienbreiten und Intensitäten äußert.

der Linienbreite der C1-Komponente der Grundmode von γC1 = 97µeV erhält man g = 40µeV.

Aufgrund von g > γC1/4 = 24µeV (vgl. Gleichung 2.26) befindet sich das System in starker

Kopplung. Die Oszillatorstärke des Quantenpunktes kann nach unten hin zu f = 29 abgeschätzt

werden.

Um die Analyse dieses Experiments zu vervollständigen, wurden auch an die anderen in Ab-

bildung 8.10 dargestellten Spektren Lorentz-Kurven angepasst. Die hieraus extrahierten ener-

getischen Positionen der beiden Komponenten der Grundmode sowie des QP-Exzitons sind in

Abbildung 8.12 zur Verdeutlichung des antikreuzenden Verhaltens von C1 und X in Abhängig-

keit von der Rückwärtsspannung aufgetragen. Betrachtet man zunächst den Verlauf der ener-

getischen Position der QP-Exzitonlinie ausgehend von U =−0,29 V, so weist dieser zunächst

einen rein exzitonischen Charakter auf. Kurz vor dem Erreichen der Resonanz, etwa ab einer

angelegten Spannung von −0,48 V, tritt zunehmend eine Beimischung photonischer Anteile auf,

was sich in einer Veränderung der Dispersion äußert. Bei einer Spannung von etwa −0,65 V weist

die Dispersion schließlich einen rein photonischen Charakter auf. Ebenso lässt sich der Verlauf

der optischen Mode C1 verfolgen, wobei diese während des Durchlaufens der Resonanz ihren

Charakter von rein photonisch zu rein exzitonisch wandelt. Diese Mischung des photonischen

bzw. des exzitonischen Zustandes äußert sich auch in einer Beeinflussung der Linienbreiten von

X und C1, welche in Abbildung 8.12 (b) über der Rückwärtsspannung aufgetragen sind. Mit zu-

nehmender Annäherung an die Resonanz gleichen sich die Linienbreiten von X und C1 aufgrund

der immer stärker werdenden Mischung der beiden Zustände aneinander an, bis diese in Reso-

nanz miteinander übereinstimmen. Dies reflektiert ebenso, wie das Angleichen der Intensitäten

in Resonanz die Existenz zweier ununterscheidbarer Zustände.
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Abbildung 8.12.: Darstellung der aus der Anpassung von Lorentz-Kurven extrahierten Energien der Ka-
vitätsmoden C1 und C2 sowie des QP-Exzitons X (a), ebenso wie die Linienbreiten von
X und C1 in Abhängigkeit von der angelegten Rückwärtsspannung (b). Die Analyse
der Energiepositionen von C1 und X zeigt ein deutliches Antikreuzen, wobei bei dem
Durchlaufen der Resonanz sich ein deutlicher Wandel einer Dispersion mit exzitonischen
Charakter (rot) hin zu einer mit photonischem Charakter (schwarz), bzw. umgekehrt
vollzieht. Im Bereich der Resonanz liegt ein verschränkter Zustand vor (schwarz-rote
Symbole). Durch die Mischung des photonischen und des exzitonischen Charakters
gleichen sich darüber hinaus in Resonanz die Linienbreiten von X und C1 aneinander
an.

8.4. Zusammenfassung und Diskussion

Dieses Kapitel beschäftigt sich mit den Möglichkeiten der elektro-optischen Kontrolle der Quan-

tenpunktemission mittels des QCSE in vertikal elektrisch kontaktierten Mikrosäulenkavitäten.

Den Ausgangspunkt der Experimente bilden Untersuchungen hinsichtlich der Manipulier-

barkeit der Quantenpunktemission in einem vertikalen elektrischen Feld. Hierbei wurden Stark-

Verschiebungen von bis zu 1 meV beobachtet. Dies entspricht etwa der zehnfachen Linienbreite

der optischen Mode der Mikrosäulenresonatoren, so dass der QCSE dazu herangezogen werden

kann, einzelne QP-Exzitonlinien für die Beobachtung von CQED-Effekten in Resonanz mit der

Kavitätsmode zu bringen. Im Rahmen dieser Untersuchungen konnte der QCSE somit dazu ver-

wendet werden, einzelne QP-Exzitonen in Resonanz mit der Kavitätsmode eines Mikrosäulenre-

sonators zu bringen. Dabei wurde zum einen die eine schwache Exziton-Photon Wechselwirkung

beobachtet. Zum anderen konnte erstmals das Regime der starken Kopplung über die Resonanz-

verstimmung eines QP-Exzitons mittels des QCSE demonstriert werden. Vor kurzem wurden

ähnliche Experimente auch an Photonischen Kristallkavitäten publiziert [Lau09b, Lau09a].

Dieses Verfahren der elektro-optischen Kontrolle der Licht-Materie-Wechselwirkung ist insbe-
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sondere im Hinblick auf die Realisierung neuartiger optoelektronischer Bauelemente mit hohen

Modulationsbandbreiten sehr interessant. Hierzu zählen zum einen schnelle optische Schalter

[D’A01] oder auch Einzelphotonenquellen, bei denen zwischen verschiedenen Lichtpolarisationen

hin und her geschaltet werden kann [Rak08]. Im Folgenden wird daher eine Abschätzung der

maximal erreichbaren Modulationsfrequenz des untersuchten QP-Mikroresonatorsystems vorge-

nommen. Für diese Betrachtungen wird der Mikroresonator als RC-Glied angesehen. Der Wider-

stand R wird anhand der differentiellen Steigung der Strom-Spannungskennlinie (Abbildung 5.1)

zu R = 5 MΩ abgeschätzt. Die Kapazität der GaAs-Kavität kann näherungsweise durch deren

Beschreibung als Plattenkondensator berechnet werden. Mit der Höhe der Kavität von 272 nm

erhält man für einen Resonatordurchmesser von 2µm eine Kapazität von etwa 0,1 fF. Insgesamt

ergibt sich somit eine sehr hohe Grenzfrequenz im Bereich von einigen GHz.

Die experimentell beobachtete Stark-Verschiebung der Emissionsenergie der Quantenpunk-

te besitzt neben einem quadratischen auch einen linearen Anteil mit positiven Koeffizienten.

Hieraus kann man schlussfolgern, dass die QP-Exzitonen ein permanentes Dipolmoment in

Wachstumsrichtung besitzen. Aufgrund des beobachteten positiven permanenten Dipolmomen-

tes liegt die Lochwellenfunktion in Wachstumsrichtung betrachtet somit unterhalb der Elek-

tronenwellenfunktion. Hieraus lässt sich anhand von Simulationsrechnungen schließen, dass die

Indiumkonzentration im Quantenpunkt nicht konstant ist. Um die experimentelle Beobachtung

eines positiven permanenten Dipolmomentes reproduzieren zu können, wurde ein linearer Indi-

umgradient eingeführt, welcher zur Quantenpunktspitze hin abnimmt. Die aus der Simulation

resultierenden Werte von pz und βz stimmen gut mit denen im Experiment beobachteten über-

ein. Somit konnte erstmals ein Einblick in die chemische Zusammensetzung von In0,3Ga0,7As

Quantenpunkten gewonnen werden.





9. Starke Licht-Materie-Wechselwirkung unter

elektrischer Anregung

Die ersten erfolgreichen Experimente in denen die starke Kopplung in einem halbleiterba-

sierten QP-Mikroresonatorsystem demonstriert werden konnte [Rei04, Yos04, Pet05], haben

eine Vielzahl von Experimenten zur Untersuchung der Eigenschaften solcher Systeme (z.B.

[Eng07b, Pre07, Nom10, Kas10]) stimuliert. Jedoch fanden alle diese Experimente unter op-

tischer Anregung statt, was sich als unpraktisch für die Anwendung solcher Systeme in der

chip-basierten Quanteninformationstechnologie erweist. Daher ist es von großer Wichtigkeit,

elektrisch betreibbare Systeme zu realisieren. Mit den in Kapitel 8 präsentierten Experimenten

gelang es erstmals, die Beobachtung der starken Kopplung in einem elektrisch kontaktierten

Bauteil zu verwirklichen. Jedoch war es für diese Experimente notwendig, das System optisch

anzuregen, um dieses elektro-optisch manipulieren zu können.

In diesem Kapitel wird erstmals die starke Kopplung in einem elektrisch betriebenen QP-

Mikroresonatorsystem demonstriert. Für die Interpretation der Daten wurde ein erweitertes

Mastergleichungsmodell verwendet, welches im ersten Abschnitt dieses Kapitels in knapper Form

erläutert wird.

9.1. Simulation der Spektren mittels eines Mastergleichungsmodells

Das im Abschnitt 2.3.2 beschriebene Mastergleichungsmodell von Andreani et al. eignet sich

sich sehr gut dazu, die notwendigen Voraussetzungen abzuschätzen, um das Regimes der starken

Kopplung in Mikrosäulenresonatoren erreichen zu können. Jedoch ist es mit diesem nicht mög-

lich, die exakte Form des Spektrums der Lumineszenzemission des QP-Mikrosäulenresonator-

Systems zu modellieren, da wichtige experiment- und halbleiterspezifische Parameter unberück-

sichtigt bleiben. Dies gelingt jedoch mit einem kürzlich veröffentlichten Modell von Yao et al.,

welches sowohl die fermionische Natur, die inkohärente Anregung des Systems, Dephasierungs-

prozesse als auch das Auftreten stimulierter Emission berücksichtigt. Im Gegensatz zu einigen

vorangegangenen Veröffentlichungen mit ähnlichen Modellen (z.B. [Lau08]), treten in dieser

Theorie jedoch keine unphysikalischen, negativen Photonenzahlen auf. Mit diesem Modell ge-

lingt es insbesondere von der Anregungsstärke abhängige Effekte, wie z.B. den Übergang aus

dem Regime der starken Kopplung in den Bereich der schwachen Licht-Materie-Wechselwirkung

zu erklären [Yao10]. Ebenso lassen sich auch verschiedene Aspekte hinsichtlich der notwendigen

Voraussetzungen für das Einzelquantenpunktlasing studieren.

Im Folgenden wird die Mastergleichung auf der dieses Modell basiert vorgestellt und erläutert.
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In dieser Theorie wird der Jaynes-Cummings-Hamiltonian als Ausgangspunkt verwendet

und angenommen, dass das betrachtete QP-Exziton mittels des Kopplungsfaktors g mit der

als einmodig angenommenen Kavität wechselwirkt. Die Verluste der Kavität werden durch die

Zerfallsrate ΓC und der Zerfall des Exzitons durch die Rate der strahlenden Rekombination

ΓX sowie durch die reinen Dephasierungsrate Γ
′
X berücksichtigt. Die inkohärente Anregung des

Systems erfolgt gleichzeitig durch das Exziton mit der Rate PX und durch die Kavität mit

der Rate PC = ΓCnC , wobei nC die mittlere Photonenzahl im Bereich der Resonanzfrequenz

der Kavität bezeichnet. Darüber hinaus wird davon ausgegangen, dass sich die Anregungsrate

PX proportional zur experimentellen Anregungsstärke verhält. Basierend auf diesen Annahmen

erhält man die Mastergleichung

ρ̇ = − i
~

[HJC ,ρ] +
PC
2

(
2a†ρa− aa†ρ− ρaa†

)
+

ΓC + PC
2

(
2aρa† − a†aρ− ρa†a

)
+
P12

2

(
2σ+ρσ− − σ−σ+ρ− ρσ−σ+

)
+
P21

2

(
2σ−ρσ+ − σ+σ−ρ− ρσ+σ−

)

+
Γ
′
X

4

(
σzρσz − ρ

)
,

(9.1)

welche die Lindblad-Form besitzt. Für die im weiteren Verlauf verwendete Annahme eines ther-

mischen Bades beträgt P12 = PX und P21 = ΓX + PX . Anhand von Gleichung 9.1 lassen sich

die zu erwartenden Lumineszenzspektren unter Einbeziehung eines von den Detektoroptiken

abhängigen Faktors F (R) für Einphotonenkorrelationen analytisch und für Mehrphotonenkorre-

lationen numerisch unter Zuhilfenahme des Wiener-Khintchine-Theorems berechnen. Der hierfür

resultierende Ausdruck ist im Anhang A gegeben und wird im nächsten Abschnitt dazu heran-

gezogen, die experimentellen Daten zu analysieren.

Abbildung 9.1 zeigt zur Veranschaulichung des Modells eine Reihe von Spektren in Wasserfall-

darstellung, welche mittels des theoretisch Modells (Gleichung A.1) berechnet wurden. Als Sy-

stemparameter wurden für die Kavität bzw. das QP-Exziton eine Linienbreite von 100µeV und

50µeV sowie eine Kopplungskonstante von g = 60µeV verwendet. Dies sind typische Parameter

für die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Systeme. Als Anregungsrate wurde PX = 0,01275g

und PC = 1,5 ·PX gewählt. In der Simulation wurde die energetische Verstimmung zwischen

der Kavitätsmode und dem QP-Exziton ∆CX in Schritten von 10µeV zwischen −200µeV und

+200µeV variiert. Damit erhält man den charakteristischen spektralen Verlauf eines Systems in

starker Kopplung. In Abbildung 9.1 (a) erkennt man deutlich das Antikreuzen der Emissionslini-

en des Exzitons X und der Kavitätsmode C. In Resonanz beträgt die Vakuum-Rabi-Aufspaltung

115µeV. Nähert sich das System der Resonanz, so gleichen sich sowohl die Intensitäten von C und

X als auch deren Linienbreiten an, was zwei Kennzeichen für ein verschränktes System mit zwei

ununterscheidbaren Zuständen darstellt. Zur Verdeutlichung dessen sind in Abbildung 9.1 (b)

Detailausschnitte der Spektren im Resonanzfall sowie für eine Verstimmung von −100µeV und

+100µeV dargestellt.
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Abbildung 9.1.: (a) Wasserfalldarstellung einer Reihe von Spektren für ∆CX zwischen −200µeV und
200µeV, welche mit dem Mastergleichungsmodell von Yao et al. simuliert wurden. Die
Linienbreite der Kavität C außerhalb der Resonanz beträgt 100µeV und die des QP-
Exzitons X beträgt 50µeV. Als Kopplungskonstante wurde g = 60µeV gewählt. Man
erkennt, dass für die starke Kopplung charakteristische Antikreuzen von C und X sowie
die Vakuum-Rabi-Aufspaltung in Resonanz mit ∆ER = 115µeV. (b) Detailausschnitt
der Spektren für ∆CX = ± 100µeV sowie für den Resonanzfall ∆CX = 0.

9.2. Starke Kopplung unter schwacher elektrischer Anregung

Die hier vorgestellten Untersuchungen zur starken Kopplung fanden an einem Mikrosäulen-

resonatorsystem statt, welches ebenfalls wie das für die Untersuchung der schwachen Licht-

Materie-Wechselwirkung verwendete System unter elektrischer Anregung aus 23 (27) Spiegel-

paaren im oberen (unteren) DBR besteht. Jedoch wurden in diese Mikrokavität In0,3Ga0,7As-

Quantenpunkten integriert, deren höhere Oszillatorstärke ausschlaggebend für die Realisierung

des Regimes der starken Kopplung ist.

Abbildung 9.2 zeigt eine Serie von µEL- Spektren, die an einem Mikrosäulenresonator mit

einem Durchmesser von 1,9µm und einem Q-Faktor von 10000 in einem Temperaturbereich von

28,1 K bis 32,6 K aufgenommen wurden. Im Spektrum, welches bei der niedrigsten Temperatur

von 28,1 K aufgezeichnet wurde, ist die QP-Exzitonlinie bei 1,38315 eV und die Grundmode

der Kavität C bei 1,38302 eV lokalisiert. Die Höhe des elektrischen Stromes zur Anregung des

System, wurde mit 260 nA so niedrig gewählt, dass sich das Exziton deutlich unterhalb der

Sättigung befindet und Mehrphotonenprozesse keine Rolle spielen. Die Grundmode dieses Reso-

nators ist in zwei um 200µeV auseinander liegende Komponenten aufgespalten. Dieser Wert ist

deutlich größer als der für diesen Durchmesserbereich zu erwartende Wert [Rei07], was sich auf

eine leichte Asymmetrie des Ringkontakts zurückzuführen lässt (vgl. Abschnitt 8.3). In dieser

Aufspaltung liegt die Ursache der im Spektrum erkennbaren Schulter auf der niederenergetischen

Seite der Kavität, welche durch die Verwendung eines Linearpolarisators im Strahlengang der

Detektion nicht vollständig unterdrückt werden konnte. Erhöht man die Temperatur, so wech-

selt die spektrale Position des QP-Exzitons von der niederenergetischen Seite der Kavität zur

hochenergetischen, wobei sich das System bei einer Temperatur von 29,7 K in Resonanz befindet.
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Abbildung 9.2.: Wasserfalldarstellung einer Serie von µEL-Spektren aufgenommen an einem Mikrosäu-
lenresonator mit einem Durchmesser von 1,9µm und einem Q-Faktor von 10000 in einem
Temperaturbereich von 28,1 K bis 32,6 K. Das deutliche Antikreuzen der QP-Exzitonlinie
X und der Kavitätsmode C sind ein deutliches Kennzeichen dafür, dass sich das System
im Regime der starken Kopplung befindet. In Resonanz bei 29,7 K (rot gekennzeichnetes
Spektrum) beträgt die Vakuum-Rabi-Aufspaltung 108µeV.

Dieser Wechsel findet ohne ein direktes Kreuzen der beiden Emissionslinien statt, wie es sich im

Resonanzfall der schwachen Kopplung beobachten lässt (vgl. Kapitel 7) und stellt ein charak-

teristisches Kennzeichen eines Systems in starker Kopplung dar. Diese spektrale Charakteristik

eines Systems im Bereich der starken Licht-Materie-Wechselwirkung resultiert daher, dass die

beiden Zustände des QP-Exzitons und der Kavitätsmode unter Bildung von zwei verschränkten

Polaritonzuständen ununterscheidbar werden. Damit geht, wie sich ebenfalls an den Spektren in

Abbildung 9.2 erkennen lässt, ein Angleichen der Linienbreiten und der Intensitäten der Emis-

sionslinien einher.

Indem Lorentz-Kurven an die einzelnen Spektren angepasst wurden, konnte eine eingehendere

Analyse dieses Verhaltens hinsichtlich der energetischen Position der Emissionslinien, deren Li-

nienbreiten und deren Intensitäten in Abhängigkeit von der Temperatur vorgenommen werden.

Abbildung 9.3 (a) zeigt die energetische Position der aus den Lorentz-Kurven extrahierten Po-

sitionen von X und C. An deren Dispersion wird ebenfalls die vermiedene Kreuzung der beiden

Linien offensichtlich. Bei einer Temperatur von 29,7 K erweist sich der energetische Abstand

zwischen beiden Emissionslinien als minimal, was den Resonanzfall charakterisiert. Dieser ener-

getische Abstand der beiden Linien von 108µeV kennzeichnet die Vakuum-Rabi-Aufspaltung

∆ER des Systems. Betrachtet man den Verlauf der Linienbreiten des QP-Exzitons und der Re-

sonatormode (Abbildung 9.3 (b)), so sieht man, dass sich diese ausgehend von 70µeV für X

und 139µeV zur Resonanz hin einander angleichen und dann bei höheren Temperaturen wieder

auseinander laufen. Ein qualitativ vergleichbares Verhalten lässt sich auch in Abbildung 9.3 (c)

für die integrierten Intensitäten der beiden Emissionslinien X und C für ansteigende Tempera-

tur beobachten. Beide dieser Beobachtungen resultieren aus der Entstehung eines verschränkten

Systems in Resonanz mit zwei ununterscheidbaren Eigenzuständen.
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Abbildung 9.3.: Auswertung der Analyse der µEL-Spektren durch die Anpassung von Lorentz-Kurven:
(a) Energiedispersion der Kavität C und des QP-Exzitons X sowie die Evolution der
Linienbreiten (b) und der Intensitäten in Abhängigkeit von der Temperatur (c).

Um eine genauere Analyse der physikalischen Kopplungsparameter des Systems vorzuneh-

men, wurden die experimentell ermittelten Spektren mit dem im vorangegangenen Abschnitt

vorgestellten Mastergleichungsmodell von Yao et al. modelliert. Die beste Übereinstimmung

zwischen den experimentellen Daten und den simulierten Spektren wurde für eine Kopplungs-

konstante von 53µeV sowie einer Anregungsrate von PX = 0,0021g und PC = 1,7 PX ermittelt.

Abbildung 9.4 (a) und (b) zeigen exemplarisch jeweils das modellierte Spektrum und die expe-

rimentellen Daten für die Resonanz bei 29,7 K und für eine positive Verstimmung des Exzitons

bezüglich der Resonatormode bei 28,1 K, wobei eine sehr gute Übereinstimmung feststellbar ist.

Die Abweichungen auf der niederenergetischen Seite des Spektrums resultieren von der zweiten

Kavitätsmode, welche aufgrund der Aufhebung der Entartung der Fundamentalmode entstanden

ist. Prinzipiell könnte auch diese Mode in das Modell mit einbezogen werden. Da sie sich jedoch

nicht auf die Kopplungsparameter der anderen Moden auswirkt, welche anhand der Simulati-

on bestimmt werden sollen, kann darauf verzichtet werden. Die durch Gleichung 2.26 gegebene

Bedingung für das Vorliegen des Regimes der starken Kopplung g > γC/4 = 35µeV wird somit

klar erfüllt. Anhand von Gleichung 2.20 lässt sich die Oszillatorstärke der Quantenpunkte zu

f ≈ 50 abschätzen, was deren typischem Wert entspricht [Rei04].
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Abbildung 9.4.: Vergleich der mittels des Mastergleichungsmodells von Yao et al. berechneten Spek-
tren und den experimentellen Daten in Resonanz bei 29,7 K (a) sowie für eine positive
Verstimmung des QP-Exzitons und der Kavitätsmode bei 28,1 K (b). Die beobachte-
te Abweichung resultiert aus der aufgespaltenen Grundmode der Kavität, welche das
Kopplungsverhalten jedoch nicht beeinflusst.

9.3. Anregungsabhängige Studie an einem System in starker

Kopplung

In diesem Kapitel wird erstmals ein elektrisch betriebenes QP-Mikrosäulenresonatorsystem, wel-

ches sich an der Grenze zur starken Kopplung befindet in Abhängigkeit vom Injektionsstrom un-

tersucht. Dieses Experiment ist insbesondere von Interesse, um zu analysieren ob man die starke

Kopplung im Lasing-Regime aufrechterhalten kann oder ob mit steigender Anregung die starke

Kopplung aufbricht und ein Übergang in die schwachen Kopplung stattfindet [Mün09, Lau10].

Die Ursache für einen Wechsel vom Regime der starken Wechselwirkung in das Regime der schwa-

chen Wechselwirkung liegt in erster Linie an zunehmenden Dephasierungsprozessen, wobei diese

Prozesse mithilfe von Mastergleichungsmodellen nachvollzogen werden können [Lau08, Yao10].

Die hier vorgestellten Untersuchungen wurden an dem hochauflösenden Mikrolumineszenzmess-

platz 3.2.1 an einem Mikrosäulenresonator mit einem Durchmesser von 1,8µm durchgeführt. Zu-

nächst wurden für verschiedene Temperaturen Spektren des Systems aufgenommen, um dessen

Kopplungseigenschaften zu analysieren. Die Spektren sind in Abbildung 9.5 in Wasserfalldarstel-

lung abgebildet. Der Injektionsstrom betrug für diese Messungen 0,5 nA. Im Spektrum bei einer

Temperatur von 28,2 K erkennt man sowohl zwei QP-Exzitonlinien X1 und X2 bei 1,37412 eV

bzw. 1,37441 eV sowie die Fundamentalmode des Resonators bei 1,37396 eV. Mit zunehmen-

der Temperatur gelangt das QP-Exziton X1 bei 30,2 K in Resonanz mit der Grundmode, was

mit einem Angleichen der Emissionsintensität sowie der Linienbreiten einhergeht. Zudem weist

das Spektrum in Resonanz eine deutliche Verbreiterung auf und kann nicht mit einer einzelnen

Lorentz-Kurve approximiert werden. Verfolgt man die Spektren über den gesamten Temperatur-

bereich, so lässt sich ein schwach ausgeprägtes Antikreuzen der Emissionslinien feststellen. Dies

sind typische Charakteristika eines Systems an der Grenze zur starken Kopplung. Um einen
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Abbildung 9.5.: (a) Wasserfalldarstellung der Spektren einer Temperaturserie aufgenommen an einem
elektrisch betriebenen Mikrosäulenresonator mit einem Durchmesser von 1,8µm in einem
Temperaturbereich zwischen 28,2 K und 33,2 K. Neben der Grundmode C erkennt man
zwei QP-Exzitonlinien X1 und X2. Mit zunehmender Temperatur wird das Exziton X1

mit C in Resonanz gebracht, wobei die Rabi-Aufspaltung des stark gekoppelten Systems
in Resonanz nicht aufgelöst werden kann. Die aus der Anpassung von Lorentz-Kurven
gewonnenen Dispersionen der Energie (b), der Intensitäten (c) und der Linienbreiten (d)
zeigen deutlich die Signaturen eines Systems in starker Kopplung. Aus (a) lässt sich eine
Rabi-Aufspaltung von 57µeV ablesen.

weiterreichenden Einblick in das Kopplungsverhalten dieses Systems zu erlangen, wurden an

die Spektren Lorentz-Kurven angepasst und die extrahierten Größen von C und X1, wie die

Energiepositionen, die Intensitäten sowie die Linienbreiten in Abbildung 9.5 (b-d) dargestellt.

Betrachtet man zunächst die Dispersion der Energie in Abbildung 9.5 (b) so erkennt man deutlich

das antikreuzende Verhalten eines Systems in starker Kopplung, wobei sich eine Vakuum-Rabi-

Aufspaltung von 57µeV ermitteln lässt. Sowohl in der Dispersion der Intensitäten als auch der

Linienbreiten von C und X1 (Abbildungen 9.5 (c) und (d)) kann eine Angleichung der Systemei-

genschaften im Fall der Resonanz festgestellt werden, deren Auftreten in einer starken Kopplung

des Systems begründet liegt und die Bildung von zwei verschränkten und ununterscheidbaren

Zuständen widerspiegelt.

Im Anschluss an die Grundcharakterisierung dieses Systems wurden bei der Resonanztem-

peratur für steigenden Injektionsstrom Spektren aufgenommen. Ausgehend von einem Strom

von I0 = 0,3 nA wurde dieser schrittweise erhöht, bis er etwa dem 10-fachen des Ausgangs-

werts entsprach. Die so gewonnenen Spektren sind in Abbildung 9.6 in Wasserfalldarstellung

abgebildet, wobei zur besseren Veranschaulichung der Daten die Darstellung der Intensitäts-

achse logarithmisch erfolgte. Man erkennt in dieser Abbildung deutlich, dass mit zunehmender
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Abbildung 9.6.: (a) Wasserfalldarstellung des Systems an der Grenze zur starken Kopplung für steigende
Injektionsströme. Ausgehend von einem Strom von I0 = 0,3 nA wurde dieser zunehmend
bis auf das zehnfache erhöht. Man erkennt deutlich, dass sich die Linienform des Systems
mit steigendem Injektionsstrom deutlich ändert, was auf eine Zunahme der Dephasie-
rungsprozesse zurückgeführt werden kann. (b) Analyse der Rabi-Aufspaltung und (c) der
integrierten Intensität des Systems in Abhängigkeit vom Verhältnis I/I0 anhand einer
Anpassung von Lorentz-Kurven an die in (a) gezeigten Spektren.

Anregung die Verbreiterung des Systems abnimmt. Die Ursache dieser Veränderung des Kopp-

lungsverhaltens liegt an der Zunahme von Dephasierungsprozessen, welche sich proportional zur

Anregungsstärke verhalten [Lau08, Mün09, Yao10]. Um dieses von der Anregungsstärke abhän-

gige Kopplungsverhalten zu studieren, wurden an die Spektren zwei Lorentz-Kurven angepasst.

Anhand dieser Analyse wurde sowohl die Rabi-Aufspaltung des Systems als auch dessen gesamte

integrierte Intensität extrahiert und in Abbildung 9.6 (b) und (c) in Abhängigkeit von der An-

regungsstärke aufgetragen. Während die Rabi-Aufpaltung bis 6,5 · I/I0 etwa 56µeV beträgt, so

nimmt diese für höhere Anregungsströme deutlich ab und erreicht bei 10 · I/I0 einen Wert von

33µeV. An dieser Erniedrigung der Rabi-Aufspaltung mit größer werdenden Injektionsstrom

lässt sich deutlich eine Änderung des Kopplungsverhaltens erkennen, welches im weiteren Ver-

lauf mittels des Mastergleichungsmodells simuliert wird. Diese Änderung der Kopplung liegt an

der mit steigender Anregungsstärke zunehmenden Dephasierung des Systems und wurde ebenso

an optisch angeregten Strukturen beobachtet [Mün09, Lau09b].

Die integrierte Intensität des Systems steigt mit dem Injektionsstrom in etwa quadratisch an und

sättigt nicht. Deswegen ist dieses System von besonderem Interesse, um die notwendigen Bedin-

gungen abzuschätzen um die starke Kopplung im Lasing-Regime aufrecht zu erhalten. Um eine

solche Abschätzung vorzunehmen, wurden die Spektren mit dem im Abschnitt 9.1 beschriebenen

Mastergleichungsmodell simuliert. Die beste Übereinstimmung zwischen dem Modell und den

experimentellen Daten wurde für eine Kopplungsstärke von 32µeV erzielt. Für die Kavität wur-

de eine Linienbreite von 125µeV angenommen, was dem Wert weit außerhalb der Resonanz (vgl.

Abbildung 9.6 (d)) entspricht. Die Anregungsrate PX = 0,002g des Systems wurde dem Expe-
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Abbildung 9.7.: (a) Modellierung der Spektren aus Abbildung 9.6 mit dem Modell von Yao et al.. (b)
Simulation der Photonenanzahl p in Abhängigkeit von I/I0 mit den selben Parametern
wie in (a).

riment entsprechend systematisch um den Faktor I/I0 erhöht. Die Anregungsrate betrug somit

PX = I/I0 · 0,002g. Im Gegensatz hierzu wurde die Anregungsrate der Kavität PC = 1,1 ·PX

für alle I/I0-Werte als konstant aufgefasst. In Abbildung 9.6 (a) sind exemplarisch vier der so

simulierten Spektren sowie die zugehörigen experimentellen Daten abgebildet, wobei eine gute

Übereinstimmung festzustellen ist.

Aus dem Mastergleichungsmodell können nicht nur spektrale Informationen über das Sys-

tem gewonnen werden, sondern auch Informationen darüber, wie viele Photonen sich im System

befinden. Dies ist insbesondere dafür interessant, um abzuschätzen bei welcher Anregungsstärke

I/I0 die Photonenanzahl p ≥ 1 erreicht wird und somit nach Definition 7.7 die Laserschwelle

überschritten wird. Abbildung 9.7 (b) zeigt die mittels des Mastergleichungsmodell berechnete

Photonenanzahl in Abhängigkeit der Anregungsstärke I/I0. Die hierfür verwendeten Simulati-

onsparameter entsprechen den für die Modellierung der Spektren verwendeten, jedoch wurde

der betrachtete Bereich der Anregungsstärke bis auf I/I0 = 1000 ausgedehnt. Man erkennt,

dass die Photonenanzahl mit zunehmender Anregung bei I/I0 = 60 den Wert eins übersteigt

und anschließend stark nichtlinear anwächst. Um im betrachteten System in den Bereich der

Laserschwelle zu kommen, müsste die Anregung in diesem System also mindestens sechsmal

größer sein als die maximal experimentell untersuchte. Aufgrund der bei I/I0 = 10 bereits stark

reduzierten Rabi-Aufspaltung ist also nicht davon auszugehen, dass an diesem System die starke

Kopplung im Lasing-Regime aufrechterhalten werden kann. An dieser Stelle muss jedoch auch

darauf hingewiesen werden, dass p ≥ 1 noch kein hinreichendes Kriterium dafür darstellt, dass

sich ein System im Laser-Regime befindet und noch weitere Faktoren, wie z.B. die Linienbreite

betrachtet werden müssen [Yao10], um dies feststellen zu können.

Um eine Abschätzung der Systemparameter zu ermöglichen, bei denen das hier betrachtete

System für den untersuchten Anregungsbereich die Laserschwelle überschreitet, wurden weitere

Simulationen durchgeführt. Hierbei wurden alle Parameter konstant gehalten und exemplarisch
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Abbildung 9.8.: Bestimmung von I/I0 bei p = 1 für verschiedene Linienbreiten der Kavität γC anhand
des Mastergleichungsmodells. Alle anderen Parameter entsprechen den für die Simulation
der Spektren verwendeten.

die Linienbreite der Kavität variiert. Abbildung 9.8 zeigt die Ergebnisse dieser Berechnungen.

Für verschiedene Linienbreiten der Kavität wurde die Anregungsstärke I/I0 ermittelt, für die

p = 1 erreicht wird. Wie in man Abbildung 9.8 erkennt, müsste die Linienbreite des Resonators

mindestens bis auf 10µeV reduziert werden, um im gegeben System in den Bereich der Laser-

schwelle zu kommen. Dass solch qualitativ hochwertigen Resonatoren prinzipiell möglich sind,

wurde bereits an optisch angeregten Strukturen ohne Kontakte gezeigt [Rei07]. Vergleichbare

Parameter wurden auch für optisch angeregte Strukturen abgeschätzt [Yao10]. Darüber hinaus

gibt es an optisch anregten Photonischen Kristallkavitäten einen ersten Nachweis, dass die starke

Kopplung im Lasing-Regime bestehen bleiben kann. Somit gibt es viel versprechende Hinweise,

dass es in Zukunft eventuell möglich sein könnte, einen ultimativen, elektrisch gepumpten Na-

nolaser basierend auf einem Quantenpunkt als aktivem Material zu realisieren [Gér03, Nod06].

In diesem Zusammenhang sind auch neuere Entwicklungen beim Wachstum und von optisch

hochwertigen positionierten Quantenpunkte und deren Integration in Mikroresonatoren von Be-

deutung [Sün08, Sch09].



A. Anhang: Mastergleichungsmodell der

starken Kopplung nach P. Yao et al.

Auf der Basis der in Kapitel 9 aufgeführten Mastergleichung lässt sich unter Zuhilfenahme des

Wiener-Khintchine Theorems die zu erwartenden Lumineszenzspektrum eines Systems in Licht-

Materie-Wechselwirkung berechnen [Yao10].

Für das Spektrum lässt sich folgender Ausdruck ermitteln

S(R,ω) = F (R) ·

ΓC
π
Re

[
i〈a†a〉SSD(ω)

C(ω)D(ω)− g2
+

ig〈a†σ−〉SS
C(ω)D(ω)− g2

]
, (A.1)

wobei F (R) einen von der Detektoroptik abhängigen Faktor darstellt und die Abkürzungen

C(ω) = ω − ωC + i
2ΓC und D(ω) = ω − ωX + i

2(P21 + P 12 + Γ
′
X) verwendet werden. Das

Kürzel “SS“ steht für die stationären Lösungen, bei der Anregungs- und Dissipationsprozesse im

Gleichgewicht sind, welche durch folgende Ausdrücke gegeben sind:

〈a†a〉SS =
g2Γ (P12 + PC) + PC (P21 + P12)

(
Γ2

4 + ∆2
CX

)
g2Γ (P21 + P12 + ΓC) + ΓC (P21 + P12)

(
Γ2

4 + ∆2
CX

) (A.2a)

〈a†σ−〉SS =
−ig

(
〈a†a〉SS − P12

P21+P12

) (
i∆CX + Γ

2

)
Γ2

4 + ∆2
CX + g2

P21+P12
Γ

(A.2b)

〈σ+σ−〉SS =
P12 + ig

(
〈a†σ−〉SS − 〈aσ+〉SS

)
P21 + P12

. (A.2c)

Hierbei wurde eine Zusammenfassung der Terme zu Γ = P21 +P12 +Γ
′
X +ΓC vorgenommen und

∆CX bezeichnet die Verstimmung zwischen dem QP-Exziton und der Kavitätsmode ωC − ωX .





B. Anhang: Verzeichnis der Proben und

Probenaufbau

Alle im Rahmen dieser Arbeit verwendeten Mikroresonatorstrukturen wurden in der Gruppe

von S. Höfling gewachsen.

C1173

Pufferschicht

400 nm GaAs

unterer DBR

29x 79 nm AlAs
68 nm GaAs

1x 79 nm AlAs

Kavität und aktive Schicht

134 nm GaAs
In0,45Ga0,55As QP
134 nm GaAs

oberer DBR

26x 79 nm AlAs
68 nm GaAs

Tabelle B.1.: Undotierte Schichtstruktur für lateral elektrisch kontaktierte Mikrossäulenresonatoren.

M3561

Pufferschicht

400 nm GaAs

unterer DBR

32x 81 nm AlAs
68 nm GaAs

1x 81 nm AlAs

Kavität und aktive Schicht

135,5 nm GaAs
In0,3Ga0,7As QP
135,5 nm GaAs

oberer DBR

29x 81 nm AlAs
68 nm GaAs

Tabelle B.2.: Undotierte Schichtstruktur für lateral elektrisch kontaktierte Mikrossäulenresonatoren.
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M2883

Pufferschicht

400 nm Si:GaAs (3 · 1018 cm−3)

unterer DBR

17x 69 nm Si:AlAs (3 · 1018 cm−3)
61 nm Si:GaAs (3 · 1018 cm−3)

5x 69 nm Si:AlAs (2 · 1018 )
61 nm Si:GaAs (2 · 1018 cm−3)

4x 69 nm Si:AlAs (1 · 1018 cm−3)
61 nm Si:GaAs (1 · 1018 cm−3)

1x 69 nm AlAs

Kavität und aktive Schicht

134 nm GaAs
1,4 nm In0,6Ga0,4As QP
134 nm GaAs

oberer DBR

7x 69 nm C:AlAs (1 · 1018 cm−3)
61 nm C:GaAs (1 · 1018 cm−3)

5x 69 nm C:AlAs (2 · 1018 cm−3)
61 nm C:GaAs (2 · 1018 cm−3)

9x 69 nm C:AlAs (3 · 1018 cm−3)
61 nm C:GaAs (3 · 1018 cm−3)

2x 69 nm C:AlAs (1 · 1019 cm−3)
61 nm C:GaAs (1 · 1019 cm−3)

Tabelle B.3.: Dotierte Schichtstruktur für vertikal elektrisch kontaktierte Mikrosäulenresonatoren. Zu-
sätzlich befindet sich eine δ-Dotierung von 1012 cm−2 an ausgewählten Grenzflächen von
AlAs zu GaAs, wo sich Knoten des elektrischen Feldes der optischen Mode befinden (siehe
Kapitel 3). Für Details zu dieser Probe siehe [Löf08].
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400 nm Si:GaAs (3 · 1018 cm−3)

unterer DBR

17x 77 nm Si:AlAs (3 · 1018 cm−3)
68 nm Si:GaAs (3 · 1018 cm−3)

5x 77 nm Si:AlAs (2 · 1018 cm−3)
68 nm Si:GaAs (2 · 1018 cm−3)

4x 77 nm Si:AlAs (1 · 1018 cm−3)
68 nm Si:GaAs (1 · 1018 cm−3)

1x 77 nm AlAs

Kavität und aktive Schicht

136 nm GaAs
4,5 nm In0,3Ga0,7As
136 nm GaAs

oberer DBR

7x 77 nm C:AlAs (1 · 1018 cm−3)
68 nm C:GaAs (1 · 1018 cm−3)

5x 77 nm C:AlAs (2 · 1018 cm−3)
68 nm C:GaAs (2 · 1018 cm−3)

9x 77 nm C:AlAs (3 · 1018 cm−3)
68 nm C:GaAs (3 · 1018 cm−3)

2x 77 nm C:AlAs (1 · 1019 cm−3)
68 nm C:GaAs (1 · 1019 cm−3)

Tabelle B.4.: Dotierte Schichtstruktur für vertikal elektrisch kontaktierte Mikrosäulenresonatoren. Zu-
sätzlich befindet sich eine δ-Dotierung von 1 · 1012 cm−2 an ausgewählten Grenzflächen von
AlAs zu GaAs, wo sich Knoten des elektrischen Feldes der optischen Mode befinden (siehe
Kapitel 3).
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M. Kamp, J. P. Reithmaier, V. D. Kulakovskii und A. Forchel, Lasing in high-Q

quantum-dot micropillar cavities, Applied Physics Letters 89(5), S. 051107 (2006).
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Forchel. Demonstration of strong coupling via electro optical tuning in high-quality QD-

micropillar systems. Opt. Express, 16(19), S. 15006-15012 (2008).

� C. Kistner, S. Reitzenstein, C. Schneider, S. Höfling and A. Forchel. Resonantly probing mi-
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anderen Fachverbänden und den Arbeitskreisen der DPG, Dresden, 22.-27. März 2009.

� C. Kistner, S. Reitzenstein, C. Schneider, S. Höfling, A. Forchel. Resonantly probing mi-
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� S. Höfling, T. Heindel, C. Kistner, C. Schneider, M. Lermer, S. Reitzenstein, M. Kamp,

and A. Forchel. Semiconductor quantum light emitters and sensors. In Proc. SPIE, 7608,

S. 760804-9, San Francisco, California, USA, (2010).

� J. Kasprzak, S. Reitzenstein, E. A. Muljarov, C. Kistner, C. Schneider, M. Strauss, S.
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Höfling, A. Forchel, W. Langbein. Up on the Jaynes-Cummings ladder of an exciton-cavity

system. In Proc. SPIE, 7600, S. 760015-9, San Francisco, California, USA, (2010).

� S. Reitzenstein, N. Gregersen, C. Kistner, M. Strauss, C. Schneider, L. Pan, T. R. Nielsen,
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stein, L. Worschech, A. Forchel, M. Bayer. Extrapolation of the intensity autocorrelation

function of a quantum-dot micropillar laser into the thermal emission regime.J. Opt. Soc.

Am. B, 28, S. 1404 (2011)

� J. Wiersig, C. Gies, F. Jahnke, M. Aßmann, T. Berstermann, M. Bayer, C. Kistner, S.
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An dieser Stelle möchte ich mich ganz herzlich bei Allen bedanken, die zum Gelingen dieser

Arbeit beigetragen haben. Insbesondere gilt mein Dank

� Prof. Dr. Alfred Forchel für die freundliche Aufnahme an den Lehrstuhl für Technische

Physik mit seinen hervorragenden technologischen Möglichkeiten und die interessante The-
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und die sehr nette Zusammenarbeit. Zudem geht herzlicher Dank an Martin für die tollen

TEM-Bilder der Quantenpunkte sowie für die hilfreichen Diskussionen zur Prozessierung

der seitlich kontaktierten Mikrosäulenresonatoren
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� allen weiteren Mitgliedern der TEP für das äußerst freundliche Arbeitsklima und die groß-

artige gegenseitige Hilfsbereitschaft

� meiner Familie und meinem Freund Marc für die großartige Unterstützung während der
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