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Zusammenfassung

Dem Einsatz niederdimensionaler Nanostrukturen als optisch aktives Medium wird enor-
mes Potential vorausgesagt sowohl in den klassischen optoelektronischen Bauteilen (wie
z.B. Halbleiterlasern [AS82] [AMSS86]) als auch in optischen Bauteilen der nichsten Ge-
neration (z.B. Einzelphotonenquellen [Mic03] oder Quellen verschriankter Photonenpaare
[SSF*10]). Dennoch konnten sich quantenpunktbasierte Halbleiterlaser, abgesehen von
einigen wenigen Ausnahmen (QDLaser inc. [QDL11]), im industriellen Mafistab bisher
nicht gegen Bauelemente mit hoherdimensionalen Quantenfilmen als optisch aktivem Ele-
ment durchsetzen. Deshalb scheint der Einsatz von Quantenpunkten (QPen) in nicht-
klassischen Lichtquellen gegenwértig vielversprechender. Um jedoch solche Bauteile bis
zur letztendlichen Marktreife zu bringen, miissen neben der starken Unterdriickung von

Multiphotonenemission noch wesentliche Grundvoraussetzungen erfiillt werden:
e Effizienz: Nur eine hocheffiziente Einzelphotonenquelle ist fiir einen Einsatz geeignet.

e Elektrischer Betrieb: Zum Erreichen einer hohen Integrationsdichte sowie aus prakti-
schen Griinden muss der elektrische Betrieb der Einzelphotonenquelle gewéhrleistet

sein.

e Skalierbarkeit: Die skalierbare Herstellung von Einzelphotonenquellen ist zwar
Grundvoraussetzung, jedoch auch eine der gréfiten technologischen Herausforderun-

gen bei der Fabrikation von QP-basierten Einzelphotonenquellen.

e Temperatur: Letztendlich werden sich Einzelphotonenquellen in der Dateniibertra-
gung nur durchsetzten, wenn deren Betrieb auch bei Raumtemperatur gewéhrleistet

werden kann.

In dieser Arbeit wurden grundlegende Studien durchgefiihrt, welche insbesondere dem
Fortschritt und den Problemen der ersten drei zuvor aufgezdhlten Herausforderungen
dienen sollte. Zum Einen wurden hierfiir elektrisch betriebene Einzelphotonenquellen ba-
sierend auf gekoppelten QP-Mikroresonatoren realisiert und deren Bauteileffizienz gezielt
optimiert, wobei konventionelle selbstorganisierte InAs-QPe als aktives Medium einge-

setzt wurden. Fiir die skalierbare Integration einzelner QPe in Mikroresonatoren wurde



des Weiteren das gesteuerte QP-Wachstum auf vorstrukturierten Substraten optimiert

und auf diese Art ortskontrollierte QPe in Bauteile integriert.

Fiir die Realisierung hocheffizienter, elektrisch gepumpter Einzelphotonenquellen wur-
de zunéchst das Wachstum von bindren InAs-QPen im Stranski-Krastanov-Modus opti-
miert und deren optische Eigenschaften im Detail untersucht. Durch das Einbringen einer
Schicht von Siliziumatomen nahe der QP-Schicht konnten die Emitter negativ geladen wer-
den und der helle Trionenzustand der QPe als energetischer Eigenzustand des Systems
zur effizienten Extraktion einzelner Photonen ausgenutzt werden. Durch die Integration
dieser geladenen QQPe in elektrisch kontaktierte, auf Braggspiegel basierte Mikrotiirm-
chen konnten Einzelphotonenquellen realisiert werden, in denen gezielt Licht-Materie-
Wechselwirkungseffekte zur Steigerung der Bauteileffizienz ausgenutzt wurden. Basierend
auf theoretischen Uberlegungen wurde die Schichtstruktur soweit optimiert, dass letzt-
endlich experimentell eine elektrisch gepumpte Einzelphotonenquelle mit einer Photonen-
emissionsrate von 47 MHz sowie einer zuvor unerreichten Bauteileffizienz von 34 % im

Regime der schwachen Licht-Materie-Kopplung demonstriert werden konnte.

Da Effekte der Licht-Materie-Wechselwirkung zwischen QP und Resonator neben der
spektralen Resonanz ebenfalls von der relativen Position von Resonator und QP zu-
einander abhéngen, ist eine Kombination von positionierten QQPen und Bauteilausrich-
tung nahezu unumggnglich fiir die skalierbare, deterministische Herstellung von Systemen
aus perfekt angeordnetem Emitter und Resonator. Deshalb wurden bestehende Konzepte
zum geordneten Wachstum von QPen weiterentwickelt [KHO7]: Hierbei wurde geordnetes
InAs-QP-Wachstum mit Perioden realisiert, die vergleichbare Abmessungen wie optische
Resonatoren aufweisen, also Nukleationsperioden zwischen 500 nm und 4 pm. Durch
ein genaues Anpassen der Wachstums- und Prozessbedingungen konnte des Weiteren
die Bildung von QP-Molekiilen auf den Nukleationsplédtzen nahezu unterdriickt bezie-
hungsweise gesteuert werden. Durch eine systematische Optimierung der optischen Ei-
genschaften der QPe konnten Emitter mit Einzelquantenpunktlinienbreiten um 100 peV
realisiert werden, was eine Grundvoraussetzung zur Studie ausgepragter Licht-Materie-

Wechselwirkungseffekte in Mikroresonatoren darstellt.

Letztendlich konnten durch die Integration derartiger QPe in optisch sowie elektrisch be-
triebene Mikroresonatoren erstmals Bauteile realisiert werden, welche einige der prinzipi-
ellen, an eine Einzelphotonenquelle gestellten Anforderungen erfiillen. Insbesondere konn-
ten deutliche Signaturen der schwachen Licht-Materie-Kopplung einzelner positionierter
QPe in photonische Kristallresonatoren, Mikroscheibenresonatoren sowie Mikrotiirmchen-

resonatoren festgestellt werden. Dariiberhinaus konnte an einem spektral resonanten Sy-



stem aus einem positionierten QP und der Grundmode eines Mikrotiirmchenresonators
eindeutig Einzelphotonenemission unter optischer Anregung demonstriert werden. Eben-
falls konnten Mikrotiirmchenresonatoren mit integrierten positionierten QPen erstmals
elektrisch betrieben werden und somit die Grundvoraussetzung fiir eine der skalierbaren

Herstellung effizienter Einzelphotonenquellen geschaffen werden.



Summary

Employing low dimensional nanostructures as active medium in classical optoelectronic
devices (for instance semiconductor laser diodes [AS82] [AMSS86]) as well as optical devi-
ces of the next generation (such as single photon sources [Mic03] or sources of entangled
photon pairs [SSF*10] promises enormous potential. Yet, despite some exceptions (for
example QDLasers inc. [QDL11]), quantum dot (QD)-based semiconductor lasers can
hardly compete with devices exploiting higher dimensional gain material so far. Hence,
using QDs as single photon emitters seems very promising. In order to achieve compatibi-
lity on the market, some urgent pre-requisites still need to be met in such devices besides

the surpression of multiphoton emission:

e Efficiency: Only a highly efficient single photon source can be reasonably employed

in applications.

e Electrical operation: In order to achieve a high integration density and for reasons

of user friendlyness, the device needs to be driven electrically.

e Scalability: The scalable fabrication of single photon sources is pre-requisite and one

of the greatest technological challenges.

e Temperature: Eventually, single photon sources will only be established in the wide
field of secure data transmission if their operation at room temperature can be

assured.

In this work, basic studies were carried out especially devoted to the progress in the
first three challenges. On the one hand, electrically driven single photon sources based
on coupled QD-microcavities were realized and optimized by employing conventional self
organized InAs QDs as active material. On the other hand, in order to facilitate a scala-
ble integration of single QDs into microcavities, directed QD nucleation on pre-patterned
substrate was optimized. These site-controlled QDs were at last integrated into resonator

devices.



In order to realize highly efficient, electrically driven single photon sources, at first the
growth of binary Stranski-Krastanov InAs QDs was optimized and their emission pro-
perties were investigated in detail. By introducing Silicon atoms in the vicinity of the
QD-layer, the emitters could be negatively charged. The resulting bright trion state of the
QDs can subsequently be exploited as the energetic eigenstate of the system for the ex-
traction of single photons. By integrating these charged QDs in contacted, Bragg-reflector
based micropillars, single photon sources were realized exploiting light-matter coupling
to enhance the device’s efficiency. Based on theoretical considerations, the grown layer
sequence was optimized to an extent that eventually an electrically driven single photon
source with an emission rate of 47 MHz and an unprecedented device efficiency of 34 %

in the weak coupling regime could be demonstrated.

Since the effects of light-matter coupling between QD and resonator rely on the QD’s
position in the device, a combination of site-controlled QD-growth and device alignment
is almost inevitable for a scalable, deterministic fabrication of perfectly aligned emitter-
cavity systems. Therefore, existing concepts for ordered QD-growth were adapted and
improved [KHO7]: Ordered QD-growth on periods comparable to dimensions of optical
resonators between 500 nm und 4 pm was realized. By carefully adjusting the growth
and process conditions, formation of QD-molecules on nucleation sites could be controlled
and supressed almost entirely. Carrying out a systematic optimization of the QD’s opti-
cal properties, emitters with single QD-linewidth around 100 pueV were realized. This is

pre-requsite for the study of pronounced light-matter interaction in microcavities.

Finally, the integration of such QDs in optically and electrically driven microresonators
resulted in devices demonstrating some of the fundamental properties requested from a
single photon source. Pronounced signatures of the weak light-matter coupling between a
site-controlled QD in a photonic crystal cavity, a microdisk cavity and micropillar cavities
were observed. Furthermore, single photon emission of a spectrally resonant system of site-
controlled QD and micropillar cavity under pulsed optical excitation was unambigiously
demonstrated. Beyond this, micropillar cavities with site-controlled QDs were electrically
driven for the first time, which is pre-requisite for the scalable fabrication of efficient single

photon sources.
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Kapitel 1
Einleitung

Seit Ende des zwanzigsten Jahrhunderts sind Computer mit enormer Rechenkapazitit
sowie ein intensiver Datenaustausch iiber das Internet zu einem Teil unseren Alltags ge-
worden. Erst die moderne Halbleiterforschung und Technologie ermdoglichte die Entwick-
lung von Transistoren [Brad7|, die auf Computerchips zu Prozessoren zusammengefiigt
werden. Da die Leistungsfahigkeit eines Prozessors mit der Anzahl der Transistoren ska-
liert, wurde ein immenser Aufwand in die Miniaturisierung der Bauteile investiert. Als
Resultat betragen die typischen Lingen eines Transistor-Gates in einem handelsiiblichen
Computer nur noch wenige Nanometer (derzeit werden Gateldngen von lediglich 11 nm
angekiindigt [Ern09]) wodurch eine weitere, deutliche Verkleinerung der Komponenten
durch Leckstrome und Wérmeentwicklung limitiert zu sein scheint [PSG06]. An dieser
Stelle konnen Bauteile, die gezielt Quanteneffekte ausnutzen um Informationen zu verar-
beiten an die Stelle der konventionellen Komponenten treten. In diesem Zusammenhang
kénnte ein Quantencomputer sich Algorithmen zu Nutze machen, die mit dem klassischen
Computer nicht ausfithrbar wiren, und somit verschiedenste Probleme (am bekanntesten
ist die Primfaktorzerlegung) wesentlich effizienter und schneller 16sen [Sho95]. Beispiels-
weise kann ein Quanten-Bit (kurz: Qubit) im intrinsischen Drehimpuls eines Elektrons
gespeichert werden [BDMO94|[LD98|. Die Elektronen kénnen generell an Defektstellen im
Halbleiterkristall lokalisiert und adressiert werden. Durch eine Lokalisierung der Elektro-
nen in kiinstlich hergestellten Halbleiter-Nanostrukturen konnen diese effektiv von ihrer
Umgebung, insbesondere von Gitterschwingungen, entkoppelt und dadurch ein schnel-
ler Verlust der Kohérenzeigenschaften vorgebeugt werden [BGDT09][LD98]. Alternative
Ansitze zur Realisierung solcher Qubits machen sich die makroskopischen Kohérenzeigen-
schaften von supraleitenden Kreisen (Josephson Strukturen) [SSH97] beziehungsweise die
Kohérenzeigenschaften von kalten Atomen [THLT95] [MMK™95] oder Ionen [CZ95] zu
Nutze. Um diese neuen Konzepte skalierbar sowie praktikabel umzusetzen, ist jedoch aus
Griinden der technologischen Realisierbarkeit sowie der Miniaturisierung und des Bauteil-

betriebs bei angemessenen Temperaturen ein halbleiterbasiertes System zu bervorzugen.
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Parallel zu der rasanten Entwicklung der Computertechnologie wurden auch in der Da-
teniibertragungstechnologie enorme Fortschritte erzielt. Dies manifestiert sich vor allem
in der Entwicklung des Internets sowie des internationalen Datentransfers. Die Anzahl der
Hosts, also der Computer, die einen Internetsurfer zur Verfiigung stellen, stieg seit den
frithen 1980er Jahren bis heute nahezu exponentiell: Heutzutage haben circa 75 % der
deutschen Haushalte Zugang zum Internet [Mag09]. Der rasante Austausch von Daten mit
Ubertragungsraten von mehreren 10 GBit/s bis hin zu 10 TBits/s [BMB11] wird heutzu-
tage mit Lichtpulsen iiber Glasfaserkabel realisiert, wobei als Lichtquellen typischerweise
mit Halbleiter-Laserdioden verwendet werden. Auch hier werden mit steigendem Daten-
transfer die Anforderungen an diese Bauteile immer gréfler, was in den letzten Jahren
neben einer starken Bauteilminiaturisierung auch eine Etablierung neuer Laserkonzepte
mit sich brachte. Ein genereller, inhdrenter Schwachpunkt des klassischen Datentransfer
ist die Abhorsicherheit. Ein sehr eleganter Ansatz zur abhorsicheren Dateniibertragung
sieht den Einsatz von einzelnen Lichtquanten vor (den sogenannten fliegenden Qubits),
in deren Polarisation die Information gespeichert wird. Dieses Konzept birgt eine theore-
tisch absolute Abhérsicherheit bei der Schliisseliibertragung in sich [SAB09] [BB84], und
wurde beispielsweise schon zu Demonstrationszwecken bei der Parlamentswahl 2007 in
der Schweiz eingesetzt [Mar07]. Hierbei wurden zur Generierung einzelner Photonen je-
doch stark abgeschichte Laserpulse verwendet, wodurch aufgrund der Emissionsstatistik
nicht davon ausgegangen werden kann, dass nach dem Abschwichen des Pulses mit hoher
Wahrscheinlichkeit nur ein einzelnes Photon pro Puls vorliegt. Ein Ansatz zur Generie-
rung einzelner Photonen auf Bedarf stellen nicht-klassische Lichtemitter dar [Shi07]. Sol-
che Emitter (wie zum Beispiel ein einzelnes Atom, oder ein angeregtes Elektron in einem
Halbleiter-Quantenpunkt (QP) [MKB*00]) senden bei entsprechender Filterung pro An-
regung nur ein einzelnes Lichtteilchen aus. Eine Umsetzungen von Einzelphotonenquellen
in Halbleitersystemen mittels Quantenpunkten birgt vor allem den grofien Vorteil in sich,
dass das System elektrisch angesteuert werden kann. Dies ist eine Grundvoraussetzung fiir
ein kompaktes und anwenderfreundliches Bauteil. Da die Emission von Halbleiterquan-
tenpunkten im Kristall nahezu ungerichtet stattfindet, miissen Ansétze zur Steigerung
der Effizienz der Einzelphotonenquellen gefunden werden. Hierbei spielen optische Halb-
leiterresonatoren eine wichtige Rolle, die sowohl eine gerichtete Emission garantieren, als
auch die Emissionsrate des Emitters selbst durch Licht-Materie-Wechselwirkungseffekte
steigern kénnen [BBGT02].

Die Zielsetzung dieser Arbeit ist es, die Eigenschaften von Halbleiterquantenpunkten
in optoelektronischen und optischen Systemen gezielt auszunutzen, um effiziente so-

wie prinzipiell skalierbare Einzelphotonenquellen herzustellen und zu untersuchen. Zum
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Einen wurden selbstorganisiert gewachsene Quantenpunkte zunéchst auf ihre morpholo-
gischen und optischen Eigenschaften optimiert und anschliefend in elektrisch gepump-
te Mikrotiirmchen integriert. Zum Anderen wurde das Konzept der Quantenpunkt-
Positionierung aufgegriffen, welches eine nanometergenaue Kontrolle iiber die Position
des Quantenpunktes im Halbleiter erst moglich macht. Die absolute Kontrolle iiber die
Position des Quantenemitters ermoglicht letztendlich eine skalierbare Integration einzelner
Quantenpunkte in Halbleiterresonatoren, um somit zum Beispiel hocheffiziente Einzelpho-

tonenquellen skalierbar herzustellen.
Vor diesem Hintergrund ist die Arbeit in sechs Teile gegliedert:

Zunichst sollen in Kapitel 2 die theoretischen Grundlagen von niederdimensionalen elek-
tronischen und optischen Halbleitersystemen dargestellt werden. Hierbei stehen vor al-
lem der elektronische Einschluss in Halbleiterquantenpunkten, der optische Einschluss in
Halbleiter-Mikroresonatoren sowie die Eigenschaften von Licht-Materie gekoppelten Sy-

stemen in Quantenpunkt-Mikroresonatoren im Vordergrund.

In Kapitel 3 werden die technologischen und experimentellen Techniken, die bei der Pro-
benherstellung und Charakterisierung angewendet wurden, beschrieben. Hervorzuheben
sei hierbei das epitaktische Wachstum von Halbleiterquantenpunkten sowohl auf unstruk-
turierten als auch auf lithographisch strukturierten Substraten mittels Molekularstrahl-
epitaxie sowie die Prozessierung von optisch und elektrisch gepumpten Quantenpunkt-

Mikroresonatoren.

Kapitel 4 befasst sich mit dem selbstorganisierten Wachstum von Indium-Arsenid (InAs)
Quantenpunkten auf planaren Substraten. Neben der systematischen Reduzierung der
Quantenpunktdichte fiir ein gezieltes Arbeiten auf der Einzelquantenpunkt-Ebene wur-

den auch die spektralen Emissionseigenschaften der Emitter optimiert.

In Kapitel 5 wird beschrieben, wie diese QPe in elektrisch gepumpte Mikrosiaulenreso-
natoren zunéchst intergriert und die resultierenden Bauteile anschliefend charakterisiert
wurden. Aufgrund eines optimierten Resonatordesigns konnten Einzelphotonenquellen mit

auBlerordentlich hohen Effizienzen bis zu 34 % im elektrischen Betrieb realisiert werden.

Das Kapitel 6 beinhaltet grundsétzliche Studien iiber das Wachstum positionierter Quan-
tenpunkte. Durch systematische Untersuchungen der Auswirkung von Wachstums- und
Strukturierungsparametern auf die Morphologie der Strukturen konnten QPe auf Loch-

gitter mit moderaten bis extrem langen (4 pm) Perioden verlédsslich positioniert werden.
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Ebenfalls wurden die optischen Eigenschaften dieser QPe untersucht und optimiert, da
gute Emissionseigenschaften der Quantenemitter die Grundvoraussetzung fiir deren An-

wendung in optischen Bauteilen darstellt.

In Kapitel 7 wird beschrieben, wie diese positionierten QPe in optische Mikroresona-
toren unterschiedlicher Geometrien (Photonische-Kristallresonatoren, Mikroscheibenre-
sonatoren und Mikrotiirmchen) integriert und fundamentale Untersuchungen der Licht-
Materie-Wechselwirkung in diesen gekoppelten Systemen durchgefiithrt wurden. Des Wei-
teren konnte eine Einzelphotonenquelle basierend auf einem einzelnen positionierten QP
in einem Mikrotiirmchen unter optischer Anregung demonstriert, sowie der elektrische Be-
trieb von gekoppelten Systemen aus positionierten QQPen und Mikrotiirmchenresonatoren

gezeigt werden.
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Kapitel 2
Theoretische Grundlagen

Im folgenden Kapitel sollen die zum Verstdndnis der Arbeit notwendigen theoretischen
Grundlagen dem Leser in kompakter Form dargelegt werden. Hierbei stehen neben all-
gemeinen Erklarungen zum Gallium-Arsenid (GaAs), Aluminium-Arsenid (AlAs) und
Indium-(Gallium)-Arsenid (In(Ga)As) basierten Materialsystem vor allem die Physik nie-
derdimensionaler elektronischer und photonischer Halbleiterstrukturen im Vordergrund.
Ebenfalls werden die Grundlagen der Licht-Materie-Kopplung in photonischen und elek-

tronischen Halbleiternanostrukturen zusammengefasst.

2.1 Das AlGalnAs Materialsystem

2.1.1 Die Kristallstruktur von GaAs, Al(Ga)As und In(Ga)As

Die Halbleiter GaAs, Al(Ga)As und InAs sind Verbindungshalbleiter, die sich aus Ele-
menten der dritten und der fiinften Hauptgruppe des Periodensystems zusammensetzen.
Neben dem Silizium-Materialsystem gehoren diese Verbindungshalbleiter zu den Materia-
lien, welche mit der hochsten Materialqualitdt und Prézision durch epitaktische Verfahren
hergestellt (gewachsen) werden kénnen. Sie kristallisieren in Form einer Zinkblendestruk-
tur, also in einem flachenzentrierten Kristallgitter mit zweiatomiger Basis [Iba02]. Abb. 2.1
zeigt ein Schema der Einheitszelle eines Kristalls. Die Gitterkonstante des Kristalls hangt
in erster Linie von der chemischen Zusammensetzung ab. So besitzen GaAs und AlGaAs
beispielsweise anndhernd die gleichen Gitterkonstanten von 5,6 A, wéahrenddessen InAs
mit einer um 7 % groBeren Gitterkonstante kristallisiert. Die Gitterkonstante des terndren
Verbindungshalbleiters GalnAs kann ndherungsweise in Abhéngigkeit der Indiumkonzen-

tration durch das Vergard’sche Gesetz

o

a=(5,65+0,40x) A (2.1)

ausgedriickt werden.
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Abbildung 2.1: Abbildung der GaAs-Einheitszelle. Das Material kristallisiert in Form einer
Zinkblendestruktur. Hierbei représentieren die braunen Kugeln die Elemen-
te der dritten Hauptgruppe (Ga, Al oder In), und die violetten Kugeln das
Gruppe-V-Element Arsen.

2.1.2 Elektronische Bandstruktur des Volumenhalbleiters

Bei der Bindung einzelner Atome der dritten und fiinften Hauptgruppe zu einem Halblei-
terkristall unterlaufen die Orbitale der Valenzelektronen einer sp*-Hybridisierung [Iba02].
Die Bindungsform der Atome im Kristall ist eine Mischform aus kovalenter und ioni-
scher Bindung. Durch ein Uberlappen der Valenzelektronenniveaus im periodischen Git-
ter entstehen aus den diskreten, atomaren Energieniveaus Energiebénder, also quasi-
kontinuierliche Bereiche der elektronischen Eigenenergien. Insbesondere zeichnen sich
Halbleiter dadurch aus, dass nahe des absoluten Temperaturnullpunktes das Valenzband
vollstdndig mit Ladungstrédgern besetzt ist und das Leitungsband, welches durch eine
Bandliicke der Groflenordnung von 1-3 eV vom Valenzband separiert ist, komplett entvol-
kert ist. Die Grofle der Bandliicke héngt in erster Linie von der Stochiometrie des Materials
ab und ist in Abb. 2.2 fiir die in dieser Arbeit diskutierten Kompositionshalbleiter auf-
getragen. Es fallt auf, dass beispielsweise AlAs mit ~ 2,1 eV bei Raumtemperatur eine
deutlich groflere Bandliicke als GaAs (=~ 1,4 eV bei Raumtemperatur) besitzt, InAs da-
gegen mit ~ 0,5 eV eine wesentlich geringere. Zudem héngt die Gréfle der Bandliicke Fg
stark von der Temperatur T ab und kann nach dem empirischen Gesetz von Varshni mit

Hilfe der materialspezifischen Parameter av und g angenéhert werden [Pol10]:

aT?
T+

Durch das ortsabhingige, periodische Potential der Ionenriimpfe im Halbleiterkristall rea-

Eq=FEy—

(2.2)

gieren die Ladungstriger, also die Elektronen im Leitungsband und die Defektelektronen
(in der restlichen Arbeit als 'Locher’ bezeichnet) im Valenzband anders als ungebundene

Ladungstréger auf ein elektrisches Feld. Das Verhalten léasst sich durch die Dispersions-
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Abbildung 2.2: Bandliicken von Verbindungshalbleitern der dritten und fiinften Hauptgruppe.
Die Bandliicken sind gegen die Gitterkonstanten der Halbleiter aufgetragen
(nach [VMRMOL1]).

relationen der Ladungstrager darstellen, also dem Zusammenhang zwischen Energie und
Wellenvektor k. Abb. 2.3 a) zeigt die Dispersion eines GaAs Volumenhalbleiter-Kristalls.
Es sei angemerkt, dass das Leitungsbandminimum sowie die Valenzbandmaxima um den
sogenannten I'-Punkt in der Regel durch Parabeln angenédhert werden. Auflerdem kénnen
den Ladungstrigern im Kristalll aufgrund der Form der Dispersion sogenannte effektive

Massen zugeordnet werden, welche nach

1 10%E(k)
mi;  h? OkOk;

ij

(2.3)

aus der Dispersion ermittelt werden kénnen [Iba02]. Vor allem aus der vereinfacht model-
lierten Dispersion von GaAs in Abb. 2.3 b) wird ersichtlich, dass die Masse der Locher
deutlich hoher als die der Elektronen ist. Auflerdem ist das Valenzband bei k=0 entar-
tet, wobei man zwischen den schweren Lochern mit leicht gekriimmter Dispersion (engl.:
heavy holes, HH) und den leichten Lochern mit starker gekriimmter Energiedispersion
(engl.: light holes, LH) unterscheidet. Zusétzlich existiert noch ein weiteres, mit SO’
bezeichnetes Loch-Energieband, welches iiber die Spin-Bahn-Wechselwirkung der Locher
energetisch abgespalten ist [VMRMO1].

2.2 Elektronische Eigenschaften niederdimensionaler

Halbleiterstrukturen

Reduziert man die Gréfle der Halbleiterstrukturen bis auf wenige Nanometer, so kon-
nen die fundamentalen Materialeigenschaften grundlegend verdndert werden. Hier soll
aufgezeigt werden, wie die Dimension eines Halbleiters die wichtigsten elektronischen Ei-
genschaften beeinflusst.
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Abbildung 2.3: a) Energie-Impuls-Dispersionsrelation von GaAs (nach [VMRMO1]). Das
Elektronenband ist durch die Bandliicke vom Schwer- und Leichtlochband (HH
und LH) getrennt. b) Parabolische Néherung der Béander um den I'-Punkt.
Bei niedrigeren Energien liegt das durch die Spin-Bahnkopplung abgespaltete
'SO’-Band.

2.2.1 Elektronische Zustandsdichte

Fiir das Versténdnis der elektronischen Vorgénge in niederdimensionalen Halbleiterstruk-
turen soll zunéchst der Begriff der elektronischen Zustandsdichte, also die Anzahl der

Energiezustéinde pro Energieeinheit, eingefiihrt werden:

_dn

D(E) = =

(2.4)

Im Volumenhalbleiter steigt die Zustandsdichte geméaf3 einer Wurzelfunktion mit der Ener-
gie. Wird nun der Festkorper in einer oder mehreren Dimensionen auf eine Abmessung

dhnlich der thermischen de Broglie-Wellenldnge A\pp = % ~ ﬁ reduziert (mit
Mef fRy

h und k; als Plancksches Wirkungsquantum und Boltzmannkonstante, m.ss als effekti-
ve Elektronen- oder Lochmasse), so dndert sich die Zustandsdichte drastisch (Abb. 2.4).
Im zweidimensionalen Grenzfall ist D(E) konstant. Bei eindimensionalen, drahtéhnlichen
Strukturen gehorcht sie einem D(E) ﬁ Zusammenhang. Wird das System in sémtliche
Raumrichtungen eingeschrinkt, wird sie diskret und gleicht einer Dirac’schen Deltafunk-

tion.
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Abbildung 2.4: Schema der elektronischen Zustandsdichte von Halbleitern verschiedener Di-
mensionen: a) Volumenmaterial: die Zustandsdichte folgt einer Wurzelfunkti-
on. b) Im zweidimensionalen System ist die elektronische Zustandsdichte stu-
fenweise konstant. ¢) Im eindimensionalen Quantendraht folgt die Zustands-
dichte der inversen Wurzelfunktion. d) Im nulldimensionalen System ist die
Zustandsdichte diskret.

2.2.2 Halbleiter Exzitonen und quantisierte Zustinde

Wird durch eine energetische Anregung des Halbleiters (beispielsweise durch Absorption
eines Photons) ein Elektron aus dem Valenzband ins Leitungsband angehoben, so entsteht
eine attraktive Wechselwirkung zwischen dem Elektron im Leitungsband und dem Loch
im Valenzband aufgrund ihrer gegensétzlichen Ladungen. Hierbei kann ein Quasiteilchen
entstehen, welches als Wannier-Mott-Exziton bezeichnet wird und prinzipiell ein gebunde-
nes Elektron-Loch-Paar darstellt, das iiber mehrere Gitterplétze delokalisiert ist [Kav07].
Aufgrund der deutlich geringeren effektiven Massen von Elektron und Loch im Halblei-
ter sowie der starken dielektrischen Abschirmung der Ladungen (ausgedriickt durch die
relative Dielektrizitdtskonstante €,) ist die exzitonische Bindungsenergie im Halbleiter-
Volumenmaterial (= 10 meV fir GaAs Volumenmaterial) circa drei GréSenordnungen

geringer als die Bindungsenergie von Elektron zu Proton im Wasserstoffatom [Kav07]. In

dregerh2

e eine mittlere

Analogie zum Bohr’schen Atommodell kann dem Exziton nach ag =
Ausbreitungslédnge, der sogenannte Bohr’sche Radius zugeordnet werden, welcher, dhnlich
der de Broglie-Wellenlénge fiir Elektronen und Locher im Halbleiter, eine wichtige Be-

zugsgrofle fiir Exzitonen darstellt und fiir GaAs circa 10 nm betragt.

Werden nun Ladungstréager im Halbleiter durch ein ortlich variierendes Potential in einer
oder mehreren rdumlichen Dimensionen lokalisiert, so ergeben sich auch durch Quantisie-
rungseffekte hervorgerufene neue Eigenenergien von Elektronen, Lochern und Exzitonen.
Eine mogliche Potentialvariation stellt beispielsweise eine GalnAs-Schicht mit einer Dicke
im Bereich des Exziton-Bohr-Radius dar (ein sogenannter Quantenfilm). Fiir Elektronen
im Leitungsband und Locher im Valenzband ist es energetisch giinstiger sich im Quan-

tenfilm aufzuhalten als in der umgebenden Barriere. Somit konnen die Ladungstréager in
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dieser Dimension lokalisiert werden. In Analogie zum Model des Potentialtopfes mit end-
lich hoher Barriere kommt es zu einer stark ausgepragten Abhéngigkeit der Elektron- und

Loch-Eigenenergien von der Quantenfilmdicke.

1,2
Elektronen |
—
< 10t
()
~
q) —
= - S: E1-HH1 P: E2-HH2
2
) 1
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Wachstumsrichtung (nm)

Abbildung 2.5: Berechnung der Bandstruktur sowie der Energie-Eigenwerte eines pyrami-
dalen Gag slngsAs-QPes mit einer Hohe von 2 nm und einer quadratischen
Grundfldche mit 25 nm Seitenléinge. Die Bandstruktur ist entlang der Wachs-
tumsrichtung aufgetragen und die erlaubten Ubergiinge zwischen Elektronen
und Schwerlochband (E1-HH1 und E2-HH2) durch Pfeile angedeutet.

In Halbleiter-QPen, die eine zentrale Rolle in dieser Arbeit spielen, konnen Ladungstrager
in allen drei Raumrichtungen eingeschlossen werden. Diese Strukturen bestehen beispiels-
weise aus InAs oder GalnAs, sind in einer GaAs Matrix eingebettet und haben in allen
Raumrichtungen Ausdehnungen von lediglich einigen Nanometern (also vergleichbar mit
dem Exziton-Bohr-Radius). Durch die daraus resultierende Diskretisierung der Energie-
niveaus in samtlichen Raumrichtungen ergeben sich in einem QP energetische Ubergiinge
zwischen den Leitungs- und Valenzband-Niveaus, deren Werte neben der Materialzusam-
mensetzung vor allem von den vertikalen und lateralen Abmessungen, aber auch von der
Form der Struktur abhdngen. Um die Bandstruktur des Systems und anschliefSend die
Energieniveaus der Elektronen und Locher in den QPen zu berechnen, wurde auf das
Programm Nextnano++ zuriickgegriffen. Die Software ist C++ basiert und kann iterativ
sowohl die Poissongleichung unter Beriicksichtigung von Verspannungseffekten als auch
die Schrodingergleichung von Mehrteilchensystemen in der niederdimensionalen Struktur
16sen [Birl0]. Abb. 2.5 zeigt eine berechnete Gag s5Ing s As QP-Struktur, wobei das Elektro-
nenband sowie das Schwer- und Leichtlochband entlang der Wachstumsrichtung graphisch
aufgetragen wurden. Fiir den hier dargestellten Fall wurde das Model eines Pyramiden-
stumpfes mit quadratischer Grundfliche (Seitenlénge 25 nm, Hohe 2 nm) angewandt.

Die erlaubten Uberginge zwischen Leitungs- und Valenzband sind mit Pfeilen angedeu-
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tet. Hierbei wird der Ubergang zwischen den beiden niedrigsten Energieniveaus (E1 und
HH1) typischerweise als Ubergang in der S-Schale, der Ubergang zwischen den jeweils
zweitniedrigsten Eigenenergien (E2 und HH2) als P-Schalen-Ubergang bezeichnet.

2.2.3 Spektrale Eigenschaften von Halbleiterquantenpunkten

Aufgrund der im vorigen Abschnitt beschriebenen Analogien zum Wasserstoffatom werden
QPe oftmals auch als kiinstliche Atome beszeichnet. Dartiber hinaus miissen die fermio-
nischen Komponenten eines QP-Exzitons (also das Elektron mit einem Eigendrehimpuls
oder Spin i% und das Schwerloch mit einem Drehimpuls i%) auch dem Pauli-Prinzip
gehorchen, aufgrund dessen die Grundzustinde maximal zweifach besetzt sein kénnen.
Mogliche Ladungstragerkonfigurationen des Grundzustandes sind in Abb. 2.6 dargestellt,
wobei die Elektronen durch den weiflen, die Lécher durch den schwarzen Pfeil reprasentiert
werden. Im Fall a) spricht man von einem Exziton, im Fall b) von einem Trion oder ei-
nem geladenen Exziton und im Fall ¢) vom Biexziton. Beim radiativen Zerfall des Trions
bleibt ein einzelner ungepaarter Ladungstriager im QP iibrig, wéhrend die Rekombina-
tion des Biexzitons in einer exzitonischen Besetzung des QPes resultiert. Aufgrund der
Coulomb- und Austauschwechselwirkung zwischen den Ladungstriagern liegen die Rekom-
binationsenergien der exzitonischen Konfigurationen bei leicht unterschiedlichen Energien
[RSP105]. Des Weiteren konnen weitere angeregte Zustinde im QP existieren, die, wie in
Kapitel 2.2.2 schon angedeutet, aufgrund der Analogie zur Schalenstruktur im Atommodel

ebenfalls als S-, P-, D-Zustidnde bezeichnet werden.

a X b) X- 9 XX

— R 4
] ] B!

Abbildung 2.6: Ladungstrigerkonfigurationen in der S-Schale eines QPes: Exziton (a), Trion
(b) und Biexziton (c).

2.2.4 Der Halbleiterquantenpunkt als Einzelphotonenemitter

Aufgrund der Bindungsenergie des Biexzitons im QP wird die energetische Entartung des
Grundzustandes aufgehoben. Deshalb konnen QPe als nichtklassische Lichtemitter oder

Einzelphotonenemitter eingesetzt werden [Mic03]. Eine Einzelphotonenquelle zeichnet sich
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dadurch aus, dass sie genau ein einzelnes Photon auf Bedarf emittieren kann. Dabei las-
sen sich die Emitter gut iiber den zeitlichen Ablauf des Photonenflusses charakterisieren:
Bei einem thermischen Emitter (zum Beispiel einer Glithbirne) gruppieren sich die emit-
tierten Photonen zeitlich (das sogenannte bunching), so dass die Wahrscheinlichkeite der
Detektion mehrerer Photonen in kurzen Zeitintervallen gesteigert ist. Bei einer kohérenten
Lichtquelle (zum Beispiel ein Laser) besteht dagegen keine zeitliche Korrelation zwischen
den emittierten Photonen. Im Gegensatz dazu ist die Wahrscheinlichkeit einer Detektion
mehrerer Photonen in einem kurzen Zeitintervall fiir fiir einen nichtklassischen Lichte-
mitter duflerst gering (das sogenannte antibunching). Das Zeitintervall wird sowohl durch
die Pump- als auch die Relaxationsrate des Lichtemitters bestimmt. Dieses Verhalten ist
darauf zuriickzufiihren, dass nach der Emission eines Lichtquants der Grundzustand im
Lichtemitter (z.B. das Exziton im Quantenpunkt) entvolkert ist, und somit kein zweites
Photon emittiert werden kann [Mic03]. Mathematisch ldsst sich das zeitliche Emissions-

verhalten einer Photonenquelle in der Korrelationsfunktion zweiter Ordnung ausdriicken:

@I+ 7))
(1))’

Hierbei bezeichnet man ¢® als Photonenautokorrelationsfunktion zweiter Ordnung: Sie

g?(r) = (2.5)

gibt die Wahrscheinlichkeit an, ein Photon zum Zeitpunkt 7 zu messen, unter der Voraus-
setzung, dass zum Zeitpunkt ¢ ebenfalls ein Photon detektiert wurde. I(t) beziehungsweise
I(t+7) sind die Intensitéten des Photonenflusses zum gegebenen Zeitpunkt. Fiir eine idea-
le Einzelphotonenquelle gilt demnach, dass der Wert von ¢ zum Zeitpunkt 7 = 0 gleich
Null ist. Tragen mehrere Emitter zu der Photonenquelle bei, so kann der ¢? (7 = 0) Wert
nach [Mic09] als

¢WT:m:1—l (2.6)

n
ausgedriickt werden, wobei n die Anzahl der Emitter darstellt. Ist der gemessene Wert
von ¢® (7 = 0) nun kleiner als 5, tragen somit nach Gleichung 2.6 im Mittel weniger als
zwei Emitter zur Emission bei und das System kann als Einzelphotonenquelle bezeichnet

werden.

2.2.5 Oszillatorstirke und homogene Linienbreite eines Quan-

tenpunktes

Um die Rekombinations- oder Absorptionswahrscheinlichkeit eines Exzitons im Halb-
leitervolumenmaterial oder in einer Halbleiternanostruktur auszudriicken, verwendet
man oft die Grofle der Osrzillatorstdrke. Diese héngt im Wesentlichen vom Dipol-

Matrixiibergangselement der Wellenfunktionen im Valenz- und Leitungsband und somit
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vom Uberlapp der Wellenfunktionen ab. Da Wannier-Mott-Exzitonen im Vergleich zu
Elektronen in Atomen stark im Halbleiterkristall delokalisiert sind, breiten sich ihre Wel-
lenfunktionen {iber viele Gitterpldtze im Kristall aus, wodurch eine Abhéngigkeit der
Ostzillatorstdrke vom rdumlichen Einschluss des Exzitons entsteht. Formal lésst sich die

Osrzillatorstérke eines Exzitons nach [Yam00] iiber folgende Gleichung ausdriicken

frosion = == | (e m1] )

mit mg als freier Elektronenmasse, dem Polarisationsvektor ¢, dem Ubergangsdipolmo-

2

(2.7)

ment p;, fiw als Ubergangsenergie des Exzitons und |(f| sowie |(i| als End- und An-
fangszustand des Ubergangs. Aus dem Ubergangsmatrixelement ist ersichtlich, dass die
Ostzillatorstdrke mit der Korrelation zwischen Elektron und Loch stark zusammenhéngt.
In Halbleiter-QPen beispielsweise, welche laterale Abmessungen von, oder grofler des
Exzitonen-Bohr-Radius aufweisen, kann man die Oszillatorstarke des lokalisierten Ex-
zitons in Nédherung iiber
2E, L*

fxop = T an (2.8)
ausdriicken [SSHT10]. Sie nimmt also mit der lateralen Ausdehnung des QPes zu. Gleich-
zeitig skaliert sie jedoch mit dem inversen Exziton-Bohr-Radius ap, welcher durch die
hohe exzitonische Bindungsenergie in Quantenfilmen oder QPen im Vergleich zum Volu-
menmaterial verringert ist. Die Grofle E, ist die Kane-Energie, welche in erster Linie von
der Materialkomposition abhéngt. Die Oszillatorstirke kann dariiberhinaus direkt mit der

mittleren Zerfallsrate I'g,y des Exzitonenzustands in Zusammenhang gebracht werden:

3

fxqp = %FRM (2.9)
Hierbei ist n,¢ der Brechungsindex des Materials, ¢ die Lichtgeschwindigkeit und ¢, die Di-
elektrizitatskonstante. Aufgrund der endlichen Zerfallszeit der Exzitonen (fiir einen InAs-
QP betrégt diese circa 1 ns [JSNT08]) erfihrt die Emissionslinie eine homogene Verbreite-
rung im peV-Bereich [BF02], welche iiber die Energie-Zeit-Unschéarferelation ausgedriickt

werden kann und als natiirliche Linienbreite bezeichnet wird:

h
=2
7 FRad

(2.10)

2.2.6 Optische Eigenschaften des Quantenpunktensembles

Da das Wachstum der in dieser Arbeit behandelten QPe beim epitaktischen Herstellungs-
prozess selbstorganisiert beziehungsweise nukleationsgesteuert im Stranski-Krastanov-

Modus (SK-Modus) ablduft, unterliegen die QPe Inhomogenitéten in ihrer Morphologie.
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Aufgrund der groflenabhéngigen Quantisierungsenergie resultiert dies in einer spektralen
Verschiebung der QP-Emissionslinien in der Groflenordung von mehreren 10 meV. Vor
allem entlang der Raumrichtung mit der geringsten Abmessung, ndmlich der Hohe des
QPes, manifestiert sich eine geringfiigige Fluktuation in einer starken Energieverschie-
bung. Das Photolumineszenzsignal eines QP-Ensembles unterliegt somit einer inhomoge-
nen Verbreiterung, da die Linien der individuellen QPe mit der morphologisch bedingten
Energieverschiebung der Emissionslinien iiberlagert sind. Dies soll anhand der Messun-
gen in Abb. 2.7 veranschaulicht werden. Wird lediglich ein einzelner QP untersucht (rote
Linie), manifestiert sich dessen Emission als diskrete Emissionslinie (geméf der, in Ka-
pitel 2.2.1 beschriebenen deltaférmigen Zustandsdichte). Wird jedoch eine Vielzahl von
QPen simultan untersucht (schwarze gestrichelte Linie), ergibt sich ein stark verbreitertes

Spektrum als Superposition der einzelnen Emissionslinien.

Energie (eV)
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Abbildung 2.7: Inhomogen verbreitertes Spektrum eines QP-Ensembles sowie die diskrete

Emissionslinie eines einzelnen QPes.

2.3 Photonische Halbleiterresonatoren

In diesem Kapitel soll aufgezeigt werden, wie das Lichtfeld ebenfalls in Halbleiterstruktu-
ren lokalisiert werden kann. Hierfiir wurden in dieser Arbeit Halbleitermikroresonatoren
verschiedener Geometrien verwendet, deren grundlegende Eigenschaften kurz erkléart wer-

den sollen.

2.3.1 Photonische Zustandsdichte

Die photonische Zustandsdichte ist das optische Pendant zur elektronischen Zustands-

dichte, welche in Kapitel 2.2.1 diskutiert wurde. Im Volumenmaterial (also in einem Halb-
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leiter mit einer Abmessung, die deutlich gréer als die Wellenldnge des Photons ist) nimmt
die Zustandsdichte geméfl dem Zusammenhang

1
Drnoton = 5 —5ev3 (C)3w2 (2.11)

quadratisch mit der Photonenfrequenz w zu. Wird die Lichtpropagation im Halbleiter in
eine Dimension eingeschréankt, beispielsweise durch den Einsatz von hochreflektierenden
Spiegeln, so besteht nur noch ein linearer Zusammenhang zwischen Zustandsdichte und
Frequenz:

Ditoton = Nom s (2.12)

2n(2)

Der Wert von N, hingt hierbei von der Anzahl der {iber die Lokalisierung quantisierten
Moden zwischen den beiden Spiegeln ab. Bei einer Lokalisierung des Lichtfeldes in alle
drei Raumrichtungen bilden sich analog zum QP auch im optischen Spektrum vollsténdig

quantisierte Moden aus.

2.3.2 Dielektrische Spiegel

Bringt man zwei Materialien unterschiedlicher optischer Brechungsindizes n (beispiels-
weise AlAs und GaAs) aufeinander, so wird ein Teil der Lichtwelle, welche den Kristall
durchdringt, an der Grenzfliche reflektiert. Zudem erfahrt die Lichtwelle an der Grenz-
fliiche vom Material mit kleinerem Brechungsindex n (hier AlAs, n ~ 2,9) zum Material
mit groferem Brechungsindex (hier GaAs, n &~ 3,6) einen Phasensprung von 180°. Bringt
man nun alternierende Schichten von AlAs und GaAs aufeinander, welche jeweils die
Braggbedingung
A

Dppr = ym (2.13)
erfiillen, so interferieren die reflektierten Lichtwellen in der Schichtstruktur konstruktiv
und das Reflexionsvermdégen des Systems kann iiber die Anzahl der Schichtfolgen enorm
gesteigert werden. Eine Abschitzung iiber die Reflektivitét eines solchen dielektrischen
Spiegels (oder Braggspiegels, engl.: Distributed Bragg reflector, DBR) in Abhéngigkeit der
Anzahl der AlAs/GaAs-Spiegelpaare kann bei senkrechtem Lichteinfall iiber die Formel
nach [YamO0]

e

T (2.14)

RMax -

abgeschétzt werden. Hierbei sind ng, ng, ny, no die Brechnungsindizes des Substrates, des

umgebenden Mediums (Luft, beziehungsweise Vakuum) und des Spiegelmaterials mit
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Abbildung 2.8: Berechnete Reflexionsspektren eines AlAs/GaAs-Braggspiegels bei unter-
schiedlich vielen Spiegelpaaren (SPen).

kleinerem oder groflerem Brechungsindex. Um die Reflektivitét eines Spiegelsystems in
einem breiten Energiebereich zu ermitteln, kann ein Transfermatrix-Formalismus heran-
gezogen werden (nach [Kav07]). Abb. 2.8 zeigt die berechneten Reflexionsspektren eines
GaAs/AlAs-Spiegelsystems mit variierender Spiegelzahl. Deutlich zu erkennen ist ein Ma-
ximum der Reflektivitdt um die Braggwellenldnge Ap,qq, umgeben von einem Bereich
hoher Reflektivitat der spektralen Breite Agioppband, Welcher vom Brechungsindexunter-

schied in den jeweiligen Spiegelschichten A,, abhéngt [YamO00]:

2)\Bragg An

7T7’Leff

AS’toppband = (215)

Dieser Bereich wird oft als das Stoppband des Spiegels bezeichnet. Der effektive Bre-
chungsindex n.ss kann fiir kleine Brechungsindexunterschiede A,, der Spiegelmaterialien
durch das arithmetische Mittel von n; und ny angenéhert werden. Des Weiteren zeigt
sich, dass die Reflektivitdt des Spiegelsystems um die Braggwellenlénge mit zunehmender
Spiegelanzahl schnell gegen 1 konvergiert. So steigt die Reflektivitdt von circa 0,829 fiir
5 Spiegelpaare auf theoretisch 0,9991 fiir 20 Spiegelpaare. Bei sehr hohen Reflektivitéaten
ist der maximale Wert der Reflektivitéit letztendlich durch Absorptionsverluste im Spiegel

begrenzt.
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2.3.3 Mikrosaulenresonatoren

Wellenldnge (nm)
1100 1050 1000 950 900 850

a) 14F 4 b

1,0+
0,8F
0,6 F

041

E? (normiert)

Brechungsindex n
Reflektivitat

0,2

0,0

-3 2 -1 0 1 2 3 1,1 1,2 1,3 1,4 1,5
Position (um) Energie (eV)

Abbildung 2.9: a) Skizze des Brechungsindexverlaufs in einer GaAs/AlAs-Spiegelstruktur
mit einer GaAs-Kavitéit. Das korrespondierende elektrische Feld findet sein
Maxium im Zentrum der Kavitit, sowie jeweils an der ersten Grenzfliche
zum Braggspiegel. b) Berechnetes Reflexionsspektrum eines Braggspiegels
mit 16/20 Spiegelpaaren im oberen/unteren DBR und einer \-dicken GaAs-
Kavitét.

Um Licht in einem Halbleiterkristall auf ein moglichst kleines Volumen zu lokalisieren,
werden Mikroresonatoren herangezogen. Ein sehr praktisches System stellen auf Bragg-
spiegeln basierte Strukturen dar. Typischerweise wird hierbei, wie anhand des Brechungs-
indexverlaufs in Abb. 2.9 a) dargestellt ist, eine Kavitit (also eine Halbleiterschicht) der
Dicke N % zwischen zwei Braggspiegeln zentriert. Diese Kavitét stellt eine Defektschicht
im Halbleitersystem dar, in welcher das Licht eingefangen werden kann. Daraus resultie-
rend bildet sich eine Feldverteilung aus, wie sie in Abb. 2.9 a) entlang der Wachstumsrich-
tung eindimensional dargestellt ist. Das elektromagnetische Lichtfeld ist insbesondere im
Zentrum der Kavitat sowie auf den ersten beiden Grenzflachen zu den Braggspiegeln ma-
ximal und féllt exponentiell mit der charakteristischen Eindringtiefe in den Braggspiegeln
ab. Besonders deutlich wird der Einfluss der Kavitdt im berechneten Reflexionsspektrum
einer Struktur mit 16 beziehungsweise 20 Spiegelpaaren oberhalb und unterhalb der Ka-
vitdt (Abb. 2.9 b). Im spektralen Bereich der Resonanz bildet sich ein scharfer Einbruch
der Reflektivitéit aus (bei 950 nm im Zentrum des Stoppbandes), dessen Halbwertsbreite
ein Maf fiir die Auskopplungsrate eines Photons aus dem System ist. Der Quotient von
Halbwertsbreite der Resonanz A\, AE und Braggwellenlénge oder -Energie Apyag9, £Bragg
wird als Q-Faktor der Struktur bezeichnet:
0- ABragg  EBragg  Tphotont

AN  AE & (2.16)
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Er beschreibt das Vermogen eines Resonators, ein Lichtteilchen zeitlich zu ,speichern®.
Hierbei steht der Wert von Tppet0n fiir die mittlere Lebenszeit eines Photons im Resonator.
Soll das Lichtfeld auch lateral eingeschlossen werden, so konnen beispielsweise Mikro-
sdulen mit lithographischen Techniken in die zunéchst planare Halbleiterschichtstruktur
definiert werden. In dieser Arbeit wurden vor allem Sédulen zylindrischer Geometrie unter-
sucht, welche, wie in der rasterelektronenmikroskopischen (REM-) Aufnahme in Abb. 2.10
dargestellt ist, in den Halbleiter geédtzt wurden. Mikroresonatoren dieser Geometrie ver-
einen die Moglichkeit, das elektromagnetische Lichtfeld aufgrund ihres hohen Q-Faktors
fiir eine relativ lange Zeitdauer auf einen ortlich stark begrenzten Raum zu lokalisie-
ren. Hiermit wird auch die zweite, neben dem Q-Faktor wichtige Bezugsgrdéfe fiir einen
Halbleiterresonator plausibel: Das sogenannte Modenvolumen, welches in erster Linie mit
dem geometrischen Volumen der Kavitit skaliert und im speziellen nach [BES*07] durch
folgendes Volumenintegral in Abhéngigkeit der elektrischen Feldstirke E(r) sowie der

Dielektrizitdtskonstante €(r) ausgedriickt werden kann:

$e(r)|E(r)|?aV
€maz (T)| Emaz ()]

In Mikrotiirmchenresonatoren wird das Licht in lateraler Richtung durch die Wellenlei-

Virod = (2.17)

tergeometrie und den hohen Brechungsindexkontrast von Halbleiter zu Luft gefiihrt und
in vertikaler Richtung durch die Braggspiegel am Austreten aus der Struktur gehindert.
Als Resultat bilden sich neben einem Kontinuum an Leckmoden scharfe optische Reso-
nanzen im System aus, deren energetische Lage stark vom Durchmesser des Tiirmchens
abhéngt. Mathematisch lassen sich die Moden im Wellenleiter durch die Eigenfunktionen
der Helmholtzgleichung, welche das optische Pendant der Schrodingergleichung darstellt,

beschreiben:

(A +E*n®)E; =0 (2.18)

k ist hier die Wellenzahl der Lichtpropagation im System und n der effektive Brechungsin-
dex der Struktur. Um das Eigenwertproblem fiir die Transversalkomponenten des elektri-
schen Feldes (die sogenannten TE-Moden) Ey zu behandeln, ist es sinnvoll eine Variablen-
separation vorzunehmen: Ey(z, r,¢) = E(2)E(r)E(¢)e. Entlang der Wachstumsrichtung
wird die Resonanzenergie des planaren Resonators durch die Braggbedingung der Spie-

hxc

gel vorgegeben (E = ). Falls die Schichtdicken der Braggbedingung angepasst sind,

ABragg
beschreibt das elektrisihe Feld eine stehende Welle mit einem Maximum in der Mitte
der Kavitét, welche in die Spiegel abféllt (Abb. 2.9 a). Der azimutale Anteil des Feldes
E, kann durch die Symmetrie des Systems zu E(¢) = cos(l¢) angegeben werden. Nach
der Separation des Azimutalteils sowie des Feldanteils in Wachstumsrichtung liegt ein

zylindersymmetrisches Problem in lateraler Richtung vor, welches durch den separierten
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Radialteil der Helmholtzgleichung beschrieben wird:

2 2

rQaigT) + ragfjﬂ) — % + [(k*n? — k%mgg)rQ ~PPE(r)=0 (2.19)
In dieser Differentialgleichung ist [ eine ganze Zahl und kg, .49 der Wellenvektor der Bragg-
wellenlinge im Halbleitermaterial. Durch die Substitution (k*n* — k%,,,,)r = 7 wird die
Differentialgleichung 2.19 in die sogenannte Bessel’sche Differentialgleichung umgewan-

delt, mit den Besselfunktionen l-ter Ordnung als Losung:

E(r) = Ji(F) (2.20)

Um die Energieeigenwerte des Systems zu bestimmen, muss man die Randbedingung der

Wellenausbreitung betrachten:

E(R) = Ji(r = R) = 0 (2.21)

Dies ist gleichbedeutend damit, dass die Transversalkomponente des elektrischen Feldes
an der AuBenwand des Tiirmchens (also bei r=R, mit R als Tiirmchenradius) komplett
verschwindet. Diese Annahme stellt eine Ndherung des Systems dar, jedoch ist sie unter

Beriicksichtigung

e des sehr grofien Brechungsindexunterschiedes von Tiirmchen (n &~ 3,5-3,6) zum um-

gebendem Medium (Vakuum mit n ~ 1), sowie

e der Dimension des Tiirmchens (die Wellenldnge im Material % ist deutlich kleiner

als der Durchmesser des Tiirmchens)

durchaus gerechtfertigt. Aufgrund der Annahmen erhélt man das Randwertproblem:

2012 __ 1.2
k n kBragg

R = Xy (2.22)
Hierbei ist x,; die n-te Nullstelle der [-ten Besselfunktion. Das Auflésen nach der Wellen-
zahl k£ und die Umrechnung in Energieeinheiten liefert schliellich folgenden Zusammen-

hang zwischen der Eigenenergie einer Resonatormode F,, und der lateralen (gegeben durch

den Radius R) sowie der vertikalen Dimension (impliziert durch Ep,qy) der Struktur:

h%c? X2 l

_ 2 n,
E - \/EBragg + ?ﬁ (223)
Um die Energieeigenwerte sowie das elektrische Feld innerhalb des Tiirmchens préziser
zu berechnen, muss ein endlicher Uberlapp der optischen Mode mit dem Bereich aufler-
halb des Tiirmchens beriicksichtigt werden. Zur numerischen Losung des entstehenden

Problems wurde im Laufe der Arbeit ein Verfahren nach [Kav07] angewandt. Ein somit
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berechnetes Intensitétsprofil der Grundmode eines Mikrotiirmchens mit einem Durchmes-
ser von 2 pum ist in Abb. 2.10 b) dargestellt.

4001

Y
>
1=

—

Intensitat (b.E.)

=)
S
—T

1 0,5 0 05 1
Radiale Richtung (um)

Abbildung 2.10: a) REM-Aufnahme eines Mikroresonatortiirmchens. b) Berechnetes laterales
Intensitdtsprofil der Grundmode eines Mikrotiirmchens mit einem Durchmes-

ser von 2 pm.

2.3.4 Mikroscheibenresonatoren

Eine weitere Geometrie, welche oft zur Realisierung von Halbleitermikroresonatoren her-
angezogen wird, sind die sogenannten Mikroscheibenresonatoren (engl.: Microdisks, MDs)
(siche Abb. 2.11). Ahnlich wie die Mikrotiirmchen stellen Mikroscheiben ebenfalls gute
Kandidaten dar, um sehr hohe Q-Faktoren mit sogar noch kleineren Modenvolumina im
Vergleich zu Mikrotiirmchen zu kombinieren. In einer vereinfachten Sichtweise kann die
Funktionsweise der Mikroscheibe folgendermaflen aufgezeigt werden: das Licht wird in
vertikaler Richtung &hnlich wie in einem Schichtwellenleiter gefiihrt. Lateral, also in der
Scheibenebene, kann nun das Lichtfeld entlang des Scheibenrandes propagieren. Durch
Totalreflexion im Inneren wird das Lichtfeld am Austreten aus der Mikroscheibe gehin-
dert, so dass sehr hohe Photonenlebensdauern realisiert werden kénnen. In Anlehnung an
akustische Felder, welche sich in &hnlicher Art und Weise in der halbkreisformigen Kuppel
der Londoner St. Paul’s Cathedral ausbreiten und dabei ein fliisterndes Gerdusch nahe
der Wand verursachen, werden auch die Moden im Mikroscheibenresonator als "'whispering
gallery modes’ (kurz: WGM) bezeichnet [Kav07]. Zur mathematischen Analyse der WGMs
soll zunéichst das System in der vertikalen z-Richtung betrachtet werden: Hier liegt ein
Schichtwellenleiter mit einer Dicke von circa 200 nm und einem Brechungsindex von circa
3,6 (GaAs) vor. Zur Berechnung der Modenenergien in einem Schichtwellenleiter kann
man die Helmholtzgleichung (2.18) mit gegebenen Randbedingungen fiir die transversal-
elektrische (TE) und -magnetische (TM) Mode in kartesischen Koordinaten 16sen und

einen effektiven Brechungsindex n.; ermitteln. n.s¢ beschreibt die Lichtausbreitung mit
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der Wellenzahl k£ im Schichtwellenleiter fiir einen bestimmten Wert von k. :

k., =

k

Der effektive Brechungsindex n.s¢ héingt von der Energie des optischen Feldes sowie von
der Dicke des Schichtwellenleiters ab und unterscheidet sich fiir TE- und TM-Moden.

Abbildung 2.11: REM-Aufnahme eines Mikroscheibenresonators.

Um die Propagation der Moden in solch einem System zu berechnen, kann n&herungs-
weise die Helmholtzgleichung iiber eine Separationsansatz in der Scheibenebene geldst
werden, und auf ein zweidimensionales Problem reduziert werden. Auch hier soll aus
Symmetriegriinden wieder auf die Polarkoordinaten ®,r zuriickgegriffen werden. Fiir die
Wellenfunktion bietet sich folgender Ansatz an, der den Radialteil vom Azimutalanteil

separiert:

U(r,0) = R(r)O(6) (2.25)

Setzt man diesen Ansatz in die Helmholtzgleichung ein, kann man diese in die beiden

partiellen Differentialgleichungen fiir den Radialteil

L O*R(r) OR(r)

2 92 2
52 + 7 o + [k*r* = Z7]R(r) =0 (2.26)
und den Azimutalteil
rel)
0z Z°0(0) =0 (2.27)

separieren. Die Azimutalgleichung wird typischerweise durch die Funktion ©(f) = e%?

mit Z als Quantenzahl gelost. In der Gleichung 2.26 beschriebt k& = @ die Propaga-
tionskonstante in der TE- oder TM-Mode. Analog zur Gleichung 2.19 lésst sich auch 2.26
durch Besselfunktionen 16sen, und somit lauten die Eigenfunktionen des zweidimensiona-

len Systems:

U(r,0) = J, (W) ¢ 28, (2.28)
C
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Nimmt man nun an, dass das Lichtfeld durch Totalreflexion am Austreten aus der Scheibe
gehindert wird, so ergibt sich folgende Randbedingung, welche ein Abklingen des Feldes

am Rand der Scheibe voraussetzt:
U(R,0)=0 (2.29)
Durch diese Bedingung lassen sich die Energieeigenwerte der WGMs durch

n
. xzC
WM,n

= 2.30
nerrR (2.30)

anndhern, mit x% als n-ter Nullstelle der Besselfunktion .J.

2.3.5 Photonische Kristallresonatoren

Abbildung 2.12: a) Vertikale REM-Aufnahmen eines photonischen Kristallresonators.
b) REM-Aufnahme einer gespalteten Probe.

Als photonische Kristalle werden Strukturen bezeichnet, welche durch eine periodische
Modulation des optischen Brechungsindexes das Lichtfeld an seiner freien Ausbreitung
hindern. Basierend auf photonischen Kristallen kénnen verlustarme optische Wellenleiter,
hochreflektierende Spiegel aber auch Halbleiter-Mikroresonatoren kleinster Modenvolu-
mina und sehr hoher Q-Faktoren verwirklicht werden [Nod06]. Durch die Modulation
des Brechungsindex des Halbleitermaterials, welche gewohnlich durch das Atzen eines
Lochgitters mit Dimensionen vergleichbar der Lichtwellenlinge im Halbleiter realisiert
wird, kann kiinstlich eine photonische Bandliicke erzeugt werden, in deren Bereich eine
Lichtausbreitung nicht erlaubt ist. Durch technologisch aufwendige Methoden ist es be-
reits gelungen, dies in einem Halbleiterkristall in allen drei Raumrichtungen zu realisieren
[TIGT11][AGNT08], wodurch Photonen einer spezifischen Wellenlinge quasi im Kristall
yeingefroren® werden konnen. Der Vorteil dieser Strukturen im Vergleich zu Mikroscheiben
oder Mikrotiirmchen liegt darin, dass in solch einem System neben den optischen Resonan-
zen im Idealfall keine Leckmoden auftreten. Aufgrund des hohen Prozessaufwandes werden
fiir Experimente und Bauteile in der Halbleiterquantenoptik oft zweidimensionale photo-
nische Kristallresonatoren (PK-Resonatoren) herangezogen. Hier wird die optische Mode

in vertikaler Richtung durch einen freistehenden GaAs-Wellenleiter gefiihrt (analog zu



32

den Mikroscheibenresonatoren) und lateral durch die photonische Bandliicke an der Pro-
pagation in den Halbleiter gehindert. Die sogenannte L3-Resonatorgeometrie, in der drei
Lochfehlstellen die Kavitét im photonischen Kristall bilden (siche Abb. 2.12 a), vereinigt
insbesondere sehr hohe Q-Faktoren mit kleinen Modenvolumina [KGK*06]. Abb. 2.12 b)
zeigt eine REM-Aufnahme eines PK-Resonators, welcher nach dem Prozess gespalten
wurde, um den Aufbau zu visualisieren. Deutlich zu sehen ist die freistehende Membran
sowie die lithographisch definierte Lochstruktur, welche eine periodische Variation des

Brechnungsindex in der Schichtstruktur darstellt und somit das Licht lateral ,,einfangen’

kann.

2.4 Licht-Materie-Wechselwirkung in spektral ge-

koppelten Quantenpunkt-Mikroresonatoren

Werden Lichtemitter wie z.B. QPe oder Quantenfilme in Mikro- oder Nanoresonatoren
integriert, so konnen deren Emissionseigenschaften durch die drastisch verdnderte opti-
sche Zustandsdichte im Resonatorsystem grundlegend beeinflusst werden. Dies kann von
einer stark gesteigerten oder unterdriickten Emissionsrate des Emitters in Resonanz mit
einer optischen Mode (der Purcell-Effekt) bis hin zu einer Hybridisierung der exzitoni-
schen mit den photonischen Moden reichen (hierbei spricht man von starker Kopplung
oder von Exziton-Polaritonen) [Kav07][Ger03]. Die beiden Regime sollen im Folgenden

anhand gekoppelter QP-Mikroresonatoren diskutiert werden.

Ein spektral gekoppeltes System aus Quantenemitter und photonischer Kavitét 1asst sich
auf verschiedene Arten mathematisch beschreiben, beispielsweise stark vereinfacht durch
zwei gekoppelte harmonische Oszillatoren oder in einem vollsténdig quantenmechanischen
Formalismus. Spielen dissipative Prozesse (also die Ddmpfung im System, hervorgerufen
durch Photonenauskopplung aus dem Resonator oder durch die Dekohédrenz des Emit-
ters) eine untergeordnete Rolle, so kann das System Rabi-Oszillationen vollziehen: Hierbei
wird der Emitter iiber eine Anregung (beispielsweise einen Laserpuls) in seinen angereg-
ten Zustand |e) versetzt. Anschliefend emittiert dieser spontan ein Photon, welches nun
im Resonator gespeichert ist. Dieses Photon kann dann vom Emitter, der sich in seinem
Grundzustand |g) befindet, reabsorbiert werden und ihn somit wieder in seinen ange-
regten Zustand versetzen. Dieser Prozess wiederholt sich solange, bis Dissipation zum
Verlust des Photons fiihrt. Der vollzogene Oszillation kann die Rabifrequenz €2 oder die

Wechselwirkungsstérke g zugeordnet werden:

g =hQ = |dE(r)| (2.31)
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Hierbei sind d das Dipolmoment des Emitters und E(r) das elektrische Feld am Ort
r im Resonator. Unter der Voraussetzung, dass sich der Emitter im Feldmaximum des
Resonators befindet, kann man die Wechelwirkungsstérke iiber die Oszillatorstéirke f und
das Modenvolumen V' des Resonators ausdriicken [APG99]:

e2f

_ 2.32
4de,egmV ( )

g:

mit e als Elementarladung, €, und ¢, als relative und Vakuum-Dielektrizitdtskonstante und
m als Ruhemasse des Elektrons. Unter Vernachléssigung dissipativer Prozesse kann das ge-
koppelte System quantenmechanisch durch den Jaynes-Cummings-Hamiltonoperator be-

schrieben werden:

H = Hep + Hegy + Hpol (2.33)

Der Term ]:Iex beschreibt hierbei die Energie des ungekoppelten Emitters, der Term ﬁcm,
die ,leere” Kavitit und ﬁpol die Licht-Materie-Wechselwirkung. In ausgeschriebener Form
lautet dieser Anteil [APG99]:

Hyo = ihQ(6_a" — 6,a) (2.34)

Hierbei bezeichnet man &_ und 6, als Pseudospin-Operatoren und a' sowie @ sind
Photonen-Vernichtungs- und Erzeugungsoperatoren. Dieser Ausdruck koppelt die pho-
tonischen mit den exzitonischen Anregungen des Systems |g,n + 1) (Emitter im Grund-
zustand, n + 1 Photonen im Resonator) und |e,n) (Emitter im angeregten Zustand, n
Photonen im Resonator). Abhéngig von der Anzahl der Photonen in der Kavitét erhélt
man die Eigenzustinde des Hamiltonoperators, welche durch die Energie 2A2v/n + 1 von-
einander separiert sind. Unter Betrachtung der dissipativen Prozesse miissen dem Emitter
sowie dem Resonator endliche Linienbreiten aufgrund der limitierten Lebensdauern zu-
geordnet werden. Die energetischen Eigenzustidnde des ersten Dubletts (die sogenannte
Rabi-Aufspaltung) des Hamiltonoperators in Gleichung 2.34 spalten demnach mit der

Energie

hQ = \/92 - W (2.35)

auf [Ger03]. In einem gekoppelten QP-Resonatorsystem kann normalerweise angenommen
werden, dass 7, im Vergleich zu 7. vernachléssighar ist, womit sich durch Nullsetzen des
Arguments der Wurzel in Gleichung 2.35 folgender Grenzfall fiir das Auftreten der Rabi-
Aufspaltung ergibt:

g> = (2.36)
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Der Q-Faktor des Resonators (Q %) und die Wechselwirkungsstérke (g o< \/; ) miissen
demnach simultan optimiert werden, um eine ausgeprigte Rabi-Aufspaltung zu beobach-

ten.

Uberwiegen die dissipativen Prozesse im gekoppelten System, so wird das Argument in
der Wurzelfunktion in Gleichung 2.35 kleiner Null und die starke Kopplung geht verloren.
Das Photon verlédsst somit den Resonator, bevor eine Reabsorption im Emitter stattfin-
den kann. Dennoch werden die Emissionseigenschaften des Emitters durch das diskrete
Modenspektrum des Resonators auch in diesem Regime grundlegend beeinflusst. So kann
die Zerfallsdauer des Emitters in Resonanz, im Vergleich zur Rekombination im homoge-
nen Medium, deutlich verkiirzt werden. Dies ergibt sich direkt aus Fermis Goldener Regel,
welche die Rate eines Dipoliibergangs % mit der photonischen Zustandsdichte D ppot0, und

dem Dipoliibergangselement (|dE (r)|2> ins Verhéltnis setzt:

1 27
— = = Dppoton {|dE(r)|*) (2.37)
T h
Vergleicht man nun die Raten der spontanen Emission des Dipols in ein diskretes Moden-
spektrum einer Kavitdt mit der Emission in ein homogenes Medium, so erhélt man nach

[Ger03):

Tfrei 3@(%)3 > |df(7ﬂ)|2 % Aw%(av

Traw A2V \d]Q Ywy — Wiaw)? + Awk .

(2.38)

Dieser Ausdruck zeigt auch, dass fiir eine optimale Steigerung der spontanen Emissionsrate
der Emitter sowohl in spektraler Resonanz mit der Kavitét als auch im Feldmaximum (also
in ortlicher Resonanz) lokalisiert sein sollte. Sind beide Bedingungen erfiillt, erhdlt man
den Purcell-Faktor Fp der Mikrokavitét:
Ac\3

Fp = Z@ - 32275;;/) (2.39)
Um den Purcell-Faktor eines QP-Resonatorsystems experimentell zu ermitteln, gibt es
mehrere Moglichkeiten, welche in [MMAT09] vergleichend diskutiert werden. Eine Mog-

lichkeit ist das direkte Messen der Zerfallszeit des QP-Exzitons in Resonanz 74, sowie

weit verstimmt von der Resonanz 7f..,. Unter Annahme, dass 7y, gleich der Zerfalls-
zeit des QP-Exzitons im Volumenmaterial ist, kann aus dem Verhéltnis der Zerfallszeiten
der reelle Purcell-Faktor des Systems bestimmt werden. Jedoch wurde beispielsweise in
[ASST10] und [JSNT08] gezeigt, dass auch im Volumenmaterial aufgrund der Grenzfliche
von Halbleiter zu Luft die Zerfallsraten durch die dielektrische Umgebung beeinflusst wer-
den konnen. Des Weiteren setzt sich die gemessene Zerfallsrate aus strahlenden und nicht-

strahlenden Rekombinationsprozessen zusammen, wobei durch das modifizierte optische
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Modenspektrum nur die radiativen Prozesse beeinflusst werden. Fiir qualitativ hochwerti-
ge Quantenemitter iiberwiegen in der Regel die strahlenden Rekombinationsmechanismen
deutlich, wodurch diese Methode zur Bestimmung des Purcell-Faktors gerechtfertigt ist.
Alternativ kann der Purcell-Faktor auch in zeitintegrierten Experimenten ermittelt wer-
den, ndmlich durch Messung der gesteigerten Intensitdt der QP-Emission in Resonanz
mit der Kavitdtsmode. Wird der Emitter mit moderaten Anregungsleistungen unterhalb
der, durch die Exzitonen-Lebensdauer bedingten, Intensitétssiattigung gepumpt, so kann
im Resonanzfall eine deutlich gesteigerte integrierte Intensitdat des QPes ermittelt werden.
Diese Intensitétssteigerung findet aufgrund einer Umordung der QP-Emission in den Wel-
lenleiter des Resonators statt (also nicht direkt durch eine Steigerung der Emissionsrate
des Emitters), und ist proportional zum Anteil der spontanen Emission des Emitters, der
in die Mode emittiert wird. In Abhéngigkeit von der spektralen Verstimmung von QP und
Resonator A sowie der Linienbreite der Kavitit dwecg, ergibt sich jedoch ein direkter Zu-
sammenhang zwischen der integrierten Intensitét der QP-Emission und dem experimentell
ermittelten Purcell-Faktor Fg,:
Fes
Ix = F€x+(1+54#) (2.40)

Wav
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Kapitel 3

Wachstum und Prozessierung von
niederdimensionalen
Halbleiterstrukturen: Technologische

und theoretische Grundlagen

Im folgendem Kapitel sollen die Grundlagen sowohl der Probenherstellung mittels Mole-
kularstrahlepitaxie (engl.: molecular beam epitaxy, MBE), als auch der Bauteilprozessie-
rung dargelegt werden. Molekularstrahlepitaxie bezeichnet ein Herstellungsverfahren von
Halbleiterstrukturen im Ultrahochvakuum, welches neben der Abscheidung von Schichten
mit nanometer-genauer Kontrolle der Dicke auch ein weitestgehend defektfreies Wachs-
tum ermoglicht. Durch eine Kombination aus hochauflésender Lithographie und diversen
Atztechniken kénnen photonische Resonatoren in die entsprechenden Halbleiterschichten

prozessiert werden.

3.1 Molekularstrahlepitaxie

Die im Rahmen der Arbeit untersuchten Proben wurden mit einer Feststoffquellen-
Molekularstrahlepitaxieanlage hergestellt, die in Abb. 3.1 dargestellt ist. Als Moleku-
larstrahlepitaxie bezeichnet man eine Abscheidetechnik von Halbleiterschichten, die im
Ultrahochvakuum, also bei einem Druck im Bereich von 107 bis 107'° mbar, durchge-
fithrt wird und deshalb hohe Anspriiche an die apparative Ausstattung stellt. Aufgrund
des extrem niedrigen Hintergrunddruckes wahrend des Kristallwachstums kann ein un-
gewollter Einbau von Fremdatomen in den Halbleiterkristall nahezu komplett verhin-
dert und somit die Kristallqualitdt optimiert werden. Andere Epitaxieverfahren, wie etwa

die metallorganische Gasphasenepitaxie (kurz: MOCVD, von engl.: metal organic chemi-
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Abbildung 3.1: Foto der MBE-Anlage, welche zur Probenherstellung genutzt wurde.

cal vapor deposition) werden bei hoherem Hintergrunddruck durchgefiihrt. Bei solchen
Epitaxietechniken wird das Wachstum generell bei deutlich hoheren Raten vollzogen, was
zwar den Durchsatz steigert, jedoch Probleme bei einer exakten Kontrolle iiber die ab-
geschiedenen Schichtdicken mit Nanometergenauigkeit hervorruft [SLB03]. Die in dieser
Arbeit zur Probenherstellung verwendete MBE-Anlage besteht aus zwei separaten Kam-
mern, welche jeweils durch ein unabhéngiges Pumpensystem evakuiert werden konnen.
Die kleinere der beiden Kammern ist die Ladekammer der Epitaxieanlage, in welche die
unbewachsenen GaAs-Substrate eingeschleust werden. Diese Kammer wird in der Re-
gel mit einer Turbomolekularpumpe in wenigen Stunden bis in einen Druckbereich von
wenigen 10™® mbar evakuiert. AnschlieBend kénnen die unbewachsenen GaAs-Substrate
in der Ladekammer thermisch bei einer Temperatur von circa 400 °C von eventuellen
Verunreinigungen, Wasser oder Arsen-Oxiden befreit werden. Alternativ kénnen die ein-
geschleusten Proben mit Hilfe einer Crackerzelle fiir aktivierten atomaren Wasserstoff
von Gallium-Oxiden und organischen Resten gereinigt werden. Nach der Reinigung der
Substrate werden diese mit einer magnetgelagerten Transferstange in die Hauptkammer
geschleust, welche durch ein Ventil von der Ladekammer getrennt ist. Die Hauptkammer
wird mit Hilfe einer lonengetter-Pumpe sowie eines stickstoffgekiihlten Kryoschildes dau-
erhaft im Druckbereich von circa 10~7 bis 10~ mbar gehalten, sodass Verunreinigungen
beim Kristallwachstum minimiert werden kénnen. Als hochreine Rohmaterialien fiir das
Wachstum liegen die Gruppe-III-Metalle Gallium (Ga), Aluminium (Al) und Indium (In)
sowie das Gruppe-V-Element Arsen (As) und die Gruppe-IV-Dotierstoffe Silizium (Si,
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n-Dotierstoff, Elektronendonator) und Kohlenstoff (C, p-Dotierstoff, Elektronenakzeptor)
vor. Die Elemente der dritten und vierten Hauptgruppe kénnen in Tiegeln aus pyroly-
tischem Bornitrid auf Temperaturen bis zu 1300 °C erhitzt werden und in die Haupt-
kammer der MBE sublimiert oder verdampft werden. Hierbei kann der Materialfluss der
fliissigen Metalle iiber die Zellentemperatur geméfl des exponentiellen Zusammenhangs
F o e7 eingestellt werden. Vor den Effusionszellen befinden sich mechanisch bewegba-
re Verschlussblenden, mit deren Hilfe die Materialfliisse auf das Substrat unterbrochen
werden kénnen. Das Gruppe-V-Element Arsen liegt in einer Crackerzelle vor, welche mit
einem Nadelventil ausgestattet ist. Das Arsen wird bei einer Temperatur von circa 400
°C in die Epitaxieanlage sublimiert. Die dabei entstehenden As;-Molekiile kénnen in der
separat beheizbaren Crackerzone bei Bedarf in das reaktivere As, aufgespalten werden.
Durch das Nadelventil kann der Arsenfluss zudem &uflerst prizise kontrolliert werden
und auf kurzer Zeitskala variiert werden. Oberhalb der Zellen6ffnungen befindet sich der
beheiz- und rotierbare Substrathalter. Dieser hat zu allen Effusionszellen den gleichen
Abstand, um auch beim Wachstum von Verbindungshalbleitern eine homogene Materi-
alabscheidung zu gewdahrleisten. Die Temperatur auf der Oberfliche des Substrates wird

wiahrend des Kristallwachstums mit einem optischen Pyrometer {iberwacht.

3.2 Wachstumsprozesse

3.2.1 Grundlegende Prozesse beim Schichtwachstum

Die Epitaxie von GaAs, Al(Ga)As und Ga(In)As in einer MBE-Anlage unterliegt kom-
plexen kinetischen und chemischen Vorgéangen [SLB03]. In einem stark vereinfachten Bild
wird das Wachstum durch die Bindung eines Gruppe-III-Elementes auf der Oberfliche
des Substrates durch van der Waals-Kréfte initiiert. AnschlieBend kénnen auf der Ober-
fliche verschiedene Prozesse ablaufen, welche in Abbildung 3.2 schematisch dargestellt
sind. Die auftreffenden Atome der dritten Hauptgruppe konnen zunéchst eine gewisse
Wegstrecke auf der Oberfliache des Substrates zuriicklegen, bevor sie auf einen Bindungs-
partner der fiinften Hauptgruppe treffen und in den Kristall eingebaut werden. Die Mi-
grationslédnge héngt entscheidend von der Wachstumsrate der Gruppe-III-Elemente, dem
Verhéltnis der angebotenen Gruppe-III-Elemente zu Arsen sowie der Oberflachentempera-
tur des Kristalls ab. Beim Kristallwachstum im Ass-Modus treffen die Arsenmolekiile auf
die Kristalloberflaiche und sind dort aufgrund der schwachen Bindung zunéchst in einem
hochbeweglichen Zustand. Treffen sie auf einen Bindungspartner der dritten Hauptgrup-
pe, konnen sich die Molekiile in ihre atomaren Bestandteile aufspalten. Allerdings kénnen
maximal die Hélfte der Atome in das Gitter eingebaut werden, wihrend die andere Hélfte
wieder ein Asy-Molekiil bildet und anschlielend von der Oberfliche desorbiert. Aufgrund
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Abbildung 3.2: Graphische Darstellung der Prozesse, welche beim Schichtwachstum in einer
MBE-Anlage eine wichtige Rolle spielen (nach [HS96]).

dessen muss beim Kristallwachstum stets Sorge getragen werden, dass mindestens dop-
pelt soviel Arsen im Vergleich zum Gruppe-III-Element angeboten wird. Bei zu niedrigem
Arsen-Hintergrund besteht die Gefahr der Bildung von metallischen Tropfchen auf der
Kristalloberflache, wihrend bei zu hohem Arsen-Stiitzdruck ein Aufrauen der Oberfldche
stattfindet, da die Migrationsléngen der metallischen Bindungpartner stark reduziert wer-
den. Der Einbau in den Kristall erfolgt bevorzugt an Stellen mit niedrigem chemischen
Potential. Solche Punkte stellen beispielsweise Kristallstufen dar, konnen aber auch ge-
zielt auf der Kristalloberfliche definiert werden (beispielsweise durch Lithographie und

Atztechniken), um eine bevorzugte lokale Nukleation zu erzeugen.

Generell unterscheidet man beim Kristallwachstum zwischen Homo- und Heteroepita-
xieverfahren. Als Homoepitaxie bezeichnet man das Wachstum eines Kristalls auf ein
Substrat des gleichen Materials (beispielsweise GaAs auf GaAs). Da die aufgedampften
Materialien die gleiche Gitterkonstante wie das Substrat besitzten, kann das Kristall-
wachstum schichtweise in der Stochiometrie des Substrats abfolgen. Bei der Heteroepita-
xie werden unterschiedliche Materialen aufeinandergewachsen (zum Beispiel AlGaAs auf
GaAs oder In(Ga)As auf GaAs). Besitzen sowohl das Substrat als auch das adsorbierte
Material im thermodynamischen Gleichgewicht die gleiche Kristallstruktur (in den oben
genannten Fillen ist dies die Zinkblendestruktur), so spielt die durch die Unterschiede
in der Gitterkonstante hervorgerufene Verspannung im System eine wichtige Rolle beim
Kristallwachstum. AlAs und GaAs besitzen annéherungsweise die gleiche Gitterkonstante
(0,5661 nm versus 0,5653 nm). Somit ist die Verspannungsenergie aufgrund der geringen
Gitterfehlanpassung sehr gering und das heteroepitaktische Wachstum kann Schicht fiir
Schicht ablaufen. Dies bezeichnet man als Frank-van der Merwe (kurz: FV) Wachstums-

modus [SLBO03]. Im Gegensatz dazu betrigt die Gitterfehlanpassung von InAs auf GaAs
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circa 7%. Dies setzt Limitierungen fiir das planare Schichtwachstum, eréffnet aber enorme

Moglichkeiten fiir die Herstellung kohédrenter verspannter, defektfreier Nanostrukturen.

3.2.2 Quantenpunktwachstum auf planarem Substrat

Beim heteroepitaktischen Wachstum von Halbleitermaterialien mit unterschiedlichen Git-
terkonstanten kann das Wachstum zunéchst dhnlich dem FV-Wachstumsmodus pseudo-
morph, also schichtweise ablaufen. Hierbei nimmt das adsorbierte Material in der Wachs-
tumsebene zunéchst die Gitterkonstante des Substrates an. Die Verspannungen in der
aufgebrachten Schicht nehmen jedoch mit der Schichtdicke zu, was zuletzt zu der For-
mation von Inseln auf der Oberfliache fiihrt, in denen die kohérente Verspannung rela-
xiert. Diese Inseln konnen, bei geeigneten Wachstumsbedingungen frei von Kristallver-
setzungen und Defekten sein, und werden, falls ihre Abmessungen vergleichbar mit dem
Exziton-Bohrradius im Halbleiter sind, als Quantenpunkte bezeichnet. Dieser sogenannte
Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus ist in Abb. 3.3 schematisch dargestellt. So kann bei
ausreichend hohen Indiumkonzentrationen das Wachstum von (Al;Ga)InAs auf (Al)GaAs,
aber auch (Ga)lnAs auf (Ga,In)P oder Ge auf Si in diesem Modus erfolgen.

Abbildung 3.3: Graphische Darstellung des Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus, welcher
im InAs/GaAs-Materialsystem zur Bildung von versetzungsfreien QPen fiih-
ren kann. a) und b): Beim Abscheiden von InAs auf einer GaAs-Oberfliche
bildet sich zunéchst eine Benetzungsschicht aus, deren Dicke von der Material-
verspannung abhéngt. ¢) Nach dem Uberschreiten der kritischen Schichtdicke
beginnt die QP-Formation.

Im Folgenden soll das Wachstum von (Ga)InAs auf GaAs genauer erldutert werden: Durch
den Galliumanteil in der adsorbierten GalnAs-Schicht kann aktiv die Verspannung durch
die Gitterkonstante des Adsorbats variiert werden. Von der Verspannung hingt wiederum
die Dicke der Benetzungsschicht ab, bevor die QP-Nukleation einsetzt. So betrédgt die
Dicke der Benetzungsschicht bei einer Galliumkonzentration von 30 % etwa 4 nm, wih-
rend sie bei reinem InAs bis auf circa 0,6 nm zuriickgeht [SPR*08]. Durch die Verspannung
kann zudem auch die Morphologie der QPe beeinflusst werden: So kann ein Ubergang von
pyramidalen oder linsenféormigen QPen zu drahtéhnlichen, stark elongierten Strukturen

bei niedrigen Verspannungen beobachtet werden [LRFT06]. Neben der Verspannung in der
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abgeschiedenen Schicht beeinflusst vor allem die Oberflichenmigration das QP-Wachstum.
Beispielsweise kann bei der Nukleation von aluminiumhaltigen AlGalnAs-QPen ein klares
Ansteigen der Oberflachendichte mit hoherem Aluminiumgehalt festgestellt werden, was
auf eine deutlich geringere Migrationsfiahigkeit der Aluminiumatome auf der Kristallober-
fliche zuriickzufithren ist [SSHF08]. Andererseits kann die Oberflichenmigration durch
Erhohung der Substrattemperatur wahrend des Abscheidens sowie einer Reduktion der

Wachstumsrate deutlich gesteigert werden, was wiederum zu um mehrere Gréfenordnun-
gen reduzierten QP-Flachendichten fithren kann [MNSPO1] [AZEFPO07].

3.2.3 Quantenpunktwachstum auf vorstrukturiertem Substrat:

Theoretische Grundlagen

Die Entstehung von QPen im SK-Wachstumsmodus lauft verspannungsgesteuert in einem
selbstorganisierten Prozess ab, was zu weitestgehend zufilligen QP-Anordnungen fiihrt.
Dies ist nachteilig fiir diverse Anwendungen, da oftmals eine deterministische Bauteilin-
tegration eines einzelnen QPes die Grundvoraussetzung fiir skalierbare Experimente dar-
stellt. Aufgrund dessen wurden in der Vergangenheit Wachstumsschemata und Prozesse
entwickelt, welche ein geordnetes Wachstum von QPen erméglichen [Sch07]. Im folgenden
Kapitel soll ein Verfahren zur Positionskontrolle einzelner QPe erlautert werden, welches
die Moglichkeit einer nachtraglichen Adressierung der Strukturen erméglicht. Der grund-
legende Mechanismus ist eine aktive Kontrolle der Oberflichenbindungsenergie auf dem
Substrat. Die adsorbierten Atome auf einer Kristalloberflache lagern sich bevorzugt an Po-
sitionen mit niedrigem chemischen Oberflachenpotential, wie zum Beispiel Kristallstufen,
an (siche Abb. 3.4 a). Die Oberflachenenergie setzt sich nach [KKS07] aus

E= Eb + Ecurv + Estr (31)

zusammen, also der Summe aus der ndherungsweise konstanten Bindungsenergie auf dem
planaren Substrat Ej, dem Kriimmungsterm F.,.,, welcher vor allem bei Kristallstufen
und Oberflichenmodulationen eine wichtige Rolle spielt, sowie dem Verspannungsterm
Eg,., welcher bei der vertikalen Kopplung von QPen das Nukleationsverhalten mafigeblich
beeinflusst [STMHI6|[XMCKO95]. Die Wahrscheinlichkeit fiir die Diffusion eines adsorbier-
ten Atoms (Adatoms) zu einem néchsten Nachbarn beziehungsweise der Nukleation eines
Adatoms auf der Position des ndchsten Nachbarn ist durch die energetische Umgebung

beeinflusst, wobei man fiir den Diffusionsstrom schreiben kann:

—AE (I ) y) ]
kT
Hierbei sind FP und F;’ Konstanten, welche das Bestreben eines Adatoms zu diffundieren

F, = EPSeap| (3.2)

D
oder zu nukleieren beschreiben. Der Quotient der beiden Ausdriicke (also %) ist propor-
0
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Abbildung 3.4: Skizze des gesteuerten QP-Wachstums: Aufgrund der Oberflichenmorpho-
logie kann eine bevorzugte Akkumulation der Adsorbate an Kristallkanten
erzielt werden. a) Preferentielle Nukleation von Adatomen an Kristallkanten.
b) Materialanreicherung in einem Nanoloch. c¢) Positionierter QP auf einem

lithographisch definierten Nanoloch.

tional zur Diffusionslidnge eines Adatoms auf der planaren Oberfliche. Der Term AFE(z,y)
ist der Unterschied in der Oberflichenenergie (Gleichung 3.2) zwischen zwei benachbar-
ten Kristallstellen. Auf einer ebenen, unverspannten Oberfliche gilt demnach AE = 0,
und die Nukleation erfolgt zufillig mit der gegebenen mittleren Diffusionsldange. An einer
Kristallstufe gilt AE = FE.,., wodurch das Diffusionsverhalten der Adatome durch den
Energiesprung deutlich modifiziert wird: So lagern sich die adsorbierten Atome bevorzugt
an den Senken der Potentialstufe an, wie in Abb. 3.4 a) und b) dargestellt ist. Basierend
auf diesem Prinzip kann ebenfalls die Nukleation von QPen aktiv gesteuert werden, bei-

spielsweise durch das lithographische Definieren von Nanoléchern auf der Oberfldche des
Substrates (vergleiche Abb. 3.4 ¢) [KKS07].

3.2.4 Quantenpunktwachstum auf vorstrukturiertem Substrat:

Technologische Grundlagen

Um die theoretischen Grundlagen der gerichteten Nukleation von Adatomen auf einer mo-
difizierten Halbleiteroberfliche gezielt fiir die bestmdogliche Positionierung einzelner QPe
ausniitzen zu konnen, wurde der folgende Prozessablauf entwickelt. Hierbei stand neben
der gerichteten Nukleation einzelner QPe auf ihre vorbestimmte Position vor allem die
Méglichkeit im Vordergrund, im Nachhinein diese Position selbst nach dem Uberwachsen

der QPe mit einer mehreren Mikrometer dicken Halbleiterschicht wiederzufinden:

e Abb. 3.5 a): Auf eine atomar glatte, epitaktisch gewachsene GaAs-Oberflache werden
mittels optischer Lithographie makroskopisch grofie (200 pm x 200 pm) Quadrate
(im folgenden als Mesen bezeichnet) sowie Kreuze (80 um Kantenlidnge, 5 pm Steg-
breite) definiert. AnschlieBend werden diese Strukturen mittels reaktiven Ionenét-
zens (von engl.: Reactive ion etching, RIE) oder nasschemischen Atzens (engl.: Wet
chemical etching, WCE) 500 nm bis 1,5 pum tief in das GaAs geétzt. Fiir den nas-
schemischen Atzprozess dient der optische Lack als Atzmaske, wihrend eine diinne
Si0,-Schicht als Atzmaske fiir den RIE-Prozess gewihlt wurde. Nach dem Atzpro-



43

® &

Abbildung 3.5: Probenpriparation fiir das Wachstum positionierter QPe auf (100)-

orientiertem GaAs-Substrat: a) Strukturierung von Ausrichtungsmarken
(Kreuze) und groBen Mesa-Strukturen mittels optischer Lithographie und
nass- beziehungsweise trockenchemischen Atzens. b) Belichtung der Nanolo-

cher. c) Atzen der Nanolscher, Probenreinigung und QP-Wachstum.

zess wird die Oberflache chemisch gereinigt. Die Kreuze und Mesen sind als Re-
ferenzpunkte auf der Oberflache unerlésslich, wie spéter noch im Detail erldutert

werden soll.

Abb. 3.5 b): Anschliefend wird die Probenoberfliche mit dem elektronenstrahl-
sensitiven Positiv-lack (Polymethylmethacrylat, PMMA) beschichtet. Auf den zuvor
definierten Mesen werden nun mittels Elektronenstrahllithographie (Engl: E-beam)
Kreise mit einem Durchmesser von circa 30 nm in den Lack belichtet und anschlie-
Bend wiederum mittels RIE oder WCE in die Kristalloberfliche transferiert. Die
Locher dienen als Nukleationszentren fiir das QP-Wachstum beim nachfolgenden
Uberwachsen mit GaAs/AlGaAs/InAs-Schichtfolgen. Die Atztiefe betrug in beiden
Féllen jeweils circa 10-20 nm. Bei der Elektronenstrahllithographie wurden die Po-
sitionen der Locher an den zuvor definierten Kreuzen ausgerichtet: Dies ermdglicht

eine genaue Adressierung der Loch- beziehungsweise der QP-Position.

Abb. 3.5 ¢): Nach der lithographischen Definition der Nanolécher wird das PMMA
von der Probenoberfldche entfernt. Unmittelbar vor dem Einschleusen der nun fer-
tig strukturierten Substrate in die Ladekammer des MBE-Systems werden eventu-
elle Lackreste sowie Verunreinigungen und Oxide auf der GaAs-Oberfliche mit den
Chemikalien HCl, H,SO,4 und Pyrrolidon entfernt. Nach dem schnellstmoglichen
Einschleusen in die Ladekammer wird nach einem circa einstiindigen Ausheizen der
Substrate bei 400 °C bei Driicken um 1 - 1077 Torr eine 30 Minuten lange Rei-
nigungsprozedur mit atomarem Wasserstoff durchgefiihrt. Dieser Reinigungsschritt
ist notwendig, da sich wihrend des Einschleusens und Evakuierens der Ladekammer
sich wieder eine wenige Atomlagen dicke Oxidschicht auf der Oberflache bildet, wel-
che eine unmittelbar anschliefende Epitaxie hoher Qualitéit im FV- oder SK-Modus
verhindern wiirde. Der aktivierte Wasserstoff reduziert die Gallium- und Arsenoxide

[KHO7], ohne die Kristalloberfliche aufzurauen oder zu schidigen.
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e Auf die strukturierte und gereinigte Oberfliche kann nun Halbleitermaterial epi-
taktisch abgeschieden werden. Durch eine optimale Wahl der Wachstumsparameter
sowie der Schichtabfolge kann erreicht werden, dass QP-Nukleation ausschliellich

an den Positionen der Nanolocher stattfindet.

3.3 Herstellung photonischer Resonatoren

Nachdem im letzten Kapitel die Herstellung von QPen mittels Epitaxie beziehungsweise
einer Kombination von Epitaxie und Lithographie erldutert wurde, soll nun der Prozess
der photonischen Pendants, ndmlich verschiedener Geometrien optischer Mikroresonato-
ren beschrieben werden: Mikrotiirmchen, photonische Kristalle und Mikroscheibenresona-

toren.

3.3.1 Optisch und elektrisch adressierbare Mikrotiirmchen

Wie schon in Kapitel 2.3.3 erlautert wurde, konnen sich durch eine Kombination von
konstruktiver und destruktiver Interferenz in den Braggspiegeln sowie totaler interner Re-
flexion optische Resonanzen in den Mikrotiirmchen ausbilden. In dieser Arbeit wurden
Schichtfolgen aus intrinsischen oder dotierten AlAs/(Al)GaAs-Schichten als Braggspiegel
verwendet und intrinsisches (Al,Ga)As als Kavitdtsmaterial. Im vertikalen Intensitétsma-
xium der optischen Mode wurden die QPe als aktives Medium platziert. Der Herstellungs-
prozess der Mikrotiirmchen erfolgt in mehreren Schritten und soll hier kurz beschrieben

werden:

Zunéchst wird die Probenoberfliche mit dem elektronenstrahlsensitiven Lack PMMA
gleichméfig beschichtet. Anschlieend wird die Probe mittels E-beam belichtet und die
Kreise in den Lack definiert (Abb. 3.6 a). Nach der Entwicklung mittels MBIK (Me-
thylisobutylketon) und Isopropanol (Verhiltnis 1:3) sowie eines Fixierungsschrittes wird
anschliefend die Atzmaske aufgedampft. Diese besteht aus circa 150 nm Nickel, falls die
Mikroresonatoren spater im Experiment optisch gepumpt werden sollen, oder aus circa
450 nm BaF,/Cr, falls die Maske bei elektrisch gepumpten Strukturen nach dem At-
zen wieder riickstandslos entfernt werden soll (Abb. 3.6 b). Generell wird die Dicke der
Atzmaske jeweils an die angepeilte Atztiefe (also die Hohe der Tiirmchen) angepasst,
um grofle Riickstinde der Maske auf der Tiirmchenoberfliche zu vermeiden. Anschlie-
Bend wird der nichtbelichtete Teil der Lackschicht zusammen mit der dariiberliegenden
Atzmaske in einem Abhebeschritt von der Oberfliche in einem Ultraschallbad in 80 °C
heissem Methylpyrrolidon entfernt. Nun kénnen die Proben geétzt werden. Hierbei wird

ein reaktives lonenétzen in einer Elektron-Zyklotron-Resonanz-Kammer angewandt, wel-
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Abbildung 3.6: Herstellungsprozess von Tiirmchenresonatoren: a) E-beam-Belichtung des
PMMA-Lackes und Entwicklung. b) Aufdampfen der Nickel- beziehungsweise
BaF /Cr Atzmaske. ¢) Reaktives Toneniitzen der Tiirmchenstruktur. d) Plana-
risierung der Probe mit BCB. e) Aufbringen der Goldkontakte.

ches besonders hohe Aspektverhltnisse gewihrleistet (Abb. 3.6 ¢). Das Atzplasma besteht
hierbei aus Ar/Cl; bei einer Atzrate von circa 0,25 pm /min. Nach dem Atzprozess kénnen
die Tiirmchen mittels optischer Spektroskopie untersucht werden. Um eine Oxidation der
Seitenwédnde der Tirmchen weitestgehend zu verhindern wird darauf geachtet, dass die
Probe schnellstmdglich nach dem Atzschritt in den evakuierbaren Kryostaten am entspre-

chenden Messplatz eingebracht wird.

Sollen die Tiirmchen zudem elektrisch kontaktiert werden, so muss der Prozessablauf
leicht modifiziert werden: Zunéchst wird die Probenriickseite mit einer Schichtfolge aus
Gold-Germanium, Nickel und Gold bedampft (200 nm/50 nm/500 nm). Dieser Kontakt
wird anschlieend bei 380 °C in den Halbleiter einlegiert. Anschlieend werden, wie zu-
vor in diesem Kapitel beschrieben, die Mikrotiirmchen belichtet und geétzt. Nach dem
Atzen wird die BaF,/Cr-Maske in einem Wasserbad entfernt. Um eine Kontaktierung
der freistehenden Mikrotiirmchen zu ermoéglichen, wird die Probe mit dem transparen-
ten Polymer Benzocyclobuten (BCB) planarisiert (Abb. 3.6 d). Anschlieend wird in das
BCB schrittweise in mehreren Veraschungsschritten in einem Sauerstoff/Triflourmethan-
Plasma abgenommen, bis die Tiirmchenoberfliche freiliegt. Zur Definierung der Kontakte
wird die Probenoberfliche nochmals mit PMMA belackt, und in einem zweiten E-beam-
Schritt werden ringférmige Kontakte um die Tiirmchen belichtet (Abb. 3.6 €). Der Innen-
durchmesser der ringférmigen Kontakte wird etwas kleiner als die Tiirmchendurchmesser
strukturiert, um eine gute Strominjektion zu ermdglichen, jedoch eine starke Lichtabsorp-

tion durch Kontakt zu umgehen. Der Aulendurchmesser der Ringe betrégt circa 6 ym. An
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den Kontaktringen befinden sich dreieckige Zuleitungen zu grofien Goldrechtecken, wel-
che iiber einen Draht mit den elektrischen Leitungen im Kryostaten verbunden werden

konnen.

3.3.2 Photonische Kristallresonatoren

Abbildung 3.7: Herstellungsprozess von PK-Resonatoren: a) E-beam-Belichtung des PMMA-
Lackes und Entwicklung. b) Transferierung der Locher im PMMA in die SiOo-

Schicht. ¢) Reaktives Ionenitzen der PK-Locher und nasschemisches Atzen
der AlGaAs-Opferschicht.

Fiir die Herstellung membranbasierter PK-Resonatoren wurden auf Proben mit einer
Schichtabfolge wie in Abb. 3.7 a) zuriickgegriffen. Diese bestehen aus einer circa 1 pm
dicken Opferschicht aus AlGaAs mit einem Aluminiumgehalt von circa 70 %. Auf der
Opferschicht befindet sich die circa 160 nm dicke Membran aus GaAs mit der zentrierten
aktiven QP-Schicht. Auf die Membran wird zunéchst eine 100 nm dicke Atzmaske aus
SiO4 aufgesputtert, welche mit 500 nm PMMA belackt wird. In den Lack werden dann in
der E-beam die Locher fiir den PK-Resonator belichtet (Abb. 3.7 a). Nach dem Entwick-
lungsschritt konnen die Locher mittels RIE in die SiOy-Schicht transferiert werden. Durch
reaktives Tonenétzen in einem Cly/Ar-Plasma konnen die Locher mit sehr hohem Aspekt-
verhéltnis und geringer Aufrauung der Seitenwénde durch die Membranschicht bis in die
Opferschicht gedtzt werden (Abb. 3.7 b). Um eine freistehende Membran zu realisieren,
wird die Probe nun in verdiinnte Flusssdure (HF) getaucht. HF ist eine duflerst selektive
Atzlosung fiir AlGaAs, wobei die Atzrate stark von der Aluminiumkonzentration abhéngt.
Ebenso wird die SiO,-Atzmaske in der Flusssdure entfernt. Die GaAs-Membran hingegen
wird nicht von der Flusssiure angegriffen (Abb. 3.7 ¢). Durch optimierte Wachstums- und
Prozessparameter konnen Rauigkeiten beispielsweise an den Grenzflachen oder den Lo-
chern des PKs stark reduziert werden, welche zu Streuverlusten fithren wiirden und somit

die optische Giite des Systems beeintréachtigen.

3.3.3 Mikroscheibenresonatoren

Die dritte Klasse von Mikroresonatoren, die in dieser Arbeit ndher untersucht wurde,

stellen die membranbasierten Mikroscheibenkavitédten dar. Der Schichtaufbau, der fiir die
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Abbildung 3.8: Herstellungsprozess von Mikroscheibenresonatoren: a) Analog zum Mikro-
tiirmchenprozess wird nach einer E-beam-Belichtung eine Nickelmaske auf-
gebracht. b) Die Form der Atzmaske wird mittels reaktiven Ioneniitzens in
die Membran sowie die darunterliegende AlGaAs-Opferschicht transferiert.
¢) Durch selektives Atzen mit HF wird die Opferschicht bis auf einen Sockel

unter der Mikroscheibe entfernt.

Strukturen verwendet wurde, gleicht dem Schichtaufbau der Membranstrukturen fiir die
PK-Kavitaten. Zur Prozessierung der Mikroscheiben werden die Proben mit einer PMMA-
Schicht belackt, in welche mittels E-beam Kreise mit den gewiinschten Scheibendurchmes-
sern belichtet werden. Nach der Entwicklung des Lacks wird eine Nickeldtzmaske aufge-
dampft und der Abhebeschritt im Ultraschallbad vollzogen (Abb. 3.8 a). Das Atzen der
zunéchst tiirmchendhnlichen Strukturen wird durch RIE, analog zu den in Kapitel 3.3.2
diskutierten Mikrotiirmchen, durchgefithrt (Abb. 3.8 b). Hierbei besteht der obere Teil
des Tiirmchens aus der circa 160 nm dicken GaAs-Schicht, der untere Teil aus der Al-
GaAs Opferschicht. Durch ein Eintauchen der Probe in 1 %ige Flusssdure kann ein Teil

des AlGaAs-Sockels radialsymmetrisch entfernt werden. Dies resultiert in freistehenden

Mikroscheiben, an deren Rand sich optische Moden bilden kénnen (Abb. 3.8 ¢).

3.4 Charakterisierungsmethoden

Zur grundlegenden und weiterfithrenden Charakterisierung der realisierten Proben wurden
sowohl oberfldchensensitive Rastersondenverfahren sowie Methoden der optischen Spek-

troskopie angewandt, welche simultan eine hohe ¢rtliche und spektrale Auflésung zulassen.

3.4.1 Rastersondenmikroskopie

Zur Oberflachenanalyse der hergestellten QPe wurde ein Rasterelektronenmikroskop zu-
riickgegriffen, welches eine sehr hohe laterale Ortauflosung von circa 1 nm erméglicht. Da
diese Mikroskopiemethode nicht héhensensitiv ist, wurde komplementér zur kompletten
Ermittlung der Oberflichentopologie auf die Rasterkraftmikroskopie (engl.: Atomic Force
Microscopy, AFM) im Kontaktmodus beziehungsweise im dynamischen Modus zuriickge-

griffen.
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3.4.2 Photo- und Elektrolumineszenzspektroskopie

Zur Charakterisierung der optischen Eigenschaften der hergestellten QP-Proben sowie
der gekoppelten QP-Mikroresonatorsysteme wurde auf die Methode der Photolumines-
zenz (PL) und der Elektrolumineszenz (EL) angewandt. Der Messaufbau ist in Abb. 3.9
schematisch skizziert. Der gesamte Messaufbau befindet sich auf einem pneumatisch ge-
démpften, duerst vibrationsarmen optischen Tisch. Die Proben werden zunéchst in einem
Kryostaten auf einen Kiihlfinger mit wérmeleitender Silberleitpaste geklebt, woraufhin das
System mit einer Turbomolekularpumpe evakuiert wird. Nachdem ein Druck von weni-
gen 107° mbar im Kryostaten erreicht ist, kann das System mit fliissigem Helium bis auf
circa 10 Kelvin heruntergekiihlt werden. Die Probenposition im Kryostaten kann mittels
zweier Piezoelemente, welche sich unter dem Probenhalter befinden, mit hoher Prézisi-
on eingestellt werden. Zum optischen Anregen der Probe stand ein frequenzverdoppel-
ter Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-Laser (kurz: Nd:YAG-Laser) mit einer
Emissionswellenldnge von 532 nm zur Verfiigung, dessen Strahl durch eine Kombinati-
on von optischen Elementen zielgerichtet auf ein Mikroskopobjektiv oder wahlweise eine
Linse gerichtet werden kann. Je nach Wahl der Fokussierungsoptik kann somit die An-
regungsfliche auf der Probe von wenigen Quadratmikrometer bis auf mehrere 100 pm?

eingestellt werden, wobei man im ersten Fall von Mikro-Photolumineszenz (kurz: pPL)

spricht.
/
7 weitiicht
) ) , B lamsa Spektrometer
Vertikal montiertes Laser mit CCD-Detektor
Mikroskopobjektiv
pa c’ ! N
/ Y o N
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Abbildung 3.9: Grundlegender Aufbau des Photo- und Elektrolumineszenzmessplatzes: Die

Proben befinden sich im Kryostaten, welcher mit fliissigem Helium gekiihlt
werden kann. Zur Anregung der Proben kann entweder ein frequenzverdop-
pelter Nd:YAG (Emissionswellenldnge 532 nm) oder elektrische Ladungstra-
gerinjektion herangezogen werden. Das emittierte Signal wurde in einem Mo-

nochromator spektral zerlegt und mit einer CCD-Kamera detektiert.

Alternativ konnen die Proben iiber elektrische Durchfiihrung im Kryostaten kontaktiert

werden und somit eine Strominjektion gewéhrleistet werden. Das von den Proben emit-
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tierte Signal wird mit demselben Mikroskopobjektiv eingesammelt und wiederum {iber
diverse optische Elemente auf den Eintrittsspalt des Gitterspektrometers fokussiert. Die
maximale spektrale Auflosung betrug hierbei circa 30 peV. Zur Detektion des Signals
stand wahlweise ein mit fliissigem Stickstoff gekiihlter InGaAs/InP-Detektor, ein Germa-
niumdetektor beziehungsweise ein Siliziumdetektor oder Silizium-Lawinenphotodioden in
einer Hanbury-Brown und Twiss-Messanordnung (kurz:HBT) zur Verfiigung. Zur Visua-
lisierung der Probenoberfliche konnte anstatt des Anregungslasers wahlweise auf eine
Weillichtquelle zuriickgegriffen und das entstehende Bild mit einer zuschaltbaren Kamera

betrachtet werden.

Das Grundprinzip der Photolumineszenz ist in Abb. 3.10 skizziert. Die Probe wird mit
einem Laser bestrahlt, wobei durch Absorption einzelner Photonen Elektronen aus dem
Valenzband in das Leitungsband des Halbleiters angeregt werden kénnen (a). Hierbei ent-
steht ein Loch im Valenzband. Durch Relaxationsprozesse (vor allem Streuung mit Pho-
nonen) konnen die erzeugten Lagungstriger auf einer Zeitskala von wenigen Pikosekunden
bis ins energetische Minimum des jeweiligen Bandes relaxieren (b) und anschliefflend unter
Emission eines Photons wiederum rekombinieren (c). Bei ausreichend tiefen Tempera-
turen und angemessenen Pumpraten kann es vor der Rekombination der Ladungstréger
noch zur Ausbildung der in Kapitel 2.2.2 diskutierten Exzitonen kommen, welche sich

gegebenenfalls in QPen lokalisieren (b).
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Abbildung 3.10: Grundprinzip der Photolumineszenzspektroskopie: a) Erzeugung freier La-
dungstriager im Valenz- und Leitungsband. b) Elektron und Loch bilden ein

Exziton. ¢) Rekombination unter Photonenemission.
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Kapitel 4

Morphologische und optische
Eigenschaften von

InAs-Quantenpunkten

Im folgenden Kapitel sollen grundlegende morphologische und spektroskopische Unter-
suchungen an selbstorganisierten, im SK-Modus gewachsenen Indium-(Gallium)-Arsenid-
Quantenpunkten vorgestellt werden. Der Schwerpunkt der Untersuchungen lag in der Ent-
wicklung von QPen, die reproduzierbar in Mikroresonatoren zur Studie von Licht-Materie-
Wechselwirkung sowie zum Einsatz als effiziente Einzelphotonenquellen integriert werden

kénnen. Dabei mussten vor allem drei Grundvoraussetzungen gewéhrleistet werden:

e cine niedrige Flichendichte der QPe, da im Idealfall jedes Bauteil mit lateralen

Abmessungen im Mikrometerbereich jeweils nur einen QP enthalten sollte.

e cin hohes Mafl an Kontrolle iiber die Emissionswellenlénge und spektrale Homogeni-
tat der QPe, da die Funktionsweise der QP-Mikroresonator-Bauteile auf spektraler
Resonanz beruht.

e Gewihrleistung einer moglichst intensiven Emission einzelner QPe, um Photonen-
autokorrelationsmessungen mit ausreichend hohem Signal-Rausch-Verhiltnis durch-

fiihren zu konnen.

4.1 Epitaktisches Quantenpunktwachstum

Fiir die grundlegenden Untersuchungen von im SK-Modus gewachsenen QPen wurde
ein Probenaufbau gewihlt, welcher sowohl eine Charakterisierung der morphologischen
Eigenschaften mit Rastersondenverfahren, als auch der Emissionseigenschaften via PL-

Spektroskopie gestattet. Der Probenaufbau ist schematisch in Abb. 4.1 skizziert.
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Abbildung 4.1: Skizze des Probenaufbaus fiir grundlegende morphologische und spektrosko-
pische Untersuchungen an QPen. Die im GaAs-Material eingebetteten QPe
konnen mittels Photoluminszenzspektroskopie untersucht werden, wahrend die
uniiberwachsenen QPe auf der Probenoberfliche mit Rastersondenverfahren

studiert werden konnen.

Das Probenwachstum wurde generell auf einem (001)-orientierten GaAs-Substrat vollzo-
gen, wobei nach der thermischen Entfernung von Oberflachenoxiden bei einer Substrat-
temperatur von 630 °C zunéchst eine mindestens 200 nm dicke GaAs-Pufferschicht ab-
geschieden wurde, um Oberflachenrauigkeiten, welche bei der Oxiddesorption entstehen
konnen, auszugleichen. Hierfiir wurden die zuvor fiir das GaAs-Wachstum optimierten,
anlagenspezifischen Wachstumsparameter gewihlt. Auf die geglidttete Oberfliche wurde
anschlieflend eine einzelne Lage QPe abgeschieden. Da Oberfliacheneffekte die Emissions-
eigenschaften von QPen stark beeinflussen kénnen [BF02], wurden die QPe fiir spektro-
skopische Untersuchungen mit einer mindestens 50 nm dicken GaAs-Schicht iiberwachsen.
Um Eigenschaften wie QP-Fléchendichte, Gréfle und Form mit oberflachensensitiven Ra-
stersondenverfahren zu untersuchen, wurde auf die Oberflache der Testproben nochmals
eine QP-Schicht abgeschieden. Anschliefend wurde die Substrattemperatur unter Arsen-
Stiitzdruck auf Raumtemperatur reduziert, um eine InAs-Desorption von der Oberflache

zu unterdriicken.

4.2 Morphologie von InAs-Quantenpunkten niedri-
ger Fliachendichte

Wie zuvor schon erwihnt setzt eine Integration von einzelnen (QPen in Mikroresonato-
ren eine niedrige QP-Flachendichte voraus. Typischerweise haben die in dieser Arbeit
diskutierten Halbleiterresonatoren laterale Abmessungen zwischen 1 und 4 pm (Bragg-
und Mikroscheibenresonatoren) beziehungsweise circa 500 nm (PK-Resonatoren). Dies ist
gleichbedeutend damit, dass die Flichendichte der QPe einen Wert um 10%-1; betragen

cm?
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sollte, falls im Mittel ein QP pro Bauteil integriert werden soll. Eine deutlich héhere
Flachendichte und somit eine Vielzahl unabhéngiger Emitter im Bauteil, wiirde zu einer
erhohten spektralen Dichte von QP-Emissionslinien fithren und somit beispielsweise die
Studie von Einzel-QP-basierten Effekten, wie der Licht-Materie-Kopplung eines einzelnen
QPes mit einer Resonatormode erschweren. Noch essentieller ist eine niedrige spektrale
QP-Dichte, wenn das gekoppelte QP-Resonatorsystem als Einzelphotonenquelle betrie-
ben werden soll. Der fiir die Einzelphotonenquelle charakteristische ¢(®(0)-Wert hingt
stark von der Anzahl der Emitter ab, welche zum Signal der Einzelphotonenquelle beitra-
gen. Somit muss dringend gewihrleistet sein, dass die spektrale Dichte der QP-Emission
im Bereich der Resonanz mdglichst niedrig ist, wofiir unter anderem eine niedrige QP-

Flachendichte essentiell ist.

Um eine moglichst niedrige Flachendichte der QPte zu realisieren, wurde beim epitakti-
schen Wachstum der QPe systematisch die Migrationsldnge der Adatome auf der Ober-
fliche erhoht. Neben der Zusammensetzung des QP-Materials wurden vor allem der Ein-
fluss der Wachstumsrate, der angebotenen Materialmenge sowie der Substrattempera-
tur (also der kinetischen Energie der Adatome) auf den QP-Nukleationsprozess unter-
sucht. Um den Einfluss der Materialzusammensetzung auf die QP-Dichte zu demonstrie-
ren, sollten zunéchst zwei Proben mit unterschiedliche Indiumgehalt verglichen werden.
Die Substrattemperatur beim Wachstum der QPe betrug in beiden Féllen 510 °C, die
InAs-Wachstumsrate circa 0,2 £*. Die uniiberwachsenen QPe in Abb. 4.2 a) sind reine
InAs-Strukturen. Die abgeschiedene Materialmenge wurde mit circa 0,7 nm knapp ober-
halb der kritischen Schichtdicke zur QP-Entstehung gewahlt, um ein Relaxieren der QPe,
also das Auftreten von kristallin-inkohérenten InAs-Anreicherungen zu verhindern. Zum
direkten Vergleich ist in Abb. 4.2 b) eine Oberflachenaufnahme von GalnAs-QPen mit
einem Galliumgehalt von circa 50 % gezeigt. Wahrend des QP-Wachstums wurde GaAs
in Submonolagen dem InAs beigemischt, um die gewiinschte Materialzusammensetzung
zu realisieren [LRF106]. Da die kritische Schichtdicke stark mit dem Galliumgehalt der
QP korreliert, musste circa 1,5 nm GalnAs abgeschieden werden, um QP-Nukleation zu
erzielen [SPRT08]. Auffillig ist, dass sich durch das Beimischen von Gallium sowohl die
Oberflichendichte um fast eine GréBenordnung von 1,8-10— nach 1,5- 10" —L; gestei-
gert und sich gleichzeitig die mittlere QP-Ausdehnung entlang der [011]-Kristallrichtung
stark von circa 23 nm nach 11 nm reduziert hat. Beide Effekte sind einer Reduktion
der Oberflachenmigration im terndren GalnAs verglichen zum binéren InAs zuzuordnen
[ANGT89][DPST91], wobei die groBere Bindungsstérke von GaAs im Vergleich zu InAs
eine entscheidende Rolle spielt [BMS*97]. Es ist anzumerken, dass neben der Migration
auch die von der Materialzusammensetzung abhéngige Verspannung der QP-Schicht die

morphologischen Eigenschaften stark modifizieren kann [LRF*06]. Ausfiihrliche Studien
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Abbildung 4.2: REM-Obeflichenaufnahmen von a) Gag sIng sAs- und b) InAs-QPen.

zum FEinfluss der Materialverspannung auf das QP-Wachstum sowie der materialspezifi-
schen Migrationsldngen auf QP-Dichte und Form finden sich beispielsweise in [LRF*06]
und [SSHF08].

Diese Gegeniiberstellung zeigt bereits, dass das Zufiigen von Gallium wiahrend des
QP-Wachstums die Flédchendichte erheblich steigert. Um moglichst ausgediinnte QFP-
Ensembles zu realisieren, wurde deshalb mit reinen InAs-QPen gearbeitet. Wahrend der
QP-Deposition wird die Morphologie dieser Strukturen besonders von der Oberflachen-
migration beeinflusst. Deshalb ist eine genauere Betrachtung des Einflusses der Substrat-
temperatur sowie der abgeschiedenen Materialmenge essentiell. Zunéchst wurde die InAs-
Wachstumsrate deutlich auf einen Wert von 0,008 2% reduziert, um die Oberflichen-
migration beim QP-Wachstum zusétzlich zu steigern [AZFP07]|. AnschlieBend wurden
QP-Proben mit einer konstanten InAs-Menge von 1 nm bei unterschiedlichen Substrat-
temperaturen gewachsen. Abb. 4.3 zeigt Oberflichenaufnahmen mehrerer Proben, wobei
die Bildhorizontale entlang der [011] Kristallrichtung ausgerichtet ist. Hierbei wurde die
Substrattemperatur von 510 °C (Abb. 4.3 a) iiber 513 °C (b), 517 °C (c) nach 520 °C (d)
sukzessive erhoht. Die REM-Aufnahmen wurden unter einem Verkippungswinkel von 70°
zur Oberflache realisiert, um den Bildkontrast zusétzlich zu erhohen. Aus den Aufnahmen
wird ersichtlich, dass die QPe entlang dieser Achse eine linsenférmige Morphologie aufwei-
sen und dass die Fldchendichte mit zunehmender Substrattemperatur deutlich reduziert

wird.

Die Auswertung in Abb. 4.3 e) zeigt, dass die QP-Fldchendichte von einem Wert von
circa 2,3 - 10"°—L; (Substrattemperatur: 510 °C) auf einen Wert um 5,2 - 10°-L; (Sub-
strattemperatur: 517 °C) reduziert werden konnte. Zusétzlich vergroerte sich die laterale
Ausdehnung der QPe im Mittel von 33 nm auf 40 nm. Wie in Abb. 4.3 d) zu sehen ist,
konnte bei einer weiteren Erhohung der Substrattemperatur auf 520 °C auf der planaren
Probe keine QP-Nukleation mehr festgestellt werden. Dies ist auf eine deutliche Desorpti-

on des abgeschiedenen Materials wiahrend des Wachstums zuriickzufiihren, aufgrunddes-
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Abbildung 4.3: REM-Aufnahme von InAs-QPen, die bei Substrattemperaturen von a) 510 °C,
b) 513 °C und ¢) 517 °C mit einer nominell abgeschiedenen Materialmenge von
~ 1 nm gewachen wurden. d) Um einen Kristalldefekt angelagerte QPe, wel-
che bei 520 °C nukleierten. e) QP-Oberflichendichte und Grofie als Funktion
der Substrattemperatur. f) & g) Vergleich der QP-Form entlang der [011]-
Kristallrichtung mit der [011]-Richtung,.

sen die kritische Schichtdicke zur QP-Bildung nicht mehr {iberschritten werden konnte.
Allerdings konnten auch auf dieser Probe QP-artige Formationen um natiirliche Kristall-
defekte beobachtet werden. An diesen Stellen des Kristalls ist -wie zuvor in Kapitel 3.2.3
diskutiert- das chemische Oberflichenpotential im Verleich zur planaren Oberfliche mo-
difiziert, und QP-Nukleation kann auch unterhalb der kritischen Schichtdicke in der Nihe
des Kristalldefektes auf der planaren Probe stattfinden. Aufgrund der weiterhin erhohten
Substrattemperatur haben die QPe deutlich vergréflerte laterale Ausdehnungen von ~~ 82
nm. Des Weiteren ist eine Betrachtung der Ausbildung der QPe entlang der unterschiedli-
chen Kristallorientierungen interessant. Abb. 4.3 f) und g) zeigen eine Gegeniiberstellung
von REM-Aufnahmen der Probe, welche bei 513 °C realisiert wurde, wobei die Aufnahmen
sowohl entlang der [011]- als auch der [011]-Kristallachse aufgenommen wurden. Bemer-
kenswert ist hierbei, dass die QPe entlang der [011]-Richtung einer leicht elongierten Linse
dhneln, wobei entlang der [011]-Richtung die QP-Form einer Pyramide gleichkommt. Dies
resultiert aus der anisotropen Oberflichenkonfiguration beim Uberwachsen einer GaAs-
[100]-Schicht mit InAs bei Temperaturen zwischen 500 °C und 540 °C: In diesem Bereich
tritt beim Wachstum von InAs eine Arsen-terminierte (2x4) Oberfldchenrekonstruktion
zu Tage [BMST97], die eine bevorzugte atomare Anordnung entlang der [011]-Richtung
aufweist. Dies spiegelt sich auch in der Elongation der QPe sowie in der Formanisotropie
wider.
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In der diskutierten Probenserie wurde die nominell abgeschiedene Materialmenge konstant
gehalten. Aufgrund der relativ hohen Substrattemperatur wiahrend des QP-Wachstums
kann die InAs-Oberflichendesorption jedoch deutlich die effektiv zur Verfiigung stehen-
de InAs-Materialmenge reduzieren [MNSPO1|[SHST09]. Um den Einfluss der Variation
der abgeschiedenen Materialmenge auf das QP-Wachstum zu untersuchen, wurden wei-
tergehende Probenserien hergestellt, bei denen neben der Substrattemperatur auch die
Materialmenge variiert wurde. Abb. 4.4 zeigt eine Zusammenfassung der QP-Dichte und
Elongation entlang der [011]-Kristallachse fiir die hergestellten Proben. Durchaus bemer-
kenswert ist, dass fiir die hergestellten Proben weniger die nominell abgeschiedene Mate-
rialmenge sondern viel mehr die Substrattemperatur Einfluss auf die QP-Dichte sowie die
Ausdehnung der QPe hat. Es konnte fiir alle hergestellten Proben bei konstanter Substrat-
temperatur (beispielsweise 510 °C) und steigender abgeschiedener Materialmenge von 0,80
auf 1,28 nm sowohl ein leichtes Ansteigen der QP-Dichte (von 0,3 auf 1,1 - 10'°—;) als
auch der Ausdehnung (circa 28 nm auf 36 nm) beobachtet werden. Allerdings zeigen die
Graphen deutlich den dominanten Einfluss der Substrattemperatur auf diese Eigenschaf-
ten. Aufgrund der hiermit erarbeiteten Erkenntnisse konnten somit mafigeschneiderte QPe
(beziiglich ihrer Form und Flichendichte) hergestellt werden.
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Abbildung 4.4: a) QP-Flichendichte und b) mittlere QP-Ausdehnung entlang der [011]-
Richtung in Abhéngigkeit der Substrattemperatur sowie der abgeschiedenen
Materialmenge.

4.3 Optische Eigenschaften von InAs-Quantenpunkten

Neben der Kontrolle der morphologischen Eigenschaften ist insbesondere ein hohes Maf
an Kontrolle der spektralen Eigenschaften der QPe nétig, um erfolgreich reproduzierbar
komplexere Bauteile und Bausteine zur Quantenbitiibertragung und Verarbeitung zu rea-
lisieren. Dies wird an den folgenden Beispielen von Einzel-QP-basierten Anwendungen
deutlich:
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e Effiziente Einzelphotonenquellen: Wie in Kapitel 2.2.4 erlautert wurde, kénnen

In(Ga)As-QPe einzelne Photonen auf Knopfdruck (also zeitlich nach Bedarf) emit-
tieren. Um die Effizienz der Emission (also die Emissionsrate sowie eine gerichtete
Emission in eine Kollimationsoptik) zu steigern, kénnen die QPe beispielsweise in
optische Mikrokavitédten (speziell in Mikrotiirmchenresonatoren) integriert werden.
Im spektralen und rdumlichen Resonanzfall wird die Emissionrate dann durch den
Purcell-Effekt auf ein Vielfaches der natiirlichen Emissionrate des QPes in einer
GaAs-Matrix gesteigert (siehe Kapitel 2.4). Durch die Ttirmchenstruktur der DBR-
Kavitdaten werden die Photonen gerichtet entlang des optischen Wellenleiters aus
dem Bauteil ausgekoppelt. Um spektrale Resonanz zwischen den QPen und der Kavi-
tét zu erreichen, muss somit die Emissionswellenlénge der QPe auf die Eigenfrequenz
des Bauteils (und vice versa) abgestimmt werden, woraus sich die Notwendigkeit
eines hohen Mafles an Kontrolle iiber die QP-Emission ergibt. Weitere Vorausset-
zungen an die Emissionseigenschaften der QPe ergeben sich aus der Empfindlichkeit
von kommerziell erwerbbaren Einzelphotonendetektoren: Zur Detektion von einzel-
nen Photonen werden Lawinenphotodioden (engl: avalanche photo diode, APD) ver-
wendet. Im kurzwelligen Spektralbereich unter 1 um werden siliziumbasierte APDs
eingesetzt, wihrend im langwelligen Bereich iber 1 pm entweder InGaAs-APDs oder
supraleitende Detektoren Anwendung finden. Da die Detektionsempfindlichkeit der
Si-basierten Dioden um ein Vielfaches hoher ist als die der InGaAs-APDs (und mit
kurzen Wellenléngen ansteigt [IQ11]), ist es wiinschenswert, QPe im GaAs-System
mit moglichst kurzer Emissionswellenlinge zu realisieren. Zur Ubertragung einzel-
ner Photonen iiber groflere Distanzen durch optische Glasfasern ist es unabhéngig
von der Problematik der Detektionsempfindlichkeit kommerzieller Photodioden in-
teressant, InAs-QPe als Einzelphotonenemitter bei Wellenldngen von 1,3 um bezie-
hungsweise 1,55 pum zu realisieren [SHF09][AZZ105][ZALT07][WKU*05][WLL"10].
Zur weiteren Steigerung der Emissionsrate der QPe ist es ebenfalls notwendig, die
durch die optischen Auswahlregeln inherenten dunklen Zusténde in den QPen (al-
so sehr langlebige Zusténde) zu umgehen, was beispielsweise durch das Laden von
QP-Exzitonen mit einem zusitzlichen Elektron (also der Erzeugung von Trionen)
moglich ist [SSRT07].

Spin-Quantenbits: Einzelne Spinzusténde (also ungepaarte Elektronen oder Locher)
konnen durch ihren intrinsischen Drehimpuls als potentielle Kandidaten fiir Qubits
herangezogen werden und demnach die Grundbausteine fiir Quantencomputer dar-
stellen [LJLT10]. Durch die Lokalisierung der Spintriger in InAs-QPen kénnen Ef-
fekte der Spin-Dephasierung durch Phononen (welche letztendlich zum Verlust der
Information fiithren) deutlich reduziert werden. Des Weiteren ist es durch resonan-

tes Pumpen der Trionenzustéinde im externen Magnetfeld moglich, das Quantenbit
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auf einer Zeitskala von wenigen Nanosekunden zu initialisieren und zu manipulie-
ren [PLZY08]. Aufgrund der mehreren Mikrosekunden langen Kohérenzzeiten von
Spinzustéinden in QPen [PDGM™10] kénnen bis zu 10° Gate-Operationen vollzo-
gen werden. Zur Generierung stabiler Trionenzusténde im QP ist ein hohes Maf§ an

Kontrolle iiber dessen Ladungszustand notwendig.

Da die Emissionseigenschaften von QPen (insbesondere die Emissionswellenlédnge) stark
mit der QP-Morphologie verkniipft sind (die Emissionswellenlédnge hingt neben der Ma-
terialzusammensetzung auch von der QP-Form und Verspannung ab [LRF106][SSHF08]),
ist es sehr anspruchsvoll, die QP-Morphologie und die spektralen Eigenschaften unab-
héngig voneinander iiber die Wachstumsbedingungen und die Materialzusammensetzung
zu optimieren. Wie zuvor gezeigt wurde, lassen sich sehr niedrige QP-Flachendichten,
wie sie fiir die QP-Anwendung als Einzelphotonenemitter nétig sind, vor allem mit bi-
niren InAs/GaAs-QPen realisieren. Diese haben jedoch aufgrund der sehr kleinen InAs-
Bandliicke von circa 0,415 eV [Pol10] (in Kombination mit ihrer aus der 7 % Gitterfehlan-
passung zu GaAs resultierenden Materialverspannnung) typischerweise eine Emissionswel-
lenlénge, die deutlich langwelliger ist als 1 pum. Terndre GalnAs/GaAs- oder quarternire
AlGalnAs/(Al)GaAs-QPe konnen durch eine geeignete Materialzusammensetzung zwar
deutlich kurzwelliger als 1 pm emittieren, allerdings reduziert das Beifiigen von Gallium
und Aluminium bei der QP-Bildung die Migrationsliange der Adatome, was normalerweise
wiederum in groBeren QP-Dichten resultiert [SSHF0S].

Neben der QP-Morphologie kann die Emissionswellenlinge von QP durch das Uberwach-
sen der Strukturen beeinflusst werden: Durch ein angepasstes Wachstumsverfahren kann
die Flachendichte der QPe, wie im vorherigen Kapitel diskutiert wurde, systematisch durch
das Wachstum von InAs-QPen bei niedriger Wachstumsrate und hoher Substrattempe-
ratur reduziert und durch die Wahl der passenden QP Deckschicht die Emissionswellen-
lange zwischen 900 nm und 1,3 pum nach Bedarf eingestellt werden. Um InAs-QPe mit
moglichst kurzen Emissionswellenléingen zu realisieren, wurde auf die sogenannte Indium-
Flush-Technik (auch bekannt als 'Partial capping and annealing’, kurz PCA-Technik)
zuriickgegriffen [WRS06]. Bei diesem Wachstumsverfahren werden die InAs-QPe mit ei-
ner nur wenige Nanometer dicken GaAs-Schicht iiberwachsen. Anschlieend wird wahrend
einer Wachstumspause die unbedeckte QP-Spitze bei ausreichend hohen Substrattempe-
raturen wieder desorbiert (also formlich weggespiilt, daher auch der Name Indium-Flush-
Technik). Nach diesem Schritt werden die Strukturen vollsténdig mit GaAs iiberwachsen.
Das Wachstumsschema ist in Abb. 4.5 skizziert. Durch das Ausheilen der QPe wiahrend
der Wachstumspause nehmen die QPe die Form von Pyramidenstiimpfen oder sehr fla-
chen Linsen an. Die QP-Hohe (also die Hauptquantisierungsrichtung, welche den gro8-

ten Einfluss auf die Emissionswellenlénge hat) ist prinzipiell durch die Dicke der GaAs-
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Abbildung 4.5: Skizze der einzelnen Schritte, welche beim Uberwachsen von QPen in der
Indium-Flush-Technik angewandt werden: Nach der QP-Reifung werden die
QPe mit einer diinnen GaAs-Schicht iiberwachsen. Diese Schichtdicke be-
stimmt die letztendliche Hohe der QPe. Anschlieend wird wéahrend ei-
ner Wachstumspause bei etwas hoheren Substrattemperaturen unter Arsen-
Stiitzdruck die Spitze der QPe thermisch desorbiert bevor die QPe fertig iiber-

wachsen werden.

Bedeckungsschicht einstellbar. Des Weiteren kann wahrend des Ausheilvorgangs, abhéngig
von der Ausheiltemperatur, ein Durchmischen des InAs-QPes mit der GaAs-Matrix statt-

finden, was ebenfalls in einer reduzierten Emissionswellenlénge resultiert.

In Abb. 4.6 a) sind PL-Spektren von vier verschiedenen QP-Proben gezeigt, wobei die
Dicke der GaAs-Bedeckungsschicht systematisch variiert worden ist. Zur statistischen
Mittelung wurden jeweils eine grofie Anzahl von QQPen mit einer Linse niedriger numeri-
scher Apertur (NA) gleichzeitig angeregt. Die Anregungsfliche betrug circa 10000 pum?,
was bei einer QP-Flachendichte von 5 - 109$ circa 500000 QPen entspricht. Des Wei-
teren wurden die Messungen bei einer Probentemperatur von 10 K durchgefiihrt, um
thermische Verlustmechanismen zu reduzieren. Solche Verlustmechanismen stellen bei-
spielsweise thermischer Aktivierung von Ladungstrigern aus dem QP in das umgebende
Material, thermisches Aufbrechen der Exzitonen oder starkes Ankoppeln an Phononen-
zustdnden dar. Die Deckschicht wurde von 2 nm {iber 3 nm bis 4 nm variiert. Das griine
QP-Spektrum in Abb. 4.6 a) zeigt die Lumineszenz einer Referenzprobe, welche nicht mit
dem PCA-Verfahren behandelt wurde. Deutlich zu erkennen ist der Einfluss der Dicke
der Deckschicht auf die spektrale Lage der Emission der QPe, bei deren Abnahme eine
starke Blauverschiebung der QP-Emission auftritt. Um ebenfalls Informationen iiber die
elektronische Schalenstruktur der QPe zu erhalten, wurden Spektren bei unterschiedlichen
Anregungsleistungen aufgenommen. Bei niedrigen Anregungsleistungen sollte die Emissi-
on aus dem QP-Grundzustand dominieren, wobei sich bei hoheren Anregungsleistungen
auch QP Emission aus hoheren, mit mehreren Ladungtragern besetzten Zustédnden mani-
festiert. Dies ist exemplarisch in Abb. 4.6 b) fiir die Probe mit 3 nm dicker Deckschicht
dargestellt: Bei steigender Anregungsleistung tritt die Emission aus héheren Zustdnden
deutlich mit einer S-P-Aufspaltung von 36 meV und einer P-D-Aufspaltung von 34 meV

hervor.
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Abbildung 4.6: a) PL-Messungen von InAs-QPen bei moderaten Anregungsleistungen um
2,1 mW, welche mit 2 nm (blau), 3 nm (schwarz) oder 4 nm (rot) GaAs
itberwachsen wurden und wéhrend einer 2 miniitigen Pause in situ ausgeheilt
wurden. Das oberste Spektrum (griin) wurde an einer InAs-QP-Probe aufge-
nommen, welche nicht mit dem PCA-Verfahren behandelt wurde. b) Exempla-
rische leistungsabhéngige PL-Messung der QP-Probe mit einer Deckschicht-
dicke von 3 nm. Bei steigender Anregungsleistung von 500 W bis 8,4 mW

tritt die Emission aus hoheren Zustanden deutlich hervor.

Um ein tieferes Verstdndnis von dem Zusammenhang zwischen der Emissionswellenléange
und der QP-Form zu erhalten, wurden die experimentellen Ergebnisse mit berechneten
QP-Eigenzusténden verglichen. Hierbei wurde auf die Software NextNano zuriickgegrif-
fen, welche in ihren Grundziigen bereits in Kapitel 2.2.2 vorgestellt wurde. Nach Vorgabe
der QP-Form und Zusammensetzung wurde unter Beriicksichtigung der materialspeziefi-
schen Verspannung aufgrund der Gitterfehlanpassung zunéchst die Bandstruktur um den
I'-Punkt im QP berechnet. Anschliefend konnte mit Hilfe der so ermittelten Bandstruktur
die Schrodingergleichung in drei Dimensionen gelost werden, indem hier der 6-Band-k-p-
Formalismus angewendet und das Elektronenband sowie das Schwer- als auch das Leicht-
lochband und deren Kopplung beriicksichtigt wurde. Die Berechnungen wurden fiir QPe
unterschiedlicher Formen durchgefiihrt, welche in Abb. 4.7 skizziert sind:

e Im Pyramidenmodell wurde eine pyramidale Form (siche Abb. 4.7 a) der InAs-QPe
mit quadratischer Grundfliche (entlang der [011]- sowie der [011]-Kristallrichtung
[AZFPO7] [RWST95]) nach der QP-Nukleation angenommen. Nach dem PCA-
Verfahren wird diese in einen Pyramidenstumpf mit der Hohe der GaAs-Deckschicht
konvertiert [SYBT08].
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e Alternativ wurden die Strukturen ebenfalls mit einem linsenférmigen Modell be-
rechnet (sieche Abb. 4.7 b), in dem die Héhe der Linsen wiederum durch die Dicke
der Deckschicht festgelegt ist. Da Interdiffusionsprozesse zwischen QP- und Matrix-
material sowohl durch die relativ hohen Substrattemperaturen beim QP-Wachstum
als auch durch die hohe Gitterfehlanpassung zwischen GaAs-Matrix und InAs-QP
von 7 % und das in-situ-Ausheilen der QPe verstirkt werden [GMRS197], wurden
bei den Simulationen moderatere Indiumkonzentrationen von 50 % beziehungsweise
60 % in den QPen angenommen. Solche Konzentrationen wurden beispielsweise in
[AZFP07] anhand von Dunkelfeld-TEM-Aufnahmen ebenfalls abgeschétzt. Zur Ver-
einfachung der Simulationen wurde im QP eine konstante mittlere Indiumkonzentra-
tion angenommen. Es sei jedoch darauf hingewiesen, dass der Indiumanteil aufgrund
der anisotropen Verspannung entlang der Wachstumsrichtung im QP deutlich aus-

geprigte Gradienten aufweisen kann [LPGO4].

a) b)
AN-SN

Abbildung 4.7: Zur Berechnung der QP-Eigenzustdnde wurden zwei verschiedene Modelle

herangezogen: a) das Pyramidenstumpfmodell, in dem pyramidale QPe mit
quadratischer Grundfliche und abgeschnittener Spitze berechnet wurden, so-
wie b) das Linsenmodell, welches linsenférmige QPe mit gegebener Hohe sowie

kreisformiger Grundfléiche beschreibt.

Die laterale Ausdehnung der QPe wurde anhand von REM-Aufnahmen von Referenzstruk-
turen auf der Probenoberfliche zu circa 30 nm ermittelt. Die Form der QPe (also auch
die laterale mittlere Ausdehnung) kann sich jedoch withrend des Uberwachsens der Probe
deutlich dndern, weshalb die aus den REM-Aufnahmen ermittelten QP-Groflen lediglich
als Anhaltspunkt deinen. Um den Einfluss des Uberwachsens auf die QP-Morphologie ge-
nauer zu ermitteln, wurden von QPen der Probe, welche nicht im PCA-Modus gewachsen
wurden, zuséitzlich Querschnittsaufnahmen im Rastermodus mit einem Transmissionselek-
tronenmikroskop (engl.: Scanning transmission electron microscopy, STEM) angefertigt.
Hierfiir musste zunéchst eine circa 50 Nanometer diinne Lamelle der Probe mit einem
fokusierten Ionenstrahl prapariert werden, damit eine ausreichende Transparenz der Pro-
be fiir die Mikroskopie gewéhrleistet ist. Abb. 4.8 a) zeigt eine exemplarische Aufnahme
eines einzelnen QPes anhand der man eine QP-H6he von 5 nm ermitteln kann, wih-
rend die laterale Ausdehnung des QPes circa 30 nm betrédgt. Die Form des QPes dhnelt
entlang der Querschnittsaufnahme einem semi-Ellipsoid, kann jedoch, wie zuvor an REM-

Bildern gezeigt wurde, ebenfalls mit der Kristallrichtung korrelieren. Basierend auf diesen
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Messungen wurde zur Berechnungen der QP-Ubergangsenergien eine QP-Hohe von 5 nm
fiir QPe angenommen, welche ohne das PCA-Verfahren hergestellt wurden. Zum Ver-
gleich ist in Abb. 4.8 b) eine STEM-Aufnahme einer Probe dargestellt, welche nach dem
PCA-Verfahren mit einer nominellen QP-Hohe von 2 nm hergestellt wurde. Aufgrund des
geringen Materialkontrastes sowie der sehr flachen QP-Geometrie sind die QPe in dem
STEM-Bild lediglich als sehr flache Strukturen zu erahnen. Aus diesem Grund wurden

zusétzlich Hilfslinien zur Orientierung mit in das Bild aufgenommen.

Abbildung 4.8: a) STEM-Aufnahme eines InAs-QPes ohne angewandte PCA-
Wachstumstechnik, welcher mit GaAs {iberwachsen wurde. Die Hohe
des QPes betréigt circa 5 nm und die lateralen Ausdehnung circa 30 nm. b)
Aufnahme eines QPes, welcher nach dem PCA-Verfahren hergestellt wurde.

Zur besseren Orientierung wurden Hilfslinien in das Bild mitaufgenommen.

Abb. 4.9 zeigt vergleichende Berechnungen der QP-Eigenzustéinde des Grundzustandes
im Pyramidenmodell mit den Messdaten. In Abb. 4.9 a) wurden die Berechnungen fiir
einen Indiumgehalt von 50 %, in b) fiir 60 % durchgefiihrt. Die Berechnungen wurden
fiir drei unterschiedliche Grundflichen mit Kantenldngen von 15 nm, 25 nm sowie 35 nm
durchgefiihrt, um aus den Simulationen Riickschliisse auf die laterale QP-Ausdehnung zu
erhalten. Die besten Ubereinstimmungen zwischen Messung und Simulation sowohl fiir
die S- als auch fiir die P-Schale finden sich bei 50 % Indium fiir QPe mit 25 nm Sei-
tenlénge und bei 60 % Indium fiir QPe mit einer Seitenldnge von circa 15 nm (fiir die
QP-Hohen zwischen 2 und 4 nm). Dies ist plausibel, da die Rotverschiebung, welche durch
den hoheren Indiumanteil zustande kommt, durch die verstéirkte laterale Quantisierung
aufgrund der kleineren Strukturgréfie in den Simulationen ausgeglichen wird. Da jedoch
Untersuchungen an uniiberwachenen QPen sowie die STEM-Aufnahmen in Abb. 4.8 deut-
lich groflere Ausdehnungen als 15 nm nahelegen (circa 30 nm), ist davon auszugehen, dass
die Simulationen fiir 50 % Indium und 25 nm Seitenldnge die Realitdt am besten wider-
spiegeln. Fiir die QPe, welche nicht mit dem PCA-Verfahren gewachsen wurden (fiir deren
Hohe 5 nm angenommen wurde) liegt die beste Ubereinstimmung der Berechnungen bei
Strukturen mit 35 nm lateraler Ausdehnung und einem héheren Indiumgehalt von 60 %.
Dies indiziert, dass beim QP-Wachstum ohne PCA-Schritt die Durchmischung des abge-
schiedenen InAs mit dem umgebenden GaAs erwartungsgeméifl weniger ausgeprégt ist als
beim Wachstum mit PCA-Verfahren.
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Abbildung 4.9: Vergleich von Messdaten mit Berechnungen der QP-Emission im Pyramiden-
stumpfmodell bei einer angenommenen Indiumkonzentration von a) 50% und
b) 60%. Verglichen wurde jeweils die Emission aus dem zugeordneten QP-

Grundzustand (S-Zustand) und ersten angeregten P-Zustand.

Ein sehr dhnliches Bild ergibt sich auch bei Berechnungen der QPe als Linsen mit kreis-
runder Grundfliche, Durchmessern von 15 nm, 25 nm sowie 35 nm und Indiumkonzentra-
tionen von 50 % (Abb. 4.10 a) sowie 60 % (Abb. 4.10 b). Fiir die drei Proben, welche mit
dem PCA-Verfahren hergestellt wurden, liegen die besten Ubereinstimmungen zwischen
Messung und Simulation im Bereich lateraler Ausdehungen von 25 nm fiir 50 % Indium
sowie 15 nm fiir 60 % Indium. Die Emission der QPe, welche nicht mit dem PCA-Verfahren
hergestellt wurden, liegt auch in diesem Szenario langwellig der berechneten Werte: Dies
wiederum impliziert eine weniger stark ausgepréigte Durchmischung des QP-Materials mit
dem Barrierenmaterial. Es zeigt sich also, dass man durch die Simulationsberechnungen
weniger die Form der QPe bestimmen kann (da sowohl Linsen als auch Pyramidenstumpf-
modell weitestgehend mit den Messdaten {ibereinstimmen) sondern wertvolle Informatio-
nen iiber die QP-Abmessungen (sowohl iiber die Hohe als auch die lateralen Abmessungen)
und iiber die Durchmischung wiahrend des Wachstumsprozesses gewinnen kann. Ebenfalls
wurde gerade durch die systematische Ubereinstimmung von Messergebnissen und Be-

rechnungen das hohe Mafl an Kontrolle iiber die QP-Emissionseigenschaften bestétigt.
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Abbildung 4.10: Vergleich von Messdaten mit Berechnungen der QP Emission im Linsen-
modell bei einer angenommenen Indiumkonzentration von a) 50 % und b)
60 %. Verglichen wurde jeweils die Emission aus dem Grundzustand und dem

ersten angeregten QP Zustand (der sogenannten P-Schale).

4.4 Emission einzelner Quantenpunkte: Mehrteil-

chenkomplexe und geladene exzitonische Zustin-
de

Nachdem im vorigen Kapitel die Eigenschaften von InAs-QPen anhand von Ensemble-
Messungen und vergleichenden Berechnungen studiert wurden, soll in diesem Kapitel
detailgenau das Emissionsverhalten von einzelnen (QPen untersucht werden. Wie zuvor
schon erwéihnt wurde, ist neben der Kontrolle der QP-Emissionswellenldnge ebenfalls das
kontrollierte Laden der QPe mit zusétzlichen Ladungstriagern fiir viele Anwendungen in
der Quanteninformationsiibertragung [SSR*07] [HSLT10] sowie der Quanteninformati-
onsverarbeitung [PLZY08][PDGM™10][LPDG*10] von hohem Interesse. Deshalb wurden
Konzepte aufgegriffen, welche das Laden von QP Exzitonen mit zusétzlichen Elektronen
beziehungsweise Lochern ermdoglichen und damit die Generation von stabilen Trionenzu-
stdnden. Da die geladenen Trionenzusténde spektral sehr nahe an den Emissionslinien
des QP-Exzitonen Grundzustandes liegen (typischerweise um wenige meV verschoben)

und somit durch die spektrale inhomogene Verbreiterung des Ensembles von mehreren
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10 meV iiberlagert werden, muss zur spektralen Studie auf ¢rtlich hochauflésende Tech-
niken zuriickgegriffen werden. Einzelne QPe wurden deshalb in einem pPL-Messaufbau
mit einem hochauflésenden Mikroskopobjektiv (50-fache Vergroferung, 0,42 numerische
Apertur) untersucht. Da in dieser Konfiguration die Anregungsfliche immer noch einen
circa 3 pm groflen Durchmesser aufweist (also typischerweise mehrere zehn bis hundert
QPe simultan angeregt werden), wurden zusétzlich auf der Probenoberfliche Nanome-
ter bis Mikrometer grofle Aperturen in einer Metallmaske definiert. Das kleine Bild in
Abb. 4.11 b) zeigt eine Lichtmikroskopaufnahme einer 100 nm dicken Al-Schattenmaske
mit Aperturgrossen von 3 pum, welche auf die QP-Proben aufgebracht wurden. Die Kombi-
nation der niedrigen QP-Dichte mit der hohen 6rtlichen Selektion durch den Messaufbau
und der Wahl der Aperturgréfie ermoglichen die spektroskopische Studie einzelner QPe.
Durch das Aufbringen der Al-Maske bietet sich zudem die Moglichkeit, die Probenoberfla-
che direkt elektrisch zu kontaktieren. Auf diese Weise kénnen beispielsweise Ladungstriager
elektrisch in die Probe injiziert werden, oder durch das Anlegen einer externen Steuer-
spannung der Bandverlauf in der Halbleiterstruktur aktiv manipuliert werden. Auf dieses

Verfahren wird spéter in diesem Kapitel noch im Detail eingegangen.

4.4.1 Emission ungeladener Quantenpunkte

Zunichst werden im Folgenden die Emissionseigenschaften von ungeladenen InAs-QPen
dargestellt, deren Emissionseigenschaften des Ensembles bereits in Kapitel 4.3 im De-
tail disktutiert wurden. Die QPe wurden nach dem PCA-Verfahren hergestellt, wobei
die Dicke der Deckschicht in dem hier diskutierten Fall 2 nm betragt, um QP-Emission
im Spektralbereich um 900 nm zu realisieren. Die uPL-Spektren in Abb. 4.11 a) zeigen
leistungsabhéngige Messungen an einem ausgewéhlten einzelnen QP. Bei niedrigen Anre-
gungsleistungen im Bereich um 1 ¢W und einer Probentemperatur von circa 10 K betrégt
die Linienbreite der Emission aus dem Zustand des QPes circa 75 peV unter nichtreso-
nanter Anregung mit einem griinen Laser. In systematischen Studien der Linienbreite ein-
zelner In(Ga)As-QPe in der Fachliteratur konnten dephasierungslimitierte Linienbreiten
einzelner QP-Emissionslinien bis zu circa 2 peV unter quasiresonanter Anregung sowie 15
peV unter nichtresonanter Anregung nachgewiesen werden [BOS*02]. Die deutliche Ver-
breiterung der QPe in der hier diskutierten Probe kann zum Teil durch die vergleichsweise
héhere Probentemperatur von 10 K und den damit einhergehenden Verbreiterungsmecha-
nismen aufgrund der Streuung und Dephasierung der QP-Exzitonen an akustischen Pho-
nonen hervorgerufen werden. Der weitaus dominantere Verbreiterungsmechanismus liegt
jedoch hochstwahrscheinlich in der Présenz von {iiberschiissigen Ladungstrigern in der
Umgebung des QPes, welche aufgrund ihrer elektrischen Felder eine spektrale Diffusion in
der QP-Emissionslinie hervorrufen [BF02][SWB*00][BFCT06]. Diese Ladungstriager kon-
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nen beispielsweise an Kristalldefekten in der Nahe des QPes, in nahegelegenen anderen
QPen oder im selben QP lokalisiert werden. Trotz der Verbreiterung der Emissionslinien
ist dennoch ein Linienspektrum zu erkennen, dessen dominante Linien charakteristisch
fiir die QP-Struktur sind. Unter sehr niedrigen Anregungsleistungen ist lediglich nur eine
Emissionslinie im Spektrum zu erkennen, deren Intensitéit nahezu linear (I oc P%%7) mit
der Anregungsdichte ansteigt (sieche Abb. 4.11 b). Aufgrund dessen wurde diese Emissi-
onslinie bei 896,5 nm der exzitonischen Rekombination aus dem Grundzustand des QPes
(X) zugeordnet [BABT94]. Zur Rekombination tragen demnach ein Elektron und ein Loch
bei, wobei sich der gesamte Drehimpuls des Exzitons additiv aus dem des Elektrons und
des Lochs zusammensetzt: Hierbei reprasentiert der diinne Pfeil im folgenden Formalis-
mus den Spin des Elektrons im S-artigen Leitungsband, welcher die Werte j:% annehmen
kann, und der breite Pfeil den Drehimpuls des Schwerlochs im P-artigen Valenzband mit
den moglichen Werten von +3. Fiir das helle Exziton gilt also: X = [1) = |-1) oder
X = |[{) = |+1). Der gesamte Drehimpuls dieser beiden Zustande betrégt M = £1, und
der Zustand kann somit gem#B der Auswahlregeln fiir optische Uberginge (AM = +1)
strahlend zerfallen. Im Gegensatz dazu konnen sich zusétzlich sogenannte dunkle Exzito-
nen im QP ausbilden (X = M) = |+2) oder X = ||{}) = |—2)), welche aufgrund ihres
Drehimpulses von M = 42 nur mit niedriger Wahrscheinlichkeit iiber Zwei-Photonen-

Prozesse an das photonische Feld koppeln kénnen.

Ahnliche Indikatoren ergaben sich auch fiir die Emissionslinien, welche in Abb. 4.11 a)
als X— und XX bezeichnet wurden: Die QP-Emissionslinie X — liegt spektral nieder-
energetisch des Exzitons X und steigt ebenfalls anniihernd linear (I oc P17 ) mit der
Pumpleistung. Des Weiteren sittigt die Intensitét der Emissionslinie erst spéter bei einer
Anregungsleistung von circa 100 4W im Vergleich zur exzitonischen Rekombination. Auf-
grund der spektralen Rotverschiebung um 200 peV zu X kann diese Emissionslinie der
Rekombination eines einfach negativ geladenen Trions X — zugeorden werden, in Analogie
zu den Untersuchungen in [WRS06]. Hierbei trigt ein weiteres Elektron zum Rekombi-
nationsprozess bei. Die Elektronen im Leitungsband sind also in der S-Schale gepaart
und befinden sich in einer Spin-Singlett Konfiguration. Nach der Rekombination mit ei-
nem Loch im Valenzband bleibt anschliefend ein ungepaartes Elektron im Leitungsband
iibrig. Bei Anregungsleistungen von 50 uW lassen sich weitere Linien im Spektrum von
Abb. 4.11 a) identifizieren, wobei die X X benannte Emissionslinie eine nahezu quadra-
tische Abhéngigkeit der Intensitdt von der Anregungsleistung aufweist (Abb. 4.11 b).
Aufgrund dieses Verhaltens sowie ihrer Rotverschiebung beziiglich der (X)- und (X —)-
Emission kann diese Linie dem biexzitonischen Ubergang XX aus dem QP zugeordnet
werden [BABT94][WRS06].
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Abbildung 4.11: a) pPL-Spektren eines einzelnen InAs-QPes, welche bei unterschiedli-
chen Anregungsleistungen untersucht wurden. Durch die leistungsabhéngi-
gen Messungen koénnen einige QP-Emissionslinien den entsprechenden QP-
Zustanden zugeordnet werden. b) Auswertung der Leistungsserien: die in-
tegrierten Intensitdten der QP-Emissionslinien wurden in doppellogarith-
mischer Weise gegen die Anregungsleistung aufgetragen. Kleine Abbildung
in b): Optisches Mikroskopbild der Schattenmaske zur ortsaufgelosten Spek-

troskopie.

Die Analyse des Spektrums eines einzelnen QPes verdeutlicht die komplexe elektronische
Struktur des QP-Grundzustandes. Wie zuvor diskutiert wurde, ist je nach Anwendungs-
gebiet die Emission neutraler und biexzitonischer Zustidnde oder trionischer Zusténde von
besonderem Interesse. Auf die bevorzugte Generierung von negativ geladenen Exzitonen

soll im anschlieBenden Kapitel etwas genauer eingegangen werden.

4.4.2 Emission negativ geladener Quantenpunkte

Fiir Anwendungen im Gebiet der Quanteninformationsverarbeitung sowie der Einzel-QP-
basierten Einzelphotonenquellen spielt vor allem der Trionenzustand X — eine wichtige
Rolle. Zum einen wurde demonstriert, dass die Emission aus diesem Zustand im Vergleich
zum ungeladenen Exziton aufgrund der durch die Auswahlregeln unterdriickten langlebi-
gen dunklen Uberginge sogar bei nominell ungeladenen QPen deutlich heller sein kann
(Abb. 4.11 a). Zum anderen wurde postuliert [LPDG"10] und mehrfach demonstriert
[PLZY08] [PDGM™10], dass der intrinsische Drehimpuls des iiberschiissigen Elektrons im
QP als moglicher Informationstriger in Quantencomputern ausgenutzt werden kann. Des-
halb ist es von besonderem Interesse, QPe mit moglichst ausgepragter, intensiver Emissi-
on aus dem Trionenzustand zu realisieren. Hierzu wurden wahrend der Epitaxie Si-Atome

10 nm unterhalb der QP Schicht in den Kristall eingebracht, wobei die nominelle Flachen-



67

dichte der Si-Atome ungefihr der achtfachen QP-Dichte entspricht. Silizium ist ein Elek-
tronendonator im GaAs-Materialsystem wenn es auf einem Ga-Gitterplatz eingebaut wird
und kann ein Valenzelektron an das Volumenmaterial abgeben. Ein QP in ortlicher Néhe
kann somit durch dieses Elektron geladen werden, und die PL des QPes sollte deutlich
ausgepragte Signaturen von Trionenzustdnden aufweisen. Zur spektroskopischen Untersu-
chung einzelner QPe wurde wiederum die Probe mit einer 100 nm dicken Al-Schattenmaske
bedeckt, und Aperturen untersucht, welche bei geringen Anregungsleistungen eine klei-
ne Anzahl von QP-Emissionslinien zeigten. Zur Steigerung der QP-Emissionsintensitét
wurden die dotierten QPe in eine stark asymmetrische Kavitdt mit 24(5) AlAs/GaAs-
Spiegelpaaren im unteren(oberen) Bragg-Spiegel und einer A-dicken GaAs Kavitét einge-
bracht (siehe Skizze in Abb. 4.12 a). Der Q-Faktor der Struktur betrug circa 200, jedoch
sollte aufgrund der starken Asymmetrie der Spiegelstruktur ein Grofiteil der Intensitéit der
QP-Emission durch den oberen Spiegel ausgekoppelt werden und somit detektierbar sein.
Dieses Konzept kann bis zu einer zehnfachen Verstarkung des Signals fithren [BUST05],
selbst ohne Verstirkung der QP-Emission durch den Purcell-Effekt.

Abb. 4.12 b) zeigt ein typisches QP-Spektrum, welches an einer Apertur mit 200 nm
Durchmesser aufgenommen wurde. Die Anregungsleistung wurde dabei von 50 nW bis
in den Bereich einiger W variiert, um aus dem Intensititsanstieg der QP-Linien mit
der Anregungsleistung Riickschliisse auf den Ursprung der Emission zu erhalten. Im QP-
Spektrum tauchen bei niedrigen bis moderaten Anregungsleistungen drei dominante Emis-
sionslinien auf, welche der Emission aus einem einzelnen QP zugeordnet wurden: Die Li-
nien wurden X (932,3 nm), X — (935,87 nm) und X X (936,22 nm) genannt. Zwei weitere
Emissionslinien bei 934,7 nm, welche aufgrund ihrer spektralen Charakteristik (Leistuns-
abhéngigkeit, spektrale Position und Polarisation) nicht eindeutig dem selben QP zuge-

ordnet werden konnten, sollen nicht weiter diskutiert werden.

Abb. 4.12 ¢) zeigt die leistungsabhéngigen Intensitéten der drei Emissionslinien X, X —
und X X, welche doppellogarithmisch gegen die Anregungsleistung aufgetragen wurden.
In Analogie zur Diskussion der Spektren neutraler QPe zeigt sich auch in dieser Analyse
der zu erwartende, nahezu lineare Anstieg der Intensitit der X zugeordneten Emission
(I oc P%%). Die XX zugeordnete Linie mit einer Bindungsenergie von 4,45 meV zeigt
dagegen eine etwas stirkere Abweichung vom erwarteten quadratischen Steigungsverhal-
ten und nimmt gemif I oc PY% an Intensitit zu. Diese geringfiigigen Abweichungen von
den theoretischen Idealwerten deuten wiederum auf eine Stérung des Systems beispiels-
weise durch nichtstrahlende Verlustkanile hin [AZZT05][KMW02]. Ein Hinweis auf die
Préasenz der spektralen Diffusion, welche durch einen Ladungstréageriiberschuss hervorge-

rufen werden kann, ist eine Verbreiterung der Emissionslinien mit Halbwertsbreiten von
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Abbildung 4.12: a) Skizze des Probenaufbaus zur Studie geladener QPe. b) Leistungsab-
héngig gemessene puPL-Spektren eines einzelnen InAs-QPes mit deutlicher
Signatur eines geladenen Exzitonenzustandes. c) Integrierte Intensitét der
QP-Emissionslinien, aufgetragen gegen die Anregungsleistung. d) Polarisati-
onsaufgeloste Messung des X sowie des X — zugeordneten Zustandes: Wih-
rend das geladene Exziton nahezu konstant ist, zeigt das ungeladene Exziton

eine ausgeprigte Feinstruktur der Emission.

circa 40-60 peV. Bei der spektralen Analyse fallt auf, dass die X — zugeordnete Emissi-
onslinie im gesamten Anregungsbereich die intensivste und lichtstérkste Emission zeigt.
Dies deutet darauf hin, dass die Generierung von geladenen Zustédnden durch die Présenz
der Elektronendonatoren wesentlich effizienter vonstatten geht als im Falle ungeladener
QPe. Um nachzuweisen, dass die X — zugeordnete Emission tatséchlich aus einem gelade-
nen Trionenzustand stammt und nicht beispielsweise aus einer lichtstarken exzitonischen
Rekombination eines nahegelegenen, anderen QPes unter derselben Apertur, wurden zu-
séitzlich polarisationsabhédngige Messungen an den Rekombinationslinien durchgefiihrt.
Unter der Annahme eines nicht perfekt symmetrischen QPes (d.h. einer QP-Symmetrie
< Dyp [BOST02]) sollte die Rekombination des ungeladenen Exzitonenzustandes eine

durch die Austauschwechselwirkung zwischen Elektron und Lochspin bedingte Feinstruk-
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turaufspaltung aufweisen. Der Hamiltonoperator der Austauschwechelwirkung mit dem
Elektronenspin S und dem Lochspin J lautet nach [BOS™02]:

Hp,=— Y aiJ;Si+bJ2S, (4.1)
i=z,y,2

Wiéhrend in symmetrischen QPen die Feinstrukturaufspaltung zwischen den beiden hel-
len Exzitonenzustdnden M = 41 verschwindet, tritt sie bevorzugt in asymmetrischen,
elongierten QPen verstiarkt zu Tage. Allerdings sollte sie aber selbst bei relativ symme-
trischen QPen, welche auf einem (001)-orientierten Substrat gewachsen wurden, immer
noch messbar sein, da aufgrund piezoelektrischer Effekte selbst hier die Rotationssym-
metrie des Systems gebrochen ist [SWLT09]. In der Trionenkonfiguration liegen dagegen
die gepaarten Elektronen im Leitungsband in einer Singlett-Konfiguration vor, dessen Ge-
samtdrehimpuls 0 ist [BOS'02]. Aus diesem Grund bleibt die Austauschwechselwirkung
zwischen den Elektronen und dem Loch und damit die Feinstrukturaufspaltung der X —
zugeordneten Linie aus [UHVT09]. Abb. 4.12 ¢) zeigt die polarisationsaufgelosten Mes-
sungen der X und der X — zugeordneten Linie. Aus der Oszillation der X-Linie ldsst sich
eine Feinstrukturaufspaltung von circa 14 peV ermitteln, vergleichbar mit publizierten
Daten in [UHVT09][SSRT05]. Die Linie X — weist dagegen im Rahmen der Messgenau-
igkeit keine ausgeprigte Oszillation der Emissionswellenlénge mit der Polarisationsachse

auf, was auf den trionischen Ursprung der Emission zuriickschlielen lésst.

Diese Messungen legen nahe, dass das zusétzliche Einbringen von Si-Atomen in die Um-
gebung der QPe zu einer stark bevorzugten Generierung von trionischen Zustédnden im
QP fiihrt. Die optische Qualitét der QPe (also die Linienbreite sowie der spektrale Hinter-
grund) wird nur unwesentlich durch die eingebrachten Donatoratome eingeschrinkt, wobei
eine leichte Verbreiterung der Emissionslinien sowie geringfiigige Abweichungen von den
theoretischen Leistungskoeffizienten der X und X X zugeordneten Emission durchaus auf
spektrale Diffusion und die Présenz nichtstrahlender Rekombination im System hindeuten.
Diese Erkenntnisse sind sehr vielversprechend beziiglich des Einsatzes solcher QPe (und
besonders deren Emission aus dem Trionenzustand) als effiziente Einzelphotonenemitter
[SSR*07] oder als Grundbausteine der Quantenbitverarbeitung [PLZY08].

4.4.3 Deterministisches Laden einzelner Quantenpunkte

Im vorhergehenden Kapitel wurde diskutiert, wie der Ladungszustand in einem QP durch
das Einbringen von Elektronendonatoren wiahrend der Epitaxie gezielt beeinflusst werden
kann. Um den Ladungszustand des QPes jedoch aktiv zu manipulieren, ist es notwen-
dig, iiber die Epitaxie hinausgehende Konzepte aufzugreifen. Beispielsweise kann durch

das Anlegen einer externen Steuerspannung am Halbleiter in Kombination mit einer ge-
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schickten Bandanordnung bevorzugt das Tunneln von Ladungstriagern in den QP oder aus
dem QP heraus verstirkt werden, wie beispielsweise in [WSHT00] [UWKT03] [GBD*08]
demonstriert wurde. Im Folgenden soll ein Konzept diskutiert werden, welches das deter-
ministische Laden eines einzelnen QPes mit zusétzlichen Lochern durch einen resonanten
Tunnelprozess forciert. Die erzeugten, aus einem Elektron und zwei Lochern bestehenden
Trionen X+ = |fJ{}) beziehungsweise X+ = [[{1}) sind besonders interessante Bau-
steine zur Erzeugung von langlebigen Quantenbits [GBD™08]: Typischerweise wird der
Quantenzustand iiber einen Initialisierungsprozess im Spin des iiberschiissigen Lochs ge-
speichert, welcher anschlieend beispielsweise mittels ultraschnellen Laserpulsen nahezu
beliebig manipuliert werden kann [PLZYO08]. Im Unterschied zu einzelnen Elektronenspins
ist jedoch aufgrund der P-artigen Blochwellenfunktion des Lochs im QP die Hyperfein-
wechselwirkung mit den Nuklei und damit auch die Spindephasierung deutlich schwécher
ausgeprigt [FYI10].

Ahnlich wie in Abschnitt 4.4.2 wurden auch fiir dieses Experiment 2 nm hohe InAs-QPe,
welche nach dem PCA-Verfahren realisiert wurden, in eine stark asymmetrische Kavi-
tat mit 25(5) AlAs/GaAs-Spiegelpaaren im unteren(oberen) DBR-Segment integriert. In
Abb. 4.13 a) ist eine Skizze der gewachsenen Struktur dargestellt. Um die QPe elektrisch
anzusteuern wurde das obere DBR-Segment n-dotiert und der untere Spiegel p-dotiert.
Die unteren 113 nm der A-dicken Kavitédt wurde ebenfalls p-dotiert, um ein Loch-Reservoir
in unmittelbarer Umgebung der QPe zu schaffen. Die QPe selbst sind 25 nm durch eine
intrinsische GaAs-Schicht von dem Fermisee getrennt, welche sowohl als Tunnelbarriere
wirkt als auch dazu dient, durch den Kohlenstoff induzierte Wachstumsdefekte von den
QPen zu separieren. Oberhalb der QPe wurde eine 110 nm dicke, intrinsische AlAs/GaAs-
Ubergitterstruktur gewachsen, welche eine hohe Tunnel- und Diffusionsbarriere fiir Elek-
tronen darstellt. Um die Probe zu kontaktieren und ortsaufgeloste Spektroskopie zu ge-
wiahrleisten, wurde eine 100 nm dicke Al-Schattenmaske mit Nanoaperturen auf den obe-
ren DBR aufgedampft. Die Schattenmaske kann zudem kontaktiert werden, und somit

konnen elektrische Potentiale an die Probe angelegt werden.

Abb. 4.13 b) zeigt die Ergebnisse einer uPL-Messung an einer Nano-Apertur. Die Falsch-
farbendarstellung zeigt die Wellenldinge der Emissionspeaks, aufgetragen gegen die an-
gelegte Vorwirtsspannung am Bauteil. Ohne angelegte Spannung konnte im gesamten
Spektralbereich keine Emission detektiert werden, da die Locher durch das starke interne
elektrische Feld schnell aus dem QP tunneln konnen. Erst bei einer angelegten Spannung
von circa 0,6 V kann ein deutliches Emissionssignal bei circa 944 nm detektiert werden,
welches hochstwahrscheinlich der Emission aus dem exzitonischen Grundzustand eines

QPs entspricht. Wird die Spannung auf 0,8 V erhoht, erscheint ein weiteres, blauverscho-
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benes Signal bei einer Wellenldnge von 938 nm. Aufgrund der vergleichbaren Intensitéiten

der beiden Emissionslinien sowie der spektralen Blauverschiebung um circa 3 meV liegt

eine Zuordnung zum positiv geladenen Trionenzustand aus dem QP nahe [YDS'07]. Bei

einer weiteren Erhohung der Steuerspannung um weitere 0,2 V erscheinen vier intensi-

tétsstarke Emissionslinien im Spektralbereich um 936 nm. Aufgrund des relativ engen

spektralen Abstands zueinander ist eine mogliche Erklarung fiir diese 4 Emissionlinien ein

sequenzielles Auffiillen der Schwerloch-P-Schale mit zusétzlichen Lochern, in Analogie mit
den Ausfiihrungen von [WSH'00] fiir Elektronen. Das Leichtlochband ist im hier ange-

nommenen Szenario (2 nm hoher Gag sIng 5 As-Pyramidenstumpf mit 25 nm Seitenlénge)

circa 150 meV abgespalten und sollte deshalb keine wesentliche Rolle spielen.
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Abbildung 4.13: a) Skizze der Schichtstruktur: Die QPe wurden in eine stark asymmetrische,
dotierte DBR-Struktur integriert. b) PL-Karte der QP-Emission, aufgetragen

gegen die angelegte Steuerspannung: Es bilden sich konstante Ladungspla-

teaus in der PL aus. ¢) Berechnete Bandstruktur der Probe ohne, bezie-

hungsweise mit 0,2 V angelegter Spannung: Das Schwerlochniveau schiebt

mit steigender Steuerspannung durch das Quasi-Fermi-Niveau der Locher.
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Um ein besseres Verstdndnis des Systems zu erlangen, wurden neben den Eigenniveaus des
QPes auch die Bandverlaufe der gesamten Struktur berechnet. Anhand der energetischen
Lage der Energieniveaus im QP zu den Quasi-Fermi-Niveaus der Spiegel kénnen Vorhersa-
gen iiber das Laden des QQPes gemacht werden. In Abb. 4.13 ¢) ist der Valenzbandverlauf
um den QP in der Kavitdt dargestellt: Im intrinsischen Bereich der Struktur bildet sich
durch den p-n-Ubergang ein elektrostatisches Feld aus, welches die Bénder im Bereich des
QPes verbiegt und effektiv die Barriere um den QP reduziert. Von besonderem Interesse ist
die energetische Lage des obersten Loch-Niveaus im QP, welches im Fall sehr kleiner Steu-
erspannungen deutlich unterhalb des Quasi-Fermi-Niveaus liegt. Werden Ladungstréiger
im QP angeregt, so konnen, forciert durch das elektrische Feld in der Kavitét, die Locher
aus dem QP heraustunneln, womit die Wahrscheinlichkeit einer strahlenden Rekombina-
tion herabgesetzt wird. Wird eine Spannung in Vorwiértsrichtung an das Bauteil angelegt,
so wird die Breite der Tunnelbarriere vergréflert, und die Wahrscheinlichkeit einer strah-
lenden Rekombination nimmt zu. Dagegen kann bei einer angelegten Spannung von circa
0,2 V das erste Lochniveau in Resonanz mit dem Locher-Reservoir gebracht werden. Diese
Konfiguration ist ebenfalls in Abb. 4.13 ¢) dargestellt. Somit kann in einem resonanten
Tunnelprozess der QP durch ein weiteres Loch geladen und ein positiv geladenes Trion
erzeugt werden. Die Diskrepanz zum experimentell ermittelten Wert von 0,8 V kann durch
die Apertur oberhalb der QP-Position erklart werden, da die elektrische Feldstarke hier
deutlich niedriger als in der Umgebung unterhalb des Aluminiumkontaktes ist. Da der
Loch-Grundzustand nun mit zwei Lochern gefiillt ist, kann kein weiteres Loch in den QP
tunneln, wodurch das stabile Plateau der Emission in Abb. 4.13 b) zustande kommt. Bei
gesteigerter angelegter Spannung kann der erste angeregte Zustand des Valenzbandes in
Resonanz mit der Fermienergie des Reservoirs gelangen. Somit konnen weitere Locher in

den QP tunneln und weitere Emissionslinien zu Tage treten.

4.5 Zusammenfassung des Kapitels

Durch eine geeignete Wahl des QP-Materials sowie der Wachstumsbedingungen konnten
QP-Ensemble niedriger Flichendichte realisiert werden. Durch das PCA-Verfahren konnte
zudem die Emissionswellenlinge der QPe reproduzierbar und weitestgehend unabhéngig
von deren Fliachendichte eingestellt werden. Durch Dotierung der QPe sowie durch elek-
trostatische Verfahren konnte deren Ladungszustand kontrolliert werden. Solche spektral-
und ladungskontrollierbare QPe niedriger Flachendichte bieten sich an fiir die Integration
in Einzelphotonenquellen [HSL*10] und sind dariiberhinaus vielversprechende Grundbau-
steine in der halbleiterbasierten Quantenbitverarbeitung: Dies wurde anhand der hier
vorgestellten Proben in weiterfithrenden Experimenten in [PDGM™10], [LPDG*10] und
[DGMPT11] gezeigt.
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Kapitel 5

Realisierung von elektrisch

betriebenen Einzelphotonenquellen

Nachdem im vorhergehenden Kapitel ein Verstindnis der Mechanismen fiir die Erzielung
eines hohen Mafles an Kontrolle iiber wesentliche Eigenschaften selbstorganisierter InAs-
QPe erarbeitet worden ist, soll im folgenden Kapitel demonstriert werden, wie diese in
effizienten, elektrisch gepumpten Einzelphotonenquellen eingesetzt werden koénnen. Zur
Realisierung wurden QPe in elektrisch kontaktierbare Mikrosdulenresonatoren integriert
und die QP-Emissionsrate iiber den Purcell-Effekt um ein Vielfaches gesteigert. Durch
ein angepasstes Resonatordesign wurde zudem eine effiziente Photonenauskopplung in

eine Kollimationsoptik gewéhrleistet und somit die Effizienz der Quelle optimiert.

5.1 Elektrisch gepumpte Quantenpunkt-Mikroreso-

natoren

In Analogie zu einzelnen Atomen haben Halbleiterquantenpunkte die Eigenschaft, einzelne
Photonen nach Bedarf emittieren zu kénnen. Da die Dateniibertragung mittels einzelner
Photonen aufgrund der Sicherheit gegen Abhorversuche stetig an Bedeutung gewinnt, sind
Konzepte zur Realisierung von effizienten Einzelphotonenquellen von groflem Interesse.
Um von Relevanz fiir zukiinftige Anwendungen zu sein, miissen die Quellen unter anderem

folgende Voraussetzungen erfiillen:

e Starke Unterdriickung von Zwei-Photonen-Ereignissen: Die grundlegendste Kenn-
grofe einer Einzelphotonenquelle ist die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung
g® (7). Wie in Kapitel 2.2.4 zuvor dargelegt wurde, ist eine perfekte Einzelpho-
tonenquelle durch einen Wert von ¢®(0) = 0 gekennzeichnet, was gleichbedeutend

damit ist, dass die Quelle immer maximal ein einzelnes Photon zur selben Zeit und
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niemals mehrere Photonen gleichzeitig emittiert. Typischerweise werden Systeme,
welche das Kriterium ¢®(0) < 0,5 erfiillen, noch als Einzelphotonenquellen be-

zeichnet. Einzelne Halbleiterquantenpunkte kénnen diese Voraussetzung erfiillen.

e Elektrische Ansteuerung und Miniaturisierung: Um allgemein fiir kommerzielle An-
wendungen in der Dateniibertragung von Interesse zu sein, miissen die Bauteile
elektrisch ansteuerbar sein. Gleichzeitig sollten die Dimensionen der Bauteile mog-
lichst klein gehalten werden, um sowohl eine hohe Integration zu gewihrleisten als
auch die notigen Anregungsleistungen moglichst gering zu halten. Hier findet sich
ein grofler Vorteil von GaAs-basierten Bauteilen, da die Technologien der Epitaxie
und Lithographie sehr fortgeschritten sind und deshalb Dotierung und Kontaktie-
rung solcher Bauteile fiir eine effiziente, elektrische Injektion von Ladungstrigern

umsetzbar sind.

e Hohe Ubertragungsraten: Natiirlich sollte auch die Dateniibertragung mittels ein-
zelner Photonen den aktuellen Standards der Ubertragungsraten entsprechen. Die
Modulier- und Emissionsfrequenzen der Bauteile sollten demnach mindestens im

Bereich einiger hundert Megahertz liegen.

Die Umsetzung der oben genannten Kriterien in einer elektrisch betriebenen Einzelpho-
tonenquelle soll im folgenden Kapitel erlautert werden. Es sei angemerkt, dass Konzepte
zur skalierbaren Herstellung &hnlicher Bauteile in Kapitel 6 und 7 diskutiert werden. Der
Raumtemperaturbetrieb QP-basierter Einzelphotonenquellen im GaAs-Materialsystem ist
aufgrund der geringen Exzitonen-Bindungsenergien nicht in greifbarer Néhe, allerdings
gibt es bereits vielversprechende Ergebnisse in anderen I1I-V-Halbleitersystemen wie GaN
[KSHT06], auf welche die hier erarbeiteten Ergebnisse gegebenenfalls transferiert werden

konnen.

5.1.1 Die Effizienz einer Einzelphotonenquelle

Zur Realisierung elektrisch gepumpter Einzelphotonenquellen wurden QPe mit moglichst
niedriger Flichendichte in dotierte AlAs/GaAs-Braggresonatoren integriert, welche mit
den in Kapitel 3.3.1 beschriebenen Techniken in Sdulenstrukturen prozessiert und anschlie-
Bend kontaktiert wurden. Die niedrige QP-Flachendichte (siehe Kapitel 4) ermoglicht eine
spektrale Isolation der QP-Emission und somit eine Unterdriickung von Mehrphotonen-
ereignissen. Der Einsatz von dotierten Resonatoren ermoglicht des Weiteren eine Strom-
injektion in die Strukturen. Die Bedeutung der Dotierung fiir den elektrischen Betrieb
sowie fiir die optischen Figenschaften des Resonators werden in den folgenden Kapiteln
ndher dargelegt. Zunéchst sollen hier einige theoretische Voriiberlegungen beziiglich der

Anforderungen an das Resonatorsystem erldutert werden, um Einzelphotonenquellen mit
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moglichst hoher Effizienz und Repetitionsrate zu realisieren. Dieses Problem lésst sich in
zwei Teilprobleme separieren, da sich die Effizienz 7 einer Einzelphotonenquelle aus der
Auskoppeleffizienz 7.,; sowie der Emissionwahrscheinlichkeit des QPes in eine bestimmte

Resonatormode S nach n = 7., zusammensetzt.

Die Bedeutung von 7.,; wird klar, wenn man das einfachst mogliche Modellsystem be-
trachtet: Einen einzelnen QP, umgeben von Halbleitermaterial. Unter Betrachtung einer
isotropen Lichtemission des QPes wird sofort deutlich, dass maximal 50 % der Photonen
zur Probenoberfliche hin abgestrahlt werden und somit eingesammelt werden kénnen.
Betrachtet man zusétzlich die interne Totalreflexion an der Halbleiter-Luft-Grenzfliache,
bei der ein Grofiteil der Photonen zuriick in den Halbleiter reflektiert wird, so lasst sich
eine maximale Auskoppeleffizienz von circa 3 % errechnen [BBG*02]. Um die Effizienz zu
steigern, lassen sich verschiedenste Konzepte aufgreifen: Die totale interne Reflexion an
der Probenoberfliche kann beispielsweise durch geometrische Ansétze deutlich reduziert
und somit 7., gesteigert werden [BBGT02]. In dieser Arbeit wurden hingegen Konzepte
der Kavitédts-Quantenelektrodynamik (Englisch: Cavity Quantumelectrodynamics, kurz:
CQED) aufgegriffen. Diese sind zwar anspruchsvoller in der experimentellen Umsetzung,
wie aber spéter deutlich wird, kann auf diese Art und Weise simultan die Effizienz sowie
die Emissionsrate des QPes gesteigert werden [Ger03]. Wie in Kapitel 2.3.1 diskutiert wur-
de, bildet sich durch die laterale Strukturierung der Mikroséiulen ein Spektrum diskreter
photonischer Resonanzen aufgrund der modifizierten photonischen Zustandsdichte aus.
Befindet sich ein einzelner QP in spektraler Resonanz mit solch einer Mode, so wird, falls
sich der QP im Feldmaximum des Bauteils befindet, seine Emissionsrate um den Betrag
des Purcell-Faktors F' = % gesteigert [MMAT09]. Der Anteil der spontanen Emission
des QPes, der aufgrund der QP-Resonatorkopplung in die Mode gekoppelt wird, kann
durch den geniherten Betafaktor 5 ausgedriickt werden [BBG102]:

F

Demnach kann fiir Mikrotiirmchen mit hohem Purcell-Faktor ein Grofiteil der Emission
in die Resonatormode eingekoppelt werden. Um diesen Effekt zur Steigerung der Effizienz

auszunutzen, muss zudem sichergestellt werden, dass

1. Die Lichtmode einseitig aus dem Resonator ausgekoppelt wird. Daher ist es sinnvoll
auf stark asymmetrische Resonatordesigns mit deutlich hoherer Reflektivitat im

unteren im Vergleich zum oberen Spiegel zuriickzugreifen.

2. Seitliche Streuung aus dem Resonator sowie hohe Materialabsorption als zusétzlicher

Verlustkanal minimiert wird. Die Streuverluste sind insbesondere bei Resonatoren



76

mit kleinen Durchmessern dominant, wihrend Absorptionsverluste insbesondere bei

hohen Q-Faktoren zur Geltung kommen.

Die Verlustraten in einer Mikrotiirmchenstruktur lassen sich in folgender Weise iiber die

reziproken QQ-Faktoren aufsummieren:

S D B
Q Qint QAbs QStreu

Hierbei bezeichnet ﬁ die intrinsischen Verluste der Kavitét, hervorgerufen durch ein

(5.2)

Auskoppeln der Photonen aus dem Spiegelsystem mit endlicher Reflektivitidt. Dieser
Term beinhaltet bereits eine Abhéngigkeit vom Durchmesser des Resonators aufgrund
der energetischen Verschiebung der Resonatormode in Richtung des Randes des Stopp-
bandes fiir kleinere Tiirmchendurchmesser [RF10]. ﬁ bezeichnet andere Verlustkanile,
welche ebenfalls in der planaren Struktur vorhanden sind wie beispielsweise Reabsorp-

L fasst die Streuverluste

Qstreu
. .. . 1 kJE(kR)
an den Seitenwanden des Mikroresonators zusammen und kann durch o = -
reu

mit der Besselfunktion nullter Ordnung J; in Abhéngigkeit vom Wellenvektor £ und dem

tion in der aktiven Schicht oder den Spiegeln. Der Term

Tirmchenradius R quantifiziert werden. Der Koeffizient x héangt von der Rauigkeit der
Seitenwand ab, und ist somit stark vom Atzprozess abhingig [RHG07]. Unter Betrach-
tung dieser Groflen lédsst sich die maximal erreichbare Effizienz der Einzelphotonenquelle
durch

_Q_F
ausdriicken. Hierbei wird klar, dass simultan ein hoher Purcell-Faktor F' (charakteri-

U] (5.3)

stisch in Kavitdten mit hohen Q-Faktoren und kleinen Modenvolumina) und niedrige
Seitenwand- und Absorptionsverluste (charakteristisch fiir Kavitdten mit moderaten Q-
Faktoren sowie groen Durchmessern) kombiniert werden miissen oder vielmehr ein Kom-

promiss beim Design der Resonatorstruktur gefunden werden muss.

5.1.2 Effizientes Resonatordesign basierend auf moderaten Q-

Faktoren

In diesem Kapitel soll zunéchst der Einfluss der Dotierung in den Braggspiegeln auf den Q-
Faktor des Resonators diskutiert werden. Eine Analyse des Einflusses der Dotierung auf die
optische Absorption in GaAs ist essenziell fiir die Entwicklung eines optimalen Dotierpro-
fils einer Einzelphotonenquelle. Die Absorption von Photonen mit Energien innerhalb der
der Energiebandliicke von GaAs wird durch den Urbach-Auslédufer der des Absorptions-
spektrums hervorgerufen, welcher besonders im dotierten Halbleitermaterial nicht zu ver-
nachldssigende Werte erreicht [KKB*09]. Um dies zu verdeutlichen wurden in Abb. 5.1 a)
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Abbildung 5.1: a) Reflektivitéit eines GaAs/AlAs-Braggspiegels bei unterschiedlichen Absorp-
tionsverlusten und Anzahl von Spiegelpaaren. b) Einfluss der Absorption auf
den Q-Faktor eines Resonators mit 30 AlAs/GaAs-Paaren im oberen und un-

teren Spiegel sowie einer intrinsischen GaAs-Kavitét.

die Ergebnisse von Transfermatrixberechnungen eines GaAs/AlAs-Spiegelsystems bei un-
terschiedlichen Spiegelzahlen sowie unterschiedlichen imaginéren Brechungsindizes darge-
stellt: Die theoretischen Werte des Terms 1 — R sind aufgetragen gegen die Anzahl der
Spiegelpaare in einem GaAs/AlAs-Spiegel, wobei fiir die Schichtdicken der GaAs- sowie
der AlAs-Spiegel jeweils ein Wert von % angenommen wurde bei einer Braggwellenlén-
ge A von 950 nm. Unter Vernachldssigung der Absorption in den GaAs-Schichten nimmt
dieser Wert exponentiell mit steigenden Spiegelzahlen ab. Unter Beriicksichtigung eines
konstanten Wertes der Materialabsorption « in den GaAs-Spiegeln (aufgrund der relativ
groflen Bandliicke von AlAs von circa 2,1 eV spielt die Absorption in diesen Schichten
eine untergeordnete Rolle) zeigt sich, dass der Wert der maximalen Reflektivitit bei ei-
nem spezifischen Wert séttigt welcher stark von der Absorption abhéngt. Beispielsweise

stagniert die maximale Reflektivitit des Spiegelsystems bei circa 0,9997 unter der An-

_1
cm3

nahme von o = 2%, (entsprechend einer Dotierkonzentration von circa 1 - 101® in
GaAs). Dies spiegelt sich ebenfalls im Q-Faktor der planaren Spiegelstrukturen wider:
Abb. 5.1 b) zeigt den berechneten Q-Faktor eines planaren, symmetrischen Braggresona-
tors mit 30 AlAs/GaAs-Spiegelpaaren im oberen beziechungsweise unteren DBR-Spiegel in
Abhéngigkeit des dotierungsabhéngigen Absorptionskoeffizienten. Der Q-Faktor fallt fiir
einen Absorptionskoeffizienten von a = 5% von einem Wert von circa 400000 auf einen
Wert um 50000. Die deutliche Reduktion des planaren Q-Faktors aufgrund der Dotierung
der Spiegel macht deutlich, dass ein angepasstes Dotierprofil der Struktur notwendig fiir

die Realisierung effizienter Einzelphotonenquellen ist.

Um den Einfluss der Dotierung in den Braggspiegeln auf den Q-Faktor der Resonator-

struktur weiter zu verdeutlichen, sollen im Folgenden zwei nahezu identische Resonator-
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strukturen mit hohen Q-Faktoren miteinander verglichen werden: Beide Strukturen ha-
ben 29 beziehungsweise 33 GaAs/AlAs-Spiegelpaare im oberen beziehungsweise unteren
DBR, und eine einzelne Schicht GalnAs-QPe als interne Lichtquelle in der A-dicken GaAs-
Kavitdt. In der Kavitdt MK1 wurden die Spiegel komplett undotiert gelassen, wahrend
in der Struktur MK2 die Spiegel symmetrisch dotiert wurden. Die Dotierkonzentration
wurde vom inneren Bereich nahe der Kavitédt von 1 - 1018(%#3 bis 3 - 1()180”%3 in den dufle-
ren Bereichen des Spiegels erhoht, wobei der untere Spiegel mit Silizium und der obere
Spiegel mit Kohlenstoff dotiert wurde. Das gestaffelte Dotierprofil wurde gewéhlt, um
im inneren Bereich des Resonators, in dem die Amplitude des Lichtfelds am gréfiten ist,
eine starke Absorption zu vermeiden, wahrend die hohe Dotierung in den dufleren Be-
reichen eine effiziente Strominjektion und niedrige Kontaktwiderstidnde ermoglichen. Um
den Einfluss des Tiirmchendurchmessers und der Absorption im dotierten Halbleiter zu
untersuchen, wurden Mikrotiirmchen mit variierendem Durchmesser in den Wafer geétzt
und pPL-Messungen bei 10 K durchgefiihrt. Der experimentelle Vergleich der ermittelten
Q-Faktoren in Abb. 5.2 a) zeigt, dass fiir Resonatordurchmesser grofier 2 pm die dotier-
te Struktur durchweg etwas niedrigere Q-Faktoren aufweist. Hier wird der Einfluss der
Absorption durch die Dotierung in den Spiegeln deutlich. Allerdings ist auch zu bemer-
ken, dass selbst die undotierte Resonatorstruktur lediglich Q-Faktoren von circa 40000
aufweist, wobei experimentell bereits Q-Faktoren von 110000 fiir Mikrotiirmchen mit glei-
cher Anzahl von Spiegeln erzielt wurden [RHGT07]. Die generell etwas niedrigeren Werte
der hier gezeigten Q-Faktoren kénnen auf eine hohere Absorption durch das aktive QP-
Medium zuriickgefiihrt werden, da die Resonatormoden in diesen Strukturen relativ zen-
tral im inhomogen verbreiterten QP-Spektrum liegen. Die Abnahme des Q-Faktors hin zu
kleineren Durchmessern wird durch Streuverluste an den Seitenwénden der Resonatoren
hervorgerufen: Dieser Effekt ist von besonderem Interesse beim Design von Einzelpho-

tonenquellen, da insbesondere der Faktor ~%- hin zu kleineren Resonatordurchmessern

deutlich abnimmt, und somit die Effizienz égé;t Einzelphotonenquelle limitiert wird. Diese
Tendenz ist weit weniger ausgeprégt fiir Tiirmchenresonatoren mit moderaten Q-Faktoren.
Abb. 5.2 b) zeigt eine dhnliche Studie fiir Mikroresonatoren mit 25(13) Spiegelpaaren im
unteren(oberen) DBR (MK3). Auch hier wurden die Spiegel mit dotiert, um eine Strom-
injektion in weiterfithrenden EL-Experimenten zu ermoglichen. Wie in Abb. 5.1 a) zu
sehen ist, wird die Reflektivitit eines DBRs mit Spiegelanzahlen unter 15 bei moderaten

Absorptionswerten kaum von der Dotierung beeinflusst. Daher kann bei der Betrachtung

1
Qabs

wurde sehr asymmetrisch gewihlt, um eine Lichtemission durch den oberen Spiegel zu

des Q-Faktors der Absorptionsterm nahezu vernachléssigt werden. Das Spiegeldesign
bevorzugen. Bemerkenswert ist, dass die Abnahme des Q-Faktors hin zu kleinen Durch-
messern fiir das Design MK3 deutlich schwécher ausgeprégt ist und sich somit ein solches

Spiegeldesign besser zur Realisierung von effizienten Einzelphotonenquellen eignet.
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Abbildung 5.2: Q-Faktor versus Durchmesser fiir dotierte und undotierte Resonatoren mit

a) hohen Q-Faktoren beziehungsweise b) moderaten Q-Faktoren.

Wie sich in den experimentellen Daten schon abzeichnet, muss ein hoher intrinsischer
Q-Faktor nicht notwendigerweise zu hohen Effizienzen fithren. Um dies zu quantifizieren,
wurden fiir verschiedene planare Q-Faktoren nach Gleichung 5.2 zunéchst Berechnungen

durchmesserabhéngiger Q-Faktoren angestellt. Hierbei wurden die vom Tiirmchenradius
1

QS’t'rau

Koeffizienten x = 4 - 107?m berechnet. Zudem wurde eine Abnahme des intrinsischen

R abhéngigen Seitenwandverluste = /QJS(JSR) fiir alle Strukturen mit dem gleichen
Q-Faktors hin zu kleinen Durchmessern geniige getan [RHG107]. Wie in den experimen-
tellen Daten in Abb. 5.2 schon beobachtet wurde, ist auch in dem theoretischen Mo-
dell eine ausgepréigte Abhéangigkeit des Q-Faktors vom Durchmesser zu erkennen, der bei
groflen intrinsischen Q-Faktoren wesentlich stédrker zu Tage tritt. Anhand der Q-Faktor
Berechnungen konnten ebenfalls nach Gleichung 5.3 und 2.39 die in Abb. 5.3 dargestellten
maximalen Effizienzen der Strukturen ermittelt werden. Diese Berechnungen zeigen deut-
lich, dass sowohl fiir hohe Q-Faktoren um 20000 als auch fiir moderate Q-Faktoren um
3000, sowie fiir niedrige Q-Faktoren um 1000 hohe Werte fiir die theoretischen Effizienzen
der Einzelphotonenquellen nach Gleichung 5.3 moglich sind. Jedoch muss der Durchmes-
ser der Bauteile entsprechend angepasst werden, wodurch sich deutliche Limitierungen in
der Wahl der Bauteile ergeben: Im Fall der niedrigen Q-Faktoren liegen die optimalen
Tiirmchendurchmesser bei circa 1 pm. In diesem Durchmesserbereich wird die elektri-
sche Kontaktierung der Tiirmchenstrukturen technologisch zunehmend anspruchsvoller,
was mit einer niedrigeren Ausbeute verbunden ist. Zudem sind die maximal erreichbaren
Effizienzen etwas niedriger als bei den moderaten Q-Faktoren. Fiir hohe Q-Faktoren sind
die maximalen Effizienzen etwas hoher, jedoch liegen hier die optimalen Durchmesser bei
4 -5 pm. Bauteile mit diesen Durchmessern beinhalten normalerweise eine Vielzahl von
QPen. Deshalb ist auch die spektrale QP-Dichte gesteigert und bei der Anwendung als

Einzelphotonenquelle kénnen Multiphotonenereignisse ein Problem darstellen.
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Abbildung 5.3: a) Berechnete Q-Faktoren in Abhingigkeit vom Tiirmchendurchmesser fiir
verschiedene Q2p. b) Berechnung der Effizienz einer Einzelphotonenquelle fiir
verschiedene Durchmesser und Q2p-Werte zur Identifizierung eines geeigneten

Resonatordesigns.

5.2 Experimentelle Realisierung einer effizienten

Einzelphotonenquelle

5.2.1 Herstellung von Quantenpunkt-Mikroresonatoren

Basierend auf den zuvor erarbeiteten Erkenntnissen wurde zur Realisierung von mog-
lichst effizienten Einzelphotonenquellen das Resonatordesign der Struktur MK3 gewéhlt.
Als aktives Medium wurden QPe mit moglichst niedriger Flédchendichte integriert, um die
spektrale QP-Dichte in der Ndhe der Resonanz moglichst gering zu halten und somit nied-
rige Werte von ¢® (7 = 0) zu erméglichen. Aus diesem Grund wurden InAs-QPe, welche
mit der PCA-Technik ausgeheilt wurden, in die GaAs-A-Kavitat integriert. Wie zuvor in
Kapitel 4 beschrieben wurde, kann durch diese Wachstumstechnik ein relativ hohes Maf}
an Kontrolle iiber die QP-Dichte mit einer prézisen Kontrolle der Emissionseigenschaften
kombiniert werden. Des Weiteren wurde unter die QPe eine Schicht mit Silizium-dotierten
GaAs gewachsen, wobei die Si-Fldchendichte circa viermal hoher als die QP-Dichte ist.
Dies soll vor allem, wie in Kapitel 4 erlautert wurde, die Emission aus geladenen Zustan-

den bevorzugen, um langlebige dunkle Exzitonen zu unterdriicken.

Abb. 5.4 zeigt die Grundcharakterisierung einer QQP-Resonatorstruktur, die nach dem De-
sign MK3 realisiert wurde. Das Raumtemperatur-Reflexionsspektrum der Spiegelstruktur
zeigt eine ausgeprigte Resonanz im Zentrum des Stoppbandes und ist nahezu perfekt
symmetrisch beziiglich dieser Resonanz. Dies indiziert, dass beim Wachstum der Bragg-
spiegel die Braggbedingung in sdmtlichen Segmenten (Kavitét, unterer und oberer Spie-

gel) sehr gut erfiillt wurde. Aus diesem Grund konnte das Reflexionsspektrum durch
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Abbildung 5.4: a) Gemessenes und berechnetes Reflexionsspektrum des Braggspiegels bei
Raumtemperatur, PL-Spektrum der integrierten QPe ohne oberen Spiegel
sowie der kompletten, planaren Struktur bei Raumtemperatur. b) pPL-

Spektrum eines geétzten Mikrotiirmchens mit einem Durchmesser von 2 pm.

eine Transfermatrix-Simulation in einem Energiebereich von 400 meV um das Zentrum
des Stoppbandes sehr gut reproduziert werden (gestrichelte, blaue Linie). Um die QP-
Emission zu untersuchen, wurde zunéchst der obere Braggspiegel von einem Teil der Pro-
be mittels RIE komplett entfernt. Die PL-Messungen, welche bei einer Temperatur von 10
K an diesem Probenstiick durchgefiihrt wurden, sind im selben Graphen dargestellt und
belegen die Emission der integrierten QPe bei einer Energie von 1,286 eV (964 nm) im
Emissionsmaximum und circa 975 nm im langwelligen Ausldufer des PL-Spektrums. Da
die Intensitdt der QP-Emission mit der spektralen Dichte der einzelnen Emissionslinien
korreliert, wurde die planare Resonatorstruktur so entworfen, dass deren Resonanz (griine
Kurve, ermittelt aus einer PL-Messung der kompletten Struktur bei 10 K) im langwelligen
Auslédufer des QP-Ensembles liegt. Um diesen Sachverhalt nochmals zu verdeutlichen, ist
in Abb. 5.4 ein pPL-Spektrum eines Mikrotiirmchens mit einem Durchmesser von 2 ym
dargestellt: Aufgrund der moderaten Anregungsleistung und der hohen ortlichen Selek-
tion (gegeben durch den Querschnitt des Mikrotiirmchens) konnen in diesem Spektrum
einzelne QP-Emissionslinien spektral aufgelost werden. Wéahrend die Liniendichte jedoch
im Wellenléngenbereich um 940 nm zu hoch erscheint, um gezielt einzelne QPe zu un-
tersuchen, ist die spektrale Dichte der QP-Emission im Bereich um die Resonanz (circa

970 nm) stark reduziert.

Zur Gewihrleistung einer effizienten Ladungstrigerinjektion in die integrierten QPe wur-
de der obere Spiegel mit Kohlenstoff (p-Dotierung) und der untere Spiegel mit Silizium
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Abbildung 5.5: SIMS-Messung an einer dotierten Resonatorstruktur zur Ermittlung der Do-

tierkonzentration in den Spiegeln.

(n-Dotierung) dotiert. Wie zuvor bereits diskutiert wurde, nimmt die Materialabsorption
in den Braggspiegeln deutlich mit der Dotierung zu. Des Weiteren zeigt sich, dass die
Qualitat der Epitaxie der Spiegelschichten vor allem im p-dotierten oberen DBR ebenfalls
in den hoherdotierten Schichten nachlédsst. Allerdings ist ein moglichst niedriger Wider-
stand in den Spiegelschichten essentiell fiir eine gute Ladungstrégerinjektion. Um hierbei
einen guten Kompromiss zwischen der dotierungsabhéngiger Absorption beziehungsweise
Qualitat der Epitaxie in den DBR-Schichten und einem mdoglichst niedrigen Probenwi-
derstand zu finden, wurden zwei Proben (im folgenden SPS1 und SPS2 genannt) mit
unterschiedlichen Dotierkonzentrationen bei ansonsten nahezu identischem Spiegeldesign
und QPen realisiert. Die Dotierung in den Braggspiegeln wurde bei SPS1 von einem
1 1

Wert von 1-10®—L; in den inneren fiinf Spiegelpaaren auf 3 - 10— in den &uBeren

Spiegeln gesteigert. Die obersten beiden Spiegelpaare wurden mit einer Kohlenstoftkon-
zentration von 2 - 10— dotiert, um spéter eine moglichst niederohmige Kontaktierung
der Probe zu ermoglichen. Im SPS2 Design wurde in allen Schichten (abgesehen von der
Kontaktschicht) die Dotierkonzentration verdoppelt. Abb. 5.5 zeigt eine Sekundér-Ionen-
Massenspektroskopische Untersuchung (SIMS) einer dotierten Resonatorstruktur. Die er-
mittelten Si- und C-Konzentrationen in den einzelnen Dotiersegmenten sind im Mittel
konstant, wobei in den AlAs-Schichten die Dotierung aufgrund der geringeren Wachs-
tumsrate (0,5 %*) durchgéngig etwas hoher ist als in den GaAs-Schichten (1 5*). Auf-
fallig sind ebenfalls die Spitzen den Si- und C-Fldchendichten an den Grenzflachen, was
materialspezifische lonisationsquerschnitte bei der Massenspektroskopie (Matrixeffekte)

nahelegt.
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5.2.2 Elektrolumineszenzmessungen an Quantenpunkt-Resonator-

systemen

Eine Grundvoraussetzung fiir die Realisierung einer effizienten, elektrisch gepumpten Ein-
zelphotonenquelle sind moglichst gute elektrische Grunddaten der Bauteile. Dies impli-
ziert eine niedrige Einsatzspannung der Diode in der Groflenordnung der GaAs-Bandliicke
sowie einen niedrigen differentiellen Widerstand des Bauteils. Nach dem in Kapitel 3.3 be-
schriebenen Prozessverfahren wurden zur elektrischen Ladungstriagerinjektion zylindrische
Mikrotiirmchen in den Wafer geétzt und nach einem Planarisierungsschritt die Tiirmchen
mit einem Ringkontakt versehen. Somit konnen simultan Ladungstréager in die Tiirm-
chen injiziert werden und das durch den oberen DBR emittierte Signal detektiert werden.
Durch die Sdulengeometrie wird das Lichtfeld in den Resonatoren zusétzlich in laterale
Richtung lokalisiert und es bildet sich ein diskretes Spektrum von Resonatormoden aus.
Abb. 5.6 a) zeigt die bei 4 K aufgenommene Strom-Spannungskennlinie eines Mikrotiirm-
chens der Probe SPS1 mit einem Durchmesser von 2,5 pm. Auf der Probe wurden 18
Mikrotiirmchen gleichzeitig kontaktiert. Der Stromfluss durch die Bauteile setzt bei einer
Spannung von circa 1,7 Volt ein. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit der Bandliicke der
undotierten GaAs-Kavitét, welche bei 4 K circa 1,519 eV betréigt. Der Stromfluss durch
das Bauteil setzt ein, wenn die angelegte Spannung das durch den p-n-Ubergang erzeugte
Potential ausgleicht. Der etwas hohere Wert der Einsatzspannung lasst auf zusétzliche

Potentialbarrieren zum Beispiel in der Kontaktschicht zuriickschlieflen.

Da die Tiirmchenoberflache durch den Ringkontakt in der Mitte frei von Gold ist, kénnen
die QPe in den Resonatoren sowohl elektrisch als auch optisch mit einem Laser ange-
regt werden. Abb. 5.6 b) zeigt den Vergleich eines Mikro-Elektrolumineszenz (kurz: pEL)
(~ 10,5 uW Anregungsleistung) mit einem pPL-Spektrum (= 7,8 pW Anregungsleistung)
an einem Tiirmchen mit 2,5 ym Durchmesser bei 4 K. Beide Spektren sind qualitativ in
sehr guter Ubereinstimmung. Deutlich zu erkennen sind jeweils vier scharfe Linien X1 bis
X4, welche aufgrund ihrer spektralen Charakteristik der Emission einzelner QPe zugeord-
net werden. Linie X2 befindet sich hierbei in Resonanz mit der Kavitdtsmode C, wodurch
ihre Intensitédt im Vergleich zu den anderen QP-Emissionslinien intensiver erscheint. Im
PL-Spektrum sind des Weiteren noch zwei weitere QP Linien zu erkennen, welche im
EL-Spektrum nicht zu sehen sind. Moglicherweise werden diese QPe durch die elektrische

Injektion weniger effizient gepumpt.

Zur Realisierung einer elektrisch betriebenen Einzelphotonenquelle ist eine starke Unter-
driickung von Zweiphotonenereignissen und des Weiteren eine méglichst intensive QP-

Emission wiinschenswert. Deshalb sind besonders Bauteile von Interesse, in denen sich
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Abbildung 5.6: a) Strom-Spannungskennlinie eines kontaktierten Mikrotiirmchens mit einem
Durchmesser von 2,5 pum, aufgenommen bei 4K. b) Exemplarischer Vergleich

eines pPL mit einem pEL eines Mikrotiirmchens.

eine einzelne, von anderen (QPen isolierte QP-Emissionslinie in spektraler Nahe auf der
hochenergetischen Seite der Resonatormode befindet. Anschliefend kann aufgrund der
temperaturabhéngigen Bandliicke die QP-Emissionslinie durch Erhéhung der Probentem-
peratur im Kryostaten in Richtung kleinerer Energien geschoben werden. Die Energie der
Resonatormode verschiebt sich dagegen deutlich weniger wegen des temperaturabhéngigen
Brechungsindexes. Abb. 5.7 a) zeigt in der Konturdarstellung den Intensitatsverlauf zwei-
er QP-Emissionslinien bei sukzessiver Erhohung der Probentemperatur. Die Probe wurde
im elektrischen Dauerstrichbetrieb (engl.: continuous wave, CW) mit einer Stromstérke
von 71 nA gepumpt. Die Emissionslinie X1 schiebt mit Erh6hung der Probentemperatur
von 18 auf 32 K spektral durch die Resonanz der Kavitdt mit einem Durchmesser von
2,5 pum, deren Halbwertsbreite von 0,43 meV einem Q-Faktor von circa 3000 entspricht.
Wie im Konturplot Abb. 5.7 a) zu sehen ist, erhoht sich die Intensitidt der Emissionslinie
X2 im Resonanzfall bei 25,8 K deutlich, wihrend die Intensitédt der Emissionlinie X1 auf-
grund der steigenden Probentemperatur zwischen 18 K und 32 K kontinuierlich abnimmt.
Die Uberhéhung der integrierten Intensitit von X2 ist in Abb. 5.7 b) gegen die spektrale
Verstimmung zur Resonatormode aufgetragen. Die maximale Intensitédt des QPes ist im
Resonanzfall fast um das Fiinffache gesteigert. Um den Purcell-Faktor des Systems zu er-
mitteln, wurden die Messdaten an Gleichung 2.40 angepasst und somit ein Purcell-Faktor
von 2,5 + 0,2 ermittelt. Aufgrund der geometrischen Daten des Mikrotiirmchens (das Mo-
denvolumen eines Tiirmchens mit einem Durchmesser von 2,5 ym kann auf circa 0,81 pm?
abgeschitzt werden) und des gemessenen Q-Faktors von 3000 kann aus Gleichung 2.39
ein maximaler Purcell-Faktor von 5,4 extrahiert werden. Die Abweichung des gemessenen
Wertes vom maximalen Purcell-Faktor kann nach Gleichung 2.38 durch die Position des

QPes relativ zum Modenprofil des Mikrotiirmchens erklart werden, da lediglich bei einer
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Abbildung 5.7: a) Temperaturserie einer QP-Emissionslinie in Resonanz mit der Kavititsmo-
de. Die QP-Emissionslinie schiebt deutlich stérker mit der Probentemperatur
als die Resonatormode und kann deshalb in Resonanz gebracht werden. b) Aus-
wertung der integrierten Intensitidt der QP-Emissionslinie in Abhéngigkeit der

spektralen Verstimmung zur Ermittlung des Purcell-Faktors.

Positionierung des QPes im Feldmaximum (also im Zentrum des Mikrotiirmchens) eine

Messung des maximalen Purcell-Faktors zu erwarten ist.

5.2.3 Nachweis der Einzelphotonenemission unter gepulster An-

regung

Wurde im vorhergehenden Kapitel die Steigerung der QP-Intensitdt durch den Purcell-
Effekt im Mikrotiirmchen diskutiert, sollen im folgenden Kapitel Photonenstatistikmes-
sungen an solchen gekoppelten QP-Resonatorsystemen diskutiert werden. Bei den Messun-
gen wurde jeweils der Emitter iiber die Probentemperatur in Resonanz mit der Grund-
mode der Kavitit gebracht, und anschlieBend der ¢ (7 = 0) Wert mit einem HBT-
Messaufbau extrahiert. Wie zuvor diskutiert wurde, ist die spektrale Resonanz zwischen
QP und Kavitdt Grundvoraussetzung zur Realisierung von effizienten Photonenquellen,
wobei dariiberhinaus ebenfalls die Integrationszeit bei den Photonenstatistikmessungen
sehr stark von der Intensitdt der QP-Emissionslinie abhéngt. Das Potential einer Ein-
zelphotonenquelle kann jedoch nur dann vollends ausgeschopft werden, wenn einzelne
Lichtteilchen zeitlich nach Bedarf mit hohen Frequenzen emittiert werden. Grundvoraus-
setzung ist also ein Betrieb der Einzelphotonenquellen unter gepulster elektrischer An-
regung. Jedoch ist in Abb. 5.8 a) und b) deutlich zu erkennen, dass bei Messungen an
Mikrotiirmchen der Probe SPS1 unter gepulster elektrischer Anregung eine Steigerung

des spektralen Hintergrundes zu verzeichnen ist, wihrend die QP-Emissionslinien deut-
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Abbildung 5.8: a) Dauerstrich-yEL-Studie und b) Gepulste pEL-Messung and einem QP-

Mikortiirmchen. Im Dauerstrichbetrieb ist die Emission deutlich intensiver.

lich an Intensitét verlieren. Aufgrund des schlechten Signal-Rausch-Verhéltnisses sowie des
starken spektralen Hintergrundes ist es nur schwer moglich, Einzelphotonenemission un-
ter gepulster Anregung innerhalb verniinftiger Integrationszeiten zu demonstrieren. Dies
kann durch den Probenwiderstand sowie die Einsatzspannung der Diode erklért werden,
wobei durch einen erhohten Widerstand sowie hohere notige Pulsamplituden die Probe
zusétzlich aufgeheizt wird. Dies resultiert in einer Verbreiterung der QP-Emissionslinien
sowie einer Abnahme der QP-Intensitdat [RRST10] [BF02].

Deshalb wurde fiir Messungen im gepulsten elektrischen Betrieb auf Strukturen der Probe
SPS2 zuriickgegriffen, in denen in jeder Epitaxieschicht die Dotierkonzentration verdop-
pelt wurde. Lediglich die Kohlenstoffkonzentration in der ohnehin hochdotierten Kon-
taktschicht wurde konstant gelassen. Die verstiarkte Absorption durch die erhéhte Dotier-
konzentration schlagt sich aufgrund des auf moderate Q-Faktoren optimierten Designs
kaum auf den planaren Q-Faktor ()op nieder. Um die gesteigerte Effizienz der Einzelpho-
tonendetektoren im Bereich héherer Energien auszunutzen, wurde die Deckschicht der
integrierten Silizium-dotierten QPe auf 1,5 nm reduziert und somit die Emission der QPe
um circa 60 nm in Richtung kiirzerer Wellenléngen verschoben. Ein Indiz fiir die bessere
elektrische Funktionalitat von Bauteilen auf diesem Wafer lieferten bereits Messungen der
Strom-Spannungscharakteristik von Mikrotiirmchen, nachdem diese auf den Wafer prozes-
siert wurden. Zum Vergleich sind in Abb. 5.9 Raumtemperaturkennlinien von Tiirmchen
verschiedener Durchmesser dargestellt, wobei die den Bauteilen in Teilbild b) zugrundelie-
genden Spiegel nun doppelt so hoch dotiert wurden. Auch wenn aufgrund des duflerst kom-
plexen Bauteilprozesses eine deutliche Streuung in den Strom-Spannungscharakteristiken

verschiedener Bauteile zu erkennen ist, deutet sich dennoch an, dass die hoher dotierten



87

T 6 T

a) ® 3 um b) A = 3 um

4-M3383 ° 2'5“m 5- M3598 /‘. [ 2’5pm

A 2 um e [ v A 2 pm|]
v 1,5um v 1,5um

3+ 4r Aa
— — ['v
< < . Rope=150 ka2
2, 3 3f [
S 1S A
o o 2 /
b S J [ )
M1t ) : °

/
QA ¢ L T l' *
. " .
° mn®
0-;;;;;“*. EsmEEEE 0_“““"*.0
. . . . | , . . . 1
0 1 2 3 4 5 0 1 2 3 4 5

Spannung (V) Spannung (V)

Abbildung 5.9: a) Strom-Spannungskennlinie von Mikrotiirmchen verschiedener Durchmesser

mit einfacher und b) verdoppelter Dotierung.

Bauteile der Probe SPS2 mit 150 k€2 einen signifikant niedrigeren differentiellen Wider-
stand als die niedriger dotierten Bauteile der Probe SPS1 aufweisen (minimal 250 k).

Die gute optische Funktionalitdt der Bauteile, die auf diesen Wafer prozessiert wurden,
soll nun im Folgenden demonstriert und diskutiert werden: Die Messdaten in Abb. 5.10
wurden an einem Mikrotiirmchen mit einem Durchmesser von 2 pm aufgenommen. Das
Bauteil zeigt die signifikante Emission einer einzelnen, spektral reinen QP-Emissionslinie.
Aufgrund des angepassten Probenwiderstandes und einer Impedanzanpassung im Kryo-
staten erscheinen die QP-Emissionlinien auch unter gepulster elektrischer Anregung spek-
tral scharf und lichtstark. Um mdglichst intensive Elektrolumineszenzsignale unter gepul-
ster Anregung zu generieren, wurde dem intrinsischen elektrischen Feld der p-i-n-Diode
eine konstante Spannung von 1,70 V entgegengesetzt, bevor Elektrolumineszenz aus der
Probe im Dauerstrichbetrieb detektiert werden konnte. Auf diese Vorspannung werden
dann die Spannungspulse mit einer Amplitude von 6 V und einer Frequenz von 220 MHz
additiv aufgepriagt. Abb. 5.10 a) zeigt ein zeitintegriertes Spektrum des Bauteils, wobei
sich die Emissionslinie des geladenen Exzitonenzustandes X — bei einer Probentempera-
tur von 32 K in Resonanz mit der Kavitdtsmode (Q-Faktor: 2300) befindet. Der Grofiteil
der QP-Emission wird somit in die Kavitdtsmode eingekoppelt, wodurch die Effizienz
des Bauteils deutlich gesteigert wird. Um den Einzelphotonenquellencharakter des Bau-
teils in Resonanz nachzuweisen, wurden wiederum Photonen-Autokorrelationsmessungen
an einem HBT-Messaufbau durchgefiihrt: Abb. 5.10 zeigt das Koinzidenzhistogramm der
Messung: die periodische Abfolge an Maxima im Histogramm spiegelt die gepulste Emis-
sion des Bauteils wider, wobei der Abstand der Maxima der Pulsfrequenz entspricht.
Der deutlich unterdriickte Peak bei 7 = 0 ist ein Beweis fiir den nichtklassischen Cha-

rakter der Emission. Vergleicht man die gemittelte Fléche unter den Maxima mit der
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Fliche unter dem Histogramm um 7 = 0, lisst sich ein Wert von ¢® (7 = 0) = 0,16
ermitteln, womit eindeutig die Einzelphotonenemission des Bauteils nachgewiesen ist. Die
geringfiigige Abweichung vom Idealwert ¢® (7 = 0) = 0 kann zum Teil durch einen gerin-
gen spektralen Hintergrund erklért werden sowie durch andere, lichtschwéchere Emitter,
welche nichtresonant die Kavitdtsmode fiittern kénnen [HSL*T10]. Um die Effizienz der
Einzelphotonenquelle experimentell zu ermitteln, wurde die Emissionsrate der einzelnen
Photonen direkt an den Lawinendioden gemessen und anschlieSend mit der Effizienz des
Messaufbaus sowie dem nicht optimalen ¢g® (7 = 0) = 0, 16 Wert entfaltet. Die maximale
Emissionsrate des vorgestellten Bauteils betrug (10,9 + 1,6) MHz, was bei einer Puls-
frequenz von 220 MHz einer Bauteileffizienz von n = (4,9 + 1,0)% entspricht. Vergleicht
man diesen Wert mit der maximal zu erwartenden Bauteileffizienz von 61 %, welche nach
Gleichung 5.3 mit den Bauteildaten () = 2300, Q2p = 3000 sowie Fp = 4 ermittelt wurde,
erkennt man eine deutliche Diskrepanz zwischen Experiment und Theorie. Eine mogliche
Erklarung hierfiir liegt in einer ineffizienten Ladungstriagerinjektion in die QPe im elek-
trischen Anregungsschema, welche moglicherweise durch nichtstrahlende Rekombination

und Ladungstriagerverluste an den gedtzten Aulenwéanden des Mikrotiirmchens zustande

kommt.
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Abbildung 5.10: a) Elektrolumineszenz eines 2 pm-Tiirmchens unter gepulster Anregung
(6 V, 1,7 V Vorspannung, 220 MHz) in Resonanz. b) Autokorrelationsmes-

sung zweiter Ordnung in Resonanz.

5.3 Zusammenfassung des Kapitels

Durch die gezielte Integration spektral angepasster sowie ladungskontrollierter QPe in ein

optimiertes Resonatordesign konnte die Einzelphotonenemission des resonanten Systems
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unter elektrischer Anregung nachgewiesen werden. Durch eine Reduzierung des Bauteil-
widerstandes konnte der Betrieb im gepulsten Modus demonstriert werden. Exemplarisch
wurde in diesem Kapitel der Arbeit eine Einzelphotonenquelle mit einer Effizienz um
n = (4,9 £ 1)% sowie einem Wert von ¢® (7 = 0) = 0, 16 fiir eine Tiirmchenstruktur mit
einem Durchmesser von 2 pum diskutiert. Es sei angemerkt, dass an dhnlichen, im Laufe
dieser Arbeit hergestellten Strukturen Bauteile mit KenngroSen von ¢g® (7 = 0) = 0,13
sowie Rekordeffizienzen von n.ry = (34 £ 7)% identifiziert werden konnten [HSL*10].
Diese Daten sind nicht nur hervorragend im Vergleich mit zuvor veroffentlichten Werten
von elektrisch gepumpten Einzelphotonenquellen von 14 % [EBD*08], sondern ebenfalls
vergleichbar mit den besten Daten von optisch gepumpten Mikroresonatoren von 38 bis
44 % [SSRT07]. Eine detailliertere Analyse der Photonenstatistikmessungen und spek-
troskopischen Untersuchungen der elektrisch betriebenen QP-Mikrotiirmchen wird in der
Dissertation von Tobias Heindel (Lehrstuhl fiir Technische Physik, Universitat Wiirzburg)

zusammengefasst.
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Kapitel 6

Wachstum und Spektroskopie von

positionierten InAs-Quantenpunkten

Die bisher diskutierten und eingesetzten QP-Wachstumstechniken basieren alle auf einer
selbstorganisierten QP-Nukleation auf einer unstrukturierten GaAs-Oberfliche. Allerdings
ist es fiir zahlreiche Anwendungen in Gebieten der Kavitéits-Quantenelektrodynamik und
Nanophotonik essentiell, eine hohes Mafl an Kontrolle iiber den Ort eines QPes zu erlan-
gen, was sowohl eine Steuerung der QP-Nukleation als auch die Moglichkeit, diesen QP
wiederzufinden unabdingbar macht [Sch07]. In diesem Abschnitt der Arbeit sollen Tech-
niken diskutiert werden, mit deren Hilfe ein positionskontrolliertes Wachstum von QPen
realisiert werden konnte. Hierbei lag das Hauptaugenmerk auf geordnetem Wachstum von
QPen mit sehr groflen Perioden, vergleichbar mit Dimensionen von typischen Halbleiter-
Mikroresonatoren. Des Weiteren wurden die optischen Eigenschaften dieser QPe einge-
hend untersucht, da eine hohe optische Qualitéit der Emitter fiir einen spéteren Einsatz

als aktives Medium in gekoppelten QP-Resonator-Bauteilen essentiell ist.

6.1 Morphologische Untersuchungen an Einzel- und
Mehrfachschichten positionierter Quantenpunk-
te

Wie in Abschnitt 3.2.3 dargelegt wurde, kann die Nukleation von QPen durch eine litho-
graphische Strukturierung der Kristalloberfliche manipuliert und die QP-Position beein-
flusst werden. Befinden sich die Abmessungen der Nukleationszentren nun im Bereich der
QP-Dimension, konnen einzelne QPe gezielt auf die vorherbestimmten Positionen gewach-
sen werden. Dieses Konzept, sowie artverwandte Techniken sind beispielsweise in [Sch07]

fiir verschiedene Halbleitermaterialsysteme zusammengefasst.
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6.1.1 Probenpriparation und Uberwachsversuche

Die lithographische Vorstrukturierung der Proben lief nach dem in Abschnitt 3.2.4 be-
schriebenen Verfahren ab, wobei die Nukleationszentren in Gittern quadratischer An-
ordnung mit Abstdnden zwischen 500 nm und 4 pm definiert wurden. Ahnlich der in
Abschnitt 4.1 beschriebenen Testproben zur Kalibration von SK-QPen wurde auch hier
vor der Strukturierung der Proben eine 300-400 nm dicke GaAs-Schicht auf die (100)-
orientierten GaAs-Substrate abgeschieden, um Rauigkeiten und Defekte auszugleichen.
Ein wichtiger Parameter beim Wachstum von QPen auf Nanolochern ist deren Form be-
zichungsweise Grofe vor dem Uberwachsen. Neben den lithographischen Parametern wie
der Belichtungsdosis hingt die Lochmorphologie stark von der Atztechnik ab. Dies wird
anhand von Abb. 6.1 a) und b) deutlich: Hier wird der Einfluss der Atztechnik, mit der
die Nanolocher vom E-Beam-Lack in den Halbleiter transferiert wurden, auf die Ausdeh-
nung und Form der Locher miteinander verglichen. Die Locher in Bild a) wurden mit
einem nasschemischen Atzverfahren, bestehend aus 600 ml H,O, 4 ml HyO5 und 0,5 ml
H,SO, definiert, wihrend im Fall der Probe in Bild b) ein moglichst schonendes reakti-
ves Ar/Cly-Ionenitzen angewandt wurde. In beiden Fillen wurde die Atzzeit so gewihlt,
dass die Lochtiefe 15-20 nm betréigt. Wie aus den REM-Aufnahmen ersichtlich ist, sind
die Lochdurchmesser im gerichteten trockenchemischen RIE-Verfahren mit circa 60 nm
Durchmesser deutlich kleiner, wiahrend beim isotroperen nasschemischen Verfahren ei-
ne starke laterale Aufweitung der Locher stattfindet. In Abb 6.1c) wurden statistisch
ausgewertete Lochdurchmesser fiir beide Atzverfahren gegen die Belichtungsdosis aufge-
tragen. Wie erwartet konnte fiir beide Atztechniken ein leichtes Ansteigen der mittleren
Lochdurchmesser mit steigender Belichtungsdosis um 5 nm (WCE) bezichungsweise 8 nm
(RIE) beobachtet werden.

Vor dem Abscheiden der QPe auf die strukturierte Oberfliche wurden zunéchst, wie in
Abschnitt 3.2.4 beschrieben, Oberflachenoxide von der Probenoberfliche mit verschie-
denen chemischen Verfahren und einer Reinigung mit aktiviertem Wasserstoft entfernt,
da eine thermische Oxiddesorption die Lochstrukturierung stark modifizieren oder kom-
plett zerstoren kann [KHS04]. Da die Oberfliche durch die Behandlung leicht aufrauen
kann, muss vor dem Wachtum der QPe eine wenige Nanometer dicke, glattende GaAs-
Schicht aufgewachsen werden, um beim QP-Wachstum die notigen Migrationsléngen zu
gewihrleisten. Hierbei gilt es zu beachten, dass bereits das Uberwachsen der wenige Na-
nometer tiefen Locher mit sehr diinnen GaAs-Schichten zu einer deutlichen Modifikati-
on der Form der Nanolocher fithren kann. Um diesen Effekt genauer zu studieren, wur-
den Proben mit nasschemisch gedtzten Nanolochern préapariert und nach der Oxident-
fernung mit 8 nm, 11,5 nm beziehungsweise 15 nm GaAs bei einer Substrattemperatur

von 530 °C bei einer GaAs-Wachstumsrate von 1 % iiberwachsen. Die AFM-Aufnahmen
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Abbildung 6.1: REM-Aufnahmen von quadratisch angeordneten Nanoléchern, die in einem a)
nasschemischen und b) trockenchemischen Verfahren in den Halbleiter trans-
feriert wurden. c) Statistische Auswertung der LochgréBen fiir die beiden Atz-

verfahren aufgetragen gegen die Belichtungsdosis.

in Abb. 6.2 a) zeigen grofiflichige Bereiche der jeweiligen Proben mit einem quadratisch
angeordneten Lochgitter (Lochperiode: 1 ym). Um die Form der Locher genauer zu un-
tersuchen, wurden zusétzlich REM-Aufnahmen von einzelnen Léchern sowohl entlang der
[011]- als auch der [011]-Kristallrichtung angefertigt, wobei die Proben bei den Aufnah-
men um 70° verkippt wurden, um den Hohenkontrast zu verstérken. Aus den groB3flichigen
AFM-Oberflachenstudien ist ersichtlich, dass das Kristallwachstum auf der behandelten
Oberflache defektfrei ablauft und zwischen den nach wie vor sichtbaren Nanolochern keine
globalen Oberflichenrauigkeiten entstehen. Die vergroferten REM-Aufnahmen der Locher
verdeutlichen zudem, dass die nach dem Atzprozess noch annihernd kreisformigen Struk-
turen mit Durchmessern von circa 120 nm mit zunehmend abgeschiedener Materialmenge
entlang der [011]-Kristallrichtung stark aufweiten, withrend die Ausdehung entlang der
[011]-Richtung mit steigender GaAs-Schichtdicke leicht abnimmt. Dies ist in qualitativer
Ubereinstimmung mit Beobachtungen in [HMS04]. Dieser Sachverhalt sowie ein leichtes,
zu erwartendes Abflachen der Lochtiefe bei dickeren Pufferschichten ist in Abb. 6.2 b) zu-
sammengefasst. Das relativ stark ausgepragte Aufweiten der Locher auf Ausdehungen um

200 nm kann beim Wachstum positionierter QPe zu einer reduzierten Positioniergenauig-
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keit fithren [PGRT09] und die Nukleation von mehreren QPen pro Nanoloch forcieren. Des
Weiteren kann durch die Abnahme der Lochtiefe sogar die gerichtete Nukleation génzlich

verloren gehen. Aus diesen Griinden ist ein genau angepasstes Wachstum der Pufferschicht

unumgénglich, um ein optimales Wachstum positionierter QPe zu ermoglichen.

Abbildung 6.2:
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a) GroBfliachige AFM- (oben) und hochaufgeloste REM-Aufnahmen (unten)

der Probenoberfliche bei variierender Pufferdicke. b) Auswertung der Loch-

ausdehnung sowie der Lochtiefe in Abhéngigkeit von der abgeschiedenen Ma-

terialmenge.

6.1.2 Einzellagen positionierter Quantenpunkte auf trocken-

und nasschemisch geitzten Nanol6chern

Die im letzten Kapitel beschriebene Transformation von kreisformigen zu stark elongierten

Nanoléchern bei gesteigerter Pufferdicke sollte sich auch beim gesteuerten QP-Wachstum



94

Abbildung 6.3: Studie der QP-Nukleation auf RIE und WCE definierte Nanoléchern. Die Puf-
ferdicke in a) (RIE) wurde von 12 nm {iber 16 nm auf 19 nm, beziehungsweise
in b) (WCE) von 13 nm iiber 16 nm auf 19 nm erhoht.

widerspiegeln. Um dies zu demonstrieren, wurden Proben mittels RIE und WCE vorstruk-
turiert und eine Pufferschicht mit variierender Dicke abgeschieden. AnschlieBend wurde
circa 1 nm InAs bei einer Substrattemperatur von 530 °C abgeschieden um QP-Nukleation
am Ort der Nanolocher zu gewéhrleisten. Abb. 6.3 zeigt die korrespondierenden Oberflé-
chenaufnahmen der hergestellten Testproben. Insbesondere im Fall von trockenchemisch
gedtzten Nanolochern (Abb. 6.3 a) ist deutlich zu erkennen, dass bei der diinnsten Puffer-
schicht mit 12 nm reproduzierbar ein einzelner QP pro Nanoloch nukleiert. Im Vergleich
hierzu findet bei den lateral grofleren nasschemisch geétzten Strukturen Nukleation ein-
zelner QPe lediglich auf circa 50 % der Nanolocher statt, wiahrend die restlichen Locher
mit zwei QPen besetzt sind. Diese QP-Molekiile sind entlang der [011]-Kristallrichtung
ausgerichtet, in welcher zuvor die Elongation des Nukleationszentrums festgestellt wer-
den konnte. Der Trend der Nukleation mehrerer QPe auf den Positionen der Nanolocher
ist im Falle dickerer Pufferschichten noch deutlicher ausgepriagt: Im Fall der kleineren,
trockenchemisch geétzten Nanol6cher kann ebenfalls bei einer Pufferdicke von 16 nm nun
bevorzugt Nukleation von QP-Molekiilen beobachtet werden, wahrend bei einer 19 nm
dicken Pufferschicht sich quasi ausschlieflich QP-Molekiile ausbilden. Der Abstand der
einzelnen QPe zueinander betrigt hierbei circa 80 nm entlang [011], ist also etwas gro-
Ber als die mittels RIE definierten Nanolécher vor dem Uberwachsen. Ein qualitativ sehr
dghnliches Verhalten ist ebenfalls bei den QPen, welche auf WCE definierte Nanolocher
gewachsen wurden, zu beobachten: Auch in diesen Proben nimmt die Wahrscheinlichkeit

einer Doppel- oder Mehrfachbesetzung der Nanolocher mit der abgeschiedenen Puffer-
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dicke zu. Allerdings tritt in diesen Proben ebenfalls QP-Nukleation an Orten zwischen
den Nanolochern zutage, was auf ein leichtes Aufrauen der Kristalloberfliche zuriickge-
fithrt werden kann. Hochstwahrscheinlich wurden aufgrund dessen die Migrationsléngen
der Adatome auf der Probenoberfliche wiahrend des QP-Wachstums auf Werte kleiner
als die Lochperiode reduziert, wodurch QP-Nukleation an zufélligen Plédtzen forciert wird
und ebenfalls das Volumen der QPe auf den Nanoléchern etwas kleiner erscheint. Des
Weiteren kann angenommen werden, dass durch die reduzierte Tiefe der Nanolécher bei
dickeren Pufferschichten das attraktive Oberflachenpotential abgeschwécht wird, wodurch

ebenfalls die Wahrscheinlichkeit einer QP-Nukleation zwischen den Léchern zunimmt.

6.1.3 Verspannungsgekoppeltes Wachstum positionierter Quan-

tenpunkte

Um eine hohe Positioniergenauigkeit einzelner QPe fiir groflere vertikale Abstédnde zwi-
schen Nanoloch und QP zu erméglichen, wurde ein Wachstumsschema entwickelt, welches
sowohl die gerichtete Nukleation aufgrund der Oberflichenmodifikation als auch eine ver-
tikale Fortpflanzung der Verspannung im Halbleiter kombiniert. Wie in Kapitel 3.2.3 schon
dargelegt wurde, kann durch ein Verspannungsfeld gewéahrleistet werden, dass vertikal ge-
stapelte QPe sich in ihrer lateralen Position aneinander ausrichten [STMH96][XMCK95].
Hierbei ist die Wahl der Schichtdicke zwischen den QP-Lagen essentiell, um die vertikale
Korrelation der Positionen und somit die Positioniergenauigkeit beizubehalten. Wie in
[XMCKO95] eingehend diskutiert wird geht diese Korrelation bei QP-Absténden deutlich
grofer als 10 nm sukzessive verloren. Deshalb wurde in den Probenaufbauten, wie sie sche-
matisch in Abb. 6.4 dargestellt sind maximale Barrierendicken von 10 nm zwischen den
QP-Schichten gewéhlt. Des Weiteren sei angemerkt, dass beim verspannungsgekoppelten
QP-Wachstum positionierter QPe auf kleine QQP-Perioden um 200 nm, das Auftreten von
lateralen Verspannungsinterferenzen die Formation von QPen auf Zwischengitterplatzen
forciert [HDMSO03]. Da in dieser Arbeit jedoch ausschliefllich QP-Perioden mit Abstéin-
den grofler als 500 nm untersucht wurden, sollten solche Effekte keine Rolle spielen. Im

Folgenden soll nun das angewandte Wachstumsschema im Detail erkldhrt werden:

1. Teilbild a): Zunéchst wird auf WCE oder RIE definierte Nanolécher bei einer Sub-
strattemperatur von 530 °C bis 545 °C eine 8 nm diinne GaAs-Pufferschicht zur
Gléattung der Oberfliche abgeschieden. Auf diese Oberfliche wird anschlieend circa
0,75 nm InAs gewachsen, welches sich aufgrund der hohen Migrationslédngen bevor-
zugt an den Positionen der Nanolécher anlagert. Durch die Materialakkumulation in
den Nanoléchern kann ein Verspannungsfeld erzeugt werden, welches beim Wachs-

tum spéterer QP-Schichten eine gute Positionierung erlaubt.
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2. Teilbild b): Auf diese InAs-Schicht wird nun 2 nm GaAs abgeschieden und bei
einer Substrattemperatur von 560 °C unter As-Stiitzdruck zwei Minuten ausgeheilt.
Anschlielend wird eine 10 nm dicke Barrierenschicht (zumeist bestehend aus 5 nm
GaAs, 3 nm Al 33Gagg7As und 2 nm GaAs) aufgebracht, auf welche die erste Lage
Quantenpunkte (0,92 nm InAs) gewachsen wird.

3. Teilbild ¢): Falls mehrere Stapel von QPen untersucht werden sollen, so kann nach
dem Abscheiden einer weiteren Barriere (hier typischerweise ebenfalls bestehend
aus b nm GaAs, 3 nm Alj33GagerAs und 2 nm GaAs) eine weitere QP-Schicht

verspannungsgekoppelt auf die darunterliegende gewachsen werden.

Abbildung 6.4: Verspannungsgekoppeltes QP-Wachstum: a) Nach dem Abscheiden einer 8 nm
dicken Pufferschicht werden zunichst die Locher mit InAs aufgefiillt. b) Das
Wachstum der positionierten QPe erfolgt dann nach dem erneuten Abscheiden
einer 10 nm dicken Zwischenschicht. ¢) Verspannungsgekoppelte zweite Schicht

positionierter QPe.

Um den Einfluss der jeweiligen Wachstumsschritte auf die Morphologie der QPe zu
untersuchen wurden Proben angefertigt, in denen das verspannungsgekoppelte QP-
Wachstum jeweils nach dem Abscheiden der InAs-Schicht beendet wurde. Die REM-
Oberflachenaufnahmen dieser Proben sind in Abb. 6.5 dargestellt, wobei der zugrunde-
liegende Schichtaufbau zudem schematisch mit in die Bilder integriert wurde. Wie zuvor
schon angedeutet, wurde in der ersten InAs-Schicht mit 0,75 nm nicht geniigend Material
angeboten, um eine ausgeprigte QP-Nukleation auf den Orten der Nanolocher zu ge-

wihrleisten. Dies ist deutlich in 6.5 a) an den nach wie vor in der Oberfléche vorhandenen
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Abbildung 6.5: REM-Oberflichenaufnahmen verspannungsgekoppelter InAs-Schichten: Die
zugrundeliegenden Schichtaufbauten wurden zur Ubersicht nochmals mit in
die Bilder integriert: a) Oberfliche nach der ersten InAs-Schicht. b) Erste
Lage positionierter QPe. ¢) Verspannungsgekoppelte zweite QP-Schicht.

Nanoléchern zu erkennen. Auch auf Zwischengitterpldatzen konnte auf dieser Probe keine
QP-Nukleation festgestellt werden. Jedoch wurde nach dem zuvor beschriebenen Aushei-
len der ersten InAs-Schicht und Abscheiden der 10 nm dicken GaAs/AlGaAs-Barriere in
der ersten QP-Schicht (20 nm vertikal separiert von den Nanolocher) ein Nukleations-
verhalten der QPe festgestellt, welches stark von den zuvor beschriebenen Studien be-
ziiglich der Ausbildung von QP-Molekiilen bei dicken Pufferschichten abweicht: Durch
das modifizierte Wachstumsschema konnte auf der in Abb. 6.5 b) gezeigten Probe nur
vereinzelt Mehrfachnukleation von QPen pro Nanoloch beobachtet werden. Ein dhnliches
Nukleationsverhalten konnte ebenfalls in der zweiten, um weitere 10 nm vertikal sepa-
rierten QP-Schicht festgestellt werden (siche Abb. 6.5 c¢). Dies verdeutlicht, dass eine
gute Positionierung einzelner QPe pro Nukleationszentrum durch eine Kombination aus
morphologischen als auch verspannungskoppelnden Techniken zur gerichteten Nukleati-

on selbst bei grofen vertikalen Absténden zwischen QP und Nanoloch erzielt werden kann.

Um den Einfluss der Verspannungskopplung weiter zu analysieren, wurden von den eben
diskutierten Proben AFM-Aufnahmen angefertigt. Mit deren Hilfe kann sowohl die Tiefe
der Locher nach dem Abscheiden der ersten InAs-Schicht bestimmt werden, als auch die
Hohe der QPe in den dariiberliegenden verspannungsgekoppelten Schichten. Das Héhen-
histogramm in Abb. 6.6 a) legt dar, dass durch das Auffiillen der Nanolécher mit InAs
die Lochtiefen deutlich reduziert wurden. Die durchschnittliche Lochtiefe liegt bei circa
4,2 nm, jedoch wurde auf manchen Lochpositionen die Oberfliche durch das Abscheiden
von InAs sogar planarisiert. Eine Hohenanalyse der beiden QP-Schichten in Abb. 6.6 b)
und c) zeigt dagegen ein Ansteigen der mittleren QP-Hohe von der ersten (= 6,5 nm) zur
zweiten QQP-Schicht (~ 9 nm). Dies ist durch eine Abnahme der kritischen Schichtdicke zur
QP-Entstehung vertikal gekoppelter QP-Schichten bedingt, wobei durch das Fortpflanzen
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des Verspannungsfeldes die QP-Nukleation in der obersten Schicht etwas frither einset-
zen kann. Als direkte Konsequenz erreichen dadurch, selbst bei gleicher abgeschiedener
Materialmenge, die QP in der obersten Schicht grofiere Abmessungen [XMCK95][KRS06].
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Abbildung 6.6: AFM-Aufnahmen und Analyse von Oberflichen entsprechend der Wachs-
tumsschemen in Abb. 6.4: a) Nach dem Abscheiden der ersten InAs-Schicht.
b) Nach dem Wachstum der ersten QP-Schicht. ¢) Nach dem Wachstum der

verspannungsgekoppelten zweiten QP-Lage.

6.1.4 Periodenabhingige Quantenpunktordnung

Durch das im vorherigen Kapitel dargestellte Wachstumsschema konnte eine reproduzier-
bare Nukleation von einzelnen QPen pro Nanoloch mit unterschiedlichen vertikalen Ab-
stdnden zwischen QPen und Nanoléchern gewéhrleistet werden. Dies wurde exemplarisch
an Strukturen demonstriert, welche auf einem quadratischen Gitter mit einer Lochperiode
von 1 pm nukleierten. Sollen einzelne QPe jedoch in Bauteile mit Abmessungen grofler als
2 pm integriert werden, so muss ebenfalls eine genaue Kontrolle iiber das Nukleationsver-
halten auf gréfleren Perioden gewihrleistet werden. Aus diesem Grund wurden auf den
hergestellten Proben Lochfelder mit verschiedenen Perioden strukturiert, die anschliefend
vergleichend mittels mikroskopischen oder spektroskopischen Techniken untersucht wer-

den konnten.

Abb. 6.7 zeigt AFM-Aufnahmen einer Probe, welche nach dem dargestellten Wachstums-
schema in Abb. 6.4 b) realisiert wurde. In dieser Probe wurde also eine einzelne Lage
QPe bei einer Substrattemperatur von 530 °C iiber eine verspannungsinduzierende InAs-
Schicht gewachsen. In Abb. 6.7 sind Oberflichenaufnahmen der Probe dargestellt, welche
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Abbildung 6.7: Einfluss der QP-Periode auf das Nukleationsverhalten der Strukturen: a) bis
d) AFM-Aufnahmen von Oberflichenquantenpunkten auf einer 500 nm, 1 pm,
1,5 pm und 2 pm Lochperiode. e) Auswertung der mittleren QP-Ho6he in Ab-
héngigkeit der Lochperiode.

an repriasentativen Stellen jeweils auf der a) 500 nm b) 1 pm ¢) 1,5 pm und d) 2 pm
Periode aufgenommen wurden. Es sei hierbei bemerkt, dass das Nukleationsverhalten
iiber die abgeschiedenen Materialmenge auf der 1 pum Periode optimiert wurde (beziig-
lich QP-Nukleation auf Zwischengitterplatzen). Anhand der AFM-Bilder ist zu erkennen,
dass unabhéngig von der Periode die gerichtete Nukleation am Platz der Nanolocher mit
hoher Verlasslichkeit vonstatten geht, jedoch die Nukleation auf Positionen zwischen den
Lochern stark von der Lochperiode abhédngt. Durch statistisches Analysieren der Aufnah-
men wurde festgestellt, dass unabhingig von der QP-Periode maximal 2 % der Lochpo-
sitionen unbesetzt blieben. Des Weiteren konnte ermittelt werden, dass auf dieser Pro-
be bei kleineren QP-Perioden (500 nm beziehungsweise 1 pm) die QP-Nukleation auf
den Zwischengitterplidtzen durch angepasste Wachstumsparameter weitestgehend unter-
driickt werden konnte (nur 2 %). Deshalb erscheint es plausibel, dass das sporadische
QP-Wachstum auf den Zwischengitterplatzen durch natiirliche Kristalldefekte auf der
Oberflache iniziiert wurde und nicht durch selbstorganisierte Nukleation im SK-Modus.
Auf den groBeren QP-Perioden von 1,5 und 2 pm konnte dagegen eine deutlich ausgepréig-
tere QP-Nukleation auf Zwischengitterplitzten beobachtet werden: Auf diesen Perioden
nukleierten bis zu 40 % der QPe auf Zwischengitterpliatzen. Hierbei ist davon auszuge-
hen, dass die maximale Migrationsldnge beim Abscheiden der QP-Schicht kleiner als der

Abstand der Nanolocher zueinander war und sich somit zusétzlich zu den positionierten
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QPen InAs-Inseln auf zufilligen Positionen ausbildeten [KS08]. Dies ldsst sich mit Hilfe
der energetischen Betrachtungen in Kapitel 3.2.3 nachvollziehen und wurde basierend auf
dem diskutierten Modell anhand von Monte-Carlo-Simulationen in [KS08] mathematisch
demonstriert. Des Weiteren wurde ebenfalls eine ausgepréigte Abhéngigkeit der QP-Grofie
von der Lochperiode festgestellt, welche in Abb. 6.7 d) dargestellt ist. Hierbei wurde an-
hand der AFM-Messungen die QP-Hohe als repréasentative Grofle statistisch ausgewertet
und als Funktion der Lochperiode aufgetragen. Es ist generell ein deutliches Ansteigen der
mittleren Hohe der QPe mit groflerem Lochabstand zu sehen. Dies begriindet sich darin,
dass aufgrund der hohen Migrationslangen fiir grofiere Perioden effektiv mehr abgeschie-
denes Material pro Nanoloch zur Verfiigung steht, resultierend in hoheren, beziehungs-
weise grofferen QPen. Dahingegen konnte bei der Homogenitét der positionierten QPe,
als deren Mafl die Standardabweichung der QP-Hohenverteilung ermittelt wurde, keine
klare Tendenz beziiglich der QP-Periode festgestellt werden. Jedoch sei angemerkt, dass
bei den beiden gréfleren QP-Perioden von 1,5 und 2 um die tendenziell kleineren, nicht

positionierten QPe nicht mit in die Auswertung eingeflossen sind.

6.1.5 Geordnetes Wachstum von Quantenpunkten auf Nanolo-

chern unterschiedlicher Grofie

Bereits in Kapitel 6.1.2 wurde demonstriert, dass die iiber die Dicke der Pufferschicht
einstellbare, laterale Ausdehnung der Nanolécher einen starken Einfluss auf das Nuklea-
tionsverhalten der positionierten QPe hat. Wahrend bei diinnen Pufferschichten sich be-
vorzugt einzelne QPe auf den Positionen der Nanol6cher ausbildeten, wurde ein vermehr-
tes Wachstum von QP-Molekiilen bei dickeren Pufferschichten festgestellt. Im folgenden
Kapitel soll gezeigt werden, dass eine Variation der Lochgréfle bei der Vorstrukturierung
einen dhnlichen Einfluss auf die QP-Morphologie haben kann. Hierfiir wurde, wie in Ka-
pitel 6.1.1 erldutert, die Gréf8e der Nanolocher iiber die Belichtungsdosis der E-beam ein-
gestellt und anschliefend die Nanolocher in einem RIE-Atzschritt in die Probenoberfléiche
transferiert. Dann wurde das in den vorherigen Kapiteln beschriebene Wachstumsschema
eingesetzt, um eine einzelne Lage positionierter QPe iiber einer verspannungskoppelnden
InAs-Schicht zu realisieren. In Abb. 6.8 sind REM-Aufnahmen dieser Probe dargestellt,
bei der die Belichtungsdosis iiber verschiedene Probenpositionen variiert wurde. Auch
hier ist ein deutlicher Trend von der Nukleation einzelner QPe auf Feldern der Probe
mit niedriger Belichtungsdosis (also kleiner Lochgréfie) hin zu vermehrter Nukleation von
QP-Molekiilen auf Feldern hoher Belichtungsdosis (also groBeren Lochern) festzuhalten.
Die quantitativ ausgewertete Besetzung der Nanoltcher mit einzelnen QPen ist in Tabelle

6.1 aufgelistet.
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Belichtungsdosis (£5) | 17500 | 20000 | 22500 | 25000

cm?

Einfachbesetzung 77,5% | 64,3% | 57,1% | 48,8%

Tabelle 6.1: Einfach- und Mehrfachbesetzung von Nanol6chern mit QPen.

Abbildung 6.8: Einfluss der Belichtungsdosis auf das Nukleationsverhalten der QPe: Die Dosis

wurde von a) nach d) sukzessive gesteigert, wobei mit der dadurch bedingten

Lochvergrofierung auch eine Mehrfachbesetzung der Nanoltécher erreicht wird.

Diese Ergebnisse legen nahe, dass die Grofle der Nanolocher zum einen ein Parameter ist,
welcher auch beim verspannungsgekoppelten Wachstum positionierter InAs-QPe deren
Morphologie signifikant beeinflussen kann. Allerdings zeigen sie auch die Limitierungen
beim QP-Wachstum auf. Soll das QP-Wachstum im verspannungsgekoppelten Modus bei-
spielsweise auf den typischerweise deutlich gréfleren nasschemisch geétzten Nukleations-
zentren stattfinden (vergleiche Kapitel 6.1.1), ist davon auszugehen, dass die Wahrschein-
lichkeit einer Einzelbesetzung der Lochpositionen gering ist. Da, wie in den nachfolgenden
Kapiteln noch diskutiert wird, der Atzprozess jedoch einen sehr starken Einfluss auf die
optischen Eigenschaften der QPe haben kann, war es Gegenstand weiterer Untersuchungen
ein Wachstumsfenster zu identifizieren, in welchem auch auf nasschemisch definierten Na-
noltéchern eine reproduzierbare Nukleation von einzelnen QPen stattfindet. Hierfiir wurde
in Betracht gezogen, dass, wie anhand des Nukleationsverhaltens von SK-QPen schon in
Kapitel 4.2 analysiert wurde, die Substrattemperatur wihrend des QP-Wachstums nicht
nur ein kritischer Parameter beziiglich der QP-Flachendichte ist, sondern ebenfalls die
Form der QPe stark beeinflusst. Somit kann bei gesteigerten Substrattemperaturen, be-
gleitet von einer stark erhthten Migrationslédnge des abgeschiedenen InAs-Materials, eben-
falls eine ausgeprigte Steigerung der lateralen Abmessungen sowie eine Elongation der
Strukturen entlang der [011]-Kristallrichtung einsetzen [MNSPO1]. Um den Einfluss der
Substrattemperatur auf das Wachstum positionierter QPe auf WCE-definierten Nukleati-
onszentren zu beobachten, wurden deshalb Proben mit dem Schichtaufbau aus Abb. 6.4 b)
realisiert (eine QP-Lage auf einer verspannungskoppelnden InAs-Schicht), wobei nun die

Nanoldcher in einem nasschemischen Atzschritt in den Kristall transferiert wurden.
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Abbildung 6.9: REM-Oberflichenaufnahmen zweier Proben entlang verschiedener Kristall-
richtungen, auf denen die QPe bei a) 530 °C beziehungsweise b) 545 °C Sub-

strattemperatur gewachsen wurden.

Abb. 6.9 zeigt anhand zweier Proben den Einfluss der Substrattemperatur auf das Wachs-
tum der QPe. Wahrend die Substrattemperatur wiahrend des QP-Wachstums der ersten
Probe (Abb. 6.9 a) 530 °C betrug, wurden die QPe in Abb. 6.9 b) bei einer Temperatur
von 545 °C abgeschieden. Hierbei wurde, um der starken Indiumdesorption bei solch hohen
Temperaturen entgegenzuwirken, die abgeschiedene Materialmenge an die Substrattem-
peratur angepasst. Quantitativ musste die abgeschiedene InAs-Menge in der QP-Schicht
von 0,94 nm auf 1,92 nm gesteigert werden, um QP-Nukleation auf den Positionen der
Nanolécher zu beobachten. Die Oberflichenaufnahmen zeigen, dass fiir beide Substrat-
temperaturen im gewéhlten Wachstumsfenster eine reproduzierbare QP-Nukleation auf
grofilen QP-Perioden (hier jeweils 1 um) erzielt werden konnte und gleichzeitig die Ent-
stehung von QPen auf Zwischengitterpldtzen komplett unterdriickt werden konnte. Des
Weiteren sind sowohl die bei 530 °C realisierten QPe in Abb. 6.9 a) als auch die bei 545 °C
gewachsenen QPe in Abb. 6.9 b) deutlich entlang der [011]-Kristallrichtung elongiert. Die-
ser Effekt tritt entsprechend der Theorie von Tersoff und Tromp [TT93] bevorzugt bei
lateral groferen QPen zu Tage, wobei davon auszugehen ist, dass dieses Verhalten durch
hohe Substrattemperaturen unterstiitzt wird. Es sei angemerkt, dass stark elongierte QPe
bei hohen Substrattemperaturen in [MNSPO01] und [LRF*06] lediglich bei der Deposition
von terndren GalnAs-Strukturen mit niedrigem nominellen Indiumgehalt von 35 % be-
ziehungsweise 30 % beobachtet werden konnte. Die ausgeprigte Elongation der bindren
InAs-QPe in Abb. 6.9 a) und b) ldsst demnach auf eine starke Durchmischung von QP-
und Barrierenmaterial zuriickschlieen. Um die Elongation der Strukturen weiter zu unter-
suchen wurden REM-Aufnahmen von beiden Proben jeweils entlang der entsprechenden
Kristallrichtung angefertigt (zur besseren Orientierung wurde das Koordinatensystem in
die Aufnahmen eingezeichnet). Quantitativ wurden die mittleren Abmessungen der QPe
auf den beiden Proben in der Tabelle 6.2 zusammengefasst. Auffillig ist, dass zwar die la-
teralen Abmessungen entlang beider Kristallrichtungen bei den heifler gewachsenen QPen
um circa 65 % zunehmen, das Verhiltnis der Ausdehnung entlang beider Kristallrichtun-

gen mit 1:2 jedoch konstant bleibt. Durch die deutlich gesteigerten lateralen Abmessungen
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der heifler gewachsenen (QPe konnte nun zusétzlich erreicht werden, dass unabhéngig von
der QP-Periode ein morphologischer Ubergang von QP-Molekiilen zu bevorzugt einzel-
besetzten Lochpositionen erreicht werden konnte. Somit konnten Wachstumsparameter
identifiziert werden, fiir welche geordnetes QP-Wachstum mit starker Unterdriickung von
Mehrfachbesetzung der Nanolécher sowie QP-Nukleation auf Zwischenpldtzen in einem
sehr groBen Bereich von QP-Dichten (4 - 10— bis 6,25 - 10°~L;) erzielt werden kann.
Dies ist nochmals anhand der AFM-Aufnahmen in Abb. 6.10 visualisiert: Die Darstellung
zeigt AFM-Aufnahmen auf Bereichen einer Probe, in denen die Lochperiode 500 nm (b),
2 pum (c) beziehungsweise 4 pm (d) betrdgt. In Abb. 6.10 a) ist eine Aufnahme eines

einzelnen elongierten QPes zu sehen.

Substrattemperatur | [011] [011]
530 °C 808 + 6,0 nm | 38,3 + 9.5 nm
545 °C 1348 + 7.3 nm | 63,3 + 9,4 nm

Tabelle 6.2: Laterale QP-Abmessungen entlang verschiedener Kristallachsen bei unterschiedli-

chen Substrattemperaturen.

200nm 360
R -,.

Abbildung 6.10: AFM-Oberflichenaufnahmen von Feldern verschiedener Periode auf einer
Probe mit sowohl starker Unterdriickung der Mehrfachbesetzung einzelner
Lochpositionen sowie der Nukleation auf Zwischengitterplétzen, als auch na-
hezu perfekter QP-Ordnung. a) ein einzelner elongierter QP; b) 500 nm Peri-
ode (die vertikalen Streifen sind Artefakte der Messmethode); ¢) 2 um Perode
sowie d) 4 um QP-Periode.

6.2 Spektroskopische Untersuchungen an positio-

nierten Quantenpunkten

Nachdem bisher lediglich die morphologischen Eigenschaften der positionierten QPe be-
schrieben wurden, sollen im Folgenden die optischen Eigenschaften der QPe diskutiert

werden. Zentraler Punkt war hierbei die Untersuchung einzelner QPe mit ortlich und
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spektral hochaufldsender PL. Neben dem Einfluss der Atztechnik auf das Emissionsver-
halten wurde eine konsistente Abhéngigkeit der Linienbreite einzelner QPe vom vertikalen
Abstand zu den Lochern festgestellt.

6.2.1 Spektroskopische Untersuchungen einzelner Quanten-

punktschichten

In Analogie zu Kapitel 6.1 sollen zunéichst Untersuchungen an positionierten QPen darge-
stellt werden, welche lediglich durch eine diinne GaAs-Pufferschicht vertikal von den Na-
noléchern getrennt wurden. Das Uberwachsen der QPe mit 100 nm GaAs gewéhrleistete
ein elektronisches Einschlusspotential in allen Raumrichtungen. Anhand von uniiberwach-
senen Referenzproben konnten Riickschliisse auf den Zusammenhang zwischen morpholo-
gischen und optischen Eigenschaften erhalten werden. Um sicherzustellen, dass lediglich
positionierte QPe spektroskopisch untersucht wurden und nicht etwa QPe, welche zufillig
auf Zwischenpliatzen nukleierten, wurden zwei Verfahren angewandt: Zum einen wurden
die Proben mit ¢rtlich hochauflésender pPL untersucht und die QP-Emission abhéngig
von der Probenposition in einer Dimension (Linienscans) oder zwei Raumrichtungen (PL-
Karten) studiert. Durch eine Korrelation der QP-Emission mit dem bekannten Lochgitter
kann somit auf eine erfolgreiche Positionierung der QPe zuriickgeschlossen werden. Um
auch bei Proben, deren QP-Periode kleiner als die Ausdehnung des Laserfokuses ist (ty-
pischerweise 3-6 pm je nach Anregungsleistung und Objektiv), individuelle positionierte
QPe zu untersuchen, wurde nach dem Probenwachstum ein Prozessschritt durchgefiihrt,
in dem gezielt der Grofteil der QPe iiber trockenchemisches Atzen entfernt und somit die
effektive QP-Dichte weiter verringert wurde. Hierbei wurden, dhnlich der Prozessierung
von Mikrotiirmchenresonatoren in Kapitel 3.3.1 kreisformige Tiirmchen mit Durchmessern
kleiner der QP-Periode (typischerweise 300 nm bis 1 pm) iiber die Positionen einzelner
QPe strukturiert. Die Tiirmchen wurden in Perioden von 8 ym bis 10 gm angeordnet und
waren somit selbst bei relativ grofien lateralen Ausdehnungen des Anregungslaserfokuses
(z.B. bedingt durch hohe Anregungsleistungen) einzeln zugénglich. Anhand von Ausrich-
tungskreuzen auf der Probenoberfliche konnen diese Tiirmchen mit hoher Genauigkeit
relativ zu den QPen positioniert werden. In Abb. 6.11 a) und b) sind REM-Aufnahmen
solcher Tiirmchen zu sehen, nachdem sie auf einen Bereich einer Probe mit einer QP-
Periode von 1 pum prozessiert wurden. Die Periode der Tiirmchen betrug hierbei 8 pm,
der Tirmchendurchmesser 500 nm. Zur Veranschaulichung der Ausrichtung der Tiirm-
chen zu den QP-Positionen ist rechts die Oberfliche einer Probe gezeigt, auf der Kreise
mit einem Durchmesser von 500 nm iiber ein Lochgitter mit einer Periode von 1 pm be-
lichtet und anschlielend in den Halbleiter transferiert wurden. Die Belichtung von Kreisen

und Lochern erfolgte hierbei in zwei separaten Schritten, wobei zur Ausrichtung der Krei-
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3) A b) c)
e,
500nm p— 5Hm 500 nm

Abbildung 6.11: Probenstrukturierung zur Untersuchung einzelner positionierter QPe: a) und
b) Uber das Raster der QPe werden Mesen mit Durchmessern kleiner der QP
Periode (hier 500 nm) strukturiert, deren Abstand zueinander (hier 8 pm)
ausreichend ist, um unabh#ngig von der Grofle des Laserfokuses eine einzelne
Mesa zu untersuchen. c¢) Zur Veranschaulichung des Ausrichtungsprozesses
wurden kreisférmige Strukturen relativ zu einem Lochgitter definiert: Bei er-
folgreicher Ausrichtung der Elektronenstrahllithographie-Anlage betrégt die

mittlere Abweichung des Loches zum Zentrum des Kreises circa 50 nm.

se und der Locher dieselben Marken auf der Probenoberfliche benutzt wurden. Wie das
reprasentative REM-Bild in Abb. 6.11 ¢) zeigt, betragt hier die Abweichung vom Loch
zum Kreiszentrum circa 40 nm. In einer statistischen Analyse der Positioniergenauigkeit
konnte gezeigt werden, dass bei erfolgreicher Prozessierung und Markenerkennung in der
E-beam die Ausrichtungsgenauigkeit im Mittel circa 50 nm betrugt [SSST08a|[SSST08b].

Um die optischen Eigenschaften der QPe in solchen Tiirmchenstrukturen global zu unter-
suchen, wurde in einem PL-Experiment der Anregungslaser auf einen Durchmesser von
circa 3 pm fokusiert und iiber ein quadratisches Feld von 3x3 Tiirmchen gerastert. In
Absténden von 500 nm wurden hierbei PL-Spektren aufgenommen. Anschliefend wur-
de die integrierte Intensitét jedes Spektrums in Farbcodierung gegen die Probenposition
aufgetragen. Die resultierende Intensitédtskarte ist in Abb. 6.12 dargestellt. Wie erwartet
konnte auf den Positionen zwischen den Tiirmchen kein Signal detektiert werden, da hier
die QPe durch den Atzschritt entfernt wurden. Dagegen konnte auf 8 von 9 Tiirmchenpo-
sitionen ein Emissionssignal von QPen detektiert werden, was sich in den dunklen Kreisen
in der Karte manifestiert. Die Durchmesser der Kreise von mehreren Mikrometern sind
hierbei durch die endliche Ausdehnung des Anregungslaserfokuses bedingt. Lediglich auf
der mittleren Tiirmchenposition in der untersten Zeile konnte keine Emission beobachtet
werden. Dies ist entweder durch die Besetzung des Nukleationszentrums mit einem optisch
nicht aktiven QP (bedingt durch Kristalldefekte im QP und einer daraus resultierenden
geringen Quanteneffizienz) oder durch das Nichtvorhandensein eines QPes auf dieser Po-

sition zu erklaren.
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Abbildung 6.12: Ortsaufgeloste pPL-Karte von neun Mesen mit integrierten QPen. Lediglich

eine Mesa zeigt keine Emission.

Durch die Integration der positionierten QPe in solche Nanotiirmchen und die damit ver-
bundene Separation der QPe zueinander konnen die optischen Eigenschaften einzelner QPe
ebenfalls problemlos untersucht werden. Abb. 6.13 a) zeigt leistungsabhéngige Spektren
eines QPes einer Probe, die mittels RIE vorstrukturiert wurde. Bei niedrigen Anregungslei-
stungen kleiner als 2 yW ist eine Emissionslinie im Spektrum zu sehen, deren Linienbreite
circa 1,4 meV betriagt. Bei hoheren Anregungsleistungen erscheint zunéichst eine weitere,
um 4 meV rotverschobene Emissionslinie und schliefflich eine um 34 meV blauverschobene
Emissionslinie. Anhand des Leistungsverhaltens der integrierten Intensitéiten der beiden
mit X und XX bezeichneten Linien (Ix o PU bzw. Ixx P1’98) scheint, wie bereits
in Kapitel 4.4 anhand von Spektren selbstorganisierter QPe diskutiert, eine Zuordnung
der Emission zum exzitonischen beziehungsweise biexzitonischen Ladungstragerkomplex
im QP begriindet. Das um 34 meV blauverschobene Emissionssignal des QPes kann wei-
terhin der Emission aus der P-Schale, also dem ersten angeregten Zustand des QPes
aufgrund seiner energetischen Lage, zugeordnet werden [Bay03]. Sowohl die ausgeprégte
Emission aus héheren Zusténden als auch die Prisenz einer spektral vom X-Ubergang
separierten Biexzitonenemission belegen trotz der stark verbreiterten Emissionslinien den
nulldimensionalen Charakter des QPes (vergleiche Linienbreiten von 50-70 pueV an selbst-
organisierten QPen, Kapitel 4.4). Des Weiteren wurden Proben untersucht, in denen die
Nukleationszentren via WCE in den Kristall transferiert wurden, da die starke spektra-
le Verbreiterung der Emission héchstwahrscheinlich durch Fluktuationen des elektrischen
Feldes in der Umgebung des QPes hervorgerufen werden. Diese kénnen durch defektge-
bundene Ladungstriger am Nukleationszentrums induziert werden. Anders als beim RIE

sollten beim WCE deutlich weniger Defekte entstehen, da vor allem die physikalische Atz-
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Abbildung 6.13: Leistungsabhéingige uPL-Studie an positionierten QPen: a) Spektrensequenz
eines QPs auf einem RIE-definierten Nanoloch. b) Ausgewertete Intensitéiten
der Emissionssignale des QPes aus Abbildung a). ¢) Spektrensequenz eines
QPes auf einem WCE-definierten Loch.

komponente (also das Herausschlagen von Atomen aus dem Kristall) im RIE-Verfahren
den Kristall schidigt. Abb. 6.13 ¢) zeigt die leistungsabhéngige puPL eines solchen QPes,
welcher ebenfalls in ein 500 nm grofles Tiirmchen integriert wurde. Das Emissionssignal
des QPes ist um 30 meV rotverschoben, was verglichen mit dem zuvor diskutieren QP
auf einen etwas grofleren, indiumreichen QP zuriickschlieen lésst. Dennoch erfolgt die
Emission dieses QPes nach dem qualitativ selben Schema wie das beim zuvor diskutieren
QP: Auch hier legen die energetischen Abstéinde der Linien im QP-Spektrum nahe, dass
die um 4,6 meV rotverschobenen Emissionslinien einer biexzitonischen Emission zuzuord-
nen ist und das um 29 meV blauverschobene Signal aus der P-Schale des QPes stammt.
Wichtiger noch ist die Tatsache, dass die Linienbreite dieser Emissionslinie im Vergleich

zum QP auf dem RIE-Strukturierten Nanoloch mit 1,04 meV reduziert werden konnte.

b) 15 T T T T

NSy WCE

Anzahl

2 3 4 5 6
Linienbreite (meV) Linienbreite (meV)

Abbildung 6.14: Statistisch ausgewertete Linienbreite zweier Proben, welche a) mittels RIE
(2,3 £1,5 meV) und b) mittels WCE (1,1 £ 0,4 meV) vorstrukturiert wurden.
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Dieser Effekt konnte reproduzierbar beobachtet werden, wobei fiir die statistische Analyse
der Linienbreiten 16 beziehungsweise 31 QPe auf den beiden Proben untersucht wurden.
Die entsprechenden Histogramme sind in Abb. 6.14 dargestellt: Die sehr groflen mittleren
QP-Linienbreiten der Proben, welche mittels RIE vorstrukturiert wurden (2,3 £ 1,5 meV),

konnten durch den nasschemischen Prozess (1,1 £ 0,4 meV) deutlich verbessert werden.

6.2.2 Photolumineszenzuntersuchungen an verspannungsgekop-

pelten Quantenpunktschichten

Da, wie im Kapitel 6.1.2 diskutiert wurde, der WCE-Prozess zur Vorstrukturierung der
Nanolécher auch mit einer reduzierten Kontrolle iiber die morphologischen Eigenschaften
der QPe verbunden ist, wurden ebenfalls verspannungsgekoppelte QPe via pPL unter-
sucht, welche sowohl auf nasschemisch als auch auf trockenchemisch gedtzte Nanolocher
gewachsen wurden. Durch die Verspannungskopplung konnte eine hervorragende Kontrolle
iiber die morphologischen Eigenschaften der QPe mit einer hohen Wahrscheinlichkeit ei-
ner Einzelbesetzung der Nanolécher nahezu unabhéngig von der Lochgrofle erzielt werden
(vergleiche Kapitel 6.1.2 und 6.1.5). Des Weiteren kann durch diese Wachstumstechnik
der vertikale Abstand der QPe zu den Nanoltchern eingestellt werden, ohne Abstriche in
der Positionskontrolle zu machen, wobei sich eine gesteigerte Separation des QQPes vom

Atzdefekt in einer Verbesserung der Linienbreiten niederschlagen sollte.

verspannungskoppelnde  QP-Schicht n-te QP-Schicht
a) InAs- Schicht b) spektral verstimmt
AE
— —
Wachstumsrichtung Wachstumsrichtung

Abbildung 6.15: Schematischer Verlauf der Leitungsbandkante bei a) positionierten QPen
mit darunterliegender, verspannungskoppelnder InAs-Schicht und bei b) ge-

stapelten, spektral verstimmten InAs-QPen.

Bevor die QP-Emission dieser Proben diskutiert wird, soll zunéchst das Wachstumssche-
ma der verspannungsgekoppelten InAs-Schichten und gestapelten QPe in Hinblick auf
die Konfigurationen der Energieniveaus betrachtet werden. Wurden die im vorangehen-
den Kapitel diskutierten QPe lediglich mit GaAs iiberwachsen, um einen elektronischen
Einschluss zu gewéhrleisten, wurde die Hohe und somit die Emissionsenergie der hier be-
schriebenen QPe durch das PCA-Verfahren definiert. Abb. 6.15 a) zeigt einen skizzierten
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Leitungsbandverlauf von QPen, welche auf eine verspannungsinduzierende InAs-Schicht
abgeschieden wurden. Wie zuvor in den Abbildungen 6.7 und 6.9 gezeigt wurde, kann
durch das Einbringen der diinnen InAs-Schicht 8 nm oberhalb der Nanolocher sowie durch
ein Anpassen der Wachstumsparameter eine sehr gute QP-Nukleation 20 nm oberhalb
der WCE- als auch der RIE-definierten Nanolocher erzielt werden. Da die Schichtdicke
der verspannungsinduzierenden InAs-Schicht dahingehend reduziert wurde, dass weder
QP-Nukleation noch QP-artige Emission in dieser Schicht stattfinden kann, ist es wahr-
scheinlich, dass jegliche QP-artige Emission dieser Proben aus den positionierten QPen
stammt. Um diese QPe mit hochsensitiven Si-CCD-Detektoren zu spektroskopieren, wur-
de nach der Nukleation der QPe deren Hohe durch einen PCA-Schritt auf 2 nm limitiert.
Anschlieend wurde eine 100 nm dicke GaAs-Deckschicht abgeschieden, wodurch diese
Strukturen im Spektralbereich zwischen 890 und 940 nm emittieren sollten. Um die verti-
kale Separation der QPe von den Positionen der Nanolocher weiter zu vergréfiern, wurden
ebenfalls Proben realisiert, auf deren erste QP-Schicht nach dem PCA-Schritt eine 10 nm
dicke GaAs/AlGaAs/GaAs Barriere abgeschieden wurde, und anschlieend eine weiter
QP-Schicht, beziechungsweise mehrere gestapelte QP-Schichten gewachsen wurden. (Die
Morphologie solcher QPe wurde in Abb. 6.5 gezeigt). Um die QPe in der obersten Schicht
spektral von den PCA-QPen in den darunterliegenden Schichten zu verstimmen, wurde
hier auf den PCA-Schritt vor dem Uberwachsen der QPe verzichtet und die Hohe dieser
QPe nicht reduziert. Somit kann anhand der Energien der Emissionssignale solcher Pro-

ben nachtriglich identifiziert werden, aus welcher Schicht die Lumineszenz stammt.

Zum Nachweis der spektrale Verstimmung einzelner QP-Schichten, wurde von verschiede-
nen Proben PL-Spektren aufgenommen, wobei jeweils eine Grofizahl von QPen simultan
angeregt wurde. Die Spektren in Abb. 6.16 wurden an einer Probe mit einer Einzelschicht
von QPen aufgenommen, welche nach dem Wachstumsschema von Abb. 6.15 a) realisiert
wurden. Wie erwartet konnte hierbei ein einzelnes, gauflformig verbreitertes Emissions-
spektrum bei einer Wellenléinge von 920 nm beobachtet werden. Im Gegensatz dazu zeigt
Abb. 6.16 b) das Ensemblesignal einer Probe, in der vier QP Schichten, jeweils separiert
durch eine 10 nm dicke GaAs/AlGaAs/GaAs Barriere, verspannungsgekoppelt gewachsen
wurden jeweils durch einen PCA-Schritt spektral blau verschoben wurden. Die oberste
QP-Schicht wurde nicht durch das PCA-Verfahren spektral verstimmt. Durch die erhohte
Anzahl der QP-Schichten konnte auch das Signal der kurzwelliger emittierenden QP-
Schichten bei 920 nm selbst bei niedrigen Anregungsleistungen beobachtet und klar von
der QP-Emission aus der obersten QP-Schicht bei 970 nm getrennt werden. Dies zeigt,
dass auch bei Untersuchungen von gestapelten (QPen die Emission aus den jeweiligen

Schichten richtig zugeordnet werden kann.
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Abbildung 6.16: Ensemble-PL von Proben mit a) einer einzelnen Schicht positionierter QPe
und b) vier QP-Schichten, wobei die unteren drei Schichten spektral ver-

stimmt wurden.

6.2.3 Untersuchungen zur spektralen Diffusion in positionierten

Quantenpunkten

Zur Ermittlung des Einflusses des Abstandes zwischen QP und Nanoloch auf die optische
Qualitat der entsprechenden QPe wurden die zu den Ensemblespektren in Abb. 6.16 a) und
b) zugehorigen Proben, wie in Kapitel 6.2.1 beschrieben, mit ausgerichteten Tiirmchen-
strukturen versehen und anschlieend mittels uPL-Spektroskopie untersucht. Als Maf3 der
optischen Qualitit der QPe wurde wieder die Linienbreite der einzelnen Emissionslinien
herangezogen, welche wie in Kapitel 6.2.1 bei mdoglichst niedrigen Anregungsleistungen
und ausreichend hohen Integrationszeiten aufgenommen wurde. Zusétzlich wurden bei
den auf die Verspannungsschicht gewachsenen (QPen wiederum Proben verglichen, wel-
che mittels RIE und WCE vorstrukturiert wurden, da aufgrund des zuvor geschilderten
optimierten Wachstums bei beiden Lochspezies eine sehr gute Positionierung in diesem
Wachstumsschema erzielt werden konnte. Abb. 6.17 zeigt das Resultat der ausgewerteten
Linienbreiten dieser Proben, wobei zur Ermittlung der Mittelwerte und Standardabwei-
chungen jeweils mindestens 16 représentative (QPe untersucht wurden. Zur Vollstandigkeit
wurden die Resultate aus den Statistiken in Abb. 6.14 ebenfalls mit aufgenommen, welche
an den QPen erzielt wurden, die direkt auf eine diinne GaAs-Schicht iiber die Nanolcher
gewachsen wurden. Zunéchst fallt auf, dass bei den Proben, welche mittels RIE vorstruk-
turiert wurden, die mittlere Linienbreite der QPe deutlich mit dem Abstand zwischen QP
und Nanoloch abnimmt. Bei einer Vergréflerung der vertikalen Separation von 14,5 nm
auf 32 nm konnte die mittlere Linienbreite der Emission einzelner QPe von 2,3 meV auf
0,6 meV reduziert werden. Des Weiteren ist ein deutlicher Einfluss der Atztechnik auf die

Linienbreite der QPe zu sehen: Ahnlich wie in Kapitel 6.2.1 konnte auch hier die mitt-
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lere Linienbreite der QP-Emission iiber den Atzprozess deutlich reduziert werden und
betrug im Fall einer 20 nm groflen Separation zwischen QP und WCE-definiertem Na-
noloch lediglich 660 peV. Beide Tendenzen zeigen, dass der Mechanismus, welcher zur
Linienverbreiterung in diesen QPen fiihrt durch das geétzte Nanoloch zustande kommt,
da sowohl ein groferer Abstand zwischen QP und Nuklationszentrum als auch eine weni-
ger schidigende Atztechnik deutliche Verbesserungen in der optischen Qualitit der QPe

lieferte.
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Abbildung 6.17: Einfluss des Atzprozesses sowie des vertikalen Abstands zwischen QP und

Nanoloch auf die mittlere Linienbreite von positionierten QPen.

Eine mogliche Erklarung fiir den Verbreiterungsmechanismus liegt in der durch Ladungs-
trager in der Umgebung des QPes hervorgerufenen spektralen Diffusion: Die Verbreite-
rung der Emissionlinien eines QPes, welche durch die rein radiative Zerfallszeit hervor-
gerufen wird (typischerweise 1 ns), liegt in der Groflenordung von 2 peV [BF02]. Ex-
perimentell konnten solche schmalen Emissionslinien nachgewiesen werden, indem die
QPe spektral selektiv angeregt und keine Ladungstriger im Volumenmaterial um den
QP erzeugt wurden [BF02]. Im Falle einer nichtresonanten Anregung des QPes dagegen
spielt die Umgebung des QPes eine wichtige Rolle, da sich beispielsweise an Kristall-
defekten, gedtzten Strukturen, aber auch in der Benetzungsschicht der QPe zusétzliche
Ladungstriger lokalisieren kénnen, welche iiber ihre Coulombkréfte mit den Exzitonen
im QP wechselwirken konnen (siehe Abb. 6.18). Diese elektrostatische Wechselwirkung
kann die Emissionsenergie des QPes temporédr um bis zu mehrere meV verschieben. Die

Zeitskala dieser Prozesse kann hierbei abhingig vom Materialsystem und dem Ursprung
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des Prozesses mehrere Minuten [SWB*00] bis hin zu wenigen Millisekunden betragen
[BFC*06][ENB96][RGO0][BKMMO02]. Ist die charakteristische Zeitskala des Streuprozes-
ses (beispielsweise das temporire Laden und Entladen von Defekten im Nanoloch in der
Umgebung des QPes) kleiner als die Integrationszeit zur Aufnahme der PL-Spektren, so
iiberlagern sich bei der Messung viele energetisch verschobene Einzellinien wodurch es zu

einer Verbreiterung des Signales kommt.
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Abbildung 6.18: Skizze zur Erlduterung der Streu- und Relaxationsprozesse, welche fiir die
homogene und inhomogene Verbreiterung einer einzelnen QP-Emissionslinie

von Bedeutung sind.

6.2.4 Mikro-Photolumineszenzmessungen an verspannungsge-

koppelten positionierten Quantenpunkten

Nachdem im vorherigen Abschnitt der generelle Einfluss der Separation zwischen QP und
Nanoloch auf deren optische Qualitat diskutiert wurde, soll in diesem Abschnitt detail-
liert auf die spektrale Charakteristik von verspannungsgekoppelten, vertikal ausgerichte-
ten QPen eingegangen werden. Durch die Verspannungskopplung kann eine relativ grofle
Separation zwischen QP und Nanoloch gewéhrleistet werden, wobei durch das spektrale
Verstimmen die einzelnen (QP-Schichten in ihrer Emissionsenergie klar voneinander unter-
scheidbar sind. Da allerdings die vertikale Separation zwischen den QP-Schichten lediglich
10 nm in den hier dargestellten Untersuchungen betrug (um noch eine ausreichend ho-
he, morphologische Verspannungskopplung zu gewéihrleisten), muss davon ausgegangen
werden, dass sich Exzitonen oder allgemein Ladungstriager in den beiden QP-Lagen {iber
die Coulombwechselwirkung beeinflussen. Dies manifestiert sich in den in Abb. 6.19 a)
dargestellten pPL-Spektren: Zunéchst bleibt festzuhalten, dass zwei um 30 nm spektral
verstimmte Emissionsignale ab Anregungsleistungen von 7 pW zu sehen sind, welche der

QP-Emission aus den beiden spektral verstimmten QP-Schichten zuzuordnen sind. Wie
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Abbildung 6.19: a) pPL-Spektren eines vertikal gekoppelten, spektral verstimmten QFP-
Paares. b) Auswertung der integrierten Intensititen des langwelligen QPes.
c) Zeitaufgeloste Messungen am Ensemblespektrum auf der Emissionswellen-

linge der oberen sowie der unteren QP-Schicht.

erwartet, ist aufgrund der grofleren Separation zur gedtzten Grenzflache der Nanolocher
die Emission aus der oberen, langwelliger emittierenden QP-Schicht intensiver und tritt
schon bei niedrigeren Pumpleistungen zu Tage. Allerdings sieht man auch, dass das Emis-
sionssignal dieser QP-Schicht durchweg aus drei Linien besteht, deren Intensitdten eine
sehr dhnliche, nahezu lineare Leistungsabhingigkeit aufweisen. Dies ist in Abb. 6.19 b)
im doppellogarithmischen Graphen dargestellt. Aufgrund des spektralen Abstandes der
einzelnen Linien zueinander kénnte eine mogliche Erklarung hierfiir lauten, dass zur Emis-
sion des Grundzustandes dieses QPes ein neutrales Exziton sowie ein negativ geladenes
Exziton, dessen Emission typischerweise ein bis mehrere meV niederenergetisch erfolgt
und ein positiv geladenes Exziton (typischerweise hochenergetisch) beitragen [RSPT05].
Da geladene Exzitonenkomplexe, beziehungsweise ungepaarte Elektronen und Locher, in
beiden vertikal gekoppelten QP-Schichten entstehen kénnen ist davon auszugehen, dass
die elektrostatische Wechselwirkung der Ladungstrager zu einer deutlich ausgepréagteren
Aufspaltung der Emissionslinien als in einem einzelenen, ¢rtlich separierten QP fiihrt.
Des Weiteren ist es interessant die Relaxationsdynamik der Emission aus den beiden QP-
Schichten zu untersuchen. Hierfiir wurden am QP-Ensemble zeitaufgeloste Messungen
durchgefiihrt, wobei die Anregung der QPe durch einen Ti:Saphir-Laser mit einer Puls-
lange im Pikosekundenbereich erfolgte. Nach der Anregung wurde mit einer Lawinenpho-
todiode das Abklingen des PL-Signals untersucht. Abb. 6.19 ¢) zeigt den zeitaufgelosten
Intensitétsverlauf der QP-Emission bei einer Wellenldnge von 970 nm (also der oberen
QP-Schicht) sowie bei 920 nm (also der unteren QP Schicht). Durch Anpassen an die
Zerfallskurven konnte fiir die Emission aus der oberen, langwelligeren QP-Schicht eine
Lebensdauer von 792 ps (aufgenommen bei 970 nm) ermittelt werden. Dieser Wert ist et-

was kleiner als typische Zerfallszeiten von selbstorganisierten InAs-QPen [JSNT08], wobei
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gerade bei positionierten QPen aufgrund der modifizierten Umgebung nichtradiative Re-
kombinationskanéle die Zerfallsrate etwas steigern kénnen [ASST10]. Im Gegensatz dazu
konnte bei einer Emissionswellenléinge von 920 nm eine wesentlich kiirzere Zerfallszeit von
453 ps ermittelt werde. Dies ist ein Indiz dafiir, dass nichtstrahlende Relaxationskanile
bei der Emission aus der QP-Schicht nahe der iiberwachsenen Grenzflache eine wichtige
Rolle spielen [ASST10][JSNT08].

6.2.5 Untersuchungen positionierter Quantenpunkte mit sehr

niedriger Flichendichte und hoher optischer Qualitéit

Da durch die vertikale Verspannungskopplung zwar die spektrale Diffusion und somit die
Linienbreiten der QPe reduziert werden konnten aber gleichzeitig durch die Kopplung
der QP-Schichten die Spektren deutlich schwieriger zu interpretieren sind, wurden fiir
weitergehende Untersuchungen Proben mit ungestapelten positionierten QPen herange-
zogen. Hierfiir zeichneten sich vor allem Proben aus, die via WCE vorstrukturiert wurden
und deren QPe 20 nm oberhalb der Nanolécher auf eine verspannungsinduzierende InAs-
Schicht gewachsen wurden. Wie in Abb. 6.17 gezeigt wurde, zeigten auch diese QPe eine
reduzierte spektrale Diffusion aufgrund des schonenden Atzverfahrens und des relativ
grofen Abstandes der QPe zu den Lochern. Zunéchst soll das Verhalten der Ensemble-PL
dieser QP-Spezies diskutiert werden. Abb. 6.20 a) zeigt ein PL-Spektrum, welches auf
der 500 nm Periode aufgenommen wurde. An das inhomogen verbreiterte Ensemblesignal
ldsst sich eine Gaufifunktion mit einer Halbwertsbreite von 24 meV anpassen. Dies lasst
Riickschliisse iiber eine gesteigerte Homogenitéit der QPe sowohl im Vergleich zu den in
Abb. 6.16 a) dargestellten Messungen an dhnlichen, auf RIE-Lochern gewachsenen QPen
mit einer inhomogenen Verbreiterung von 45 meV als auch zu den in Kapitel 4.3 behan-
delten selbstorganisierten QPen niedriger Flachendichte mit einer Verbreiterung von 40
meV zu. Selbst auf sehr groflen QP-Perioden von 4 pym konnten diese Werte mit 30 meV
deutlich unterschritten werden. Da die QP-Dichte auf diesen sehr grofien Perioden zu nied-
rig ist, um in einer Ensemblemessung ausreichend Signal von vielen QPen zu detektieren,
wurde eine Statistik der QP-Emission einzelner Linien aufgenommen und in Abb. 6.20 b)
dargestellt. In diesem Diagramm deuten sich auch Merkmale einer bimodalen Verteilung
an, da die Anzahl der detektierten QP-Emissionslinien im hochenergetischen Auslaufer der
Statistik wieder zunimmt. Wie spéter noch diskutiert wird, kommt die hochenergetische
QP-Emission durch nichtpositionierte QPe oder Monolagenfluktuationen zwischen den
Nanol6chern mit vergleichsweise kleinen Abmessungen zustande. Im Vergleich zu selbst-
organisierten QPen ist die gesteigerte Homogenitit der positionierten QPe darin zu er-
klaren, dass aufgrund der regelméfligen Anordnung der Nukleationszentren eine definierte

Materialmenge pro Nanoloch zur Verfiigung steht und somit bei angepassten Wachstums-
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bedingungen (also ausreichend grofier Diffusionslinge) reduzierte Fluktuationen in der
QP-GroBe zu erwarten sind. Im Vergleich zu den auf RIE-definierten Lochern gewachse-
nen QPen ist die erhohte spektrale Homogenitét dieser Strukturen in der Morphologie der
QPe zu finden. Durch die deutliche laterale Vergroflerung der stark elongierten, auf nas-
schemisch definierten Lochern gewachsenen (QPe schlagen sich geringe Groflenfluktuatio-
nen weniger stark in einer energetischen Verschiebung der Emissionslinie nieder, was somit
direkt in einer reduzierten spektralen Verbreiterung des Ensembles resultiert. Ein weiterer
Effekt, welcher durch die Elongation der QPe zustande kommt, ist eine Polarisation der
QP-Emission entlang der [011]-Kristallrichtung, also entlang der elongierten QP-Achse.
Dies ist im Polardiagramm in Abb. 6.20 b) dargestellt und in Ubereinstimmung mit Mes-
sungen an elongierten selbstorganisierten InP-QPen [ZJP*01]: Die anisotrope Form der
QPe resultiert in einer Elongation der Wellenfunktionen der Ladungstriger im QP, was

wiederum in einer linearpolarisierten Emission resultiert.
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Abbildung 6.20: a) Ensemble-PL-Spektrum der 500 nm Periode einer Probe, welche auf nas-
schemisch gedtzten Nanolochern gewachsen wurde. b) Emissionsstatistik der
4 pm QP-Periode. ¢) Polarisationsaufgeloste PL des Ensembles in Polardar-
stellung.

Da durch den stark migrationsgesteigerten Wachstumsmodus ebenfalls QP-Nukleation auf
sehr groflen Perioden zuverldssig moglich ist, konnten an diesen Proben auf ausreichend
groflen Perioden auch ortsaufgeloste Messungen durchgefiihrt werden, ohne dass diese zur
ortlichen Selektion nach dem Wachstum strukturiert werden mussten. Solch eine Messung
ist in Abb. 6.21 a) dargestellt. Die QPe sind auf einer 4 ym Lochperiode angeordnet. Um
einzelne QPe auf dieser Periode ortlich aufzulésen, musste der Fokus des Anregungslasers
auf einen Durchmesser kleiner 2 ym reduziert werden, weshalb auf ein Mikroskopobjektiv
mit einer Vergroferung von 100X und einer numerischen Apertur von 0,7 zuriickgegriffen
wurde. Anhand der PL-Karte ist deutlich das geordnete Wachstum der QPe auf der 4 pm

Periode nachzuvollziehen. In dieser Studie konnte QP-Emission an acht von neun Posi-
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Abbildung 6.21: a) Ortsaufgeloste puPL positionierter QPe auf einer Periode von 4 pm in
logarithmischer Graustufenskala. b) Spektral und ortsaufgeloste Analyse der
mittleren QP-Reihe von a).

tionen festgestellt werden. Des Weiteren wurde ebenfalls auf einem Zwischengitterplatz
Emission festgestellt. In Abb. 6.21 b) ist ein Linienscan entlang der mittleren QP-Reihe
(angedeutet durch den Pfeil in Abb. 6.21 a) dargestellt, wobei nun ebenfalls die spektrale
Information in dieser Auftragung enthalten ist. In Ubereinstimmung mit der Ensemble-
analyse in 6.20 b) fallt auf, dass die Emission des QPes auf dem Zwischengitterplatz um
30 bis 50 nm gegeniiber der Emission der positionierten QPe blauverschoben ist: Dies
lasst auf deutlich kleinere Abmessungen der nichtpositionierten QPe oder im Extremfall

auf Monolagenfluktuationen-gebundene Exzitonen riickschlieflen.

Um die spektralen Eigenschaften der einzelnen QPe noch detaillierter zu untersuchen,
wurden diese wiederum in Tiirmchenstrukturen integriert. In Abb. 6.22 a) und b) sind
reprasentative pPL-Spektren zweier QPe dargestellt, welche mit steigender Anregungs-
leistung bei Temperaturen um 10 K aufgenommen wurden. Qualitativ ist in beiden lei-
stungsabhéngigen Studien ein deutlicher Effekt durch die Schalenstruktur der QPe zu
erkennen. Wéhrend bei niedrigen Anregungsleistungen lediglich ein einzelnes Emissions-
signal im spektralen Bereich der Ensemble-Photoluminezenz in Abb. 6.20 a) zu sehen ist,
welches der Emission aus dem QP-Grundzustand zuzuordnen ist, werden mit steigender
Anregungsleistung Emissionssignale aus den hoheren Zustédnden (der P-; D- und F-Schale
des QPes) sichtbar. Der charakteristische Abstand der einzelnen Schalen zueinander be-
triagt im Fall des QPes in Abb. 6.22 a) 4,8 (D-F), 7,7 (P-D) und 9,7 meV (S-P) und fiir
den etwas kurzwelliger emittierenden QP in Abb. 6.22 b) 16,4 meV (D-F), 15 meV (P-D)
und 18 meV (S-P).
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Abbildung 6.22: a) und b) Leistungsabhéingige uPL-Spektren von zwei positionierten QPen,
welche auf eine verspannungsinduzierende InAs-Schicht gewachsen wurden.
¢) Hochaufgelostes Spektrum des QPes aus Bild b). d) Ausgewertete Inten-

sitdten der X- und X X-zugeordneten Emissionslinien.

Die grofleren spektralen Abstédnde der Emissionssignale fiir den zweiten QP sowie die
etwas kurzwelligere Emission indizieren, dass in diesem QP die Exzitonen in den ent-
sprechenden Schalen durch eine kleinere morphologische Ausdehnung des QPes stéirker
lokalisiert sind. Des Weiteren konnten bei hohen Anregungsleistungen in Abb. 6.22 b)
zwei weitere, verbreiterte Emissionssignale jeweils 30 meV hoch- und niederenergetisch
des Grundzustandes identifiziert werden, welche aufgrund ihrer spektralen Position nicht
der Emission aus hoheren Zustédnden des QPes zugeordnet werden konnten. Hierbei han-
delt es sich hochstwahrscheinlich um sogenannte Phononenreplika des QPes, die durch
ein Ankoppeln des Exzitons an ein longitudinal-optisches (LO-) Phonon im QP zustande-
kommen konnen. Diese Phononen haben im Halbleiter materialspezifische Eigenenergien,
wobei die Phononenenergie in InAs etwa 30 meV betragt. Aus diesem Grund kann so-
mit das hochenergetische Phononenreplika der Vernichtung eines LO-Phonons bei der

Rekombination, das niederenergetische Replika der Erzeugung eines Phonons zugeordnet
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werden. Die relativ intensiven Signale der zugeordneten Replika indizieren, dass im Ex-
ziton des untersuchten QQPes ein permanentes Dipolmoment besteht (also eine effektive
Separation von Elektron und Loch), welches iiber Coulombkréfte mit dem leicht polaren
Kristallgitter im InAs-QP wechselwirken kann [HMST99][LAF*01]. Des Weiteren wurde
in [LAFT01] ebenfalls eine gesteigerte Exziton-Phonon-Kopplung in QPen mit nahege-
legenen Kristalldefekten diskutiert, da defektgebundene Ladungstrager das QP-Exziton

zusétzlich polarisieren konnen und somit den Effekt verstérken.

Um die Emission aus dem Grundzustand des QPes genauer zu untersuchen, wurden wei-
terhin spektral hochaufgeloste Untersuchungen der QPe durchgefiihrt. Abb. 6.22 ¢) zeigt
eine leistungsabhéingige Studie der spektralen Charakteristik des etwas kurzwelligeren
QPes. Hierbei wurde die Emission aus der S-Schale des QPes genauer untersucht. Bei
niedrigsten Anregungsleistungen kénnen zwei Signale mit einem relativ geringen spektra-
len Abstand von 2 nm beobachtet werden, wobei das langwelligere Signal eine deutlich
schmilere Linienbreite von circa 107 pueV aufweist. Wertet man die integrierten Intensité-
ten dieser beiden Emissionslinien bei steigender Anregungsleistung aus (Abb. 6.22 d), so
fallt auf, dass der Steigungskoeffizient der schméleren, langwelligeren Emissionslinie mit
1,55 ungefdhr einen Faktor von 2 grofler ist als der Koeffizient der kurzwelligeren Emissi-
onslinie (0,79). Dies ist ein deutliches Indiz, dass es sich bei diesen beiden Linien um ein
Biexziton (X X) beziehungsweise ein Exziton (X) aus diesem QP handelt. Des Weiteren
fallt auf, dass die Intensitidt des Exzitons bereits bei niedrigen Anregungsleistungen von
circa 40 nW abséttigt und anschliefend sogar wieder an Intensitdat abnimmt, wahrend die
biexzitonische Emission ein dhnliches Verhalten erst bei wesentlich hoheren Pumpleistun-
gen zeigt. Auch dies sind typische Merkmale fiir die X- beziehungsweise X X-zugeordnete
Rekombination aus einem Quantenpunkt [MSMMHT09], welche durch die Lebensdauern

(=X ~ 2) und Besetzungswahrscheinlichkeiten der jeweiligen Zustinde bedingt werden
TX X

[SPM*08].

Um weitere Riickschliisse iiber den Einschluss der exzitonischen Wellenfunktion in diesen
QPen zu erhalten, wurden ergéinzend Messungen der QQP-Emission in einem Magnetfeld
in Faraday-Konfiguration durchgefiihrt. Hierbei wird in einem Spezialkryostaten ein Ma-
gnetfeld in Wachstumsrichtung der Probe angelegt und die QP-Emission abhéngig von
der Stdrke des angelegten Feldes untersucht. Hierbei treten zwei Effekte zu Tage, wel-
che aus der Wechselwirkung der Exzitonen mit dem Magnetfeld resultieren. Durch den
intrinsischen Drehimpuls der Elektronen und Locher des QPes kann es, in Analogie zur
Atomphysik, zu einer Zeemanaufspaltung der Emission kommen. Des Weiteren unterlie-
gen die Exzitonen einer diamagnetischen Verschiebung. Um diese beiden Effekte ndher

zu verstehen, muss man den Hamiltonoperator des Exzitons im magnetischen Feld be-
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trachten. Unter Vernachléssigung von Spineffekten und der Einfiihrung des magnetischen
Vektorpotentials A lautet dieser [BWRF98]:

1 e?

e, |re — 71|

1
Hp=->_ (2mi (pi + ;A2 + V()
i=e,h

Hierbei steht V(r;) fiir das Einschlusspotential der Elektronen und Locher im QP, m;

fiir deren effektive Masse und der letzte Term berticksichtigt die Coulombwechselwirkung

(6.1)

der Ladungstréger. Der Erwartungswert des Hamiltonoperator kann durch eine Stérungs-
rechnung ermittelt werden, wie zum Beispiel in [WR98] ausgefiihrt wird, wobei die Ma-
gnetfeldabhingigkeit der exzitonischen Ubergangsenergie im Ausdruck E(B) = Ey+ ;B>
zusammengefasst werden kann. Der diamagnetische Koeffizient dieser quadratischen Ab-
héangigkeit hdngt von der reduzierten Masse pux des Exzitons sowie der Ausdehung der
exzitonischen Wellenfunktion p? ab, und kann als v, = %pQ zusammengefasst werden.
Aus diesem Grund wird deutlich, dass die diamagnetische Verschiebung der QP-Emission
ein Indiz fiir die effektive Ausdehnung ist und somit fiir das laterale Einschlusspotential
der Wellenfunktion im QP herangezogen werden kann [WR98] [RMF*09] [TLL*08]. Zum
Versténdnis der Zeemanaufspaltung der QP-Feinstruktur muss in Betracht gezogen wer-
den, dass die Emission des X-Zustandes, wie in Kapitel 4.4.2 schon ausgefiihrt wurde,
aus zwei sich iiberlappenden Emissionslinien besteht, welche aus der Rekombination von
hellen Exzitonenzustéinden mit einem Gesamtspin von 1 bzw. -1 resultieren. Eine Analyse
des spinabhéngigen Austauschterms von Elektron und Schwerloch im Magnetfeld (siehe
Gleichung 4.1) liefert den linearen Zusammenhang zwischen der Zeemanaufspaltung und
dem Magnetfeld, unter der Annahme eines rotationssymmetrischen lateralen Einschluss-
potentials [BOS102]:

H., = —up(geS — %Jh)B ~ 1pg.B (6.2)

Hierbei ist pp das Bohr’sche Magneton und die Werte von g, und g; beziehungsweise g,
héngen stark vom QP selbst ab. Um eine bessere Einordnung der an den positionierten
QPen durchgefiihrten Messungen zu ermoglichen, wurden zum Vergleich &hnliche Messun-
gen an stark elongierten, selbstorganisieren QPen mit sehr groflen lateralen Ausdehnungen
von bis zu 100 nm beziehungsweise 30 nm entlang der [011]- beziehungsweise der [011]-
Kristallrichtung durchgefiihrt [LRFT06]. Abb. 6.23 zeigt die ausgewerteten Messdaten der
QP-Emission aufgetragen gegen die Stédrke des Magnetfeldes. Fiir beide QP-Spezies zeigt
sich ein Aufspalten der Emissionslinien in ein Doublett von Emissionslinien bei angeleg-
tem Magnetfeld. Eine Analyse der Messdaten liefert einen signifikant héhere g,-Faktor von
circa 4 fiir den positionierten QP, wahrend der g,-Faktor des selbstorganisierten GalnAs-
QPes lediglich 1 betrédgt. Zunéchst ist festzuhalten, dass die deutlich unterschiedlichen

g.-Faktoren durch Unterschiede in der Zusammensetzung der QPe hervorgerufen werden
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konnen: Hierbei liegt der Wert des positionierten QPes etwas iiber Werten um 3, wel-
che fiir kleine InAs QPe in [TLLT08] [BF02] [KSS*11] ermittelt wurden. Die kleinen g,-
Faktoren fiir die GalnAs-QPe sind ebenfalls in Ubereinstimmung mit Messungen in diesem
Materialsystem [RMFET10]. Ebenfalls bemerkenswert ist ein signifikant unterschiedlicher
diamagentischer Faktor der beiden QPe, welcher Riickschliisse auf das effektive Einschlus-

spotential des QPes auf die Exzitonen zuldsst. Wahrend der diamagnetische Koeffizient

peV
T2

groflen Wert annimmt [RMFEFT09)], liegt der ermittelte Wert fiir den positionierten QP mit
6,5 & ;X nahe den Werten, welche fiir GalnAs- oder InAs-QPe mit kleinen lateralen Ausdeh-
nungen ermittelt wurden [RMFT09] [KSS*11] [TLL*08]. Dies ist insofern iiberraschend,

da die morphologischen Untersuchungen der positionierten QPe eine sehr grofle Ausdeh-

der elongierten, selbstorganisierten Gag 79lng3gAs-QPe mit 26 einen bemerkenswert

nung der Emitter nahelegten. Jedoch sei hier anzumerken, dass sowohl die Vorstrukturie-
rung durch die Locher als auch das verspannungsgekoppelte Wachstum der Strukturen die
Ausdehnung der Exziton-Wellenfunktionen durch ein modifiziertes Einschlusspotential in
diesen QPen stark beeinflussen kénnen. Das komplexe Verspannungsfeld scheint effektiv
die Ausdehung des lateralen Einschlusspotentials zu reduzieren, was in dem relativ kleinen
diamagnetischen Koeffizienten resultiert. Alternativ konnte eine zusétzliche Lokalisierung
der Exzitonen in Potentialfluktuationen (beispielsweise durch einen 6rtlich inhomogenen
Indiumgehalt) im QP die Ausdehnung der Exzitonenwellenfunktion iiber die gesamte Na-
nostruktur verhindern. Diese Thesen wurde des Weiteren in [ASS*10] durch zeitabhingige
Messungen an solchen QPen bestétigt, wobei durch eine genaue Analyse der strahlenden
und nichtstrahlenden Zerfallsraten solcher positionierter QPe auf eine Quanteneffizienz
von ~ 50% sowie Oszillatorstarken um 10 zuriickgeschlossen werden konnte. Oszillator-
starken um 10 sind ebenfalls Werte, welche typisch fiir selbstorganisierte, morhologisch
kleine InAs-QPe sind [YSH*04] [JSNT08].

a) g=43" b) g=1 Ce
, - 1,31381°. » )
1,3500 | diam. Koeffizient: 6,5 peV/T diam. Koeffizient=26peV/T"
S . 3 1,3136 | R
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2 D 1,3134} .
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Abbildung 6.23: a) Messung der Emission eines positionierten QPes im magnetischen Feld
in Faraday-Konfiguration. b) Vergleichsmessung an einem stark elongierten,

selbstorganisierten Gag 7olng 3gAs-QP.
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6.2.6 Thermisches Ausheilen von positionierten Quantenpunk-

ten

Um die optischen Eigenschaften einzelner QPe nach dem Wachstum hinsichtlich der Inten-
sitdt der QP-Emission sowie der Linienbreite zu optimieren, wurde das Verfahren des ther-
mischen Ausheilens (engl.: rapid thermal annealing, RTA) angewandt. Hierbei werden die
QP-Proben nach dem Wachstum in einem Spezialofen unter Stickstoffatmosphére binnen
weniger Sekunden auf Temperaturen von mehreren 100 °C aufgeheizt. Um dem tempera-
turinduzierten Ausdiffundieren von Arsen aus den Proben entgegenzuwirken, wurden die
Oberflachen der Proben wihrend des Ausheilvorgangs mit einen GaAs-Stiick bedeckt. Bei
ausreichend hohen Temperaturen iiber der Wachstumstemperatur des Halbleiters konnen
Umordnungsprozesse und Atominterdiffusion im Halbleiter stattfinden, wobei beispiels-
weise im InAs/GaAs-QP-System Indium aus dem QP diffundieren kann und durch Galli-
um ersetzt wird. Dieser Effekt fiihrt typischerweise zu einer Blauverschiebung der Emis-
sionswellenléange der QP-Emission durch das Anheben der Bandliicke des QP-Materials
und gleichzeitig zu einer Reduzierung der inhomogenen Verbreiterung des QQP-Ensembles
durch eine Reduktion der Barrierenhthe zur GaAs Matrix. Des Weiteren sollte durch die
Ga-In-Interdiffusion das Volumen der QPe effektiv gesteigert werden, wodurch die in-
homogene Ensembleverbreiterung zusétzlich reduziert werden kann [MRMP97][YTAT07].
Ebenfalls kann eine Verringerung des Einschlusspotentials die Eigenschaften einzelner QPe
stark beeinflussen [ESY*07]: Durch das stérkere Eindringen der Elektron- und Lochwel-
lenfunktionen in die Barriere um den QP werden die Austauschwechselwirkungen im QP
reduziert und die Feinstrukturaufspaltung der Emission stark reduziert. Dariiberhinaus
wurde ebenfalls eine Unterdriickung der Emission geladener Zustédnde der QPe beobachtet.
Fiir die hier durchgefiihrten Untersuchungen stand jedoch im Mittelpunkt, dass die op-
tische Qualitdt von Halbleiterstrukturen durch einen angepassten Ausheilschritt generell
gesteigert werden kann, was sich beispielsweise in einer Zunahme der Lumineszenzinten-
sitét des QP-Ensembles manifestieren kann [YTAT07]. Besonders in Materialien wie dem
GalnNAs-System, deren optische Qualitéit stark durch Wachstumsdefekte eingeschréinkt
wird, wird schnelles thermisches Ausheilen genutzt um die Lumineszenzausbeute deutlich
zu steigern [BPF109)].

Vor diesem Hintergrund erscheint RTA als Optimierungsverfahren der optischen Eigen-
schaften auch fiir positionierte QPe vielversprechend, deren Emissionslinien durch eine de-
fektinduzierte spektrale Diffusion verbreitert sind. Um dies zu untersuchen wurden einige
QPe auf der Probe gezielt ausgewihlt und untersucht: Zunéchst wurden die spektralen
Eigenschaften der QPe auf einem Feld mit einer 4 pym Periode vor dem ersten Auheil-

schritt via puPL bei einer Probentemperatur von 10 K ermittelt. Anschlielend wurde die
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Abbildung 6.24: Exemplarische Darstellung eines einzelnen QPes vor dem Ausheilen, nach
einer Minute bei 750 °C und nach 2 Minuten bei 750 °C. Um den starken
Intensititseinbruch nach zwei Minuten Ausheilen entgegenzuwirken, wurde

die Anregungsleistung auf das Sechsfache erhoht.

Probe fiir eine Minute bei einer Temperatur von 750 °C thermisch ausgeheilt und die
Messungen wiederholt. Diese Prozedur wurde einmal wiederholt. Da die QPe relativ zu
sichtbaren Referenzpunkten auf der Probe angeordnet wurden, konnte sichergestellt wer-
den, dass die QPe in jeder der drei Messreihen untersucht wurden. Der positive Einfluss
des thermischen Ausheilens auf die Emissionseigenschaften der QPe zeigt sich vor allem in
der Intensitédt der Lumineszenz. Da die Lumineszenz einzelner QPe stark variiert, wurde
fiir diese Untersuchungen ein einzelner QP im Detail betrachtet: Abb. 6.24 zeigt verti-
kal versetzte Spektren dieses QPes, welche vor dem Ausheilen, nach einer Minute und
nach zwei Minuten RTA aufgenommen wurden. Bei einer identischen Anregungsleistung
konnte die Maximalintensitdt der dominanten QP-Emissionslinie mit dem ersten Aus-
heilschritt von 80 auf 300 Ziahlereignisse/Sekunde gesteigert werden. Nach dem zweiten
Ausheilschritt musste die Anregungsleistung allerdings um das Sechsfache erhoht werden,
um dem starken Intensititseinbruch entgegenzuwirken und iiberhaupt noch ein Signal zu
detektieren. Die zunéchst einsetzende Verbesserung der PL zeigt, dass der negative Ein-
fluss der Kristalldefekte unter den QPen durch diese Technik reduziert werden kann. Das
deutliche Einbrechen der PL der der Emissionslinie nach dem zweiten Ausheilschritt ist
hochstwahrscheinlich auf ein iiberméfiiges Ausheilen zuriickzufithren, welches beispiels-
weise durch temperaturinduzierte Arsendesorption an der Oberfliche zustande kommen
kann. Die somit entstehenden Fehlstellen kénnen durch den Halbleiter in den Bereich der

QPe propagieren und deren optische Qualitéit wieder reduzieren [YTAT07].
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Abbildung 6.25: a) Charakteristik eines QPes vor dem thermischen Ausheilen: Es sind zwei
Emissionssignale zu erkennen, deren Leistungsabhingigkeit eine Zuordnung
als Exziton und Biexziton nahelegt. Die Linienbreite von X X zeigt eine starke
Leistungsabhéngigkeit. b) Charakteristik des selben QPes nach einem ther-
mischen Ausheilschritt: Es ist eine ausgeprigte Schulter in der X X-Linie
extrahierbar. Die Linienbreite des Biexzitons ist geringer, und weist keine

ausgeprigte Abhingigkeit von der Anregungsleistung auf.

Eine detailgenaue Studie der Leistungsabhéngigkeit der Feinstruktur dieses QPes vor und
nach dem ersten RTA-Schritt ist in Abb. 6.25 dargestellt. Die beiden Einzelquantenpunkt-
spektren zeigen hierbei die Rohdaten exemplarischer QP-Spektren sowie deren Anpassung
durch Lorentzkurven, welche vorgenommen wurden, um die Intensitédt sowie die Linien-
breite der Emissionslinien zu bestimmen. Die beiden Spektren wurden, um eine bessere
Vergleichbarkeit der Signalstidrke zu gewéhrleisten, bei deutlich unterschiedlichen Anre-
gungsleistungen von 62 nW (nach dem RTA) beziehungsweise 294 nW (vor dem RTA)
aufgenommen. Aufgrund der stark gesteigerten Intensitdt der Emissionslinien nach dem
RTA-Schritt wurde die langwellige Emissionslinie durch zwei Lorentzkurven angepasst (ne-

ben dem X X-Zustand manifestiert sich hier méglicherweise ein weiterer geladener Quan-
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tenpunktzustand), wihrend vor dem Ausheilschritt lediglich ein Anpassen der verbreiter-
ten Linie mit einer Lorentzkurve sinnvoll erscheint. Durch ein Auswerten der integrierten
Intensitéten der beiden Emissionssignale konnte deren Ursprung als exzitonischer (X)-
beziehungsweise biexzitonischer (X X )-QP-Ubergang identifiziert werden. Auch in diesen
Studien fillt auf, dass aufgrund der verbesserten optischen Qualitdt der QPe nach dem
RTA die Anregungsleistungen vor dem RTA-Verfahren ungefihr sechsmal hoher gewihlt

werden mussten, um dhnliche Signalstédrken zu detektieren.

AbschlieBend wurde noch der Einfluss der Anregungsleistung auf die Linienbreiten der
X und XX zugeordneten Linie untersucht. Vor dem Ausheilschritt zeigt vor allem die
X X zugeordnete, stark verbreiterte Emissionslinie eine ausgeprigte Leistungsabhéngig-
keit: Die Breite dieser Emissionslinie steigt von einem Wert von circa 0,33 nm bei 100 nW
auf einen Wert von 0,62 nm bei einer Anregungsleistung von 580 nW an. Diese ausge-
pragte Leistungsabhéngigkeit der Linienbreite ist typisch fiir Systeme, welche stark durch
spektrale Diffusion beeinflusst werden: Die Verbreiterung der QP-Emissionslinie korreliert
mit der Anzahl der Ladungstréger in der Umgebung, und somit mit der Anregunsleistung.
Nach dem thermischen Ausheilschritt betrug die Breite der X X zugeordneten Emissions-
linie bei niedrigen Anregungsleistungen von 35 nW lediglich 0,13 nm. Im untersuchten
Anregungsbereich bis 180 nW konnte an dieser Emissionslinie zudem kein signifikantes
Ansteigen der Linienbreite bemerkt werden. Dies legt nahe, dass die Linienverbreiterung
der positionierten QPe durch den Effekt der spektralen Diffusion in der Umgebung des
QPes hervorgerufen wird. Allerdings ist bemerkenswert, dass lediglich die Intensitét der
X zugeordnete Emissionslinie gesteigert, jedoch nicht die Linienbreite dieses Signals durch

das RTA-Verfahren reduziert werden konnte.

6.3 Zusammenfassung des Kapitels

Durch die Strukturierung der Halbleiteroberfliche vor dem QP-Wachstum konnte eine
bemerkenswert hohe Kontrolle iiber die Position der QPe erzielt werden. Dieses Verfah-
ren wurde insbesondere auf das QP-Wachstum niedrigster Fldchendichten angewandt,
um in spéter anvisierten Experimenten die deterministische Integration einzelner QPe
in Bauteile wie Mikrotiirmchenresonatoren mit typischen Abmessungen von 1 pum bis
hin zu mehreren Mikrometern gewihrleisten zu konnen. Durch angepasste Wachstums-
und Prozessierungsparameter konnte eine verléssliche Positionierung einzelner QPe sowohl
in Einzellagen als auch in verspannungsgekoppelten Mehrfachschichten nahezu unabhén-
gig von der QP-Periode erzielt werden. Des Weiteren konnte neben den absoluten QP-
Positionen durch Wachstumsparameter wie Substrattempertur und Pufferschichtdicke,

aber auch durch geeignete Prozessparameter ein groles Mafl an Kontrolle iiber die QP-
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Morphologie sowie die Besetzung der Nanolocher erarbeitet werden. Um die optischen
Eigenschaften der positionierten QPe zu optimieren, wurden einzelne QPe ausfiihrlich
mit hoch spektral- und ortauflésender pPL untersucht. Hierbei zeigte sich, dass sowohl
der vertikale Abstand zwischen den QPen und den geétzten Nanolochern als auch der
Atzprozess selbst einen dominanten Einfluss auf die Linienbreite und somit die optische
Qualitédt der einzelnen Emitter hat. Durch systematische Optimierung der Wachstums-
und Prozessparameter konnten letztendlich positionierte QPe mit aussreichend hoher op-
tischer Qualitét realisiert werden, wodurch der Einsatz in einzelquantenpunktbasierten

optischen Bauteilen in den Fokus der weiterfithrenden Forschung riickt.
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Kapitel 7

Integration positionierter

Quantenpunkte in Mikroresonatoren

Nachdem, wie im vorherigen Kapitel im Detail beschrieben wurde, Techniken erarbei-
tet werden konnten, welche eine préazise Positionierung einzelner QPe auf vorbestimmte
Positionen in einem sehr grolen Bereich von QP-Perioden ermdéglichen, soll in diesem Ab-
schnitt der Arbeit auf die pragnantesten Vorteile des positionskontrollierten Wachstums
im Vergleich zum SK-Wachstumsmodus néher eingegangen werden. Diese liegen in einer
optimalen Integration einzelner QPe in Mikroresonatoren: Durch die Kontrolle der QP-
Position besteht die Moglichkeit, QPe im Feldmaximum der Resonatoren zu platzieren und
Licht-Materie-Wechselwirkungseffekte zu maximieren. Der Ansatz der kontrollierten Bau-
teilintegration eines einzelnen QPes kann auch mit selbstorganisierten QPen durchgefiihrt
werden, beispielsweise durch eine Identifizierung der QP-Positionen nach der abgeschlosse-
nen Epitaxie des Bauteils mittels Abrastern der Probe mit morphologisch oder spektrosko-
pisch hochauflésenden Methoden [BHAT05][HBW*07][TRK*09][DLST08]. Anschlieflend
konnen die photonischen Kristall- oder Mikrotiirmchenresonatoren an diesen Positionen
ausgerichtet werden, wodurch ortlich deterministisch gekoppelte QP-Resonatorsysteme
entstehen. Diese Techniken sind allerdings sehr aufwendig, da vor dem Prozess jedes ein-
zelnen Bauteils zunéchst ein geeigneter QP identifiziert werden muss. Da die positionierten
QPe in regelméfligen Abstédnden angeordnet und zudem relativ zu Referenzkreuzen auf
der Probenoberfliche ausgerichtet werden, kénnen iiber diese Felder von positionierten
QPen Bauteile prozessiert werden, welche ebenfalls an denselben Referenzpunkten aus-
gerichtet werden. Hiermit ist eine sowohl deterministische als auch skalierbare Methode
der Integration einzelner QPe in Halbleiter-Mikroresonatoren gegeben. Diese Methode
wurde auf QP-Resonatorsysteme unterschiedlicher Geometrien angewandt: zunéchst soll
kurz auf die Moglichkeit der Integration in photonische Kristallresonatoren eingegangen
werden, da diese Bauteilgeometrie laut der bestehenden Fachliteratur die ausgepragtesten

Licht-Materie-Kopplungseffekte verspricht [OOK*11]. Des Weiteren werden gekoppelte
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QP-Mikroscheibensysteme diskutiert, sowie die Licht-Materie-Wechselwirkung und Ein-
zelphotonenemission in gekoppelten QP-Mikrotiirmchen besprochen. Abschliefend wird

noch auf den elektrischen Betrieb positionierter QQPe eingegangen.

7.1 Photonische Kristallresonatoren mit positionier-

ten Quantenpunkten

Unter den géngigen Geometrien von Halbleiter Mikroresonatoren haben sich photonische
Kristallresonatoren in den letzten Jahren als eines der Konzepte etabliert, welche die
Beobachtung der ausgepréagtesten Licht-Materie-Kopplungeffekte auf der Basis einzelner
QPe zulassen [OOK™11]. Dies liegt daran, dass manche Geometrien von PK-Resonatoren
extrem kleine Modenvolumina nahe der theoretischen Grenze V' = (%)3 fiir dielektrische
Resonatoren aufweisen [ZKH10] und sich gleichzeitig mit extrem hohen Q-Faktoren kom-

binieren lassen. Wie in Kapitel 2.4 erortert wurde, gilt es das Verhéltnis von Q-Faktor zur

Wurzel des Modenvolumen ( \/VQTd) beziehungsweise zum Modenvolumen selbst (%) fiir

ein Bauteil zu optimieren, um die ausgeprigtesten Licht-Materie-Wechselwirkungseffekte
im Regime der starken beziehungsweise der schwachen Kopplung zu beobachten. Wéahrend
bisher fiir Mikroscheiben, Mikrotiirmchen und PK-Resonatoren Q-Faktoren von mehreren
10000 im spektralen Bereich zwischen 900 und 1000 nm erreicht wurden, zeichnen sich
vor allem die PK-Resonatoren durch kleine Modenvolumina um 0,04 um? im Vergleich zu
Mikroscheiben (=~ 0,07 pm?) und Mikrotiirmchen (= 0,3 um?) aus [KGK™06]. Dies hat
unter anderem dazu gefiihrt, dass in PK-Resonatorsystemen sogar Lasingeffekte mit einem
einzelnen QP als aktives Medium studiert werden konnten und somit potentielle Kandi-
daten fiir miniaturisierte kohérente Licht-Emitter der ndchsten Generationen darstellen
[NKIT09][NKI*10][SJ11]. Aus diesem Grund ist eine Integration einzelner positionierter
QPe in PK-Resonatoren sehr wichtig, um in einem parallelen Verfahren eine Vielzahl
solcher Bauteile herstellen zu konnen. Um die Moglichkeit der skalierbaren Integration
einzelner QPe in PK-Resonatoren zu demonstrieren und zu visualisieren, wurde folgendes
Vorgehen gewihlt: Zunéchst wurden auf Referenzproben mit freiliegenden positionierten
QPen PK-Resonatoren der sogenanten L3-Geometrie nach dem Vorgehen, welches in Ka-
pitel 3.3.2 beschrieben wurde, prozessiert. Die Resonatoren wurden hierbei an den gleichen
Referenzmarken wie die Locher zur QP-Nukleation ausgerichtet. Sowohl in diesen Refe-
renzproben als auch in den optisch aktiven QP-Resonatorproben wurden die Nanol6cher
zur gezielten QP-Nukleation in einem WCE-Prozess in den Halbleiter transferiert, und
die QPe wurden direkt auf eine 13,5 nm dicke GaAs-Pufferschicht abgeschieden. Im Falle
der hier gewihlten L3-Geometrie (sieche Abb. 7.1 a) wurden die Locher des PKs in einem

hexagonalen Gitter (Gitterkonstante 280 nm) angeordnet und im Bereich des photoni-
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Abbildung 7.1: a) REM-Oberflichenaufnahme eines Referenz-Bauteils mit zentriertem un-
iiberwachsenen QP. b) Spektrale Kopplung eines QPes mit der Resonator-
mode. Die Probentemperatur wurde vom blau unterlegten Spektrum zum rot

unterlegten Spektrum sukzessive erhoht [Siinll].

schen Defektresonators drei Lochpositionen ausgelassen. Des Weiteren wurden die beiden
aufleren Locher am Rande der Kavitdt um 0,25 Gitterkonstanten nach auflen verscho-
ben und deren Durchmesser auf 75% reduziert. Mit diesem Resonatordesign kénnen im
Idealfall besonders grofie Q-Faktoren [AASNO3] realisiert, beziehungsweise ausgepréigte
Licht-Materie-Wechselwirkung beobachtet werden [HBW*07].

Abb. 7.1 a) zeigt eine REM-Oberflichenaufnahme eines QP-Kavitit-Systems der Refe-
renzstruktur. Wie gewiinscht befindet sich der QP in diesem ausgewihlten Bauteil im
Zentrum des Resonators. Dass solche Bauteile nicht nur vereinzelt, sondern in der Tat ska-
lierbar hergestellt werden konnen, wird eingehender in [SSST08b] diskutiert. Zur Studie
der Licht-Materie-Wechselwirkung in solchen 6rtlich deterministischen Systemen wurden
die QPe vertikal zentriert in eine 160 nm dicke GaAs-Membran integriert. Anschliefend
wurde der in Kapitel 3.3.2 beschrieben Prozess der PK-Resonatoren mit L3-Geometrie
durchgefiihrt und die Bauteile bei Temperaturen um 10 K mittels uPL untersucht. Die
L3-Kavitéten zeichnen sich durch ein charakteristisches Modenspektrum aus, wobei in die-
sen Untersuchungen das Hauptaugenmerk auf der Grundmode mit dem hochsten Q-Faktor
und dem Intensitdtsmaximum im Zentrum der Kavitit lag. Abb. 7.1 b) zeigt eine Serie von
Spektren eines solchen QP-Resonatorsystems unter Variation der Probentemperatur. Es
wurde ein Bauteil ausgewihlt, in dem bei tiefen Temperaturen die QQP-Emissionslinie auf
der hochenergetischen Seite der Grundmode des PK-Resonators liegt. Durch Erhohen der
Probentemperatur konnte die QP-Emissionslinie spektral durch die Resonanz der Kavitét
geschoben werden. Es ist eine deutliche Steigerung der emittierten Intensitat des gekop-
pelten Systems in spektraler Resonanz zu erkennen womit die Licht-Materie-Kopplung

zwischen QP und Resonatormode nachgewiesen werden konnte.
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Aufgrund der in diesen Experimenten noch stark verbreiterten QP-Emissionslinien mit
Linienbreiten von circa 1 meV, sowie aufgrund der moderaten Q-Faktoren von typischer-
weise 2000 (maximal konnten in diesen Proben Q-Faktoren um 9000 gemessen werden
[SHST09][SSST08b]) konnten bislang weder stark koppelnde Systeme noch Nanolaser auf
diesen Proben identifiziert werden. Bei einer Kombination von positionierten QPen mit op-
timierter Linienbreite (siehe Kapitel 6.2.5 und [SHST09][HHS11]) mit PK-Resonatoren
hoherer Giite [NKIT10] sollten jedoch solche Effekte in Zukunft durchaus beobachtbar
sein. Es sei angemerkt, dass eine detailgenaue Diskussion zu den hier vorgestellten PK-
Bauteilen in der Dissertation von T. Siinner ([Stinl1]) beziehungsweise in [SSS*08b] vor-

liegt.

7.2 Kopplung positionierter Quantenpunkte mit Mi-

kroscheibenresonatoren

Neben der PK-Resonatorgeometrie stellen freistehende Halbleitermikroscheiben eine wei-
tere Klasse von Mikrokavitéiten dar, welche zur Beobachtung ausgeprégter Licht-Materie-
Wechselwirkung pridestiniert ist. Ahnlich den auf GaAs basierenden PK-Resonatoren
kénnen auch Mikroscheiben sehr hohe Q-Faktoren weit iiber 10000 mit sehr niedrigen
Modenvolumina kleiner als ~ 0,1 um? kombinieren [KGK™06] [SBP06]. Deshalb konnten
bisher in der gingigen Literatur mit Hilfe einer Kombination von Mikroscheibenreso-
natoren und QPen hochster Oszillatorstirke sowohl die ausgepréigtesten Quantenpunkt-
Resonatorwechselwirkungseffekte beobachtet werden [PSMT05] [RWF08] als auch eini-
ge der physikalisch kleinsten, auf Halbleiterkavititen basierenden Laserbauteile realisiert
werden [SBP06]. Ein grofier Vorteil der Mikroscheiben im Vergleich zu beispielsweise den
PK-Resonatoren hochster Giite liegt in der relativ unaufwendigen Prozessierung der Struk-
turen begriindet, welche in Kapitel 3.3 beschrieben wurde. Wahrend in PK-Resonatoren
die Toleranzen in den Belichtung der PK-Locher relativ gering sind und kleine Abwei-
chungen von der Idealform und Periode der Lécher mit drastischen Einbuflen im Q-Faktor
einhergehen, muss bei der E-beam-Belichtung der Mikroscheiben, &hnlich der Mikrotiirm-
chen, lediglich ein mehrere Mikrometer grofler Kreis definiert werden. Dieser wird, wie
in Abb. 7.2 a) dargestellt ist, anschlieBend in den Halbleiter transferiert, bevor durch
selektives Unterdtzen der AlGaAs-Opferschicht die freistehende Mikroscheibe entsteht
(Abb. 7.2 b). Neben den wesentlich geringeren Modenvolumen zeichnen sich die Mikro-
scheiben im Vergleich zu den in Kapitel 5 diskutierten Mikrotiirmchen héchster Giite

durch die wesentlich kiirzere und unaufwéndigere Epitaxie aus.
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Abbildung 7.2: a) REM Aufnahme einer Membranstruktur mit positionierten QPen nach
dem Definieren von Mikrotiirmchen. Anhand der regelméfligen Erhebungen
auf der geétzten Probenoberfliche(zur besseren Sichtbarkeit mit Linien her-
vorgehoben) lassen sich selbst nach dem Prozessschritt die Positionen der QPe
nachvollziehen, und somit die Bauteilausrichtung kontrolliert werden. b) Frei-

stehende Mikroscheibe mit einem Durchmesser von 1,75 pm.

Um einen tieferen Einblick in die Modenstruktur der Mikroscheibenresonatoren zu er-
langen, wurden auf einer Referenzprobe mit selbstorganisierten QPen als interne Licht-
quelle Mikroscheiben unterschiedlicher Durchmesser prozessiert und anschlieend mittels
uPL-Spektroskopie bei Temperaturen von 11 K untersucht. Die Prozessparameter wur-
den hierbei so gewéhlt, dass MDs mit Durchmessern zwischen 2 und 3,5 pm von mog-
lichst schmalen AlGaAs-Sockeln unterstiitzt wurden und somit einen optimalen Moden-
einschluss gewdhrten. Abb. 7.3 a) zeigt ein typisches Modenspektrum eines Resonators
mit einem Durchmesser von 2 pm. Um eine moglichst gute Sichtbarkeit der Moden zu
erlangen, wurden die QPe bis zur Sattigung ihrer Intensitdt gepumpt, worauthin die Re-
sonanzen als intensive, schmalbandige Moden auf einem breiten spektralen Hintergrund
erscheinen. Das Spektrum wird im Bereich der QP-Emission dominiert von drei intensi-
ven Resonanzen bei 890,4 nm, 909,8 nm und 934,7 nm sowie einer schwécher gepumpten
Mode bei 953,2 nm auf der langwelligen Seite des Verstarkungsmaximums. Gestiitzt von
den in Kapitel 2.3.4 dargelegten Berechnungen der Modenstruktur kénnen die Moden bei
953,2 und 909.8 nm den TE-Moden der ersten radialen Ordnung 1=1 (T'E, ,,) zugeord-
net werden. Aufgrund dieses sehr groflen spektralen Modenabstandes werden MDs gerne
als Resonatoren monomodiger Laser eingesetzt [SBP06]. Zur weiteren Charakterisierung
der Modenstruktur wurden die Spektra von Mikroscheiben unterschiedlicher Durchmes-
ser untersucht und der Modenabstand der TE-Moden im Spektralbreich zwischen 1,3 und
1,4 eV aus den Spektren extrahiert. Zur Ermittlung des Modenursprungs (also der Unter-
scheidung zwischen TE- und TM-Moden sowie Moden unterschiedlicher Radialordnungen)
wurde wiederum des theoretische Modell aus Kapitel 2.3.4 herangezogen. Legt man das
einfachst mogliche Modell zugrunde, dass sich nur Resonanzen im Halbleiter ausbilden
kénnen, wenn deren Wellenldnge ein ganzzahliges Vielfaches der optischen Weglinge am

Scheibenrand mit dem effektiven Brechungsindex n.s¢ betrégt, so lasst sich der spektrale

Modenabstand iiber AE = 27"”}“;/‘ 7 mit dem Durchmesser der Scheiben in Zusammenhang
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Abbildung 7.3: a) Spektrum einer MD mit 2 gm Durchmesser. b) Freier spektraler Moden-
abstand der TE-Moden erster Ordnung. c¢) Q-Faktor in Abhéngigkeit vom
MD-Durchmesser.

bringen. In Abb. 7.3 b) ist der aus den Messdaten extrahierte Modenabstand gegen den re-
ziproken Scheibenradius aufgetragen, wobei eine gute quantitative Ubereinstimmung mit
dem theoretischen Modell (durchgezogene Linie) erzielt werden konnte. Hieraus konnte ein
effektiver Brechungsindex von n.s¢ ~ 3, 3 ermittelt werden. Des Weiteren wurden aus den
Linienbreiten der intensivsten Resonanzen die entsprechenden Q-Faktoren der MDs ermit-
telt. Der in Abb. 7.3 ¢) dargestellte Verlauf der Messdaten zeigt klar, dass die Q-Faktoren,
dghnlich wie bei Mikrotiirmchenresonatoren hoher Giite stark vom Durchmesser der MDs
abhéngen. Wahrend bei kleinen Durchmessern um 2 pm die Q-Faktoren um einen Wert
von 3000 schwanken, iibertreffen die Q-Faktoren bei einem Durchmesser von 3 pm einen
Wert von 6000. Die generelle Abnahme der Q-Faktoren zu kleineren Durchmessern kann
durch steigende Randverluste, also ein effektiv gesteigerter Uberlapp der Mode mit der
gedtzten AuBenwand der MD, erklédrt werden, wodurch intrinsische Verluste sowie Streu-
verluste begiinstigt werden [JOAT10]. Vergleicht man die Q-Faktoren dieses Systems mit
Literaturwerten von QP-MDs mit d&hnlichen Durchmessern in einem vergleichbaren Spek-
tralbereich zwischen 900 nm und 1000 nm féllt auf, dass die hier erreichten Q-Faktoren
um einen Faktor 2 bis 3 niedriger sind [MKB*01] [RUD"06]. Jedoch wurden bei der
Beobachtung dieser sehr hohen Q-Faktoren Proben mit deutlich niedrigeren QP-Dichten
herangezogen, wodurch die exzitonische Absorption des Systems reduziert wird. Eine wei-
tere Moglichkeit zur Optimierung der erreichbaren Q-Faktoren auch in Mikroscheiben mit
sehr kleinen Durchmessern besteht in einer modifizierten Prozessierung der Strukturen,
wobei ein schonenderer Atzprozess (beispielsweise durch eine HBr-Atzlosung) der Scheibe
der vielversprechensde Ansatz ist. Dies ist allerdings mit einer Einbufle an Sicherheit des
Experimentators verbunden, da die fliichtigen Brom-basierten Atzldsungen gesundheits-
schidigend sind, weshalb in dieser Arbeit die etwas niedrigeren Q-Faktoren durch den

RIE-Prozess in Kauf genommen wurden.
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Um QPe deterministisch und skalierbar in Mikroscheiben zu positionieren, wurden bereits
interessante und vielversprechende Ansétze vorgestellt: Da sich vor allem die Moden erster
radialer Ordnung am Rand der MD mit einem Feldmaximum circa 200 nm entfernt von
der gedtzten Grenzflache der Scheibe ausbreiten, ist dies ebenfalls der ideale Ort, die QPe
in das Bauteil zu positionieren. Beispielsweise wurde von Solomon et al. in [SX07] [XS05]
eine laterale Positionierung von QPen entlang einer kreisférmig vorstrukturierten Fléache
demonstriert, und durch ein Uberwachsen der Probe wurden Mikroscheiben realisiert.
Dieser Ansatz stellt sicher, dass die QPe ihre Position im Feldmaximum der optischen
Mode finden, jedoch kann aktiv kaum eine absolute Kontrolle der Anzahl der QPe pro
Bauteil gewéhrleistet werden. Aus diesem Grund scheint die Integration der in Kapitel
6 entwickelten QPe in solche Mikroscheiben vielversprechender. Zur Durchfithrung die-
ses Experiments wurden QPe gewéhlt, welche auf WCE-definierte Nanolocher gewachsen
wurden und mit Hilfe der verspannungsfortpflanzenden InAs-Schicht 20 nm vertikal {iber
den Lochern nukleierten. Anhand von uniiberwachsenen Referenzproben konnte eine sehr
gute Positionierung der QPe festgestellt werden, wobei circa 50% der Nanolécher mit ei-
nem QP-Molekiil besetzt waren. Abb. 7.2 a) zeigt einen Bereich der Probe mit optisch
aktiven QPen nach dem ersten Prozesschritt der Mikrotiirmchen. Bemerkenswerterweise
sind selbst noch nach dem Atzschritt, welcher das Material um die Tiirmchen circa 1 gm
tief bis weit in die AlGaAs Opferschicht entfernt, die Positionen der QPe durch flache
Erhebungen auf der Oberfldche zu erkennen. Dies liegt an einer leichten Modifikation der
Atzrate durch die InAs-QPe wobei sich die dadurch entstandenen Hiigel bis in die Opfer-
schicht fortpflanzen. Zur Visualisierung der QP-Positionen wurden in die REM-Aufnahme
schwarze Linien entlang der Hiigelpositionen gelegt: Entlang der hier gewahlten Proben-
richtung liegen die QP-Positionen wie gewiinscht nahe am Rand der Tiirmchen, womit

ein guter QP-Modeniiberlapp gewéhrleistet ist.

Die temperaturabhéngige spektrale Charakteristik einer MD mit einem Durchmesser von
2,4 pm, welche iiber ein QP-Feld mit einer 2 um Periode gelegt wurde, ist in Abb. 7.4 a)
in Falschfarbendarstellung abgebildet. Anhand der Dimension der Scheibe sowie des QP-
Abstandes sollten zwei QPe gegeniiberliegend jeweils 200 nm entfernt am Rand des Bau-
teils positioniert sein. Bei tiefen Temperaturen um 10 K sind zunéchst vier Emissionslinien
im spektralen Bereich von 925 nm bis 935 nm zu sehen, welche auf die Emission aus ex-
zitonischen und geladenen Zustdnden der beiden integrierten QPe zuriickzufiithren sind.
Durch Erhoéhung der Probentemperatur erfahren die QP-Emissionslinien eine spektrale
Rotverschiebung sowie eine ausgepriagte Abnahme der Intensitdt. Lediglich die mit X1
bezeichnete Emissionslinie behélt ihre Intensitéit nahezu konstant bis zu einer Tempera-
tur von 40 K bei und erfidhrt anschliefend eine starke Intensitdtszunahme bis hin zu 80 K.
Die integrierte Intensitdt von X1 ist in Abb. 7.4 b) in Abhéngigkeit der Probentempe-
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ratur dargestellt: Bei einer Probentemperatur von 80 K erfahrt die Intensitéit des QPes
ihr Maximum und iibertrifft die Intensitdt bei tiefen Temperaturen um ein 3,5 faches.
Dies ist insofern bemerkenswert, da aufgrund der hohen Temperaturen beispielsweise die
mit X2 bezeichnete Emissionslinie, welche bei 10 K noch deutlich intensiver war, hier
kaum noch zu detektieren ist. Aus diesem Grund kann davon ausgegangen werden, dass
die X1-Emission bei 80 K merklich durch eine Wechselwirkung mit einer Resonatormode
im Regime der schwachen Kopplung gesteigert wird. Riickwirkend liegt nahe, dass sich
ebenfalls das Signal der mit X2 bezeichneten Emissionslinie bei Temperaturen um 10 K
in Resonanz mit derselben Mode befindet. Anhand einer theoretischen Berechnung der
Modenstruktur ist davon auszugehen, dass es sich hierbei um die T'E; 5;-Mode der Mi-
kroscheibe handelt. Erstaunlich ist jedoch, dass im Gegensatz zu den Messungen an den
Referenzproben mit hoher QP-Dichte keine Resonanzen direkt detektiert werden konnten.
Dies kann zum einen auf eine nahezu vollstdndige Unterdriickung nichtresonanter Beitra-
ge zur Kavitdtsemission durch andere QPe zuriickgefiihrt werden, welche in der Regel fiir
eine sehr ausgepriigte Resonatoremission verantwortlich sind [AUUT09]. Des Weiteren gilt
zu beachten, dass aufgrund der Licht-Propagation in der Ebene in MDs die Modenaus-
kopplung der WGMs lateral erfolgt und deshalb nur ein kleiner Teil des Lichts aus der

Resonatormode zur Vertikalen gestreut und detektiert werden kann.

Um den moglichen Einsatz solch eines schwach-koppelnden Systems als Einzelphotonen-
quelle prinzipiell zu demonstrieren, wurden weiterhin Photonenstatistikmessungen unter
optischer Dauerstrichanregung durchgefiihrt. Hierbei wurde die Probentemperatur bei
11 K konstant gehalten und die zeitliche Emissionsstatistik des X2-Emissionssignals un-
tersucht. Obwohl die X1-Linie bei 80 K eine deutliche Intensitétssteigerung erfuhr, reichte
das Signal dieser Linie nicht aus, um solch eine Messung im Rahmen eines verniinfti-
gen Signal-zu-Rausch-Verhéltnisses durchzufithren. Abb. 7.4 c¢) zeigt das Ergebnis der
Autokorrelationsmessung, wobei das Histogramm auf das Niveau der Koinzidenzen bei
groflen Zeitdifferenzen normiert wurde. Der Charakter der nichtklassischen Emission des
QPes wird deutlich durch den Einbruch der Statistik zum Zeitpunkt 7 = 0 angezeigt.
In einer Analyse des Diagramms wurde der Datensatz zur Ermittlung des Wertes von
g (7 = 0) an Gleichung 2.5 angepasst. Auf diese Art und Weise konnte sowohl ein Wert
von ¢@ (7 = 0) = 0, 50 als auch eine Relaxationszeit von lediglich 0,57 ns ermittelt werden.
Da die Zeitkonstante jedoch unter der minimalen Zeitauflésung der Messanordnung liegt,
muss diese mit in die Analyse einbezogen werden, um zu einem verlésslicheren Ergebnis
zu gelangen. Eine Entfaltung der Daten mit der endlichen Zeitauflosung des Messplatzes
lieferte einen Wert fiir ¢ (7 = 0) = 0, 2 sowie eine Relaxationszeit des QP-Exzitons von
0,33 ns. Aus dieser Analyse ist zu erschlieffen, dass sich das System mit Sicherheit im

Regime der nichtklassischen Emission ¢® (7 = 0) < 1, hochstwahrscheinlich sogar der
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Abbildung 7.4: a) Temperaturserie eines positionierten QPes in einer Mikroscheibenkavitiit.
b) Integrierte Intensitit von X1 aufgetragen gegen die Probentemperatur. c)
Photonenkorrelationsmessung zweiter Ordnung an X2 bei 11 K in Resonanz

mit einer Resonatormode.

Einzelphotonenemission ¢ (7 = 0) < 0,5, befindet. Vergleicht man die entfaltete Rela-
xationszeit von 0,33 ns mit Vergleichsmessungen an QPen der gleichen Spezies [ASS*10]
(0,63 ns), manifestiert sich wiederum die schwache Kopplung mit der Resonatormode.
Somit wurde wiederum ein skalierbares QP-Resonatorsystem realisiert, welches prinzi-
piell als Einzelphotonenquelle im Purcell-Regime betrieben werden kann. Aufgrund der
lateralen Ausstrahlcharakteristik kann beispielsweise das emittierte Licht solch einer MD
in eine kombinierte Halbleiter-Wellenleiterstruktur eingekoppelt werden und prinzipiell
gezielt mit anderen optischen und elektrischen Komponenten auf dem Halbleiter kombi-
niert werden. Des Weiteren wurde vorgeschlagen, mehrere (QP-Mikroscheiben miteinander
spektral zu koppeln, und Informationen kohérent iiber das kombinierte optische Feld zwi-
schen den QPen auszutauschen [BKMT08][VMO09]. Der Aufbau solch eines komplexeren
Quantennetzwerkes wiirde sicherlich eine skalierbare Integration einzelner QPe in MDs

voraussetzen, wofiir in diesem Teilkapitel die Grundlagen erarbeitet wurden.
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7.3 Integration positionierter Quantenpunkte in Mi-

krotiirmchenstrukturen

Auf DBR-Spiegeln basierende Mikrotiirmchenresonatoren konnen, verglichen mit PK- und
MD-Resonatoren, zum bisherigen Zeitpunkt nicht die extrem kleinen Modenvolumina mit
sehr hohen Q-Faktoren kombinieren, weswegen zur Studie ausgeprégter Licht-Materie-
Kopplung in QP-Mikrotiirmchensytemen oftmals QPe mit sehr hohen Oszillatorstéarken
notwendig sind [RSLT04]. Allerdings hat die Mikrotiirmchengeometrie zwei fundamen-
tale Vorteile, welche schon bei den in Kapitel 5 dargelegten Untersuchungen ausgenutzt

wurden:

1. Wahlt man ein passendes Spiegeldesign, kann nahezu die komplette emittierte In-
tensitdt aus dem QP-Resonatorsystem mit einer Kollimationsoptik senkrecht zur

Probenoberfliche aufgesammelt werden.

2. Durch die robuste Geometrie des Mikrozylinders kann selbst bei Tiirmchen mit klei-
nen Durchmessern Strom in die Strukturen injiziert werden, ohne dabei drastische
Einbuflen im Giitefaktor der Tiirmchen zu erfahren. Eine elektrische Injektion von
Ladungstréiger in QPe, welche in MD- und PK-Mikro- und Nanokavitédten integriert
wurden, ist dagegen aufgrund der sehr filigranen Bauteilgeometrie duflerst aufwendig
[PKK'04][ZHO03][EMS*11]. Deshalb konnten bisher in solchen Bauteilen im elektri-
schem Betrieb keine ausgeprigten Effekte der Licht-Materie-Wechselwirkung mit

einzelnen QPen demonstriert werden.

Deshalb ist es von hoéchstem Interesse, eine skalierbare Integration positionierter QPe
in optisch und elektrisch betriebene Mikrotiirmchenstrukturen zu etablieren. Dies hét-
te zur Folge, dass Einzelphotonenquellen, wie sie in Kapitel 5 auf der Basis statistisch
gewachsener QPe vorgestellt wurden, mit vollstandiger ortlicher Skalierbarkeit, perfek-
ter Unterdriickung der Hintergrundemission anderer QPe und mit bestmoglichen QP-

Modeniiberlapp realisiert werden konnen.

7.3.1 Technologische Grundlage zur Bauteilintegration positio-

nierter Quantenpunkte in Mikrotiirmchen

Um die Grundvoraussetzungen einer skalierbaren Integration positionierter QPe in Mi-
krotiirmchenresonatoren zu schaffen, muss zunéchst sichergestellt werden, dass die Aus-
richtung von Mikrotiirmchen und QPen selbst nach dem Uberwachsen der Ausrichtungs-
marken auf der Probenoberfliche noch problemlos funktioniert. Dies ist essentiell, da die

QPe in Mikrotiirmchenstrukturen im Gegensatz zu PK- und MD-Resonatoren mit einem
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oberen DBR-Spiegel iiberwachsen werden miissen. Dieser besteht in der Regel aus meh-
reren Mikrometern Halbleitermaterial. Um die erreichbare Genauigkeit der Bauteilaus-
richtung an die QP-Positionen zu ermitteln, wurden zunédchst Proben mit bestehenden
Ausrichtungskreuzen mit bis zu 4 pym GaAs iiberwachsen und anschliefend die Morpho-
logie der Ausrichtungsmarken mittels REM untersucht. Ein 4 pm dicker AlAs/GaAs-
DBR-Spiegel wiirde circa 25 Spiegelpaaren bei einer Resonanzwellenlinge um 950 nm

entsprechen und somit auch die Realisierung von Mikrotiirmchenresonatoren mit sehr ho-
hen Giiten erlauben [RSLT04] [RHGT07].

= b)

2 um GaAs »

Abbildung 7.5: Kreuze zur Ausrichtung von QPen und Bauteilen a) vor und b) nach dem
Uberwachsen mit 2 pm GaAs. c) Ausrichtungstest an einer Probe, die mit

4 pm GaAs iiberwachsen wurde.

Abb. 7.5 a) zeigt eine REM-Aufnahme eines Ausrichtungskreuzes, welches mittels RIE
circa 1 pm in den Halbleiter geitzt wurde. Durch das hohe Aspektverhiltnis des Atz-
prozesses sowie die glatten Kanten kann solch ein Kreuz problemlos im E-beam-System
detektiert werden und als Fixpunkt fiir die Belichtung von beispielsweise Nanolochern zur
QP-Nukleation herangezogen werden. Zum Vergleich ist in Abb. 7.5 b) ein Kreuz darge-
stellt, nachdem es mit 2 pm GaAs iiberwachsen wurde. Durch das Uberwachsen haben
die Kanten ihre scharfe Kontur verloren. Da das E-beam-System zur Bestimmung der
exakten Kreuzposition deren Kontrast mittelt, sind keine scharfen Kanten notwendig und

die iiberwachsenen Marken kénnen zur Probenausrichtung herangezogen werden.
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Um die Ausrichtungsgenauigkeit nach dem Uberwachsen der Kreuze mit 4 um Halbleiter-
material zu bestimmen, wurden auf solch eine Probe zunéchst kleine Locher in periodischer
Anordnung belichtet und anschliefend via RIE in den Halbleiter geiitzt. Nach dem At-
zen der Locher wurde die Probe wiederum in das E-beam-System eingebaut und erneut
an den iiberwachsenen Kreuzen ausgerichtet. AnschlieBend wurden Kreise mit variieren-
den Durchmessern um die Nanolocher belichtet und in die Probenoberfliche geétzt. In
Abb. 7.5 ¢) ist eine REM-Aufnahme eines solchen Belichtungsfeldes mit 5x6 Loch-Kreis
Kombinationen (Kreisdurchmesser 400 nm) nach den beiden Prozessschritten dargestellt.
Die vier expemlarisch hervorgehobenen Strukturen in den Ecken des Feldes machen er-
sichtlich, dass die Locher deutlich innerhalb der Kreisflache liegen. Anhand einer statisti-
schen Auswertung solcher Strukturen konnte ermittelt werden, dass in 83 % der untersuch-
ten Strukturen die Locher innerhalb eines Kreises mit einem Radius von 200 nm lagen.
Durch diese geringen Abweichungen zwischen den beiden E-beam-Belichtungsschritten
kann ein ausreichend hoher Uberlapp eines QPes in einem typischerweise deutlich gréfe-
ren Mikrotiirmchen (1 - 4 pm) gewihrleistet werden, was die Grundlage zur Beobachtung
ausgepragter Licht-Materie-Wechselwirkungseffekte darstellt. Beispielsweise ergibt sich,
basierend auf den Ausfithrungen in Abschnitt 2.3.3, fiir eine Abweichung von 200 nm vom
Zentrum eines Mikrotiirmchens mit einem Durchmesser von 2 pym eine verringerte Inten-

sitat des optischen Feldes von lediglich 6 %.

Abbildung 7.6: a) Wachstumsschema der verspannungsgekoppelten QPe. b) AFM-Aufnahme
der Oberfliche einer Referenzprobe. ¢) REM-Oberflichenaufnahme eines Mi-
krotiirmchens mit einem Durchmesser von 2,5 pum, welches {iber eine Referenz-

probe mit uniiberwachsenen QPen prozessiert wurde.
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Um zu demonstrieren, dass ebenfalls die deterministische Integration positionierter QPe in
Mikrotiirmchenstukturen im Rahmen des Moglichen liegt, wurde zunéchst eine Referenz-
probe hergestellt, in der positionierte QPe nach dem verspannungsgekoppelten Wachs-
tumsschema in Abb. 7.6 a) auf einen DBR gewachsen wurden. Die Oberflache dieser
Probe wurden anschlieend mittels AFM untersucht (Abb. 7.6 b), um die Morphologie
der QPe zu kontrollieren. Danach wurden Mikrotiirmchen nach dem beschriebenen Pro-
zess in Kapitel 3.3.1 auf diese Probe strukturiert und deren Oberfliche nach dem Abheben
der Atzmaske mittels REM untersucht. Die Moglichkeit einer guten Positionierung eines
einzelnen QPes in das Zentrum eines Mikrotiirmchens wird aus der REM-Aufnahme in
Abb. 7.6 c) ersichtlich, wobei hier ein Mikrotiirmchen mit einem Durchmesser von 2,5 ym

nahezu perfekt um den zentrierten QP strukturiert wurde.

7.3.2 Charakterisierung von Braggspiegel-basierten Mikrokavi-

tdten mit positionierten Quantenpunkten

Da die technologischen Grundlagen einer Integration positionierter QPe in Mikrotiirm-
chen, wie sie in Kapitel 7.3.1 beschrieben wurden, gelegt waren, wurden im néchsten
Schritt Proben realisiert, in denen die positionierten QPe in eine vollstiandige Resonator-
struktur integriert wurden. Wie in Kapitel 5 wurde hier wiederum ein Spiegeldesign aus
12(24) AlAs/GaAs-Schichten im oberen(unteren) DBR gewéhlt, welches eine hohe Aus-
koppeleffizienz der Emission aus dem gekoppelten System bei kleinen Tiirmchendurch-
messern zwischen 1 und 3 pm verspricht. Des Weiteren wird durch die moderate Anzahl
von Spiegelpaaren im oberen DBR die QQP-Emission auflerhalb der Resonanz nicht stark
unterdriickt, was wiederum die spektroskopische Untersuchung solcher Strukturen verein-
facht. Abb. 7.7 zeigt eine REM-Aufnahme der Spaltkante der Struktur mit zusétzlichen
vergroBerten Ansichten eines Spiegelpaares sowie der GaAs-Kavitéit: Nach dem Wachstum
des unteren DBR-Spiegels und der halben A-dicken GaAs-Kavitdt wurden Ausrichtungs-
kreuze und Nanolocher fiir die QP-Nukleation auf die Probe prozessiert. Anschlieend
wurden die gestapelten positionierten QPe auf die Nanolocher gewachsen und die obe-
re Hilfte der Kavitdt sowie der obere DBR gewachsen. Trotz der Wachstumsunterbre-
chung und der jeweiligen Prozessschritte konnten in beiden Spiegelsegmenten sehr scharfe
Grenzflichen zwischen AlAs- und GaAs-Schichten realisiert werden und somit eine hohe
Kristallqualitdt gewéhrleistet werden. Dennoch zeigte eine Analyse der exakten Schicht-
dicken der einzelnen Spiegelpaare leichte Abweichungen von der Braggbedingung (Ver-
gleiche Gleichung 2.13), sowie Abweichungen zwischen den Spiegeldicken im oberen und
unteren DBR. Dies ist auf die ldngere, durch die diversen Lithographieschritte bedingte
Wachstumsunterbrechung in der GaAs-Kavitédt zuriickzufiihren, welche eine exakte Kon-

trolle der Wachstumsraten iiber die komplette Schichtstruktur deutlich erschwert.
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Abbildung 7.7: REM-Aufnahme der Spaltkante einer Resonatorstruktur mit integrierten po-
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sitionierten QPen mit 12(24) AlAs/GaAs Spiegelpaaren im oberen(unteren)
DBR-Spiegel. Die QPe wurden in das Zentrum der A-Kavitdt integriert.

Die Abweichungen von den idealen Schichtdicken manifestieren sich ebenfalls im
Raumtemperatur-Reflexionsspektrum des Spiegelsystems mit einer Stoppbandbreite von
120 meV und einer Resonanz bei 1,278 eV (970 nm), welches an einem grofifléichig unstruk-
turierten Bereich der Probe aufgenommen wurde (Abb. 7.8 a). Zur Verdeutlichung wurden
ebenfalls Simulationen der Spiegelstruktur vorgenommen, wobei ’Simulation 2’ anhand der
Schichtdicken, welche sich aus der Braggbedingung fiir eine Resonanz bei 970 nm ergeben
(GaAs: 68,5 nm, AlAs: 82,1 nm), durchgefiihrt wurde. In ’Simulation 1’; deren Verlauf eine
qualitativ weitaus bessere Ubereinstimmung mit dem gemessenen Spektrum aufweist (die
Pfeile zeigen Ubereinstimmung der Reflexionsoszillationen auBerhalb des Stoppbands),
wurden die aus den REM-Messungen ermittelten Schichtdicken als Grundlage genommen
und anschlieBend jeweils um wenige nm variiert, bis eine bestmogliche Ubereinstimmung
mit dem gemessenen Reflexionsspektrum erzielt wurde. Im unteren DBR betrugen diese
82 nm (69 nm) fiir AlAs (GaAs), im oberen DBR 81 nm (75 nm) fiir AlAs (GaAs). Die
Abweichung von den idealen Schichtdicken resultiert des Weiteren in einem reduzierten
intrinsischen Q-Faktor der Schichtstruktur, welcher anhand der Breite der Resonanzen in
den Simulationen ermittelt werden konnte: Fiir eine Simulation nach der Braggbedingung
(’Simulation 2’) konnte ein planarer Q-Faktor von 3200 ermittelt werden, welcher in der

angepassten ’Simulation 17 1750 betrégt.

Zur weiteren Charakterisierung der Resonatorstruktur wurden neben Reflexionsmessun-

gen ebenfalls PL-Messungen an den integrierten QPen vorgenommen, bevor Mikrotiirm-
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chen auf den Wafer prozessiert wurden. Da die PL der QPe durch den Resonator spektral
gefiltert wird, wurde zunéchst auf einem Probenstiick mit einer relativ kleinen QP-Periode
von 500 nm der komplette obere Spiegel mittels RIE entfernt. AnschlieBend wurde die QP-
Ensemble-Emission bei 10 K untersucht. Diese ist im obersten Spektrum in Abb. 7.8 b)
dargestellt. Die Emission des QP-Ensembles hat hierbei die Form von zwei klar separier-
ten GauBformigen Signalen, welche aufgrund der spektralen Verstimmung zwischen den
beiden QP-Schichten zustandekommen. Hierbei sei anzumerken, dass der Braggspiegel
unterhalb der QPe deren PL-Intensitdt um ein Vielfaches steigert, wodurch auch Emissi-
on schwicher emittierender QPe noch nachgewiesen werden kann. Die Emission aus den
beiden sub-Ensembles erfolgt bei einer Wellenldnge von 960 nm mit einer Halbwertsbrei-
te von 23 meV (in der oberen QP Schicht) und 930 nm (aus der spektral verstimmten
unteren QP Schicht), wobei die schmale inhomogene Verbreiterung der Emission aus der
langwelligen QP-Schicht wiederum ein Indiz fiir die passend gewéhlten Wachstumsbedin-

gungen in dieser Probe darstellt.
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Abbildung 7.8: a) Vergleich des Reflexionsspektrums des Resonators mit Berechnungen,
wobei ’Simulation 1’ anhand der extrahierten Schichtdicken aus den REM-
Aufnahmen erstellt wurde und ’Simulation 2’ anhand der Bragg-Bedingung
berechnet wurde. b) PL-Untersuchungen an einer Reihe von Mikrotiirmchen
mit einem Durchmesser von 1 pym: Sieben von acht Tiirmchen zeigen charak-
teristische Emissionsspektren positioniert gewachsener, gestapelter QPe. Zum
Vergleich wurde ebenfalls die PL des QP-Ensembles aufgetragen, welche zwei
charakteristische Maxima aufgrund der spektralen Verstimmung der beiden
QP-Schichten aufweist.

Anhand der Halbwertsbreite des QP-Ensembles ldsst sich die mogliche Ausbeute
an spektral und ortlich resonanten Bauteilen abschétzen, indem man einen maxi-
malen Verstimmungsbereich der QP-Emission von 1 meV iiber die Probentempera-

tur beziehungsweise ein externes elektrisches oder magnetisches Feld zu Grunde legt
[RSLT04][KHST08][RMF*09]. Nimmt man an, dass im bestmoglichen Fall die Resonanz
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der Kavitédt im spektralen Maximum des QP-Ensembles liegt wiirde sich somit eine ma-
ximale Ausbeute von circa 3 % von ortlich- und spektral resonanten Bauteilen ergeben.
Um dies in den richtigen Kontext zu stellen, muss dieser Wert mit der Ausbeute vergli-
chen werden, wie man sie fiir selbstorganisierte QPe mit einer identischen Flichendichte
erwarten wiirde: Sollen die QPe weniger als 200 nm vom Zentrum des Resonators ent-
fernt sein und weist die Halbwertsbreite der QP-Emission ebenfalls einen Wert von 23
meV, reduziert sich die Ausbeute bis auf 0,5 %. Allerdings ist hierbei zu beachten, dass,
wie in Kapitel 6.2.5 aufgezeigt wurde, die Halbwertsbreiten der positionierten QPe deut-
lich niedrigere Werte als ihr selbstorganisiertes Pendant haben kénnen, weshalb sich in
der Realitét deutlich groflere Diskrepanzen in der maximalen Ausbeute brauchbarer Bau-
teile aufweisen konnen. Um dies zu umgehen, wurden beispielsweise von Dousse et al.
(2008) Techniken angewandt, in denen nach der Epitaxie planarer QP-Mikroresonatoren
moderater [DLS108] oder hochster Giite [DSBT09] die Positionen der QPe durch syste-
matisches Abrastern der Probe mit 6rtlich hochaufgeloster pPL zunéchst identifiziert und
anschlieBend Mikrotiirmchen exakt tiber die Positionen der QPe prozessiert wurden. Durch
den lateralen Modeneinschluss in den Mikrotiirmchen wurde somit ein méglicher Verstim-
mungsbereich von circa 20 meV zuginglich, wodurch eine sehr hohe Ausbeute nahe 100 %
an spektral- und ortlich-resonanten Bauteilen entstand. Allerdings ist dieses Vorgehen im
Gegensatz zu Konzepten basierend auf positionierten QPen nicht fiir einen groflen Durch-
satz geeignet, da der Experimentator zunéchst jede einzelne QP-Position identifizieren
und das dazugehorige Bauteil entsprechend anpassen muss. Deutlich vielversprechender
scheint der Ansatz, die inhomogene Verbreiterung des QP Ensembles weiter zu reduzieren.
Dies kann beispielsweise durch ein weiteres Anpassen der Wachstums- und Prozessparam-
ter geschehen [HHS'11]: In diesen, auf den Ergebnissen dieser Arbeit basierten, Studien
konnten minimale Halbwertsbreiten um 14 meV erzielt werden. Alternativ bietet sich das
Wachstum von QPen auf anderen Kristallorientierungen an: Auf (111)B-orientierten Sub-
straten konnten bereits Ensemble positionierter QPe mit inhomogenen Verbreiterungen
von lediglich 0,7 meV demonstriert werden, also Werten innerhalb des Abstimmungsbe-
reichs der oben genannten Techniken [MGF*10]. Diese QPe entstehen durch das Wachs-
tum eines Quantenfilmes in geétzte invertierte Pyramiden. Bisher konnte allerdings deren
Kompatibilitdt mit Mikrotiirmchenresonatoren noch nicht nachgewiesen werden, da die
invertierten Pyramiden typischerweise Abmessungen der Lichtwellenldnge im Halbleiter
haben und deshalb nicht ohne weiteres in eine A-dicke GaAs-Kavitédt integriert werden

konnen.

Um in den zuvor diskutierten Proben einen lateralen optischen Modeneinschluss zu ge-
wéhrleisten, wurden Mikrotiirmchen unterschiedlicher Durchmesser auf die Probe prozes-

siert: Hierbei wuden die Tiirmchendurchmesser an die QP-Perioden so angepasst, dass in
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jedem Tiirmchen genau eine Nanoloch-Position zentriert wurde. Zusétzlich wurden eben-
falls groere Tiirmchen als Referenzbauteile {iber die QP-Felder prozessiert, um die grund-
legenden Bauteileigenschaften zu untersuchen. In Abb. 7.8 b) sind neben dem Ensemble-
PL-Spektrum der QPe zusétzlich eine Reihe von puPL Spektren von Mikrotiirmchen mit
einem Durchmesser von 1 pym auf einem QP-Feld mit einer Periode von 1 pym dargestellt.
Die Bauteile wurden mit méglichst niedrigen Leistungen angeregt, um die Emission aus ho-
heren QP-Zustédnden sowie eine dominante Emission der Resonatormode zu unterdriicken.
Sieben der acht exemplarisch dargestellten Spektren, welche an benachbarten Bauteilen
aufgenommen wurden, zeigen hierbei Emission von maximal zwei Emissionssignalen. Die-
se Signale, welchen zum Teil aus einem Linientriplett bestehen (vergleiche Kapitel 6.2.2)
weisen aufgrund des angewandten Wachstumsschemas (vergleiche Abb. 7.6 a) eine ausge-

préagte spektrale Verstimmung zueinander auf.
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Abbildung 7.9: a) REM-Aufnahme der Probe, nachdem Mikrotiirmchen fiir einen lateralen
Modeneinschluss prozessiert wurden. b) Leistungsabhéngige Messungen eines
Mikrotiirmchens mit einem Durchmesser von 1,3 pm: Wéhrend bei niedrigen
Anregungsleistungen lediglich QP 1 zu sehen ist, treten bei hoheren Pump-
leistungen sowohl Signaturen des unteren QPes (QP 2) zu Tage, sowie eine

dominante Emission der Resonatormode.

Um die Modenstruktur der Mikrotiirmchen zu untersuchen (ein REM-Bild der Tiirm-
chen ist in Abb. 7.9 a) dargestellt), wurden leistungsabhéngige Studien durchgefiihrt:
Abb. 7.9 b) zeigt eine Serie von pPL-Spektren bei von unten nach oben steigenden An-
regungsleistung, welche an einem Mikrotiirmchen mit einem Durchmesser von 1,3 um
aufgenommen wurden. Bei niedriger Anregungsleistung erkennt man lediglich die Emis-
sion aus der oberen QP-Schicht bei einer Emissionswellenldnge von 967 nm, welches sich
wiederum aus mehreren, spektral eng zusammenliegenden Emissionslinien aus den exzi-
tonischen und multiexzitonischen Zusténden zusammensetzt. Ab hoheren Anregungslei-

stungen um 10 ¢W kann man ein weiteres Emissionssignal aus der unteren QP-Schicht
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bei einer Wellenlédnge von 920 nm sehen. Zusétzlich manifestiert sich ebenfalls die Emissi-
on aus der Kavitdtsmode des Mikrotiirmchens um 955 nm mit einem Q-Faktor von circa
1000, dessen Intensitéit schlieflich das Spektrum dominiert. Da die Emission aus dem
Grundzustand beider QP-Schichten spektral weit von der Resonatormode verstimmt ist,
kann davon ausgegangen werden, dass hohere QP-Zustidnde, beispielsweise die P-Schale
des langwelliger emittierenden 'QP 17, spektral an die Mode ankoppelt und deren intensive
Emission hervorruft [LKM™10].
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Abbildung 7.10: a) Spektrale Position der Fundamentalmode in Abhingigkeit des Tiirm-
chendurchmessers. b) Abhéngigkeit des Q-Faktors vom Durchmesser der Mi-

krotiirmchenresonatoren.

Um weitergehend die Eigenschaften der Mikrotiirmchen zu studieren, wurden Referenz-
bauteile mit Durchmessern zwischen 1 pgm und 4 pm untersucht und sowohl die Emis-
sionsenergie als auch der entsprechende Q-Faktor aus der Emission der Grundmode als
Funktion der Durchmessers in Abb. 7.10 a) und b) aufgetragen. Die energetische Lage
der Resonanzen zeigt eine gute Ubereinstimmung mit den theoretisch berechneten Posi-
tionen, wobei hierfiir ein perfekter lateraler Modeneinschluss angenommen wurde (Glei-
chung 2.23). Die ermittelten Q-Faktoren der Mikrotiirmchen sind auf Werte zwischen
1000 bis 2000 limitiert, was wiederum in guter Ubereinstimmung mit den Abschétzun-
gen anhand der Simulationen des Reflexionsspektrum ist. Da die gemessenen Q-Faktoren
durchweg im Bereich um den abgeschéitzten intrinsischen Q-Faktor von 1750 liegen, zeigt
sich, dass Absorptionsverluste durch das aktive QP-Medium oder Defekte in den Spiegeln

eine deutlich untergeordnete Rolle spielen.
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7.3.3 Studie der Licht-Materie-Wechselwirkung von positionier-
ten Quantenpunkten in Mikrotiirmchen unter optischer

Anregung

Anhand der Untersuchungen im vorherigen Kapitel konnte gezeigt werden, dass positio-
nierte QPe erfolgreich in Mikrotiirmchen mit moderaten Q-Faktoren integriert wurden,
wobei bei niedrigen Anregungsleistungen die QP-Emission, bei hohen Anregungsleistun-
gen dagegen das Modenspektrum die Bauteilcharakteristik dominiert. Um Untersuchun-
gen zur Licht-Materie-Wechselwirkung durchzufiihren, wurde zunéchst ein Bauteil identi-
fiziert, in dem das langwelligere der beiden QP-Emissionssignale spektral nahe der Resona-
tormode des Tiirmchens gelegen ist. Abb. 7.11 zeigt mehrere leistungsabhéngige Spektren
eines Mikrotiirmchens mit einem Durchmesser von 1 pum, wobei der kurzwelligere QP in
diesem Fall auBerhalb des spektralen Detektionsbereiches emittierte (um 930 nm). Die
Emission des QPes ist auch in diesem Fall wieder in mehrere einzelne Emissionslinien
aufgespalten, welche in den hier dargestellten Untersuchungen aufgrund ihrer relativen
spektralen Position einem positiv geladenen (X+) und einem neutralen Exziton (X )sowie
einem Biexziton (X X) zugeordnet wurden. Bei hohen Anregungsleistungen zeigten sich
des Weiteren eine Vielzahl langwelliger Emissionslinien, welche aufgrund ihrer spektralen
Lage hochstwahrscheinlich aus multiplen negativ geladenen Zusténden des QPes herriih-
ren. In Abb. 7.11 a) und b) sind zwei Leistungsserien an diesem Bauteil dargestellt, wobei
tiber die Probentemperatur sowohl das X+ (Teilbild a, aufgenommen bei 31 K) als auch
das X-zugeordnete Emissionsignal (Teilbild b, aufgenommen bei 13 K) in Resonanz ge-
bracht werden konnten. Vor allem bei hoheren Anregungsleistungen ab mehreren yW ist
deutlich die Modifikation des Emissionsspektrums aufgrund der Kavitdtsmode zu sehen,
wobei jeweils die resonante QP-Linie das Spektrum dominiert. Eine Auftragung der In-
tensitdten der Emissionslinien gegen die Anregungsleistungen zeigt dabei ein Abséttigen
der integrierten Intensitdten der resonanten Emissionslinie bei einem circa 3 mal gréfie-
ren Wert, verglichen mit dem QP-Signal, welches spektral von der Resonanz verstimmt
wurde. Dieses Verhalten ist eine deutliche Signatur einer ausgepréigten Licht-Materie-
Wechselwirkung und einer Steigerung der Emission in Resonanz durch den Purcell-Effekt
[MMA™09]. Um die Intensitdten der beiden Emissionslinien X und X+ unbeinflusst von
der Resonanz bei tiefen Temperaturen zu vergleichen, wurde eine selektive Oxidation der
AlAs-Spiegelsegmente zugelassen, wodurch die Resonatormode aufgrund des gesteiger-
ten Brechungsindexkontrastes von GaAs zu AlOy eine spektrale Blauverschiebung von
einigen Nanometern erfahrt. Die anschlieBende Leistungsserie an dem nun spektral ent-
koppelten System ist in Abb. 7.11 c¢) dargestellt. Bei hoheren Anregungsleistungen um
6 W ist nun die Resonanz als zusétzliches Emissionssignal bei einer Wellenlédnge von

946,5 nm zu sehen, wahrend bei niedrigen Anregungsleistungen die spektrale Charakteri-
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Abbildung 7.11: Leistungsserien an einem spektral gekoppelten QP-Mikrotiirmchen-System:
a) Bei 31 K liegt das X+ zugeordnete Emissionssignal in Resonanz. b) Bei
13 K zeigt die resonante X-Linie die stérkste Emission. ¢) Nach der spektralen

Entkopplung durch lokale Oxidation des Tiirmchens zeigen X und X+ ein
nahezu identisches Leistungsverhalten.

stik des QPes untersucht werden kann: Zunéchst fallt auf, dass sowohl das X+- als auch
das X-zugeordnete Emissionssignal mit einem Leistungskoeffizienten von o = 0, 66 bezie-
hungsweise a = 0,7 nach I o< P® ansteigen und schliellich in ihrer Intensitéit auf einem
nahezu identischen Niveau abséttigen. Des Weiteren konnte nachgewiesen werden, dass
die zuvor als X X-zugeordnete Emissionslinie mit einem deutlich hoheren Leistungskoef-

fizienten o = 1, 14 ansteigt, was wiederum deren Ursprung als Biexziton indiziert.

In einer weiteren Studie der Kopplung zwischen QP-Emission und Resonanz des Mi-
krotiirmchens wurde die Anregungsleistung konstant gehalten und die Probentemperatur
kontinuierlich von 10 K bis 50 K erhoht. Durch die temperaturabhéngige Bandliicke der
QPe erfahren diese eine deutliche spektrale Rotverschiebung, wodurch gewéhrleistet wer-
den konnte, dass zunéchst das X- und anschlielend das X +-zugeordnete Emissionssignal
(Linienbreite 280 ueV) spektral durch die Resonanz schieben. Die Intensitéten der dazu-
gehorigen Emissionssignale sind in Farbdarstellung in Abb. 7.12 als Funktion der Proben-
temperatur dargestellt: Wahrend aus Teilbild a) nochmals die aulerordentliche Sauberkeit
des Spektrums aufgrund der deterministischen Integration eines einzelnen, spektral ver-

stimmten QP-Paares deutlich wird, kann man in Teilbild b) eine deutliche Uberhshung
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Abbildung 7.12: Falschfarbendarstellung einer temperaturabhéngigen Messung, wobei X und
X+ bei unterschiedlichen Temperaturen eine deutliche Uberhéhung ihrer In-
tensitét erfahren. a) Ubersichtsspektrum in einem groBem Spektralbereich.

b) Detailgenaues Spektrum.

der Emissionssignale des langwelligen QPes in Resonanz erkennen. Erwartungsgemaf ist
unter moderaten Anregungsleistungen kaum ein Signal der Resonatormode selbst zu er-
kennen, da keine zusétzlichen Emitter spektral in die Resonatormode koppeln. Eine starke
Emission der Kavitdtsmode, hervorgerufen durch unkorrelierte Hintergrundemission, ist
ein gingiges Problem von Proben, welche auf selbstorganisiert gewachsenen QPen basie-
ren und erschwert deren Anwendung als Einzelphotonenquellen [HSL*10][Mic03].

In Abb. 7.13 wurden sowohl die integrierten Intensitdten der X- als auch der X-+-
zugeordneten Emissionslinie als Funktion der spektralen Verstimmung zur Resonanz auf-
getragen. Da die beiden Emissionssignale bei unterschiedlichen Probentemperaturen spek-
trale Resonanz mit der Kavitéit erzielen, wurde die X-Linie in dieser Auftragung um 1,5
meV verschoben. Wie erwartet zeigen beide Emissionslinien ein ausgeprigtes und nahe-
zu identisches Uberhchungsverhalten. Dies liegt daran, dass der Ursprung beider Linien
im gleichen deterministisch in das Bauteil integrierten QP liegt. Um den Purcell-Faktor
quantitativ zu bestimmen wurden die Messdaten in Analogie zu Kapitel 5.2.2 an ein
Modell angepasst, welches die gesteigerte Intensitdt in Resonanz durch eine Kopplung
der QP-Emission in die Grundmode des Tiirmchens erkldrt (Gleichung 2.40 [MMA109]).
Legt man den aus den Messdaten extrahierten Q-Faktor des Mikrotiirmchens von 1700 zu
Grunde, ergibt sich aus der Datenanalyse ein Purcell-Faktor von ungefdhr 7. Zur Verdeut-
lichung der Robustheit dieses Modells wurden in Abb. 7.13 b) ebenfalls Kurven eingezeich-
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Abbildung 7.13: a) Intensitéiten von X und X+ abhiingig von ihrer spektralen Verstimmung
zur Kavitdtsmode. b) Anpassung der Intensitdten von X+ an ein Modell zur

Ermittlung des Purcell-Faktors.

net, welche einer Uberhdhungskurve mit einem Purcell-Faktor von 4 bzw. 10 entsprechen
wiirden. Anhand des Modenvolumens eines Mikrotiirmchens mit einem Durchmesser von
1 pm (entsprechendes Modenvolumen circa 9, 6(2)? nach [BES*07]) und einem Q-Faktor
von 1700 lasst sich ein maximaler Purcell-Faktor des Bauteils nach Gleichung 2.39 zu
14 ermitteln. Dies ldsst darauf riickschliefen, dass der QP nicht perfekt in der Mitte
des Bauteils positioniert ist sondern eine leichte Abweichung von der Idealposition er-
fahren hat. Anhand berechneter Modenspektren in einer Tiirmchenstruktur mit einem
Durchmesser von 1 pum kann eine Abweichung der QP-Position vom Feldmaximum von
circa 250 nm abgeschétzt werden, also unwesentlich grofler als die ermittelten Werte der
Teststrukturen in Kapitel 7.3.1. Es sei angemerkt, dass ebenfalls der spektrale Uberlapp
zwischen QP und Resonanz, anders als im Fall eines perfekten monochromatischen Emit-
ters, aufgrund der endlichen QP-Linienbreite von 280 eV im zeitlichen Mittel reduziert
ist. In Gleichung 2.38, welche die spektrale Abhéngigkeit des Purcellfaktors bestimmt,
wiirde das temporire spektrale wandern der homogenen QP-Emissionslinie (vergleiche
Kapitel 6.2.3) zu einer Zeitabhingigkeit der Emitterfrequenz w,(t) fithren. Aufgrund der
zeitlichen Mittelung bei den Messungen kann dies den maximal beobachbaren Purcell-
faktor deutlich limitieren. Des Weitern wire moglich, dass der Wert fiir das berechnete
Modenvolumen die Realitéit nicht korrekt widerspiegelt, da eine exakte Losung des In-
tegrals in Gleichung 2.17 unter Einbezug von Seitenwandstreuung, Absorptionsverlusten
sowie lateraler Lichtauskopplung aus dem Mikrotiirmchen duflerst anspruchsvoll ist und

bisher publizierte Referenzwerte deutliche Diskrepanzen aufweisen.

Zur Demonstration, dass solch ein spektral gekoppeltes System ebenfalls als Einzelpho-
tonenquelle betreibbar ist, wurden auch an diesem System Photonenstatistikmessungen an

einem HBT-Messaufbau durchgefiihrt. Hierfiir wurde die X +-zugeordnete Emissionslinie
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zuvor iiber die Probentemperatur in Resonanz gebracht, um iiber den Purcell-Effekt des-
sen Intensitét fiir die sensible Messtechnik zu steigern. Der QP wurde mit einem Ti:Saphir
Laser bei einer Wellenléinge von 760 nm und 150 fs langen Pulsen mit einer Repetitionsrate
von 82 MHz angeregt. Das Ausbleiben eines zentralen Pulses in der Autokorrelationsfunk-
tion zweiter Ordnung in Abb. 7.14 demonstriert eine ausgepréigte nichtklassische Emission,
und anhand der Fldche unter den Pulsen in Relation zur Flache im Histogramm um 7 = 0
konnte ein Wert von ¢® (7 = 0) = 0, 12 ermittelt werden. Somit wurde die Moglichkeit,
ein deterministisch gekoppeltes System aus einem positionierten QP und der Resonanz

eines Mikrotiirmchens als Einzelphotonenquelle zu betreiben, eindeutig belegt.

Koinzidenzen

0
-40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40
T (ns)

Abbildung 7.14: Photonenkorrelationsmessung zweiter Ordnung mit X+ in Resonanz mit
der Kavitétsmode: Der ermittelte Wert von ¢(? (t =0) = 0,12 spiegelt den
Charakter der Einzelphotonenquelle deutlich wider.

7.3.4 Elektrischer Betrieb von Mikrotiirmchen mit positionier-

ten Quantenpunkten

Um mit den zuvor diskutierten Ansédtzen eine praktikablere und kompaktere Einzelpho-
tonenquelle zu realisieren, muss ebenfalls der elektrische Betrieb solcher Strukturen ge-
wiahrleistet werden. Deshalb wurde ein &hnliches Vorgehen gewihlt wie im Falle der optisch
angeregten Mikrotiirmchen: Nach dem Wachstum des p-dotierten unteren DBR-Segments
mit 25 AlAs/GaAs-Spiegelpaaren sowie der halben, intrinsischen GaAs-A-Kavitét wur-
de die Strukturierung der Ausrichtungskreuze sowie der Nanol6cher zur QP-Nukleation

vorgenommen. Die Quantenpunkte wurden fiir diese Untersuchungen nicht wie zuvor in
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Abbildung 7.15: a) REM-Aufnahme der Oberfliche einer Referenzprobe, auf der die QPe
entlang einer Lochzeile angeordnet wurden. b) Testweise wurden Mikrotiirm-
chen iiber die uniiberwachsenen QPe positioniert, um die gute Ausrichtung

der Lithographieschritte zu demonstrieren.

Feldern, sondern lediglich in Zeilen angeordnet, da aus praktischen Griinden in spéte-
ren Prozessschritten ebenfalls die Anordnung von kontaktierten Mikrotiirmchen in Zeilen
erfolgt. Die erfolgreiche Nukleation der positionierten QPe auf solch einer Lochzeile ist
in Abb. 7.15 a) zu sehen, wobei die QPe nach der Wachstumstechnik aus Kapitel 6.2.5
auf nasschemisch geétzte Nanolocher und eine verspannungsfortpflanzende InAs-Schicht
gewachsen wurden. Zum Test der Ausrichtungsgenauigkeit wurden wiederum Mikrotiirm-
chen iiber die uniiberwachsene Referenzprobe strukturiert (Abb. 7.15 b) und eine gute
Zentrierung der QPe in den Mikrotiirmchen festgestellt. Anschlieend wurden die QPe
mit den identischen Wachstumsparametern in eine intrinsische GaAs-Kavitét zentriert,
auf welche weitere fiinf Spiegelpaare aus n-dotiertem AlAs/GaAs gewachsen wurden. Die-
ses stark asymmetrische Resonatordesign hat zur Folge, dass nahezu das komplette Signal
durch den oberen Spiegel der Struktur ausgekoppelt wird, und ist daher fiir Untersu-
chungen der Emissionseigenschaften einzelner Quantenemitter geeignet (Vergleiche Kapi-
tel 4.4.2). Allerdings ist die geringe Anzahl von Spiegelpaaren im oberen DBR-Segment
mit EinbuBen im Q-Faktor der Struktur verbunden (der intrinsische Q-Faktor dieses De-
signs betragt lediglich 200).

Nach dem Wachstum der Resonatorstruktur mit integrierten QPen wurde der komplet-
te Prozess zur Herstellung elektrisch gepumpter Einzelphotonenquellen, wie bereits in
Kapitel 5 anhand von Proben mit selbstorganisierten (QPen beschrieben wurde, durch-
gefithrt. An den planarisierten und kontaktierten Mikrotiirmchen wurden anschlieend
bei Temperaturen um 10 K sowohl pPL- als auch pEL-Messungen zur Charakterisie-
rung der Probe durchgefiithrt. Abb. 7.16 zeigt eine Gegeniiberstellung von Spektren, die

unter optischer (a) und elektrischer (b) Anregung aufgenommen wurden. Uberraschen-
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derweise konnte unter optischer Anregung ohne ein angelegtes elektrisches Potential kei-
ne Signatur einer Emission aus QPen detektiert werden, sondern lediglich eine intensive
Emission des GaAs-Volumenmaterials, welche aufgrund der Dotierung im Substrat und
den Spiegeln einen weiten spektralen Auslaufer langwelliger als die GaAs-Bandliicke von
1,519 eV (816 nm) aufweist [Pol10]. AuBerdem manifestiert sich im kompletten detektier-
ten Spektrum um den Bereich der ausgepriagten Resonatormoden des Mikrotiirmchens ei-
ne Hintergrundemission, deren Ursprung hochstwahrscheinlich durch Defekte im Kristall
bedingt ist. Solche Defekte konnen beispielsweise durch eine suboptimale Kristallqualitét,
aber auch durch den anschlieBenden Atzprozess des Mikrotiirmchens mit den dazugeho-
rigen Planarisierungs- und Kontaktierungsschritten hervorgerufen werden. Die spektrale
Charakteristik der Struktur &ndert sich drastisch, wenn das Mikrotiirmchen elektrisch
angeregt wird. Bei niedrigen Pumpleistungen knapp oberhalb der Einsatzspannung der
Diode (2,2 V) ist lediglich ein nahezu hintergrundfreies, spektral schmalbandiges Signal
der Emission eines QPes mit einer Linienbreite von 340 peV zu sehen (Abb. 7.16 b). Die
Tatsache, dass diese Emission unter optischer Anregung nicht detektierbar war, ist auf
das durch den P-N-Ubergang hervorgerufene intrinsische elektrische Feld in der Diode
zuriickzufiihren, welches die photoinjizierten Ladungstriager aus dem aktiven Bereich des
Resonators abzieht. Des Weiteren ist davon auszugehen, dass die Ladungstriger vor allem
in QPen mit einem flachen Einschlusspotential (entsprechend der kleinen S-P Aufspaltung
dieser Klasse von QPen, siche Kapitel 6.2.5) aufgrund der elektrostatisch modifizierten
Bandstruktur aus den QPen in die Barriere tunneln koénnen, bevor es zur strahlenden
Rekombination kommt.
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Abbildung 7.16: pPL- und pEL-Messung an einem Bauteil mit einem Durchmesser von
1,8 pum. a) In der puPL Messung zeigen sich keine Signaturen einer QP-
Emission, lediglich ein intensiver spektraler Hintergrund sowie eine ausge-
pragte Modenstruktur. b) In der pEL-Messung dominiert die Emission aus

einem positionierten QP.
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Aufgrund der spektralen Position der QP-Emissionslinie (884,6 nm), welche auf der hoch-
energetischen Seite der Grundmode des Tirmchens bei 890,1 nm (Halbwertsbreite 3,76
nm, Q = 230) gelegen ist, konnte die Kopplung der QP-Emission an die Resonanz durch
schrittweise Erhohung der Probentemperatur untersucht werden. Abb 7.17 a) zeigt die
temperaturabhéngigen Spektren bei einer angelegten Spannung von 4,2 V. Zunéchst er-
fihrt die QP-Emissionslinie eine deutliche Uberhéhung aufgrund der Kopplung an die
Resonatormode, wobei sie ihr Maximum bei einer Probentemperatur von 24 K findet.
Bevor der QP jedoch vollsténdig in Resonanz gebracht werden kann, bricht, aufgrund der
gesteigerten Probentemperatur und den damit zusammenhéngenden thermischen Ver-
lustkaniilen, seine Intensitat stark ein. Um dies zu quantifizieren wurden in Abb. 7.17 b)
die Intensitaten des QPes sowie der Resonatormode gegen die Probentemperatur aufge-
tragen sowie die integrierte Intensitét eines nichtresonanten Referenzquantenpunktes in
einem anderen Resonator. Wéahrend die Intensitiat des Referenzquantenpunktes monoton
mit der gesteigerten Probentemperatur abnimmt, zeigen die Intensititen des resonanten
QPes sowie der Fundamentalmode eine starke Korrelation, wobei der Kurvenverlauf nach

jeweiliger Normierung auf das Intensitdtsmaximum bei 24 K nahezu deckungsgleich ist.
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Abbildung 7.17: a) Temperaturserie eines QPes unter elektrischer Anregung, der durch Tem-
peraturerhtohung spektral in Resonanz mit der Grundmode gebracht wird.
b) Normierter Intensititsverlauf des QPes sowie der Grundmode als Funk-
tion der Probentemperatur. Bevor der QP vollstdndig in Resonanz gebracht
werden kann, reduzieren thermische Prozesse dessen Intensitdt. Um dies zu
visualisieren, wurde der Intensititsverlauf eines nicht-resonanten Referenz-

quantenpunktes mit in den Graph aufgenommen.

Zur Charakterisierung der optischen Qualitédt der integrierten positionierten QPe in die-
sen Strukturen wurden weiterhin Messungen an einem QP durchgefiihrt, der spektral
langwellig der Resonanz gelegen ist. Abb 7.18 a) zeigt ein hochaufgelostes Elektrolumi-

neszenzspektrum dieses QPes bei niedrigen Pumpleistungen. Die spektrale Signatur dieses
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Abbildung 7.18: a) Hochaufgelostes Spektrum eines positionierten QPes unter elektrischer
Anregung. b) Integrierte Intensitéiten beider Emissionslinien mit linearer und

quadratischer Abhéngigkeit vom Pumpstrom.

QPes zeigt zwei Emissionssignale mit einem energetischen Abstand von 3 meV. Vor allem
die Linienbreite des langwelligeren Signals zeichnet sich unter diesen Anregungsbedingun-
gen durch einen niedrigen Wert von circa 170 peV aus. Anhand der Abhéangigkeit der
integrierten Intensitdten vom Pumpstrom kénnen diese beiden Emissionslinien der Emis-
sion aus dem exzitonischen (Ix o< I%%) sowie dem biexzitonischen Ubergang (Ixx oc I'®)

zugeordnet werden.

7.4 Zusammenfassung des Kapitels

Durch die Kombination aus Wachstum positionierter (QPe und einer moglichst genauen
Bauteilausrichtung konnte eine skalierbare Integration einzelner QPe in optische Resona-
toren unterschiedlicher Geometrien durchgefiihrt werden. Das positionierte Wachstum der
QPe stellt nicht nur sicher, dass die QPe im oder nahe des Feldmaximums der Resona-
toren plaziert wurden und somit ausgeprégte Licht-Materie-Kopplung beobachtet werden
konnte, sondern dass reproduzierbar jeweils ein einzelner Quantenemitter beziehungsweise
ein einzelner Stapel aus spektral weit verstimmten Emittern in den jeweiligen Bauteilen
zentriert wurde. Dies ist von fundamentaler Bedeutung im Hinblick auf die Realisierung
von Einzelphotonenquellen basierend auf gekoppelten QP-Resonator Systemen, da der

Charakter der Quelle sich an der Anzahl der zur Emission beitragenden Emitter misst.

Mit der Integration positionierter QPe in PK-Resonatoren konnte zum ersten Mal iiber-
haupt ein einzelner positionierter, auf einem vorstrukturiertem Substrat gewachsener QP
in einen optischen Resonator integriert und dessen Wechselwirkung mit der Resonanz be-

obachtet werden. Anhand von MD-Resonatoren mit integrierten positionierten QPen mit
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reduzierter Emissionswellenldnge und gesteigerter optischer Qualitdt konnte des Weiteren
im Regime der schwachen Kopplung die nichtklassische Emission des Systems nachgewie-
sen werden. Ahnliche Experimente konnten ebenfalls mit spektral und 6rtlich gekoppelten
QP-Mikrotiirmchen durchgefiithrt werden, wobei der potentielle Einsatz dieser Bauteile als
Einzelphotonenquellen zweifelsfrei nachgewiesen werden konnte. Abschlielend ist es ge-
lungen, Mikrotiirmchen mit integrierten positionierten QPen hoher Qualitét elektrisch zu

betreiben.

Ausblickend sei anzumerken, dass basierend auf den hier geschilderten Arbeiten eine 6rt-
lich und spektral resonante, effiziente und skalierbar hergestellte sowie elektrisch betriebe-
ne Einzelphotonenquelle deutlich néher geriickt ist. Vor allem zum Erreichen einer deter-
ministischen spektralen Resonanz miissen jedoch die QP-Eigenschaften beziiglich der inho-
mogenen spektralen Verbreiterung des Ensembles noch weiter optimiert, beziehungsweise
Techniken entwickelt werden, welche eine weite spektrale Verstimmung der QP Emission

beziehungsweise der Resonatormode zulassen.
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Verzeichnis der verwendeten Abkiirzungen

Verzeichnis der verwendeten

Abkiirzungen

HEL
uPL
AFM
Al
APD
As
BCB

CCD
CQED
CW
DBR
EL

FV

HBT

HF

HH

In

LO

LH

MBE

MBIK

MD

MOCVD
Nd:YAG-Laser

Mikro-Elektrolumineszenz
Mikro-Photolumineszenz
Rasterkraftmikroskop
Aluminium

avalanche photo diode
Arsen

Benzocyclobuthene
Carbon

Charge-coupled device
Cavity Quantumelectrodynamics
continuous wave
ditributed Bragg reflector
Elektrolumineszenz
Frank-van der Merve
Gallium

Hanbury-Brown and
Twiss Messanordnung
Flusssaure

heavy hole

Indium
longitutinal-optisch

light hole

molecular beam epitaxy
Methylisobutylketon
Microdisk

metal organic vapor phase epitaxy
Neodym-dotierter

Yttrium-Aluminium-Granat-Laser

Atomic force microscope

Lawinenphotodiode

Kohlenstoff

Kavitédts Quantenelektrodynamik
Dauerstrichbetrieb

schweres Loch

leichtes Loch

Molekularstrahlepitaxie

Mikroscheibe

metallorganische Gasphasenepitaxie
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PCA-Technik

PK

PL
PMMA
QD
QP
Qubit
REM
RIE
RTA
Si
SIMS
SK
STEM

TE
™
WCE
WGM

partial capping and annealing

Photonischer Kristall
Photolumineszenz
Polymethylmethacrylat
quantum dot
Quantenpunkt
Quanten-Bit
Rasterelektronenmikroskop
reactive ion etching

rapid thermal annealing

Silizium

Sekundér-Tonen-Massenspektroskopie

Stranski-Krastanov

scanning transmission microscopy

transveral-elektrisch
transversal-magnetisch
wet chemical etching

whispering gallery mode

teilweises Uberwachsen

und Ausheilen

Quantenpunkt

reaktives lonenédtzen

schnelles thermisches Ausheilen

Raster-

transmissionselektronenmikroskopie

nasschemisches Atzen
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