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Zusammenfassung

Diese Arbeit beschaftigt sich mit der Herstellung von positionierten In(Ga)As-
Quantenpunkten zur Integration in Halbleiter-Mikroresonatoren. Dazu wurden sys-
tematisch die optischen Eigenschaften - insbesondere die Linienbreite und die Fein-
strukturaufspaltung (FSS, vom engl. fine structure splitting) der Emission einzelner
Quantenpunkte - optimiert. Diese Optimierung erfolgt im Hinblick auf die Verwen-
dung der Quantenpunkte in Lichtquellen zur Realisierung einer Datentibertragung,
die durch Quantenkryptographie abhorsicher verschliisselt wird [Eke91, BB84|. Ein
gekoppeltes Halbleitersystem aus einem Mikroresonator und einem Quantenpunkt
kann zur Herstellung von Einzelphotonenquellen oder Quellen verschriankter Photo-
nen verwendet werden. In dieser Arbeit konnten positionierte Quantenpunkte ska-
lierbar in Halbleiter-Mikroresonatoren integriert werden.

In(Ga)As-Quantenpunkte auf GaAs sind ein héufig untersuchtes System [Mic03,
Mic09] und koénnen heutzutage mit hoher Kristallqualitat durch Molekularstrahle-
pitaxie hergestellt werden. Die Emission der Quantenpunkte ist linienartig und ah-
nelt somit dem diskreten Spektrum von einzelnen Atomen. Um die Emission der
Quantenpunkte gerichtet erfolgen zu lassen und die Auskoppeleffizienz der Bauteile
zu erhohen, wurden Mikrosdulenresonatoren oder photonische Kristallresonatoren
eingesetzt. Die Integration in diese Resonatoren erfolgt durch Ausrichtung an Refe-
renzstrukturen, wodurch dieses Verfahren skalierbar wird [SSST08a] und die parallele
Herstellung vieler rdumlich gekoppelter Quantenpunkt-Resonator-Systeme erlaubt.
Die Strukturierung der Substrate fiir die Herstellung von positionierten Quanten-
punkten wurde durch optische Lithographie und Elektronenstrahllithographie in
Kombination mit unterschiedlichen Atztechniken erreicht. Fiir den praktischen Ein-
satz solcher Strukturen wurde ein Kontaktierungsschema fiir den elektrischen Be-
trieb entwickelt [KHS*08, KMR10]. Zur Verbesserung der optischen Eigenschaften
der positionierten Quantenpunkte wurde ein Wachstumsschema verwendet, das aus
einer optisch nicht aktiven In(Ga)As-Schicht und einer optisch aktiven Quanten-
punktschicht besteht [SHST09].

Fiir die Integration einzelner Quantenpunkte in Halbleiter-Mikroresonatoren wur-
den positionierte Quantenpunkte auf einem quadratischen Gitter mit einer Periode
von bis zu 10 pm realisiert. Weiterhin konnten auch Gitter positionierter Quanten-
punkte mit kleinen Perioden bis zu 200 nm hergestellt werden. Eine solche Quan-
tenpunktanordnung kann kiinftig als Grundlage fiir die systematische Untersuchung
von Effekten wie beispielsweise der Superradianz von Quantenpunkten dienen, bei
denen mehrere Emitter zur Emission beitragen miissen [SSW*07, MDM*09].
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Die Emissionseigenschaften der Quantenpunkte werden durch Photolumineszenz-
messungen untersucht. Eine wichtige Kenngrofie der Emission einzelner Quanten-
punkte ist deren Linienbreite. Bei positionierten Quantenpunkten ist diese haufig
aufgrund spektraler Diffusion grofler als bei selbstorganisierten Quantenpunkten
[UMT*01, ODAT99, BFCT06, TRST00, SHP09, EB97]. Im Verlauf dieser Arbeit
wurden unterschiedliche Anséitze und Strategien zur Uberwindung dieses Effekts
verfolgt. Dabei konnte ein minimaler Wert von 25 peV fiir die Linienbreite eines po-
sitionierten Quantenpunktes auf einem quadratischen Gitter mit einer Periode von
2 pm erzielt werden. Die statistische Auswertung vieler Quantenpunktlinien ergab
eine mittlere Linienbreite von 133 peV. Die beiden Ergebnisse zeugen davon, dass
diese Quantenpunkte eine hohe optische Qualitit besitzen.

Die FSS der Emission eines Quantenpunktes sollte fiir die direkte Erzeugung pola-
risationsverschrankter Photonen moglichst klein sein [YSST05, YSAT06]. Deswegen
wurden unterschiedliche Ansétze diskutiert, um die F'SS einer moglichst grofien Zahl
von Quantenpunkten systematisch zu reduzieren. Die FSS der Emission von posi-
tionierten In(Ga)As-Quantenpunkten auf (100)-orientiertem Galliumarsenid konnte
auf einen minimalen Wert von 9.8 pneV optimiert werden. Ein anderes Konzept zur
Herstellung positionierter Quantenpunkte stellt das Wachstum von InAs in geétzten,
invertierten Pyramiden in (111)-GaAs dar [KTH87, BWPK04, KPW*04, MFG*10,
PDR*11]. In (111)- und (211)-In(Ga)As sollte aufgrund der speziellen Symmetrie
des Kristalls [SWLT09] bzw. der piezoelektrischen Felder [DCKT08] die FSS ver-
schwinden. Mit Hilfe von Quantenpunkten auf solchen Hochindex-Substraten konn-
ten F'SS von weniger als 5 peV gemessen werden. Bis zu einem gewissen Grad kann
die Emission einzelner Quantenpunkte durch laterale elektrische Felder beeinflusst
werden [BKL*11]. Besonders die beobachtete Reduzierung der FSS positionierter
In(Ga)As-Quantenpunkte auf (100)-orientiertem GaAs von ca. 25 peV auf 15 peV
durch ein laterales, elektrisches Feld ist viel versprechend fiir den kiinftigen Einsatz
solcher Quantenpunkte in Quellen fiir verschriankte Photonen. Durch die Messung
der Korrelationsfunktion wurde die zeitliche Korrelation der Emission von Exziton
und Biexziton nachgewiesen und das Grundprinzip zum Nachweis eines polarisati-
onsverschrankten Zustandes gezeigt [AJKO05].

In Zusammenarbeit mit der Gruppe von Prof. Arakawa an der Universitdt Tokyo
wurde ein Konzept entwickelt, mit dem in Zukunft Einzelquantenpunktlaser ska-
lierbar durch Kopplung positionierter Quantenpunkte und zwei- oder dreidimensio-
naler photonischer Kristallkavitaten hergestellt werden kénnen [NKI*10, TIGT11].
Weiterhin konnte mit Hilfe eines elektrisch kontaktierten Mikrosaulenresonators bei
spektraler Resonanz von Quantenpunktemission und Kavitatsmode eine Steigerung
der spontanen Emission nachgewiesen werden. Dieses System liefl sich bei geeigne-
ten Anregungsbedingungen auch als Einzelphotonenquelle betreiben, was durch den
experimentell bestimmten Wert der Autokorrelationsfunktion fiir verschwindende
Zeitdifferenzen ¢ (7 = 0) < 0.5 nachgewiesen wurde [Mic03].



Summary

The present thesis is about the fabrication of site-controlled In(Ga)As quantum dots
for the scalable integration into devices. The optical properties of these quantum
dot were systematically optimized with special care regarding the optical linewidth
and the fine structure splitting of single quantum dots. This optimization was
accomplished in order to use the quantum dots in light sources for quantum key
distribution [Eke91, BB84|. By coupling semiconductor microcavities and quantum
dots one is able to realize single photon sources or sources of entangled photons.
This work demonstrates the scalable integration of site-controlled quantum dots
into semiconductor microresonators.

The growth of In(Ga)As quantum dots on GaAs substrates is a field of vivid research
nowadays [Mic03, Mic09] and can be fabricated with high quality by molecular beam
epitaxy. The emission from single quantum dots exhibits lines that resemble the
discrete emission spectra of atoms. This thesis uses micropillar cavities and pho-
tonic crystal cavities to direct the emission of quantum dots and to increase the
extraction efficiency. The integration into these resonator systems was done by
adjusting the quantum dots’ positions to reference structures on the samples. This
allows for a scalable fabrication of many spatially coupled quantum dot resonator
systems [SSST08b]. The substrates were patterned using a combination of optical
and electron beam lithography followed by wet or dry etching. Electrical carrier
injection was realized by developing a contact scheme [KHST08, KMR™*10]. The
quantum dots were fabricated using a stacked growth scheme that consists of a
seeding layer and an optical active quantum dot layer [SHST09].

Quantum dots on square lattices with a period of up to 10 pm were fabricated to en-
able the integration of single quantum dots into semiconductor microresonators. On
the other hand, it was possible to realize periods of only 200 nm which is promising
for the investigation of superradiance effects in the ensemble emission of quantum
dots [SSWT07, MDM™*09].

The optical properties of site-controlled quantum dots were investigated by study-
ing the photoluminescence. The emission linewidth of single quantum dots is
an important benchmark for the optical quality. Site-controlled quantum dots
are known to exhibit large linewidths due to the effect of spectral diffusion
[UMT*01, ODAT99, BFCT06, TRST00, SWB*00, EB97|. Different strategies to
overcome this obstacle were investigated during this work. A linewidth as low as
25 peV was observed for a single site-controlled quantum dot (on a square lattice of
2 um period). The statistical evaluation yields a mean value of 133 peV for this kind
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of quantum dots. Both results prove the high optical quality of the site-controlled
quantum dots fabricated in this work.

The fine structure splitting of the quantum dot emission should be close to zero for
the direct observation of polarization entangled photons [YSS*05, YSA*06]. Differ-
ent concepts were investigated during this work to reduce the fine structure split-
ting of the quantum dot ensemble. The lowest splitting obtained for site-controlled
In(Ga)As quantum dots on (100) GaAs was 9.8 peV. By growing quantum dots into
inverted pyramids etched into (111) GaAs [KTH87, BWPK04, KPW*04, MFG*10,
PDR*11] one should be able to further reduce the splitting due to the threefold
symmetry of (111) GaAs [SWL'09]. Furthermore, the piezoelectric field in (211)
GaAs should compensate the fine structure splitting [DCK*08]. Using quantum
dots on these high index materials the fine structure splitting was reduced to values
below 5 peV during this work. Another concept to reduce the fine structure splitting
is the application of a lateral electric field [BKL"11] which was shown to reduce the
splitting from 25 peV to 15 peV. For the future measurement of the degree of entan-
glement of photons, an experimental setup was established and its functionality was
proven by measuring the temporal characteristics of an biexciton-exciton-cascade
[AJKO5].

In cooperation with the group of Prof. Arakawa from Tokyo University a concept was
developed to realize single quantum dot lasers by combining site-controlled quantum
dots and two- or three-dimensional photonic crystal cavities [NKIT10, TIGT11] in
the near future. Furthermore, with the help of an electrically driven micropillar
resonator the enhancement of the spontaneous emission for spectral resonance of the
cavity mode with the emission of a site-controlled quantum dot was shown. This
system could be used as a single photon source which is proven by the measurement
of the autocorrelation function for zero time delay ¢ (7 = 0) < 0.5 [Mic03].



1 Einfiihrung

Die heutige Gesellschaft ist gepragt vom permanenten weltweiten Datenaustausch
iiber das Internet. Dabei werden teils sensible Daten wie Kreditkarteninformationen
oder vertrauliche Dokumente ausgetauscht. Gelangen diese in die falschen Héande,
kann dadurch ein grofler Schaden entstehen. Die Anzahl der vom Bundeskriminal-
amt Deutschland im Jahr 2010 erfassten Straftaten in der Rubrik “Ausspdhen und
Abfangen von Daten” betrug 15190 Falle, was einen Anstieg von 32 % zum Vorjahr
darstellt [DeulQ]. Weniger als ein Viertel der Félle konnte 2010 aufgeklart wer-
den. Somit liegt die Aufklarungsquote fiir Datenspionage deutlich unter der durch-
schnittlichen Aufklarungsrate von 56 % fiir alle registrierten Straftaten im Jahr 2010
[Deul0]. Diese Zahlen machen deutlich, dass der Sicherheit sensibler Daten enorme
Aufmerksamkeit gewidmet werden muss.

Das Riickgrat der Internet-Dateniibertragung bildet ein Glasfasernetz, das die wich-
tigsten Knotenpunkte im Kommunikationsnetz verbindet. Die sogenannte “letzte
Meile” bis zum Endverbraucher (also dem Privatkunden oder dem Firmennetz) ist
in der Regel eine Kupferleitung. Im schnellen Glasfasernetz werden sehr hohe Uber-
tragungsgeschwindigkeiten erzielt. So stammt der aktuelle Weltrekord aus dem Jahr
2011, welcher bei iiber 100 Terabit pro Sekunde fiir eine einzelne Glasfaser [NEC11]
liegt. Zum Vergleich: Géngige Ubertragungsraten, die kommerziell angeboten wer-
den, liegen typischerweise im Bereich von 1 bis 100 Megabit pro Sekunde. In Zukunft
sollen viele Teilstiicke des Kupfernetzes durch Glasfaserkabel ersetzt werden, um so
hohere Geschwindigkeiten zu erzielen. Die Signalerzeugung und -detektion beruht
dabei auf optoelektronischen Bauelementen, die elektronische Signale in Licht um-
wandeln bzw. umgekehrt. Das zu tibertragende Lichtsignal wird dabei mit Halb-
leiterlasern erzeugt, deren Emissionswellenlidnge auf das Absorptionsminimum bzw.
Dispersionsminimum der eingesetzten Glasfasern angepasst wird.

Der Schutz der zu ibermittelnden Informationen vor unberechtigten Zugriffen durch
Dritte erfolgt tiblicherweise durch Verschliisselung der Daten. Heutzutage verwen-
dete Verschliisselungsverfahren beruhen auf der Erzeugung eines Schliissels aus dem
Produkt zweier moglichst groBer Primzahlen [RSAT78|. Dieses Produkt wird mittels
spezieller Einwegfunktionen dazu benutzt, um einen 6ffentlichen und einen privaten
Schliissel zu generieren. Mit dem 6ffentlichen Schliissel wird der Klartext der Nach-
richt verschliisselt. Die Entschliisselung der Nachricht ist nur moglich, wenn man
im Besitz des privaten Schliissels ist oder das im o6ffentlichen Schliissel enthaltene
Produkt der Primzahlen in seine Faktoren zerlegen kann. Sind die Faktoren unbe-
kannt, beansprucht die Zerlegung des Produktes mit den heutigen Rechenmethoden
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sehr viel Zeit. Trotzdem ist es theoretisch moglich, mit sehr schnellen Rechnern
oder neuartigen Rechenmethoden eine auf diese Weise verschliisselte Nachricht zu
dechiffrieren. Dies wurde beispielsweise 2009 fiir eine Schliissellinge von 768 Bit ex-
perimentell gezeigt [KAF*10]. Die Sicherheit dieses Verfahrens beruht also auf der
Verschliisselung einer Nachricht mit einer Schliissellinge, die mit aktuell verfiigharer
Rechenleistung hochstwahrscheinlich nicht zu entziffern ist.

Eine inhérent sichere Methode der Dateniibertragung stellt die sogenannte Quan-
tenkryptographie dar [BEZ00]. Hierbei werden grundlegende Prinzipien der Quan-
tenmechanik genutzt, um einen potentiellen Angreifer zu entdecken. Die Realisie-
rung der Schliisseliibertragung kann durch unterschiedliche Protokolle erfolgen, die
auf der Ubertragung einzelner Photonen [BB84] bzw. verschriinkter Photonenpaare
[Eke91] beruhen. Die Schlisselinformation wird dabei auf die Polarisation des Pho-
tons geprigt. Nach der Ubertragung werden Teile des Schliissels verglichen. Aus dem
Grad der Korrelation kann die Wahrscheinlichkeit bestimmt werden, dass der Schliis-
sel nicht abgehort wurde. Anschliefend wird die Nachricht mit dem verbleibenden
Teil des Schliissels codiert und tibertragen. Wichtig sind dabei folgende Grundprin-
zipien: Der Schliissel muss rein zuféllig sein, er darf nur einmal verwendet werden
und die Schlissellange muss gleich der Nachrichtenldnge sein [Sha49].

Fir die Erzeugung einzelner Photonen bzw. verschrankter Photonenpaare in der
Quantenkryptographie werden spezielle Quellen benétigt. Typischerweise kommen
heutzutage zur Erzeugung einzelner Photonen abgeschwachte Laser zum Einsatz.
Diese emittieren allerdings mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit mehrere Photo-
nen zur gleichen Zeit und bieten so einem potentiellen Angreifer die Moglichkeit,
Photonen unentdeckt abzufangen. Eine echte Einzelphotonenquelle lasst sich mit
Hilfe eines Halbleiterquantenpunktes herstellen [Shi07, Mic09], da dieser zu einem
Zeitpunkt nur ein Photon mit bestimmter Energie emittiert. Aufgrund der speziel-
len elektronischen Konfiguration eines solchen Quantenpunktes ist es auch moglich,
mit ihm polarisationsverschrankte Photonenpaare zu erzeugen [BSPY00]. Die Her-
stellung von Halbleiterquantenpunkten erfolgt typischerweise mit Hilfe eines selbst-
organisierten Verfahrens [SvK38], wobei die Position des Quantenpunktes auf dem
Trager zufillig ist und die Oberflachendichte von héufig untersuchten In(Ga)As-
Quantenpunkten im Bereich von 10%- 10cm™? liegt [Zre00]. Um die vom Quan-
tenpunkt emittierten Photonen zur Signalverarbeitung nutzen zu kénnen, sollte die
Emission durch einen optischen Resonator erhoht und in eine Richtung gelenkt wer-
den. Solche Halbleiter-Resonatoren haben Abmessungen im Bereich einiger Mikro-
meter. Aufgrund der zuféilligen Verteilung und der hohen Oberflichendichte ist die
Integration eines einzelnen Quantenpunktes in einen Halbleiter-Mikroresonator tech-
nologisch sehr anspruchsvoll.

Eine Moglichkeit, diese Integration zu bewerkstelligen, liegt im positionierten Wachs-
tum von Quantenpunkten (siehe hierzu z. B. [Sch07]). Dabei wird ein Substrat mit
Bereichen vorstrukturiert, in denen bevorzugt Quantenpunkte entstehen. Die Posi-
tion der Quantenpunkte wird relativ zu bestimmten Referenzstrukturen festgelegt,
so dass die Quantenpunkte wieder auffindbar sind und skalierbar in Bauteile inte-
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griert werden konnen. Dieses Verfahren erlaubt es, eine grofle Anzahl von Bauteilen
mit einzelnen Quantenpunkten gleichzeitig herzustellen.

Ziel dieser Arbeit ist es, die Eigenschaften von solchen positionierten In(Ga)As-
Quantenpunkten zu optimieren. Dabei sollen besonders die optische Qualitiat der
Quantenpunkte maximiert werden und die Feinstrukturaufspaltung minimiert wer-
den. Dies geschieht im Hinblick auf die Verwendung der Quantenpunkte in Licht-
quellen fir die Quantenkryptographie. Aulerdem kénnen Quantenpunkte auch als
aktives Medium in einem Halbleiterlaser [AS82, AMS86] dienen. In dieser Arbeit
wird ein Konzept entwickelt, mit dem kiinftig Laser mit einem einzigen Quanten-
punkt als aktives Medium skalierbar hergestellt werden kénnen [SJ11]. Damit sollen
kiinftig sehr kleine Laser ermoglicht werden, die aufgrund ihrer geringen Abmessun-
gen leicht in photonische Schaltkreise integriert werden konnen.






2 Grundlagen und Theorie

Das Thema dieser Arbeit ist die Realisierung von speziellen Lichtquellen fiir die
Datentibertragung oder -verarbeitung. Alle diese Quellen beinhalten Halbleiter-
quantenpunkte aus In(Ga)As als aktives Medium. Die Grundziige des Material-
systems und die optischen Eigenschaften dieser Quantenpunkte (QP) werden in
Abschnitt 2.1 erlautert. Dabei wird besonders auf die elektronische Struktur der
Verbindungshalbleiter (Al,Ga,In)As eingegangen, die mafigeblich die optischen Ei-
genschaften der Quantenpunkte beeinflusst. Die Herstellung der Quantenpunkte
erfolgt mit Molekularstrahlepitaxie, einem Abscheideverfahren im Ultrahochvaku-
um, bei dem hochste Reinheiten und Kristallqualititen erzielt werden kénnen (sie-
he Abschnitt 2.2). Aufgrund der rdumlichen Emissionscharakteristik eines Quan-
tenpunkts in einem umgebenden Halbleitermaterial kann nur ein kleiner Teil des
emittierten Lichtes zur Signaliibertragung verwendet werden [BBG102]. Mit Hilfe
von angepassten Resonatorsystemen kann die Emission in gewisse Raumrichtun-
gen erhoht werden. Im Falle spektraler Resonanz kann auch eine Verstarkung der
spontanen Emission erzielt werden, so dass die Auskoppeleffizienz fiir Licht gestei-
gert werden kann. Zwei unterschiedliche Ansétze fiir Resonatorsysteme werden in
Abschnitt 2.3 behandelt.

2.1 Eigenschaften von
In(Ga)As-Halbleiterquantenpunkten

Der Begriff “Quantenpunkt” wird héufig in leicht unterschiedlicher Weise verstan-
den. In dieser Arbeit werden ausschliellich Quantenpunkte aus dem Halbleiter
In(Ga)As verwendet. Charakteristisch fiir diese Halbleiterquantenpunkte sind raum-
liche Abmessungen im Nanometerbereich. Ladungstriager, die sich im Quantenpunkt
befinden, kénnen sich nicht frei bewegen, da die De-Broglie-Wellenlange eines Elek-
trons [dB29] in der gleichen Gréfilenordnung liegt wie die Ausdehnung des Quan-
tenpunkts. Damit sind die Ladungstrager raumlich lokalisiert, was einen direkten
Einfluss auf die optischen Eigenschaften der Halbleiterquantenpunkte hat.

2.1.1 GaAs-Materialsystem

In dieser Arbeit werden Halbleiterstrukturen aus GaAs, AlAs und InAs sowie de-
ren terndre Verbindungen AlGaAs und InGaAs verwendet. GaAs und InAs kon-
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nen mit sehr hoher Kristallqualitiat hergestellt werden und sind direkte Halbleiter.
Deswegen werden sie haufig als aktives Material fiir optoelektronische Bauelemen-
te, wie beispielsweise Laserdioden [HFK™62] oder Solarzellen [AAK™70], eingesetzt.
Al,Gaj_ As ist bis zu einem Aluminiumgehalt von x = 0.43 ein direkter Halbleiter
und wird bei grofieren Aluminiumanteilen indirekt [Sax80]. Diese Verbindung wird
vorwiegend aufgrund des Brechungsindexunterschiedes zu GaAs (siehe unten) zum
Lichteinschluss und zur Lichtfithrung im Bauteil verwendet.

GaAs, AlAs und InAs kristallisieren in der Zinkblendestruktur [IL02]. GaAs und
AlAs haben mit 5.6533 A bzw. 5.6611 A annihernd identische Gitterkonstanten
und kénnen so nahezu verspannungsfrei aufeinander aufgewachsen werden (siehe
Abschnitt 2.2). InAs hat mit 6.0583 A eine deutlich grofiere Gitterkonstante, so dass
InAs nicht im Schichtmodus aufwéchst, sondern auf einem GaAs-Substrat kohédrent
verspannte Materialansammlungen bildet, die Quantenpunkte genannt werden (sie-

he Unterabschnitt 4.1.1). Wichtige Materialparameter finden sich zum Beispiel fiir
AlGaAs in [Ada85] und fiir InAs in [WCA™83].

Die optischen Eigenschaften des Volumenmaterials und der niederdimensionalen
Halbleiterstrukturen werden mafigeblich von der Bandliicke der beteiligten Halb-
leiter bestimmt. GaAs und InAs besitzen eine Bandliicke, die einer Rekombinations-
energie im infraroten Wellenldngenbereich entspricht. Die exakte Grofle der Band-
liicke héngt u. a. von der Materialzusammensetzung, der Kristalltemperatur und
der Verspannung ab. Das genaue Zusammenwirken dieser Faktoren auf die Band-
liicken von Halbleitern im Allgemeinen kann in Standardwerken der Halbleiterphysik
nachgeschlagen werden, z. B. in [IL02] und [Thu05].

Weiterhin besitzt Al,Ga;_As einen Brechungsindex n, der von der Kristalltempera-
tur, dem Aluminiumgehalt x und der Wellenldnge des Lichtes abhéngt [GRGT00].
GaAs und AlAs besitzen im Vergleich zu anderen Materialsystemen wie z. B.
(Al,Ga,In)P einen relativ hohen Brechungsindexunterschied. Dadurch kénnen Spie-
gel aus alternierenden AlAs/GaAs-Schichten hergestellt werden, deren Reflektivi-
tat mit dem Verhaltnis der Brechungsindizes wéachst [Sal95]. Somit bendtigt im
GaAs/AlAs-Materialsystem ein Resonator mit vorgegebener Spiegelreflektivitit we-
niger Schichten als in anderen Materialsystemen (siche Unterabschnitt 2.3.1).

2.1.2 Optische Eigenschaften von
In(Ga)As-Halbleiterquantenpunkten

In diesem Abschnitt sollen kurz die wichtigsten optischen Eigenschaften von Halb-
leiterquantenpunkten aus In(Ga)As dargestellt werden. Dazu wird die elektronische
Struktur eines idealisierten In(Ga)As-Quantenpunktes (siche Abbildung 2.1a) in ein-
dimensionaler Darstellung betrachtet. InAs besitzt eine kleinere Bandliickenenergie
Ecap,imas als das den Quantenpunkt umgebende GaAs. Der Heteroiibergang GaAs-
InAs ist vom Typ 1 mit den Energieunterschieden AEy 5 im Valenzband (VB) und
AEpp im Leitungsband (LB). Somit besitzen sowohl Elektronen als auch Lécher
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Abbildung 2.1: a) Idealisiert dargestellter, eindimensionaler Bandverlauf und
Energieniveaus eines In(Ga)As Quantenpunktes in einer GaAs-Matrix. Elektro-
nen sind als schwarz ausgefiillte Kreise dargestellt, Locher als weifle Kreise mit
schwarzem Rand. b) Vier mogliche Ladungstriagerkonfigurationen innerhalb eines
Quantenpunkts. Aufgefithrt sind ein Exziton (X), ein positiv geladenes Exziton
(X*), ein negativ geladenes Exziton (X~) und ein Biexziton (XX). Die Pfeile
geben die unterschiedlichen Spinausrichtungen der Ladungstriger an.

innerhalb des Quantenpunkts eine niedrigere Energie als in der GaAs-Matrix und
halten sich deswegen bevorzugt im Quantenpunkt auf. Dort kann auch die Rekom-
bination der Ladungstrager stattfinden und so zur Emission von Licht fithren. Die
Energie des emittierten Lichtes héngt von der Energiedifferenz der beteiligten La-
dungstrager ab. Diese konnen sich auf den erlaubten Niveaus innerhalb des endlichen
Potentialtopfes authalten, der durch den Quantenpunkt gebildet wird. Die Lage der
Energieniveaus hingt von AEy 5 und AE;p ab, also der Indiumkonzentration im
Quantenpunkt und der Ausdehnung des Quantenpunktes.

Wechselt man nun ins realistischere, dreidimensionale Bild eines Quantenpunktes,
so beeinflussen die Abmessungen und die Form des Quantenpunktes die Lage der
Energieniveaus [MB94]. Die in dieser Arbeit behandelten Quantenpunkte haben ty-
pischerweise eine Ausdehnung von einigen 10 nm in der Ebene und wenigen Nanome-
tern in der Hohe. Die energetische Lage des Grundzustandes und damit des zugehori-
gen optischen Ubergangs wird mafigeblich durch die kleinste Ausdehnung bestimmt
[GMHT98]. Weiterhin haben reale Quantenpunkte durch Diffusionsprozesse wéh-
rend der Herstellung (v. a. bei hoher Wachstumstemperatur, siche Abschnitt 4.2)
keine homogene Indiumkonzentration, sondern einen variierenden Indiumgehalt in-
nerhalb des Quantenpunktes [GMH™98, WFM99, WRS06]. Bei einer Berechnung der
Energiezustande miissen auch eine Verspannung des Kristallgitters und auftreten-
de piezoelektrische Felder sowie die Umgebung des Quantenpunktes berticksichtigt
werden [Dav98]. Letzteres ist besonders dann wichtig, wenn eine Benetzungsschicht
aus InAs zwischen den Quantenpunkten vorhanden ist [MSST05], wie es typischer-
weise flir Quantenpunkte der Fall ist, die im Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus
hergestellt wurden.

11
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Eine vereinfachte Abschatzung fiir die Lage der Energieniveaus fiir Elektronen FE,
und Locher Ej, im Quantenpunkt ist durch folgende Formel gegeben [Har09]:

h2r2 [(n? n2 n2
E. ., = 24 Y4 = 2.1
" o, <L3+L§+L§> 21)

Hierbei ist h = 6.63 - 107**Js das Plancksche Wirkungsquantum, m,, die effekti-
ve Masse von Elektronen oder Lochern im Quantenpunkt, L,, . die Ausdehnung
des Quantenpunktes in x-, y-, z-Richtung und n,,.€ N die Quantenzahl in der
zugehorigen Raumrichtung. Diese Formel stellt nur eine Abschatzung dar und be-
riicksichtigt nicht die tatsdchliche Form des Quantenpunkts, die Verspannung, die
Materialverteilung und so weiter.

Neben den oben erwihnten moglichen Energieniveaus fiir Ladungstriager werden die
optischen Uberginge eines Quantenpunktes vor allem durch die Coulomb-Wechsel-
wirkung der Ladungstrager im Quantenpunkt bestimmt. Aufgrund der rdumlichen
Néahe innerhalb des Quantenpunktes bilden Elektron und Loch einen gebundenen
Ladungstragerkomplex [Wan37], der Exziton (X) genannt wird. Das Exziton kann
néherungsweise mit dem Modell fiir ein Wasserstoffatom beschrieben werden [SS66],
da es sich hierbei ebenfalls um einen gebundenen Zustand aus einer positiven und
einer negativen Ladung handelt.

Weiterhin sind in Abbildung 2.1b Ladungstragerkomplexe aus mehr als zwei Teil-
chen dargestellt. Ein zuséatzliches Loch fithrt zu einem positiv geladenen Exziton
(X™), ein Elektron zu einem negativ geladenen Exziton (X™). Zwei Exzitonen kénnen
ebenfalls einen gebundenen Biexzitonenzustand bilden (XX). Die Bindungsenergien
dieser Zustédnde hidngen vom genauen Bandkantenverlauf des Quantenpunktes und
den Wechselwirkungen zwischen den Ladungstrégern ab [BSH*00]. Zur realistischen
Beschreibung von Quantenpunkten benotigt man also die vollstdndigen Informatio-
nen iiber Form, Zusammensetzung und Verspannung des Quantenpunkts. So kann
beispielsweise die Bindungsenergie des Biexzitons kleiner oder grofler sein als die des
Exzitons [RHST03].

Die in Kapitel 7 dargestellten Untersuchungen erfordern eine noch genauere Be-
trachtung der elektronischen Zustande innerhalb eines Quantenpunktes. Dabei
muss beriicksichtigt werden, dass das Elektron und das Loch einen Spin besit-
zen und die Austauschwechselwirkung einen Beitrag zur Energie der Teilchen lie-
fert. In In(Ga)As-Quantenpunkten finden bevorzugt Uberginge zwischen Elek-
tronen und Schwerlochern statt [BOST02]. Dies hat zur Folge, dass fiir Quan-
tenpunkte zwei mogliche leuchtende Exzitonenzustdnde existieren [Mic09], deren
energetische Entartung durch Asymmetrien des Quantenpunkts aufgehoben wer-
den kann [SSRT05]. Diese Asymmetrie kann beispielsweise durch die Form des
Quantenpunktes, der Verspannung oder durch piezoelektrische Felder entstehen
[KBW*99, RSS*07, SRST06, BNZ03|. Der Energieunterschied Ergg dieser beiden
Niveaus wird als Feinstrukturaufspaltung (FSS, vom engl. fine structure splitting)
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bezeichnet. Geladene Zustédnde und Biexzitonen besitzen keine Feinstrukturaufspal-
tung, da sie Spin-Singulett-Zustande sind [BOST02].

a) xx P) XX
Vv H o" o
FSS#0 | . FSS =0 .
X+ | I X y X
v H on opd

0 —0

Abbildung 2.2: a) Energieschema der Biexziton-Exziton-Zerfallskaskade fiir einen
Quantenpunkt mit endlicher Feinstrukturaufspaltung (F'SS). Die Polarisation des
emittierten Lichtes ist linear vertikal (V) bzw. horizontal (H). b) Energieschema
fiir verschwindende F'SS und somit entartete Exzitonenzustidnde. Die Polarisation
der hierbei emittierten Photonen ist rechts oder links zirkular.

Die vier Ladungstréiger eines Biexzitons in einem Quantenpunkt kénnen also iiber
zwei energetisch unterschiedliche, exzitonische Zwischenzustinde (X' und X7) in
den Grundzustand rekombinieren (siche Abbildung 2.2a). Die dabei emittierten
Photonen besitzen im Allgemeinen unterschiedliche Energien. In diesem Fall ist
die Polarisation der beiden Photonen entweder horizontal (H) oder vertikal (V)
[GSST96a, STST02]. Fiir eine verschwindende Feinstrukturaufspaltung zerfallt der
Biexzitonenzustand unter Emission eines Photons mit links oder rechts zirkularer
Polarisation (siehe Abbildung 2.2b). Die Polarisation des Photons aus dem anschlie-
Benden Zerfall des Exzitons ist aufgrund der Drehimpulserhaltung vorgeben und
entgegengesetzt zirkular polarisiert. Es wurde experimentell nachgewiesen, dass die
emittierten Photonen polarisationsverschrankt sind, wenn die Information iiber den
Zerfallspfad durch spektrales Filtern entfernt wird [ALP*06, SHP09] und somit kei-
ne Unterscheidung der Zerfallspfade moglich ist. Die Verschrankung bleibt auch bei
Wahl einer anderen Polarisationsbasis bestehen [Shi07], worauf der experimentelle
Nachweis der Verschrankung mittels Quantentomographie beruht [AJKO05, Leo95].

Eine weitere wichtige Eigenschaft der Emission eines einzelnen Quantenpunktes ist,
dass in einem bestimmten Zeit- und Energieintervall nur ein einzelnes Photon emit-
tiert werden kann [SPS*01, MKB*00]. Die Emission findet durch Rekombination
von Exzitonen statt. Sollen zwei Photonen zur gleichen Zeit emittiert werden, miiss-
ten sich mindestens zwei Exzitonen im Quantenpunkt aufhalten. Die Rekombina-
tion des ersten Exzitons erfolgt aber durch die Coulomb-Wechselwirkung mit den
Ladungstrégern des zweiten Exzitons im Allgemeinen mit anderer Emissionsenergie.

Bei der Rekombination eines einzelnen Exzitons wird ein Photon mit der Energie
FEx emittiert. Erst nach der Rekombination dieses Exzitons kann sich wieder ein
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Exziton bilden (z. B. durch Relaxationsprozesse von Ladungstrigern aus héheren
Energieniveaus). Dieses Verhalten kann mit der Autokorrelationsfunktion [BKM™01]

(L) (t+7)
(1 (1))

beschrieben werden. Diese Funktion gibt die Wahrscheinlichkeit an, ein Photon zur
Zeit t + 7 zu detektieren, wenn ein Photon zur Zeit ¢ detektiert wurde [WMO0S]. I(t)
steht fiir die Intensitat des detektierten Signals zum Zeitpunkt ¢. Fiir verschwindende
Zeitdifferenzen 7 = 0 zwischen den Detektionsereignissen verschwindet fiir einen per-
fekten Quantenpunkt auch der Wert der Autokorrelationsfunktion: g (7 = 0) = 0.
Laserlicht besitzt aufgrund des kohdrenten Charakters der Emission einen Wert von
g (1 =0) =1 [Lou00, MW95, SZ97]. Fiir thermisch erzeugtes Licht ist der Wert
g® (7 = 0) = 2, da die Emission aufgrund des Entstehungsprozesses in einem ther-
mischen Emitter zur Hiufung neigt [Lou00, MW95, SZ97]. In der Literatur wird der
Grenzwert fiir den Ubergang zu einer Einzelphotonenquelle mit ¢ (7 = 0) < 0.5
angegeben, da dies bedeutet, dass im Mittel weniger als zwei Emitter zum analy-
sierten Signal beitragen [Mic03].

g? (1) =

(2.2)

Mit der gleichen Funktion kann auch die zeitliche Korrelation der Emission aus
unterschiedlichen Zustdnden beschrieben werden. So kann beispielsweise untersucht
werden, wie die Emission des Exzitons und des Biexzitons nacheinander erfolgt (siehe
Abschnitt 7.5) oder es konnen polarisationsaufgeloste Studien der Emission eines
Quantenpunktes erstellt werden, aus denen der Verschrinkungsgrad der Emission
berechnet werden kann [ALP*06].

2.2 Molekularstrahlepitaxie

Die Molekularstrahlepitaxie (MBE vom englischen molecular beam epitaxy) ist ein
Verfahren zur Herstellung von epitaktischen Kristallschichten auf einem kristalli-
nen Substrat durch Verdampfung oder Sublimation hochreiner Elemente im Ul-
trahochvakuum. Fir optoelektronische Bauelemente muss die Anzahl der Verun-
reinigungen und Kristalldefekte moglichst gering sein, da einerseits die Beweglich-
keit der Ladungstriager durch solche Storstellen gehemmt wird. Andererseits kon-
nen solche Storstellen die optischen Eigenschaften durch spektrale Diffusion (siehe
Abschnitt 6.1) oder nicht-strahlende Rekombination negativ beeinflussen. Weiter-
hin benotigen optische Resonatoren, die durch solche Schichtstrukturen hergestellt
werden, eine moglichst perfekte Grenzfliche zwischen den einzelnen Schichten, um
Streuung an der Grenzfliche zu verringern. Die Qualitdt der mittels MBE herge-
stellten Strukturen beeinflusst also direkt die optische Giite eines Resonators (siehe
Abschnitt 2.3). Aufgrund dieser Tatsachen wurde im Rahmen dieser Arbeit grofen
Wert auf eine hohe Reinheit und eine moglichst perfekte Kristallstruktur der herge-
stellten Proben gelegt, wie nachfolgend erldutert wird.
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2.2.1 Aufbau der verwendeten Anlage

Transferstange

Ladekammer Al

MBE-Kammer

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der verwendeten Anlage zur Molekular-
strahlepitaxie. In der Ladekammer (links) findet die Probenreinigung statt. Das
Wachstum findet in der MBE-Kammer (rechts) statt. Weitere Erlduterungen fin-
den sich im FlieBtext.

Zum Wachstum der in dieser Arbeit untersuchten Proben wurde eine MBE der
Firma Fiko Cooperation verwendet (siche Abbildung 2.3). Die Anlage umfasst eine
Kammer, in der das Wachstum stattfindet und eine Ladekammer, in der Proben vor
dem Wachstum gereinigt werden. Die Ladekammer wird nach dem Einbringen neuer
Proben mit einer Drehschieber-Vorpumpe und einer Turbomolekularpumpe evaku-
iert. Der minimal erreichbare Druck wird von Pumpdauer und Kontaminationsgrad
der Probe bestimmt und betrigt etwa 5- 107 Torr. Dazu sind allerdings zusétzliche
zeitintensive Mafinahmen nétig, so dass im Normalbetrieb ein Druck von 1-10~8 Torr
bis 5-1078 Torr erlangt wird. Die Probe kann in der Ladekammer mit einer Heizung
auf 400 °C erhitzt werden, um die Desorptionsgeschwindigkeit von Kontaminatio-
nen auf der Probenoberfliche zu erhéhen. Fiir das Wachstum auf vorstrukturierten
Substraten ist eine spezielle Oxidentfernung mit atomarem Wasserstoff notwendig,
fiir die eine Wasserstoffquelle in der Ladekammer vorhanden ist.

Die MBE-Kammer wird durch zwei lonengetterpumpen (IGP) mit einer nominellen
Pumpgeschwindigkeit von je 500Ys evakuiert und so auf einen Druck von wenigen
1078 Torr gebracht. Wihrend der Probenherstellung werden im Vergleich zur Anzahl
der Restgasmolekiile grole Materialmengen frei, die einen zusatzlichen, sehr effizi-
enten Pumpmechanismus erfordern. Dazu ist auf der Innenseite der Kammerwand
ein mit fliilssigem Stickstoff durchflossener Kiihlschild angebracht, der eine vielfach
héhere Pumpleistung besitzt. Das Substrat befindet sich in der Kammermitte auf
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einer schwenkbaren Einheit und wird riickseitig beheizt. Die kranzférmig angebrach-
ten Effusionszellen zielen auf das Substrat. Es stehen zwei Zellen mit Gallium, zwei
Zellen mit Aluminium und eine Zelle mit Indium als Gruppe-III-Elemente zur Verfi-
gung. Arsen wird durch eine sog. Crackerzelle bereitgestellt, bei der das verdampfte
Arsen eine Zone hoherer Temperatur durchlauft und so von As, zu As, thermisch
aufgebrochen werden kann. Zur n-Dotierung steht Silizium zur Verfiigung, das sich
bei moderaten Dotierkonzentrationen in GaAs auf einem Gallium-Gitterplatz ein-
baut und so als Donator wirkt. Bei sehr hohen Dotierkonzentrationen wird Silizium
in GaAs auch auf As-Platzen eingebaut und es tritt so eine Kompensation der Dotie-
rung ein. Zeitweise stand zur p-Dotierung auch eine Kohlenstoffquelle zur Verfiigung.

Die Temperatur der Probe kann durch eine Messung der thermischen Strahlung
der Oberflache mit einem Pyrometer bestimmt werden. Die Verdampfungsraten der
Effusionszellen konnen durch eine Druckmessrohre gemessen werden, die an den Ort
des Substrates gedreht werden kann. Zu beachten ist, dass diese Messmethode nur
fiir diese MBE-Anlage spezifische Werte liefert und nicht zum Vergleich mit den
Parametern anderer Forschergruppen geeignet ist. Dies liegt an der geometrischen
Ausrichtung der Messrohre und somit an der Abschattung der Molekularstrahlen.
AuBlerdem besitzt jede Druckmessrohre eine unterschiedliche Sensitivitéit fir ver-
schiedene Elemente, die sich je nach Zustand und Bedampfungsgrad der Filamente
zeitlich dndern kann. Aus diesem Grund wird in dieser Arbeit auf die Angabe von
Absolutwerten der Fliisse und von III/V-Verhaltnissen verzichtet.

2.2.2 Strategien zur Erhohung der Kristallqualitat

Ein wesentlicher Bestandteil dieser Arbeit war die Optimierung der Kristallqualitét.
Damit konnen die Effekte der spektralen Diffusion (siche Abschnitt 6.1) verrin-
gert werden und es konnen Grenzflichen mit hoher Qualitdt hergestellt werden
[AGLCO91]. Letzteres ist eine Voraussetzung, um Resonatoren mit hoher Giite zu
realisieren (siehe Kapitel 8). Vor allem die Herstellung von Proben mit einer AlGaAs-
Opferschicht fiir photonische Kristallresonatoren erfordert eine genaue Kontrolle der
Wachstumsparameter und eine sorgféltige Minimierung von Verunreinigungen im
Restgas der Kammer [GSK90]. In diesem Abschnitt sollen kurz einige grundlegen-
de Uberlegungen zur Erhéhung der Kristallqualitit von mittels MBE hergestellten
Strukturen vorgestellt werden. Eine Ubersicht iiber typische Kristallfehler findet
sich z. B. in [Far95]. Im Fokus dieses Abschnittes sollen Verunreinigungen durch
Fremdatome im Restgas der Anlage und deren Vermeidung stehen.

Typische Verunreinigungen im Restgas einer MBE-Anlage sind beispielsweise Sauer-
stoff [NKMNO03], Kohlenstoff [WWW*81], Wasser [YNK™87] und Edelgase [Far95].
Jedes Mal, wenn im Rahmen von Wartungsarbeiten die Anlage Atmosphérenbedin-
gungen ausgesetzt ist, bildet sich eine Schicht solcher Verunreinigungen auf allen
Oberfléachen, die der Umgebungsluft ausgesetzt sind [Cha89]. Dabei sind Molekii-
le schwach (physikalisch) oder stark (chemisch) an die Oberfliche gebunden. Die
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schwach gebundenen Molekiile konnen durch Evakuieren der Kammer entfernt wer-
den. Die chemisch gebundenen werden je nach Starke der Bindung sehr langsam an
das Restgas der Kammer abgegeben. Durch Zufiihren thermischer Energie (“Aushei-
zen”) konnen die Bindungen aufgebrochen und die Desorptionsrate erhoht werden.
Gebundenes Wasser desorbiert in einem Temperaturbereich zwischen 120 °C und
180 °C [Far95]. Schwierig ist es, alle im Vakuum befindlichen Oberflichen einer
MBE-Anlage auf diese Temperatur zu erhitzen, da manche Oberflichen wie das
innen liegende Kiihlschild nicht direkt geheizt werden konnen.

Auch in den Quellenmaterialien ist eine geringe Menge an Verunreinigungen vor-
handen. Um deren Einfluss zu verringern, wurde das reinste kommerziell erhéltliche
Aluminium mit einer Reinheit von 6N5 (= 99.99995% Al) verwendet. In der Lite-
ratur wurde berichtet, dass beim Wachstum von aluminiumhaltigen Schichten die
Reinheit des Quellenmaterials entscheidend fiir die Kristallqualitét ist [CC90b]. Da
die Realisierung von photonischen Kristallkavitaten aus GaAs auf dem selektiven
Atzen einer AlGaAs-Opferschicht beruht, ist die Reinheit somit essentiell fiir Kavi-
taten hoher Giite.

Die grofite Quelle fiir Verunreinigungen ist das eingeschleuste Substrat. Trotz ei-
ner Reinigungsprozedur (siehe Kapitel 4) und Erhitzen der Substrate kénnen noch
Fremdatome (z. B. Oberflachenoxide oder Riicksténde aus vorangegangenen Litho-
graphieschritten) auf der Oberflache vorhanden sein. Diese Riickstéande auf der Ober-
fliche kénnen zum Beispiel zu ovalen Defekten [CC90a] oder Stufenversetzungen
[SS76] fithren. Deswegen ist es wichtig, beim Reinigungsprozess grofite Sorgfalt wal-
ten zu lassen. Jede Probe wird durch thermische oder chemische Verfahren oder
durch eine Reinigung mit aktiviertem Wasserstoff vom Oxid befreit.

Weiterhin sind die in UHV-Anlagen verwendeten Kupferdichtungen nicht vollkom-
men dicht gegeniiber der Diffusion von Wasserstoff. Dieser Wasserstoftf kann an of-
fenen Bindungen im Kristall eingebaut werden und fithrt zu Stérstellen, an denen
eine strahlende und nicht-strahlende Rekombination stattfinden kann [PCS92]. An
kritischen Stellen werden Kupferdichtringe mit Silberbeschichtung verwendet, die
eine hohere Langzeitstabilitat aufweisen.

2.3 Optische Halbleiter-Mikroresonatoren

Optische Resonatoren erfiillen mehrere wesentliche Aspekte, die fiir eine Realisie-
rung von optoelektronischen Bauelementen mit einzelnen Quantenpunkten nétig
sind. Die Emissionscharakteristik eines Quantenpunkts in einer Halbleitermatrix ist
naherungsweise isotrop in alle Raumrichtungen. Aufgrund der internen Totalreflexi-
on kann nur ein kleiner Teil (ca. 3 %) des Lichtes aus dem Halbleitermaterial austre-
ten und so detektiert werden [BBGT02]. Mit Mikroresonatoren lassen sich groBere
Auskoppeleffizienzen erreichen, wenn die photonische Zustandsdichte im Resonator
auf die Emission des Quantenpunkts angepasst wird. Ein vom Quantenpunkt emit-
tiertes Photon wird an den Spiegeln reflektiert und kann den Resonator mehrmals
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durchlaufen. Wahrend dieser Umlaufe besteht eine gewisse Chance, dass das Pho-
ton wieder mit dem Quantenpunkt in Interaktion tritt. Damit kénnen prinzipielle
Untersuchungen zur Licht-Materie-Wechselwirkung durchgefiihrt werden. Aulerdem
kann die modifizierte optische Zustandsdichte innerhalb eines Resonators zu einer

Unterdriickung oder Erh6hung der spontanen Emission eines Emitters innerhalb des
Resonators fithren [Yab87, Joh87, PTP46].

Wichtige Kenngrofien von Mikroresonatoren sind die Giite Q = */ax und das Moden-
volumen Vj .q.. Dabei gibt A die Resonanzwellenldnge und A\ die Linienbreite der
Resonanz an. Fiir aktive, optische Halbleiterresonatoren wurden Rekordgiiten in Mi-
krosdulenresonatoren mit bis zu 165000 erreicht [RHGT07]. Die kleinsten Modenvo-
lumina kénnen durch lineare photonische Kristallkavitdten (“Nanobeam-Cavities”)
[DMF*09, CECP09, ZMBL09] oder HO-Kavititen erreicht werden [NIIA11]. Das
Modenvolumen wird in Abhéngigkeit der Wellenldnge A und des materialspezifischen
Brechungsindex n angegeben. Die Rekordwerte fiir GaAs liegen nahe am Beugungs-
limit und betragen 0.28 (¥/a)” fiir Nanobeam-Cavities [ZKH*10] und 0.23 (Vx)® fiir
HO-Kavitdten [NTIA11]. Mit Hilfe von Metallstrukturen kann das Lichtfeld noch
weiter eingeschlossen werden und so ein effektives Modenvolumen von 0.0017 (/n)?
erreicht werden [YLW10].

2.3.1 Mikrosaulenresonatoren

Eine Moglichkeit zur Realisierung von optischen Resonatoren stellen Mikrosaulen-
resonatoren dar. Dabei werden zwei Spiegel durch eine Schichtstruktur aus Halblei-
tern mit unterschiedlichen Brechungsindizes hergestellt. Die Schichtdicke d folgt der
Bedingung

A
C4n
mit dem Brechungsindex in der Halbleiterschicht n und der Wellenldnge A. In die-
ser Arbeit wird die Kombination GaAs/AlAs verwendet, da diese nahezu verspan-
nungsfrei aufeinander aufwachsen und unterschiedliche Brechungsindizes besitzen.
Zwischen die Spiegel wird eine Kavitét eingebracht, deren Dicke ebenfalls der Wellen-
linge angepasst ist. Nach Herstellung dieser Schichtstruktur kann durch Atzverfah-
ren (siehe Abschnitt 3.2) eine sédulenéhnliche Struktur erzeugt werden, deren latera-
ler Lichteinschluss durch Totalreflexion am Halbleiter-Luft-Ubergang gewihrleistet
wird. Durch geeignetes Design der Mikrosdulenresonatoren hinsichtlich Spiegelan-
zahl und Durchmesser kann der maximal erreichbare Anteil der mit einem Objektiv
einsammelbaren Photonen optimiert werden. Die theoretisch mogliche Einsammelef-
fizienz 8 kann durch o

Qplanar

d (2.3)

n=_p

(2.4)
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abgeschatzt werden [BBG102]. Dabei ist @ die Giite der Kavitdtsmode im Mikro-
saulenresonator, Qpiangr ist die Giite der Mode im planaren Resonator und 3 ist
der Anteil der spontanen Emission, der in die Kavitdtsmode koppelt. Barnes et al.
schétzen so eine mogliche Effizienz von n = 0.7 ab [BBGT02].

Zur Theorie und den experimentellen Eigenschaften dieser Mikrosaulenresonato-
ren existieren umfangreiche Lehrbticher [YTC00, KBML07] und Publikationen
[BUAT05, SPY01, MRG'01, RSLT04, BEST07, GSGT98]. Deswegen wird hier auf
eine ausfiihrliche Darstellung verzichtet.

2.3.2 Photonische Kristallresonatoren

Ein komplementérer Ansatz zur Realisierung von Resonatoren ist die Verwendung
von photonischen Kristallen, um ein Lichtfeld auf einen kleinen Raum zu beschran-
ken. Ein photonischer Kristall ist eine periodische Variation des Brechungsindexes
(z. B. kreisformige Locher in GaAs), durch die eine photonische Bandliicke entsteht.
Licht einer bestimmten Wellenldnge und Polarisation kann sich nicht in einem sol-
chen photonischen Kristall ausbreiten [JVF97]. Durch diese Lochstrukturen kann
Licht in zwei [Yab87, Joh87] oder drei [YG89] Dimensionen eingeschlossen werden.
Im zweidimensionalen Fall kann ein zuséatzlicher Einschluss in der dritten Dimension
durch Reflexion am Halbleiter-Luft-Ubergang einer freistehenden Membran erfolgen
(sieche Abbildung 8.1). Auch fiir diesen Resonatortyp existieren umfangreiche Lehr-
biicher [DLP*11, PSST09].
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3 Lithographische Methoden fiir die
Positionierung von
Quantenpunkten in
Halbleiter-Mikroresonatoren

Die Herstellung und Untersuchung von positionierten Quantenpunkten erfordert
einen aufwandigen Prozess zur Probenstrukturierung. Zunéchst miissen Referenz-
strukturen durch optische Lithographie geschaffen werden, an denen die nachfol-
genden Schritte ausgerichtet werden. Zur Definition eines Nukleationszentrums fiir
einen Quantenpunkt wird ein kombiniertes Verfahren aus Elektronenstrahllithogra-
phie und Atztechniken verwendet (siche Abschnitt 3.1). Die lithographische Her-
stellung von Halbleiter-Mikroresonatoren wird in Abschnitt 3.2 beschrieben. Die In-
jektion von elektrischem Strom in ein solches mikrometergrofies Bauteil erfordert
spezielle Ringkontakte aus Gold. Durch seitliche Kontakte kann ein elektrisches
Feld im Bauteil erzeugt werden und somit der elektronische Bandverlauf im Bauteil
beeinflusst werden.

3.1 Strukturierung von GaAs-Substraten fiir das
positionierte Wachstum von Quantenpunkten

In der Literatur werden verschiedene Moglichkeiten beschrieben, um ein posi-
tioniertes Wachstum von Quantenpunkten zu erreichen. Ein Uberblick zu die-
sem Thema wird in Buchform beispielsweise in [Sch07] gewéhrt. Die ersten Er-
gebnisse zur Positionskontrolle von Quantenpunkten wurden in anderen Materi-
alsystemen [SCP796, KW97, SJPLT00] oder mit anderen Herstellungsmethoden
[JMH"96, HLRK97, KMC98, KNNA02, SUH'05] verdffentlicht. Um die Jahrtau-
sendwende wurden positionierte Quantenpunkte im InAs/GaAs-Materialsystem in
einigen Veroffentlichungen [LJSP00, LSB02, IKA98, INKAQ0O] genauer untersucht.
Die Definition von Nanolochern in (100)-orientiertem GaAs-Substrat mittels Elek-
tronenstrahllithographie und Atztechniken sowie anschlieBendem Uberwachsen mit
InAs durch Molekularstrahlepitaxie wurde von der Gruppe um Prof. Schmidt wei-
terentwickelt (z. B. [SKNT02, HDMS03]). Bei eigenen Arbeiten im Vorfeld der hier
geschilderten Ergebnisse konnten grundlegende kritische Prozessschritte optimiert
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werden [SHST09]. Diese bildeten die Grundlage fiir die hier beschriebene erfolgrei-
che Realisierung von Rekordwerten der Linienbreite einzelner positionierter InAs-
Quantenpunkte auf (100)-orientiertem GaAs-Substrat [HHS'11] bei Anregung tiber
der GaAs-Bandkante.

3.1.1 Strukturierung der Probe mit optischer Lithographie

Die Grundlage fiir die erfolgreiche Integration einzelner positionierter Quantenpunk-
te in Bauelemente ist, dass deren Position auf der Probe bestimmt werden kann. In
dieser Arbeit wurden dazu durch optische Lithographie und nasschemisches Atzen
Markerstrukturen hergestellt (siehe unten), an denen alle folgenden Prozessschritte
ausgerichtet werden. Abbildung 3.1 zeigt ein typisches Muster einer solchen Struk-
turierung. Die globalen und lokalen Marken (blau bzw. rot) sowie die griinen Kreuze
werden durch die optische Lithographie hergestellt. Die grauen Mesen sind Flachen,
auf denen sich spéater positionierte Quantenpunkte befinden. Sdmtliche folgenden
Prozessschritte werden an den Markern ausgerichtet, so dass beispielsweise die rela-
tive Position eines Quantenpunkts auf der Mesa “A1” zum links danebenliegenden
grinen Kreuz bekannt ist. Somit kann der Quantenpunkt wieder aufgefunden werden
und mehrere Prozessschritte konnen zu ihm ausgerichtet werden, was beispielsweise
fiir die Realisierung elektrisch betriebener Einzelphotonenquellen mit positionierten
Quantenpunkten nétig ist (siehe Abschnitt 3.3). Die Genauigkeit der relativen Posi-
tionierung ist dabei durch die Ungenauigkeit in der Detektion der Markerstrukturen
mit der Elektronenstrahllithographieanlage begrenzt. Da die Probe nach der hier
beschriebenen Strukturierung nochmals tiberwachsen wird, kann sich die Form der
Marker noch verandern, was die Positioniergenauigkeit reduzieren kann.

Im einfachsten Fall wird die in Abbildung 3.1 gezeigte Struktur in eine GaAs-Schicht
iibertragen. Dazu wird die Probe mit einem Negativlack beschichtet, der auf ultra-
violettes (UV) Licht empfindlich ist. In diesen Lack wird mit einer Kontaktmaske
und UV-Licht die gewiinschte Struktur iibertragen. Graue Bereiche werden belich-
tet und spéter nicht geétzt. Die Quantenpunkte befinden sich spater auf diesen
quadratischen Mesen®, die eine Kantenlinge von 420 pm besitzen. Die Buchstaben
und Zahlen dienen der Orientierung auf der Probenoberflache wéhrend den Messun-
gen. Die Ausrichtung der folgenden Elektronenstrahllithographieschritte kann an
den vier auflen gelegenen Linealen (sog. “globale Marken”) erfolgen, die vor allem
zur Korrektur von Drehungen dienen. Auflerdem kann die Position durch Detek-
tion eines oder mehrerer Kreuze bestimmt werden. Neben jeder Mesa sind kleine
Kreuze (sog. “lokale Marken”), an denen die Elektronenstrahllithographie oder an-
dere Verfahren in rdumlicher Nahe zu jeder Mesa feinjustiert werden konnen. Eine
Anwendungsmoglichkeit ist die Entfernungsbestimmung bei rdaumlich aufgelosten
Photolumineszenzmessungen .

Mesa (Mehrzahl: Mesen, vom spanischen “mesa” fiir “Tafelberg”) wird als Bezeichnung fiir eine
Erhebung auf der Probe benutzt, deren Seitenwénde steil sind und deren Oberfliche glatt ist.
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Abbildung 3.1: Schemazeichnung eines Teilbereiches einer optischen Maske fiir
Referenzstrukturen (Kreuze) und Mesen (Quadrate). Die Kantenlange des gesam-
ten gezeigten Musters ist etwa 12 mm. Eine einzelne Mesa hat eine Kantenlédnge
von 420 pm. Zur besseren Ubersichtlichkeit sind nicht alle Markierungen einge-
zeichnet.

Nach der Belichtung wird der Lack entwickelt und alle nicht belichteten Bereiche wer-
den abgelost. Die verbleibende Lackschicht stimmt mit dem Muster in Abbildung 3.1
iiberein und schiitzt die darunterliegende Probenoberfliche beim anschlieBenden
nasschemischen Atzschritt. Die Atztiefe muss ebenfalls dem Probendesign angepasst
werden und betrigt typischerweise 0.5 pm bis 1.5 pm. Nach dem Atzen wird der
Lack von der Oberflache entfernt und die Probe chemisch gereinigt.

3.1.2 Definition von Nukleationszentren durch
Elektronenstrahllithographie und Atzverfahren

Wie im vorigen Abschnitt beschrieben, kénnen an Referenzstrukturen alle folgen-
den Prozessierungsschritte ausgerichtet werden. Fiir die Definition von Nukleations-
zentren fiir das positionierte Wachstum von Quantenpunkten wird ein Prozess aus
Elektronenstrahllithographie und Atzen verwendet. Dafiir wird die Probe mit einem
auf Elektronen sensitiven Lack (Polymethylmethacrylat, PMMA) tiberzogen. In der
Elektronenstrahllithographie-Anlage (E-Beam-Anlage) kann die Position des Elek-
tronenstrahls auf der Probenoberfliche anhand der Kreuze ausgerichtet werden. An
jeder Stelle, an der sich ein Nukleationszentrum befinden soll, wird der Lack dem
Elektronenstrahl ausgesetzt. Die Form und Gréfle des dabei belichteten Bereiches
hangt vom Durchmesser und der Form des Elektronenstrahls auf der Probenoberfia-
che ab. Auflerdem werden die Elektronen an anderen Elektronen oder Atomkernen
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in der Probe gestreut und konnen somit auch Bereiche auflerhalb des Fokuspunktes
belichten. Dieser Effekt (der sog. Proximity-Effekt [Cha75]) kommt auch zum Tra-
gen, wenn Nukleationszentren sehr nahe beieinander belichtet werden. In diesem
Fall muss die Belichtungszeit angepasst werden.

Abbildung 3.2: a) REM-Aufnahme von belichteten Nanolochern zur Herstellung
von positionierten Quantenpunkten. Die GaAs-Oberfliche wurde mit PMMA be-
schichtet und durch einen Elektronenstrahl belichtet. Bei der Entwicklung des
Lacks entstehen kreisformige Locher im PMMA mit einem typischen Durchmes-
ser von 40 nm bis 80 nm (je nach Dauer der Belichtung), die spéter als Atzmaske
dienen. b) Rasterelektronenmikroskopaufnahme von geidtzten Nanolochern nach
der Entfernung der Atzmaske. Der typische Durchmesser der Locher betrigt ca.
85 nm bis 90 nm.

Die Quellen fiir Fehler wahrend der Belichtung sind z. B. mégliche Schwankungen
des Elektronenstroms oder der Umgebungsbedingungen der E-Beam-Anlage. Aufler-
dem kann der Elektronenstrahl nur innerhalb eines Schreibfeldes von 200 pm auf
200 pm abgelenkt werden. Fiir die hier verwendeten grofleren Muster muss die Probe
verfahren werden, was eine Ungenauigkeit im Nanometerbereich verursachen kann
und mehr Zeit benotigt als die Belichtung innerhalb eines Schreibfeldes.

Nach der Belichtung wird der Lack entwickelt und so die belichteten Bereiche
des PMMA entfernt. Abbildung 3.2a zeigt eine Rasterelektronenmikroskopaufnah-
me (REM-Aufnahme) von einer so behandelten Probenoberfliche. Die Locher in
der Lackschicht sind annahernd kreisférmig mit einem typischen Durchmesser von
40 nm bis 80 nm.

Die Ubertragung des belichteten Musters in das GaAs-Substrat erfolgt durch nass-
chemisches Atzen (WCE, engl. wet chemical etching) oder reaktivem Ionen-Atzen
(RIE, engl. reactive ion etching) [AWB106, LLBX04]. Fir diese Arbeit wurde nass-
chemisches Atzen verwendet, da die optische Qualitét fiir so hergestellte Proben hé-
her ist [SHST09]. In Abbildung 3.2b sind nasschemisch geétzte Locher zu sehen, wo-
bei der restliche Lack bereits entfernt wurde. Der Durchmesser der geatzten Locher
ist mit ca. 85 nm bis 90 nm grofler als der Durchmesser der Lacklocher, was auf ein
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Unterdtzen der Lackschicht zurtickzufiihren ist. Die Aufnahme ist um 70° verkippt
zur Normalen auf der Probenoberfliche aufgenommen worden, um den Bildkontrast
zu erhohen. Dadurch ist die vertikale Bildachse um einen Faktor cos (70°) ~ 0.342
verkiirzt im Vergleich zur mafstabsgetreuen horizontalen Bildachse.

Bevor auf diese Weise behandelte Proben in eine MBE-Anlage eingebracht werden,
wird eine sorgfiltige Reinigung durchgefiihrt. Alle Lackreste und Prozessriickstdnde
miissen vollstindig entfernt werden, da sonst eine grofle Anzahl von Fremdatomen
in das Ultra-Hochvakuum der MBE gelangt. Ebenso muss durch eine chemische
Oxidentfernung das native Oberflichenoxid von der Probe entfernt werden, da die-
ses amorph ist und so kein epitaktisches Wachstum darauf stattfinden kann. Nach
der chemischen Reinigung erfolgt eine weitere Reinigung der Probe in der Lade-
kammer der MBE-Anlage bevor anschlieBend das Wachstum der Quantenpunkte
durchgefiihrt werden kann (siche Unterabschnitt 4.1.2).

3.2 Integration in Halbleiter-Mikroresonatoren

Durch die in Unterabschnitt 3.1.1 beschriebene optische Lithographie der Referenz-
strukturen bleiben die positionierten Quantenpunkte auch nach dem Uberwachsen
mit einer Deckschicht, z. B. dem oberen Spiegel eines Mikroresonators, wieder auf-
findbar. Dadurch konnen weitere Prozessschritte an der Position der Quantenpunkte
ausgerichtet werden. Dieser Prozess wird im Folgenden fiir zwei Resonatortypen er-
lautert, die im Rahmen dieser Arbeit verwendet wurden.

In der Literatur werden alternative Anséitze geschildert, um einzelne Quantenpunk-
te gezielt in Bauelemente zu integrieren. Moglich sind unter anderem Stapel von
spektral verstimmten, selbstorganisierten Quantenpunkten [BHA 05, HBPH04], bei
denen die Emission des obersten Quantenpunkts gegeniiber den unteren Quanten-
punkten zu kiirzeren Wellenlangen verschoben ist. Die Nutzung eines Rasterkraft-
mikroskops ermoglicht es, iiberwachsene Quantenpunkte wiederzufinden und so in
Resonatoren zu integrieren [HBW™07]. Weitere mogliche Verfahren sind In-situ-
Lithographie [DSB*09] oder optische Detektion [TRK*09].

3.2.1 Prozess zur Herstellung von Mikrosdaulenresonatoren

Die Herstellung von Mikrosédulenresonatoren mit einzelnen Quantenpunkten in der
Kavitat erfordert ein genaues Ausrichten der Bauteile an den Referenzstrukturen.
In Abbildung 3.3 ist die Probenoberfliche zwischen den einzelnen Prozessschritten
gezeigt und der Prozessablauf erlautert. Die optisch vorstrukturierte Probe wird zu-
nachst mit dem auf Elektronen sensitiven Lack PMMA beschichtet. Anschliefend
werden durch Elektronenstrahllithographie Kreise im PMMA belichtet, deren Positi-
on mit darunter liegenden Quantenpunkten tibereinstimmen muss. Die Kreuze wer-
den dabei als Marker verwendet. Nach der Entwicklung wird das belichtete PMMA
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entfernt und eine Atzmaske auf die Probe aufgebracht. Damit die Maske spéter
riickstandslos entfernt werden kann, wird eine 450 nm dicke Schicht aus wasserlos-
lichem Chrom-Bariumdifluorid verwendet. AnschlieBend wird der unbelichtete Teil
des PMMA zusammen mit dem sich darauf befindlichen Teil der Atzmaske abgelost.
Die verbleibenden Kreise dienen im folgenden Trockenétzschritt als Maske, so dass
Mikrosdulenresonatoren an dieser Stelle entstehen. Fiir diesen Atzschritt wird ein
anisotropes Atzverfahren verwendet, damit die Flanken der Resonatoren senkrecht
gedtzt werden. Weitere Informationen zur Herstellung von Mikrosaulenresonatoren
finden sich in der Literatur [RHGT07, RSL*04].

Abbildung 3.3: Schematische Darstellung des Prozessablaufes zur Herstellung von
Mikrosdulenresonatoren. a) Optisch vorstrukturiertes Substrat mit grofier Mesa
in der Mitte und 12 Kreuzen zur Ausrichtung des Prozesses. GaAs/AlAs sind
in Graustufen dargestellt. Die Oberflache ist mit PMMA belackt (rot). Durch
Belichtung mit Elektronenstrahllithographie wurden Kreise definiert. b) Probe
mit aufgedampfter Atzmaske. ¢) Ein Trockenitzschritt iibertrigt die Maske in
das Substrat, so dass Mikrosdulenresonatoren entstehen.

3.2.2 Prozess zur Herstellung von photonischen
Kristallresonatoren

Die in dieser Arbeit verwendeten photonischen Kristallresonatoren werden durch
cine Kombination von trocken- und nasschemischen Atzverfahren hergestellt. Wie
bei der Prozessierung von Mikrosdulenresonatoren (siche Unterabschnitt 3.2.1) wird
die Probe zunéchst optisch vorstrukturiert und die positionierten Quantenpunkte
werden daran ausgerichtet. Eine Besonderheit stellt die vertikale Schichtstruktur
der Probe dar. Auf dem Substrat befindet sich eine ca. 1 pm dicke Schicht aus
Al,Ga;_,As mit einem Aluminiumgehalt von x > 70 %. Darauf befindet sich eine
GaAs-Schicht, deren Dicke (typischerweise 110 nm bis 180 nm) einen Einfluss auf
die spatere Lage der spektralen Resonanz der Kavitédt hat [JJWmO0S8]. In der Mitte
dieser Schicht befinden sich die positionierten Quantenpunkte.

Als Atzmaske dient eine Schicht aus 100 nm SiO,. Auf die Atzmaske wird PMMA
aufgeschleudert. Im PMMA werden durch Elektronenstrahllithographie Kreise defi-
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niert, die spater die Locher des photonischen Kristalls definieren. Nach der Entwick-
lung des PMMA werden durch RIE die Locher durch die Atzmaske und die GaAs-
Membran bis in die AlGaAs-Schicht gedtzt und das PMMA entfernt. Anschlieend
wird die Probe in Flusssiure (HF) geschwenkt, deren Atzrate in Al,Ga; ,As ex-
ponentiell vom Aluminiumgehalt 2 abhangt [WCMS5]. Das AlGaAs unterhalb der
GaAs-Schicht wird somit selektiv entfernt und es entsteht im Bereich der Locher ei-
ne freitragende GaAs-Membran. Details zum Prozess sind in der Literatur zu finden

[SSS*08b, HSH*06].

Der Durchmesser und die Anordnung der Locher bestimmt die Eigenschaften der
optischen Bandliicke des photonischen Kristalls [PSST09, Sak04]. Durch das Weglas-
sen einzelner oder mehrerer Locher entsteht eine Kavitét, in der Licht eingeschlossen
werden kann. Die Resonanz der Kavitat wird durch die Form der Kavitat, den umge-
benden photonischen Kristall und die Dicke der GaAs-Membran bestimmt [NCI00].
Eine Moglichkeit sind L3-Kavitédten, bei denen drei Locher einer Reihe des photoni-
schen Kristalls fehlen [AASNO03b]. Die Lage und der Durchmesser der angrenzenden
Locher in dieser Reihe werden modifiziert, wodurch eine hohere Resonatorgiite er-
zielt werden kann [AASNO3a]. Jeder Kavitatstyp besitzt einen charakteristischen
Feldverlauf im Inneren, dessen Maximum typischerweise in der Mitte der Kavitat
liegt. Fir eine maximale Kopplungsstirke des Quantenpunkts an das elektrische
Feld in der Kavitéat sollte er in diesem Maximum positioniert werden.

3.3 Elektrische Kontaktierung der
Mikrosaulenresonatoren

Zum Betrieb von Lichtquellen ist Energie nétig, die in dieser Arbeit optisch (durch
einen Laser) oder elektrisch (durch Strominjektion) zur Verfiigung gestellt werden
kann. Fiir einen potentiellen kommerziellen Einsatz der in dieser Arbeit realisierten
Einzelphotonenquellen mit positionierten Quantenpunkten ist ein elektrischer Be-
trieb winschenswert, da die Abmessungen des Gesamtsystems so minimiert werden
konnen. Im diesem Abschnitt wird deswegen ein Prozessschema zur Strominjektion
in Mikrosaulenresonatoren beschrieben.

Die elektrische Kontaktierung einzelner Mikrosaulenresonatoren erfordert ein De-
sign, bei dem ein Stromfluss durch den Resonator gewahrleistet wird, aber gleich-
zeitig eine Lichtauskopplung in vertikaler Richtung erfolgen kann. Auflerdem muss
ein Ubergang von den makroskopischen Zuleitungen einer Stromquelle zu den mi-
krometergrolen Resonatoren geschaffen werden. Dazu wird ein bewédhrtes Schema
mit Ringkontakten aus Gold [KMR™10, BRK*08] verwendet, das zur Integration
positionierter Quantenpunkte modifiziert wurde [SHH12]. In Abbildung 3.4 wird
die Probenoberfliche zwischen den dazu notigen Prozessschritten schematisch dar-
gestellt. Zunachst wird die bereits mit Kreuzen und Mikrosaulenresonatoren struk-
turierte Oberfliche mit einem Polymer (Benzocyclobuten, BCB) planarisiert, so dass
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das obere Ende der Resonatoren mit dem Polymer fast biindig abschliefit und eine
glatte Oberflache entsteht. Darauf wird PMMA aufgebracht. Mit Elektronenstrahlli-
thographie werden Ringe um die Resonatoren belichtet. Weiterhin werden Zuleitun-
gen belichtet, die mit einer groflen Flache verbunden sind, die zur spateren Anbrin-
gung von Golddrahten dient. AnschlieBend wird eine Goldschicht aufgedampft und
ein Abhebeschritt durchgefiihrt, bei dem das unbelichtete PMMA zusammen mit
dem aufliegenden Gold entfernt wird. Ubrig bleiben Goldringkontakte, die mit einer
groffen Kontaktierungsfliche leitend verbunden sind. Auf die Riickseite der Probe
wird ebenfalls ein flachiger Goldkontakt aufgebracht.

b)

a)

Abbildung 3.4: Prozessschema zur elektrischen Kontaktierung von Mikrosaulen-
resonatoren. a) Mit BCB planarisierte Probe. b) Die Probenoberfliche nach Be-
schichtung mit PMMA. Durch Elektronenstrahllithographie wurden Ringkontakte
und Zuleitungen definiert. ¢) Nach Aufdampfen von Gold und einem Abhebe-
schritt bleiben noch Ringkontakte, Zuleitungen und eine grofie Flache zur An-
bringung von Golddréhten.
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4 Wachstum positionierter
Quantenpunkte auf
vorstrukturiertem Substrat

In diesem Kapitel soll das Wachstum positionierter In(Ga)As-Quantenpunkte auf in
GaAs geitzte Nanolocher diskutiert werden. Dazu wird zunéchst der Wachstums-
mechanismus fiir selbstorganisierte Quantenpunkte in Unterabschnitt 4.1.1 darge-
stellt. Danach wird das positionierte Wachstum von Quantenpunkten auf Sub-
straten mit Nanoléchern (Unterabschnitt 4.1.2) behandelt. AnschlieBend wird
auf eine verspannungsgekoppelte Stapelung der Quantenpunkte -eingegangen
(Unterabschnitt 4.1.3). In Abschnitt 4.2 werden die Wachstumsergebnisse fiir grofe
Quantenpunktperioden gezeigt. Diese Ergebnisse ermoglichen die skalierbare Inte-
gration einzelner Quantenpunkte in Halbleiter-Mikroresonatoren. In Abschnitt 4.3
werden die Ergebnisse fiir sehr kleine Quantenpunktperioden veranschaulicht, die
sich fiir die Integration mehrerer positionierter Quantenpunkte in einen Mikroreso-
nator eignen. Damit kénnte der Ubergang von spontaner zu stimulierter Emission
eines gekoppelten Quantenpunkt-Mikroresonatorsystems in Abhéngigkeit der An-
zahl der beitragenden Emitter untersucht werden. Weiterhin besitzen diese Quan-
tenpunkte eine geringe inhomogene Verbreiterung, was die Chance der spektralen
Resonanz mit einer Resonatormode erhoht. Mit solchen positionierten Quanten-
punkten hoher Dichte waren auch Quantenpunktkristalle aus gestapelten Schichten
positionierter Quantenpunktlagen denkbar, die zueinander jeweils leicht in ihrer Ab-

sorption verstimmt sind und sich fiir die Realisierung von Quantenpunkt-Solarzellen
eignen konnten [Noz02, AR04, BFRH11].

4.1 Wachstum von In(Ga)As-Quantenpunkten

Die Grundlagen des Materialsystems In(Ga)As auf GaAs wurden in
Unterabschnitt 2.1.1 erlautert. Hier soll nun der genaue Wachstumsmechanis-
mus von Quantenpunkten in diesem Materialsystem dargestellt werden.
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4.1.1 Selbstorganisiertes Wachstum

Aufgrund der unterschiedlichen Gitterkonstanten von In;_,Ga,As und GaAs wéchst
In;_,Ga,As zunéchst als verspannte Schicht auf einem glatten GaAs-Substrat auf.
Wird die Verspannungsenergie grofier als die Oberflaichenenergie, relaxiert das auf-
gewachsene In;_,Ga,As und es bilden sich Quantenpunkte [GLH"95]. In der Litera-
tur wird eine kritische Schichtdicke von ca. 1.5-1.6 Monolagen fiir InAs beschrieben
[PD94, PAFT06, APST06], die mit steigendem Galliumgehalt = im In;_,Ga,As an-
wachst [SPRT06].

Betrachtet man die Prozesse, die zum Einbau eines einzelnen auf der Oberfliche
adsorbierten Indium-Atoms ins Kristallgitter fithren, so kommt man zu dem Schluss,
dass vor allem drei energetische Beitrage zur Oberflichenenergie Eor eine Rolle
spielen [KKSS07]:

EOF = EBindung + EStufe + EVerspannung (41)

Die Bindungsenergie Epindung hédngt nur von der Materialsorte ab und ist fir In-
dium auf einer GaAs-Oberfliche mit bestimmter Kristallorientierung konstant. Der
Beitrag von Egy,f. spiegelt den bevorzugten Einbau von Atomen an Materialstu-
fen wider. Der dritte Term beriicksichtigt den Beitrag der Verspannungsenergie
Everspannung- Aus dieser Formel wird klar, dass der Einbau von Indiumatomen be-
vorzugt an Kristallstufen oder verspannten Kristallbereichen geschieht.

Im Folgenden soll nun ein Indiumatom betrachtet werden, das auf einer atomar
glatten GaAs-Oberfldche adsorbiert wurde. Die Diffusionslénge Ap fiir ein solches
Atom ist gegeben durch [GM93]:

A\p = /7D (4.2)

Tp ist die mittlere Zeit, wihrend der sich das Adatom auf der Oberfliche bewe-
gen kann und D der Diffusionskoeffizient auf der Oberfliche. Vernachliassigt man
Desorptionsprozesse und eine Wechselwirkung des Indiumatoms mit anderen In-
diumatomen auf der Oberfliche, kann diese Zeit durch die Abscheidezeit fiir eine
Monolage genédhert werden. Im Diffusionskoeffizient D werden alle moglichen Diffu-
sionsprozesse zusammengefasst. Im Weiteren wird die Annahme gemacht, dass die
Diffusion nur auf der Oberflache stattfindet und durch Spriinge vom gegenwértigen
Ort des Atoms zu einem benachbarten Ort vonstatten geht. Dann kann D wie folgt

ausgedriickt werden [Our03]:
2

D = Rs™ (4.3)
m

Rg ist die mittlere Sprungrate, a die Gitterkonstante und m ein Faktor, der das
Kristallgitter beriicksichtigt, auf dem die Diffusion stattfindet. Fiir die Diffusion auf
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einem quadratischen Gitter gilt m = 4. Die mittlere Sprungrate kann durch das
Arrhenius-Gesetz beschrieben werden [KKSS07]:

R,

_ 2kB,I' - (_ EBindung> (44)

h kgT

Der Term 2k57/n hangt dabei nur von der Temperatur 7" ab.

Die Diffusionslange kann mit Gleichung 4.2, Gleichung 4.3 und Gleichung 4.4 aus-
gedriickt werden zu:

Ap = \/TD'GZ ’f - exp (——7;36} g> (4.5)

Durch eine geringere Wachstumsgeschwindigkeit oder Wachstumspausen kann 7p
vergrofert und somit eine hohere Diffusionslédnge erzielt werden. Ebenso steigt die
Diffusionsldange mit der Temperatur 7', was der Substrattemperatur wahrend des
Wachstums entspricht. Eine Abschétzung mit fiir diese Arbeit typischen Werten
T = 40s, a = 5.6533A, T = 530°C und einer Bindungsenergie von FEpindgung =
0.7eV [ESLJ89] ergibt eine mittlere Diffusionslénge von Ap ~ 66 pm. Dieser Wert
stimmt mit der GroBenordnung der in dieser Arbeit erzielten Diffusionslangen (siehe
Abschnitt 4.2) und Ergebnissen in der Literatur [INKA00, ASBRO8] iiberein. Eine
genauere Betrachtung der Prozesse auf der Oberflache findet sich z. B. in [AB9S].

Der Einfluss der angebotenen Gruppe-V-Materialmenge wurde oben nicht bertick-
sichtigt. Zum Wachstum von InAs muss in ausreichender Menge Arsen zur Verfiigung
stehen. Je hoher das Verhéltnis von Gruppe-V- zu Gruppe-III-Materialien ist, des-
to schneller geht der Einbau vonstatten, wodurch die Migrationslange sinkt. Eine
genauere Betrachtung hierzu findet sich z. B. in [RHM*02, OO01].

Abbildung 4.1: REM-Aufnahmen von selbstorganisiert gewachsenen InAs-
Quantenpunkten auf unstrukturierter GaAs-Oberfliche mit 1.17 nm abgeschie-
denem InAs (a) und 1.34 nm abgeschiedenem InAs (b).
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Das Wachstum auf unstrukturierten Substraten wurde im Rahmen dieser Ar-
beit hauptsachlich zur Kalibrierung des Quantenpunktwachstums verwendet.
Abbildung 4.1 zeigt zwei REM-Aufnahmen von Quantenpunkten, die bei einer Sub-
strattemperatur von 520 °C gewachsen wurden. Dabei wurde die nominelle Men-
ge des abgeschiedenen InAs von 1.17 nm zu 1.34 nm variiert. Ein Teil des ab-
geschiedenen InAs tragt nicht zum Quantenpunktwachstum bei, sondern desor-
biert aufgrund der hohen Substrattemperatur oder formt eine Benetzungsschicht.
Fir die geringere InAs-Menge ergibt sich eine Quantenpunkt-Flachendichte von
5.8 - 10%cm™2 (Abbildung 4.1a). Die GroBe der Quantenpunkte ist im Vergleich
zu Abbildung 4.1b homogener. Die groflere InAs-Menge fiihrt zu einer grofieren
Quantenpunkt-Fliachendichte von 1.2 - 10*%cm™2 [Mic09]. An einigen Stellen haben
sich groflere Quantenpunkte gebildet, die die Homogenitit des Quantenpunkten-
sembles verringern. Die Form der Quantenpunkte héngt von den Wachstumsbedin-
gungen ab [CRMT04]. Aus einer solchen Wachstumsserie kann eine fiir das Quan-
tenpunktwachstum bei hoher Substrattemperatur notwendige kritische Schichtdicke
bestimmt werden.

4.1.2 Wachstum auf vorstrukturierten Substraten

Fiir die Herstellung von vorstrukturierten Substraten wurde ein Prozess verwendet,
der in Abschnitt 3.1 beschrieben wird. Bevor die Substrate bewachsen werden, ist es
notig, das amorphe Oberflachenoxid zu entfernen, um so das darunterliegende GaAs-
Kristallgitter freizulegen. Eine thermische Oxiddesorption kommt fiir vorstruktu-
rierte Proben nicht in Frage, da GayOg3 erst bei Temperaturen ab 580 °C desorbiert
[SIE*87] und die vorstrukturierten Nanolocher bei solch hohen Substrattemperatu-
ren starken Degradationen unterliegen [KHS04]. Deswegen wird fiir vorstrukturierte
Proben zuerst eine chemische Oxidentfernung unmittelbar vor Einbau in die Lade-
kammer der MBE-Anlage verwendet. Die Proben werden nach dieser Behandlung
weniger als 15 Minuten der Atmosphére ausgesetzt, so dass nur wenige Monolagen
Oxidschicht auf der Oberflache entstehen. Nach Abpumpen der Ladekammer wird
die Probe mindestens eine Stunde auf 400 °C erhitzt, so dass ein Teil der Verunreini-
gungen (z. B. Wasser oder Kohlenwasserstoffe), Galliumoxid der Form Ga,O [YIK93]
und Arsenoxide [BWAT91] von der Oberfliche desorbieren. Anschlieflend wird die
Temperatur auf 360 °C gesenkt und atomarer Wasserstoff auf die Probenoberfliache
geleitet. Dieser Wasserstoff reagiert wie folgt [YIK93]:

G&QOg +4H — G&QO + 2HQO (46)

Die Reaktionsprodukte werden bei 360 °C desorbiert, wodurch eine glatte und oxid-

freie Oberfléache entsteht [KHS07, LSC*91]. Nach Ende der Oxiddesorption wird die
Probe weiterhin auf 360 °C erhitzt bis ein Druck von 1.0 - 1077 Torr unterschritten
wird.
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Das Wachstum auf vorstrukturierten Substraten beginnt mit einer GaAs-
Pufferschicht mit einer Dicke von 8 nm bis 9 nm. Diese Schicht dient dazu Rauheiten
und Kristallfehler an der Oberfliche auszugleichen, die durch den vorangegangenen
Prozess entstanden sind [SSS*08a]. Eine glatte Oberflache zwischen den Léchern ist
wichtig, da der Einbau von InAs bevorzugt an Kristallstufen stattfindet. Rauheiten
zwischen den Lochern wirken als ungewollte Nukleationszentren.

Waihrend des Uberwachsens der Locher entstehen Kristallfacetten, auf denen GaAs
unterschiedliche Wachstumsgeschwindigkeiten besitzt [TFY ™97, HIWK90]. Dadurch
verdndert sich die Form der Locher mit steigender GaAs-Dicke von kreisformig zu
schlitzformig [HMS04, KHS07]. Bei der in dieser Arbeit verwendeten Pufferdicke
von 8 nm ist die Lochform noch annahernd kreisformig. Mit 55 nm tief gedtzten
Lochern wird in der Literatur gezeigt, dass es moglich ist, die Lochform auch fiir
55 nm dicke Pufferschichten zu erhalten [PGRT09]. Dabei nehmen allerdings die
Positioniergenauigkeit und die optische Qualitdt im Vergleich zu den hier gezeigten
Ergebnissen drastisch ab [PGR*10].

Auf die GaAs-Pufferschicht wird nun InAs abgeschieden, das bevorzugt in den
Lochern nukleiert, da dort viele Kristallstufen zum Einbau zur Verfiigung stehen
[ANG*89]. Damit das adsorbierte Indium die Lécher erreichen kann, muss die mitt-
lere Diffusionsldnge mindestens in der Groflenordnung des Abstands der Locher sein.
Wie in Unterabschnitt 4.1.1 gezeigt wurde, begiinstigt eine hohe Oberflaichentempe-
ratur eine grofle Diffusionsldnge. In dieser Arbeit wurden daher Substrattemperatu-
ren im Bereich von 500 °C bis 545 °C verwendet. In diesem Temperaturbereich findet
eine merkliche Indium-Desorption statt [RRSWO91] und ab etwa 540 °C desorbiert
ein erheblicher Teil des adsorbierten Indiums schon vor dem Einbau ins Kristallgitter

[MNSPO1].

In Abbildung 4.2 ist eine Rasterkraftmikroskop-Aufnahme (AFM-Aufnahme, engl.
atomic force microscope) einer Schicht positionierter Quantenpunkte zu sehen. Die
Locher wurden mit einer quadratischen Periode von 1 pm nasschemisch geatzt und
darauf eine Pufferschicht aus 8 nm gewachsen. Es wurden bei einer Substrattempe-
ratur von 530 °C etwa 2.3 ML InAs abgeschieden. Die Wachstumsgeschwindigkeit
betrug etwa 0.005 ™/s. In der Aufnahme sind noch deutliche Vertiefungen zu sehen,
die auf die Locher zuriickzufithren sind. In den Vertiefungen lagert sich InAs an und
formt Quantenpunkte. Die Quantenpunktnukleation in diesem Bild ist nicht homo-
gen, da das Wachstum in dieser Arbeit vor allem auf ein gestapeltes Wachstumssche-
ma optimiert wurde. Wie im néchsten Abschnitt gezeigt wird, kann fiir optimierte
Wachstumsparameter eine nahezu perfekte Quantenpunktordnung erreicht werden.

Wie sich bei der Untersuchung der optischen Eigenschaften in Kapitel 5 von so ge-
wachsenen Quantenpunkten herausgestellt hat, ist die optische Qualitat durch die
Néhe der Quantenpunkte zu einer chemisch behandelten Oberflache verringert. Das
zeigt sich vor allem in der durch spektrale Diffusion erhohten Linienbreite der Emis-
sion einzelner Quantenpunkte [SHST09]. Deswegen wurde ein Schema entwickelt,
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Abbildung 4.2: Rasterkraftmikroskop-Aufnahme einer Einzellage von positionier-
ten Quantenpunkten auf vorstrukturiertem Substrat mit einer Periode von 1 pm.
Die Locher wurden nasschemisch gedatzt und darauf eine Pufferschicht von 8 nm
gewachsen.

bei dem positionierte Quantenpunkte einen erhohten Abstand zu der behandelten
Oberflache besitzen, was im néchsten Abschnitt erlautert wird.

4.1.3 Verspannungsgekoppeltes Wachstum der positionierten
Quantenpunkte

Die optische Qualitit von positionierten Quantenpunkten, die mit einer diinnen Puf-
ferschicht auf Nanolocher gewachsen werden, ist aufgrund einer hohen Linienbreite
der Einzelquantenpunktemission nicht ausreichend um Quanteneffekte wie die star-
ke Licht-Materie-Wechselwirkung in einem Mikroresonator zu beobachten [SHS*09].
In einer Veroffentlichung wird zwar von der Emission solcher positionierter Quan-
tenpunkte mit einer Linienbreite von minimal 80 peV berichtet [SSJF*11], aber
die dort gezeigten Messungen stellen keine reprasentative Statistik dar, sondern die
Emission aus ausgewédhlten Quantenpunkten. In der vorliegenden Arbeit wird ein
gestapeltes Wachstumsschema verwendet, das die Linienbreite aller Quantenpunkte
deutlich verringern soll. Dieses Schema lasst aufgrund des erhohten Abstandes des
optisch aktiven Quantenpunktes zur gedtzten Grenzfliche eine geringere spektrale
Diffusion erwarten, wie in Kapitel 6 ausfiihrlich diskutiert wird.

Nach der Probenpréaparation, der Reinigung und dem Wachstum der Pufferschicht
geméfl Unterabschnitt 4.1.2 wird eine geringe Menge InAs abgeschieden. Die ge-
naue Menge wurde mit Kalibrationsproben bestimmt und betragt etwa 80 % der
InAs-Menge fiir positionierte Quantenpunkte. Dieses abgeschiedene InAs lagert sich
bevorzugt in den Lochern an, bildet dort aber keine ausgeprigten Quantenpunk-
te aus. Das InAs fillt die Locher teilweise auf oder bildet kleinere Materialan-
sammlungen an den Enden des schlitzformig in der [011]-Kristallrichtung aufgewei-
teten Loches [KHS04, KNIT02]. Untersuchungen haben ergeben, dass diese Schicht
nicht optisch aktiv ist und kein Photolumineszenzsignal aus dieser Schicht zu er-
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warten ist [HSD*11]. Deswegen wird diese Schicht in dieser Arbeit auch nicht als
Quantenpunktschicht bezeichnet, sondern als “InAs-Schicht”.

Die InAs-Schicht wird mit einem in-situ-Ausheilschritt behandelt [WRS06], der als
“partial capping and annealing”-Schritt (PCA-Schritt) bezeichnet wird. Dabei wird
nach dem InAs-Wachstum eine ca. 1.8 nm dicke Schicht GaAs abgeschieden, die die
InAs-Materialansammlungen komplett und Quantenpunkte nur teilweise bedeckt
[GMRS™97]. Danach wird das Wachstum gestoppt und die Substrattemperatur in-
nerhalb von 30 Sekunden auf 575 °C erhoht. Bei dieser Temperatur desorbiert frei-
liegendes InAs und es findet eine Diffusion des Indiums in der Materialmatrix statt

[XCM94, KOS*11].

Nach dem PCA-Schritt wird die Temperatur wieder auf die fiir das Quantenpunkt-
wachstum optimierte Temperatur verringert und eine Zwischenschicht gewachsen.
Deren Dicke betréagt typischerweise 10 nm. Diese Zwischenschicht kann aus rei-
nem GaAs bestehen oder zusatzlich eine 3 nm dicke Schicht aus Aly33GaggrAs
beinhalten, die ein Tunneln von Ladungstrigern von der Quantenpunktschicht
in die InAs-Schicht verhindern soll [ASST10]. Das GaAs, das sich iiber den
InAs-Materialansammlungen in den Nanoldchern befindet, ist dabei zugverspannt
[XCM94]. Diese Verspannung setzt sich durch die Zwischenschicht fort, wie weiter
unten in Abbildung 4.4c gezeigt wird.

Auf die Zwischenschicht wird nun InAs abgeschieden. Die fiir Quantenpunkt-
nukleation notige InAs-Menge wird durch Kalibrationsproben bestimmt, da bei
hohen Wachstumstemperaturen ein Teil der abgeschiedenen Materialmenge wieder
desorbiert und so der messbare Materialfluss keinen verlasslichen Indikator darstellt
[EHH'91]. Wie in Gleichung 4.1 ersichtlich, wird InAs bevorzugt ins Kristallgit-
ter eingebaut, wenn eine giinstige Verspannung vorliegt. Deswegen nukleieren die
Quantenpunkte bevorzugt verspannungsgekoppelt vertikal tiber den Nanol6échern
[XMCK95, STMH96], wodurch eine Positionierung auch mit ca. 20 nm Abstand zur
gedtzten Oberfliche moglich ist. Ein Schema des vertikalen Probenaufbaus wird in
Abbildung 4.3 gezeigt.

Fiir Proben, bei denen die Oberflachenmorphologie untersucht werden soll, wird das
Wachstum nach der Quantenpunktschicht beendet. Zur Untersuchung der Emissi-
onseigenschaften wird eine GaAs-Deckschicht von 100 nm verwendet [SNS98|. Fir
kleinere Deckschichten beeinflussen Oberflicheneffekte die Quantenpunktemission
z. B. durch eine verdnderte lokale optische Zustandsdichte [ASST10, STK*09]. Zur
Integration positionierter Quantenpunkte in Bauteile werden nach der Quanten-
punktschicht die zur Fertigstellung des Bauteils nétigen Schichten gewachsen (z. B.
der obere Bragg-Spiegel fiir einen Mikrosdulenresonator). Der PCA-Schritt wird auf
optisch aktive Quantenpunkte angewendet, um deren Hohe und Materialzusammen-
setzung kontrolliert zu verandern, so dass die Quantenpunkte kurzwelliger emittie-
ren und eine geringere inhomogene Verbreiterung der Ensembleemission besitzen
[HHST11]. Auswertungen fiir ahnlich gewachsene Quantenpunkte zeigen eine mitt-
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Abbildung 4.3: Schematische Darstellung einer Schicht positionierter InAs-
Quantenpunkte (rot). Deren Position ist iiber ein Verspannungsfeld mit den teil-
weise mit InAs gefiillten Nukleationszentren gekoppelt (grau).

lere Indiumkonzentration von etwa 50 % [BBH"11] und einen Gradienten von hohem
Indiumgehalt in der Spitze bis zu niedrigerem in Basisnidhe [AZLT07, LPGO04].

Abbildung 4.4 zeigt Transmissionselektronenmikroskop-Aufnahmen (TEM-Auf-
nahmen) des Querschnitts durch eine Quantenpunkt- und eine InAs-Schicht. Auf-
grund der aufwéndigen Probenpréiparation zur Durchfithrung von TEM-Aufnahmen
konnte im Laufe der Arbeit nur ein positionierter Quantenpunkt mit diesem Ver-
fahren abgebildet werden, so dass diese Aufnahme nicht reprasentativ ist. Trotzdem
konnen einige Informationen tiber das Wachstum gewonnen werden. In Teilbild a
ist eine Aufnahme im STEM-Modus! zu sehen, bei der unterschiedliche Materialien
verschieden hohe Kontraste erzeugen. Das ist eine direkte Folge der Streuung des
Elektronenstrahls an den Hiillenelektronen der inneren Schalen von Indium, Galli-
um und Aluminium in der Probe. Dadurch erscheint InAs hellgrau, GaAs mittelgrau
und AlGaAs dunkelgrau. Es ist deutlich zu sehen, dass sich in der unteren InAs-
Schicht weniger InAs angelagert hat als in der oberen Schicht, da die Abscheidezeit
in der unteren Schicht nur 130 Sekunden betragt (160 Sekunden oben).

Anhand der GaAs-AlGaAs-Grenzflichen ist erkennbar, dass die Zwischenschicht
die Hohenunterschiede ausgleicht und keine Wolbung durch das darunter liegen-
de Nanoloch mit InAs besteht. Vor allem im unteren Bereich besteht eine starke
Materialdurchmischung. Im nur sehr flach erkennbaren Nanoloch hat sich InAs an-
gelagert, das nicht homogen iiber das Loch verteilt ist. Vermutlich liegt dies an
der schlitzformigen Aufweitung dieses speziellen Nanolochs, da in der Literatur fiir
solche Lochformen &hnliche Materialverteilungen beobachtet wurden [HMS04]. Die
gesamte laterale Ausdehnung der Materialansammlung kann im Bild mit ca. 83 nm

!Die Abkiirzung “STEM” kommt vom englischen scanning transmission electron microscope und
bezeichnet einen Abbildungsmodus, bei dem ein fokussierter Elektronenstrahl tiber die Probe
gerastert wird [WC09]. Fiur diese Aufnahme wurden die unter einem hohen Winkel gestreuten
Elektronen mit einem ringférmigen HAADF-Detektor (vom engl. high-angle annular dark field)
registriert [JP95].
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abgeschatzt werden. Das stimmt in der GroBenordnung mit den Abmessungen von
Lochern mit Pufferschicht iiberein (sieche Unterabschnitt 4.1.2).

Abbildung 4.4: Transmissionselektronenmikroskop-Aufnahmen eines einzelnen
positionierten Quantenpunktes, dessen Position durch Verspannungskopplung zu
der darunterliegenden InAs-Ansammlung in einem Nanoloch bestimmt ist. a) Auf-
nahme im STEM-Modus und Detektion mit einem HAADF-Detektor. InAs ist
hellgrau, GaAs mittelgrau und AlGaAs dunkelgrau. Die roten gestrichelten Lini-
en zeigen die Grenzflichen, auf die jeweils InAs abgeschieden wurde. Zu beachten
ist, dass der Materialiibergang teils flieBend ist. b) Dunkelfeldaufnahme des glei-
chen Quantenpunkts wie in Teilbild a. In dieser Darstellung werden vor allem
Verspannungen im Kristall sichtbar.

In der oberen Schicht findet man einen deutlich grofleren Quantenpunkt mit einer
lateralen Ausdehnung von ca. 91 nm und einer Hohe von 7.3 nm (bzw. 5.1 nm Erhe-
bung iiber die umliegende InAs-Benetzungsschicht). Fine Benetzungsschicht ist in
beiden Schichten sichtbar (Dicke oben: 2.2 nm; Dicke unten 1.2 nm). Die grofie Dicke
der Benetzungsschicht im Vergleich zur Literaturwerten der kritischen Schichtdicke
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lasst auf eine Diffusion von Indium in die umgebende GaAs-Matrix wahrend des
PCA-Schritts schlieflen. Bei optischen Untersuchungen findet sich aber kein Signal,
das eindeutig der Rekombination in den Benetzungsschichten zugeordnet werden
kann (siehe Kapitel 5). Der obere Quantenpunkt zeigt eine groBere Hohe als durch
den PCA-Schritt (Dicke der GaAs-Deckschicht hier: 3 nm) zu erwarten wére. Eine
mogliche Erkldrung ist, dass durch die inhomogene Materialverteilung in der InAs-
Schicht ein aufgeweitetes Verspannungsfeld entsteht und somit tiberdurchschnittlich
viel InAs zu dem oben liegenden Quantenpunkt nukleiert [KHS07]. Dadurch bildet
sich ein grofler Quantenpunkt mit flachen Flanken aus, der von der GaAs-Schicht
des PCA-Schritts vollstdndig bedeckt wird. So kann die Quantenpunktspitze nicht
desorbieren und es bildet sich kein typisches Plateau aus, wie es noch in der unteren
InAs-Schicht zu sehen ist. Ein Indiz dafir kann die in Abbildung 4.4c¢ gezeigte Dun-
kelfeldaufnahme sein. Bei dieser Technik wird die Probe mit einem defokussierten
Elektronenstrahl beleuchtet. Die eintreffenden Elektronen werden an den Netzebe-
nen des Kristallgitters gebeugt. Durch eine Objektivblende werden nun der Primér-
reflex und alle weiteren Reflexe bis auf einen einzigen ausgeblendet. Die raumlich
variierende Intensitit des Reflexes liefert nun Informationen tber die Abweichung
der Atome vom idealen Kristallgitterplatz [WC09]. Somit kann die Verspannung in-
nerhalb der Probe sichtbar gemacht werden. Man sieht ein Verspannungsfeld, das
sich mehrere zehn Nanometer in die Umgebung der InAs-Schicht fortsetzt und so
mutmaBlich die tiberdurchschnittliche Grofle des Quantenpunkts begtinstigt. Unter-
halb der InAs-Schicht ldsst sich ein dunkler, zugverspannter Bereich feststellen, der
auf die Abmessungen des Lochs zuriickgefithrt werden konnte. Zusammenfassend
kann aus dieser TEM-Aufnahme der Schluss gezogen werden, dass die Positionie-
rung der Quantenpunkte iiber ein vertikales Verspannungsfeld erfolgt, das von einer
InAs-Ansammlung im strukturierten Nanoloch ausgeht.

Prinzipiell lasst sich eine solche Stapelung weiter fortsetzen, so dass Stapel von mehr
als zehn Lagen positionierter Quantenpunkte moglich sind [KSR*06]. Allerdings ist
eine solche Probengeometrie nicht mehr fiir die Integration einzelner Quantenpunkte
in Bauelemente geeignet, da die optischen Spektren zu viele Emissionslinien enthal-
ten. Deswegen wurden in dieser Arbeit nur Proben mit einer Quantenpunktschicht
hergestellt.

4.2 Positionierte Quantenpunkte auf groBBen
Gitterperioden

Die Funktionalitdt mancher Bauteile, wie z. B. Einzelphotonenquellen oder Quellen
verschrankter Photonen, beruht auf der Emission eines einzelnen Quantenpunkts
innerhalb des Bauteils. Weitere Quantenpunkte im Bauteil wiirden die Eigenschaften
negativ beeinflussen. So wiirde eine Schliisseltibertragung mit dem BB84-Protokoll
[BB84] bei Verwendung einer Quelle mit zwei Quantenpunkten als Emittern einem
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potentiellen Angreifer die Moglichkeit geben, eines der beiden emittierten Photonen
unentdeckt abzufangen und zu analysieren?.

In diesem Abschnitt wurden die Eigenschaften positionierter Quantenpunkte hin-
sichtlich einer niedrigen Oberflichendichte optimiert. Es wurden positionierte Quan-
tenpunkte auf einem quadratischen Lochgitter mit Perioden bis zu 10 pm hergestellt.
Vergleicht man den daraus resultierenden Quantenpunktabstand mit den typischen
Abmessungen von Bauteilen (ca. 10 pm bei photonischen Kristallkavitiaten), zeigt
sich, dass nur ein einziger Quantenpunkt im Bauteil enthalten ist. Somit kann kein
weiterer Quantenpunkt iiber eine nicht-resonante Quantenpunkt-Kavitéat-Kopplung
zur Emission beitragen [KLNT08, AUUT09].

4.2.1 Wachstumseigenschaften

Die Herstellung des quadratischen Lochmusters mit einer Periode von 10 pm er-
folgt wie in Abschnitt 3.1 beschrieben. Im Vergleich zu kleineren Perioden muss
lediglich die Belichtungsdosis angepasst werden. Fiir das Wachstum ist eine grofie
Diffusionsldnge des InAs auf der Oberfliche wichtig, damit zwischen den Nukleati-
onszentren keine selbstorganisierten Quantenpunkte entstehen. Dazu wird eine hohe
Substrattemperatur von typischerweise 520 °C bis 545 °C gewahlt und das gestapel-
te Wachstumsschema aus Unterabschnitt 4.1.3 verwendet. Abbildung 4.5 zeigt eine
REM-Aufnahme von vier Quantenpunkten. Der Blickwinkel wurde dabei senkrecht
von oben gewéhlt, da sonst Teile des Bildes nicht mehr scharf aufgenommen werden
konnen. Aufgrund des Blickwinkels und des ungiinstigen Verhéltnisses der Quanten-
punkthohe (ca. 10 nm) zu der lateralen Groe des Bildausschnittes (ca. 10 pm ) kann
nur ein geringer Bildkontrast erzielt werden. Alternative Visualisierungsmethoden
werden in Unterabschnitt 4.2.2 vorgestellt.

In Abbildung 4.5a ist keine Nukleation zwischen den Zentren zu sehen, was repré-
sentativ fiir die gesamte Probe ist. Manche der Zentren sind mehrfach besetzt, was
vor allem durch die Schwankung der Lochgrofie durch den Herstellungsprozess be-
dingt ist. Im Verlaufe dieser Arbeit und in der Literatur [HHR*11, HHG*11, Sch11]
wurde beobachtet, dass mit einer hohen Substrattemperatur das Verhéltnis von dop-
pelt zu einfach besetzten Nukleationszentren sinkt. In dieser Arbeit iiberwiegt die
Besetzung der Nukleationszentren mit einem einzelnen Quantenpunkt, wie auch in
Abbildung 4.5b und c¢ gezeigt wird. Somit eignen sich die hier vorgestellten posi-
tionierten Quantenpunkte zur Integration in optoelektronische Bauelemente, deren
Funktion auf einem einzelnen Quantenpunkt als Emitter beruht (siehe Kapitel 8).

2Diese Abhérmethode des “Photon Number Splittings” funktioniert nur, wenn die zur Schliissel-
iibertragung benutzte Eigenschaft der beiden emittierten Photonen, iiblicherweise die Polari-
sation, korreliert ist. Da die Aufpriagung der Polarisation in géngigen Versuchsaufbauten durch
einen Polarisationsmodulator im Strahlengang nach der vermeintlichen Einzelphotonenquelle
stattfindet, sind die beiden Photonen polarisationskorreliert.
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Abbildung 4.5: a) REM-Aufnahme (Blickwinkel von oben) von positionierten
Quantenpunkten auf einem quadratischen Lochgitter mit 10 pm Periode. Die Lo-
cher wurden nasschemisch geatzt und das gestapelte Wachstumsschema verwen-
det. b) Verkippte REM-Aufnahme von zwei Quantenpunkten mit 10 pm Periode.
¢) AFM-Aufnahme eines einzelnen positionierten Quantenpunkts.

4.2.2 Visualisierungsmethoden

Wie in Abbildung 4.5a zu sehen ist, kann die Darstellung positionierter Quanten-
punkte auf sehr grolen Perioden mit einem Rasterelektronenmikroskop Schwierigkei-
ten bereiten, da die Scharfentiefe oder der Kontrast zu gering ausfallt. Im Rahmen
dieser Arbeit konnte mit einem REM maximal ein Ausschnitt von 2x2 Quanten-
punkten betrachtet werden. Um grofliere Probenbereiche anzuschauen, sind andere
Visualisierungsmethoden hilfreich. Eine Mdéglichkeit besteht in der Verwendung ei-
nes Rasterkraftmikroskops. Die Probenpositionierung wird dort durch piezoelektri-
sche Kristalle vorgenommen. Die Piezostellelemente géangiger Rasterkraftmikroskope
kénnen nur einen maximalen Bildbereich von ca. 50x50 pm erfassen. Sie weisen aller-
dings Nichtlinearitdten in diesem Bereich auf, so dass die Bildgebung stark verzerrt
werden kann.

Im Rahmen dieser Arbeit konnte ein weiteres Verfahren zur Visualisierung von Mus-
tern aus positionierten Quantenpunkten mit grofien Perioden identifiziert werden.
Wird auf der Oberfliche eine Schicht aus 100 nm Siliziumdioxid aufgebracht, so
bildet sich iiber den Quantenpunkten eine kleine Erhebung im Siliziumdioxid. Im
Lichtmikroskop wird nun ein Teil des einfallenden Lichtes an den verschiedenen
Grenzflichen im Material reflektiert oder gestreut. Durch die Interferenz der Teil-
strahlen werden die Quantenpunkte mit einem Helligkeitskontrast sichtbar. Dadurch
kann ein optisches Mikroskop zur Darstellung des Quantenpunktmusters verwendet
werden. Dieses Verfahren kann auch fiir Quantenpunkte benutzt werden, die mit
ca. 60 nm GaAs iiberwachsen wurden, da sich die Erhebung des Quantenpunktes
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durch die GaAs-Deckschicht fortpflanzt und diese Deckschicht fiir sichtbares Licht
semi-transparent ist [HHST11, AKB*08].

Abbildung 4.6: Optische Mikroskop-Aufnahmen von positionierten Quanten-
punkten mit einer 60 nm GaAs-Deckschicht und 100 nm Siliziumdioxid. Die sechs-
eckigen Strukturen sind photonische Kristallkavitdten mit einem Abstand von je-
weils 20 pm. Die positionierten Quantenpunkte sind als Erhebungen zwischen den
Kavitéten zu sehen. a) Ausschnitt von ca. 400 positionierten Quantenpunkten mit
einer Periode von 2 pm. b) Ausschnitt von ca. 300 positionierten Quantenpunkten
mit einer Periode von 4 nm. ¢) Ausschnitt von ca. 80 positionierten Quantenpunk-
ten mit einer Periode von 10 pm.

In Abbildung 4.6 sind optische Mikroskop-Aufnahmen von solchen positionierten
Quantenpunkten zu sehen. Die Periode des quadratischen Quantenpunktgitters be-
tragt 2 pm (4 pm, 10 pm) in Teilbild a (b,c). Die sechseckigen Strukturen sind in
Siliziumdioxid belichtete photonische Kristalle mit L3-Kavitaten in der Mitte, die
zur Position der Quantenpunkte ausgerichtet wurden. Mit diesen Aufnahmen kann
die Qualitat des Quantenpunktgitters tiberpriift werden. Alle Nukleationszentren
sind besetzt und nur wenige Erhebungen sind auflerhalb zu sehen. Diese zusatzli-
chen Erhebungen kénnen auf nicht positionierte Quantenpunkte, Kristallfehler oder
Fremdpartikel im Siliziumdioxid zuriickgefithrt werden. Zuséatzlich liefern diese Bil-
der eine grobe Kontrolle der Ausrichtung von Bauteilen an positionierten Quanten-
punkten (sieche Kapitel 8).

Eine weitere Moglichkeit, die Positionierung von Quantenpunkten mit groffen Ab-
stdnden zu tberprifen, ist die Aufnahme einer Karte der Photolumineszenz, wie in
Kapitel 5 gezeigt wird. Geringere Quantenpunktabstinde kénnen tiberwachsen (sie-
he Abbildung 4.8) oder uniiberwachsen effizient mit einem Rasterkraftmikroskop
untersucht werden [HHS*11].
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4.3 Positionierte Quantenpunkte auf kleinen
Gitterperioden

Am Anfang des Kapitels wurden bereits zahlreiche Anwendungsmoglichkeiten von
positionierten Quantenpunkten auf kleinen Gitterperioden beschrieben. Mit solchen
Quantenpunkten sind dariiber hinaus auch Untersuchungen zur grundlegenden Phy-
sik von strahlenden Zwei-Niveau-Systemen denkbar. Fin Ensemble energetisch ahn-
lich emittierender Zwei-Niveau-Systeme (z. B. Atome oder Quantenpunkte) mit ho-
her Anzahldichte in einem bestimmten Volumen kann iiber Distanzen von mehr als
100 nm iiber das Strahlungsfeld wechselwirken und so eine besondere zeitliche und
rdumliche Emissionscharakteristik besitzen. Dieser Effekt der “Superradianz” wurde
erstmals 1954 von Dicke beschrieben [Dic54] und seitdem fiir Atome [GHFB79] und
selbstorganisierte Quantenpunkte [SSW07, MDM*09, MDM™10] nachgewiesen.

Mit positionierten Quantenpunkten mit kleinen Perioden kénnte die Abhangigkeit
dieses Effektes vom Abstand der Emitter untersucht werden, da sich die Periode und
die Position der Quantenpunkte genau kontrollieren und auf einer Probe variieren
lassen. Deswegen wurden im Rahmen dieser Arbeit auch Quantenpunktgitter mit
Perioden von 200 nm bis 350 nm realisiert.

4.3.1 Besonderheiten des Wachstums

Zur Untersuchung der Wachstumseigenschaften von positionierten Quantenpunkten
auf kurzen Perioden wurde eine Probe mit 200 nm, 300 nm und 350 nm Lochperioden
hergestellt. Die Locher wurden wie in Abschnitt 3.1 gezeigt durch nasschemisches
Atzen definiert und das gestapelte Wachstumsschema verwendet. Da die Locher sehr
dicht beieinander liegen, wurden auf die Lochperiode angepasste Dosiswerte fiir die
Elektronenstrahllithographie verwendet, um einen optimalen Lochdurchmesser zu
erzielen. Noch kleinere Lochperioden konnten im Verlauf der Arbeit nicht realisiert
werden, da die einzelnen Locher sonst verschmelzen und somit keine reproduzierba-
ren Wachstumsergebnisse fiir positionierte Quantenpunkte erzielt werden koénnen.
In der Literatur konnten auf trockengeétzten Lochern auch Abstande von 100 nm
[KHS07] bzw. 80 nm [DGR™11] fir positionierte Quantenpunkte erreicht werden . In
dieser Arbeit wurden keine trockengedtzten Locher eingesetzt, um die Auswirkungen
der spektralen Diffusion zu vermindern [SHS*09].

Abbildung 4.7 zeigt REM-Aufnahmen von positionierten Quantenpunkten mit einer
200 nm (Teilbild a und d), 300 nm (Teilbild b und e) und 350 nm (Teilbild ¢ und
f) Periode. Die Schicht positionierter Quantenpunkte wurde bei einer Substrattem-
peratur von 540 °C gewachsen. Die Belichtungsdosis in den Teilbildern a bis ¢ ist
niedriger als in d bis f. Es zeigt sich eine sehr gute Qualitat der Positionierung, die
in Tabelle 4.1 quantitativ ausgewertet wird. Mehr als 99 % aller Nukleationszentren
sind besetzt, wobei ein geringer variabler Prozentsatz mit mehr als einem Quanten-
punkt belegt ist. Signifikante Nukleation zwischen den Gitterpléatzen ist nur auf der
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Abbildung 4.7: REM-Aufnahmen von positionierten Quantenpunkten mit unter-
schiedlichen Perioden und Dosiswerten wahrend der Elektronenstrahllithographie.
Das Inset zeigt jeweils die untiberwachsenen Locher. a) 200 nm Periode, 19250
1C/em2 Dosis b) 300 nm Periode, 19950 #C/em? Dosis ¢) 350 nm Periode, 19950
1C/em2 Dosis d) 200 nm Periode, 19950 #C/cm? Dosis e) 300 nm Periode, 21000
1C/em2 Dosis f) 350 nm Periode, 21000 #C/cm?.

350 nm Periode zu sehen. Hier konnten zwei Erklarungen moglich sein: Die Menge
des abgeschiedenen InAs ist iiber die Probe konstant. Da die Flachendichte der posi-
tionierten Quantenpunkte auf Bereichen mit einer 200 nm Periode grofler ist als auf
Bereichen mit einer 350 nm Periode, ist es moglich, dass abgeschiedenes InAs selbst-
organisiert zwischen den Lochern nukleiert. Eine andere Erklarungsmoglichkeit sind
lokale Temperaturfluktuationen wahrend des Wachstums, was auch die unterschied-
liche Anzahl von positionierten Quantenpunktmolekiilen erklaren kénnte. Es wurde
jedoch gezeigt, dass sich bei geeigneter Wahl der Wachstums- und Prozessparame-
ter positionierte Quantenpunkte mit einer 200 nm Periode mit sehr hoher Ausbeute
herstellen lassen.

Zur Bewertung der Homogenitit des Quantenpunktwachstums wurde die laterale
Ausdehnung der Quantenpunkte anhand der REM-Aufnahmen abgeschétzt. Dabei
wurde eine Ellipse angenommen, deren grofle Achse als Maf} fiir die Ausdehnung
des Quantenpunktes festgesetzt wurde. Fiir jede Quantenpunktperiode und jeden
Dosiswert wurde das arithmetische Mittel b und die Standardabweichung berechnet
(siche letzte Spalte in Tabelle 4.1). Dabei ist festzustellen, dass die Homogenitat
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| Teilbild | a[nm] | Npoo[%] | Nowot[%] | Npew[%] | Noos[%] | bnm] |

a) 200 99.4 0.3 0.3 0.0 50.35+6.72
b) 300 93.4 6.8 0.0 0.5 58.5543.42
c) 350 88.6 11.4 0.0 1.4 59.33+4.62
d) 200 96.9 3.1 0.0 0.0 51.88+5.89
e) 300 96.8 3.2 0.0 0.5 59.09+4.26
f) 350 96.5 3.5 0.0 2.9 61.08+3.04

Tabelle 4.1: Verlasslichkeit der Positionierung von Quantenpunkten mit Perioden
von 200 nm bis 350 nm. Die Daten wurden aus Abbildung 4.7 gewonnen, worauf
sich auch die erste Spalte bezieht. Die weiteren Spalten geben - in dieser Rei-
henfolge - die Quantenpunktperiode a, den Anteil der positionierten einzelnen
Quantenpunkte N,,,,, den Anteil der positionierten Quantenpunktmolekiile N,
den Anteil der unbesetzten Nukleationszentren Ny.; und den Anteil der nicht
positionierten Quantenpunkte Nzzz an. Die letzte Spalte gibt den Mittelwert der
Ausdehnung b der Quantenpunkte mit Standardabweichung an.

der Quantenpunkte nicht signifikant vom Dosiswert bei gleicher Periode abhangt.
Auch ist die Homogenitét fiir eine Periode von 300 nm und 350 nm im Rahmen der
statistischen Abweichung identisch. Lediglich die Homogenitét fiir eine Periode von
200 nm ist niedriger im Vergleich zu anderen Perioden. Dies spiegelt sich auch in
der Photolumineszenz des Quantenpunktensembles wider (siehe Abschnitt 5.2).

Ein deutlicher Trend zeigt sich fiir die Abhéngigkeit der mittleren Ausdehnung von
der Quantenpunktperiode. Hierbei nimmt die Ausdehnung mit der Periode ab. Die-
ses Verhalten kann durch die geringere InAs-Menge pro Nukleationszentrum erklart
werden, wenn die Diffusionslange grofier ist als der Abstand der Nukleationszen-
tren. Aufgrund der geringeren Ausdehnung der Quantenpunkte mit einer Periode
von 200 nm, sollte die Rekombination aus dem energetische Grundzustand eine im
Mittel hohere Energie besitzen. Dieses Verhalten wird in Abschnitt 5.2 untersucht
und bestétigt. Eine Auswertung der uniiberwachsenen Quantenpunkthohe durch
Rasterkraftmikroskopie ergab eine mittlere Hohe von (10.35 4 0.99) nm mit einer
GauB-formigen Verteilung. Die Abweichung entspricht somit etwa 9.6 %, was mit
Literaturwerten von 8 % fur dhnliche Quantenpunkte iibereinstimmt [KHS04]. Da
fiir optische Untersuchungen ein PCA-Schritt verwendet wurde, ist die Quanten-
punkthohe allerdings kein reprasentatives Maf fir die spektrale Homogenitat der
Quantenpunkte.

4.3.2 Probencharakterisierung und Praparation fiir
spektroskopische Untersuchungen

Aufgrund der hohen Oberflichendichte konnen die spektralen Eigenschaften von
einzelnen positionierten Quantenpunkten mit sehr kleinen periodischen Abstdnden
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nicht ohne weiteres analysiert werden. Deswegen ist ein weiterer Prozessschritt not-
wendig, der einen Grofiteil der positionierten Quantenpunkte entfernt. Dazu werden,
ahnlich wie in Unterabschnitt 3.2.1 beschrieben, durch einen Trockenatzprozess Me-
sen hergestellt. Die Mesen haben eine quadratische Grundfiiche und eine Kanten-
linge von 500 nm, 800 nm und 1000 nm. Sie sind in einem quadratischen Muster
angeordnet, das zur Position der Quantenpunkte ausgerichtet wurde und besitzen
eine Periode von 5 pm. Die Atztiefe betrigt etwa 500 nm, so dass alle umliegenden
Quantenpunkte durch den Atzprozess entfernt werden. Abbildung 4.8a zeigt eine
REM-Aufnahme solcher Mesen.

10 nm

0 nm

Abbildung 4.8: a) REM-Aufnahme von trockengeétzten Mesen zur Vereinzelung
von positionierten Quantenpunkten mit einer Periode von 300 nm. b) Rasterkraft-
mikroskopaufnahme von mit 100 nm GaAs tiberwachsenen, positionierten Quan-
tenpunkten (Periode: 300 nm). ¢) Rasterkraftmikroskopaufnahme des Grenzbe-
reiches zwischen strukturiertem und unstrukturiertem Teil der Probe in Teilbild
b). Die Hohenskala am rechten Bildrand von 0 nm (schwarz) bis 10 nm (weif}) gilt
fiir beide Teilbilder b) und c).

Die Mesen mit der kleinsten Kantenlénge beinhalten nur einen einzelnen Quanten-
punkt fir Quantenpunktperioden von 300 nm und groéfler. Die restlichen Konfigu-
rationen beinhalten mehr als einen Quantenpunkt, was aber aufgrund der spektra-
len Trennung unterschiedlicher Quantenpunkte kein Hindernis fiir die Untersuchung
einzelner Quantenpunkte darstellt. Im Rahmen der Arbeit wurden keine kleineren
Mesen verwendet, da diese aufgrund der geringen Distanz der trockengeatzten Ober-
flache zu den positionierten Quantenpunkten die Emissionseigenschaften der Quan-
tenpunkte stiarker negativ beeinflussen wiirden (sieche Abschnitt 6.1 und [BF02]).

Eine weitere Besonderheit der Proben, die zur Untersuchung der Emissionseigen-
schaften bestimmt sind, ist die 100 nm dicke GaAs-Deckschicht iiber den Quanten-
punkten. Somit sind die Quantenpunkte nicht mehr direkt der Beobachtung mit
einem Mikroskop zuganglich und es ist schwierig, die Giite der Positionierung zu
beurteilen. Allerdings ist in der Literatur bekannt, dass mit GaAs iiberwachsene
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In(Ga)As-Quantenpunkte als kleine Erhebung mit einem Rasterkraftmikroskop auf
der Probenoberfliche nachgewiesen werden konnen [AKBT08, HBW*07]. Die glei-
che Beobachtung konnte im Rahmen dieser Arbeit an iiberwachsenen positionierten
Quantenpunkten mit 300 nm Periode gemacht werden (siehe Abbildung 4.8b und
[HHST11]). Das Bild zeigt die Rasterkraftmikroskopaufnahme der Probenoberfléche
einer solchen Probe. Die iiberwachsenen Quantenpunkte bilden ein Hiigelmuster auf
der Oberfliche mit einer Hohe von etwa 4 nm bis 5 nm. Aufgrund der Wachstums-
kinetik bilden die Hiigel in [011]-Richtung eine fast verschmolzene Kette, wihrend
sie in [011]-Richtung klar getrennt sind [GMRS97]. Abbildung 4.8c zeigt den Rand
des strukturierten Bereiches der gleichen Probe wie in Teilbild b. Das Hiigelmuster
endet mit der Strukturierung und ist somit tatsachlich auf positionierte Quanten-
punkte zurtickzufithren. Die Hiigel in diesem Bereich sind bis zu 10 nm hoch, was auf
grofere Quantenpunkte und ein anderes Uberwachsverhalten zuriickgefiihrt werden
kann. Im Grenzbereich diffundiert InAs wiahrend des Quantenpunktwachstums aus
dem unstrukturierten Bereich in den Locher, so dass sich dort grofiere Quantenpunk-
te bilden konnen, als in der Mitte des strukturierten Bereiches INKA00]. Mit dieser
Methode kann die Positionierung tiberwachsener Quantenpunkte fiir geniigend diin-
ne Deckschichten nachgewiesen werden, was eine gute Kontrollmoglichkeit fiir die
zuverlassige Integration in Bauteile ist.
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5 Optische Eigenschaften von
positionierten Quantenpunkten

Der Einsatz von Quantenpunkten als Lichtemitter in optoelektronischen Bauelemen-
ten stellt hohe Anforderungen an deren optische Eigenschaften. So benétigt man
beispielsweise fiir die Realisierung von Einzelphotonenquellen mit hohen Auskop-
peleffizienzen geeignete Quantenpunkte, die unter anderem eine hohe Emissionsrate
und eine spektrale Resonanz zu der Mode einer Kavitat aufweisen. Daraus folgt,
dass innerhalb und in der Umgebung der Quantenpunkte moglichst wenige nicht-
strahlende Rekombinationszentren zu finden sein sollten. Weiterhin sollte die inho-
mogene Emissionsverbreiterung des Quantenpunktensembles moglichst klein sein,
um die Chance auf spektrale Resonanz bei einer groflen Anzahl von Bauteilen zu
erhohen. Speziell fiir positionierte Quantenpunkte gilt es, die Emissionslinienbreiten
einzelner Quantenpunkte zu reduzieren, da diese durch spektrale Diffusion verbrei-
tert sind (siehe Abschnitt 6.1).

5.1 Versuchsaufbau zur Messung der Photo- und
Elektrolumineszenz von Quantenpunkten

Fiir die grundlegende Untersuchung der Emissionseigenschaften einzelner oder vieler
Quantenpunkte unter optischer oder elektrischer Anregung wurden &dhnliche Ver-
suchsanordnungen verwendet. Abbildung 5.1 zeigt ein auf die wesentlichen Kompo-
nenten reduziertes Schema einer solchen Anordnung. Die Probe kann wahrend der
Messung auf eine Temperatur von ca. 5-20 K gekiihlt werden. Dies erfolgt durch
Kiihlung mit fliissigem Helium (LHe) in einem evakuierten Kryostaten. Raumlich
aufgeloste Messungen konnen mit einem Piezosystem mit einer Genauigkeit von
besser als 100 nm durchgefithrt werden. Es besteht die Moglichkeit, an die Probe
Spannung anzulegen und so z. B. eine elektrische Anregung zu realisieren. Die Mog-
lichkeit zur optischen Anregung besteht tiber einen frequenzverdoppelten Nd:YAG-
Laser (kurz fur Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-Laser), dessen Emis-
sionswellenldnge mit 532 nm oberhalb der Bandliickenenergie von GaAs liegt. Die
Anregungsleistung kann tiber ein Messgeréit bestimmt werden. Der Laserstrahl wird
tiber einen Strahlteiler und eine Linse (Objektiv) zu einem Fokusdurchmesser von
etwa 100 pm (3 pm) auf die Probenoberfliche gelenkt. Wenn nicht anders angege-
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ben, wurde fiir raumlich aufgeldste Untersuchungen ein Objektiv mit einer 50fachen
VergroBerung und einer numerischen Apertur von 0.42 verwendet.

Laser
(532 nm)
Si-CCD
LHe-Kryostat mit
Positioniersystem Monochromator
Strahlteiler 3 Reflexiongitter
A / F f=0.75m
Probe X ' !
inse o. inse
el. Kontakte Objektiv

Abbildung 5.1: Vereinfachtes Schema der in dieser Arbeit verwendeten Ver-
suchsaufbauten zur Untersuchung der optischen Eigenschaften von Quantenpunk-
ten. Darin sind die Aufbauten fiir raumlich aufgeloste Messungen und Ensemble-
Untersuchungen sowie optische und elektrische Anregung zusammengefasst. Na-
here Erlduterungen befinden sich im Fliefitext.

Das von der Probe emittierte Signal wird von der selben Linse aufgefangen und kol-
limiert. Durch den Strahlteiler wird das Signal in Richtung eines Monochromators
mit einer Lange von f = 0.75 m gelenkt. Durch eine Linse wird das Signal auf den
Eintrittsspalt fokussiert. Im Innern des Monochromators befinden sich drei wechsel-
bare Reflexionsgitter mit 300, 1200 und 1800 Strichen/mm, die das Signal spektral
aufweiten. Die Detektion erfolgt mit einer gekiithlten CCD-Kamera (engl. charge
coupled device). Nicht in Abbildung 5.1 dargestellt ist das System zur Beobachtung
der Probenoberfliche, das aus Weifilichtquelle und Kamera besteht. Ebenfalls sind
alle Justagespiegel, Lochblenden und Abschwécher zur Vereinfachung nicht einge-
zeichnet. In den Strahlengang kénnen noch zuséatzlich Komponenten, wie z. B. Pola-
risationsfilter, eingebracht werden, um die optischen Eigenschaften der untersuchten
Quantenpunkte umfangreicher zu erfassen.

5.2 Kontrolle der optischen Eigenschaften des
Quantenpunktensembles

Der energetische Grundzustand eines Exzitons in einem Quantenpunkt wird unter
anderem durch dessen Form und Zusammensetzung bestimmt [CABA99]. Da durch
die selbstorganisierte Herstellung der Quantenpunkte immer Fluktuationen in Form
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und Zusammensetzung auftreten, variiert bei einem Quantenpunktensemble auch
die Lage des energetischen Grundzustandes [PMFF*00]. Die Emissionslinie, die bei
der Rekombination von Ladungstragern in einem einzelnen Quantenpunkt entsteht,
ist aufgrund der Lebensdauer des Zustands gemafl einer Lorentz-Kurve verbreitert.
Die geringste Linienbreite, die in der Literatur geschildert wird, betrigt etwa 2 neV
bei einer Temperatur von 2 K [BF02]. Durch unterschiedliche Prozesse wie z. B.
Dephasierung, Phononenverbreiterung und spektrale Diffusion wird die Emission
zusétzlich verbreitert. Die spektrale Position der Emissionslinien vieler Quanten-
punkte ist statistisch verteilt. Die Emission eines Quantenpunktensembles ist somit
die Summe vieler statistisch verteilter Lorentz-Kurven, was sich als Intensitatsver-
lauf in Form einer Gauf-Kurve zeigt [PL95].
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Abbildung 5.2: Leistungsabhéangige Photolumineszenz eines Ensembles positio-
nierter Quantenpunkte mit einer Periode von 300 nm. a) Normierte Spektren,
die mit unterschiedlicher Anregungsleistung aufgenommen wurden. Die Spektren
wurden vertikal versetzt aufgetragen. b) Doppeltlogarithmische Auftragung des
Intensitétsverlaufes (Oben), der Anderung der Wellenlinge (Mitte) und der Zu-
nahme der Halbwertsbreite (Unten).

Abbildung 5.2a zeigt die Emission eines Ensembles positionierter Quantenpunkte
mit einer Periode von 300 nm, deren morphologische Eigenschaften in Abschnitt 4.3
beschrieben wurden. Fiir die einzelnen Spektren wurde die Anregungsleistung des
Lasers von 0.05 pW schrittweise zu 613 pW erhoht. Jedes der Spektren lasst sich
gut durch eine Gaul-Kurve anpassen, welche die statistische Fluktuation der Quan-
tenpunktabmessungen widerspiegelt. Die Spektren wurden normiert und vertikal
versetzt, damit eine iibersichtliche Darstellung moglich ist.

In Abbildung 5.2b sind die Tendenzen der charakteristischen Gréflen der Emissi-
on abgebildet. Die integrierte Intensitat I (oberstes Teilbild, doppeltlogarithmische
Auftragung) steigt mit der Anregungsleistung P annéhernd linear an (I oc P1%6).
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Daraus kann geschlossen werden, dass die Quantenpunktemission hauptséchlich auf
exzitonische Rekombination zuriickzufithren ist, deren Intensitatsanstieg in der Li-
teratur ebenfalls mit einem linearen Verlauf beschrieben wird [BAB*94]. Weiterhin
scheint der Anteil der nicht-strahlenden Rekombination gering zu sein. Bei den hier
untersuchten Anregungsleistungen tritt keine Séttigung der Emission ein. Hohere
Anregungsleistungen konnten am vorhandenen Versuchsaufbau nicht erzielt werden,
da der verwendete, fiir maximales Signal optimierte, Strahlteiler nur ca. 0.1 % des
Laserlichtes auf die Probe leiten kann. Die zentrale Wellenlange (mittleres Teilbild)
sinkt mit steigender Leistung, da hoherenergetische Uberginge (z. B. Rekombinatio-
nen von Exzitonen der sogenannten p-Schale) zu der Ensemble-Emission beitragen
[GLS'96]. Die Halbwertsbreite nimmt aus diesem Grund von (15.71 £ 0.35) meV
bis zu (30.57 £ 0.02) meV zu, wobei der Intensitatsverlauf im Spektrum fiir hohe
Anregungsleistungen durch mehrere Gaufl-Kurven angendhert werden koénnte. Im
Folgenden werden zwei Verfahren diskutiert, mit denen die Eigenschaften der Emis-
sion des Quantenpunktensembles beeinflusst werden konnen.

5.2.1 In-Situ thermisches Ausheilen der Quantenpunkte

Die energetische Lage der Quantenpunktemission wird mafigeblich durch die Hohe
der Quantenpunkte bestimmt. In Unterabschnitt 4.1.3 wurde das PCA-Verfahren
vorgestellt, mit dem die Hohe der Quantenpunkte und deren Materialzusammenset-
zung beeinflusst werden kann. Dabei spielen vor allem die Dicke der GaAs-Schicht
vor dem Ausheilen und die Substrattemperaturen wahrend dem Quantenpunkt-
wachstum und dem Ausheilen eine Rolle. Hier sollen nun die optischen Eigenschaften
von Quantenpunkten mit unterschiedlichen GaAs-Dicken untersucht werden. Die
Photolumineszenz von Quantenpunkten mit einer Periode von 200 nm bei tiefen
Temperaturen ist in Abbildung 5.3 gezeigt. Die Quantenpunkte wurden bei einer
Substrattemperatur von 520 °C gewachsen und die PCA-Dicke wurde variiert (Teil-
bild a: 3 nm; Teilbild b: 3.5 nm). Fiir die Aufnahme der Spektren wurde das Signal
bei einer Anregungsleistung von P = 1.3 pW bzw. P = 8.6 W eine Sekunde inte-
griert. Zur Anregung wurde ein Laser mit einer Wellenlénge von 532 nm und einem
Fokusdurchmesser auf der Probenoberfliche von ca. 4 pm verwendet. Die Anzahl
der durch den Laser angeregten Quantenpunkte betragt etwa 300. Somit wird auch
naherungsweise die Emission der gleichen Anzahl von Quantenpunkten mit dem Ob-
jektiv eingesammelt, wodurch eine statistisch gemittelte Emission detektiert wird.

Die Messdaten lassen sich wie erwartet sehr gut durch eine Gauf-Kurve nahern.
Diese Verteilung der Emission entspricht ndherungsweise der statistischen Grofien-
fluktuation der Quantenpunkte [BWPKO04]. Die mittlere Emissionswellenlénge ist
fir die geringere PCA-Dicke von 3 nm mit 1.3432 eV erwartungsgemaf hoher als
der Mittelwert 1.3323 eV fir die groBere PCA-Dicke von 3.5 nm. Der geringe Tem-
peraturunterschied zwischen den beiden Messungen fiihrt in diesem Temperaturbe-
reich zu keiner signifikanten Verschiebung der Emissionswellenldnge. Zusétzlich ist
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Abbildung 5.3: Photolumineszenz bei Tieftemperatur von positionierten Quan-
tenpunkten, die mit unterschiedlichen Parametern fiir das PCA-Verfahren be-
handelt wurden. Die Messdaten sind schwarze Kreise, die mit einer Gau3-Kurve
angenahert wurden. Die mittlere Emissionsenergie E und die Halbwertsbreite AE
wurden anhand der GauB-Kurve bestimmt. a) PCA-Dicke 3 nm b) PCA-Dicke
3.5 nm.

jeweils die Halbwertsbreite der Gau-Kurve angegeben, die ein Maf} fiir die spek-
trale Homogenitat der Quantenpunkte darstellt. Die spektrale Verbreiterung der
Quantenpunkte mit 3 nm PCA-Dicke betrdgt 17.7 meV und ist vergleichbar mit den
Bestwerten ahnlich hergestellter selbstorganisierter InAs-Quantenpunkte. Schmidt
et al. berichten von 16 meV [SKNT02], Mi et al. von 10.6 meV [MB05] und Yang et
al. von 11 meV nach schnellem thermischen Ausheilen [YTAT07]. Durch die Varia-
tion der Quantenpunktperiode kann die Halbwertsbreite weiter optimiert werden,
was im nachsten Abschnitt diskutiert wird.

5.2.2 Zusammenhang zwischen Quantenpunktperiode und
Photolumineszenzeigenschaften

Wie in Abschnitt 4.3 gezeigt wurde, hat die Periode von positionierten Quanten-
punkten einen Einfluss auf deren morphologische Eigenschaften. Somit ist zu erwar-
ten, dass die optischen Eigenschaften ebenfalls Variationen mit der Quantenpunkt-
periode zeigen. Abbildung 5.4 zeigt Emissionsspektren von sechs unterschiedlichen
Quantenpunktkonfigurationen. Alle Quantenpunkte wurden mit dem gestapelten
Schema bei einer Substrattemperatur von 520 °C und einer PCA-Dicke von 3 nm
hergestellt. Die Periode der Quantenpunkte wurde variiert und betragt 200 nm (a
und b), 300 nm (c und d) und 350 nm (e und f). Die Dosis fiir die Herstellung der Na-
nolocher wurde variiert von 19250 #C/em? in Teilbild a, 19950 #C/cm? in den Teilbildern
b bis d und 21000 #C/cm? in den Teilbildern e bis f. Alle Spektren wurden bei einer
Probentemperatur von etwa 12 K und einer Anregungsleistung von etwa 2.6 ptW
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aufgenommen. Die Integrationszeit betrégt jeweils eine Sekunde. Der Durchmesser
des Laserfokus auf der Probenoberfliche betragt etwa 4 pm, so dass die Anzahl der
angeregten Quantenpunkte mit grofler werdender Periode sinkt. So werden fiir eine
Quantenpunktperiode von 200 nm (300 nm, 350 nm) etwa 314 (134, 103) Quan-
tenpunkte angeregt. Dies spiegelt sich in der Intensitidt des Quantenpunktsignals
wider, die ebenfalls mit wachsender Periode sinkt. Der Trend wird allerdings nicht
quantitativ abgebildet, da die Anregungsleistung nicht im Sattigungsbereich der
Quantenpunkte liegt. Somit stehen nicht geniigend Ladungstrager zur Verfiigung,
damit die Emission aus allen Quantenpunkten stattfindet.

Im Spektrum sind aufgrund der niedrigen Anzahl der angeregten Quantenpunkte
deutlich die Signaturen einzelner intensiv leuchtender Quantenpunkte sichtbar, die
sich als schmale Linien von den angendherten Gauf-Kurven abheben. Die Auswer-
tung der GauB3-Kurven ergibt eine mittlere Emissionsenergie des Ensembles, sowie
deren Halbwertsbreite. In Abbildung 5.5 ist die Abhédngigkeit dieser Werte von der
Quantenpunktperiode und der Belichtungsdosis gezeigt. Es zeigt sich, dass die Ten-
denzen der optischen Eigenschaften den morphologischen Trends aus Abschnitt 4.3
folgen. Die Hohe der Quantenpunkte wurde durch das PCA-Verfahren auf etwa 3 nm
fiir alle Perioden und Dosiswerte definiert. Die aus dem PCA-Verfahren resultie-
rende Streuung der Emissionswellenldange sollte also fiir alle Quantenpunkte gleich
sein. Vergleicht man nun die in Unterabschnitt 4.3.1 diskutierte laterale Ausdeh-
nung der Quantenpunkte vor dem Uberwachsen und deren Streuung (letzte Spalte
in Tabelle 4.1), so findet man einen direkten Zusammenhang. Je kleiner die Quanten-
punktperiode, desto niedriger ist die laterale Ausdehnung, was sich in einer hoheren
Emissionsenergie zeigt [BHAT97]. Die Standardabweichung der lateralen Ausdeh-
nung sinkt von einer Periode von 200 nm zu gréfleren Perioden ab, was sich auch
in der Halbwertsbreite der Emission niederschlagt. Somit konnte der erwartete Zu-
sammenhang zwischen morphologischen und optischen Eigenschaften nachgewiesen
werden.

Im Rahmen dieser Arbeit konnte ein Bestwert fiir die inhomogene Verbreiterung von
positionierten In(Ga)As-Quantenpunkten auf strukturiertem (100)-GaAs-Substrat
gezeigt werden. Dieser Wert betragt 14.4 meV und wurde fiir positionierte Quan-
tenpunkte mit einer Periode von 300 nm erreicht (siehe Abbildung 5.4c). Vergleicht
man diesen Wert mit Ergebnissen in der Literatur so ist er deutlich niedriger, wobei
die Herstellungsparameter je nach Arbeitsgruppe variieren. Atkinson et al. erreichen
40 meV inhomogene Verbreiterung mit einer 10 pm Quantenpunktperiode (ungesta-
pelt) [ASBROS|. Verma et al. erreichen 24 meV fiir eine Quantenpunktperiode von
100 nm bei 77 K fiir ungestapeltes Wachstum mit MOCVD [VCO08]. Kiravittaya et al.
erreichen eine Linienbreite von 20.4 meV fiir 11-fach gestapelte Quantenpunkte mit
einer Periode von 210 nm [KRS06]. Die Messdaten in dieser Veroffentlichung werden
allerdings mit drei GauB-Kurven angepasst, was einen Wert von 14.9 meV ergibt.
Im Vergleich zur Literatur sind die hier gezeigten Quantenpunkte am besten fiir
die Integration in Bauteile geeignet, da gleichzeitig die hochste spektrale Homoge-
nitdt und eine exzellente Positioniergenauigkeit erzielt werden konnten. Auflerdem
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Abbildung 5.4: Emission von positionierten Quantenpunkten mit unterschiedli-
chen Perioden. Die Messpunkte sind schwarze Kreise, an die eine rot gezeichnete
GauB3-Kurve angepasst wurde. Die Messparameter sind fiir jedes Bild im Graphen
angegeben.
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Abbildung 5.5: Mittlere Emissionsenergien (a) und Halbwertsbreiten (b) von
Quantenpunkten in Abhéangigkeit der Periode und der Belichtungsdosis. Die Da-
ten wurden durch Auswertung der Gaufl-Kurven in Abbildung 5.4 gewonnen.

sind die Emissionsspektren im Vergleich zu mehrfach gestapelten Quantenpunkt-
schichten leicht interpretierbar, da nur ein einzelner Quantenpunkt vertikal tiber
dem Nukleationszentrum liegt. Im Rahmen kiinftiger Arbeiten kann die Quanten-
punktperiode erhoht werden, so dass beispielsweise auch eine Integration einzelner
Quantenpunkte in Mikroresonatoren moglich ist.

5.3 Optische Eigenschaften einzelner positionierter
Quantenpunkte

Die Verwendung von einzelnen Quantenpunkten zur Herstellung von Bauteilen, wie
Quellen verschrankter Photonen [ALPT06], stellt bestimmte Anforderungen an die
optischen Eigenschaften der Quantenpunkte. Dazu zédhlen zunachst die Intensitét
des vom Quantenpunkt emittierten Lichtes und die spektrale Breite einzelner Emis-
sionslinien. Fir Einzelphotonenquellen ist es wiinschenswert, dass die Emissionsli-
nie des Exzitons isoliert von anderen Linien ist, damit Mehr-Photonen-Ereignisse
zuverléssig spektral gefiltert werden konnen. Zur Realisierung einer Quelle fiir ver-
schrankte Photonenpaare kann es - je nach verwendetem Resonatorsystem - wichtig
sein, die energetische Aufspaltung zwischen Exziton und Biexziton zu minimieren.
So koénnen beide Emissionslinien iiber die spektral schmale Resonatormode ausge-
koppelt werden und eine hohe Bauteileffizienz erreicht werden. Bei breitbandigen
Quellen fiir einzelne Photonen [CBM*10] oder photonischen Molekiilen in Form von
zwei Resonatoren mit auf die Exziton- und Biexzitonenergien angepassten Resonan-
zen [DSBT10] ist dies nicht notwendig. In diesem Abschnitt soll nun die Emission
einzelner positionierter Quantenpunkte untersucht werden und im Hinblick auf die
Integration in Quellen fiir die Quantenkryptographie beurteilt werden.
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Abbildung 5.6: Raumlich aufgeloste Photolumineszenz von Quantenpunkten mit
einer 10 pm Periode. a) Quantenpunktemission entlang einer Linie. Die Spektren
wurden im Abstand von 1 pm aufgenommen. Das Intensitdtsmaximum ist jeweils
rot markiert. b) Zweidimensionale Kartierung der integrierten Intensitat im Spek-
tralbereich 883 nm bis 970 nm. Die Intensitatsskala ist logarithmisch dargestellt
und am rechten Bildrand aufgeschliisselt.

Bevor die Photolumineszenz einzelner Quantenpunkte untersucht wird, kann die
Giite der Positionierung beurteilt werden, indem der rdaumliche Intensitéatsverlauf auf
der Probe gemessen wird. Abbildung 5.6 zeigt zwei giangige Verfahren zur Abbildung
des rdumlichen Emissionsverlaufes. In Abbildung 5.6a wurden Spektren mit 1 pm
Abstand entlang einer Linie auf der Probe aufgenommen. Die Spektren sind zur
iibersichtlichen Darstellung vertikal versetzt aufgetragen. Die Messung fand bei etwa
12 K statt. Die Anregungsleistung wurde so angepasst, dass jeder Quantenpunkt mit
mehreren Emissionslinien sichtbar ist. Es ist die Emission von vier Quantenpunkten
zu sehen, deren Intensitdtsmaxima jeweils 10 pm entfernt sind, was eindeutig mit
der Lochperiode von 10 pm korreliert ist. Teilweise sind mehrere Linien mit einem
Abstand von ca. 30 nm in einem Spektrum sichtbar. Dies konnte auf die Besetzung
eines Loches mit zwei Quantenpunkten unterschiedlicher Grofle zurtickzufithren sein.
In dieser Darstellung ist die vollstdndige spektrale Information enthalten.

Ein groflerer Probenbereich kann mit Hilfe einer zweidimensionalen Karte unter-
sucht werden. Abbildung 5.6b zeigt die Emission aus einem etwa 39 pm x 39 pm
groflen Bereich auf der Probe. Dazu wurden 1600 Spektren in einem 1 pm Ras-
ter aufgenommen. Die Intensitit des aufgenommenen Spektralbereichs wurde von
883 nm bis 970 nm integriert und farblich codiert aufgetragen. In dieser Darstellung
geht somit die spektrale Information verloren. Die Intensitédtsskala wurde logarith-
misch gewdhlt, um die Sichtbarkeit zu erhéhen. Es sind 12 Intensitatsmaxima zu
sehen, die bei Betrachtung der einzelnen Spektren eindeutig auf die Emission aus
Quantenpunkten zuriickzuftihren sind. Diese Quantenpunktemission ist annahernd
periodisch auf einem quadratischen Gitter mit einer Periode von 10 pm angeordnet.
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Durch die enorme Dauer der Messung ist ein leichter Versatz der Daten aufgrund von
Instabilitdten in der Versuchsanordnung festzustellen. Trotzdem kann durch diese
Messung zweifelsfrei bestatigt werden, dass die Quantenpunkte positioniert sind und
zwischen den Quantenpunkten keine Emission im Bereich von 883 nm bis 970 nm
stattfindet. Diese hier gezeigte Positionierung von optisch aktiven Quantenpunkten
wird zur Integration in photonische Kristallresonatoren und elektrisch betriebene
Einzelphotonenquellen ausgenutzt, wie in Kapitel 8 beschrieben wird.

5.3.1 Analyse des Linienspektrums einzelner positionierter
Quantenpunkte

Das Emissionsspektrum eines einzelnen, idealisierten Quantenpunkts besteht aus
diskreten Linien, wie in Abschnitt 2.1 erlautert wird. Zur Analyse der optischen Ei-
genschaften eines einzelnen Quantenpunktes wurden Messungen durchgefiihrt, die
in Abbildung 5.7a dargestellt sind. Die Quantenpunkte wurden auf die im vorange-
gangenen Abschnitt beschriebene Weise hergestellt. Die Periode der Quantenpunkte
betragt 10 pm, so dass die Emissionssignale raumlich deutlich getrennt sind. Die
Quantenpunkte wurden optisch mit einer Leistung von 28 nW angeregt. Es wurde
ein Gitter mit 300 Strichen pro cm verwendet, das zwar keine hohe Auflosung bie-
tet, aber einen groflen Spektralbereich sichtbar macht. Bei dieser Anregungsleistung
zeigt jeder Quantenpunkt mehrere Emissionslinien in einem Bereich von ca. 920 nm
bis 945 nm. Die Intensitdt und die spektrale Breite (siche Kapitel 6) dieser Lini-
en ist unterschiedlich, wobei in jedem Spektrum eine Linie dominiert. Diese Linien
stammen aus der Rekombination von (un-)geladenen Exzitonen und Biexzitonen
[FAL*01, AHKO3]. Zusatzlich besteht die Moglichkeit, dass mehr als ein Quanten-
punkt pro Nukleationszentrum entsteht, so dass die Komplexitiat des Spektrums
zusatzlich gesteigert wird. Die genaue Zuordnung dieser Linien kann experimen-
tell aufwéandig sein und erfolgt z. B. durch Beurteilung des Leistungsverhalten, der
Polarisation der Emission oder durch Korrelationsmessungen [BMP106, KTY"08].

In Abbildung 5.7b ist das polarisationsaufgeloste Emissionsspektrum eines einzel-
nen Quantenpunktes zu sehen. Dabei wurde das Signal mit einem Linearpolarisator
in Winkeln von 0° (H) und 90° (V) gefiltert. Die Intensitét wurde jeweils normiert,
um die Vergleichbarkeit der Spektren zu erhéhen. Beide abgebildeten Spektren sind
hochaufgelost (Gitter: 1800 Striche/mm) und besitzen Emissionslinien X; bis Xg,
deren exakte energetische Position fiir manche Linien mit dem Drehwinkel variiert.
Dies folgt aus der Feinstrukturaufspaltung bestimmter Linien [KBZGT08]. So zeigt
die Rekombination des Biexzitons und des Exzitons eine energetisch gegenldufige
Feinstrukturaufspaltung [KBW*99]. Im Spektrum konnte die Biexziton-Exziton-
Kaskade also den Ubergingen bei ca. 925.8 nm (X;) und 928 nm (X,) zugeord-
net werden. Die restlichen Linien zeigen eine verschwindende Feinstrukturaufspal-
tung, was auf eine Rekombination aus geladenen (Bi-)Exzitonzustdnden hindeutet
[FSBT08]. Die weitere Zuordnung kann durch das Leistungsverhalten der Emissi-
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Abbildung 5.7: a) Emission einzelner Quantenpunkte auf einer Periode von 10 pm.
Die Spektren stammen von acht verschiedenen Quantenpunkten und wurden zur
tibersichtlichen Darstellung vertikal versetzt abgebildet. b) Polarisationsaufgeloste
Emission eines positionierten Quantenpunktes. Die Intensitat wurde normiert und
ein Spektrum zur iibersichtlichen Darstellung vertikal versetzt abgebildet.

onslinien erfolgen, wie im nachsten Abschnitt gezeigt wird. Die genaue Diskussion
der Feinstrukturaufspaltung findet sich in Kapitel 7.

5.3.2 Leistungsverhalten der Emissionslinien

In diesem Abschnitt soll das Leistungsverhalten der Quantenpunktemission un-
tersucht werden. Dabei wird die Probe mit unterschiedlicher Laserintensitit be-
strahlt, so dass eine variable Ladungstriagerdichte in der Probe erzeugt wird. Mit
steigender Anregungsleistung rekombinieren auch Ladungstriger aus hoheren Zu-
standen, so dass im Spektrum hoher- und niederenergetische Linien sichtbar werden
[LMP*98, DGE98]. Abbildung 5.8a zeigt die Emission aus positionierten Quanten-
punkten (300 nm Periode) in einer 500 nm groflen Mesa bei unterschiedlichen Leis-
tungen. Bei niedriger Anregungsleistung sind zwei Emissionssignale sichtbar. Wird
die Anregungsleistung erhoht, steigt die Intensitat der Linien unterschiedlich stark
an. Daraus kann die Schlussfolgerung gezogen werden, dass die intensive Emission
von einem positionierten Quantenpunkt stammt, der nicht exakt im Zentrum der
Mesa lokalisiert ist. Dadurch kann die Mesa sehr nahe am Rand noch einen weite-
ren Quantenpunkt beinhalten, dessen Emission aufgrund der nahen, trockengeétzten
Oberflache allerdings deutlich verbreitert und weniger intensiv ist [WBWR™04]. Die
Emission dieses Quantenpunktes kann fiir Experimente durch geeignete Filter oder
einen Monochromator unterdriickt werden.

An die Emissionslinien X und XX des zentralen, positionierten Quantenpunktes wur-
den Lorentz-Kurven angepasst und so der Intensititsverlauf und die Entwicklung
der Halbwertsbreite quantitativ untersucht. Die Ergebnisse sind in Abbildung 5.8b
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Abbildung 5.8: Photolumineszenz eines einzelnen Quantenpunktes auf einer Peri-
ode von 300 nm bei unterschiedlichen Anregungsleistungen. a) Darstellung der ver-
tikal verschobenen Spektren. Es wurden zwei Emissionslinien mit Lorentz-Kurven
angepasst und als X und XX bezeichnet. b) Doppeltlogarithmische Darstellung
der Abhéngigkeit der integrierten Intensitét (volle Symbole, linke y-Achse) und
Halbwertsbreite (offene Symbole, rechte y-Achse) von der Anregungsleistung, wo-
bei die Werte der Anpassung der Lorentz-Kurven aus Teilbild a verwendet wurden.
Die Linien zeigen Ausgleichsgeraden fiir den Intensitétsverlauf.

dargestellt. Die integrierte Intensitat I der Linie X (schwarze, volle Quadrate; lin-
ke y-Achse) steigt gemafl I oc P97 anndhernd linear mit der Anregungsleistung
an. Dieses Verhalten wird in der Literatur der Rekombination eines ungeladenen
Exzitons zugeordnet [FALT01]. Die integrierte Intensitat I der Linie XX (rote, vol-
le Kreise; linke y-Achse) steigt geméd I o« P97 anndhernd quadratisch, was in
der Literatur als Rekombination eines Biexzitons gedeutet wird [TSST01]. Auch bei
leichten Abweichungen vom idealisierten Verlauf sollte die Intensitit des Biexzi-
tons quadratisch zum Verlauf der Intensitdt des Exzitons sein [AZZ105], was hier
ebenfalls gut erfillt ist. Die Linienbreite von X (schwarze, offene Quadrate; rechte
y-Achse) und XX (rote, offene Kreise; rechte y-Achse) verdndert sich je nach An-
regungsleistung leicht, da unterschiedliche Ladungstréagerdichten in der Umgebung
des Quantenpunktes vorliegen. Fiir diesen Quantenpunkt konnte eine minimale Li-
nienbreite von (45.5 4+ 1.4) peV bei 849 nW erzielt werden. Eine noch geringere
Linienbreite konnte fiir Mesen mit einer Kantenldnge von 800 nm erzielt werden,
was in Unterabschnitt 5.3.3 und Kapitel 6 diskutiert wird.

5.3.3 Linienbreite und spektrale Diffusion

Die spektrale Linienbreite der Rekombination von Ladungstragern in einem Quan-
tenpunkt ist eine wichtige Kenngrofle fiir die Verwendbarkeit in Bauelementen, da
sie Riickschliisse auf die optische Qualitdt des Quantenpunktes und seiner Umge-
bung zulédsst. Es existieren unterschiedliche Mechanismen, die eine Verbreiterung
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der Emissionslinie bewirken. Ein fundamentales Limit ist die Lebensdauer des Zu-
standes, aus dem die Rekombination stattfindet. Daraus ergibt sich die natiirliche
Linienbreite, die fiir selbstorganisierte In(Ga)As Quantenpunkte typischerweise im
Bereich um 2 peV liegt [BF02]. Weiterhin wird der Ubergang von einer Wechsel-
wirkung mit akustischen Phononen (dominant bei niedrigen Temperaturen) und
optischen Phononen (dominant bei héheren Temperaturen) beeinflusst. Die Lini-
enbreite steigt mit zunehmender Temperatur von weniger als 2 peV bei 2 K auf
mehr als 5 meV bei Raumtemperatur [BF02]. Auch die rdumliche Néhe von fluktu-
ierenden Uberschussladungstrigern [TRST00] fithrt zu einer Verbreiterung aufgrund
elektrischer Felder im Quantenpunkt (spektrale Diffusion, siche Abschnitt 6.1). Sol-
che Uberschussladungstriger kénnen an Oberflichen, gedtzten Grenzflichen oder
elektronischen Potentialsenken (z. B. in der Benetzungsschicht zwischen Quanten-
punkten) gebunden sein. Fiir positionierte Quantenpunkte muss mit Atzverfahren
ein Nukleationszentrum geschaffen werden, dass in der Nahe der Quantenpunkte
liegt. Somit spielt vor allem letzterer Effekt eine entscheidende Rolle fiir die Ver-
breiterung der Emissionslinien.
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Abbildung 5.9: Photolumineszenz einzelner positionierter Quantenpunkte mit ei-
ner Periode von 2 pm (a) und 300 nm (b).

In dieser Arbeit wurde die Herstellung positionierter Quantenpunkte auf kleinen Pe-
rioden (siche Abschnitt 4.3) und grofien Perioden (siche Abschnitt 4.2) optimiert.
In Abbildung 5.9 sind zwei ausgewéhlte Spektren von positionierten Quantenpunk-
ten mit einer Periode von 2 pm (a) und 300 nm (b) gezeigt. Die Anregungsleistung
des Lasers mit einer Wellenlange von 532 nm wurde so niedrig gewahlt, dass nur
jeweils eine Linie im Spektrum dominierte. An diese Linien wurde je eine Lorentz-
Kurve angepasst und die Halbwertsbreite bestimmt. Die Quantenpunkte mit einer
Periode von 300 nm zeigen einen Bestwert von 38 peV. Fir eine Periode von 2 pm
wurde ein Bestwert von 25 peV erzielt, der wihrend der Entstehung der Arbeit die
bisherigen Rekordwerte von 80 peV [SSJFT11] bzw. 63 peV [FNIT11] deutlich unter-
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bieten konnte. Auflerdem ist dieser Bestwert vergleichbar mit der Linienbreite von
selbstorganisierten Quantenpunkten unter dhnlichen spektroskopischen Bedingun-
gen [BF02, BOS*02]. Die Optimierung der Linienbreite ist ein zentraler Bestandteil
dieser Arbeit und wird deswegen in Kapitel 6 gesondert und ausfiihrlich diskutiert.
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6 Strategien zur Reduzierung der
Linienbreite einzelner positionierter
Quantenpunkte

Die Linienbreite der Emission positionierter Quantenpunkte ist ein wichtiges Maf
fiir ihre optische Qualitat. Sollen beispielsweise Mikrosédulenresonatoren oder pho-
tonische Kristallresonatoren hergestellt werden, die im Bereich der starken Licht-
Materie-Kopplung arbeiten, so liegt die typische Vakuum-Rabi-Aufspaltung im Be-
reich von etwa 100 peV [RSLT04, HBWT07, LGD"12]. Die hochste gemessene Auf-
spaltung in photonischen Kristallresonatoren betragt 226 peV [OONT11] und wird
nur noch durch die Aufspaltung von 400 peV in Mikroscheibenresonatoren tiber-
troffen [PSM™05]. Damit diese Aufspaltung im Spektrum deutlich sichtbar wird, ist
es notwendig, dass die Linienbreite des Quantenpunktes nicht wesentlich grofler ist
als die Vakuum-Rabi-Aufspaltung. Mit Hilfe von stark gekoppelten Quantenpunkt-
Mikroresonatorsystemen ist beispielsweise die Realisierung von sog. “Quantenrepea-
tern” moglich, also Bauteilen, die zur Signaliibertragung in der Quantenkryptogra-
phie dienen [LvLN106, EFF*07, OFV09, BDCZ98, HMRO0S].

Auch Studien zur Feinstrukturaufspaltung (typischerweise im Bereich von 0 peV
bis 100 peV [BOST02]) konnen wesentlich einfacher durchgefiihrt werden, wenn die
Linienbreite in der gleichen Groflenordnung wie die Feinstrukturaufspaltung liegt.
Ein dritter wesentlicher Aspekt fiir die Optimierung der Linienbreite ist die Tat-
sache, dass der Verbreiterungsmechanismus der spektralen Diffusion eine zeitliche
Verschiebung der Emissionsenergie bewirkt. Soll eine Quantenpunktlinie iiber lan-
gere Zeit exakt in Resonanz mit der Resonatormode eines Bauteils sein, ist eine
geringe spektrale Diffusion notwendig [SFVT02].

Die Optimierung der Linienbreite von positionierten InAs-Quantenpunkten auf
(100)-GaAs-Substrat ist Gegenstand vieler Arbeiten [HHS*11, SHS*T09, SSJF*11,
AKBT08, HHH*"11] und auch ein Kernpunkt dieser Arbeit. Auch in dhnlichen Sys-
temen mit positionierten Quantenpunkten wird die Linienbreite untersucht und op-
timiert [KBZG106, KPW*04, GFLG"11]. Ohne spezielle Behandlung der Probe
zur Verbesserung der Auskoppeleffizienz der Quantenpunktemission wurden dabei
Linienbreiten von etwa 100 peV erreicht [CGD™11, KBZGT06, FGM*09]. In dieser
Arbeit wurden umfangreiche Studien zur spektralen Diffusion und der Abhéngigkeit
der Linienbreite von unterschiedlichen Prozess- und Wachstumsparametern in po-
sitionierten InAs-Quantenpunkten erstellt. Die Linienbreite wurde dabei durch die
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Anpassung einer Lorentz-Kurve an das Spektrum bestimmt. In manchen Féllen war
die Linienform leicht asymmetrisch, so dass vor allem an der Basis der Linie einige
Punkte aulerhalb der Lorentz-Kurve liegen. Diese Abweichung ist entweder durch
spektrale Diffusion oder durch die Verbreiterung mit akustischen Phononen begriin-
det [BKMMO1] und kénnte durch sehr tiefe Temperaturen um 2 K unterdriickt
werden [BF02]. Einige Linien wiirden sich eventuell durch GauB- oder Voigt-Kurven
exakter anpassen lassen. Da es hier aber um statistische Auswertungen geht, wur-
den alle Spektren mit Lorentz-Kurven angepasst. Der sich dadurch moéglicherweise
ergebende Fehler liegt im Bereich weniger peV und mindert nicht die Aussagekraft
der hier erzielten Ergebnisse.

6.1 Ursachen der spektralen Diffusion

In diesem Abschnitt soll ein einfaches Bild der spektralen Diffusion [RGO00] ge-
zeigt werden, da dieser Mechanismus einen grofien Teil zur Verbreiterung der Li-
nien positionierter Quantenpunkte beitragt. Abbildung 6.1a zeigt eine vereinfach-
te Schemazeichnung eines positionierten Quantenpunktes (rot) in einer gedtzten
Mesa. Der Quantenpunkt wurde wihrend des Wachstums mit GaAs einer Dicke
¢ iiberwachsen, hat einen Abstand a zum gedtzten Nanoloch und einen Abstand
b zur gedtzten Seitenwand der Mesa. An gedtzten Grenzflichen oder Oberflichen
konnen Kristallfehler und Rekonstruktionen entstehen, die Potentialsenken fir La-
dungstrager darstellen [UMT*01, MAG104]. Je nach Art des Kristalldefektes be-
tragt die Dauer der Bindung des Ladungstriagers zwischen wenigen Nanosekunden
[ODAT99, BFCT06] und einigen Sekunden [TRST00, SWB*00]. In einer mogli-
chen Benetzungsschicht (rot) kann ebenfalls ein fluktuierender Ladungstrégerhin-
tergrund vorhanden sein [UNL99]. Die moglichen Plitze fiir solche Ladungstrager
werden in dieser Arbeit als “Storstelle” bezeichnet. Diese Ladungstriger kénnen
iiber die Coulomb-Wechselwirkung die Rekombinationsenergie der Ladungstrager
im Quantenpunkt beeinflussen [UMT*01, EB97]. In einem vereinfachten Bild (sie-
he Abbildung 6.1b) kann angenommen werden, dass sich die Lage der Energienive-
aus im Quantenpunkt verschiebt und die Emissionsenergie des Ubergangs verringert
(oder vergroflert) wird. Die typische Lebensdauer eines Zustandes im Quantenpunkt
liegt in der GroBlenordnung von Nanosekunden, die typische Integrationszeit fiir ein
Spektrum im Bereich einer Sekunde. Somit kann die Emissionsenergie wéahrend der
Dauer der Integration haufig verschoben werden, was sich in einer verbreiterten Linie
im integrierten Spektrum &uflert.

Bei Betrachtung dieses einfachen Bildes wird schnell klar, dass es drei grundlegende
Strategien gibt, um die Auswirkungen der spektralen Diffusion auf die Emission posi-
tionierter Quantenpunkte abzumildern. Erstens sollte der Abstand zwischen einem
optisch aktivem Quantenpunkt und den moglichen Storstellen vergrofiert werden
[WBWR™04]. Besonders die Abstiande a und b zu den geétzten Grenzflachen sollten
dabei erh6ht werden (siehe Abschnitt 6.2). Die ndchste Moglichkeit ist die Redu-
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Abbildung 6.1: a) Schematische Darstellung eines positionierten Quantenpunktes
in einer Mesa mit den Abstédnden zu Grenzflichen a, b und c. b) Schematische
Darstellung des Bandkantenverlaufes eines Quantenpunktes mit einer unbesetzten
bzw. besetzten Storstelle in unmittelbarer Néhe.

zierung der Storstellen, z. B. durch Optimierung des Wachstums oder des Herstel-
lungsprozesses der Nukleationszentren (siche Abschnitt 6.3). Die dritte Méglichkeit
ist das Vorhandensein der Storstellen in Kauf zu nehmen, aber zu verhindern, dass
diese mit Ladungstrigern besetzt werden. Dazu kann beispielsweise die Anregungs-
leistung reduziert werden [ENBO6|, was aber gleichzeitig eine verringerte Intensitét
der Quantenpunktemission bewirkt. Eine andere Mdoglichkeit ist die resonante An-
regung von Ladungstragern in die Energieniveaus des Quantenpunktes, wodurch
eine Besetzung von energetisch hoher gelegenen Storstellen unterdriickt wird (siehe

Abschnitt 6.4).

6.2 Erhohung des Abstandes zwischen geatzter
Grenzflaiche und Quantenpunkten

In diesem Abschnitt wird die Erhéhung des Abstandes zwischen dem Quantenpunkt
und potentiellen Storstellen als Moglichkeit zur Verringerung der spektralen Diffu-
sion diskutiert. Dazu existieren bereits Vorarbeiten von anderen Forschergruppen
[SSJET11, KSRT06, AKBT08]. Im Rahmen dieser Arbeit konnten die daraus ge-
wonnenen Erkenntnisse genutzt und die Linienbreite weiter optimiert werden.
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6.2.1 Stapelung der Quantenpunkte

Die Grenzflaiche mit potentiellen Storstellen, die positionierten Quantenpunkten am
néachsten liegt, sind die gedtzten Nanolocher, die als Nukleationszentren fungier-
ten. Die einfachste Moglichkeit den Abstand positionierter Quantenpunkte zu dieser
Grenzflache zu erhohen, wiirde in der Vergroflerung der auf die Locher abgeschiede-
nen GaAs-Schicht bestehen. Fiir Lochtiefen von 10 nm bis 20 nm ist das allerdings
nur begrenzt moglich, da die Lochform beim Uberwachsen verdndert wird, und so-
mit keine exakte Positionierung einzelner Quantenpunkte mehr moglich ist. Fiir sehr
tiefe, trockengedtzte Locher wird in der Literatur eine Dicke der GaAs-Pufferschicht
bis 55 nm berichtet, was allerdings eine erhebliche Verschlechterung der Positionier-
genauigkeit und eine vergroBerte Linienbreite zur Folge hat [PGR™*09].
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Abbildung 6.2: a) Abhéngigkeit der mittleren Linienbreite der Emission positio-
nierter Quantenpunkte vom Abstand zur geatzten Grenzflache. Es sind Daten fir
trockengedtzte Locher (schwarz) und nasschemisch gedtzte Locher (rot) darge-
stellt. Es sind jeweils der Mittelwert und die Standardabweichung der Linienbreite
gezeigt. Die Verbindungslinien sind nur Hilfslinien fiir den Betrachter. (modifiziert
und mit eigenen Daten ergénzt aus [SHS'09]) b) Statistische Verteilung der Li-
nienbreiten von positionierten Quantenpunkten mit einer Periode von 2 pm. Der
Mittelwert betragt 133 peV und ist in Teilbild a) eingezeichnet.

Deswegen wird in dieser Arbeit die Position der Quantenpunkte iiber ein Verspan-
nungsfeld kontrolliert, das von InAs in den definierten Nanoléchern ausgeht (siehe
Unterabschnitt 4.1.3). Diese Stapelung wurde in Vorarbeiten bereits fiir eine un-
terschiedliche Anzahl von Quantenpunktschichten durchgefiithrt (siche Graph 6 in
[SHS*09]). Im Rahmen dieser Arbeit wurden vor allem der Ansatz nasschemisch
gedtzter, mit InAs gefiillter Locher unterhalb einer Quantenpunktschicht verfolgt.
Dabei konnten im Vergleich zu [SHS*09] optimierte Resultate erzielt werden, die in
Abbildung 6.2 gezeigt sind. Aufgetragen sind der Mittelwert und die Standardab-
weichung der Linienbreite von Quantenpunkten mit unterschiedlichem Abstand zur
gedtzten Grenzfliche der Nanolocher. Der unterschiedliche Abstand wurde durch
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Verspannungskopplung erreicht. Es sind Messwerte fiir unterschiedliche Herstel-
lungsverfahren fiir die Nanolocher dargestellt: Schwarze Quadrate zeigen Daten fiir
Quantenpunkte auf trockengeédtzten Lochern, die in dieser Arbeit nicht weiter un-
tersucht wurden, da die mittlere Linienbreite im Vergleich zu nasschemisch geédtzten
Lochern deutlich hoher ist. Rote Kreise zeigen die statistischen Ergebnisse fiir po-
sitionierte Quantenpunkte auf nasschemisch gedtzten Lochern. Fiir einen Abstand
von 20 nm konnte im Rahmen dieser Arbeit ein Rekordwert fiir die mittlere Lini-
enbreite von 133 eV erzielt werden. Dieser Wert ist reprasentativ und nicht durch
Messungen an ausgesuchten Quantenpunkten entstanden. Die dahinterstehende Sta-
tistik wurde an allen Linien von positionierten Quantenpunkten mit einer Periode
von 2 pm aufgenommen und ist in Abbildung 6.2b dargestellt. Die gezeigte Statistik
ist stark asymmetrisch, da einzelne Quantenpunkte immer noch eine Linienbreite
von bis zu 350 peV besitzen, was vermutlich an einer Haufung von Kristalldefek-
ten in der Umgebung dieser Quantenpunkte liegt. In die Berechnung der mittleren
Linienbreite wurden diese Werte aber trotzdem miteinbezogen, um den reprasenta-
tiven Charakter nicht zu mindern. Fiir die Integration in Bauteile ist allerdings von
Interesse, dass viele Linienbreiten unterhalb eines bestimmten Wertes liegen. In der
gezeigten Statistik sind fast 50 % aller Linien schmaler als 100 peV, was typischen
Vakuum-Rabi-Aufspaltungen im Bereich der starken Licht-Materie-Wechselwirkung
entspricht [RSLT04, HBWT07, LGD"12]. Diese statistischen Werte zeigen, dass die
optische Qualitdt der Quantenpunkte im Vergleich zu fritheren Arbeiten signifikant
verbessert wurde [SHST09].

6.2.2 Zusammenhang zwischen Linienbreite und MesagroBe

Neben potentiellen Storstellen an der gedtzten Grenzfliche der Nukleationszentren,
kann auch die geatzte Grenzfliche an der Seitenwand der Mesa eine Linienverbreite-
rung bewirken [BF02]. Der Abstand der Quantenpunkte zur Oberflache ist mit mehr
als 100 nm zwar deutlich grofler als der Abstand zu den Storstellen der Nanolocher,
aber die gedtzte Flache und somit die Anzahl der Defekte ist an den Seitenwén-
den der Mesa grofler, so dass mehr Ladungstriager dort gebunden werden koénnen
und zur spektralen Diffusion beitragen. Solche gedtzten Seitenflichen in der Nahe
der Quantenpunkte sind auch in Bauteilen zu erwarten. Beispielsweise werden die
Locher eines photonischen Kristalls oder die Seitenflachen eines Mikrosdulenresona-
toren typischerweise mit Trockenétzverfahren hergestellt, so dass der Einfluss der
dort gebundenen Ladungstrager von enormen Interesse ist.

In diesem Abschnitt wurde eine Probe mit positionierten Quantenpunkten mit
300 nm Periode untersucht, die sich in trockengeétzten Mesen (siche Abbildung 4.8)
mit Kantenldngen von 500 nm und 800 nm befinden. Abbildung 6.3a und b zeigen
die Haufigkeit der Linienbreiten fiir Quantenpunkte in einer Mesa mit 500 nm bzw.
800 nm Kantenlédnge. In Teilbild ¢ wurden die ermittelten statistischen Werte zu-
sammen mit den Daten einer planaren Probe aus Abbildung 6.2b aufgetragen Der
Mittelwert der Linienbreite fiir Quantenpunkte in einer 500 nm-Mesa ist mit 370 peV

65



Strategien zur Reduzierung der Linienbreite einzelner positionierter
Kapitel 6 Quantenpunkte

300 nm Periode

T T T T T T T

! | 300 nm Periode
500 nm MesagroBe [ ™ 1

|

|

|

800 nm MesagroBe 4

Anzahl
Anzahl

WR7:%1%% G4,
0 200 400 600 800 1000 1200 1400
Linienbreite (peV) Linienbreite (peV)
1400 | 1340 e
C) [l 500 nm MesagroBe
1200 |- J1160 I 800 nm MesagroBe |

B planare Probe
1000 |

800

600

Energie (peV)

54.849.2 25

Maximalwert ~ Mittelwert Median Minimalwert

Abbildung 6.3: a) Statistische Auswertung der Linienbreite positionierter Quan-
tenpunkte mit 300 nm Periode in einer Mesa mit 500 nm Kantenldnge. b) Sta-
tistische Auswertung der Linienbreite positionierter Quantenpunkte mit 300 nm
Periode in einer Mesa mit 800 nm Kantenlidnge. ¢) Vergleich der statistischen
Kenngroflen der Linienbreiten von Quantenpunkten in Mesen mit 500 nm Kan-
tenldnge, 800 nm Kantenldnge und einer planaren Probe ohne Mesen (Statistik
sieche Abbildung 6.2b). Die blauen Balken geben die Standardabweichung der Li-
nienbreite an.

deutlich grofler als der Mittelwert der Linienbreite fiir Quantenpunkte in einer Mesa
mit 800 nm Kantenlange. Der Minimalwert und der Median sind mit jeweils ca.
50 peV bzw. 250 peV fast identisch. Das liegt unter anderem daran, dass in den
Spektren der Quantenpunkte in der 500 nm-Mesa mehr Linien mit einer Breite von
mehr als 1 meV zu finden sind. Diese Beobachtung lasst vermuten, dass nicht alle
geatzten Seitenwéande der Mesa gleich viele Defekte enthalten [TMST07], so dass die
Starke der spektralen Diffusion variabel ist. Allerdings wird die Ausbeute schmaler
Linien mit geringerer Mesagrofie kleiner, so dass fiir eine Integration der Quanten-
punkte in Bauelemente ein grofler Abstand zu geétzten Seitenflichen wiinschenswert
ist.

Wie zu erwarten zeigt eine Probe ohne strukturierte Mesen in allen statistischen
KenngroBlen mit Abstand die besten Werte. So konnte beispielsweise eine mittlere
Linienbreite von 133 peV erreicht werden, wobei fast 50% aller Linien schmaéler als
100 peV sind. Diese Beobachtung zeigt, dass die gedtzte Seitenfliche der Mesa einen
negativen Einfluss auf die Linienbreite der Quantenpunkte besitzt.
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6.3 Erhohung der Kiristallqualitat

In diesem Abschnitt steht die Reduzierung der Storstellen durch Erhohung der Kris-
tallqualitit im Vordergrund. Solche Storstellen konnen aus Gitterfehlern, wie z. B.
Versetzungen oder Fremdatomen bestehen und potentiell als Ausloser fiir die spek-
trale Diffusion dienen. In diesem Abschnitt wird geschildert, wie im Rahmen dieser
Arbeit der Fertigungsprozess und das Wachstum der positionierten Quantenpunkte
optimiert wurde.

6.3.1 Vergleich unterschiedlicher Herstellungsmethoden fiir
Nukleationszentren

Fiir die Herstellung der Nukleationszentren werden Loécher in einem Lack durch
Atzen in das darunterliegende Halbleitermaterial iibertragen. Dabei kann entwe-
der reaktives Ionenétzen eingesetzt werden, bei dem ein teilweise ionisiertes Ge-
misch aus Chlor und Argon auf die Probenoberfliche beschleunigt wird. Chlor rea-
giert chemisch mit der Oberfliche, wohingegen Argon-lonen einen physikalischen
Atzeffekt hervorrufen. Besonders letzteres kann die Kristallstruktur der Oberfliche
schiddigen und Defekte hervorrufen [BBPS77]. So gefertigte Nukleationszentren fiih-
ren zu einer starken spektralen Diffusion in Quantenpunkten nahe der Storstellen
[AWBT06, PGR'09, SSS*08a]. Alternativ kann ein nasschemisches Atzverfahren
mit Sduren zum Einsatz kommen, das eine geringere Anzahl an Kristalldefekten
erzeugt.

In Voruntersuchungen zu dieser Arbeit wurden positionierte Quantenpunkte auf
Nukleationszentren unterschiedlicher Herstellungsart untersucht [SHS*09]. Die Re-
sultate sind in Abbildung 6.2a (ergénzt mit aktuelleren Daten) dargestellt. Dabei
ist eindeutig ersichtlich, dass die Effekte der spektralen Diffusion durch den Einsatz
nasschemischer Atzverfahren abgemildert werden konnen. In dieser Arbeit wurden
deswegen nur positionierte Quantenpunkte auf nasschemisch gedtzten Nukleations-
zentren eingesetzt.

6.3.2 Verbesserung der Prozess- und Wachstumsreinheit

Neben Kristallfehlern kénnen auch Fremdatome in der Néhe der Quantenpunkte
deren optische Qualitit beeintrachtigen. Deswegen muss es ein Ziel sein, wahrend
des mehrstufigen Herstellungsverfahrens moglichst wenige Verunreinigungen in die
Probe einzubringen [HGF*11]. Wihrend des nasschemischen Atzens kénnen sich
auf der Oberfliche Verunreinigungen festsetzen [MSKC89], die in den zum Atzen
verwendeten Chemikalien vom Hersteller zur Stabilisierung eingesetzt werden. Ein
Beispiel ist medizinisch reinstes Wasserstoffperoxid 30 %, dem typischerweise Di-
natriumpyrophosphat (0.015 %), Ammoniumnitrat (0.006 %) und Phosphorsaure
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(0.01 %) beigesetzt wird [Mer98|. Weiterhin kann Schwefel aus der zur Reinigung
verwendeten Schwefelsdure eine stabile Verbindung mit Gallium an der der GaAs-
Oberfléche eingehen [OS90, Ohn91].
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Abbildung 6.4: Vertikaler Verlauf der Schwefel-Konzentration (a) und Sauerstoff-
Konzentration (b) einer Probe mit positionierten Quantenpunkten. Die Daten
wurden durch Sekundéarionen-Massenspektroskopie gewonnen.

Die Schwefelkonzentration lasst sich mit Sekundirionen-Massenspektroskopie
(SIMS) [DRD98| nachweisen, wie in Abbildung 6.4a gezeigt wird. Dargestellt ist
der vertikale Verlauf der Schwefelkonzentration fiir unterschiedliche Probenbereiche.
Die Oberflache wéare bei 0 nm zu finden, die gedtzten Nanol6cher in einer Tiefe von
120 nm und der Ubergang zum Substrat in einer Tiefe von 520 nm. An diesen drei
Grenzflachen liegt eine Schwefelkonzentration vor, die sich deutlich vom Rauschni-
veau abhebt [Ueb70]. Der Schwefel an der gedtzten Grenzflache zeigt, dass trotz der
in Abschnitt 3.1 geschilderten chemischen Reinigung, dem thermischen Ausgasen
und der Wasserstoff-Oxidentfernung ein gewisser Rest an Verunreinigungen auf der
Probe verbleibt. Es finden sich auch noch Spuren von Sauerstoff in der Néhe der
gedtzten Grenzflache, wie die SIMS-Messung in Abbildung 6.4b zeigt. Dies ist eben-
falls ein Hinweis darauf, dass die chemische Reinigung und die Oxidentfernung nicht
in der Lage sind, das Oberflichenoxid perfekt zu entfernen [L.SS79, HWH"99]. In
den Messungen konnte kein signifikanter Unterschied zwischen Probenbereichen mit
unterschiedlicher Belichtungsdosis oder Lochanzahl beobachtet werden. Auch unbe-
lichtete Bereiche zeigten Sauerstoff und Schwefel, was ebenfalls auf eine grofiflichige
Verunreinigung der Probenoberfliche durch Chemikalien wahrend der Strukturie-
rung hindeutet. Um diesen Effekt zu minimieren, wurde die Zeit, in der die che-
misch gereinigten Substrate Sauerstoff ausgesetzt sind, auf weniger als 15 Minuten
begrenzt. Dadurch findet sich an der Oberfliche nur eine 0.6 nm bis 3 nm diinne
Oxidschicht [VLG83, MC85], die leichter durch eine Wasserstoffreinigung entfernt
werden kann.
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6.4 Reduzierung der Linienbreite durch
spektroskopische Verfahren

Lassen sich Storstellen in der Nahe der Quantenpunkte nicht ganzlich durch opti-
mierte Fertigungsprozesse vermeiden, kann die Anzahl der daran gebundenen La-
dungstriger trotzdem durch spektroskopische Verfahren verringert werden. Dabei
ist das Ziel, in der Umgebung der positionierten Quantenpunkte nur sehr wenige
Ladungstriger zu generieren. Auflerdem konnte die Moglichkeit bestehen, dass ein
bestimmter Teil des Quantenpunktensembles insensitiver auf spektrale Diffusion ist,
so dass man geeignete Quantenpunkte mit spektroskopischen Filtern (z. B. Band-
passfiltern) selektieren kann. Der Zusammenhang zwischen der energetischen Lage
der Quantenpunktemission und der Linienbreite wird deswegen hier ebenfalls unter-
sucht.

6.4.1 Variation der Anregungsleistung

Bei der Generierung von Ladungstriagern mit einem Nd:YAG-Laser werden La-
dungstréiger in der GaAs-Matrix erzeugt. Diese Ladungstriager relaxieren mehrstufig
auf die niedrigsten Energieniveaus in ihrer Nahe [UZEMO03|. Dies kann entweder
der Grundzustand eines Quantenpunktes sein oder Storstellen in dessen Umgebung
[SGS96, Rid00]. Mit steigender Anregungsleistung werden mehr Ladungstrager pro
Zeitintervall generiert und die Zustiande im Quantenpunkt werden aufgefiillt. Damit
erhoht sich die Wahrscheinlichkeit, dass freie Ladungstriager auch in umliegenden
Storstellen auf einer kurzen Zeitskala gebunden werden [SWT102].

Der experimentelle Zusammenhang wird in Abbildung 6.5 veranschaulicht. Teilbild a
zeigt ein reprasentatives Spektrum eines positionierten Quantenpunktes mit schma-
ler Linienbreite unter verschiedenen Anregungsleistungen. Der Quantenpunkt wurde
auf einer Periode von 300 nm und in einer Mesa mit einer Kantenldnge von 800 nm
positioniert. Die Anregungsleistung wurde schrittweise von 76 nW bis 2.75 pW er-
hoht. Bei niedriger Anregungsleistung ist im hoch aufgelosten Spektrum nur eine
Emissionslinie X; sichtbar, die durch eine Lorentz-Kurve angepasst werden kann.
Die integrierte Intensitat unter der Lorentz-Kurve wéchst annédhernd linear mit der
Anregungsleistung und séttigt bei sehr hohen Leistungen [BABT94].

Bei einer Leistung von knapp tiber 1 pW taucht etwa 0.3 nm rotverschoben eine
weitere Emissionslinie X, auf, die ebenfalls durch eine Lorentz-Kurve angendhert
werden kann [DGE198]. Deren integrierte Intensitiat I wichst bei steigender Anre-
gungsleistung P nach I o P* mit einem Exponenten x von etwa 1.3 bis 1.7 an. Das
Leistungsverhalten der Linienintensitat legt nahe, dass es sich bei X; um ein Exziton
handelt. Die Linie X, konnte ein Biexziton sein, das eine Abweichung vom idealen
Exponenten 2 zeigt, was in der Literatur durchaus bekannt ist [MMAMPT08]. Eine
alternative Erklarung wird weiter unten im Text geboten.
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Abbildung 6.5: Untersuchung der Abhéngigkeit der Linienbreite eines einzelnen,
positionierten Quantenpunktes von der Anregungsleistung. a) Darstellung der
Spektren bei Anregungsleistungen zwischen 76 nW und 2.75 pW. b) Doppeltlo-
garithmische Darstellung der Linienbreite der Linien X; und Xs. Die Linienbreite
wurde durch Anpassung einer Lorentz-Kurve gewonnen.

Das Verhalten der Breite der Emissionslinien mit steigender Anregungsleistung ist
in Abbildung 6.5b gezeigt. Die Linie X; verbreitert sich von etwa 45 peV um ein
Drittel auf 60 peV. Dieses Verhalten lésst sich durch mehr Ladungstrager in der
Umgebung des Quantenpunktes erklaren, die eine verstarkte spektrale Diffusion be-
wirken [TRST00, MAG™03]. Eine Verringerung der Anregungsleistung hat also im
Allgemeinen eine schmalere Linienbreite zur Folge. Dieses Verhalten kann allerdings
nicht beliebig extrapoliert werden, da die Intensitat mit der Anregungsleistung ab-
sinkt und das Signal-Rausch-Verhéltnis abnimmt, wie in Abbildung 6.5 zu sehen
ist. Damit steigt auch die Unsicherheit in der Linienbreitenbestimmung, was die
groferen Fehlerbalken fiir kleine Leistungen erklért.

Die Linie X, hingegen zeigt ein unerwartetes Verhalten. Die Linienbreite sinkt mit
steigender Leistung von ca. 120 peV auf etwa 95 peV ab und bleibt dann annédhernd
konstant. Dieses Verhalten konnte im Rahmen der Arbeit nicht vollstandig geklart
werden. Moglich wére, dass Xy aus zwei Einzellinien besteht (z. B. aus Biexziton
und geladenem Exziton), die energetisch sehr nahe zusammen liegen. Wenn nun
die Intensitéit des Biexzitons schneller mit der Anregungsleistung steigt als die des
geladenen Zustands und das Biexziton zudem eine schmalere Linienbreite besitzt,
wiirde sich das genau in dem beobachteten Verlauf widerspiegeln. Dafiir spricht
auch die Abweichung des Intensitatsanstiegs vom erwarteten quadratischen Anstieg.
Eine theoretische Beschreibung eines solchen Falles findet sich in [UMT*01]. Eine
alternative Erklirung bietet ein Ansatz iiber die Wechselwirkung des Ubergangs mit
Phononen, wie beispielsweise in [GSST96b] erlautert wird.
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6.4.2 Quasi-resonante Anregung

Eine Moglichkeit, die Anzahl der freien Ladungstriager in der Probe zu reduzie-
ren ist, direkt in einen Zustand des Quantenpunktes Ladungstriger zu generie-
ren [GSK95]. Dabei unterscheidet man zwischen strikt resonanter Anregung in den
Grundzustand des Quantenpunktes und quasi-resonanter Anregung in einen hohe-
ren Zustand [AGBT98, PMV*00]. Da bei strikt resonanter Anregung die Trennung
zwischen Anregungs- und Emissionssignal schwierig ist [HVLT97], wird in dieser
Arbeit der Ansatz der quasi-resonanten Anregung untersucht. Dabei wird ein ab-
stimmbarer Titan-Saphir-Laser verwendet, dessen Linienbreite je nach Wellenlange
und Ausgangsleistung ca. 0.5 nm betragt. Der mogliche Abstimmbereich der Laser-
wellenlénge liegt zwischen 840 nm und 1000 nm.
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Abbildung 6.6: Emission eines positionierten Quantenpunktes unter quasi-
resonanter Anregung.

Die Laserwellenlénge wurde kontinuierlich variiert und dabei die Photolumineszenz
eines positionierten Quantenpunktes detektiert. Abbildung 6.6 zeigt die Emission
des Quantenpunktes bei Laserwellenldngen von 870.3 nm bis 875.2 nm. Nur in die-
sem Anregungswellenldngenbereich (unterhalb der GaAs-Bandkante) ist eine Emis-
sion aus dem Quantenpunkt zu beobachten. Die Breite der Emissionslinie unter
quasi-resonanter Anregung betragt etwa 70 peV. Die Statistik der Linienbreiten fiir
Anregung oberhalb der GaAs-Bandkante ist in Abbildung 6.2b gezeigt. Folglich ist
die quasi-resonante Linienbreite nicht geringer als typische Linienbreiten bei einer
Anregungswellenldnge von 532 nm. Weiterhin konnte nur in wenigen Ausnahmefal-
len iberhaupt Emission unter quasi-resonanter Anregung beobachtet werden. Eine
mogliche Erklarung fiir dieses Phanomen ist die geringe Effizienz, mit der die héhe-
ren Zustédnde gepumpt werden kénnen. So ist in der hier gezeigten Messung eine fast
100fach hohere Anregungsleistung im Vergleich zu nicht-resonanter Anregung notig.
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Dies kann wiederum eine lokale Aufheizung der Probe bewirken [BAW 92, RUK 07|
und die Linie so thermisch verbreitern [BF02].

Folglich konnte durch quasi-resonante Anregung keine Verbesserung der Linienbrei-
te positionierter Quantenpunkte beobachtet werden. Es ist allerdings nicht auszu-
schlielen, dass durch Verdanderung des Bandverlauf im Quantenpunkt ein effizient
pumpbarer, hoherer Zustand und somit eine Reduzierung der Linienbreite ermog-
licht werden kann. Weiterhin konnte kiinftig ein solcher Quantenpunkt in einer Ka-
vitat platziert werden und so der Anteil der detektierten spontanen Emission erhoht
werden, wodurch eine niedrigere Anregungsleistung moglich wére.

6.4.3 Zusammenhang zwischen Emissionsenergie und
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Abbildung 6.7: Haufigkeit der Linienbreiten von einzelnen positionierten Quan-
tenpunkten pro Wellenldnge fiir unterschiedliche Mesa-Kantenlingen (schwarz:
800 nm, rot: 500 nm). Die Linienbreiten wurden aus der Anpassung von Lorentz-
Kurven an die gemessenen Quantenpunkt-Spektren gewonnen.

In diesem Abschnitt wird untersucht, ob ein Zusammenhang zwischen der Linien-
breite der Emission der Quantenpunkte und deren energetischen Lage vorliegt. Dazu
wurde die Emissionsenergie jeder Quantenpunktlinie bestimmt und zusammen mit
der Linienbreite in Abbildung 6.7 dargestellt. Es wurden Quantenpunkte in Mesen
mit einer Kantenldnge von 500 nm und 800 nm untersucht. Die Emissionslinien ver-
teilen sich in einem Wellenldngenbereich von 900 nm bis 945 nm. Schmale Linien
(<100 peV, untere blaue Linie) sind dabei im Wellenlangenbereich von 905 nm bis
945 nm zu finden. Insgesamt nimmt die Haufigkeit sehr breiter Linien (>300 peV,
obere blaue Linie) mit der Emissionswellenlédnge etwas ab. Fiir eine Bauteilintegra-
tion ist es also von Vorteil, die Resonanz der Bauteile auf den langerwelligen Bereich
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der Ensembleemission abzustimmen, was mit Ergebnissen fiir CdSe-Quantenpunkte
in der Literatur tibereinstimmt [MSS*94].

Der Mittelwert der Wellenlénge liegt bei 918 nm fiir Mesen mit einer Kantenlange
von 500 nm und bei 923 nm fiir Mesen mit einer Kantenlénge von 800 nm. Da die
Quantenpunkte identisch hergestellt wurden, ist dieser Unterschied auf die nattirli-
che Schwankung der Emissionswellenlédnge zuriickzufithren. Die Standardabweichung
ist mit 12 nm fir die kleineren Mesen etwas groBer (11 nm fir eine Kantenlange
von 800 nm). Dazu tragt wahrscheinlich die verstiarkte spektrale Diffusion in den
500 nm-Mesen bei (siche Unterabschnitt 6.2.2).
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{ Reduzierung der
Feinstrukturaufspaltung von
In(Ga)As-Quantenpunkten

Wie bereits in Abschnitt 2.1 beschrieben, kann der Exziton-Zustand in einem Quan-
tenpunkt eine energetische Feinstrukturaufspaltung besitzen (siehe Abbildung 2.2).
Dies auflert sich in einer Aufspaltung der Exziton- und Biexzitonlinie im Emissi-
onsspektrum des Quantenpunktes. Diese Feinstrukturaufspaltung ist fiir den Ein-
satz von Quantenpunkten als Quellen verschrankter Photonen hinderlich, da fiir
einen signifikanten Verschrankungsgrad die Feinstrukturaufspaltung kleiner als die
homogene Linienbreite des (Bi-)Exzitons sein muss [YSAT06, YSS*05]. Aus diesem
Grund wurde im Rahmen dieser Arbeit die Feinstrukturaufspaltung von positio-
nierten Quantenpunkten untersucht und Ansétze entwickelt, diese zu reduzieren. In
der Literatur wird gezeigt, dass eine kleine Feinstrukturaufspaltung mit lateralen
elektrischen Feldern [GSD*07], Ausheilverfahren [LBW*04, ESY*07], Verspannung
[PKD*11] oder Magnetfeldern [SYS*06] auf einen Wert nahe Null reduziert wer-
den kann. Da die Feinstrukturaufspaltung von Quantenpunkten statistischen Fluk-
tuationen unterworfen ist, konnen in einem Ensemble von Quantenpunkten auch
verschwindende Aufspaltungen beobachtet werden [HUM'07, YSA106]. Alle diese
Verfahren benotigen zusatzliche Prozessschritte, angelegte Felder oder bieten nur
eine geringe Ausbeute, was nicht mit einer skalierbaren Integration in Bauteile ver-
einbar ist. In diesem Abschnitt sollen deshalb Konzepte dargestellt werden, bei denen
die Feinstrukturaufspaltung moglichst vieler Quantenpunkten schon direkt nach der
Herstellung der Quantenpunkte gering ist.

7.1 Feinstrukturaufspaltung der Emission von
Quantenpunkten auf (100)-orientiertem GaAs

Selbstorganisierte In(Ga)As-Quantenpunkte auf (100) GaAs besitzen typischerwei-
se eine Feinstrukturaufspaltung zwischen 0 peV [YSST05] und 100 peV [BOS102].
Fiir positionierte In(Ga)As-Quantenpunkte wurden in der Literatur Werte zwischen
20 peV und 60 peV [HHST11, SSJFT11] nachgewiesen. Die beiden durch die Fein-
struktur aufgespaltenen Emissionslinien des Exzitons bzw. Biexzitons sind unter-
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schiedlich linear polarisiert (sieche Abbildung 2.2). Daher kann durch eine polarisa-
tionsaufgeloste Messung die Lage der energetischen Niveaus bestimmt werden.
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Abbildung 7.1: Feinstrukturaufspaltung des Exziton-Ubergangs in einem positio-
nierten InAs-Quantenpunkt auf (100)-GaAs. a) Wellenldnge des Exzitons bei
unterschiedlichen Drehwinkeln eines Linearpolarisators mit sinusférmiger Anpas-
sung. b) Statistische Auswertung der Feinstrukturaufspaltung von 10 positionier-
ten Quantenpunkten. Das eingebettete Teilbild zeigt exemplarisch die beiden ver-
tikal (V) und horizontal (H) polarisierten Emissionslinien.

In Abbildung 7.1a ist das Ergebnis einer polarisationsaufgelosten Messung an der
Exziton-Linie eines reprasentativen positionierten Quantenpunkts mit 350 nm Peri-
ode dargestellt. Zur Messung wurde ein Linearpolarisator in 10°-Schritten von 0° bis
360° gedreht und an jedes gemessene Spektrum eine Lorentz-Kurve angepasst. Die
mittlere Emissionswellenlénge ist gegen den Drehwinkel aufgetragen, wobei die Feh-
lerbalken nur den Fehler durch die Anpassung der Lorentz-Kurven berticksichtigen.
Eine geringe lineare Verschiebung der Messpunkte wurde ausgeglichen. Diese Ver-
schiebung war vermutlich thermisch begriindet, da die Messung iiber einen langeren
Zeitraum aufgenommen wurde und die Probentemperatur nur auf etwa 1 K stabil
war. Die Messwerte lassen sich durch eine Sinuskurve anpassen. Die Feinstruktur-
aufspaltung wird durch die Differenz der beiden Extremwerte bestimmt und betragt
(33.8 +2.9) neV.

Diese Messung wurde fiir insgesamt 10 positionierte Quantenpunkte durchgefiihrt
(siche Abbildung 7.1b) und Aufspaltungen zwischen ca. 10 peV und 60 peV fest-
gestellt, was gut mit den in der Literatur beobachteten Werten fiir positionierte
Quantenpunkte iibereinstimmt [SSJFT11]. Der minimale Wert 9.871¢ peV stellt
zum Zeitpunkt der Arbeiten den kleinsten berichteten Wert fiir die Feinstruktur-
aufspaltung eines positionierten In(Ga)As-Quantenpunktes auf (100)-GaAs dar.
Allerdings ist diese Aufspaltung zu grof, um auf eine effiziente Weise polarisa-
tionsverschrankte Photonen aus der Biexziton-Exziton-Kaskade eines positionier-
ten Quantenpunkts zu erhalten. In kiinftigen Arbeiten konnte diese Aufspaltung
durch Ausheilverfahren oder elektrische bzw. magnetische Felder reduziert werden
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[GSD*07, LBWT04, SYST06]. Zur Generation verschrankter Photonenpaare ist zu-
dem noch eine spezielle Messtechnik méglich [TT08, ALPT06]. Im Folgenden sollen
noch weitere Wachstumskonzepte untersucht werden, die eine kleine Feinstruktur-
aufspaltung versprechen, wie z. B. Quantenpunkte in invertierten Pyramiden in

(111)-GaAs [MFG'10].

7.2 Quantenpunktemission von invertierten
Pyramiden auf (111)B-orientiertem GaAs

Berechnungen der Elektronen- und Lochaufenthaltswahrscheinlichkeiten in (111)B-
orientierten InAs-Quantenpunkten haben gezeigt, dass aufgrund der Symmetrie der
Wellenfunktion eine verschwindende Feinstrukturaufspaltung zu erwarten ist [SB09].
Dieses Verhalten wird in der Literatur bei positionierten InAs-Quantenpunkten in
invertierten Pyramiden in (111)B-GaAs ausgenutzt [KPW*04, WPD*04], um pola-
risationsverschrankte Photonen zu erzeugen [MFG™10]. Andere Veroffentlichungen
zeigen bereits schmale Emissionslinien [MDYP09], eine geringe Ensembleverbreite-
rung [BWPKO04, MGF*10] und eine erfolgreiche Integration in einen photonischen
Kristall [GED*08]. Dabei werden mit Elektronenstrahllithographie und nassche-
mischen Atzverfahren pyramidenférmige Locher in (111)B-GaAs hergestellt. Die-
se Quantenpunkte werden mittels metallorganischer chemischer Gasphasenabschei-
dung (MOCVD, vom engl. metal organic chemical vapor deposition) hergestellt. Da
dieses Verfahren mit Tragergasen bei hohen Wachstumsdriicken (z. B. 20 mbar bis
100 mbar in [HMK*97, ONIA94, TNAO1]) arbeitet, ist die Anzahl der Fremdatome
im Restgas der Kammer im Vergleich mit Wachstum durch MBE-Verfahren hoher.
Dadurch steigt die Wahrscheinlichkeit, dass Verunreinigungen in den Kristall einge-
baut werden. Um dieses Problem zu umgehen, wurde im Rahmen dieser Arbeit das
Wachstum von Quantenpunkten in invertierten Pyramiden in (111)B-GaAs mittels
MBE untersucht.

Die Herstellung der invertierten Pyramiden startet mit einem Standard-
Elektronenstrahllithographie-Schritt, bei dem Locher mit einem Durchmesser zwi-
schen 50 nm und 2 pm in einer Aluminiummaske auf der Probenoberfliche herge-
stellt werden. Mit einem Gemisch von 1:8:50 NH,OH:H505:H,0 kénnen nun unter-
halb dieser Locher invertierte Pyramiden hergestellt werden, da bevorzugt (111)A-
Flichen gedtzt werden. Je nach Atzdauer und Durchmesser bilden sich vollstindi-
ge, invertierte Pyramiden oder abgeschnittene Pyramidenriimpfe. Abbildung 7.2a
zeigt eine REM-Aufnahme einer durch Atzen entstandenen invertierten Pyramide
in (111)B-GaAs. Die Kantenliange der Pyramide betragt 2.73 pm, die Tiefe etwa
1.76 pm. Die Seitenflichen der Pyramide sind (111)A-orientiert. Vor dem Wachstum
wird die Probe chemisch gereinigt und eine Oxidentfernung mit einem Wasserstof-
plasma durchgefiihrt, das identisch zur Reinigung bei positionierten Quantenpunk-
ten auf (100)-GaAs ist. Das Wachstum startet bei einer Substrattemperatur von
600 °C [WSWWO92| mit einer 30 nm dicken AlGaAs-Schicht, die die beste Glattung
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der Oberfliche zeigte [STN93, BGLKO02]. Generell sind die Wachstumsparameter
bei Epitaxie auf (111)-Substraten wesentlich kritischer im Vergleich zum Wachstum
auf (100)-GaAs [SFJ94]. Auf die Pufferschicht wird 10 nm InGaAs abgeschieden.
Alle Schichtdicken werden hier mit einem nominellen Schichtdickendquivalent ange-
geben, das planarem Wachstum auf (100)-GaAs entsprechen wiirde, da die realen
Wachstumsraten von der Kristallorientierung abhéngen [KTHS87]. Das Resultat ist
in Abbildung 7.2b zu sehen: InGaAs lagert sich bevorzugt in den Kanten der Pyra-
mide an, wo eine (100)-Flache zur Verfiigung steht. Die Spitze hingegen zeigt eine
Materialverarmung, so dass kein Quantenpunkt in der Pyramide entsteht. Dieses
Verhalten unterscheidet sich vom Wachstum mittels MOCVD, bei dem ein selbst-
limitierendes Wachstum in der Spitze stattfindet [PDR*11]. Dieses Verhalten lief§
sich trotz umfangreicher Variation von Probentemperatur, Pyramidengrofie, IT1-V-
Flussverhaltnis, Wachstumsrate und des Verkippungswinkels der Probe wahrend des
Wachstums nicht &ndern. Im Rahmen der Arbeit war es also nicht moglich InGaAs-
Quantenpunkte in invertierten Pyramiden in (111)B-GaAs mittels MBE herzustel-
len. Dieser Effekt scheint MBE-spezifisch zu sein, da dort mit Molekularstrahlen und
nicht mit Hilfe von Trégergasen gearbeitet wird [PDR*11].

Abbildung 7.2: Exemplarische REM-Aufnahmen von invertierten Pyramiden und
Pyramidenriimpfen. a) Geétzte invertierte Pyramide in (111)B-GaAs. b) Mit
AlGaAs-Pufferschicht und In(Ga)As tiberwachsene invertierte Pyramide. ¢) Ge-
atzter Pyramidenrumpf mit AlGaAs-Pufferschicht d) Uberwachsener Pyramiden-
rumpf mit In(Ga)As-Ansammlung.

Deswegen wurde der Ansatz leicht gedndert und statt vollstdndige Pyramiden zu
dtzen, wurden nur Pyramidenriimpfe geatzt, die ein Plateau am tiefsten Punkt ent-
halten (siche Abbildung 7.2c). Diese Flache ist (111)B-orientiert und besitzt einen
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variablen Durchmesser, je nach Atzdauer und Gréfie des Loches in der Alumini-
ummaske. Der abgebildete Pyramidenrumpf wurde mit einer AlGaAs-Pufferschicht
iiberwachsen. Die Kantenlidnge betragt etwa 3.68 pm, die Tiefe ca. 1.73 pm. Am
Ubergang der Seitenflichen der Pyramide zur Oberfliche des Substrats ist eine Wol-
bung zu erkennen, die zeigt, dass der Atzprozess vorzeitig gestoppt wurde, bevor sich
aus dem urspriinglich kreisférmigen Loch eine Pyramide mit anndhernd perfekter
triangularer Basisfliche ausgebildet hat. Die Abweichung des gezeigten Pyramiden-
rumpfes von einer Pyramide mit geraden Kanten betragt d =440 nm. Diese invertier-
ten Pyramidenriimpfe werden bei einer Substrattemperatur von 580 °C mit 30 nm
AlGaAs Pufferschicht iiberwachsen. Darauf wird bei einer Substrattemperatur von
540 °C ein Schichtdickenéquivalent von 10 nm InGaAs abgeschieden. Abbildung 7.2d
zeigt das Wachstumsergebnis: Auf dem Rumpf der Pyramide hat sich eine Mate-
rialanhdufung aus InGaAs gebildet, deren Kristallsymmetrie eine verschwindende
Feinstrukturaufspaltung bewirken sollte [KDO™10]. Fur die Untersuchung der opti-
schen Eigenschaften der so hergestellten Quantenpunkte wird eine Deckschicht aus
100 nm AlGaAs abgeschieden.
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Abbildung 7.3: Photolumineszenz aus InAs-Quantenpunkten in Pyramidenriimp-
fen. a) Raumliche Verteilung der Photolumineszenz auf einer Fléche von 12 pm
auf 20 pm. Die Helligkeit spiegelt die integrierte Intensitéit im Bereich von 880 nm
bis 940 nm wider. b) Leistungsabhéangige Aufnahme der Photolumineszenz eines
Quantenpunktes.

Zum Nachweis, dass diese Quantenpunkte optisch aktiv sind, wurde eine Intensi-
tatskarte der Photolumineszenz aufgenommen. Dabei wurde ein Bereich der Probe
untersucht, bei dem die invertierten Pyramidenriimpfe einen Abstand von 6 pm be-
sitzen. Zur Anregung und Signalkollimation wurde ein Objektiv mit einer 100fach-
Vergroflerung und einer numerischen Apertur von 0.7 verwendet. Abbildung 7.3a
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zeigt die rdumliche Verteilung der Photolumineszenz. Die Helligkeit stellt die inte-
grierte Intensitat im Spektralbereich von 880 nm bis 940 nm dar. Die Schnittpunkte
der roten Linien zeigen die aufgrund der Position der Quantenpunkte erwarteten
Intensitdtsmaxima. An 5 der 6 Positionen kann Emission festgestellt werden, die
auf den Ort des Quantenpunktes beschréankt ist. Eine Position zeigt keine Emissi-
on, was auf das Fehlen eines optisch aktiven Quantenpunktes zurtickgefithrt werden
kann. Abbildung 7.3b zeigt die spektral aufgeloste Emission eines einzelnen Quan-
tenpunktes in einem Pyramidenrumpf bei unterschiedlichen Anregungsleistungen.
Bei niedriger Leistung sind nur wenige Emissionslinien im Spektrum sichtbar, die
hochstwahrscheinlich von Ladungstriagerrekombinationen im Quantenpunkt stam-
men. Mit steigender Anregungsleistung taucht eine breite Hintergrundemission auf,
die vermutlich einer Rekombination an Defekten oder einer Emission in den InAs-
Ansammlungen in den Kanten der Pyramide zuzuordnen ist [KPWT04].

Zusammenfassend war es im Rahmen dieser Arbeit moglich, das Konzept von posi-
tionierten InAs-Quantenpunkten in invertierten Pyramidenriimpfen in (111)B-GaAs
erstmalig mit Molekularstrahlepitaxie zu realisieren. Dies birgt Potential fiir die Her-
stellung von Bauteilen, da das Verfahren der MBE fiir die Herstellung von Proben
héchster Reinheit und Giite bekannt ist. Kiinftig konnten also Quellen verschrankter
Photonen oder Einzelphotonenquellen mit hoherer Kristallqualitat und damit mit
hoherer optischer Giite hergestellt werden.

7.3 Emission von Quantenpunkten auf (111)B-GaAs
und (211)-GaAs

Im wvorigen Abschnitt wurde das Quantenpunktwachstum in invertierten
Pyramiden(-riimpfen) in einem (111)-GaAs-Substrat vorgestellt. Als Alternativan-
satz wurde ein Wachstum von Quantenpunkten auf planarem (111)B-GaAs unter-
sucht. Da beim Abscheiden von InGaAs auf dieser Oberfliche nur grofie triangu-
lare Strukturen entstehen [YFJ96, LLI8], wurde eine sogenannte Droplet-Epitaxie
(engl. fir Tropfchen-Epitaxie) verwendet. Dabei wird elementares Indium auf der
Oberflache abgeschieden, ohne dass gleichzeitig ein Gruppe-V-Element angeboten
wird. Aufgrund der Oberflichenspannung von Indium bilden sich auf der Oberfla-
che Droplets aus. Diese werden unter As-Atmosphére erhitzt, wobei unter idealen
Bedingungen kristalline InAs-Quantenpunkte entstehen. Die so entstandenen Quan-
tenpunkte besitzen aufgrund des (111)-Kristallgitters eine dreizahlige Symmetrie. In
der Literatur wurde experimentell gezeigt, dass die Feinstrukturaufspaltung solcher
Droplets sehr klein werden kann, wobei durchaus noch Oszillationen der zentralen
Emissionsenergie sichtbar sind [SWO*10].

Hier wurden nun InAs-Quantenpunkte auf (111)B-GaAs mit einer geringen Fein-
strukturaufspaltung durch Droplet-Epitaxie hergestellt. Dazu wurde eine Puffer-
schicht aus 150 nm GaAs auf (111)B-orientiertes GaAs gewachsen, dass etwa 2°
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Abbildung 7.4: REM-Aufnahmen von durch Droplet-Epitaxie hergestellten InAs-
Quantenpunkten auf einer (111)B-GaAs-Oberfliche. a) Ubersichtsaufnahme der
Oberfléche. b) Detailaufnahme eines einzelnen Quantenpunkts.

in Richtung der (211)-Kristallebene verkippt ist [HMC91]. Die Substrattemperatur
betragt 600 °C fiir das Wachstum der Pufferschicht. AnschlieBend wurde das Ventil
der Arsenquelle geschlossen und wéahrend einer Wachstumspause von 200 Sekunden
das restliche Arsen in der Wachstumskammer abgepumpt und die Substrattempe-
ratur auf 470 °C gesenkt. Durch die Abscheidung von etwa 1.5 Monolagen Gallium
werden freie Arsenbindungen an der Oberfliche mit Gallium abgesattigt. Danach
werden ca. zwei Monolagen Indium abgeschieden, das Droplets auf der Oberfla-
che formt. Zum Erreichen des thermischen Gleichgewichts wird eine 20-sekiindige
Wachstumspause durchgefiihrt, bevor die Droplets fiir 100 s unter Arsenatmosphére
zu Quantenpunkten ausgeheilt werden. Abbildung 7.4 zeigt REM-Aufnahmen sol-
cher InAs-Quantenpunkte mit einer Oberflichendichte in der Gréflenordnung von
10® em~2. Die Quantenpunkte bilden sich bevorzugt an Stufen der GaAs-Oberfliche.
Die Basis ist dreieckig mit einer Seitenlénge von etwa 150 nm. Die Hohe wurde mit
einem Rasterkraftmikroskop bestimmt und betrégt typischerweise zwischen 10 nm
und 15 nm.

Zur Beurteilung der optischen Eigenschaften der so hergestellten Quantenpunkte
muss ein elektronischer Einschluss geschaffen werden. Da InAs bei Substrattempe-
raturen tiber 540 °C desorbiert, GaAs aber auf (111)B-Substrat eine Substrattem-
peratur von etwa 600 °C benotigt, um mit hoher Kristallqualitdt zu wachsen, muss
mit einem speziellen Verfahren eine Deckschicht auf die Quantenpunkte gewach-
sen werden [HKY88]. Dazu wird ein Zyklus aus 2.5 Sekunden Gallium, 3 Sekunden
Wachstumspause, 3 Sekunden Arsen und 3 Sekunden Pause insgesamt 60 mal wie-
derholt. Jeder Zyklus entspricht dem Abscheiden einer Monolage Gallium und einer
Monolage Arsen. Insgesamt werden die Quantenpunkte so mit 15 nm GaAs bedeckt.
Anschlielend wird die Substrattemperatur in 140 Sekunden auf 600 °C erh6ht und
100 nm GaAs abgeschieden.

Aufgrund der niedrigen Dichte der Quantenpunkte konnen bei raumlich aufgelosten
Photolumineszenzmessungen leicht einzelne Emissionslinien, wie in Abbildung 7.5a
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Abbildung 7.5: Emission von InAs-Quantenpunkten auf (111)B-GaAs. a) Verti-
kal (rot) und horizontal (schwarz) polarisierte Emission mit angepassten Lorentz-
Kurven. b) Energieverschiebung der Emissionslinie aus Teilbild a mit dem Dreh-
winkel eines Linearpolarisators im Strahlengang. Die rote Sinus-Kurve wurde an
die Energiewerte angepasst und die doppelte Amplitude als Feinstrukturaufspal-
tung (FSS) angegeben.

gezeigt, nachgewiesen werden. Die Spektren wurden polarisationsaufgelost (vertikal
und horizontal linear polarisiert) aufgenommen und anschliefend normiert, um eine
bessere Vergleichbarkeit herzustellen. Die Quantenpunkte emittieren im Vergleich zu
In(Ga)As-Quantenpunkten auf (100)-Substrat blau verschoben bei etwa 850 nm bis
860 nm. An die Datenpunkte der Spektren werden Lorentz-Kurven angepasst und
daraus kann eine typische Linienbreite von ca. 60-100 peV extrahiert werden. In Teil-
bild a sind zwei unterschiedlich linear polarisierte Linien zu sehen, die energetisch
sehr nah zusammen liegen. Um die Feinstrukturaufspaltung bestimmen zu koénnen,
wurde die energetische Verschiebung der Emissionslinie in Teilbild a fiir unterschied-
liche Drehwinkel des Linearpolarisators in Abbildung 7.5b aufgetragen. Dabei wur-
de eine lineare Verschiebung der Messdaten aufgrund von Temperaturinstabilitdten
wahrend des Experimentes subtrahiert. Die Energieposition und der Fehler stammen
aus der Anpassung der Lorentz-Kurve an die Messdaten. An die so erhaltenen Punk-
te kann eine Sinuskurve angepasst werden, deren doppelte Amplitude den Wert der
Feinstrukturaufspaltung angibt. Fiir die gezeigten Emissionslinien ergibt sich eine
Feinstrukturaufspaltung von (3.9 £ 0.1) peV. Diese Feinstrukturaufspaltung liegt so-
mit bereits in der GroBenordnung der homogenen Linienbreite und sollte kiinftig die
Beobachtung von verschrankten Photonen aus der Biexziton-Exziton-Kaskade eines
solchen Quantenpunktes ermoglichen. Im Rahmen der Messungen wurden auch Li-
nien mit verschwindender Feinstrukturaufspaltung beobachtet. Da allerdings nicht
ausgeschlossen werden konnte, dass diese Emissionslinien von geladenen Exzitonen
stammen, wurden diese nicht berticksichtigt.
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Abbildung 7.6: a) REM-Aufnahme von InAs-Quantenpunkten auf (211
orientiertem GaAs. b) AFM-Aufnahme von InAs-Quantenpunkten auf (211
orientiertem GaAs.

S—
I

In der Literatur wird beschrieben, dass auf einer (211)-orientierten GaAs-Oberflache
ein Quantenpunktwachstum im Stranski-Krastanov-Modus moglich ist [DKX*10,
STXJ04] und man aufgrund der piezoelektrischen Felder im Quantenpunkt eben-
falls eine geringe Feinstrukturaufspaltung erwarten sollte [GDD*11, GBD*11]. Die-
ses Verhalten sollte im Rahmen der Arbeit untersucht werden. Dazu wurde auf ei-
nem (211)-orientierten GaAs-Substrat bei einer Substrattemperatur von 620 °C eine
insgesamt 1040 nm dicke Pufferschicht aus unterschiedlich dicken GaAs- und AlAs-
Schichten gewachsen, die zur Erhéhung der Kristallqualitdt dienen. Die Substrat-
temperatur wird in den letzten 50 nm der Pufferschicht auf 500 °C verringert und
anschliefend werden 2 nm Schichtdickendquivalent InAs abgeschieden. Es bilden sich
Quantenpunkte bevorzugt an Stufen in der GaAs-Oberflidche, wie in Abbildung 7.6a
gezeigt wird. Die mittlere Hohe der Quantenpunkte konnte aus AFM-Aufnahmen
zu etwa 1.5 nm bestimmt werden (sieche Abbildung 7.6b).

Zur Beurteilung der optischen FEigenschaften wurde eine Deckschicht aus GaAs
mit einem dhnlichen Verfahren wie fiir InAs-Quantenpunkte auf (111)B-GaAs her-
gestellt (siehe oben). Abbildung 7.7a zeigt das Spektrum eines einzelnen InAs-
Quantenpunktes auf (211)-GaAs. An die Messdaten wurden vier Lorentz-Kurven
mit Linienbreiten zwischen 136 peV und 195 peV angepasst. Diese Linienbreite lasst
auf eine im Vergleich zum (100)-Materialsystem hohere Anzahl von Kristalldefekten
schliefen. Dies liegt vermutlich vor allem an der Substrattemperatur wahrend des
Uberwachsens der Quantenpunkte, da (211)-GaAs eine Substrattemperatur von et-
wa 600 °C bend6tigt, um anndhernd ohne Defekte zu wachsen. InAs-Quantenpunkte
kénnen aber nur bei Substrattemperaturen bis 540 °C hergestellt werden [RRSW91],
so dass hier zwangslaufig im Wachstum ein kritischer Bereich entsteht.

Das Spektrum in Abbildung 7.7a wurde mit einem Linearpolarisator analysiert und
die Verschiebung der Emissionslinie in Abbildung 7.7b dargestellt. An die erhaltenen
Daten lasst sich eine Sinuskurve anpassen, die eine Feinstrukturaufspaltung von
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Abbildung 7.7: Photolumineszenz eines einzelnen InAs-Quantenpunkts auf (211)-
GaAs. a) Gemessenes Spektrum (schwarze Kreise) und angepasste Lorentz-
Kurven. b) Polarisationsabhéngige Messung der Emissionsenergie von Linie X
aus Teilbild a mit angepasster Sinus-Kurve.

(4.8 £ 2.1) peV ergibt. Diese Art von selbstorganisierten Quantenpunkten auf (211)-
GaAs sind also ein viel versprechender Ansatz bei der kiinftigen Untersuchung von
Emittern verschriankter Photonen.

7.4 Reduzierung der Feinstrukturaufspaltung von
positionierten InAs-Quantenpunkten durch ein
laterales elektrisches Feld

Zur Kontrolle der Emissionseigenschaften von Quantenpunkten kann ein latera-
les elektrisches Feld eingesetzt werden. Dabei kann die Intensitdt und Lage der
Emissionslinien beeinflusst werden [GSDT07, RKD*08], die Bindungsenergie des
Biexzitons verdndert [KHMT11, VUH'07], und die Feinstrukturaufspaltung re-
duziert werden [UHVT09, KKL*05, BKL*11]. In dieser Arbeit wird dazu ei-
ne “Plattenkondensator”-Anordnung verwendet [KHM™11, UHV'09], bei der der
Quantenpunkt in der Mitte eines Spalts zwischen zwei Goldkontakten positio-
niert wird. Die Kontakte werden direkt auf die Probe aufgebracht, so dass sich
der Quantenpunkt etwa 100 nm unterhalb des Spalts befindet. Eine Schemazeich-
nung des Querschnitts und eine Aufnahme mit einem Elektronenmikroskop sind in
Abbildung 7.8 zu finden. Die Goldkontakte werden mittels Elektronenstrahllithogra-
phie definiert und anhand der Referenzstrukturen zur Position der Quantenpunkte
ausgerichtet.

Das elektrische Feld entsteht zwischen den Ladungstrageransammlungen unterhalb
der Schottky-Kontakte an der Halbleiter-Metall-Grenzfliche [GSD*07]. In der Lite-
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Gold | 7

Quantenpunkt

100 nm positionierter
A

Abbildung 7.8: a) Schemazeichnung der Kontaktierung von positionierten Quan-
tenpunkten zum Anlegen eines lateralen elektrischen Feldes. b) REM-Aufnahme
von zwei “Plattenkondensatoren”. Der Abstand der Kontakte betrdgt ca. 1 pm.

Querschnitt

ratur wurden Simulationen zum Verlauf des elektrischen Feldes zwischen den Kon-
takten durchgefithrt [KHM™11]. Die Kontakte haben einen Abstand d und es wird
eine Spannung U angelegt. In der Mitte zwischen den Kontakten verschwindet die
vertikale Komponente des elektrischen Feldes F; und es existiert nur eine laterale
Komponente Fj,;. Der Betrag des elektrischen Feldvektors ‘E ‘ am Ort der Quanten-
punkte ist in dieser Simulation etwa 84 % des Betrags der elektrischen Feldstarke
zwischen zwei Kondensatorplatten mit £ = U/4. Die tatsichliche Feldstarke am Ort
der Quantenpunkte kann vom idealisierten Modell der Simulation abweichen. Dafiir
sind z. B. Rauheiten der Kontaktoberfliche verantwortlich [GSD*07]. Deswegen wird
in dieser Arbeit als Abschatzung fiir die Groflenordnung der elektrischen Feldstérke
am Ort der Quantenpunkte die “Plattenkondensator”-Ndherung E = U/d verwen-
det. Im Modellsystem sollte der Stromfluss zwischen den Kontakten fiir Feldstarken
bis ca. +90 kV/em verschwindend gering sein. In der Praxis lassen sich Leckstrome
durch Verunreinigungen im Halbleiter und auf der Oberflache nicht ganzlich vermei-
den, so dass je nach Probe und Art der Kontaktierung unterschiedliche Stromfliisse
gemessen werden konnen [BKLT11]. Diese kénnen eine Verdnderung der Quanten-
punkttemperatur bewirken, was sich in einer Rotverschiebung der Emission aufert.
Verléssliche Messergebnisse sind also nur fiir einen geringen Stromfluss zu erwarten.

Die in diesem Abschnitt diskutierten Messungen wurden bei etwa 20 K Proben-
temperatur durchgefiihrt. Der Stromfluss wéhrend aller gezeigten Messungen war
nicht messbar (<0.1 pA), so dass Temperaturverdnderungen aufgrund von Strom-
fluss keine Rolle spielen. Abbildung 7.9 zeigt Messungen der Photolumineszenz von
positionierten Quantenpunkten mit einer Periode von 1 pm. Bei kleinen elektrischen
Feldern sind drei Emissionslinien X; bis X3 zu sehen. Bei einer Feldstarke von et-
wa 50 ¥V/em verschwindet die Linie X3 und eine neue Emissionslinie X, taucht auf
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Abbildung 7.9: Photolumineszenz von positionierten Quantenpunkten in einem
lateralen elektrischen Feld. a) Falschfarbendarstellung der Emission bei unter-
schiedlichen elektrischen Feldstarken. b) Energetische Verschiebung der Emissi-
onsenergie der Linie X;. ¢) Energetische Verschiebung der Emissionsenergie der
Linie X,.

und bleibt bis etwa 90 ¥V/em sichtbar. Die Linien X; und Xj sind durchgehend mit
wechselnder Intensitat sichtbar. Die energetische Verschiebung der Linien X; und X,
wird in Abbildung 7.9b und c dargestellt. Mit steigendem elektrischen Feld emittiert
die Linie X; rotverschoben bis zu einer Energieverschiebung von etwa 300 neV bei
100 ¥V/em. GroBere Feldstérken konnten in dieser Arbeit aufgrund von einsetzendem
Stromfluss nicht ohne thermische Effekte erzielt werden [KHM™11]. Solche Energie-
verschiebungen zu niedrigeren Energien sind typisch fiir die Emission des Exziton,
da das elektrische Feld die Ladungstrager des Exzitons rdumlich trennt und so die
Bindungsenergie verringert [BKL*11].

Der Verlauf der Emissionsenergie der Linie X, ist weniger eindeutig. Nach einer
leichten Blauverschiebung von ca. 10 peV springt die Linienposition zwischen zwei
Messwerten etwa 35 peV zu hoherer Energie. Mit noch hoheren Feldstédrken nimmt
die Emissionsenergie linear ab. Eine solche Zunahme der Energie, gefolgt von ei-
ner Reduzierung der Energie, wurde beispielsweise in [KHM*11] gemessen und der
Rekombination des Biexzitons zugeordnet. In dem hier vorliegenden Fall scheint
allerdings noch ein zusétzlicher Effekt wichtig zu sein: Durch das anliegende elektri-
sche Feld kommt es zu einer Verkippung der elektrischen Bénder. Dadurch kénnen
einzelne Ladungstréager aus dem Quantenpunkt tunneln. Wenn diese Linie bei nied-
rigen Feldern der Rekombination eines Biexzitons zuzuordnen ist, kann bei hoheren
Feldern ein Ladungstriger aus dem Quantenpunkt tunneln und so ein geladenes Ex-
ziton entstehen, dessen Ubergang im Spektrum leicht verschoben ist. Dafiir spricht
auch die verschwindende Feinstrukturaufspaltung der Linie bei hohen Feldern, wie
im Anschluss gezeigt wird (sieche Abbildung 7.10b).
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Abbildung 7.10: Verschiebung der Emissionslinien X; (a) und X, (b) mit dem
Drehwinkel eines Linearpolarisators. Die Messwerte ohne angelegtes elektrisches
Feld sind schwarz dargestellt. Griin sind Messwerte bei einem elektrischen Feld
von 100 kv/cm.

Die Feinstrukturaufspaltung der Linien X; und X5 wurde durch die Analyse der
linearen Polarisation der Emissionslinien genauer untersucht. Da die Probe zwi-
schen der nun geschilderten Messung und der spannungsabhéngigen Messung in
Abbildung 7.9 auf Raumtemperatur erhitzt wurde, weichen die absoluten Energien
der Emissionslinien etwas voneinander ab. Abbildung 7.10 zeigt die polarisations-
abhéngige Emission der Quantenpunktlinien X; (a) und X, (b). Wie in den vor-
angegangenen Abschnitten beschrieben, wurde die Feinstrukturaufspaltung durch
Anpassung einer Sinus-Kurve bestimmt. Die Quantenpunktlinie X; zeigt ohne elek-
trisches Feld eine Feinstrukturaufspaltung von (25 4 2) peV. Die Aufspaltung wird
durch das elektrische Feld auf (15 4 2) peV reduziert. Diese Reduzierung der Fein-
strukturaufspaltung ist durch die Kompensation der internen Feldasymmetrien im
Quantenpunkt mit dem angelegten elektrischen Feld begriindet [KKL™05]. Voraus-
setzung daftr ist, dass die Richtung des angelegten Feldes mit der Asymmetrie
parallel ist, weswegen ein laterales Feld verwendet wurde. Linie Xy zeigt ein anderes
Verhalten mit einer Aufspaltung, die von (22 £5) peV auf einen Wert unterhalb
der Auflésungsgrenze sinkt. Dies ist dadurch zu erkléren, dass diese Linie ohne an-
gelegtes Feld vermutlich auf die Rekombination des Biexzitons zuriickzufithren ist,
wohingegen fiir hohere elektrische Felder ein geladenes Exziton vorliegt, das keine
Feinstrukturaufspaltung besitzt [BOST02].

Durch die hier gezeigte Technologie ist es im Prinzip moglich, die Feinstruktur-
aufspaltung einzelner positionierter Quantenpunkte durch Anlegen eines lateralen
elektrischen Feldes zu reduzieren. Dies stellt einen wichtigen Schritt fiir die skalier-
bare Realisierung von Emittern verschrankter Photonen zur Quantenkryptographie
dar und wurde im Rahmen dieser Arbeit erstmalig im InAs/GaAs-Materialsystem
fiir einen positionierten Quantenpunkt demonstriert.
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7.5 Nachweis der zeitlichen Korrelation der Emission
der Biexziton-Exziton-Kaskade

Im Rahmen dieser Arbeit konnten keine Quantenpunkte mit einer Feinstruktur-
aufspaltung von weniger als 0.5 peV und ausreichender Emissionsintensitiat zum
Nachweis der Polarisationsverschrénkung der Photonen aus der Biexziton-Exziton-
Kaskade hergestellt werden. Dennoch wurde die Messtechnik zum Nachweis von
verschrankten Photonen in Kooperation mit der Spektroskopie-Gruppe der Tech-
nischen Physik (Universitat Wirzburg) zur Bestimmung der Korrelation zwischen
Biexziton und Exziton etabliert. Dazu wurden selbstorganisierte Quantenpunkte in
einer Diodenstruktur verwendet, die mit einer Gleichspannung von Upe = 4.25 V
angeregt wurden.
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Abbildung 7.11: a)  Elektrolumineszenz  eines  selbstorganisierten  InAs-
Quantenpunkts. An die Messdaten (schwarz) wurden vier Lorentz-Kurven
angepasst. b) Gemessener Verlauf der zeitlichen Korrelation zwischen Biexziton
(XX, Startsignal) und Exziton (X, Stoppsignal). An die Messdaten wurde eine
Kurve nach [Aic05] angepasst.

Abbildung 7.11a zeigt das gemessene Spektrum bei einer Probentemperatur von
20 K. Es sind im Wesentlichen vier Emissionslinien sichtbar mit Linienbreiten zwi-
schen 46 peV und 164 peV. Diese Abweichung der gemessenen Linienbreite von
der natiirlichen Linienbreite des Quantenpunktes wird vermutlich von Uberschuss-
ladungstragern durch den elektrischen Betrieb verursacht. Die beiden intensivsten
Linien wurden mit polarisationsaufgelosten und leistungsabhéangigen Messungen als
Exziton (X) und Biexziton (XX) identifiziert Die Feinstrukturaufspaltung betragt
jeweils ca. 6 peV. Durch spektrale Filterung und durch zeitlich aufgeloste Messun-
gen der emittierten Photonen, kann die zeitliche Korrelation g%( _ ¢ (7) der Emission
von X und XX bestimmt werden. Das vom Biexziton emittierte Photon dient dabei
als Startsignal, das Photon des Exzitons als Stopp-Signal. Abbildung 7.11b zeigt die
zeitliche Charakteristik einer solchen Messung.
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Fir grofe Zeitdifferenzen 7 zwischen dem Start- und Stopp-Signal ist g%( _x(7) = 1.
Dies heifit, dass fiir grole Zeitdifferenzen keine Korrelation vorliegt. Direkt vor der
Detektion des Biexziton-Photons bei 7 = 0 sinkt ¢k _ x (1) auf etwa 0.35 ab. Somit
ist die Wahrscheinlichkeit klein, dass unmittelbar vor dem Biexziton ein Exziton
detektiert wird. Dies ist leicht verstindlich, da zur Detektion eines XX-Photons
ein Quantenpunkt noétig ist, der vier Ladungstréger beinhaltet. Wiirde unmittelbar
vorher ein X-Photon emittiert werden, wére der Quantenpunkt leer und koénnte
nicht schnell genug mit vier Ladungstragern aufgefiillt werden. Im Anschluss an
die Detektion des XX-Photons steigt die Wahrscheinlichkeit, dass ein X-Photon
gemessen wird auf g%( _x(7) & 2 an. Dies kann dadurch erklart werden, dass der
Quantenpunkt nach der Emission des XX-Photons in einem definierten Zustand ist
und genau ein Exziton beinhaltet. Der Verlauf der Messdaten stimmt mit Resultaten
in der Literatur tiberein [CMS*04, RMGT01, MRM*01].

Die hier beschriebene Messtechnik kann kiinftig mit polarisationsaufgelosten Mes-
sungen erweitert werden, um den Nachweis zu erbringen, dass Quantenpunkte ver-
schrankte Photonen emittieren [ALP*06]. Dazu wird die Methode der Quantento-
mographie verwendet [AJKO05], mit deren Hilfe durch Messungen der Korrelation
unterschiedlicher Polarisationszustande die Dichtematrix des Systems rekonstruiert
werden kann.
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8 Skalierbare Integration
positionierter Quantenpunkte in
Bauteile

Es ist heutzutage moglich Einzelphotonenquellen oder Quellen verschrinkter Pho-
tonen mit Quantenpunkten herzustellen. Dabei kommen allerdings Verfahren zum
Einsatz, die darauf beruhen, dass sich ein zuféllig verteilter Quantenpunkt am pas-
senden Ort in einem Bauteil befindet oder es miissen aufwandige Positionsbestim-
mungsverfahren fiir Quantenpunkte eingesetzt werden. In dieser Arbeit wird ein
skalierbares Verfahren nach [SSST08a] eingesetzt, um eine elektrisch betriebene Ein-
zelphotonenquelle mit einem einzelnen positionierten Quantenpunkt [SHH*12] und
ein gekoppeltes System aus einem positionierten Quantenpunkt in einer dreidimen-
sionalen photonischen Kristallkavitat zu realisieren.

8.1 Photonische Kristalle mit positionierten
Quantenpunkten

Im Rahmen dieser Arbeit wurde in Zusammenarbeit mit der Gruppe um Prof. Ara-
kawa von der Universitidt Tokyo ein Konzept erarbeitet, mit dem ein Einzelquan-
tenpunktlaser auf Basis eines positionierten Quantenpunktes in der Kavitat eines
zwei- oder dreidimensionalen [AGN'08, HTK'02] photonischen Kristallresonators
realisiert werden kann. In der Literatur konnten bereits erfolgreich positionierte
Quantenpunkte in photonische Kristalle integriert werden [SSST08b, GFD*08], aber
noch kein Laserbetrieb wie fiir selbstorganisierte Quantenpunkte [NKIT10, TIGT11]
erzielt werden.

Ziel dieser Arbeiten ist es, einen Quantenpunkt in das Maximum des elektrischen Fel-
des in einer photonischen Kristallkavitét hochster Gite zu positionieren [BHAT05].
Dabei soll das in Abschnitt 3.1 gezeigte skalierbare Verfahren zum Einsatz kommen.
Dadurch soll die spontane Emission verstarkt werden und fiir hohe Anregungsleis-
tungen stimulierte Emission stattfinden. Die Anforderungen an ein so gekoppeltes
System sind enorm: Die optische Qualitdt der positionierten Quantenpunkte muss
sehr hoch sein und die Linienbreite sollte kleiner als 100 peV sein. Weiterhin wird
eine Resonanz der Emissionswellenlange der Quantenpunkte und der Kavitidtsmode
benotigt. Die Effizienz des Lasers kann durch den Anteil der spontanen Emission,
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die zur Laseremission beitragt mit § = £r/(Fp+1) ausgedriickt werden [BY91]. Die
Hohe des Purcell-Faktors Fp o @/v;, wird dabei durch die Giite der Kavitat und
das Modenvolumen bestimmt. Da sich mit photonischen Kristallen eine Giite von
mehr als 10° und kleine Modenvolumina erzielen lassen (siehe Abschnitt 2.3), scheint
ein gekoppeltes System aus einem einzelnen Quantenpunkt und einem photonischen
Kristallresonator viel versprechend zur Realisierung eines Einzelquantenpunktlasers.

In dieser Arbeit wurden ein Konzept und die Bausteine entwickelt, um einen Einzel-
quantenpunktlaser skalierbar mit positionierten Quantenpunkten in photonischen
Kristallresonatoren zu realisieren. Aufgrund des kleinen Modenvolumens eines pho-
tonischen Kristallresonators darf die Position des Quantenpunkts nur wenige 10 nm
vom Zentrum der Kavitdtsmode abweichen, um eine ausreichende Kopplung an das
elektrische Feld sicherzustellen. Diese Anforderung konnte im Verlauf der Arbeit
nicht erfiillt werden, weswegen der experimentelle Nachweis des Laserbetriebs eines
solchen Systems Gegenstand kiinftiger Untersuchungen sein wird.

b)

Abbildung 8.1: REM-Aufnahmen von photonischen Kristallkavitdten mit posi-
tionierten Quantenpunkten. a) Hexagonales Lochmuster in GaAs mit einer L3-
Kavitat. Der unterdtzte Bereich ist durch unterschiedliche Graustufen sichtbar.
b) Vergroferung auf die L3-Kavitiat aus Teilbild a. ¢) Aufsicht auf die zentrale
Platte eines dreidimensionalen photonischen Kristalls. Der positionierte Quan-
tenpunkt befindet sich in der Mitte der Platte. d) Seitenansicht der Platte aus
Teilbild c. Die Platten sind komplett unteratzt und somit freischwebend.

Die Herstellung der positionierten Quantenpunkte beginnt mit dem Wachstum einer

Alg.75Gag 95 As-Opferschicht und der Herstellung einer Schicht positionierter Quan-
tenpunkte in der Mitte einer GaAs-Schicht, deren Dicke auf den photonischen Kris-

92



8.1 Photonische Kristalle mit positionierten Quantenpunkten Kapitel 8

tallresonator angepasst ist. Zweidimensionale photonische Kristalle werden durch
ein trockengedtztes Lochmuster realisiert (siehe Abbildung 8.1a). Durch selektives
nasschemisches Atzen mit Flusssidure kann die AlGaAs-Opferschicht unterhalb des
Resonators entfernt werden, so dass eine freitragende Membran entsteht. Die Kavi-
tit besteht aus einer Aperiodizitdt im Lochmuster. Dazu kann beispielsweise eine
L3-Kavitét verwendet werden (siehe Abbildung 8.1b).

Dreidimensionale photonische Kristalle konnen durch manuelle Stapelung einzelner
gedtzter Platten realisiert werden (siche Abbildung 8.1c und d). Das Lochmuster
wird hier durch ein gekreuztes Linienmuster ersetzt, das ebenfalls trockengeétzt
wird. Die mittlere Platte des Aufbaus beinhaltet den positionierten Quantenpunkt.
Die Ausrichtung des Plattenmusters zur Position des Quantenpunktes ist ein kri-
tischer Parameter. Die hier erforderliche Genauigkeit konnte im Laufe der Arbeit
nicht erreicht werden, so dass nur die prinzipielle Durchfiihrbarkeit dieses Konzepts
bestatigt werden konnte.
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Abbildung 8.2: Leistungsabhéangige Photolumineszenz eines positionierten Quan-
tenpunktes in der Kavitit eines zweidimensionalen photonischen Kristalls. a) Vier
Spektren des Quantenpunkts bei unterschiedlichen Anregungsleistungen. b) REM-
Aufnahme der Spaltkante eines solchen gekoppelten Systems. ¢) Doppeltlogarith-
mische Auftragung der Intensitét (rot) und Breite (blau) der dominanten Linie in
Teilbild a.

Dazu wurde eine Grofizahl positionierter Quantenpunkte mit einer Periode von
10 pm in zweidimensionalen photonischen Kristallresonatoren auf ihre optischen
Eigenschaften hin untersucht. In iiber 1000 untersuchten Systemen konnte ein ge-
koppelter Quantenpunkt identifiziert werden, dessen Intensitidt mehr als drei Gro-
Benordnungen ansteigt (siche Abbildung 8.2). Die Messungen erfolgten bei einer
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Probentemperatur von etwa 10 K. Bei niedrigen Anregungsleistungen um 160 nW
sind viele Linien sichtbar (Abbildung 8.2a), die auf Emission aus unterschiedlichen
Quantenpunktzustianden und der Kavitatsmode zurtickzufithren sind. Unter Um-
standen konnte sich auch ein zweiter, spektral verstimmter Quantenpunkt in der
Kavitat befinden, dessen Emission durch die Umverteilung der Moden in der Kavi-
tat unterdriickt wird. Bei hoher Anregungsleistung verschwinden diese Linien und
die Kavitdtsmode dominiert das Spektrum. Die Anregung erfolgte mit einem Laser
mit einer Wellenldnge von 820 nm in Zustinde unterhalb der Bandkante von GaAs,
wodurch die Anzahl freier Ladungstriager in der Probe reduziert werden sollte. Die
aus der Linienbreite der Mode bestimmte Giite der Kavitat betragt etwa 5000. Bei
steigender Anregungsleistung nimmt die Linienbreite der Kavitatsmode etwa 8 % ab.
Ein solcher Effekt kann entweder beim Ubergang von spontaner Emission zu stimu-
lierter Emission beobachtet werden oder auch durch Séattigung von absorbierenden
Zusténden in der Kavitat [ST58, MSJK94, XGF*07, NKI*10].

Somit stellen diese Resultate noch keinen zweifelsfreien Nachweis der Realisierung
eines skalierbar herstellbaren Einzelquantenpunktlaser dar. Die optischen Ergebnisse
sind aber viel versprechend, um diesen Nachweis mit einer optimierten Genauigkeit
der Bauteilausrichtung zur Position der Quantenpunkte kiinftig zu erbringen.

8.2 Mikrosaulenresonatoren mit positionierten
Quantenpunkten

Fiir die Realisierung einer elektrisch betriebenen Einzelphotonenquelle mit einem
positionierten Quantenpunkt ist ein Resonatorsystem notwendig, um die Lichtaus-
beute der Einzelphotonenquelle zu erhéhen und so den Einzelphotonencharakter der
Emission nachweisen zu kénnen. Deswegen wurden positionierte Quantenpunkte in
einem DBR-Resonator, bestehend aus 25 (5) p-dotierten (n-dotierten) GaAs/AlAs-
Schichten im unteren (oberen) Spiegel, gewachsen. Die Spiegel schliefien eine undo-
tierte GaAs-Kavitét ein, die an die Wellenldnge der Quantenpunkte angepasst ist.
Analog zum in [SSST08a, SHST09] beschriebenen Verfahren, konnen Mikrosaulenre-
sonatoren mit unterschiedlichen Durchmessern um die Quantenpunkte geatzt werden
und so ein lateraler Einschluss des Lichtfeldes im Resonator gewéhrleistet werden.
Die elektrische Kontaktierung einzelner Mikrotiirmchen erfolgt nach Planarisierung
mit BCB durch Goldringkontakte [BRK'08] (siche Abschnitt 3.3. Die Giite des Re-
sonators liegt im Bereich zwischen 200 und 300, was eine Verstirkung der Emission
[MMA*09], aber noch keine starke Licht-Materie-Wechselwirkung [APG99] erwarten
lasst.
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Abbildung 8.3: Leistungsabhingige Untersuchung der Elektrolumineszenz eines
positionierten Quantenpunktes in einem elektrisch kontaktierten Mikrosidulenre-
sonator auflerhalb der Resonanz mit der Kavitatsmode. a) Spektren der Quanten-
punktemission fur Stréme zwischen 0 pA und 7.3 pA. Die beiden in (b) und (c)
untersuchten Linien sind mit X und XX gekennzeichnet. b) Doppeltlogarithmische
Darstellung des integrierten Intensitatsverlaufes in Abhéangigkeit des Stroms. Die
Daten fiir X (schwarze Quadrate) und XX (rote Kreise) wurden durch Anpassung
von Lorentz-Kurven an die Spektren in (a) gewonnen. Das Steigungsverhalten
der Intensitaten Iy und Iyy wurde durch lineare Anpassungen an die Daten be-

rechnet. ¢) Abhéngigkeit der Linienbreite vom Strom in doppeltlogarithmischer
Auftragung.

8.2.1 Elektrolumineszenz aus positionierten Quantenpunkten

Im ersten Schritt soll die Elektrolumineszenz positionierter Quantenpunkte an-
hand eines reprasentativen Quantenpunktes untersucht werden [HSD*11, BCPKO04,
MRWT10]. Dazu wurde ein Quantenpunkt herangezogen, dessen Emissionslinien
nicht in Resonanz mit der Kavitatsmode sind. Mit einer Erhohung des Stroms durch
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den Mikrosdulenresonator, in dem sich der Quantenpunkt befindet, kann die Ra-
te der im Quantenpunkt rekombinierenden Ladungstrager vergrofert werden. Die
Emissionsspektren bei Strémen von 0 pA bis 7.3 pA sind in Abbildung 8.3a gezeigt.
Bei sehr niedrigen Stromen taucht eine Emissionslinie X bei etwa 903 nm auf. Bei
hoheren Stromen erscheint um 905 nm eine zweite Linie XX, die das Spektrum ab
etwa 0.6 pA dominiert. Fiir die hochsten abgebildeten Strome sind weitere breite
Emissionsbereiche sichtbar, die wahrscheinlich auf hohere Zustdnde oder Kavitats-
moden [AUUT09] zuriickzufithren sind.

Zur Identifizierung der Emissionslinien wurden an X und XX Lorentz-Kurven an-
gepasst und deren Flache integriert. Die so erhaltenen Werte fiir die integrierte
Intensitédt der Linien wurden in Abbildung 8.3b doppeltlogarithmisch aufgetragen.
Die Daten konnen bis etwa 0.9 nA Strom sehr gut durch eine Gerade angepasst wer-
den. Die Steigung der Geraden gibt den Exponenten z eines Potenzgesetzes I o< P*
an. Die Emissionslinie X steigt in diesem Bereich niedriger Anregungsleistung mit
xr = 1.36 an, die Linie XX mit x = 2.82. Vermutlich handelt es sich somit um
die Rekombination eines Exzitons (X) und Biexzitons (XX), da die Intensitét des
Biexzitons etwa quadratisch zur Intensitidt des Exzitons ansteigt. Die Abweichung
vom Idealfall eines linearen bzw. quadratischen Anstiegs ist in der Literatur be-
kannt [MMAMP*08, AKB*08] und wird auf eine nicht-strahlende Rekombination
zurtickgefiihrt [SUHT05] oder auf das Tunneln von Ladungstragern aufgrund der
Bandverbiegung bei hohen Spannungen [KHS108].

Ab einem Strom von etwa 0.9 pA bleibt die Intensitat der Emissionslinie X etwa
konstant bzw. fillt fiir hohe Strome leicht ab, was die Zuordnung zur exzitonischen
Rekombination unterstiitzt, da nicht beliebig viele Rekombinationen pro Zeitinter-
vall aus dem Exzitonenzustand stattfinden kénnen. Die Fehlerbalken spiegeln die
Unsicherheit der Anpassungen wider und werden fiir hohe Stréme aufgrund des zu-
nehmenden spektralen Hintergrunds grofler. Die Intensitat der XX-Linie steigt fir
hohe Strome weniger stark an. Daraus kann die Schlussfolgerung gezogen werden,
dass die Emission des Biexzitons ebenfalls abséttigt. Da beide Emissionslinien ab
dem gleichen Strom einen niedrigeren Intensititsanstieg zeigen, ist eine mogliche
Erklarung, dass die Relaxation der Ladungstriger in den jeweiligen Energiezustand
nicht schnell genug stattfindet [SPMT08].

In Abbildung 8.3c wurde die Entwicklung der Linienbreiten mit steigendem Strom
untersucht. Fiir kleine Strome ist die Intensitdat der Linien sehr schwach, weswegen
der Fehler bei der Bestimmung der Linienbreite grofl ist. Die niedrigste Linienbrei-
te liegt im Bereich zwischen 300 peV und 400 peV, was reprasentativ fiir diese Art
elektrisch kontaktierter, positionierter Quantenpunkte ist. Die schmalste Linienbrei-
te der Elektrolumineszenz betragt 170 peV und wurde wéahrend parallel zu dieser
Arbeit stattfindenden Messungen an dieser Probe beobachtet [SHH'12]. Fiir hohere
Strome steigt die Halbwertsbreite der Linie X auf etwa 600 peV an und bleibt dort
etwa konstant. Die Halbwertsbreite der Linie XX betréigt fiir niedrige Strome etwa
700 peV und steigt mit zunehmender Verbreiterung auf iber 1.5 meV an.
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8.2.2 Elektrisch betriebene Einzelphotonenquellen mit
positionierten Quantenpunkten

Jeder mogliche Zustand im Quantenpunkt kann nicht von zwei identischen Ladungs-
tragern besetzt werden. Die Rekombination von Ladungstriagern aus unterschiedli-
chen Zustédnden erzeugt Photonen mit unterschiedlichen Energien. Deswegen kann
ein idealisierter Quantenpunkt (ohne entartete Energielevel) aus jedem Energieni-
veau nur ein Photon in der Lebensdauer des Zustandes emittierten. Durch spektrale
Filterung kann ein Quantenpunkt somit als Einzelphotonenquelle verwendet werden
[MKB*00], was ein wesentlicher Baustein bestimmter Quantenkryptographieproto-
kolle ist [BB84]. Die Giite einer Einzelphotonenquelle kann durch den Verlauf der
Autokorrelationsfunktion ¢®)(7) bestimmt werden. Diese gibt in diesem Fall die
Wahrscheinlichkeit an, dass zwei Photonen in einem Zeitabstand 7 emittiert wer-
den. Die Autokorrelationsfunktion kann mit einem experimentellen Aufbau nach
Hanbury-Brown und Twiss gemessen werden. Dabei treffen die emittierten Photo-
nen auf einen 50/50-Strahlteiler und werden dort mit je 50 % Wahrscheinlichkeit in
einen der beiden Einzelphotonendetektoren gelenkt. Das erste auftreffende Photon
startet die Messung. 7 ist die Zeitspanne, die bis zum Auftreffen eines Photons auf
dem zweiten Detektor vergeht. Die entstehenden Messdaten folgten ndherungsweise
der Funktion [MIK*02]:

g (N=1-(1- g® (1 =0))-exp <_|T—TO|> (8.1)

T1

7o und 7y sind Konstanten, die von der Rate der spontanen Emission und der Pum-
prate abhéngen. Der Wert ¢® (7 = 0) wird nun verwendet, um zu entscheiden, ob
ein Emitter eine Einzelphotonenquelle ist. Dabei wird in der Literatur héufig ein
Grenzwert von g (1 = 0) < 0.5 verwendet, da fiir diesen Fall im Mittel weniger als
zwei Photonen zur gleichen Zeit detektiert werden.

In dieser Arbeit wurde zur Realisierung einer elektrisch betriebenen Einzelphotonen-
quelle [BAST06, SWO™10] ein positionierter Quantenpunkt in einem Mikrosdulen-
resonator mit einem Durchmesser von 2.5 pm verwendet. Abbildung 8.4a zeigt das
Emissionsspektrum des Systems bei 17.5 K und einer Betriebsspannung von 5.0 V.
An die Messdaten der Quantenpunktemission und der Kavitatsmode des Mikrosau-
lenresonators wurde jeweils eine Lorentz-Kurve angepasst. Die Quantenpunktemissi-
on ist wenige Nanometer zur Kavitatsmode verstimmt sichtbar. Die Berechnung der
Giite () des Resonators aus dem Verhéltnis von Wellenldnge zu Halbwertsbreite be-
tragt @@ =~ 220. An diesem System wurde unter Anregung durch Gleichspannung die
Autokorrelationsfunktion mit einem Messaufbau nach Hanbury-Brown und Twiss
[BT56] bestimmt. Abbildung 8.4b zeigt das Ergebnis der Messung. An die Messda-
ten wird eine Funktion nach Gleichung 8.1 angendhert. Der daraus erhaltene Wert
g? (1 = 0) = 0.69 wird allerdings mafigeblich durch die endliche Zeitauflosung der
Detektoren (ca. 780 ps) bestimmt. Es ist moglich diese Zeitauflosung zu entfalten
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Abbildung 8.4: a) Elektrolumineszenz eines positionierten Quantenpunktes in
spektraler Nahe zur Kavitdtsmode eines Mikrosaulenresonators. b) Gemessene
Autokorrelationsfunktion der Emission in (a). Die Daten (schwarze offene Kreise)
wurden durch eine im Text beschriebene Funktion angenédhert (rot). Die blaue
Kurve stellt die Naherungsfunktion nach Entfaltung der endlichen Zeitauflosung
der Detektoren dar.

[HSL*10] und so einen bereinigten Wert fiir ¢ (7 = 0) zu erhalten. Der so erhaltene
Wert ist ein Maf fir die Qualitiat der Einzelphotonenemission und betragt:

g? (1 =0)=042

Damit ist der Grenzwert von 0.5 (siche Unterabschnitt 2.1.2) deutlich unterschrit-
ten und ein Nachweis erbracht, dass die in dieser Arbeit realisierte Quelle als
Einzelphotonenemitter eingesetzt werden kann. In der Literatur wurden bisher
nur optisch betriebene Einzelphotonenquellen mit positionierten Quantenpunkten
[SHHT09, MSMMH™*09, BMP*06, HCC*07, MOB™05] oder lithographisch definier-
ten Quantenpunkten® [VSST11] beschrieben, sowie die Einzelphotonenemission aus
einer invertierten Pyramide in (111)-GaAs [PDM*12, Bai05]. Diese Arbeit zeigt so-
mit die erste Realisierung einer elektrisch betriebenen Einzelphotonenquelle mit ei-
nem skalierbar positionierten Quantenpunkt [SHH*12] in einem Resonator auf Basis
von (100)-orientiertem GaAs. Dies stellt einen weiteren wichtigen Schritt in Richtung
der praktischen, alltagstauglichen Anwendung solcher Quellen fiir die Quantenkryp-
tographie dar.

1Details zum Herstellungsprozess solcher lithographisch definierten Quantenpunkte finden sich
u. a. in [SC86, FSK*96, SKO196]
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Nomenklatur

AELp
AEyp
A

Ap

-

0 und 7y

D

Xt xt

D
d

E Bindung

Erss

EG’ap,InAs

Eor
EStufe

EVerspannung

Energieunterschied der Leitungsbandkanten
Energieunterschied der Valenzbandkanten
Wellenlange

Diffusionslange

Zeitunterschied

Zeitkonstanten der Autokorrelationsfunktion zweiter Ord-
nung

mittlere Zeit
Exzitonische Energieniveaus im Quantenpunkt

Abstand zwischen optisch aktivem, positionierten Quanten-
punkt und geatztem Loch

Abstand zwischen optisch aktivem, positionierten Quanten-
punkt und Seitenwand einer Mesa

GaAs-Schichtdicke iiber einem positionierten Quantenpunkt
Diffusionskoeffizient

Schichtdicke

Bindungsenergie

Energieunterschied der beiden exzitonischen Niveaus auf-
grund der Feinstrukturaufspaltung

Bandliickenenergie von InAs
Oberflachenenergie
Energiebeitrag von Materialstufen zur Oberflachenenergie

Verspannungsenergie
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Liste der verwendeten Symbole und Abkiirzungen

g® (1)

Rs
t

VM ode

AFM(-Aufnahme)

Al
As

BCB
E-Beam(-Anlage)

F'SS
Ga
H
IGP
In
LB
LHe

MBE

100

Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung
Planksches Wirkungsquantum mit dem Wert 6.63 - 10734Js
Intensitat

Faktor zur Beriicksichtigung des zugrunde liegenden Kris-
tallgitters bei Diffusionsprozessen auf Oberflachen

Brechungsindex

Anregungsleistung

Giite eines Resonators (engl. Q-factor)
Diffusionskoeffizient

Zeit

Modenvolumen eines Resonators

Rasterkraftmikroskop(-Aufnahme), vom engl. atomic force
microscope

Aluminium
Arsen

Benzocyclobuten: aromatische Kohlenwasserstoffverbindung
mit der Polymere gebildet werden konnen

Elektronenstrahllithographie(-Anlage), vom engl. electron
beam lithography

Feinstrukturaufspaltung, engl. fine structure splitting
Gallium

horizontale Polarisation

Tonengetterpumpe

Indium

Leitungsband

fliissiges Helium

Molekularstrahlepitaxie (engl. molecular beam epitaxy)



Nomenklatur

Nd:YAG-Laser

PCA(-Schritt)

PMMA

QP
REM(-Aufnahme)
RIE

SIMS
TEM(-Aufnahme)
Uv

Vv

VB

WCE

X+

X1 bis Xﬁ

XX

Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-Laser

partial capping and annealing (-Schritt); in-situ-
Ausheilschritt  von  Quantenpunkten mnach Abscheiden
einer diinnen GaAs-Schicht

Polymethylmethacrylat

Quantenpunkt
Rasterelektronenmikroskop(-Aufnahme)

vom engl. reactive ion etching; reaktives Ionen-Atzen
Sekundéarionen-Massenspektroskopie
Transmissionselektronenmikroskop(-Aufnahme)
ultra-violett

vertikale Polarisation

Valenzband

vom engl. wet chemical etching; nasschemisches Atzen
Exziton

positiv geladenes Exziton

negativ geladenes Exziton

Emissionslinien eines Quantenpunktes

Biexziton
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