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Zusammenfassung

Die Quanteninformationstechnologie ist ein Schwerpunkt intensiver weltweiter For-
schungsarbeit, da sie Losungen fiir aktuelle globale Probleme verspricht. So bietet die
Quantenkommunikation (QKD, engl. quantum key distribution) absolut abhorsichere
Kommunikationsprotokolle [BB84, Eke91] und kénnte, mit der Realisierung von Quanten-
repeatern [GTO07|, auch iiber grofle Distanzen zum Einsatz kommen. Quantencomputer
(engl. quantum computing) konnten von Nutzen sein, um sehr schwierige und komple-
xe mathematische Probleme schneller zu losen [LJL*10]. Ein grundlegender kritischer
Baustein der gesamten halbleiterbasierten Quanteninformationsverarbeitung (QIP, engl.
quantum information processing) ist die Bereitstellung von Proben, die einerseits die ge-
forderten physikalischen Eigenschaften aufweisen und andererseits den Anforderungen
der komplexen Messtechnik geniigen, um die Quanteneigenschaften nachzuweisen und
technologisch nutzbar machen zu koénnen. In halbleiterbasierten Ansétzen haben sich
Quantenpunkte als sehr vielversprechende Kandidaten fiir diese Experimente etabliert.
Halbleiterquantenpunkte weisen grofe Ahnlichkeiten zu einzelnen Atomen auf, die sich
durch diskrete Energieniveaus und diskrete Spektrallinien im Emissionsspektrum mani-
festieren, und zeichnen sich iiberdies als exzellente Emitter fiir einzelne [MKB*00] und
ununterscheidbare Photonen [SFV102] aus. Auflerdem kénnen mit Quantenpunkten zwei
kritische Bausteine in der Quanteninformationstechnologie abgedeckt werden. So kénnen
stationdre Quantenbits (Qubits) in Form von Elektronenspinzusténden gespeichert werden
und mittels Spin-Photon-Verschrinkung weit entfernte stationédre Qubits iiber fliegende
photonische Qubits verschrénkt werden [DYM*12, GFT*12].

Die Herstellung und Charakterisierung von quantenpunktbasierten Halbleiterproben, die
sich durch definierte Eigenschaften fiir Experimente in der QIP auszeichnen, steht im
Mittelpunkt der vorliegenden Arbeit. Die Basis fiir das Probenwachstum bildet da-
bei das Materialsystem von selbstorganisierten In(Ga)As-Quantenpunkten auf GaAs-
Substraten. Die Herstellung der Quantenpunktproben mittels Molekularstrahlepitaxie
ermoglicht hochste kristalline Qualitdten und bietet die Moglichkeit, die Quantenemit-
ter in photonische Resonatoren zu integrieren. Dadurch kann die Lichtauskoppeleffizi-
enz stark erhoht und die Emission durch Effekte der Licht-Materie-Wechselwirkung ver-

stiarkt werden. Vor diesem Hintergrund wurden in der vorliegenden Arbeit verschiedene



2 Zusammenfassung

In(Ga)As-Quantenpunktproben mit definierten Anforderungen mittels Molekularstrahle-
pitaxie hergestellt und deren morphologische und optische Eigenschaften untersucht. Fiir
die Charakterisierung der Morphologie kamen Rasterelektronen- und Rasterkraftmikro-
skopie zum Einsatz. Die optischen Figenschaften wurden mit Hilfe der Reflektions-,
Photolumineszenz- und Resonanzfluoreszenz-Spektroskopie sowie Autokorrelationsmes-
sungen zweiter Ordnung ermittelt. Der Experimentalteil der Arbeit ist in drei Kapitel

unterteilt, deren Kerninhalte im Folgenden kurz wiedergegeben werden.

Quasi-Planare Einzelphotonenquelle mit hoher Extraktionseffizienz

Planare quantenpunktbasierte Einzelphotonenquellen mit hoher Extraktionseffizienz sind
fiir Experimente zur Spinmanipulation von herausragender Bedeutung. Elektronen- und
Lochspins haben sich als gute Kandidaten erwiesen, um gezielt einzelne Elektronenspins zu
initialisieren, manipulieren und zu messen [PLZY08, PDM*10, DMP*11]. Ein einzelner
Quantenpunkt muss einfach geladen sein, damit er im Voigt-Magnetfeld ein A-System
bilden kann [DPMY13], welches die grundlegende Konfiguration fiir Experimente dieser
Art darstellt. Wichtig sind hier einerseits eine stabile Spinkonfiguration mit langer Ko-
hérenzzeit und andererseits hohe Lichtauskoppeleffizienzen. Quantenpunkte in planaren
Mikrokavitaten weisen groflere Werte fiir die Spindephasierungszeit auf als Mikro- und
Nanotiirmchenresonatoren [PDM*10], dagegen ist bei planaren Proben die Lichtauskop-
peleffizienz geringer.

In diesem Kapitel wird eine quasi-planare quantenpunktbasierte Quelle fiir einzelne
(9¥(0)=0,023) und ununterscheidbare Photonen (glgzlist(()):(),w) mit hoher Reinheit vor-
gestellt. Die Quantenpunktemission weist eine sehr hohe Intensitét und optische Qualitit
mit Halbwertsbreiten nahe der natiirlichen Linienbreite auf. Die Auskoppeleffizienz wurde
zu 42 % fiir reine Einzelphotonenemission bestimmt und iibersteigt damit die, fiir eine pla-
nare Resonatorstruktur erwartete, Extraktionseffizienz (33 %) deutlich. Als Grund hierfir
konnte die Kopplung der Photonenemission an Gallium-induzierte, Gaufl-artige Defekt-
strukturen ausgemacht werden [MGF*14]. Mithilfe morphologischer Untersuchungen und
Simulationen wurde gezeigt, dass diese Defektkavitdten einerseits als Nukleationszentren
fiir das Quantenpunktwachstum dienen und andererseits die Extraktion des emittierten

Lichts der darunterliegenden Quantenpunkte durch Lichtbiindelung verbessern.

In weiterfithrenden Arbeiten konnte an dieser spezifischen Probe der fundamentale Ef-
fekt der Verschrankung von Elektronenspin und Photon nachgewiesen werden, der einen
kritischen Baustein fiir halbleiterbasierte Quantenrepeater darstellt [DYM*12]. Im Rah-
men dieses Experiments war es moglich, die komplette Tomographie eines verschrank-
ten Spin-Photon-Paares an einer halbleiterbasierten Spin-Photon Schnittstelle zu messen
[DMY™*13]. Uberdies konnte Zweiphotoneninterferenz und Ununterscheidbarkeit von Pho-



tonen aus zwei rdumlich getrennten Quantenpunkten auf diesem Wafer gemessen werden

[GTM™14], was ebenfalls einen kritischen Baustein fiir Quantenrepeater darstellt.

Gekoppeltes Quantenfilm-Quantenpunkt System

Weitere Herausforderungen fiir optisch kontrollierte halbleiterbasierte Spin-Qubit-
Systeme sind das schnelle und zerstorungsfreie Auslesen der Spin-Information sowie die
Implementierung eines skalierbaren Ein-Qubit- und Zwei-Qubit-Gatters. Ein kiirzlich ver-
offentlichtes theoretisches Konzept konnte hierzu einen eleganten Weg eréffnen [PMY14b]:
Hierbei wird die spinabhéngige Austauschwechselwirkung zwischen einem Elektron-Spin
in einem Quantenpunkt und einem Exziton-Polariton-Gas, welches in einem nahegele-
genen Quantenfilm eingebettet ist, ausgeniitzt. So kénnte die Spin-Information zersto-
rungsfrei ausgelesen werden und eine skalierbare Wechselwirkung zwischen zwei Qubits
iiber groflere Distanzen ermoglicht werden, da sich die Wellenfunktion von Exziton-
Polaritonen, abhéingig von der Giite des Mikroresonators, iiber mehrere pm ausdeh-
nen kann [BHY93]. Dies und weitere mogliche Anwendungen machen das gekoppelte
Quantenfilm-Quantenpunkt System sehr interessant, weshalb eine grundlegende experi-
mentelle Untersuchung dieses Systems wiinschenswert ist.

In Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe um Yoshihisa Yamamoto an der Universi-
tat Stanford, wurde hierzu ein konkretes Probendesign entwickelt und im Rahmen dieser
Arbeit technologisch verwirklicht. Durch systematische epitaktische Optimierung ist es ge-
lungen, ein gekoppeltes Quantenfilm-Quantenpunkt System erfolgreich in einen Mikrore-
sonator zu implementierten. Das Exziton-Polariton-Gas konnte mittels eines Quantenfilms
in starker Kopplung in einer Mikrokavitdt mit einer Rabi-Aufspaltung von Vz=2,5 meV
verwirklicht werden. Zudem konnten einfach geladene Quantenpunkte mit hoher optischer
Qualitit und klarem Einzelphotonencharakter (¢ = 0,24) in unmittelbarer Nihe zum

Quantenfilm gemessen werden.

Positionierte Quantenpunkte

Fiir die Herstellung quantenpunktbasierter Einzelphotonenquellen mit hoher optischer
Qualitat ist eine skalierbare technologische Produktionsplattform wiinschenswert. Dazu
miissen einzelne Quantenpunkte positionierbar und somit deterministisch und skalier-
bar in Bauteile integriert werden konnen. Basierend auf zweidimensionalen, regelméaflig
angeordneten und dadurch adressierbaren Quantenpunkten gibt es zudem ein Konzept,
um ein skalierbares, optisch kontrolliertes Zwei-Qubit-Gatter zu realisieren [DPMY13].
Das hier verfolgte Prinzip fiir die Positionierung von Quantenpunkten beruht auf der
Verwendung von vorstrukturierten Substraten mit geédtzten Nanol6chern, welche als Nu-

kleationszentren fiir das Quantenpunktwachstum dienen [Sch07, KHS04]. Durch eine op-
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timierte Schichtstruktur und eine erhéhte Lichtauskopplung unter Verwendung eines di-
elektrischen Spiegels konnte erstmals Resonanzfluoreszenz an einem positionierten Quan-
tenpunkt gemessen werden [UMMT15]. In einem weiteren Optimierungsansatz konnte
auBerdem Emission von positionierten InGaAs Quantenpunkten auf GaAs Substrat bei

1,3 um Telekommunikationswellenléinge erreicht werden [MBS™14].



Summary

Quantum information technology is in the focus of worldwide intensive research, because
of its promising solutions for current global problems. With tap-proofed communication
protocols [BB84, Eke91], the field of quantum key distribution (QKD) could revolutionize
the broadcast of sensitive data and would be also available for large distance commu-
nication with the realization of quantum repeater systems [GT07]. Quantum computing
could be used to dramatically fasten the solution of difficult and complex mathematical
problems [LJL*10]. A critical building block of solid state based quantum information
processing (QIP) is the allocation of semiconductor samples, which on the one side provi-
de the desired quantum mechanical features and on the other side satisfy the requirements
of the complex non-demolition measurement techniques. Semiconductor quantum dots are
very promising candidates in solid state based approaches as they act like artificial atoms
manifesting in discrete emission lines. They are excellent emitters of single [MKB100]
and indistinguishable [SFV*02] photons. Moreover they can save quantum information
in stationary quantum bits (qubits) as electron spins and emit flying photonic qubits to

entangle remote qubits via spin-photon entanglement [DYM*12, GFT*12].

The fabrication and characterization of quantum dot based semiconductor samples, which
serve as a basic building block for experiments in the field of QIP with pre-defined phy-
sical features, are in focus of the present thesis. The basic material system consists of
In(Ga)As quantum dots on GaAs substrates. The growth of quantum dot based semicon-
ductor samples via molecular beam epitaxy offers highest crystal quality and the possi-
bility to integrate the quantum emitters in photonic resonators, which improve the light
outcoupling efficiency and enhance the emission by light-matter-coupling effects. Against
this background this thesis focusses on the preparation and characterization of different
In(Ga)As based quantum dot samples. Morphologic properties were characterized via
scannnig electron microscopy or atomic force microscopy. The characterization of optical
properties was performed by spectroscopy of the reflectance, photoluminescence and reso-
nance fluorescence signal as well as measurements of the second order correlation function.

The main part is divided in three chapters which are briefly summarized below.
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Quasi-planar single photon source with high extraction efficiency

Planar quantum dot based highly efficient single photon sources are of great importance,
as quantum dot electron and hole spins turned out to be promising candidates for spin
manipulation experiments [PLZY08, PDM*10, DMP*11]. To be able to intialize, mani-
pulate and measure single electron spins, the quantum dots have to be charged with a
single electron and build up a A-system in a magnetic field in Voigt geometry [DPMY13].
It is important that on the one side the spin configuration is stable, comprising a long
spin coherence time and on the other side that the photon outcoupling efficiency is high
enough for measurements. Quantum dots in planar microcavities have large spin cohe-
rence times but rather weak outcoupling efficiencies compared to micro- or nanopillar
resonators [PDM™10]. In this chapter a quasi-planar quantum dot based source for sin-
gle (¢®(0)=0,023) and indistinguishable photons (gi(zzlist(O):O,U) with a high purity is
presented. This planar asymmetric microcavity doesn‘t have any open surfaces in close
proximity to the active layer, so that the spin dephasing is minimalized. The optical
quality of the quantum dots is very high with emission linewidths near the natural line-
width of a quantum dot. Additionally the single photon source shows a high outcoupling
efficiency of 42 % which exceeds the outcoupling of a regular planar resonator (33 %).
This high extraction efficiency can be attributed to the coupling of the photon emission
to Gallium-induced, Gaussian-shaped nanohill defects [MGF*14]. Morphologic investiga-
tions and simulations show, that these defect cavity structures serve as nucleation centers
during quantum dot growth and increase the outcoupling efficiency by lensing effects. In
further experiments on this specific sample, entanglement of an electron spin and a pho-
ton was demonstrated, which is a critical building block for semiconductor based quantum
repeaters [DYM™12]. In this context also the full tomography of a polarization-entangled
spin-photon-pair was measured with a surprisingly high fidelity [DMY"13]. Moreover two
photon interference and indistinguishability of two photons from remote quantum dots
of this wafer was measured, which also constitutes a critical building block for quantum
repeaters [GTM™14].

Coupled quantum well - quantum dot system

Further challenges for optical controlled spin-qubit systems are fast readout of the quan-
tum information with high fidelity and the implementation of a scalable one- and two-
qubit gate. Therefore a proposal was adapted which is based on the coupling of an electron
spin in a quantum dot to a gas of exciton-polaritons, formed in a quantum well in close
proximity of the quantum dot [PMY14b]. In cooperation with Yoshihisa Yamamoto’s
group from the Stanford University, a sample structure was designed and technologically

realized as part of this thesis, to study the fundamental physical properties of this cou-



pled system. By systematic epitactical improvement, a coupled quantum well-quantum
dot system could successfully be implemented in a microresonator. The exciton-polariton
gas was realized in a quantum well which is strongly coupled to a microcavity with a Rabi
splitting of Vg=2,5 meV. Although the distance to the quantum well is only a few nm,
charged quantum dots with high optical quality and clear single photon emission character
(9® = 0,24) could be measured.

Site-controlled quantum dots

A scalable technological platform for bright sources of quantum light is highly desirable.
Site-controlled quantum dots with high optical quality are very promising candidates to
realize such a system. This concept offers the possibility to integrate single quantum dots
in devices in a deterministic and scalable way and furthermore provides sample structures
with a regular two dimensional array of site-controlled quantum dots to realize concepts
for optically controlled two-qubits gates [DPMY13]. The method to position the quantum
dots used in this thesis is based on etched nanoholes in pre-patterned substrates, which
serve as nucleation centers during the quantum dot growth process [Sch07, KHS04]. An
optimized layer structure and an increased light outcoupling efficiency using a dielectric
mirror allowed the first measurement of resonance fluorescence on site-controlled quantum
dots [UMMT15]. In a further optimized design, emission of positioned quantum dots at
1,3 um telecommunication wavelength was demonstrated for the first time for InGaAs
quantum dots on GaAs substrates [MBS™14].
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Kapitel 1
Einleitung

Abhorsichere Kommunikation und Dateniibertragung sind brisante Themen des 21. Jahr-
hunderts. Die Relevanz dieser Thematik ist nicht zuletzt auf immer neue Abhorskanda-
le und die unautorisierte Veroffentlichung sensibler und streng geheimer Informationen
zuriickzufiithren, die weitreichende Konsequenzen haben. In der Politik, Wirtschaft und
Gesellschaft wird daher der Wunsch nach abhorsicherer Kommunikation immer grofier.
Einen grofien Anteil des globalen Datennetzwerks bilden Glasfaserkabel mit stark steigen-
der Tendenz. Dabei werden jeweils am Anfang und Ende der Glasfaserleitung optoelek-
tronische Bauteile eingesetzt, um das elektrische Signal in ein Optisches umzuwandeln
oder umgekehrt. Damit kénnen sehr hohe Ubertragungsraten realisiert werden, mit einem
aktuellen Rekord von 255 Thit/s aus dem Jahr 2014 [UCL*14], wobei momentan der
durchschnittliche Verbraucher nur Ubertragungsraten bis 100 Mbit /s zur Verfligung hat.
Fiir die Verschliisselung der zu iibermittelnden Daten sorgen bisher konventionelle Me-
thoden, die weitgehend auf der Multiplikation von groflen Primzahlen beruhen, bekannt
als RSA Verschliisselung [RSA78]. Mit deren Sicherheitsgrad ist der Anwender gut vor
einfachen Angriffen geschiitzt, jedoch erméglichen immer leistungsfahigere Rechner und
neue Rechenmethoden, diese Verschliisselungssysteme zu dekodieren und die {ibermittel-
ten Informationen auszuspéhen.

In der Quantenkryptographie gibt es hingegen Kommunikationsprotokolle, die theoretisch
eine absolut abhorsichere Dateniibertragung ermoglichen [BB84, Eke91]. Abhérversuche
werden hier bereits beim Austausch des Quantenschliissels (QKD, engl. quantum key dis-
tribution) bemerkt. In dem einfachsten, nach den Wissenschaftlern Charles H. Bennett
und Gilles Brassard benannten, BB84-Protokoll werden als Schliissel einzelne Photonen
mit vier moglichen Polarisationsrichtungen in zwei komplementéren Basen (beispielsweise
horizontal-vertikal und links-rechts-diagonal) verwendet, wobei die Polarisationsbasis fiir
jedes emittierte und detektierte Photon zufillig gewihlt wird. Uber eine authentifizierte
Leitung konnen die Bits, die mit der gleichen Basis gemessen wurden, identifiziert wer-

den und daraus der Schliissel generiert werden. Durch Vergleichen und Verwerfen von



Bits, kann die Fehlerrate abgeschétzt und ein moglicher Lauschangriff entdeckt werden.
Das Kopieren einzelner Photonen, die sich in einem unbekannten Polarisationszustand
befinden, kann durch das no-cloning- Theorem ausgeschlossen werden [WZ82|. Unter der
Voraussetzung, dass der generierte Schliissel nur einmal verwendet wird und mindestens
genauso lang ist wie die Nachricht selbst (One-Time-Pad Verfahren [Sha49]), ist das
Kommunikationsprotokoll absolut abhorsicher. Es sei angemerkt, dass diese Variante des
BB84-Protokolls fiir Freistrahlkommunikation geeignet ist, wéhrend fiir die praktische
Umsetzung in Glasfaserkabeln andere Varianten des BB84-Protokolls, wie die sogenannte
Differential-Phase-Shift (DPS) QKD besser geeignet sind [IWY02, IWY03|, da verschie-
dene Polarisation in einer Glasfaserleitungen iiber gréfiere Distanzen nur schwerlich er-
halten werden kénnen. Das Ekert-Protokoll [Eke91], beziehungsweise das durch Bennett,
Brassard und Mermin im Jahr 1992 modifizierte BBM92-Protokoll [BBM92], funktio-
niert prinzipiell ahnlich wie das BB84-Protokoll, jedoch werden hier zwischen Sender und
Empfanger Photonen eines verschriankten Photonenpaares geteilt. Die Zustédnde werden
in zufdlligen Basen gemessen, was dazu fiihrt, dass Sender und Empfénger bei gleicher
Basiswahl genau entgegengesetzte Zustidnde messen. Eine simple Invertierung auf einer

Seite des Kommunikationskanals liefert dann einen identischen Schliissel.

Neben dem Teilbereich der QKD gibt es weitere Gebiete in der Quanteninformations-
verarbeitung (QIP, quantum information processing), die weltweit wissenschaftlich hochs-
tes Interesse geweckt haben. So konnten mit der Realisierung eines Quantencomputers
[LJLT10] (engl. quantum computation) die Losungen spezieller und schwieriger mathe-
matischer Probleme sehr stark beschleunigt werden. Dazu gehort auch eine exponentielle
Beschleunigung der Faktorisierungverfahren grofier Zahlen in Primzahlen [Sho94], die zum
Entschliisseln von Nachrichten im weit verbreiteten, oben beschriebenen RSA-Verfahren
eingesetzt werden konnen. Dariiber hinaus muss Quantenkommunikation im praktischen
Einsatz auch iiber grofie Distanzen moglich sein. Jedoch miissen die Verluste in Glasfa-
serkabeln kompensiert werden, was ein klassischer Signalverstéarker nicht leisten kann, da
hierbei neben stimulierter Emission auch spontane Emission auftritt. Daher sind Quan-

tenrepeater [GT07] Gegenstand weltweiter immenser Forschungsarbeit geworden.

Um quantenmechanische Verschliisselungskonzepte (QKD) in der Praxis einsetzen und
in bestehende Kommunikationssysteme integrieren zu konnen, miissen diese in festkor-
perbasierten Ansétzen realisiert werden. Auch fiir Quantencomputer und Quantenrepea-
ter miissen festkorperbasierte Konzepte umgesetzt werden. In all diesen Teilbereichen
der QIP spielen Halbleiterquantenpunkte eine herausragende Rolle. Dies ist durch die
Méoglichkeit begriindet, dass Quantenpunkte einerseits stationdre Quantenbits (Qubits)
in Form von Elektronenspins speichern kénnen. Andererseits kénnen weit entfernte sta-
tiondre Qubits mittels Licht-Materie-Wechselwirkung tiber fliegende Qubits (Photonen)

verschriankt werden. Dafiir gibt es mehrere kritische Bausteine: Einerseits miissen die
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quantenpunktbasierten Lichtquellen effizient einzelne und ununterscheidbare Photonen
beziehungsweise verschrankte Photonenpaare liefern. Andererseits miissen die Quanten-
punkte manipulierbare stationdre Qubits, in Form von Elektronenspins, aufweisen. Die
Spindephasierungszeit, die gleichbedeutend mit der Kohérenzzeit der stationdren Spins
ist, sollte iiberdies moglichst grof sein, da diese die Anzahl der Ein-Qubit-Operationen
limitiert. Beide Teilaspekte werden im Folgenden kurz beschrieben, beginnend mit den

Anforderungen an die fliegenden Qubits (Photonen).

Die Grundlagen fiir den Einsatz von Halbleiterquantenpunkten in der QIP wurden in
den letzten zwei Jahrzehnten, in teils bahnbrechenden Experimenten, gelegt. Den Grund-
stein legt der Nachweis, dass selbstorganisierte Halbleiter-Quantenpunkte als gute Quel-
len fiir einzelne und Paare verschriankter Photonen dienen kénnen [MKB*00, ALP*06].
Ein weiterer kritischer Punkt ist die Lichtauskoppeleffizienz von Quantenpunkten, die
im reinen Volumenhalbleiter bei nur etwa 2 % liegt. Um die Auskoppeleffizienz zu erho-
hen, werden die Quantenpunkte in Mikoresonatorstrukturen eingebaut, deren Architektur
die Lichtausbeute erhoht und durch schwache oder starke Licht-Materie-Wechselwirkung
die Emission verstédrkt. In den letzten Jahren wurden dafiir unterschiedliche Strukturen
vorgestellt und die erhohte Auskoppeleffizienz demonstriert, wie Mikrotiirmchenresona-
toren [HSLT10, PSVT02] mit dem aktuellen Bestwert von 79 % [GVAT13], photonische
Nanodréhte mit adiabatischer Geometrie [CBM™10, MMD™13] und integrierte Quanten-
punkte in Quantendrihten [RBAT12]. Zusammen mit einem getriggerten Betrieb der Ein-
zelphotonenquelle sind diese Bedingungen bereits ausreichend fiir den praktischen Einsatz
in QKD-Demonstrationsexperimenten [WIST02]. Die Umsetzung eines QKD-Protokolls
konnte sogar bereits mit Hilfe eines optoelektronischen quantenpunktbasierten Bauteils
im getriggerten Betriebsmodus im Labor- [HKR™12] und Freistrahl-Feldversuch [RHU* 14]

gezeigt werden. Dagegen miissen fiir Quantenrepeater weitere Kriterien erfiillt werden.

Neben der hohen Reinheit der Einzelphotonenemission und der getriggerten Betriebsmodi,
ist die Ununterscheidbarkeit von Photonen unerlasslich, um die Verschrankungsverteilung
in Quantenrepeater-Netzwerken zu bewerkstelligen. Die Ununterscheidbarkeit von auf-
einanderfolgenden Photonen aus einer Quelle wurde bereits unter Ausniitzen der Licht-
Materie-Wechselwirkung [SFVT02], unter der Verwendung geschickter Anregungsschema-
ta [AURT09] und kiirzlich fiir anndhernd Fourier-limitierte Photonen mit Visibilitdten
nahe 1 [HHW'13b] gezeigt. Der Nachweis der Verschriankungsverteilung beruht jedoch auf
Quanteninterferenzen von einzelnen, ununterscheidbaren Photonen, die von unterschiedli-
chen, rdumlich getrennten Quellen emittiert werden und gleichzeitig auf einen Strahlteiler
treffen. Auch dies konnte in aktuellen Arbeiten fiir quasi-resonante Anregung [GTM™14]
und mit Visibilitdten > 0.8 fiir strikt resonante Anregung [GFT*13, HHW*13a] und hohe
Pulsraten [TSMG™15] erreicht werden.

Als ein sehr vielversprechender Ansatz fiir Halbleiter-Quantenspeicher haben sich einzelne
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Elektronenspins erwiesen, die in Quantenpunkten lokalisiert sind und somit optisch in-
itialisiert, manipuliert und detektiert werden kénnen [DPMY13]. Die stationdren Qubits
konnen dabei sowohl von ungepaarten Elektronenspins, als auch von Lochspins repré-
sentiert werden [PLZY08]. Dariiber hinaus konnten an planaren Quantenpunktproben
Elektronenspins mit Kohérenzzeiten von einigen ps gemessen werden, welche vor dem
Verlust der Quanteninformation durch Dephasierung bis zu 10° Ein-Qubit-Operationen
ermoglichen [PDM*10].

Die Schnittstelle zwischen stationdren Spin-Qubits und fliegenden photonischen Qubits
spielt eine entscheidende Rolle fiir den Nachweis der Verschrankungsverteilung von weit
entfernten Qubits. Hierzu ist die Kopplung zwischen Elektronenspin und Photon uner-
lasslich, die im Halbleiter erstmalig in Form von Spin-Photon-Verschrankung in Quan-
tenpunkten nachgewiesen werden konnte [DYM™*12, GFT*12]. In weiterfithrenden Expe-
rimenten konnte auflerdem die Teleportation der Quanteninformation eines Photons auf
einen stationdren Elektronenspin nachgewiesen werden [GFT*13]. Bevorzugt werden bei
diesen Experimenten planare Probenstrukturen, um die Kohérenzzeit der Elektronenspins
zu maximieren. Fiir Strukturen mit offenen Oberflichen nahe der Quantenpunkte, wie ge-
dtzten Mikrotiirmchenresonatoren, sinkt die Kohédrenzzeit der Spins [PDM*10]. Fiir die
Realisierung von Experimenten, die die Manipulation des Elektronenspins zum Ziel ha-
ben, sind daher planare Mikroresonatoren mit erhchter Lichtauskoppeleffizienz von grofler
Bedeutung [MGF*14]. Dieses System ist gut fiir die Demonstration des grundlegenden
Experiments, aber aufgrund der geringen Gesamteffizienz und langen Integrationszeiten
kaum fiir praktische Anwendungen geeignet. Es sind daher elegantere Ansétze gefragt,
um Elektronenspins auszulesen. Ein mogliches Konzept, das die Austauschwechselwirkung
zwischen einem Exziton-Polariton-Gas in einem Quantenfilm und den Elektronenspins in

nahegelegenen Quantenpunkten ausniitzt, um die Spinorientierung auszulesen, wurde vor
kurzem vorgestellt [PMY14b].

Alle bisher behandelten Experimente wurden zu Demonstrationszwecken ausschliefSlich
mit selbstorganisierten Quantenpunkten durchgefiihrt. Fiir eine technologische Plattform
miissen die Quantenpunkte jedoch deterministisch in Bauteile integriert werden kénnen.
Eine Moglichkeit dies zu verwirklichen, ist der Einsatz von positionierten Quantenpunk-
ten, die auf vorstrukturierten Substraten hergestellt werden [Sch07, KHS04]. Der Einsatz
dieser positionierten Quantenpunkte kénnte eine gezielte optische Adressierung der Qubits
ermoglichen sowie die Realisierung einer zweidimensionalen regelméfligen Anordnung von
Quantenpunkten, die einen kritischen Baustein fiir die Entwicklung eines festkérperba-
sierten Zwei-Qubit-Gatters darstellt [DPMY13]. In den letzten Jahren wurden verspan-
nungsgekoppelte positionierte Quantenpunkte mit hoher morphologischer und optischer
Qualitat demonstriert, die auf vorstrukturierten GaAs- und InP-Substraten hergestellt
werden kénnen [SHGT12, JAM™13, BSS*12]. Eine weitere Optimierung dieses Systems
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ist daher wiinschenswert.

Die vorliegende Arbeit gliedert sich folgendermafien: In Kapitel 2 werden kompakt die
wichtigsten theoretischen Grundlagen fiir diese Arbeit zusammengefasst. Im darauffolgen-
den Kapitel 3 stehen die Herstellungs-, Prozessierungs- und Charakterisierungsmethoden
im Mittelpunkt, die im Experimentalteil zur Anwendung kommen. Kapitel 4 beschéftigt
sich mit der Herstellung und Charakterisierung einer quasi-planaren quantenpunktbasier-
ten hoch effizienten Einzelphotonenquelle, die als Grundlage fiir Experimente zur Zwei-
photoneninterferenz und fiir Experimente zum Nachweis von Spin-Photon-Verschrankung
dient. Die Konzeption, Herstellung und Charakterisierung einer Halbleiterprobe, die fiir
Experimente an einem gekoppelten Quantenfilm-Quantenpunkt-System dienen soll, wird
in Kapitel 5 behandelt. Hierbei werden insbesondere die technologischen Herausforderun-
gen abgehandelt, die sich durch die physikalischen Anforderungen an das System ergeben.
Im letzten Kapitel der Arbeit werden Optimierungskonzepte fiir verspannungsgekoppelte
positionierte In(Ga)As-Quantenpunkte vorgestellt. Hierbei kommen verbesserte epitakti-
sche Ansétze und erstmalig die Resonanzfluoreszenz-Spektroskopie in Kombination mit
positionierten Quantenpunkten zum Einsatz. Zuletzt wird erstmalig Quantenpunktemis-
sion bei Telekommunikationswellenlénge fiir positionierte In(Ga)As-Quantenpunkte auf

GaAs-Substraten demonstriert.
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Kapitel 2

Theorie

2.1 Elektronische Bandstruktur von GaAs

Die Grundlage der in dieser Arbeit verwendeten Halbleiterproben, bildet das III-V-
Halbleitermaterial Galliumarsenid (GaAs) sowie weitere Kombinationen mit den Gruppe-
ITI-Elementen Indium (In) oder Aluminium (Al). Jedes dieser Halbleitermaterialien bildet
eine charakteristische elektronische Bandstruktur aus, die sich vor allem im energetischen
Abstand von Valenzbandmaximum und Leitungsbandminimum, der Bandliicke E,,, un-
terscheiden. Zudem weisen die Materialien auch unterschiedliche Brechzahlen n und effek-
tive Massen m* fiir Ladungstrager auf. Abbildung 2.1 a zeigt die Bandstruktur von GaAs
im Impulsraum, wobei die Energie iiber den Wellenvektor k aufgetragen ist. Charakteris-
tisch fiir direkte Halbleiter, wie GaAs und InAs, ist, dass am I'-Punkt, was k=(0,0,0)"
entspricht, sowohl das Leitungsbandminimum als auch das Valenzbandmaximum liegt.
Dies ist wichtig fiir die Anwendung in lichtemittierenden Halbleiterbauteilen, da kein zu-
sitzlicher Phononimpuls fiir den strahlenden Ubergang notwendig ist. Bei 300 K betrigt
die Bandliicke von GaAs 1,43 eV und von InAs 0,35 eV [IL09]. Um die Bandliicke kann
fiir Valenzbéander und Leitungsband eine parabolische Naherung mit einer quadratischen
Dispersionsrelation E(k)ox h2k?/(2m*) [IL09] angenommen werden, wie in Abbildung 2.1 b
dargestellt. Dabei ist m* die effektive Masse der Ladungstrager, die invers proportional zur
Kriimmung der Bénder ist. Das Leitungsband entsteht aus den s-Orbitalen der Gruppe-
ITI-Bindungspartner und hat einen Bahndrehimpuls 1=0. Es ist daher zweifach spinentar-
tet, wobei die z-Komponente des Gesamtdrehimpulses j,=s,==+1/2 ist. Die Valenzbénder
entstehen hingegen aus den p-Orbitalen der Gruppe-V-Bindungspartner und haben einen
Bahndrehimpuls von 1=1. Abseits vom I'-Punkt spalten diese in drei Bander mit ver-
schiedenen effektiven Lochmassen auf. Das zweifach spinentartete so-Valenzband (engl.
split-off ) mit j,==41/2 ist aufgrund der Spin-Bahn-Wechselwirkung um A;,=0,341 eV
[VMRMO1] energetisch abgespalten und kann daher im Folgenden vernachlissigt werden.
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Abbildung 2.1: (a) Bandstruktur von GaAs-Volumenmaterial mit einer Energieliicke
EGeAs—1 43 eV (bei 300 K) (nach [VMRMO1]), (b) parabolische Néherung

gap
fiir die Bandstruktur um den I'-Punkt von GaAs.

Das Leichtloch- oder 1h-Valenzband (engl. light hole) weist fiir die z-Komponente des Ge-
samtdrehimpulses ebenfalls j,=+1/2 auf, wihrend das Schwerloch- oder hh-Valenzband
(engl. heavy hole) j.==+3/2 aufweist. Fiir die betrachteten Ubergéinge im Folgenden sind

das Leitungsband und Schwerlochband relevant.

2.2 Zustandsdichte von Ladungstrigern

Neben der Bandstruktur ist auch die Dimension der betrachteten Halbleiterstruktur
entscheidend fiir die Lage der Energieniveaus der Ladungstriger. Die zu betrachtende
GroBe ist die Zustandsdichte D(E) der Ladungstriger, die in Abbildung 2.2 fir alle
Dimensionen graphisch dargestellt ist. Fiir einen Volumenhalbleiter (Abbildung 2.2 a)
besteht eine Abhiingigkeit der Form Dsp(E) o v/E [SN07). Wird die Dimension des
Halbleiters in einer Dimension stark eingeschrankt, so entsteht ein Quantenfilm und
es kommt zu Quantisierungseffekten der Energie (Abbildung 2.2 b). Die Dicke d des
Quantenfilms muss dabei in der GroBenordnung der de-Broglie Wellenlédnge sein, also
d =~ \gp = 2nh/\/2m*kgT [SNOT], wobei m* die effektive Masse, T' die absolute Tem-
peratur und kp die Boltzmann-Konstante ist. In einem typischen Halbleiter ergeben sich
daher fiir d ~ A\gp einige 10 nm. Im zweidimensionalen Fall ist die Zustandsdichte eine
Stufenfunktion der Form Dyp(E) < >, ©O(E — E;) [SNO7], wobei E; die Eigenenergien in
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Abbildung 2.2: Skizze der Zustandsdichte D(F) von Ladungstrigern in einem Halbleiter
fiir unterschiedliche Dimensionen: (a) Volumenhalbleiter (3D) mit einer Ab-
hingigkeit D3p(E) o« VE, (b) Quantenfilm (2D) mit einer Abhingigkeit
Dop(E) x > ,0(FE — E;), (c) Quantendraht (1D) mit einer Abhéngigkeit
Dip(E) < >, ; 1/y/E — E;;, (d) Quantenpunkt (0D), der aufgrund seiner
Abmessungen in der Gréflenordnung der de-Broglie-Wellenldnge in allen drei
Raumrichtungen, eine vollstdndige Diskretisierung der Energieniveaus mit ei-

ner Abhéngigkeit Dop(E) o< >, 6(E — Ej jx) zeigt (nach [SLB04]).

der quantisierten Dimension beschreibt. Wird eine weitere Dimension auf die Grélenord-

nung der de-Broglie-Wellenlénge reduziert, so ergibt sich eine Zustandsdichte der Form

Dip(E) o< 32,5 1/y/E — E;; [SN0T7] (Abbildung 2.2 ¢) und man spricht von einem Quan-

tendraht. Im 0D-Fall entsteht ein Quantenpunkt, wobei auch hier die Ausdehnung in allen

drei Raumrichtungen in der Groflenordnung der de-Broglie-Wellenlédnge liegen muss. Die
vollstéandige Quantisierung ergibt hier eine Diskretisierung der Energieniveaus, die durch

die Proportionalitit der Zustandsdichte zur Deltafunktion Dop(E) oc 32, ., 0(E — Ej 1)

[SNO7] deutlich wird (Abbildung 2.2 d). Dabei sind E; ;, wiederum die Eigenenergien der

quantisierten Zustinde mit den Quantenzahlen i, j, k.

2.3 Dreidimensionaler elektronischer Einschluss

Im Fall von Halbleiterquantenpunkten bestimmen die, im Abschnitt 2.2 diskutierten, dis-
kreten Energieniveaus mafigeblich die elektronischen und optischen Eigenschaften, wes-
halb man Quantenpunkte auch als ’kiinstliche Atome’ bezeichnet [MGIT94, BCKM99,
BSHT00]. In Abbildung 2.3 a ist schematisch Schwerloch- und Leitungsband iiber der
Wachstumsrichtung fiir einen InAs-Quantenpunkt in einer GaAs-Matrix dargestellt, wobei
die Benetzungsschicht zur Vereinfachung vernachléssigt wurde. Ebenfalls skizziert wurden
die ersten drei Energieniveaus des Potentialtopfs, ey, e; und ey fiir Elektronen und hg, h;
und hy fiir hh-Locher, die aufgrund der Symmetrien der Wellenfunktionen, analog zu der
Terminologie der Atome auch s-, p- und d-Schale genannt werden [BCKM99]. Die genaue
Lage der Energieniveaus hingt von weiteren Parametern ab, wie der Materialzusammen-
setzung, Form und der Groéfle des Quantenpunkts, aber auch von der Gitterverspannung
und von piezoelektrischen Feldern [JTK*04, GHST01, SGB99, SWB07].
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Abbildung 2.3: (a) Skizze von Schwerloch- und Leitungsband fiir einen InAs-Quantenpunkt
unter Vernachlédssigung der Benetzungsschicht, sowie Schalenstruktur der
Energieniveaus. Die Elektron-Loch-Paare entstehen durch Anregung iiber die
Bandkante (Fall 1) oder in die p-Schale (Fall 2) und relaxieren in den nied-
rigsten Energiezustand, wo sie unter Emission eines Photons rekombinieren
(Fall 4). Bei einer resonanten Anregung hat der Laser genau die Energie des
Grundzustandes (Fall 3), (b) ungeladene Zustinde von Elektron-Loch-Paaren,

(c) geladene Trionen.

Durch optische Anregung mittels eines Lasers kann ein Elektron-Loch-Paar erzeugt wer-
den. Dies ist fiir Anregung iiber die Bandkante und fiir p-Schalen-Anregung in den Fil-
len @ und Q) in Abbildung 2.3 a skizziert. Die Elektronen und Locher relaxieren unter
Streuung mit Phononen in den niedrigsten Energiezustand des Quantenpunkts. Fiir die
Relaxationszeit wird bei dreidimensionalem Einschluss und Tieftemperatur ein deutlicher
Anstieg auf die GroBlenordnung der nichtstrahlenden (etwa 100 ps) oder strahlenden (etwa
1 ns) Rekombinationszeit erwartet, da die diskreten Energieniveaus gut separiert sind und
weniger Phononen mit passender Energie fiir Streuprozesse zur Verfiigung stehen (Pho-
nonenflaschenhals) [BSTWO91]. Aufgrund verschiedener Effekte, wie Multiphononstreu-
ung und Augerprozesse, konnten bei selbstorganisierten InAs-Quantenpunkten jedoch
sehr kleine Relaxationszeiten von 5 ps bis 50 ps gemessen werden [HVL197, OAO196].
Das Einschlusspotential des Quantenpunkts und die Coulomb-Wechselwirkung zwischen
Elektron und Loch fithren bei tiefen Temperaturen zur Ausbildung von exzitonischen
Zustanden [Bry88|. Diese Quasiteilchen, welche man Exzitonen nennt, haben in GaAs

eine Bindungsenergie von etwa 5 meV [BWRF98]. Fiir Exzitonen kann, in Anlehnung an
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das Wasserstoffatom, der Bohr-Radius ay berechnet werden, mit dem die Ausdehnung
des Exzitons im Halbleiter abgeschétzt werden kann. Der Bohr-Radius des Exzitons im
Volumenhalbleiter ist beschrieben durch [KJBO7]:
2
ay = 47T562€€0 =ak. Mo, (2.1)
Hierbei ist alf=0,529 A der Bohr-Radius des Wasserstoffatoms, € die Dielektrische Funk-
tion, mgy die Masse eines Elektrons und p die reduzierte Masse des Exzitons. Fiir InAs

ergibt sich ein Bohr-Radius fiir Exzitonen az von rund 10 nm. Die Elektron-Loch-Paare

rekombinieren fiir einen InAs-Quantenpunkt nach einer charakteristischen Zeitspanne von
etwa 1 ns [IS92], die der natiirlichen Lebensdauer des Exzitons entspricht, unter Emission
eines Photons (Fall @). Im Fall 3) der resonanten Anregung hat der anregende Laser
genau die gleiche Energie wie die Emission des Exzitons, weshalb es zu resonanten Wech-
selwirkungseffekten zwischen Exziton und Lichtfeld kommt, die in Kapitel 6.2.6 ndher
beschrieben werden.

Jedes der Energieniveaus im Quantenpunkt ist spinentartet und kann so nach dem Pauli-
Prinzip mit zwei Elektronen (Locher) mit entgegengesetztem Spin besetzt werden. Im
Folgenden wird die z-Komponente der magnetischen Spinquantenzahl angegeben, wo-
bei z die Wachstumsrichtung ist. Somit gilt fiir den Spin des Elektrons s, , = +1/2 =%
und s., = —1/2 =] und analog fiir Locher im Schwerlochband jj, , = +3/2 =f} oder
Jn. = —3/2=|. Es gibt ungeladene Zustéinde, wie das Exziton X und das Biexziton
XX, das aus einem beziehungsweise zwei Elektronen-Loch-Paaren besteht und in Abbil-
dung 2.3 b dargestellt ist. Griindet sich der Zustand im Quantenpunkt auf drei Ladungs-
triger, so spricht man von Trionen, die entweder einfach negativ X~ oder positiv X+
geladen sein konnen (Abbildung 2.3 c). Entsprechend gibt es multiexzitonische Zusténde,
wenn noch mehr Ladungstréiger die Energieniveaus im Quantenpunkt bevolkern. All diese
Zusténde weisen jeweils eine leicht unterschiedliche Rekombinationsenergie auf, da sich
die Coulomb-Wechselwirkung je nach Anzahl und Ladung der Teilchen dndert [FFAT01].
Neben der Coulomb-Wechselwirkung gibt es einen weiteren Beitrag, der die Lage der
exzitonischen Zustinde beeinflusst: Die Coulomb-Austausch-Wechselwirkung koppelt die
Spinoperatoren der beteiligten Elektronen (gm) und Locher (jhz) Der zugehorige Hamil-

tonoperator nimmt folgende Form an [BOS™02a]:

fa=— Y (adnies+bJi5.0) (2.2)

1=T,Y,%
Aufgrund von Asymmetrien des Quantenpunkts, die durch die Form des Quantenpunkts,
der Anisotropie des Kristalls, piezoelektrischen Feldern oder Verspannungsfeldern entste-
hen [KBW'99, SRST06, BNZ03], sind die Parameter a; und b; von Null verschieden. Ist die

Symmetrie erniedrigt, der Quantenpunkt aber noch rotationssymmetrisch um die z-Achse
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(Wachstumsrichtung), so werden die Energieniveaus des Exzitons in zwei entartete helle
und und zwei dunkle Exzitonen aufgespalten. Fiir die hellen Exzitonen miissen dabei die
Dipol-Auswahlregeln gelten [Mic09]. Bei In(Ga)As-Quantenpunkten ist jedoch auch eine
Asymmetrie in der Wachstumsebene vorhanden, was zusétzlich zu einer Aufspaltung der
hellen Exzitonzustdnde fiithrt (Feinstrukturaufspaltung) [Mic03]. Fiir Exzitonen kénnen
daher, bei hinreichender Auflésung, Linien-Dubletts gemessen werden. Negativ gelade-
ne Trionen X~ hingegen weisen fiir die beiden Elektronen einen Spin-Singulett Zustand
mit einem verschwindenden Gesamtdrehimpuls S7, =0 auf. Die Coulomb-Austausch-
Wechselwirkung wird dadurch Null, was eine Entartung der hellen und dunklen Zusténde
und eine verschwindende Feinstrukturaufspaltung zur Folge hat. Nach den optischen Aus-
wahlregeln sind nur zwei Ubergénge unter Emission zirkular polarisiertem Lichts erlaubt
[HB09]. Die Argumentation fiir positiv geladene Trionen X+ erfolgt analog. Aufgrund der
verschwindenden dunklen Zustdnde werden Trionen bevorzugt als Emitter in effizienten
Einzelphotonenquellen eingesetzt [SSRT07, RBRT08].

Das Intensitatsspektrum eines Quantenpunktes kann durch die Fourier-Transformierte
des exponentiell abklingenden elektromagnetischen Feldes in Form einer Lorentz-Kurve
beschrieben werden. Die Emissionslinie eines Quantenpunktes ist aufgrund verschiedener
Einfliisse verbreitert. Eine homogene Verbreiterung der Linienbreite v in der Groflenord-
nung von wenigen peV [BF02] ergibt sich durch die endliche Lebensdauer des Quanten-
punkts 7,., wobei fiir die natiirliche Linienbreite v = h/7, gilt. Die Kohdrenzzeit 7. = 27,
gibt in diesem Fall die zeitliche Ausdehnung eines Fourier-limitierten Wellenpaketes an.
Fiir die Linienbreite folgt daraus [Mic03]:

v=—. (2.3)

Im Fall von reiner Dephasierung (z.B. Phononen) ist die Kohédrenzzeit 7. verringert und
es gilt [Mic03]:

1 1 1
== (2.4)

T, 2T, Ty

Dabei steht der Term 1/7, fiir reine Dephasierungsprozesse. Verbreiterungen der Emis-
sionslinie eines Quantenpunktes konnen beispielsweise durch die Wechselwirkung mit
Phononen bei hoheren Temperaturen [BF02] verursacht sein oder durch spektrale Dif-
fusion aufgrund fluktuierender Ladungstriger in der Nahe des Quantenpunkts entstehen
[UMT*01].
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2.4 Quantenpunkte im Magnetfeld

Bringt man Quantenpunkte in ein dufleres Magnetfeld ein, so spalten die ansonsten spin-
entarteten Energieniveaus der Exzitonen abhéngig vom Spin der Ladungstriager geméafl des
Zeeman-Effekts linear mit der Magnetfeldstérke auf. Ein zweiter Effekt, der als diamagne-
tische Verschiebung bezeichnet wird, ist eine energetische Verschiebung der aufgespalteten
Energieniveaus [WR98]. Der Hamilton Operator fiir den Zeeman-Effekt in einem &dufieren
Magnetfeld mit der magnetischen Flussdichte B, die mit dem Spinoperator S wechsel-
wirkt, hat folgende Form [GKB10]:

Hy = WTB 8. (2.5)

Dabei ist up=9,274-10%* J/T das Bohrsche Magneton und ¢ der gyromagnetische Faktor
oder Landé-Faktor. Der Zeeman-Effekt hebt die Spinentartung auf und verschiebt die
Lage der Energieniveaus, abhéingig von der Ausrichtung des Elektronenspins (| oder 1)
beziehungsweise des Lochspins (| oder {}), was bereits in fritheren Arbeiten untersucht
wurde [BOS*02a]. Entscheidend fiir die optischen Ubergiinge ist dabei, in welcher Rich-
tung das Magnetfeld angelegt wird, was im Folgenden anhand eines negativ geladenen
Trions dargestellt wird.

Der Grundzustand des Trions besteht aus einem einzelnen Elektron, der angeregte Zustand
aus zwei Elektronen und einem Schwerloch. In der Faraday-Geometrie liegt das Magnet-
feld parallel zur Wachstumsrichtung und damit parallel zur Hauptquantisierungsrichtung z
an, wodurch lediglich die Spinentartung aufgehoben wird und, nach den Dipolauswahlre-
geln, zwei optische Ubergénge mit zirkular polarisiertem Licht (o, beziehungsweise o _)
moglich sind. Im Folgenden soll jedoch die Voigt-Konfiguration nidher betrachtet werden,
in der die magnetische Flussdichte B senkrecht zur Wachstumsrichtung z steht (Abbil-
dung 2.4 a). In Voigt-Geometrie wird die zylindrische Geometrie gebrochen, was zu einer
Vermischung der Spinzusténde fiithrt [YCO05], jedoch ist der Effekt klein gegeniiber der
Quantisierung des dreidimensionalen elektronischen Einschlusses. Damit kann der Spin-
zustand von Elektron und Trion in Voigt-Geometrie ndherungsweise als Superposition
der Spinzustdnde in Wachstumsrichtung angegeben werden. Fiir die Trionen ergeben sich

damit in Voigt Geometrie folgende Eigenzustinde [De 13]:

1 1
1), = T+ [TH.) — —(ih.eo+.eo)  (6)
), = = (1. — 1)) — (. @0y — . @0).  (27)

V2 V2

Hierbei wird deutlich, dass die spontane Emission iiber die beiden moglichen Zerfalls-

kanile Spin-Photon-Verschriankung erzeugt. Uber eine Projektion der Zustiénde in die
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Abbildung 2.4: (a) Skizze zur Voigt-Geometrie: Das Magnetfeld B steht senkrecht zur Wachs-
tumsrichtung z, das horizontal H (vertikal V) polarisierte Licht liegt in der
x-y-Ebene parallel (senkrecht) zum Magnetfeld, (b) Energieniveauschema ei-
nes Trions im dufleren Magnetfeld in Voigt-Geometrie: Durch die Zeeman-
Aufspaltung entstehen zwei A-Systeme, mit je zwei moglichen linear polari-
sierten Zerfallskanélen (nach [DPMY13]).

x-y-Ebene (Voigt-Geometrie) erhilt man vier linear polarisierte Ubergiinge, die in Ab-
bildung 2.4 b dargestellt sind [De 13]. Die #uBleren Uberginge sind vertikal polarisiert,
die inneren Ubergénge horizontal mit einer Phasenverschiebung von 90°. Ein Trion zeigt
im Voigt-Magnetfeld somit eine charakteristische vierfache Aufspaltung. Das Gesamtbild
besteht somit aus zwei Dreiniveausystemen, die man, angelehnt an die Atomphysik, A-
System nennt [AE87, BOST02a]. Mit Hilfe eines solchen A-Systems kann der Spinzu-
stand optisch manipuliert [PLZY08] und Spin-Photon-Verschrinkung nachgewiesen wer-
den [DYMT12, GFT*12].

2.5 Planare photonische Resonatoren

Neben dem elektronischen Einschluss ist auch der photonische Einschluss, beziehungsweise
die gerichtete und erh6hte Emission von Photonen, entscheidend fiir Anwendungen in der
Quanteninformationstechnologie. Im Folgenden werden Fabry-Pérot-Resonatoren disku-
tiert, die aus zwei dielektrischen Spiegeln und einer Kavitéat aufgebaut sind. Die dielek-
trischen Spiegel, im folgenden Bragg-Spiegel oder DBR (engl. distributed Bragg reflector)
genannt, bestehen dabei aus alternierenden Schichten der Materialien AlAs und GaAs. Da
die Brechungsindizes der Materialien unterschiedlich sind (n;4s ~2,9 und nggas 23,6),
wird an den Grenzflichen der beiden Materialien ein Teil des Lichts reflektiert. Auflerdem

erfahrt das Licht an der Grenzfliche zu GaAs einen Phasensprung von 180°. Die Uber-
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lagerung der reflektierten Lichtwellen wird zur konstruktiven Interferenz gebracht, wenn

die Schichtdicken dp,q4, der Braggbedingung gentigen [YCO05]:

A
dBTagg - R (28)

Hierbei ist n der Brechungsindex des jeweiligen Materials. Mit geniigend vielen Spiegel-
paaren konvergiert die Reflektion des Systems gegen 1. Fiir die Simulation des Reflektions-
spektrums von Bragg-Spiegeln und von den nachfolgend behandelten Mikroresonatoren
kann ein Transfermatrix-Formalismus verwendet werden [YCO05]. In Abbildung 2.5 a ist
das simulierte Reflektionsspektrum eines einfachen AlAs/GaAs Bragg-Spiegels fiir eine
Variation der Spiegelpaare gezeigt. Deutlich zu sehen ist ein Bereich mit sehr hoher Re-
flektivitdt um Ao, der Stoppband genannt wird. Setzt man zwischen zwei Bragg-Spiegel
nun eine Kavitit mit einer Schichtdicke [YCO05]

A
dc = a—, (29)

2n

wobei a eine natiirliche Zahl und n der Brechnungsindex des Materials ist, so erhélt
man einen planaren Mikroresonator. In dieser Arbeit wird a = 2 und damit eine A-
Kavitat verwendet, die aus GaAs besteht, also n = nggas. Dadurch wird in der Mitte
des hoch reflektierenden Bereichs bei der Resonanzwellenldnge Ao, beziehungsweise der
Resonanzenergie Eq, ein scharfer Einschnitt im Stoppband erzeugt, den man Resonanz
nennt. Die Giite des Resonators wird iiber die Halbwertsbreite (FWHM, engl. full width
at half mazimum) der Resonanz bestimmt und heifit Qualitatsfaktor (Q-Faktor) [KJBO7]:

_ A¢  Eg
_A)\C_AEC'

Q@ (2.10)

Die Giite des Resonators ist ein Maf§ dafiir, wie oft ein Photon in der Kavitit zwischen
den Spiegeln hin- und her lauft, bevor es, aufgrund der endlichen Reflektivitéit der Spiegel,
den Resonator verlisst, von dem aktiven Ubergang oder Bragg-Spiegeln absorbiert wird
oder durch Streueffekte an der Oberfliche verloren geht [RHGT07]. Die spektrale Lage der
Resonanz ist stark abhéngig von der genauen Schichtdicke der Kavitit de und der Bragg-
Spiegel sowie der Temperatur 7. Beide Faktoren werden ausgeniitzt, um die Resonanz
der Kavitat spektral auf die aktive Schicht im Resonator abzustimmen, die zentriert in
der Kavitdt eingebaut wird. Abbildung 2.5 b zeigt das simulierte Reflektionsspektrum
eines Mikroresonators mit 18 (14) unteren (oberen) AlAs/GaAs-Spiegelpaaren und einer
A-Kavitédt. Der scharfe Einschnitt bei 945 nm ist die Resonanz der Kavitidt bei Raum-
temperatur, aus deren Halbwertsbreite ein Q-Faktor von etwa 33.500 abgeschéitzt werden

kann.
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Abbildung 2.5: (a) Simulation des Reflektionsspektrums eines Bragg-Spiegels mit variieren-
der Spiegelanzahl mit der Transfermatrix-Methode mit A¢=945 nm, (b) Si-
mulation des Reflektionsspektrums eines Mikroresonators mit 18 (14) unteren
(oberen) Bragg-Spiegeln und einer A-Kavitidt. Deutlich zu sehen ist die Re-
sonanz bei 945 nm, aus deren Halbwertsbreite ein Q-Faktor von etwa 33.500

abgeschéitzt werden kann.

2.6 Licht-Materie-Wechselwirkung

Wenn Exzitonen, welche in Quantenpunkten oder -filmen eingeschlossen sind, in das Ma-
ximum des elektromagnetischen Feldes eines Mikroresonators eingebracht werden, so kann
das Exziton mit dem Licht im Resonator besonders intensiv wechselwirken. Man unter-
scheidet je nach der Stérke der Wechselwirkung zwischen schwacher und starker Kopplung.
Wihrend bei der schwachen Wechselwirkung nur eine Uberhéhung der Emissionslinie des
Exzitons aufgrund von einer erhéhten Ubergangswahrscheinlichkeit zu beobachten ist, du-
Bert sich die Wechselwirkung zwischen Exziton und Photonen bei der starken Kopplung
durch ein Aufspalten der Zusténde in Quasiteilchen, die Polaritonen [KJBOT].

2.6.1 Starke Kopplung

Im Rahmen dieser Arbeit sind fiir das Regime der starken Kopplung vor allem Exzitonen
in Quantenfilmen von Interesse, die in eine optische Mikrokavitét eingebettet sind. Das
Dipolmoment des Exzitons d = —er koppelt dabei an das Lichtfeld, mit der elektrischen
Feldstirke E, der Kavitdt. Die Stérke der Kopplung wird dabei durch g = |d-E| be-
schrieben. Der Hamilton-Operator, der diese Kopplung zwischen Exzitonen und Photonen

beschreibt, kann dann folgendermafen geschrieben werden [KJBO7]:
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H=> Ec(k)B[Bi+ Y Ex(K)X[Xy+> hg(k)(B{Xy + Xy B). (2.11)
k k k

Dabei sind 311 beziehungsweise By Erzeugungs- beziehungsweise Vernichtungsoperator fiir
Kavitdtsphotonen mit einem Impuls k und der Energie E(k). )A(IT(, Xy sind entsprechende
Operatoren fiir das Exziton. g(k) beschreibt die Kopplungsstéirke zwischen Photonen und
Exzitonen. Unter Anwendung einer Hopfield Transformation kann der Hamilton Operator

diagonalisiert werden, was zu folgendem Ausdruck fithrt [KJBO7]:
H=> EypK)a, "a” +> Erpk)ay a". (2.12)
k k

Hierbei sind 6£P = XXy — Cu By und aU” = C Xy + Xy By die Vernichtungsoperatoren
in der zweiten Quantisierung, mit den Hopfield Koeffizienten Cy und Xy. Die Erzeugungs-

P/UP .
/UP stellen zusammen mit den

und Vernichtungsoperatoren dﬁPT/ UPY beziehungsweise &i
Hopfield Koeffizienten Superpositionen der reinen Kavitéts- und Exzitonzustédnde dar und
werden deshalb durch zwei Quasiteilchen, die Polaritonen, beschrieben. Damit verkiirzt
sich der Hamilton Operator auf nur zwei Terme fiir das untere Polariton (LP, engl. lower
polariton) und das obere Polariton (UP, engl. upper polariton) und die Dispersionsrela-

tionen der beiden Zweige nehmen folgende Form an [KJBO07]:

Euepp(K) = 3 (Bx(k) + Bo(k)) & £ /A3 + 4hg(1c) (2.13)

Die energetische Verstimmung zwischen Kavitits und Exzitonmode ist Ax = Eo(k) —
Ex (k). Als Resultat der Exziton-Photon Kopplung tritt ein charakteristisches Antikreu-
zen der Energiemoden auf. In Abbildung 2.6 a sind die Energien der beiden Polariton-
zweige fiir k=0 iiber die Verstimmung Ay, sowie die reinen Exziton- und Photonmoden
dargestellt. Die Aufspaltung zwischen den Moden wird Rabi-Aufspaltung genannt und
kann folgendermafen dargestellt werden [KJBO7]:

Dabei ist (1p die Rabi-Frequenz, mit der Kavitits- und Exzitonmode Energie austau-
schen. Das Aufspalten der Energiemoden im Resonanzfall von Kavitatsphotonen und Ex-
ziton ist daher ein geeigneter Nachweis fiir die starke Kopplung in einem Mikroresonator.
Um dafiir noch ein realistischeres Modell zu finden, werden endliche Linienbreiten fiir
Exzitoniibergénge vx eingefiihrt, die unter anderem aufgrund von Wechselwirkungen mit
Phononen zustande kommen. Die Linienbreite v¢ beriicksichtigt die endliche Reflektivitét
des Resonators. Damit kann Gleichung 2.13 fiir eine Verstimmung Ay = 0 folgendermaflen

umgeschrieben werden [KJBO07]:
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Abbildung 2.6: (a) Simulation zur Aufspaltung der Energiemoden fiir unteres und oberes Po-
lariton im Fall der starken Kopplung mit einer Rabi-Aufspaltung V=2 meV,
sowie reine Exziton- und Kavitdtsmoden im Fall der schwachen Kopplung.
(b) Skizzierte photonische Zustandsdichte po (schwarz) eines Emitters im Mi-
kroresonator und im Vakuum py (rot gestrichelt) als Funktion der Frequenz.
Quantenpunkt A ist in Resonanz mit der Kavitit, was die Lebenszeit ver-
kleinert und die Emissionsrate stark erhoht. Quantenpunkt B ist spektral zur
Kavitdt verstimmt und wird daher unterdriickt (nach [KJBO07]).

1 . . 1
EUP/LP(k) = §(Ex(k) + Ec(k> —UYx — Z’yc) + 5\/th21% — (’}/X — ’)/0)2. (215)
Aus dem Term unter der Wurzel in Gleichung 2.15 wird deutlich, dass die Rabi-
Aufspaltung und damit starke Kopplung nur fiir den Fall Az > (vx — 7¢) auftritt und
durch die oben beschriebenen Polaritonzustéinde beschrieben werden muss. Ist dagegen
QR < |vx — Yo, so wird die Wurzel in Gleichung 2.15 imagindr und das energetische

Antikreuzen verschwindet. Dies ist das Regime der schwachen Kopplung.

2.6.2 Schwache Kopplung

Im Regime der schwachen Kopplung kann die spontane Emission eines Exzitons, je
nach Verstimmung der spektralen Lage von Kavitdtsmode und Emitter, sowohl iiber-
hoht als auch unterdriickt werden. Die Emission ist irreversibel und es treten keine Rabi-
Oszillationen auf. Die Emissionsrate I'y = 1/7 wird durch Fermis Goldene Regel be-
schrieben, wobei wiederum vorausgesetzt wird, dass der elektrische Dipol d des Exzitons
mit dem Lichtfeld, beschrieben durch das elektrische Feld E(r,t) am Ort r zur Zeit t,
wechselwirkt [KJBO7]:

T = 35 ‘d 'E(I‘,t)’2 P(We)- (216)
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Dabei ist p(w.) die photonische Zustandsdichte bei einer Emissionsenergie hw,. Fiir einen
Emitter im Vakuum steigt die photonische Zustandsdichte fiir den Endzustand des strah-
lenden Ubergangs mit der Frequenz w quadratisch an, also py(w) o w?. Dagegen fiihrt

eine Kavitét zu einer Lokalisierung der Moden in Form einer Lorentzfunktion [KJBO7]:

2 ch
T4(w — we)? + Awd

po(w) = (2.17)

Dabei ist we die Frequenz der Kavitdtsmode. Ein Vergleich der Emissionsraten fiir ein

Zweiniveausystem in Resonanz mit einer Kavitdt I'c und im Vakuum I’y ergibt folgenden
Ausdruck, der die zentrale Gleichung des Purcell-Effekts darstellt [KJBO7]:

Fo 47T2‘/€ff 4(w — wc)2 + Aw% ’Emax‘z dFE ’ ’
F‘; %p;r(w) Positions;b,hiingigkeit

Der erste Term in Gleichung 2.18 Fp wird nach der ersten Erwdhnung durch Purcell
im Jahr 1946 benannt [Pur46] und als Purcell-Faktor bezeichnet. Fp héngt von funda-
mentalen Parametern der Kavitidt ab. So ist @ die Giite der Kavitét (Q-Faktor), Ao die
Wellenlénge, n der Brechungsindex und Vs das Modenvolumen des Mikroresonators.
Der zweite Term beschreibt die Lorentz-férmige Grundmode der Kavitdt. Hohere Moden
werden in dieser Gleichung nicht beriicksichtigt. Die beiden letzten Terme unterstreichen
die Wichtigkeit der Position des Emitters im Maximum des elektrischen Feldes des Re-
sonators. Abbildung 2.6 b zeigt dieses Verhalten schematisch an zwei Quantenpunkten
A und B. Quantenpunkt A ist in Resonanz mit der Grundmode der Kavitit, womit die
Lebensdauer 74 stark verkleinert ist gegeniiber der Lebensdauer 75 von Quantenpunkt
B, der spektral verstimmt ist. Die spontane Emissionsrate ist damit fiir Quantenpunkt
A durch den Purcell-Effekt stark erhoht, wahrend die Emission von Quantenpunkt B

unterdriickt wird.

2.7 Photonenstatistik

Mit einer systematischen Untersuchung der emittierten Photonen einer Lichtquelle hin-
sichtlich ihrer zeitlichen Verteilung, kann diese in eine von drei unterschiedlichen Katego-
rien eingeordnet werden. Wahrend bei einer thermischen Lichtquelle eine zeitliche Anhéu-
fung von Photonen und bei kohérenten Lichtquellen keine zeitliche Korrelation zwischen
den Photonen besteht, ist bei einer idealen Einzelphotonenquelle die Wahrscheinlichkeit
in einer kurzen Zeitspanne mehrere Photonen zu detektieren gleich Null. Die Zeitspan-
ne ist dabei von der Anregungsrate und der Zerfallsrate des Emitters bestimmt. Eine

Einzelphotonenquelle sendet also nach Bedarf genau ein Photon aus. Riickschliisse auf
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die Photonenstatistik erlaubt die Photonen-Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung
g¥(7), die im semi-klassischen Bild folgendermafien dargestellt werden kann [KJBO7):

g () = (L)1t + T)> (2.19)

(1)
Dabei wird die Wahrscheinlichkeit angegeben zum Zeitpunkt 7 ein Photon zu messen, wo-
bei zum Zeitpunkt t bereits ein Photon detektiert wurde. (I(t)) beziehungsweise (I(t + 7))
stellen die gemittelten Intensitdten an den jeweiligen Zeitpunkten dar. Fiir eine ideale
Einzelphotonenquelle gilt somit ¢ (1 =0) = 0. Fiir die Anzahl n von Emittern, die zur

Einzelphotonenemission beitragen, gilt [Mic09]:

§(r=0)=1- - (220)

Daraus folgt, dass Werte fiir ¢ (7 = 0)<0,5 eine Einzelphotonenquelle nachweisen. Wird
ein Quantenpunkt optisch angeregt, so werden, abhéngig von der Anregungsleistung, meh-
rere, der in Kapitel 2.3 beschriebenen, Schalen besetzt. Aufgrund der unterschiedlichen
Coulomb Wechselwirkung der multiexzitonischen Zustdnde N - X, (N —1)-X,...2- X und
des Exzitons X im dreidimensionalen Ladungstrigereinschluss, wird unter kaskadierter
Rekombination ein anharmonisches Spektrum erzeugt [Mic03]. Die energetische Entar-
tung des Grundzustandes ist also aufgehoben. Dadurch kann der Ubergang im Grund-
zustand eines Quantenpunktes durch spektrale Filterung als Einzelphotonenemitter ver-
wendet werden. Um einen Einzelphotonenemitter experimentell nachzuweisen, wird die
g®-Funktion mit einem sogenannten Hanbury Brown und Twiss (HBT) Aufbau gemessen
(s. Kapitel 3.3.2).

2.8 Ununterscheidbare Photonen

Treffen zwei Photonen gleichzeitig auf zwei verschiedene Eingéinge eines Strahlteilers, so
ergeben sich grundsétzlich vier Moglichkeiten, wie diese den Strahlteiler passieren kénnen.
In Abbildung 2.7 sind diese vier Moglichkeiten skizziert. Werden beide Photonen reflektiert
oder transmittiert, dann verlassen sie den Strahlteiler an unterschiedlichen Ausgéngen
(Abbildung 2.7 a und b). Wenn hingegen jeweils ein Photon reflektiert und das andere
transmittiert wird, so verlassen die zwei Photonen den Strahlteiler gemeinsam an einem
Ausgang (Abbildung 2.7 ¢ und d). Quantenmechanisch ldsst sich dieses Bild durch die
Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren d} beziehungsweise a;, mit ¢+ = 1,2, 3, 4, fiir die
Ein- bezichungsweise Ausgiinge des Strahlteilers mit der Notation |1;) = a |0;) [GK04].
Zudem miissen die bosonischen Kommutator-Vertauschungsrelationen erfiillt sein, was im
Detail bedeutet [GKO04]:
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Abbildung 2.7: Schematische Darstellung der Zwei-Photonen-Interferenz am Strahlteiler: Tref-
fen zwei Photonen gleichzeitig an verschiedenen Eingéngen auf einen Strahltei-
ler, so ergeben sich an den Ausgéingen des Strahlteilers vier mogliche Kombina-
tionen. In (a) und (b) verlassen die Photonen den Strahlteiler an unterschiedli-
chen Ausgingen, da sie beide jeweils reflektiert beziehungsweise transmittiert
werden. In (¢) und (d) verlassen die Photonen den Strahlteiler zusammen
am gleichen Ausgang, da jeweils eines reflektiert und das andere transmittiert
wird. Sind die Photonen ununterscheidbar, so verlassen die zwei Photonen den

Strahlteiler immer zusammen an einem der beiden Ausginge.
[aaﬂ = 6, und [dj,a}] = [as,4;) = 0, mit7,j =1,2,3,4. (2.21)

Der verlustfreie 50/50-Strahlteiler kann durch eine unitdre Matrix B beschrieben werden

und verkniipft die Feldoperatoren von Eingang und Ausgang miteinander [Lou00]:

at al 1 1 1
C}? =B CAZ% , wobei B = —- und B! = B. (2.22)
ay ay V2 1 -1

Betrachtet man die Situation, in der in beiden Eingéngen des Strahlteilers gleichzeitig ein
Photon ankommt, so ergibt sich [GK04]:

L At afa .
= 5((@@)2 +ahal — aka} — (a})*) |0) = (2.23)

_1 &TZ_dTQ :L
= 5((a3)" = (a3)7)0) 7

Ununterscheidbare Photonen stimmen in ihren physikalischen Eigenschaften {iberein, das

(12504) — [0324)) - (2.24)

heifit sie besitzen die gleiche Energie und Polarisation und kommen gleichzeitig am Strahl-
teiler an. Dadurch heben sich die gemischten Terme in Gleichung 2.23 auf und es bleiben
nur noch die beiden Méglichkeiten {ibrig, in denen beide Photonen den Strahlteiler ge-
meinsam an einem der beiden Ausgénge verlassen, was in Gleichung 2.24 beschrieben ist.

Sind die Photonen zum Beispiel durch ihre Polarisation unterscheidbar, so heben sich
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die gemischten Terme in Gleichung 2.23 nicht auf, was bedeutet, dass die Photonen den
Strahlteiler auch einzeln an verschiedenen Ausgéngen verlassen kénnen. Einen experi-
mentellen Nachweis fiir die Ununterscheidbarkeit zweier Photonen bekommt man {iber
das Hong Ou Mandel (HOM) Experiment [HOMS87]. Hierbei ldsst man zwei Photonen
an einem 50/50-Strahlteiler interferieren und misst die Autokorrelationsfunktion zweiter
Ordnung, dhnlich wie beim HBT-Messaufbau [Mic03], jedoch muss dafiir Sorge getragen
werden, dass die Photonen gleichzeitig am Strahlteiler auftreffen, was fiir einen Kanal eine
variable Verzogerungsstrecke erfordert (s. Kapitel 4.7). Sind die Photonen unterscheidbar,
so erhélt man gSgM(T =0)=0,5. Ein Wert ggéM(T =0) < 0,5 zeigt demnach an, dass
die zwei Photonen interferieren. Um den Grad der Zwei-Photonen-Interferenz besser ver-
gleichen zu konnen, wird neben dem 91(5)0 1 (7 = 0)-Wert meist die Visibilitdt v angegeben,
die sich fiir einen perfekten zeitlichen und rdumlichen Uberlapp zweier ununterscheidbarer
Photonen wie folgt berechnet [SW09]:
Te
v = o7 (2.25)

Dabei ist 7. die Kohérenzzeit im Fall von reiner Dephasierung (nur Phononen) und 7, die

Lebensdauer des Exzitons. Fiir Fourier-limitierte Photonen ist v = 1.



29

Kapitel 3

Technologische Grundlagen und

Charakterisierungsmethoden

Die Herstellung von GaAs-basierten Halbleiterproben sowie deren Prozessierung zu Bau-
teilen stellt hohe Anspriiche an die Technologie. Alle in dieser Arbeit verwendeten Proben
wurden im Gottfried Landwehr Labor fiir Nanotechnologie (ehemals Mikrostrukturlabor)
der Universitdt Wiirzburg hergestellt. Im folgenden Kapitel wird das Kristallwachstum
auf Halbleitersubstraten mittels Molekularstrahlepitaxie, die Prozessierung dieser Proben
mittels Lithographie sowie die grundlegenden, in dieser Arbeit verwendeten, Charakteri-

sierungsmethoden beschrieben.

3.1 Kristallwachstum

3.1.1 Materialsystem

Die III-V-Verbindungshalbleiter Galliumarsenid (GaAs), Aluminiumarsenid (AlAs) und
Indiumarsenid (InAs) sind das grundlegende Materialsystem in dieser Arbeit. GaAs kris-
tallisiert, wie auch AlAs und InAs, in der Zinkblendestruktur und bildet ein flichenzen-
triertes kubisches Kristallgitter mit zweiatomiger Basis aus. Dabei wird ein Basisatom
von einem Gruppe-III-Element, das andere von dem Gruppe-V-Element Arsen gestellt
[IL09]. Die Wachstumsrichtung der verwendeten 2" beziehungsweise 3" grofien GaAs-
Halbleiterscheiben (engl. Wafer) weist in die [100]-Kristallrichtung. Die genaue Definition
der Kristallebenen und -richtungen fiir die verwendeten Wafer ist in Anhang A detailliert

dargestellt.
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3.1.2 Molekularstrahlepitaxie

Bei der Herstellung der GaAs-basierten Halbleiterproben sind eine moglichst hohe kristal-
line Qualitdt und Reinheit die Mafigaben. Um eine moglichst perfekte kristalline Struk-
tur zu erzeugen, erfolgt die Herstellung in einer Ultrahochvakuumkammer bei einem
Druck von einigen 107 Torr, in der die hochreinen Quellenmaterialien (Reinheiten >
99,99995 %) thermisch verdampft beziehungsweise im Fall von Arsen sublimiert werden.
Die Materialien treffen gerichtet, in einem Molekularstrahl, auf die erhitzte Oberfliche
des Substrats, wo das Kristallwachstum stattfindet. Dieses Verfahren, das unter dem Na-
men Molekularstrahlepitaxie (MBE, engl. molecular beam epitazy) bekannt ist, ermdglicht

hochste kristalline Qualitéten.

Alle in dieser Arbeit verwendeten Halbleiterproben wurden mit einer Molekularstrahl-
epitaxieanlage der Firma EIKO Corporation hergestellt. Der schematische Aufbau dieses
Zweikammersystems wird in Abbildung 3.1 gezeigt. Die Ladekammer dient dazu, die An-
lage mit neuen Substraten zu bestiicken und diese vor dem Wachstum in einem Ausheiz-
schritt bei 400 °C von adsorbierten Gasen und leichtfliichtigen Arsenoxiden [BWA191] zu
reinigen. Sie wird iiber eine Drehschieberpumpe und eine Turbomolekularpumpe gepumpt,
erreicht im normalen Betrieb einen Druck von etwa 3 -107® Torr und ist durch ein Hand-
ventil von der Wachstumskammer (Hauptkammer) getrennt. Eine zusétzliche Besonder-
heit ist die Quelle fiir thermisch aktivierten Wasserstoff an der Riickseite der Ladekammer,
die eine materialschonende Oxiddesorption bei 360 °C erméglicht [Sch07, YIT93] und da-
mit eine Alternative zur thermischen Oxiddesorption darstellt. Die Wasserstoffreinigung

kommt iiberwiegend bei vorstrukturierten Substraten zum Einsatz (s. Kapitel 6).

Mithilfe der Transferstange kann das gereinigte Substrat in die Wachstumskammer trans-
feriert werden. Die Hauptkammer wird in einem geschlossenen System mit zwei Ionen-
getterpumpen und einem Kiihlschild mit fliissigem Stickstoff gepumpt. Sofern die Substra-
te noch keine Wasserstoffreinigung erfahren haben, wird unter Arsenstiitzdruck eine etwa
fiinfminiitige Oxiddesorption bei 630 °C durchgefiihrt, die das Substrat weitgehend von
Galliumoxiden [STET87] befreit. Danach ist das Substrat bereit fiir das Kristallwachstum,
welches typischerweise bei Substrattemperaturen zwischen 500 °C und 590 °C stattfindet.
Fiir die genaue Regelung der Substrattemperatur wird die Messeinheit Bandit der Firma
kspace verwendet. Hierbei wird die Substratoberfliche mit einer breitbandigen Weiilicht-
quelle beleuchtet und aus dem reflektierten Licht die temperaturabhédngige Bandkante des
Reflektionsspektrums spektral detektiert und mit einer linearen Funktion angepasst. Die
materialspezifischen Parameter konnen durch Auswahl des richtigen Substrates aus einer
Datenbank festgelegt werden. Damit kann die Substrattemperatur wiahrend des Kristall-
wachstums genau bestimmt und iiber einen Eurotherm Temperaturregler beziehungsweise

iiber eine Computeransteuerung geregelt werden.
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Abbildung 3.1: Skizze des Aufbaus der zur Herstellung der Proben verwendeten Molekular-
strahlepitaxieanlage Eiko-C: (a) Querschnitt der Anlage in Seitenansicht, (b)
Querschnitt der Anlage in Draufsicht.

Fiir das Schichtwachstum kénnen insgesamt acht Effusionszellen zum Einsatz kommen, de-
ren Anordnung in Abbildung 3.1 b dargestellt ist. Als Gruppe-III-Elemente stehen an die-
ser Anlage je zwei Feststoffzellen fiir Gallium (Ga) und Aluminium (Al) und eine Indium-
zelle (In) zur Verfiigung. Das Gruppe-V-Element Arsen (As) wird iiber eine Crackerzelle

sublimiert und wihrend des Wachstums als As; mit einem III:V-Flussverhéltnis von 1:30
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bis 1:50 im Uberfluss angeboten. Diese Angabe ist jedoch anlagenspezifisch und mit Li-
teraturwerten nur bedingt vergleichbar, deshalb wird im Folgenden weitgehend auf die
Angabe von Materialfliissen und Flussverhéltnissen verzichtet. Fiir Dotierungen sind zu-
dem eine Feststoffzelle fiir Silizium (Si, n-Dotierung) und ein Elektronenstrahlverdampfer

fiir Kohlenstoff (C, p-Dotierung) eingebaut.

3.1.3 Wachstumsprozesse

Treffen wihrend des Wachstums auf das Substrat Atome oder Molekiile, dann kommen
verschiedene Wachstumsprozesse zum tragen [SLBO04], die hier in vereinfachter Form
dargestellt werden. Die Atome werden zunéichst adsorbiert, kénnen sich aber noch auf
der Substratoberfliche mit einem mittleren Bewegungsradius, den man Migrationsldnge
nennt, bewegen. Nach diesem Migrationsprozess wird das Atom in das Kristallgitter
eingebaut, was bevorzugt an Kristallstufen stattfindet, oder aber es desorbiert wieder
von der Oberfliche. Die Migrationsldnge héngt von der Substrattemperatur, dem ITI-V-
Verhiltnis und der Wachstumsrate des abgeschiedenen Gruppe-II1I-Materials ab. Bei pas-
senden Wachstumsbedingungen iiberwiegt der Einbau von Atomen in das Kristallgitter.
Typische Wachstumsgeschwindigkeiten sind fiir GaAs 1 um/h und fiir AlAs 0,5 pm/h.
Da Arsen im Uberfluss angeboten wird, ist hierbei die Gesamtwachstumsrate nur von
den Wachstumsraten der Gruppe-III-Elemente abhéngig. Sind die Atome im Kristall ein-
gebaut, kann es noch zu Interdiffusionsprozessen kommen, die mit steigender Substrat-
temperatur zunehmen.

Arsen wird in Form von As,s-Molekiilen adsorbiert und erst auf der Substratoberflache in
Atome gespalten, wovon circa 50 % in das Kristallgitter eingebaut werden. Das restliche
Arsen desorbiert in Molekiilen unterschiedlicher Gréfle [SLB04]. Man unterscheidet beim
Kristallwachstum zwischen Homoepitaxie, dem Aufdampfen gleicher Materialien, wie zum
Beispiel GaAs auf GaAs und Heteroepitaxie, dem Aufdampfen verschiedener Materialien,
wie zum Beispiel Al(Ga)As oder In(Ga)As auf GaAs. Bei der Heteroepitaxie spielt die Ver-
spannung, die auf unterschiedlichen Gitterkonstanten der Materialien beruht, eine grofie
Rolle. Die Gitterkonstante bei Raumtemperatur von GaAs betragt 0, 5653 nm und ist der
von AlAs mit 0,5661 nm sehr dhnlich [IL09]. Das Wachstum verlduft daher schichtweise,
das heif3t, es bildet sich eine geschlossene Monolage aus, bevor die néchste Monolage
beginnt. Diesen Wachstumsmodus nennt man Frank-van der Merwe-Wachstum, der einen
Schichtwechsel mit einer Genauigkeit von einer Monolage ermdoglicht. Anwendung fin-
det er beispielsweise beim Wachstum von Bragg-Spiegeln aus alternierenden AlAs/GaAs-
Schichten. Dagegen hat InAs eine etwa 7 % grofiere Gitterkonstante als GaAs, was zu
einem verspannten Inselwachstum im Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus fiihrt und die

Herstellung selbstorganisierter Quantenpunkte erméoglicht [BGL99).
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Abbildung 3.2: Skizze des in-situ-Ausheilschritts fiir In(Ga)As-Quantenpunkte (auch PCA
oder In-flush-technique genannt): (a) Wachstum selbstorganisierter InAs-
Quantenpunkte auf GaAs, (b) Wachstum einer partiellen, circa 2 nm dicken
GaAs-Deckschicht, (¢) Desorption von freiliegendem Indium bei 570 °C und

verstéirkte Vermischung von InAs mit dem umliegenden GaAs.

3.1.4 Quantenpunktwachstum

Der Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus verlduft zunéchst solange schichtweise, bis eine
kritische Schichtdicke erreicht und die Verspannung aufgrund der Gitterfehlanpassung so
grof ist, dass sich Materialinseln bilden. Im Fall von InAs auf GaAs betréigt die kritische
Schichtdicke 1-2 Monolagen [SLB04]. Darauf bilden sich selbstorganisierte nanoskalige
Materialinseln, die als Quantenpunkte bezeichnet werden, wenn ihre Abmessungen mit
der de-Broglie-Wellenldnge vergleichbar sind (s. Kapitel 2.3). Die kristalline Qualitét, die
Abmessungen sowie die Form und die Dichte der Quantenpunkte sind stark von den
Wachstumsbedingungen abhéngig. So sinkt die Quantenpunktdichte stark mit reduzierter
Wachstumsrate von Indium, da die Migrationsldnge grofier wird. Eine Feinkalibration der
Dichte kann iiber die abgeschiedene Materialmenge erfolgen.

Eine erhohte Substrattemperatur fiihrt ebenfalls zu einer grofleren Migrationslénge und
damit zu einer sinkenden Quantenpunktdichte, allerdings steigt damit auch die Desorp-
tionsrate. Insbesondere Indium desorbiert von den GaAs-Oberflichen der verwendeten
Wafer ab 540 °C stark [JPCG97, MNSPO1]. Neben der kristallinen Qualitit ist vor al-
lem eine niedrige Dichte der Quantenpunkte entscheidend, um Experimente an einzelnen
Quantenpunkten durchfiithren zu kénnen.

Die Emissionswellenldnge der Quantenpunkte kann durch einen in-situ Ausheilschritt di-
rekt nach dem Quantenpunktwachstum in den spektralen Bereich um 900 nm verscho-
ben werden. Abbildung 3.2 zeigt eine Skizze dieser Ausheiltechnik, die unter den Namen
PCA (engl. partial capping and annealing) und In-flush-technique [GMHT98] bekannt
ist. Hierbei wird nach dem Quantenpunktwachstum (Abbildung 3.2 a) eine wenige nm
diinne GaAs-Schicht abgeschieden, die die Quantenpunkte nur teilweise bedeckt (Abbil-
dung 3.2 b). Der Ausheilschritt findet im Rahmen einer Wachstumspause statt, wiahrend
der die Substrattemperatur fiir etwa 60 s auf iiber 570 °C erhoht wird (Abbildung 3.2 ¢).
Dadurch desorbiert der freiliegende Teil der InAs-Quantenpunkte, welcher nicht durch

die diinne GaAs Schicht abgedeckt ist. Auflerdem kommt es verstérkt zu Interdiffusions-
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prozessen mit dem umliegenden GaAs, weshalb man von In(Ga)As-Quantenpunkten
spricht. Dabei kommen zwei Effekte zum tragen, die beide zu einer Blauverschiebung
der Emissionswellenldnge fiihren. Wahrend die Vermischung mit Gallium die Bandliicke
vergroflert, bewirkt die geringere Hohe des Quantenpunkts, dass der Quantentopf in der
Hauptquantisierungsrichtung schmaéler wird und damit die Energieniveaus von Elektronen

und Lochern auseinandergeschoben werden.

3.2 Mikroskopie und Lithographie

Die laterale nanometergenaue Oberflichenanalyse der hergestellten Halbleiterproben er-
folgt durch Rasterelektronenmikroskopie (REM). Fiir die nanometergenaue vertikale Auf-
l6sung von Nanostrukturen werden zusétzlich zwei Rasterkraftmikroskope (AFM, engl.
atomic force microscopy) der Hersteller Anfatec und Nanosurf eingesetzt.

Mit Hilfe der optischen Lithographie beziehungsweise der Elektronenstrahllithographie
kénnen mikro- beziehungsweise nanoskalige Muster auf die Probenoberfiche definiert
werden, welche dann durch Atzverfahren in die Probe iibertragen werden. Im Rahmen
dieser Arbeit werden mit Hilfe der optischen Lithographie vorwiegend Metallmasken und
Mesastrukturen mit einem einfachen Lift-off-Verfahren auf Probenoberflichen definiert,
die als Orientierung in der Spektroskopie oder der weiteren Prozessierung dienen. Die
Elektronenstrahllithographie kommt fiir die Vorstrukturierung von Substraten in Kapi-
tel 6 zum Einsatz, die mit Nanol6chern als Nukleationszentren fiir positioniertes Quan-

tenpunktwachstum dienen.

3.3 Spektroskopie

3.3.1 Infrarot-Fouriertransformspektroskopie

Fiir die Untersuchung der spektralen Lage von photonischen Stoppbéndern in den Halblei-
terproben wurde ein Infrarot-Fouriertransformspektrometer vom Typ IFS 66v der Firma
Bruker verwendet. Der auf einem Michelson-Interferometer basierende Aufbau ist in Ab-
bildung 3.3 dargestellt. Das Licht einer breitbandigen (Nah-)Infrarotlichtquelle wird mit
einem Strahlteiler auf einen feststehenden und einen beweglichen Spiegel aufgeteilt. Das
von den beiden Spiegeln reflektierte Licht interferiert am Strahlteiler und wird iiber eine
Reflektionseinheit auf die Probe geleitet, von dieser reflektiert und mit einer Germanium-
diode detektiert. Der Detektor zeichnet das Interferenzsignal in Abhéngigkeit der Stellung
des beweglichen Spiegels auf, welches nach einer Fourier-Transformation das Reflektions-

spektrum der Probe ergibt.
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Abbildung 3.3: Skizze des Aufbaus des Infrarot-Fouriertransformspektroskopiemessplatzes zur

Messung der Reflektionsspektren von Mikrokavitéten.

3.3.2 Photolumineszenzspektroskopie

Die optischen Eigenschaften der Halbleiterquantenpunkte und Quantenpunkt-Resonator-
Systeme werden mittels Mikro-Photolumineszenzspektroskopie (uPL) untersucht. Der
grundsétzliche Aufbau des Messplatzes ist in Abbildung 3.4 a dargestellt. Die Halbleiter-
probe wird auf einem Kupferkiihlfinger in einem evakuierten Heliumdurchflusskryostaten
auf unter 20 K gekiihlt. Ein frequenzverdoppelter Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-
Granat-Laser (Nd:YAG Laser) bei 532 nm oder ein abstimmbarer Laser wird durch ein
Nahinfrarot (NIR)-Mikroskopobjektiv der Firma Mitutoyo auf die Probe fokussiert. Der
Durchmesser des, auf die Probenoberflache fokussierten, Laserstrahls betrdgt etwa 4 um.
Zwei gekreuzte motorisierte Linearversteller der Firma Physik Instrumente unterhalb
des Kryostaten ermoglichen eine, auf 100 nm genaue, Positionierung des Lasers auf der
Probenoberfliche. Um eine Orientierung auf der Probe zu ermoglichen, kann, alternativ
zu einem Laser, iiber einen Klappspiegel, Weifllicht auf die Probe gelenkt werden und die
Probenoberflache als Bild auf einer CCD (engl. charge coupled device) betrachtet werden.
Das Photolumineszenzsignal (PL-Signal) der Probe, das im NIR-Bereich liegt, wird durch
das Mikroskopobjektiv und eine Linse auf den Eingangsspalt eines Monochromators fokus-
siert. Der Monochromator spaltet das Signal mittels eines Reflektionsgitters spektral auf,
wobei drei Gitter mit unterschiedlichen Auflésungen zur Verfiigung stehen. Dann kann
das Spektrum mit einer stickstoffgekiihlten Silizium CCD an der Frontseite des Mono-
chromators detektiert werden. Ein Klappspiegel seitlich neben der CCD und ein seitlicher
Ausgangsspalt ermoglichen aulerdem das gezielte Einkoppeln von einzelnen Spektrallini-
en in weiterfithrende Messaufbauten, wie einen HBT-Messaufbau (Abbildung 3.4 b) oder
einen HOM-Messaufbau (s. Kapitel 4.7).

Bei dem in Abbildung 3.4 b dargestellten Aufbau des HBT-Setups wird das spektral
gefilterte PL-Signal mittels einer Linse in eine Glasfaser gekoppelt und auf einen 50/50
Faserstrahlteiler geleitet. Zwei Avalanche Photodioden (APDs) detektieren die eintref-
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Abbildung 3.4: Skizze des Aufbaus des Mikro-Photolumineszenzmessplatzes (LPL): (a) Auf
einer Halbleiterprobe in einem verfahrbaren Heliumdurchflusskryostaten kann
mittels eines Mikroskopobjektivs ein Laser- oder Weifllichtstrahl fokussiert
werden und das PL-Signal iiber einen Monochromator auf einer stickstoff-
gekiihlten Si-CCD spektral aufgelost detektiert werden (Details s. Text), (b)
Hanbury Brown und Twiss (HBT)-Messaufbau zum Nachweis von Einzelpho-

tonenquellen.

fenden Photonen und geben dabei einen elektrischen Puls aus. Dabei sendet eine der
beiden APDs ein Start- die andere ein Stoppsignal fiir die Zeitmessung zwischen zwei
Messereignissen an ein TCSPC-Modul (engl. time-correlated single photon counting) der
Firma Becker & Hickl. Die Ereignisse werden iiber die gemessene Zeit 7 als Koinzidenz-
histogramm aufgetragen, welches unter der Voraussetzung, dass die Dunkelzéhlraten der
Detektoren sehr klein und die mittlere Ankunftszeit der Photonen viel gréfler als das
betrachtete Zeitintervall [0,7] ist, der Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung ¢ (7)
entspricht [Mic09, RS06].



37

Kapitel 4

Quasi-Planare Einzelphotonenquelle

mit hoher Extraktionseflizienz

Effiziente quantenpunktbasierte Quellen fiir einzelne und ununterscheidbare Photonen
sind von groBem Interesse fiir die Quantenkommunikation [GRTZ02], die Quantenoptik
[Str10] und Quantencomputer [KLMO01]. Die Quantenpunkte sind in einer Halbleiterma-
trix eingebettet, wodurch Limitierungen fiir die Lichtextraktionseffizienz und die Inter-
ferenzeigenschaften der einzelnen Photonen entstehen: Die Photonen miissen aus einem
Material mit hohem Brechungsindex extrahiert werden, was die Helligkeit der Lichtquelle
beschréankt. Zudem konnen die Interferenzeigenschaften der einzelnen Photonen durch
Wechselwirkungen mit der Umgebung, die die Kohédrenz und Emissionswellenldnge des
Emitters beeinflussen, limitiert sein.

Die Lichtauskoppeleffizienz fiir InAs-Quantenpunkte in einer reinen GaAs-Matrix betragt
nur etwa 2 %. Um die Extraktionseffizienz fiir quantenpunktbasierte Einzelphotonen-
quellen zu erhohen, wurden daher verschiedene Probenstrukturen entwickelt [BBG102,
GKM13], wie Mikrotiirmchenresonatoren [HSL*10, PSV*02, GVA*13], photonische Nan-
odrihte [CBM*10, MMD™13, RBA*12], photonische Kristalle [TCC*10] und Nanoanten-
nen [CGS11]. All diese Ansétze beinhalten offene Oberflachen in naher Umgebung zu den
Quantenpunktemittern, was zu Dephasierung des Exzitons und spektraler Diffusion fiithren
kann und sich zum Teil in verbreiterten Emissionslinien dufiert [CBM™10, RBAT12].
Insbesondere fiir Experimente, die auf die Manipulation von Elektronenspins abzielen, ist
es wichtig, dass offene Oberflichen in néherer Umgebung zu den Quantenpunkten ver-
mieden werden [PDM*10], da sie zu Spindephasierung fithren. Die Spindephasierungszeit
ist ausschlaggebend dafiir, wie viele Ein-Qubit-Operationen durchgefiihrt werden kénnen.
Beispielsweise ist gegeniiber einem Mikrosdulenresonator die Spindephasierungszeit fiir
eine planare Kavitdt um etwa einen Faktor 5 grofler und liegt im Bereich von einigen
us [PDM™10]. Planare Probenstrukturen sind daher fiir Experimente zu bevorzugen, in

denen die halbleiterbasierte Licht-Materie-Schnittstelle untersucht wird. In diesem Schema



38 Quasi-Planare Einzelphotonenquelle mit hoher Extraktionseffizienz

dienen einzelne, ununterscheidbare Photonen als fliegende Qubits und Elektronenspins als
stationédre Qubits und man ist besonders auf Einzelphotonenquellen mit hoher Auskop-
peleffizienz und Kohérenz angewiesen.

In diesem Kapitel wird eine quasi-planare, quantenpunktbasierte und kohérente Quelle fiir
einzelne und ununterscheidbare Photonen demonstriert, die eine, im Vergleich zu anderen
planaren Strukturen, hohe Auskoppeleffizienz von 42 % aufweist und (unter gepulster
quasiresonanter Anregung) fiir aufeinanderfolgend emittierte ununterscheidbare Photonen
eine Visibilitdt von 66 % zeigt. Die hohe Extraktionseffizienz der Einzelphotonenquelle
kann auf Gauf-artige ovale Defekte zuriickgefiihrt werden, die wéhrend des Wachstums
mittels Molekularstrahlepitaxie entstehen. Die Morphologie dieser Defektkavitéiten wird

untersucht und der photonische Operationsmechanismus erklart.

4.1 Wachstum von Quantenpunkten mit niedriger
Dichte

Fiir Experimente mit einzelnen Quantenpunkten ist es wichtig, dass die Quantenpunkt-
dichte hinreichend niedrig ist, so dass die Emissionslinien einzelner Quantenpunkte spek-
tral herausgefiltert werden kénnen. Die Dichte der Quantenpunkte wurde daher vor der
Integration in eine Mikrokavitéit, durch Anpassen der abgeschiedenen Materialmenge
von Indium in Kalibrationsproben, auf etwa 2-10° cm~2 minimiert. Die Schichtabfolge
fiir das Kristallwachstum in der MBE-Anlage besteht aus einer 200 nm dicken GaAs-
Pufferschicht, die bei 580 °C hergestellt wird. Daraufthin wird die Substrattemperatur auf
520 °C abgesenkt und es folgt eine InAs-Schicht mit einer nominellen Dicke zwischen
0,8 nm und 1, 1 nm, wobei die Verschlussblende der Indiumzelle 300 s getffnet bleibt. Die
Indiumwachstumsrate ist dementsprechend gering bei etwa 0,010 wm/h bis 0,013 um/h,
was die Migrationslédnge der Indiumatome auf der Probenoberfliche stark erhoht. In die-
ser Konfiguration ist die Quantenpunktdichte daher sehr sensitiv auf die abgeschiedene
Materialmenge und somit geniigt eine kleine Variation der Temperatur der Indiumzelle,
um die Quantenpunktdichte einzustellen.

In Abbildung 4.1 ist eine Materialserie fiir das nominell abgeschiedene InAs dargestellt.
In dieser Serie wurde die Temperatur der Indiumzelle um nur wenige Grad von 708 °C auf
702 °C abgesenkt, wihrend die Offnungszeit der Verschlussblende konstant bei 300 s blieb.
Fiir eine Temperatur der Indiumzelle von 702 °C, was einer nominell abgeschiedenen InAs-
Schichtdicke von 0,8 nm entspricht, wird eine Quantenpunktdichte von 1,410 cm=2 er-
zeugt, die ausreichend gering fiir Experimente mit einzelnen Quantenpunkten ist. Mit
dieser Wachstumsmethode fiir Quantenpunkte kann auf dem gesamten Wafer eine sehr

niedrige Quantenpunktdichte erzielt werden. Alternative Methoden zur Minimierung der



39

nominelle InAs-Schichtdicke (nm)
1,0 0,9

4.1 1,8
Quantenpunktdichte (10° cm?)

Abbildung 4.1: REM Oberflichenaufnahmen von Quantenpunktkalibrationsproben zur Be-
stimmung der Quantenpunktdichte. Durch Variation der Temperatur der In-

diumzelle kann die abgeschiedene InAs-Materialmenge eingestellt werden.

Quantenpunktdichte, wie das Ausniitzen des Materialgradienten der Indiumzelle auf dem
Wafer bei Rotationsstopp [EMST99], kamen nicht zum Einsatz und waren fiir die hier
dargestellten Arbeiten nicht notig. Unter Beriicksichtigung der Resonanzwellenlénge der
Kavitéat konnte mit der zuletzt genannten Methode auch nur ein sehr kleiner Bereich des

Wafers fiir die Spektroskopie genutzt werden.

4.2 Wachstum und Charakterisierung der Mikroka-
vitat

Um die Lichtauskopplung fiir die Quantenpunktemission zu optimieren, wurde ein asym-
metrischer Mikroresonator entworfen. Der untere Bragg-Spiegel sorgt mit vielen Spiegel-
paaren fiir eine grofie Reflektivitéit, wihrend der obere Bragg-Spiegel nur wenige Spiegel-
paare aufweist, dafiir jedoch die Auskoppeleffizienz iiber geometrische Reflexion erhoht.
Die mittels Molekularstrahlepitaxie auf einem n-dotierten 3" (100) GaAs Wafer hergestell-
te planare Mikrokavitéit besteht im Detail aus einer 400 nm dicken GaAs-Pufferschicht,
einem unteren Bragg-Spiegel mit 18 Spiegelpaaren alternierender GaAs/AlAs-Schichten,
einer GaAs A-Kavitdt und einem oberen Bragg-Spiegel mit 5 Spiegelpaaren. Die nomi-
nellen Dicken der einzelnen Schichten in den DBR Spiegeln sind dabei 79 nm fiir AlAs
und 65,6 nm fiir GaAs. Die Substrattemperatur betrigt wiahrend des Wachstums 580 °C
und wird nur fiir das Wachstum der In(Ga)As-Quantenpunkte auf 520 °C reduziert. Die
A-Kavitit hat eine nominelle Dicke von 260 nm, in deren Mitte In(Ga)As-Quantenpunkte
mit niedriger Dichte eingeschlossen sind.

Um die Emissionswellenléinge auf den Bereich von 900 nm bis 950 nm zu reduzieren, wird
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Abbildung 4.2: REM Aufnahme des Querschnitts der planaren Kavitéit mit skizziertem Auf-
bau der aktiven Schicht. 10 nm unterhalb der, mittels PCA ausgeheilten,
Quantenpunkte (QPe) befindet sich eine 4-Silizium dotierte Schicht. Die Dicke
der A-Kavitdt und die mittleren Schichtdicken fiir die DBR-Spiegel wurden
durch Anpassen des simulierten Reflektionsspektrums an die Messdaten er-
mittelt.

nach dem Quantenpunktwachstum ein in-situ Ausheilschritt (PCA) mit einer 2 nm dicken
partiellen GaAs-Deckschicht verwendet (s. Kapitel 3.1.4, [GMH"98]). In dem ansonsten
undotierten Schichtaufbau wird 10 nm unterhalb der Quantenpunkte eine hoch n-dotierte,
1 nm diinne Schicht eingebracht. Diese Modulationsdotierung sorgt fiir ein zusétzliches
Elektronenreservoir nahe der Quantenpunkte und erhcht somit die Population an gela-
denen Exzitonen (Trionen). Wie in Kapitel 2.3 erldutert, haben Trionen keine dunklen
Zusténde, was fiir eine hohere Quanteneffizienz der Lichtquelle sorgt [SSR1T07, RBR*08|.
Dariiber hinaus sind Trionen eine Voraussetzung, um im Voigt-Magnetfeld ein A-System

zu erzeugen, was die Grundlage fiir die Initialisierung, Manipulation und Messung von
Elektronenspins darstellt [DPMY13].

Abbildung 4.2 zeigt eine REM-Spaltkantenaufnahme eines Probenstiicks, das dem Zen-
trum des Wafers entnommen wurde, sowie eine Skizze der aktiven Schicht in der Mitte
der Kavitéit. Das in Abbildung 4.3 dargestellte Reflektionsspektrum ermoglicht die Be-
rechnung der tatsichlichen Schichtdicken durch Anpassen des Spektrums mit Hilfe des
Transfermatrixverfahrens [YC05]. Die so errechneten Schichtdicken sind in der Mitte des
3" Wafers um etwa 4 — 5 % grofler als die nominellen Dicken. Die Resonanz der Kavitit
im Zentrum des Wafers liegt fiir eine Temperatur von 300 K bei einer Wellenldnge von
968 nm. Das Quantenpunktensemble wurde bei 14 K an einem uPL-Messplatz (s. Kapi-
tel 3.3.2) gemessen und zeigt eine Halbwertsbreite von etwa 17 meV um den Maximalwert

bei einer Wellenlénge von 925 nm. Der Qualitéitsfaktor der planaren Kavitiat kann zu etwa



41

Energie (eV)

1,45 1,4 1,35 1,3 1,25 1,2 1,15
1 4 ‘ [ " [ ‘l [ " ‘ [ " [ [ " [ ’]’8
J Messdaten Reflektion bei 300 K i
1 2 4| - - Simulation Reflektion bei 300 K - 1.6
i Messdaten PL QPe bei 14 K L 14
10 [ 12 7
. [ Y Nk 12
T 08 - ~ [, S
S ] ":' Q -0 )
= \ L 08 2
= 0’6 ‘ \ [0]
q) - e
© \\ - 06 =
0,4 -\ L\
-A\‘ / o \. /')\\— 0,4
0.2 4+ N\ [
’ ] \-0.2
- \i L
0,0 : T T ] 0,0
850 900 950 1000 1050 1100

Wellenlédnge (nm)

Abbildung 4.3: Messung des Reflektionsspektrums der Kavitdt in der Wafermitte bei
Raumtemperatur (300 K) unter Anregung mit NIR-Licht sowie simuliertes
Reflektionsspektrum, das mit Hilfe der Transfermatrix-Methode berechnet
wurde. Die PL der Quantenpunkte wurde bei Tieftemperatur (14 K) unter

Anregung mit einem, auf 4 um Durchmesser fokussierten, Laser gemessen.

200 ermittelt werden. Durch eine Blauverschiebung des gesamten Reflektionsspektrums
der Kavitat mit Hilfe der Temperatur und der radialen Probenposition auf dem Wafer,

kann die Kavitdt in Resonanz mit den Quantenpunkten gebracht werden.

4.3 Optische Charakterisierung von Quantenpunk-

ten in Defektkavitiaten

Um die spektralen Eigenschaften der Quantenpunkte ndher zu untersuchen, wird ein Teil
der Probe, welcher Resonanz von Quantenpunkten und Kavitdt zeigt, in den Helium-
Durchflusskryostaten eines pPL-Messplatzes (s. Kapitel 3.3.2) eingebaut. Die Probe wird
bei Tieftemperatur (10 K) mit breitbandigem Weifllicht angeregt. Unter Verwendung ei-
nes Langpassfilters RG750 konnen auf der Probenoberfliche mit einer CCD-Kamera sehr
helle Punkte im nahen Infrarotbereich beobachtet werden (Abbildung 4.4 a). Die gleichen
Stellen wurden anschlieBend mit einem Laser der Wellenldnge 532 nm angeregt und das
PL-Signal iiber einen Monochromator auf eine stickstoffgekiihlte CCD geleitet und so-
mit spektral aufgelost. Das verwendete Reflektionsgitter hat dabei 1200 Linien/mm. Der

Durchmesser des Lasers auf der Probenoberfliche hat einen Durchmesser von etwa 3 pm
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Abbildung 4.4: (a) CCD Aufnahme der Oberfléiche der Probe zeigt, unter Anregung mit breit-
bandigem Weifllicht bei Tieftemperatur, Stellen mit intensiver Emission von
Licht im NIR-Bereich, (b) Messung der PL von einem der hellen Stellen bei
Tieftemperatur (12 K) unter Anregung eines 532 nm-Lasers zeigt die Emis-
sion eines Quantenpunktensembles, (c) Eine Vergleichsmessung im Bereich
zwischen den hellen Stellen zeigt keine charakteristische PL. Die Messdaten

an dieser Stelle zeigen lediglich Hintergrundrauschen.

bei einer Anregungsleistung von 0,8 uW. Das Spektrum, das in Abbildung 4.4 b darge-
stellt ist, zeigt, dass die Lichtemission von einem Quantenpunktensemble stammt. Zwi-
schen diesen hellen Stellen kann dagegen, unter gleichen Messbedingungen, keine Quan-
tenpunktemission gemessen werden. Abbildung 4.4 ¢ zeigt, dass an dieser Stelle lediglich

Hintergrundrauschen zu messen ist.

Die Quantenpunkte sind also nicht komplett gleichméfiig in der Mikrokavitdt verteilt,
sondern bilden Sub-Ensemble oder Quantenpunktcluster. Der Grund fiir die Cluster-
bildung der Quantenpunkte wird beispielhaft in Abbildung 4.5 a anhand einer REM-
Oberflachenaufnahme von einer, unter d&hnlichen Wachstumsbedingungen hergestellten,
Vergleichsprobe gezeigt. Die Quantenpunktschicht wurde hier nicht iiberwachsen und es
ist deutlich zu sehen, dass sich elongierte Erhebungen in der GaAs-Schicht ausgebildet ha-
ben, die fiir eine hiigelartige nanoskalige Oberflachenstruktur auf der Probe sorgen. Eine
mogliche Erklarung hierfiir ist, dass sich, wihrend des Wachstums des unteren Bragg-
Spiegels und der Kavitét, Galliumtropfchen gebildet haben, die typischerweise in ovalen
Defektstrukturen kristallisieren [ZL12]. Da Quantenpunkte im Stranski-Krastanov Mo-
dus bevorzugt an Kristallstufen und Defekten nukleieren, bilden sich an und auf diesen

Nanohiigeln Quantenpunktcluster aus.

Die Auswertung von mehreren Quantenpunktclustern, wie in Abbildung 4.5 b beispielhaft

dargestellt, zeigt, dass in einem Cluster im Mittel 10 Quantenpunkte enthalten sind, was
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Abbildung 4.5: (a) REM-Oberflichenaufnahme von Gallium-induzierten Nanohiigeln und dar-
auf angesiedelten Quantenpunktclustern auf einer Kalibrationsprobe, die unter
dhnlichen Wachstumsbedingungen wie die untersuchte Probe hergestellt wur-
de, (b) Messung der PL eines Quantenpunktclusters mit Anregung durch einen
532 nm Laser zeigt bei niedrigen Leistungen das Quantenpunktspektrum und

bei hohen Anregungsleistungen das Spektrum der Kavitét.

sich auch mit der Anzahl auf der REM-Aufnahme der Vergleichsprobe in Abbildung 4.5 a
deckt. In der Auswertung wurden dabei dem Ensemble nur Emissionslinien mit Intensité-
ten grofer 100 counts/s iiber dem Hintergrund zugeordnet. Die Quantenpunktsubensem-
ble haben eine durchschnittliche Halbwertsbreite von etwa 17 meV, was aus den Spektren
mit niedriger Anregungsleistung hervorgeht. Bei sehr hoher Anregungsleistung wird die
Kavitdt mit einer durchschnittlichen Halbwertsbreite von etwa 8 meV sichtbar. Daraus
kann auch der Qualitédtsfaktor der Kavitét nach Formel 2.10 zu etwa 200 berechnet werden.
Etwa ein Drittel der Quantenpunkte sind in Resonanz mit der Kavitéat. Hierbei wurden
alle Quantenpunkte beriicksichtigt, die im Bereich der Halbwertsbreite der Kavitét liegen.
Alle untersuchten Spektren zeigen sehr scharfe Quantenpunktemissionslinien, von denen
eine Vielzahl sehr hell ist und mit wenigen uW Anregungsleistung die Si-CCD séttigen
(>60000 counts/s).

Um die hohe Qualitdt der einzelnen Quantenpunkte zu demonstrieren, ist in Abbil-
dung 4.6 a eine Leistungsserie des PL-Signals eines einzelnen Quantenpunktes darge-
stellt. Die Anregungsleistung wurde dabei, unter Verwendung eines Reflektionsgitters mit
1800 Linien/mm, von 0,07 uW auf 1,4 pW erhoht. Die Linienbreite einer spektral iso-
lierten Quantenpunktemissionslinie wurde mittels eines Fabry-Pérot-Interferometers, mit
einer Auflésungsgrenze von 2,1 peV, ermittelt. Durch Anpassen einer Lorentz-Funktion
ergibt sich eine Linienbreite von 5,2 peV (Abbildung 4.6 b), was zeigt, dass die Quanten-
punkte eine sehr hohe spektrale Qualitat aufweisen. Nach Formel 2.3 kann die Kohérenz-

zeit 7. aus der Linienbreite zu 254 ps berechnet werden.
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Abbildung 4.6: (a) Leistungsserie der PL eines einzelnen Quantenpunktes bei Tieftemperatur
(14 K) unter Anregung mit einem Laser der Wellenlénge 532 nm, (b) PL-
Signal, gemessen mit einem Fabry-Pérot-Interferometer, und Anpassung einer
Lorentz-Funktion zur Bestimmung der Linienbreite und Kohérenzzeit eines

einzelnen Quantenpunktexzitons.

4.4 Morphologie der Defektkavititen

Die hiigelartige Struktur, auf der die Quantenpunkte bevorzugt nukleieren, pflanzt sich im
oberen Bragg-Spiegel fort und ist somit auf der Oberflache messbar, was bereits in anderen
Arbeiten gezeigt wurde [ZL12]. Die Oberfldche der Probe und insbesondere die Stellen, die
ein sehr intensives PL-Signal zeigen, wurden daher mittels Rasterkraftmikroskopie nidher
untersucht. Zur Orientierung dient dabei ein Raster mit Buchstaben und Zahlen aus Gold,

welches mittels optischer Lithographie auf die Probenoberfliche definiert wurde.

Abbildung 4.7 a zeigt eine der Stellen auf der Probe, die bei Tieftemperatur (12 K) unter
Weifllichtanregung ein sehr intensives PL-Signal aufweisen. Fiir eine dieser Stellen ist
in Abbildung 4.7 b eine Oberflichenaufnahme eines Rasterkraftmikroskops abgebildet.
Die in der PL-Messung bei Tieftemperatur als hell emittierender Quantenpunktcluster
detektierte Stelle, zeigt sich auf der Oberfliche als ovale nanoskalige Erhebung. Wie man
in der Vergroflerung in Abbildung 4.7 ¢ erkennen kann, hat die ovale Defektstruktur
eine Hohe von etwa 18 nm. Die Elongation des Defektes erstreckt sich entlang der [0-
11] Kristallrichtung. Aus den Hohenprofilen des Léngs- und Querschnitts ldsst sich die
laterale Ausdehnung des Defektes mit einer Lange von etwa 3,5 wm und einer Breite von
etwa 800 nm bestimmen (Abbildung 4.7 d). Beide Profilschnitte lassen sich gut mit Gauf}-

Funktionen anpassen, was die Annahme von ovalen Gauf}-férmigen Defekten rechtfertigt.
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Abbildung 4.7: (a) CCD Aufnahme der Probenoberfliche und PL-Signal der Quantenpunkt-
cluster bei Tieftemperatur, unter Anregung mit breitbandigem Weifllicht,
(b) Oberflichenmessung mit dem Rasterkraftmikroskop von jener Stelle, die in
der PL Messungen sehr intensive Lumineszenz zeigt, (c¢) Detailaufnahme der
ovalen Defektstruktur, (d) dreidimensionale Darstellung der Defektstruktur

und Hohenprofile von Quer- und Léngsachse.

4.5 Effiziente Einzelphotonenquelle

Die Quantenpunkte in den Defektkavitdten konnen als Einzelphotonenquellen verwendet
werden, indem man einzelne Emissionslinien spektral herausfiltert. Die Probe ist dazu
in einem pPL-Messplatz nach Abbildung 3.4 a eingebaut und wird bei Tieftempera-
tur (7 K) mit einem abstimmbaren Titan:Saphir (Ti:Sa)-Laser angeregt. Das PL-Signal
wird im Monochromator iiber ein hochauflésendes Gitter mit 1500 Linien/mm zunéchst
auf die Si-CCD geleitet. In Abbildung 4.8 a ist das PL-Spektrum eines spektral sehr
gut isolierten Quantenpunktexzitons unter p-Schalen Anregung dargestellt. Dafiir wurde
der Ti:Sa-Laser im ps-gepulsten Betriebsmodus verwendet und auf eine Wellenldnge von
911 nm eingestellt. Die Separation der einzelnen Laserpulse betrégt 12, 2 ns. Deutlich zu
sehen ist, dass das Spektrum noch klarer und der Hintergrund noch niedriger ist, als in
den Spektren, die nach Anregung mit einem 532 nm Laser aufgenommen wurden. Diese

Quantenpunktemissionslinie dient im Folgenden sowohl dafiir, die Autokorrelationsfunk-
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Abbildung 4.8: (a) pPL-Spektrum eines spektral gut isolierten Quantenpunkts unter gepulster
p-Schalen Anregung, (b) Messung der Autokorrelationsfunktion zweiter Ord-
nung unter gepulster Anregung in die p-Schale und exponentielle Anpassung

zur Bestimmung der Lebenszeit.

tion zweiter Ordnung in einem HBT-Setup zu messen (s. Kapitel 3.3.2), als auch die
Auskoppeleffizienz der Einzelphotonenquelle zu bestimmen. Dazu wird die Emissionslinie
durch den seitlichen Ausgang des Monochromators in die Faser des, in Abbildung 3.4 b
skizzierten, HBT-Messaufbaus eingekoppelt.

4.5.1 Autokorrelationsmessung zweiter Ordnung

Abbildung 4.8 b zeigt die Messergebnisse der Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung
unter gepulster p-Schalen Anregung. Der fehlende zentrale Peak um 7 = 0 beweist nicht
nur eine ausgepriigte nichtklassische Emission, sondern verdeutlicht mit einem ¢ (0)-
Wert von 0,023 die hohe Qualitiit der Einzelphotonenquelle. Der ¢(® (0)-Wert wurde ohne
weitere Korrekturen aus den Rohdaten ermittelt. Dazu wurde die Anzahl der Ereignisse
im Bereich +6,1 ns um 7 = 0 durch die mittlere Anzahl von Ereignissen in den Pulsen
geteilt. Die Lebensdauer 7, des Exzitons kann mit Hilfe einer exponentiellen Anpassung
der Form yo+A - e~7/™ an der abfallenden Flanke eines Peaks in Abbildung 4.8 b berechnet
werden. Dabei sind y, und A Fitparameter. Fiir die Lebensdauer 7, ergibt sich aus der
Anpassung ein Wert von rund 700 ps. Zusammen mit der Kohérenzzeit aus Kapitel 4.3

und Formel 2.25 lisst sich damit eine Visibilitét von rund 18 % erwarten.

4.5.2 Experimentelle Bestimmung der Auskoppeleffizienz

Im Rahmen der Untersuchung der Quantenpunktemission wurde bereits ein sehr intensives
PL-Signal festgestellt. Um diese Aussage zu verifizieren und um herauszufinden, inwieweit

die Defektstrukturen zu einer verbesserten Lichtextraktion beitragen, wird die Auskop-



47

Tabelle 4.1: Transmission der optischen Elemente entlang des Detektionspfades mit relativem

Fehler

Transmission Fehler
Kryostatfenster und Mikroskopobjektiv 0,14 +4%
Silberspiegel 0,67 +4%
50/50 nicht polarisierender Strahlteiler 0,46 +4%
achromatische Linse 0,91 +4%
Bandpassfilter 0,71 +4%
Detektionseffizienz* 0,013 +5%
Messplatzeffizienz 0,00035 +10%

*Die Detektionseffizienz beinhaltet die Transmission durch den Acton Monochromator, die Linsen
zur Einkopplung, die Einkopplung in die monomodige Faser und die Effizienz der APDs des HBT-

Messaufbaus.

peleffizienz eines Quantenpunkts gemessen. Dazu wurde das Quantenpunktexziton aus
Abbildung 4.8 a gepulst bis zur Sattigung angeregt. Dabei wird ein 100fach Mikroskopob-
jektiv mit einer numerischen Apertur von NA = 0.7 verwendet, ansonsten herrschen die
in Abschnitt 4.5.1 beschriebenen Messbedingungen. Die Quantenpunktemission wird auf
die APDs des HBT-Setups geleitet und die Justage von Linsen und Spiegeln auf maximale
Z#hlrate optimiert. Anschliefend wird die Zahlrate auf dem Einzelphotonendetektor mit
der Pulsrate des Lasers von 82 MHz verglichen. Unter Beriicksichtigung der Effizienz des
Messaufbaus kann daraus die Auskoppeleffizienz berechnet werden.

Die Messplatzeffizienz wird mit dem gleichen gepulsten Laser bei bekannter Leistung
und bei einer Wellenldnge von 930 nm ermittelt, die etwa der Emissionswellenlénge des
Exzitons entspricht. Das Laserlicht wird in dem Kryostaten von einem Goldspiegel reflek-
tiert und iiber den optischen Pfad auf eine APD geleitet. Der Messaufbau bleibt dabei
unveréndert, bis auf einige zusétzliche Neutraldichtefilter, die verhindern, dass die APDs
iibersteuern. Die Messplatzeffizienz kann dann iiber den Vergleich der Photonenanzahl, die
von dem Goldspiegel aus dem Kryostaten reflektiert werden, und der maximalen Rate auf
den APDs, unter Beriicksichtigung der zusétzlichen Neutraldichtefilter, bestimmt werden.
Daraus ergibt sich eine Messplatzeffizienz von (0,35 + 0,04) - 1073. Diese Messplatzeffizi-
enz ist vergleichbar mit dhnlichen Messaufbauten, wobei hier Werte von (1,1 4 0,5) - 1073
[MRM*02] und 1,2-1073 [CBM*10] angegeben werden. Eine weitere Verminderung der
Messplatzeffizienz gegeniiber diesen Werten ist auf die Verwendung einer fasergekoppelten
HBT-Messeinheit zuriickzufiihren, die auf monomodigen Fasern basiert.

Dariiber hinaus wurde die Transmission mit relativem Fehler fiir alle optischen Elemente
entlang des optischen Weges abgeschéatzt. Dazu wurde der Laser bei einer Wellenlédnge

von 930 nm im Dauerstrichbetrieb verwendet, die damit vergleichbar mit der Emissions-
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wellenlédnge des Quantenpunkts ist, und die Abschwéchung der Leistung fiir jedes optische
Element bestimmt. Eine Zusammenstellung dieser Daten findet sich in Tabelle 4.1. Mittels
Gauf’scher Fehlerfortpflanzung ergibt sich ein relativer Fehler von 10 % fiir die Messplatz-
effizienz. Fiir die Einzelphotonenquelle wird in Summe eine Pulsrate von 12,62 -10° Hz

auf den Einzelphotonendetektoren mit einem relativen Fehler von 4 % gemessen.

Zusammen mit der Anregungsfrequenz des Lasers, der Messplatzeffizienz und dem endli-
chen ¢-Wert ergibt sich fiir die Einzelphotonenquelle eine Auskoppeleffizienz von 42 % +
5 % [MGF*14]. Dieser Wert liegt weit iiber der Auskoppeleffizienz von Quantenpunkten
in reinem GaAs (etwa 2 %) und auch iiber der erwarteten Aukoppeleffizienz von etwa
33 % einer vollkommen planaren Mikrokavitdt [RSIO1]. Sie ist sogar vergleichbar mit der
Effizienz anderer Probenarchitekturen fiir Quantenpunkte, wie integrierte Quantenpunk-
te in Quantendrihten [RBA112]. Eine weitere Verbesserung der Auskoppeleffizienz wurde
bislang nur durch aufwéndige Strukturierungen, wie photonische Nanodrdhte mit adia-
batischer Geometrie (72 % beziehungsweise 75 %) [CBM*10, MMD™"13] oder Mikrotiirm-
chenresonatoren (79 %) [GVAT13], erreicht.

4.6 Simulation der Auskoppeleffizienz

Die theoretische Auskoppeleffizienz dieser Defektkavitéiten und planaren Kavitaten wurde,
in Kooperation mit der Arbeitsgruppe um Jesper Mgrk an der technischen Universitét
Dénemark, mit Hilfe der dreidimensionalen vektoriellen Eigenmodenexpansionsmethode
(engl. eigenmode expansion technique) simuliert [BBO1]. Dazu wurden die kompletten
Strukturdaten der Probe aus Abschnitt 4.2 in der Simulation {ibernommen und die Quan-
tenpunkte als Dipolquelle angenommen. In Abbildung 4.9 a ist zunédchst das Profil des

elektrischen Feldes fiir den Fall einer vollstdndig planaren Mikrokavitéit dargestellt.

Der Defekt wird als radialsymmetrische Versetzung innerhalb des oberen Spiegels ange-
nommen, wie in Abbildung 4.9 b dargestellt. Der Durchmesser D des Defektes betragt
2 um, die Hohe h wird mit 20 nm simuliert. Die durch den Defekt initiierte Versetzung
im oberen DBR Spiegel fiihrt zu einer Lichtbiindelung und verstéarkt so die Auskoppelef-
fizienz. In Abbildung 4.9 c ist das Profil des elektrischen Feldes fiir eine Defektkavitét
dargestellt. Im Vergleich zur planaren Probe wird die verstéirkte Lichtemission senkrecht
zur Probenoberfliche sehr deutlich. Abbildung 4.9 d zeigt graphisch die simulierte Aus-
koppeleffizienz fiir den planaren Fall und die Defektkavitéit. Im planaren Fall liegt diese
im Maximum bei etwa 33 %, was in guter Ubereinstimmung mit fritheren Beobachtungen
ist [RSI01]. Im Fall der Defektstruktur sicht man im Bereich der Resonanz der Kavitét
eine deutliche Steigerung der Auskoppeleffizienz auf 48 % im Maximum, was gut mit dem

in Kapitel 4.5 experimentell ermittelten Wert {ibereinstimmt.
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Abbildung 4.9: (a) Simulation des Profils des elektrischen Feldes fiir eine planare Kavitiit,
(b) Modell fiir die Simulation der Defektkavitét. Der Radius R betrdgt 1 pm,
(c) Simulation des Profils des elektrischen Feldes fiir eine Defektkavitit, (d)
Simulation der Auskoppeleffizienzen fiir eine vollkommen planare Struktur und

eine Defektkavitéit, wobei NA die numerische Apertur beschreibt.

4.7 Ununterscheidbare Photonen

Diese helle quasi-planare Einzelphotonenquelle wurde verwendet, um die Interferenzei-
genschaften der emittierten Photonen zu untersuchen. Dazu wurde in einem HOM-
Messaufbau (Abbildung 4.10 a) die Ununterscheidbarkeit aufeinanderfolgend emittierter
Photonen gemessen. Die Messung erfolgte wiederum an der in Abbildung 4.8 a gezeigten
Quantenpunktemissionslinie unter gepulster Anregung bei einer Wellenlédnge von 911 nm
in die p-Schale. Nach der spektralen Filterung im Monochromator wird die Emissionslinie
aus dem seitlichen Ausgang iiber eine Linse in das faserbasierte HOM-Setup eingekoppelt.
Dort treffen die Photonen auf den ersten 50/50 Faserstrahlteiler, der das Signal in zwei
verschiedene Pfade aufteilt. In einem der beiden Zweige kann die optische Weglédnge va-
riabel verstellt und damit der Uberlapp zweier aufeinanderfolgend emittierter Photonen

am zweiten 50/50 Strahlteiler eingestellt werden.
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Abbildung 4.10: (a) Schematischer Messaufbau fiir den Nachweis ununterscheidbarer Photo-
nen, (b) Hong Ou Mandel-Messung mit gepulstem Laser in p-Schalen Anre-
gung, (c) VergroBlerte Auftragung der HOM-Messung um 7=0 mit Anpassung

eines theoretischen Modells.

Diese Verzogerungsstrecke ist auf die Pulsseparation des Lasers (12,2 ns) abgestimmt und
erlaubt es den zeitlichen Abstand At zwischen zwei Photonen sehr genau einzustellen. Die
gesamte Verzogerungsstrecke kann mit 12,2 + 0, 25 ns symmetrisch um den Pulsabstand
variiert werden, um somit die Zeitdifferenz zwischen zwei aufeinanderfolgenden Photo-
nen auszugleichen. Abbildung 4.10 b zeigt das Korrelationshistogramm fiir die Zweipho-
toneninterferenz bei einem Wegldngenunterschied von Ata0. Aus den Rohdaten kann
ein gﬁilist(O)-Wert von 0,17 < 0,50 berechnet werden, was klar die Ununterscheidbarkeit
von zwei aufeinanderfolgend emittierten Photonen vom gleichen Quantenpunkt beweist
[SEV102]. Abbildung 4.10 c zeigt einen vergroferten Ausschnitt der HOM-Messung um
7=0. Die Daten konnen mit einer Exponentialfunktion der folgenden Form angepasst

werden [BRPAO3]:

(2rr—7c)|7|

gitbas = (12 + RY)e™% — 2RTe &~ i ) /m (4.1)

Hierbei ist R=0,5 (T'=0,5) die Reflektivitit (Transmittivitit) des verwendeten Strahltei-
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lers. Um die endliche Zeitauflosung der Detektoren zu beriicksichtigen, wird die Funktion
aus Formel 4.1 mit einer Normalverteilung gefaltet und an die Daten angepasst (Abbil-
dung 4.10 c). Daraus ergibt sich fiir die Lebensdauer 7,,=670 ps und fiir die Kohérenzzeit
7.=880 ps. Die Visibilitdt kann nach Formel 2.25 zu 66 % berechnet werden [GTM™14]
und ist vergleichbar mit Werten von Quantenpunkten in Mikrotiirmchenresonatoren, bei
denen der Purcelleffekt die Lebenszeit verkiirzt und damit das Verhéltnis 7, : 27, verbes-
sert [SFVT02, VLKT05, GVA'13]. Die hier gemessene Lebensdauer passt gut zu dem in
Kapitel 4.5.1 ermittelten Wert. Jedoch ist die ermittelte Kohérenzzeit und damit auch
die Visibilitdt im Vergleich zu der Messung mit Hilfe des Fabry-Pérot-Interferometers aus
Kapitel 4.3 mehr als dreimal so grof.

Der Grund hierfiir ist die Zeitfilterung der HOM-Messung, durch die inhomogene Verbrei-
terungsmechanismen mit langen Lebenszeiten grofler 12,2 ns kaum Auswirkungen zeigen
[SFVT02]. Eine mogliche Ursache hierfiir ist die spektrale Diffusion, also ein fluktuieren-
der Ladungstriagerhintergrund in der Nahe der Quantenpunkte. Zwei aufeinanderfolgend
emittierte Photonen haben daher in den iiberwiegenden Fillen die gleiche Energie und
konnen somit als ununterscheidbar nachgewiesen werden. Dagegen ist aufgrund der zeitli-
chen Integration der PL-Messung durch das Fabry-Pérot-Interferometer die Kohérenzzeit
verkleinert. Die gemessene Visibilitat ist daher stark abhéngig von den experimentellen
Bedingungen. So konnte eine weitere Verbesserung durch strikt resonante s-Schalen Anre-
gung [HHW*13b, AUR*09] oder durch einen verringerten Pulsabstand [TSMG™15] erzielt

werden.

4.8 Zusammenfassung des Kapitels und Ausblick

In diesem Kapitel wurde der Bedarf, die Herstellung und die Charakterisierung einer
hocheffizienten planaren Einzelphotonenquelle erldutert. Es konnte gezeigt werden, das
es ohne lithographische Mittel moglich ist, eine quasi-planare Einzelphotonenquelle mit
einer Auskoppeleffizienz von 42 % herzustellen, die die erwartete Auskoppeleffizienz einer
planaren Kavitat (33 %) tibersteigt und damit sogar vergleichbar mit der Auskoppelef-
fizienz anderer Probenstrukturen fiir Quantenpunkte wird, beispielsweise mit der inte-
grierter Quantenpunkte in Quantendridhten [RBA'12]. Als Grund fiir die stark erhéhte
Auskoppeleffizienz konnten Linseneffekte durch GauB-artige Nanohiigel in der Kavitét
und im oberen Bragg-Spiegel ausgemacht werden, die als galliuminduzierte Defekte wéh-
rend des MBE-Wachstums entstehen und als Nukleationszentren fiir die Quantenpunkte
dienen. Der Einzelphotonenquelle wurde eine hohe Reinheit mit einem g®(0)-Wert von
0,023 nachgewiesen. Zudem wurden fiir aufeinanderfolgend emittierte Photonen in einem
HOM-Experiment ununterscheidbare Photonen mit einem ggi)dist(O)—Wert von 0,17 und

einer Visibilitdt von 66 % gemessen, was den Grundstein fiir weiterfithrende erfolgreiche
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Experimente zur Ununterscheidbarkeit von Photonen und Spinmanipulation legte.

So wurden in anderen Arbeiten an dieser Halbleiterprobe Experimente zur Ununterscheid-
barkeit von Photonen aus zwei raumlich getrennten Quellen duchgefiihrt [GTM*14]. Dabei
konnten zwei, in ihren physikalischen Eigenschaften, identische Quantenpunkte in rdaum-
lich getrennten Kryostaten mit dem gleichen Laser gepulst in die p-Schale angeregt und
in einem HOM-Experiment eine Visibilitit von 39 % erzielt werden. Desweiteren war
es in weiterfithrenden Arbeiten moglich, an dieser Struktur erstmalig die Verschrankung
von Elektronenspins (stationdres Qubit) und Photonen (fliegendes Qubit) im Halblei-
ter nachzuweisen [DYM™12]. In diesem Zusammenhang wurde, ebenfalls zum ersten mal
im Halbleiter, die komplette Tomographie eines polarisationsverschrankten Spin-Photon-
Paares an der Halbleiter-Licht-Schnittstelle mit sehr hoher Genauigkeit aufgenommen
[DMY*13]. Die Spin-Photon-Verschréinkung ist zusammen mit der Ununterscheidbarkeit

von Photonen ein kritischer Baustein fiir Quantenkommunikation iiber grofie Distanzen.
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Kapitel 5

Gekoppeltes
Quantenfilm-Quantenpunkt System

Im vorangegangenen Kapitel wurde eine effiziente Einzelphotonenquelle vorgestellt,
die unter anderem als Grundlage dazu diente, erstmals die Verschriankung zwischen
Elektron-Spin und Photon im Halbleiter nachzuweisen [DYM'12]. Diese optisch kon-
trollierbare Licht-Materie-Schnittstelle [DYM™12, GFT*12] sowie lange Kohérenzzeiten
[PLZY08, PDM*10, DMP*11] machen Elektronenspins in Quantenpunkten zu vielver-
sprechenden Kandidaten fiir die Implementierung von Qubits. Auf einem Chip kénnen
prinzipiell mehrere Millionen Quantenpunkte angeordnet und bei einem Abstand von etwa
1 wm optisch adressiert werden [JVMF*12]. Herausforderungen sind hierbei das zersto-
rungsfreie Auslesen der Spin-Information, sowie die Implementierung eines skalierbaren
Ein-Qubit- und Zwei-Qubit-Gatters.

Es ist bekannt, dass Spins zweier vertikal gestapelter Quantenpunkte iiber die Austausch-
Wechselwirkung gekoppelt sind [KCG110], jedoch ist die Wechselwirkung schwach, wes-
halb der Abstand der Quantenpunkte nur wenige nm betragen darf. Kiirzlich wurde in
theoretischen Arbeiten gezeigt, dass die spinabhéngige Austauschwechselwirkung zwischen
einem Quantenpunktelektron und einem nahegelegenen delokalisierten Exziton-Polariton
Gas dazu geniitzt werden kann, die Spininformation zerstérungsfrei auszulesen [PMY14a,
PMY14b]. Quanteninformationen aus Spin Qubits von Quantenpunkten auf diese Art
auszulesen, wurde bereits in dlteren Arbeiten vorgeschlagen [PCSS02, QFRP06, QDA12],
doch bisher nicht im Experiment verwirklicht.

In der Atomphysik konnte die Kopplung zwischen einem Elektron und einem Bose-
Einstein-Kondensat bereits nachgewiesen werden [BKG'13], wihrend die Implementie-
rung im Halbleiter noch aussteht. Es sind verschiedene weitere Anwendungen vorstellbar,
wie die Verwendung des Quantenpunkts als intrinsischen Temperatursensor fiir eine {iber
ein Polariton-Gas optisch gekiihlte Mikrokavitit [KDDT15], was die grundlegende Erfor-

schung dieses Systems sehr interessant macht. So kénnte die Realisierung eines gekop-
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pelten Quantenfilm-Quantenpunkt-Systems auch einen eleganten Weg ertffnen, um eine
skalierbare Wechselwirkung zwischen zwei Qubits iiber groflere Distanzen zu erzeugen, da
sich die Wellenfunktion von Exziton-Polaritonen, abhéngig von der Giite des Mikroreso-
nators, iiber mehrere pm ausdehnen kann [BHY93|.

In Zusammenarbeit mit der Arbeitsgruppe um Yoshihisa Yamamoto von der Universi-
tat Stanford wurde in dieser Arbeit eine Halbleiterprobe realisiert, um ein gekoppeltes
Quantenfilm-Quantenpunkt System zu untersuchen. Das Design, die Herstellung und die
Charakterisierung des gekoppelten Quantenfilm-Quantenpunkt Systems werden im Fol-
genden erlautert. Die beiden Komponenten der aktiven Schicht, der Quantenfilm und
die nahegelegenen InAs-Quantenpunkte, miissen, trotz raumlicher Ndhe zueinander, mit
hoher optischer Qualitédt spektral messbar sein. Die Quantenpunkte miissen Einzelpho-
tonencharakter und dariiber hinaus Trionen, also einfach geladene Exzitonen, aufwei-
sen. Zuletzt muss starke Licht-Materie-Wechselwirkung zwischen Exzitonen, die in einem
InGaAs-Quantenfilm eingebettet sind, und dem Lichtfeld in einer Mikrokavitit gezeigt

werden.

5.1 Design des Mikroresonators

Das Design der Probe, an der die Wechselwirkung zwischen einem InAs-Quantenfilm und
nahe gelegenen InAs-Quantenpunkten untersucht werden soll, ist in Abbildung 5.1 a dar-
gestellt und zeigt die Skizze eines Resonators, der sich, basierend auf einem Si-dotierten
3" GaAs (100) Wafer und einer GaAs-Pufferschicht, aus 24 (20) unteren (oberen) Bragg-
Spiegelpaaren aus alternierenden AlAs/GaAs-Schichten zusammensetzt. Die Schichtdi-
cken der Bragg-Spiegel betragen 75 nm fiir AlAs und 65 nm fiir GaAs und schlieen eine
300 nm dicke GaAs-A-Kavitét ein, in deren Mitte ein In,Ga;_,As-Quantenfilm mit der
Indiumkonzentration x und der Dicke d liegt, der spektral bei etwa 910 nm emittieren
sollte. Durch eine wenige nm dicke GaAs-Barriere (4 nm bis 8 nm) von dem Quantenfilm
getrennt, liegen dariiber selbstorganisierte InAs-Quantenpunkte.

Wichtig ist die Abstimmung der spektralen Lage der einzelnen Komponenten: Die Quan-
tenpunkte miissen energetisch niedriger liegen als der Quantenfilm, damit die Tunnel-
wahrscheinlichkeit fiir Elektronen aus dem Quantenpunkt minimiert und somit die Le-
bensdauer des Elektronenspins, der das stationédre Qubit darstellen soll, moglichst lang
wird. Zudem muss die Quantenpunktemission auflerhalb des Stoppbands des Resonators
liegen, um eine Absorption durch das Stoppband zu vermeiden. Andererseits muss die
Resonanz der Kavitét iiber die Wahl der radialen Position auf dem Wafer auf den Quan-
tenfilm abstimmbar sein. Dies ist in Abbildung 5.1 b durch die Pfeile skizziert. Daher ist
der spektrale Abstand zwischen der Resonanz und der langwelligen Stoppbandkante des

Resonators so angepasst, dass die Quantenpunktemission im Resonanzfall von Quanten-
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Abbildung 5.1: Design der Probe fiir die Untersuchung der Kopplung zwischen Quanten-
film und Quantenpunkten: (a) Skizze des Schichtaufbaus mit 24 (20) unte-
ren (oberen) Bragg-Spiegelpaaren und einer A-Kavitét, die die aktive Schicht
einschliefit. Die InAs-Quantenpunkte sind durch eine diinne GaAs-Barriere
von dem In,Gaj_yAs-Quantenfilm getrennt und sind in einem Abstand von
10 nm J-Si-dotiert. (b) Simuliertes Reflektionsspektrum des Resonators bei
Raumtemperatur (300 K) und gewiinschte spektrale Lage des Quantenfilms
(QF) und der Quantenpunkte (QPe) bei Tieftemperatur (14 K). Die Reso-
nanz der Kavitdt bei circa 950 nm kann durch geeignete Wahl der radialen
Walferposition auf die spektrale Lage des Quantenfilms abgestimmt werden.

Das Quantenpunktensemble liegt dann auflerhalb des Stoppbandes.

film und Kavitédt bei 10 K langwelliger als das Stoppband des Resonators liegt und nicht
absorbiert wird (Abbildung 5.1 b). Durch diese Bedingung ergibt sich eine asymmetrische
Kavitét, das heifit, die Resonanz der Kavitét liegt spektral nicht genau in der Mitte des
Stoppbandes. In einem Abstand von 10 nm iiber den Quantenpunkten wurde eine circa
1 nm dicke ¢-Siliziumdotierung eingebracht, um ein zusétzliches Elektronenreservoir nahe
der Quantenpunkte zu schaffen und die Ausbildung von negativ geladenen Trionen zu
begiinstigen, welche fiir die Generierung eines A-Systems im Voigt-Magnetfeld benotigt
werden (s. Kapitel 2.4).

5.2 Optimierung der aktiven Zone

Die aktive Zone, bestehend aus Quantenfilm und Quantenpunkten, wird vor der Inte-
gration in die Kavitéit separat kalibriert. Um den In,Ga;_,As-Quantenfilm nach den,

in Kapitel 5.1 genannten, Vorgaben zu kalibrieren, konnen die Indiumkonzentration x
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Abbildung 5.2: (a) Simulation der Emissionsenergie von In,Ga;_xAs-Quantenfilmen bei 10 K
unter Variation der Quantenfilmdicke d und des Indiumgehalts x, (b) Opti-
mierung der Halbwertsbreite (FWHM) von InyGaj_yAs-Quantenfilmen, die
in dem gewiinschten Spektralbereich von 910 nm bis 920 nm emittieren, durch

Variation der Quantenfilmdicke d und des Indiumgehalts x.

und die Quantenfilmdicke d eingestellt sowie diverse Wachstumsparameter optimiert wer-
den. Wichtig ist einerseits die Lage der Emissionswellenldnge des Quantenfilms zwischen
910 nm und 920 nm, andererseits muss auch die Linienbreite klein genug sein, um starke
Kopplung mit der Kavitét realisieren zu kénnen.

Abbildung 5.2 a zeigt simulierte Emissionswellenléngen von In,Ga;_,As-Quantenfilmen
in Abhéngigkeit des Indiumgehalts x und der Dicke d des Quantenfilms bei T=10 K. Der
angestrebte Wellenldngenbereich ist grau hinterlegt und gibt mehrere mégliche Kombina-
tionen fiir die Quantenfilmdicke und dessen Indiumgehalt vor. Beispielsweise emittiert ein
6 nm dicker Quantenfilm mit einem Indiumgehalt von etwa 22,5 % bei etwa 915 nm, wie
auch ein 11 nm dicker Quantenfilm mit einem Indiumgehalt von etwa 17,5 %. Entschei-
dend fiir die starke Kopplung mit der Kavitét ist allerdings die spektrale Linienbreite des
Quantenfilms, so dass im Resonanzfall die beiden Exziton-Polariton-Linien noch getrennt
aufgelost werden konnen.

Dazu wurden Quantenfilme mittels MBE hergestellt und hinsichtlich ihrer spektralen Li-
nienbreite optimiert. Fiir die Substrattemperatur und den Arsenfluss wurden bereits opti-
mierte anlagenspezifische Werte verwendet. Die Substrattemperatur lag fiir das Quanten-
filmwachstum stets bei 520°C und der Arsenfluss, gemessen in BEP (engl. beam equivalent
pressure), bei 1,5-107% Torr. In Abbildung 5.2 b ist die Halbwertsbreite (FWHM) von
Quantenfilmen iiber die nominelle Quantenfilmdicke d und den Indiumgehalt x aufgetra-
gen, wobei alle Quantenfilme in dem angestrebten Spektralbereich zwischen 910 nm und
920 nm emittieren. Der Indiumgehalt x wurde dabei mit Hilfe der spektralen Position

und der nominellen Quantenfilmdicke d aus Abbildung 5.2 a entnommen. Die Quanten-
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filmdicke d wurde in einem Bereich zwischen 6 nm und 11 nm variiert und die dadurch
entstehende Rotverschiebung der Quantenfilmemission durch einen reduzierten Indium-

gehalt ausgeglichen.

Abbildung 5.2 b kann man entnehmen, dass die Halbwertsbreite mit zunehmender Quan-
tenfilmdicke und somit niedrigerem Indiumgehalt besser wird. Dieser Trend wurde bereits
in anderen Arbeiten gezeigt und kann hier bestétigt werden [PPCM95]. Erkléren lasst sich
dieser Trend durch den abnehmenden Einfluss der Oberflichenrauigkeit des Quantenfilms
mit zunehmender Quantenfilmdicke. Da die Herstellung in der MBE-Anlage ohne in-situ
Oberflichenanalyse mittels Elektronenbeugung (engl. RHEED, reflection high-energy elec-
tron diffraction) geschieht, ist die letzte Monolage des Quantenfilms nicht vollstdndig.
Unter der Annahme, dass die Dicke dieser Monolagenfluktuation konstant ist, nimmt der
Einfluss mit zunehmender Quantenfilmdicke ab [PPCM95, BMM*86]. Somit konnte hier
die Halbwertsbreite von 6,9 meV auf 2,8 meV verbessert werden, was vergleichbar mit
Linienbreiten fiir InGaAs-Quantenfilme mit &hnlichen Dicken und Indiumkonzentrationen
ohne eine nahegelegene Quantenpunktschicht ist [MFSI92, PPCM95]. Zusammenfassend
kann festgehalten werden, dass fiir die Optimierung der spektralen Linienbreite der Quan-
tenfilme primér die Quantenfilmdicke und der Indiumgehalt angepasst werden muss, was
in diesem Fall zu 11 nm dicken Quantenfilmen mit einem Indiumgehalt von etwa 18 %
fiihrt.

Die Quantenpunkte stellen den zweiten wichtigen Baustein der aktiven Zone dar und sie
sind nur durch eine sehr diinne GaAs-Schicht (4 — 8 nm) von dem Quantenfilm getrennt,
um eine merkliche Austauschwechselwirkung zu erzielen. An der MBE-Anlage steht le-
diglich eine Indiumzelle zur Verfiigung und die Zeitspanne von nur wenigen Sekunden
zwischen dem Wachstum von Quantenfilm und Quantenpunkten ist zu kurz, um die Tem-

peratur der Indiumzelle fiir das Quantenpunktwachstum anzupassen.

Abbildung 5.3: REM-Oberflichenaufnahmen von Quantenpunkten zur Kalibration der Fla-

chendichte durch Verringerung der nominellen InAs-Schichtdicke. Technolo-

gisch wird dazu die Anzahl der Verschlufiblendezyklen bei einer Indiumtem-
peratur von 862°C variiert: (a) 1,2 nm InAs mit 33 Zyklen, (b) 1,0 nm InAs
mit 27 Zyklen, (c¢) 0,8 nm InAs mit 21 Zyklen.
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Daher darf wiahrend des Quantenpunktwachstums die Verschlussblende der Indiumzelle
nur zyklisch geoffnet werden, so dass die mittlere InAs-Wachstumsrate von urspriinglich
0,22 wm/h auf etwa 0,01 pm/h sinkt. Damit wird erreicht, dass die Quantenpunktdich-
te in einem niedrigen bis mittleren Bereich von etwa 5-10% cm=2 bis 5-10'° cm™2 liegt.
Abbildung 5.3 zeigt REM-Oberflichenaufnahmen zu einer Wachstumsserie, bei der die
abgeschiedene InAs-Materialmenge variiert wurde. Umgesetzt wurde dies durch eine Va-
riation der Anzahl der Verschlussblende-Zyklen. In jedem Zyklus wurde die Indiumzelle
0,6 s geodffnet und 9,4 s geschlossen gehalten. Dadurch wird die Migrationsldange der In-
diumatome auf der Oberfliche der Probe grof§ genug. Mit 21 Zyklen wird nur noch eine
InAs-Materialmenge von nominell 0, 8 nm abgeschieden und eine mittlere Quantenpunkt-
dichte von 9-10? cm™? erreicht. Die Materialmenge ist nun so weit reduziert, dass sich
nicht Quantenpunkte zu gréfleren Materialansammlungen anhéufen, wie in den Abbildun-

gen 5.3 a und b.

Die optische Qualitit der Quantenpunkte, insbesondere die spektrale Linienbreite, musste
noch hinsichtlich des Abstandes der Quantenpunkte zum Quantenfilm optimiert werden.
Dazu wurden Halbleiterproben mit einer 8 nm und 4 nm dicken GaAs-Schicht zwischen
Quantenfilm und Quantenpunkten sowie eine Vergleichsprobe ohne Quantenfilm mittels
MBE hergestellt. Fiir den Vergleich der Linienbreiten wurden die Proben in einem puPL-
Messaufbau (s. Kapitel 3.3.2) eingebaut und bei gleichen Bedingungen mit einer Anre-
gungsleistung von 3 pW, einer Integrationszeit von 5s und einer Temperatur von 5 K
gemessen. Der Messplatz hat eine spektrale Auflésungsgrenze von etwa 25 pneV. Auf jeder
der Proben wurden 10 unterschiedliche Messpunkte angefahren und Quantenpunktspek-

tren mit dem hochauflésenden Gitter (1500 Linien/mm) aufgezeichnet.

Abbildung 5.4 zeigt die Auswertung der Linienbreiten von circa 200 Quantenpunkten
pro Probe, die in Gruppen mit einer Breite von 20 peV eingeteilt wurden. Es ist ei-
ne deutliche Abhéangigkeit der Linienbreite zur Barrierendicke zwischen Quantenpunkten
und Quantenfilm zu erkennen. Fiir die Referenzprobe ohne Quantenfilm ergibt sich ein
Mittelwert von 48 peV und etwa 25 % der Quantenpunkte sind auflosungsbegrenzt. Je
naher der Quantenfilm an den Quantenpunkten liegt, desto stérker sind die Quanten-
punktemissionslinien verbreitert. Bei einem Abstand von 8 nm wurde ein Mittelwert von
62 neV fiir die Linienbreite der Quantenpunkte gemessen. FEine Verschiebung der Linien-
breitenverteilung zu grofleren Werten ist bereits zu sehen, jedoch gibt es noch einen deut-
lichen Anteil an auflésungsbegrenzten Emissionslinien. Eine noch stérkere Verbreiterung
der Linienbreite und deren Verteilung ergibt sich bei einem Abstand von 4 nm zwischen
Quantenfilm und Quantenpunkten. Der Mittelwert der Linienbreite liegt bei 144 peV und
die Standardabweichung verdreifacht sich von 20 peV auf 60 peV. Mit abnehmender Bar-
rierendicke zwischen Quantenfilm und Quantenpunkten nimmt die inhomogene Verbrei-

terung der Spektrallinien aufgrund spektraler Diffusion zu. Dazu zéhlen Tunnelprozesse
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Abbildung 5.4: Abhingigkeit der Linienbreite der Quantenpunkte (QP) von dem Abstand
zum Quantenfilm (QF): Die Verteilung der Referenzprobe ohne Quantenfilm
hat einen Mittelwert von 48 peV, fiir eine Barriere von 8 nm GaAs ergibt sich

ein Mittelwert von 62 peV und fiir 4 nm Barrierendicke 144 peV.

von Ladungstragern zwischen Quantenfilm und Quantenpunkten [CH02] und fluktuieren-
de Ladungstréiger an Defekten der Grenzflichen [UMT01], welche, in einem vereinfachten
Bild, zu fluktuierenden elektrischen Feldern fithren und die Spektrallinien auf einer kurzen
Zeitskala kleiner der Integrationszeit, die im Bereich von Sekunden liegt, verschiebt.

Damit ergeben sich zwei konkurrierende Ziele. Fiir eine maximale Austauschwechselwir-
kung sollte die GaAs-Schicht zwischen Quantenfilm und -punkten moglichst diinn sein,
um den Uberlapp der Wellenfunktionen zu maximieren. Die Quantenpunktemissionslinie
darf jedoch nicht verbreitert sein, damit auch kleine spektrale Verschiebungen messbar
sind. Fiir eine Barrierendicke von 4 nm sind in Abbildung 5.4 nur noch sehr wenige Quan-
tenpunkte mit auflésungsbegrenzter Linienbreite messbar, weshalb im Folgenden fiir den
Abstand zwischen Quantenfilm und Quantenpunkten stets eine etwas groflere Barrieren-

dicke von 6 nm gewihlt wurde.

5.3 Wachstum und Charakterisierung der Mikroka-
vitat

Die aus Quantenfilm und Quantenpunkten bestehende optimierte aktive Schicht wurde
in das beschriebene Mikroresonatordesign aus Kapitel 5.1 integriert. Abbildung 5.5 a
zeigt eine  REM-Spaltkantenaufnahme des Resonators, der auf einem Si-dotierten
3" GaAs (100) Wafer und nominell 240 nm dicken GaAs-Pufferschicht bei einer Sub-
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Abbildung 5.5: (a) REM-Spaltkantenaufnahme des Schichtaufbaus mit 24 (20) unteren (obe-

ren) Bragg-Spiegelpaaren und einer A-Kavitit, die die aktive Schicht ein-
schliefit, (b) Gemessenes und simuliertes Reflektionsspektrum des Resonators

bei Raumtemperatur (300 K) und gemessene PL des Quantenfilms (QF) und
der Quantenpunkte (QPe) bei Tieftemperatur (14 K).

strattemperatur von 580°C hergestellt wurde und aus 24 (20) unteren (oberen) Bragg-
Spiegelpaaren aus alternierenden AlAs/GaAs-Schichten besteht. Die Schichtdicken betra-
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Abbildung 5.6: (a) Gemessenes Reflektionsspektrum des Resonators in radialer Abhéngigkeit
bei 300 K, (b) PL-Spektrum der Resonanz der Kavitdt bei Tieftemperatur
(T=10 K).

gen, nach Auswertung der Reflektionsmessung im Zentrum des Wafers, 86 nm fiir AlAs
und 66 nm fiir GaAs (Abbildung 5.5 b). Zwischen den Bragg-Spiegeln liegt eine 306 nm
dicke GaAs-A-Kavitdt, die bei Raumtemperatur in der Wafermitte eine Resonanz bei
Ac¢=1000 nm zeigt.

Zentriert in der Kavitét ist ein nominell 11 nm dicker Ing 15Gag go As-Quantenfilm eingebet-
tet, der bei 17 K bei einer Wellenlénge von etwa 918 nm emittiert. In der oberen Hélfte der
Kavitat liegen selbstorganisierte InAs-Quantenpunkte, die durch eine 6 nm dicke GaAs-
Barriere von dem Quantenfilm getrennt sind. Der Quantenfilm sowie die Quantenpunkte
mit moderater Dichte wurden bei einer Substrattemperatur von 520°C gewachsen. Wie
bereits in Kapitel 5.2 beschrieben, wurde dazu die Verschlussblende der Indiumzelle in
einem 21 mal wiederkehrenden 10 s-Zyklus nur 0,6 s geoffnet und 9,4 s geschlossen und
damit insgesamt 0,8 nm InAs abgeschieden. Die Quantenpunkte wurden auflerdem in ei-
nem PCA-Schritt (s. Kapitel 3.1.4) mit einer 2,5 nm dicken partiellen GaAs-Deckschicht
iiberwachsen und ausgeheilt, was die Emissionswellenldnge der Quantenpunkte bei Tief-
temperatur (14 K) auf etwa 950 nm verschiebt.

Unter Ausniitzen der radialen Abhéngigkeit der Resonanz der Kavitét, kann diese auf die
spektrale Lage des Quantenfilms abgestimmt werden. In Abbildung 5.6 a ist die radia-
le Verschiebung des Stoppbandes, inklusive Resonanz der Kavitéat, bei 300 K fiir einen
Radius von 0 bis etwa 3 cm auf dem Wafer dargestellt. Diese Daten wurden mittels
Fouriertransform-Spektroskopie aufgenommen (s. Kapitel 3.3.1). Die Resonanz ist auf-

grund der Absorption des Quantenfilms bei kleineren Wellenldngen nicht mehr zu sehen,
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Abbildung 5.7: (a) PL-Spektrum des Quantenfilms (QF) und des Quantenpunktensembles
(QPe), aufgenommen mit einem Gitter mit 300 Linien/mm, (b) PL-Spektrum
des Quantenfilms im hochauflosenden Gitter mit 1800 Linien/mm und Aus-

wertung der Linienbreite.

jedoch ist der Abstand zum langwelligen Ende des Stoppbandes etwa konstant. Daher
kann, unter Einberechnung der Temperaturverschiebung von etwa 14 nm zu Tieftempe-
ratur, eine Resonanz zwischen Kavitdt und Quantenfilm bei einer radialen Position von
etwa 2,5 cm erreicht werden. Abbildung 5.6 b zeigt eine PL-Messung der Resonanz der
Kavitét bei 10 K unter Séttigung. Die Resonanz ist hierbei etwa 24 meV vom Quanten-
film verstimmt. Aus Position und Linienbreite ldasst sich iiber Formel 2.10 die Giite des
Resonators zu etwa 2100 abschétzen.

Um die spektralen Eigenschaften der aktiven Schicht im Detail zu untersuchen, wurden
die oberen Bragg-Spiegel eines Probenstiicks aus dem Zentrum des Wafers bis auf zwei
Spiegelpaare entfernt. In einem uPL-Messplatz (s. Kapitel 3.3.2) wurde diese Probe bei
T=14 K mit einem 532 nm Laser angeregt und das PL-Signal untersucht. Der Quan-
tenfilm emittiert bei 918 nm und hat eine Halbwertsbreite von 2,8 meV, wéhrend das
Quantenpunktensemble einen langwelligen Ausldufer bis 970 nm hat (Abbildung 5.7 a, b),
wodurch im Resonanzfall zumindest ein Teil der Quantenpunkte messbar ist, der dann
langwelliger als die Stoppbandkante ist. Der Quantenfilm ist aufgrund des Uberlapps mit
dem kurzwelligen Ausldufer des Quantenpunktensembles leicht asymmetrisch, weshalb die
GauB-Anpassung in Abbildung 5.7 b nicht perfekt passt.

Die Qualitdt der Quantenpunkte wird gepriift, indem etwa 150 einzelne Quantenpunkte
aus iiber 30 uPL-Spektren in verschiedenen Spektralbereichen des Quantenpunktensem-
bles auf ihre Linienbreite (FWHM) hin untersucht werden. Dazu wurden sowohl Quan-
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Abbildung 5.8: (a) Haufigkeiten von Linienbreiten der Quantenpunktemission fiir etwa 150
Quantenpunkte, gemessen bei 17 K, (b) Korrelationsmessung zweiter Ord-
nung mit g2(0)=0,24, (c) Leistungsserie eines Quantenpunkts unter p-
Schalenanregung bei 10 K und Linienbreite bei einer Anregungsleistung von
10 LW.

tenpunkte im kompletten Mikroresonator herangezogen, als auch Quantenpunktproben,
bei denen der obere Bragg-Spiegel nachtréiglich entfernt wurde. Diese Proben wurden in
einen pPL-Messaufbau (s. Kapitel 3.3.2) eingebaut und mit einem 532 nm Laser angeregt.
Das PL-Signal wurde mit einem hochauflosenden Gitter mit 1800 Linien/mm und einer
Si-CCD detektiert. Die Linienbreiten wurden durch Anpassen einer Lorentz-Funktion er-
mittelt. Abbildung 5.8 a zeigt ein Histogramm fiir die Linienbreiten der untersuchten

Quantenpunkte. Die gemessenen Linienbreiten wurden in 6 Gruppen mit einer Breite
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von 20 pneV eingeteilt. Die Auflosungsgrenze des Messaufbaus liegt bei etwa 25 peV. Der
Mittelwert der Verteilung ergibt sich zu 65 peV und die Standardabweichung zu 20 peV,
was gut zu den Verteilungen aus Kapitel 5.2 passt. Ein Teil der Emissionslinien ist noch
immer auflosungsbegrenzt und weisen somit, trotz der rdumlich Ndhe zum Quantenfilm,
eine sehr hohe optische Qualitéit auf.

Die Eigenschaft der Quantenpunkte als gute Einzelphotonenemitter wurde durch die Mes-
sung der Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung nachgewiesen. Dazu wird der obe-
re Bragg-Spiegel des Mikroresonators bis auf zwei Paare abgeitzt, um so hohere PL-
Intensitédten fiir Quantenpunkte detektieren zu koénnen und in einem pPL Messplatz
(s. Kapitel 3.3.2) mit einem hochauflésenden Gitter von 1500 Linien/mm untersucht. Die
Probe wird bei Tieftemperatur (10 K) mit einem ps-gepulsten Ti:Sa-Laser bei einer Emis-
sionswellenléinge von 932 nm in die p-Schale angeregt. Die Pulsseparation betrégt dabei
12,2 ns. Abbildung 5.8 b zeigt eine gepulste Autokorrelationsmessung zweiter Ordnung
bei einer Anregungsleistung von 260 W und einer Temperatur von 10 K in einem HBT-
Messaufbau (s. Kapitel 3.3.2). Fiir g®(0) ergibt sich ein Wert von 0,24 < 0,5, was klar
die Einzelphotonenemission nachweist. Fiir die Berechung des g® (7 = 0)-Wertes wurden
dabei lediglich die Rohdaten verwendet und die Anzahl der Zé#hlereignisse im Bereich
+6, 1 ns um 7 = 0 durch die mittlere Anzahl an Zihlereignissen in den Peaks mit der glei-
chen Intervalllange geteilt. Die Quantenpunkte zeigen also trotz der unmittelbaren Néihe
zu einem Quantenfilm den Charakter von Einzelphotonenquellen. Abbildung 5.8 ¢ zeigt
die Leistungsserie dieses Quantenpunkts fiir Anregungsleistungen zwischen 0 und 500 pW.
Die Linienbreite betréigt bei diesem Quantenpunkt 31 peV (Inset in Abbildung 5.8 ¢) und

ist damit nahezu auflosungsbegrenzt.

5.4 Nachweis von Trionen

Damit Quantenpunkte als stationdre Spin-Qubits eingesetzt werden kénnen, miissen die
Exzitonen einfach geladen sein, also einen Trionenzustand annehmen. Wie bereits in Kapi-
tel 5.3 beschrieben, sind die Quantenpunkte in einer Entfernung von 10 nm mit Silizium
d-dotiert, wodurch ein Reservoir an Elektronen gebildet wird und die Ausbildung von
Trionen begiinstigt. Experimentell konnen geladene Quantenpunkte durch eine charakte-
ristische vierfache Aufspaltung im Magnetfeld mit Voigt-Geometrie nachgewiesen werden
[BOS*02b], da es vier optisch erlaubte Ubergéinge gibt. In diesem Fall ist die magnetische
Flussdichte B senkrecht zur Wachstumsrichtung z orientiert, wie bereits in Kapitel 2.4
erliutert wurde. Dabei sind die duBeren Ubergiinge gegeniiber den inneren Ubergéingen
orthogonal linear polarisiert.

Fiir die Messungen im Magnetfeld wurde eine Kavitéitsprobe mit einer 6 nm dicken

Separationsschicht zwischen Quantenfilm und Quantenpunkten verwendet und bei Tief-
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Abbildung 5.9: (a) Polarisationsaufgeloste pPL-Messung eines einzelnen Quantenpunktes in
Voigt-Geometrie bei einer magnetischen Flussdichte von B,=6 T weist den
Ladungszustand des Quantenpunktes durch die paarweise Orthogonalitéit der
linear polarisierten vier moéglichen Ubergiinge nach, (b) Zeeman-Aufspaltung
der Quantenpunktlinien in Voigt-Geometrie in Abhéingigkeit der magnetischen
Flussdichte B,. Zusétzlich sind die theoretischen Zeeman-Energien als lineare

Funktion des Magnetfeldes eingezeichnet.

temperatur in einem Magnetkryostaten iiber die Bandkante angeregt. Das Magnetfeld ist
in x-Richtung orientiert. Abbildung 5.9 a zeigt das spektral aufgeloste PL-Signal eines
Quantenpunktes bei einem Magnetfeld mit B,=6 T. Der Quantenfilm ist an dieser Stelle
zwischen 0 meV und 2,5 meV von der Kavitdt verstimmt. Die Quantenpunktemission
wird polarisationsabhingig gemessen und als Konturplot aufgetragen. Deutlich zu sehen
ist, dass die Auswahlregeln fiir einen geladenen Quantenpunkt klar erfiillt sind, denn die in-
neren Uberginge zeigen Intensitdtsmaxima bei 0° und 180° und sind somit horizontal pola-
risiert (H polarisiert), wihrend die duBeren Ubergéinge bei 90° maximale Intensitiit zeigen
und damit vertikal polarisiert sind (V polarisiert). Die linearen Polarisationen der Uber-
giange sind somit senkrecht zueinander. In Abbildung 5.9 b ist die Zeeman-Aufspaltung
der Quantenpunktlinien in Abhéngigkeit des Magnetfeldes in Voigt-Geometrie aufgetra-
gen. Dabei wurde die energetische Verschiebung relativ zu der Quantenpunktemission
aufgetragen und die diamagnetische Verschiebung fiir B,=0 T korrigiert. Als Vergleich
sind zuséatzlich die theoretischen Zeeman-Energien als lineare Funktion des magnetischen
Feldes eingezeichnet.
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Abbildung 5.10: Weifllichtreflektion im Bereich der starken Kopplung in Abhéngigkeit der
radialen Position bei 14 K.

5.5 Nachweis der starken Kopplung

Die starke Kopplung von Quantenfilm und Kavitéit kann iiber ein charakteristisches An-
tikreuzen (s. Kapitel 2.6.1) im Resonanzfall von Kavitdt und Quantenfilm nachgewiesen
werden. Dazu wurde der Resonator bei Tieftemperatur (14 K) in Abhéngigkeit der ra-
dialen Position mit einer breitbandigen Weifllichtquelle in Reflexion gemessen, das heif3t,
dass das von dem Resonator reflektierte Licht im Monochromator spektral zerlegt und auf
der Si-CCD detektiert wurde. Im spektralen Bereich der Resonanz der Kavitat kann Licht
in den Resonator eindringen und der Quantenfilm absorbiert Licht, weshalb die Reflekti-
vitdt an diesen beiden Stellen reduziert ist. Die Resonanz der Kavitét alleine verschiebt
radial auf dem Wafer hin zu kleineren Wellenlédngen, da die Schichtdicke radial abnimmt,
wéhrend die Emission (beziehungsweise Absorption) des Quantenfilms in der radialen
Abhingigkeit kaum eine Anderung zeigt. Untersucht man den radialen Bereich des Wa-
fers, in dem die Resonanz der Kavitédt mit dem Quantenfilm spektral iibereinstimmt, so
sollte man im Fall der starken Kopplung ein Antikreuzen der beiden Absorptionslinien im

Reflektionsspektrum sehen.

Abbildung 5.10 zeigt diese Messung fiir einen radialen Bereich von 19,5 mm bis 26 mm,
aus der bereits das charakteristische antikreuzende Verhalten von Quantenfilm und Kavi-

tét zu erkennen ist und durch Pfeile hervorgehoben wird. Die Minima der Reflektionsspek-
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Abbildung 5.11: (a) Extrahierte Minima fiir das untere (LP) und obere Polariton (UP) {iber
der energetischen Verstimmung zeigt klar das antikreuzende Verhalten, (b)
Differenz der Energie von oberem und unterem Polariton ergibt eine Rabi-

Aufspaltung von 2,5 meV.

tren werden durch Gaufl-Funktionen angepasst und gegen die energetische Verstimmung
aufgetragen, wie in Abbildung 5.11 a dargestellt. Die obere Kurve wird als oberes Po-
lariton (UP), die untere Kurve unteres Polariton (LP) bezeichnet. Der Nullpunkt der
energetischen Verstimmung liegt an der Stelle mit dem geringsten energetischen Abstand
zwischen oberem und unterem Polariton.

Aus der Energiedifferenz zwischen oberem und unterem Polariton (Abbildung 5.11 b)
ergibt sich eine Rabi-Aufspaltung von 2,5 meV. Dieser Wert ist etwas kleiner im Vergleich
zu anderen Arbeiten, in denen fiir einen einzelnen Quantenfilm in einer Mikrokavitit
Rabi-Aufspaltungen zwischen 3 meV und 3,5 meV gemessen wurden [DBGT06, RISF11,
TTM™14]. Die Abweichung kann vor allem damit erklirt werden, dass in dieser Arbeit ein
dickerer Quantenfilm mit einem héheren Indiumgehalt verwendet wird, als in den zitierten
Arbeiten, was zu einer reduzierten Oszillatorstérke und damit zu einer geringeren Rabi-
Aufspaltung fithrt [MFV99]. Entscheidend ist jedoch, dass der Mikroresonator, trotz der

unmittelbaren Ndhe von Quantenpunkten zum Quantenfilm, starke Kopplung zeigt.

5.6 Zusammenfassung des Kapitels und Ausblick

In diesem Kapitel wurde beschrieben, wie ein gekoppeltes Quantenfilm-Quantenpunkt-
System erfolgreich in einen Mikroresonator implementiert wurde. Dabei standen das De-
sign, die Herstellung und die Charakterisierung im Vordergrund. Die technologischen

Herausforderungen, die sich fiir die Herstellung dieser Probe ergaben, konnten durch sys-
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tematische Adaption der Struktur- und Wachstumsparameter iiberwunden werden. So
konnte die aktive Schicht, bestehend aus einem 11 nm dicken Ing13Gag go As-Quantenfilm
mit einer Linienbreite von 2,8 meV und den davon 6 nm entfernten Silizium §-dotierten
InAs-Quantenpunkten, in ihren optischen Eigenschaften soweit optimiert werden, dass
starke Kopplung zwischen dem Quantenfilm und der Mikrokavitdt nachzuweisen war
und gleichzeitig auflosungsbegrenzte Quantenpunktemissionslinien messbar waren. Zudem
konnte die Existenz von Trionen in einer Magnetfeldmessung in Voigt-Geometrie und die
Einzelphotonenemission von Quantenpunkten nachgewiesen werden. In weiterfithrenden
Experimenten muss die Austauschwechselwirkung zwischen Exzitonen im Quantenfilm
und Quantenpunktelektron, abhéngig von der Ausrichtung des Elektronenspins unter-
sucht werden. Eine theoretische Schitzung geht bei einer Separationsschicht von 1 nm
von einer Austauschwechselwirkung zwischen einem Elektronenspin und einem Polariton
von V., =0,02 peV aus [PMY14b]. Allerdings werden pro Laserpuls etwa tausend bis
zehntausend Polaritonen angeregt, die mit dem Quantenpunktelektron wechselwirken, was

eine messbhare energetische Verschiebung von etwa 20 — 200 neV bewirken soll.



69

Kapitel 6
Positionierte Quantenpunkte

Alle bisher in dieser Arbeit beschriebenen Experimente wurden mit selbstorganisier-
ten Quantenpunkten realisiert. Fiir eine skalierbare technologische Plattform miissen die
Quantenpunkte jedoch deterministisch in Bauteile integriert werden kénnen. Auch fiir die
Realisierung eines festkorperbasierten, optisch kontrollierten Zwei-Qubit-Gatters existiert
ein Konzept, welches eine skalierbare zweidimensionale Anordnung von Einzelphotonen-
quellen voraussetzt [DPMY 13]. Hierzu bieten sich positionierte Quantenpunkte an und die
Erforschung und Optimierung von positionierten Quantenpunkten mit hoher kristalliner
und optischer Qualitdt ist daher von grofiem Interesse.

In dem nachfolgenden Kapitel wird die Herstellung und Optimierung von verspannungsge-
koppelten positionierten In(Ga)As-Quantenpunkten diskutiert. Dabei wird zunéchst auf
die Verbesserung der Halbleiterschichtstruktur eingegangen und anschlieffend eine weitere
Optimierung durch spektroskopische Methoden diskutiert. Das in dieser Arbeit verwen-
dete Prinzip der Positionierung der Quantenpunkte beruht auf der bevorzugten Nuklea-
tion von In(Ga)As-Quantenpunkten in vorstrukturierten Nanoléchern [Sch07, KHSO04].
In mehreren Arbeiten konnte bereits die Morphologie [AKBT08, SHST09] sowie die op-
tische Qualitidt der Quantenpunkte [HHST11, SHG"12, JAM™13] verbessert werden. Im
Vordergrund stand dabei insbesondere die Optimierung der Linienbreite (FWHM) der
positionierten Quantenpunkte und eine Bauteilintegration [SHHT09, SHH*12]|. Neuere
Arbeiten zeigen auch einen moglichen Einsatz von positionierten Quantenpunkten als
Quellen fiir ununterscheidbare Photonen auf [JAM*13].

In der vorliegenden Arbeit werden, angelehnt an das Probendesign aus Jons et al.
[JAM™13], Strategien fiir eine weitere Verbesserung der optischen Qualitéit von positio-
nierten verspannungsgekoppelten In(Ga)As-Quantenpunkten aufgezeigt. Hierbei kommen
gleichermaflen verbesserte epitaktische Ansétze, wie auch vielversprechende Techniken der
Spektroskopie zum Einsatz. In diesem Zusammenhang konnte erstmalig die Resonanz-
fluoreszenz eines positionierten Quantenpunktes gemessen werden [UMMT15], was fiir

zukiinftige Experimente, wie die Messung von ununterscheidbaren Photonen mit hoher
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Visibilitéat, von grofler Bedeutung sein kann, da diese stark von der Anregungsart abhéngt
[GTM™14, HHW*13b, AURT09]. Zuletzt konnte das Wachstum der positionierten Quan-
tenpunkte so angepasst werden, dass erstmalig die Emission bei Telekommunikationswel-
lenlédnge von positionierten In(Ga)As-Quantenpunkten auf GaAs-Substrat nachgewiesen
werden konnte [MBS*14].

6.1 Vorstrukturierung des Substrats

Die Grundlage der Proben mit positionierten Quantenpunkten sind undotierte
2" GaAs (100) Wafer, die zunéchst, mittels MBE, mit einer 400 nm dicken GaAs-Puffer-
schicht {iberwachsen werden. Anschlielend erfolgt die Vorstrukturierung in zwei Schritten
(Abbildung 6.1) [SHST09]. Im ersten Schritt werden mittels optischer Lithographie und
nasschemischem Atzen Buchstaben, Mesen und Kreuze auf die Probe definiert, die der
Orientierung auf der Probenoberfliche dienen. Auf jedem 2" Viertel sind dann drei Felder,
die jeweils zwolf 300 pm x 300 pm grofle Mesen enthalten, die mit den Buchstaben A bis
L gekennzeichnet sind.

Im zweiten Teil der Vorstrukturierung wird mittels Elektronenstrahllithographie und naf-
chemischem Atzen ein Lochmuster in diese Mesen definiert. Als Marker fiir die Ausrich-
tung der Probe dienen hierbei die zuvor mit optischer Lithographie definierten Kreuze
auf dem Substrat. Die Mesen werden auf einer Fliache von 200 pm x 200 pm mit einem
quadratischen Lochmuster beschrieben, wobei spaltenweise jeweils drei Mesen die gleiche
Lochperiode aufweisen. Der Lochabstand in der ersten Spalte (Mesen A, E, I) betrigt
0,5 pwm, in der zweiten Spalte (Mesen B, F, J) 1 um, in der dritten Spalte (Mesen C, G, K)
2 wm und in der vierten Spalte (Mesen D, H, L) 4 um. In jeder Spalte wird auflerdem die
Elektronendosis wiahrend der Belichtung leicht variiert.

Der Atz- und Reinigungsvorgang findet unmittelbar vor dem Einbau der Probe in die
Ladekammer der MBE-Anlage statt, um die Oxidation der Probenoberfliche zu mini-
mieren. Die Abmessungen der Nanolocher sind primér abhéngig von der Belichtungsdosis
und der Atzdauer. Die Abmessungen der Nanoldcher betragen etwa 80 nm bis 100 nm
im Durchmesser und etwa 25 nm bis 40 nm in der Tiefe. Eine Reinigung mit thermisch
aktiviertem Wasserstoff in der Ladekammer sorgt, wie in Kapitel 3.1.2 beschrieben, fiir

die Oxiddesorption vor der Epitaxie.
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Abbildung 6.1: Skizze zur Vorstrukturierung der Substrate : (a) 2" GaAs Wafer mit der Ge-
samtstruktur, der durch optische Lithographie definierten Mesen, Kreuze und
Buchstaben, (b) zwolf mit Buchstaben gekennzeichnete Mesen, auf denen die
Bereiche mit Nanolochern rot gekennzeichnet sind, (c) einzelne Mesa mit ei-
nem 300 um x 300 pm groflen Feld fiir Nanol6cher und Buchstaben auf dem
Mesarand zur Orientierung, die mittels Elektronenstrahllithographie definiert

werden.

6.2 Strategien zur Optimierung der optischen Qua-
litit von positionierten In(Ga)As Quantenpunk-

ten

6.2.1 Optimierter Schichtaufbau und Morphologie

Der grundlegende Schichtaufbau beim Wachstum von positionierten Quantenpunkten auf
vorstrukturierten Substraten ist in Abbildung 6.2 dargestellt. Das Substrat mit den naf3-
chemisch geétzten Nanolochern (Abbildung 6.2 a) wird nach der Oxidbehandlung zu-
néchst mit einer etwa 10 nm diinnen GaAs-Pufferschicht iiberwachsen (Abbildung 6.2 b),
wobei die Nanoltcher in Form und Grofle erhalten bleiben miissen. Darauf folgt die erste
In(Ga)As-Quantenpunktschicht (Abbildung 6.2 c), bei deren Wachstum eine hohe Sub-
strattemperatur (540 °C) fiir eine ausreichend grofie Migrationslédnge sorgt und die Nu-
kleation bevorzugt in den Nanolochern stattfindet. Abbildung 6.2 d veranschaulicht die
GaAs-Separationsschicht, auf der die zweite Schicht In(Ga)As-Quantenpunkte gewachsen
wird (Abbildung 6.2 e), deren Positionierung iiber das vertikale Verspannungsfeld sicher-
gestellt wird. Mittels eines in-situ Ausheilschritts (PCA-Schritt, s. Kapitel 3.1.4) wird die
Emissionswellenlénge der zweiten Quantenpunktschicht auf etwa 930 nm eingestellt und
anschliefend mit einer GaAs-Deckschicht iiberwachsen (Abbildung 6.2 f).



72 Positionierte Quantenpunkte
'
'
'

Abbildung 6.2: Skizze des Schichtaufbaus der Proben mit positionierten Quantenpunk-
ten: (a) gedtzte Nanolocher, (b) GaAs-Pufferschicht, (c) erste In(Ga)As-
Quantenpunktschicht, (d) GaAs-Separationsschicht, (e) zweite In(Ga)As-
Quantenpunktschicht mit in-situ Ausheilschritt, (f) GaAs Deckschicht.

Einer der kritischsten Punkte fiir die optische Qualitéit der positionierten Quantenpunkte
ist die spektrale Diffusion, die durch fluktuierende Ladungstriger an den Defekten der
gedtzten Oberfliche der Nanol6cher, in unmittelbarer Nédhe der positionierten Quanten-
punkte, entsteht [HHST11, SHG"12]. Diese fiihren zu lokalen elektrostatischen Feldern

und damit zu lokalen Verbiegungen in der Bandstruktur. Die Emissionslinien der dadurch
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Abbildung 6.3: REM-Aufnahmen von geitzten Nanolochern: (a) REM-Oberflichenaufnahme
von Nanoldchern mit einer 500 nm Periode, (b) REM-Oberflichenaufnahme
eines einzelnen Nanolochs mit einem Durchmesser von 109 nm, (c¢) REM-
Spaltkantenaufnahme eines mittig durchgespalteten Nanolochs im Querschnitt

mit einer Lochtiefe von 40 nm.

beeinflussten Quantenpunkte werden zeitlich auf der Energieachse verschoben, was zu ei-
ner verbreiterten zeitlich integrierten Emissionslinie fithrt. Um die spektrale Diffusion zu
reduzieren, miissen die optisch aktiven positionierten Quantenpunkte raumlich moglichst
weit von der gedtzten Oberfliche entfernt sein. Fiir diese rdumliche Trennung gibt es nur
begrenzte Moglichkeiten. Wie aus Vorarbeiten hervorgeht, kann die Pufferschicht im Asy-
Wachstumsmodus nicht dicker als etwa 10 nm sein, ohne eine zu starke Aufweitung und

Elongation der Nanolocher in Kauf nehmen zu miissen [SHG'12].

In dieser Arbeit wird daher der Ansatz verfolgt, im Ass;-Wachstumsmodus lediglich die
Separationsschicht zwischen den zwei Quantenpunktschichten zu vergréfern. In anderen
Arbeiten konnte mit diesem Ansatz bereits eine tendenzielle Verbesserung der Linienbreite
der Emission von einzelnen Quantenpunkten nachgewiesen werden [PGR*09], jedoch war
die Ausbeute an optisch aktiven positionierten Quantenpunkten gering. Es muss daher
dafiir Sorge getragen werden, dass das Verspannungsfeld der ersten Quantenpunktschicht
grof} genug ist, um weiterhin eine Positionierung der zweiten Quantenpunktschicht zu
erhalten. Zu diesem Zweck wurden in dieser Arbeit die Nanolocher tiefer geédtzt (40 nm)
und mit einer groferen Materialmenge InAs aufgefiillt als bei Vorarbeiten. Abbildung 6.3 a
zeigt eine REM-Oberflichenaufnahme von geédtzten Nanolochern die in einem Raster mit
einer Periode von 500 nm angeordnet sind. Die Atzdauer mit HyO : HyO, : HySO, im
Mischverhéltnis 1200:8:1 betrug hierfiir 60 s. Die Locher sind gleichférmig und gleich grof3,
mit einem Durchmesser von etwa 100 nm (Abbildung 6.3 b) und einer Tiefe von 40 nm
(Abbildung 6.3 c). Die Nanolocher wurden wihrend des Wachstums mit der gleichen
InAs Menge von nominell 0,7 nm gefiillt, die auch fiir die zweite Quantenpunktschicht

verwendet wurde.

Die Morphologie der positionierten Quantenpunkte wurde zunéchst fiir unterschiedliche
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(c)

Abbildung 6.4: REM-Aufnahmen von positionierten Quantenpunkten ohne Deckschicht mit
unterschiedlich dicken Separationsschichten zwischen den beiden Quan-
tenpunktschichten: (a) 20 nm GaAs-Separationsschicht, (b) 35 nm GaAs-
Separationsschicht, (¢) 50 nm GaAs-Separationsschicht. Nicht besetzte Git-

terpositionen sind rot gekennzeichnet.

Dicken der Separationsschicht optimiert. Dazu wurden Proben ohne Deckschicht herge-
stellt und mittels Rasterelektronenmikroskopie untersucht. Abbildung 6.4 zeigt eine Varia-
tion der Dicke der GaAs-Separationsschicht zwischen den beiden Quantenpunktschichten.
Bei 20 nm und 35 nm Schichtdicke (Abbildung 6.4 a und b) bleibt die Positionierung der
zweiten Quantenpunktschicht auf allen Gitterpositionen reproduzierbar erhalten, wihrend
sich bereits bei einer 50 nm dicken Separationsschicht nicht besetzte Gitterpositionen zei-
gen (rot gekennzeichnet in Abbildung 5.3 ¢) und die Reproduzierbarkeit stark abnimmt.
Dies geht auch aus fritheren Arbeiten mit dhnlicher Probenstruktur und 50 nm dicker
Separationsschicht [PGRT09] hervor. Fiir die Herstellung weiterer Proben wurde daher in

dieser Arbeit eine 35 nm dicke Separationsschicht gewahlt.

6.2.2 Untersuchung der Photolumineszenz von positionierten

Quantenpunkten in GaAs

Um die spektralen Eigenschaften der positionierten Quantenpunkte in diesem Design zu
untersuchen, wurden zwei Proben mit 35 nm GaAs-Separationsschicht und einer 100 nm
dicken GaAs-Deckschicht hergestellt. Die optische Qualitdt der Quantenpunkte wurde
anhand der PL-Linienbreite (FWHM) untersucht. Der hierfiir verwendete pPL-Messplatz
(s. Kapitel 3.3.2) hat, unter Verwendung des feinsten Gitters mit 1800 Linien/mm, eine
Auflosungsgrenze von etwa 25 peV. Das PL-Signal der Probe wurde bei Tieftempera-
tur (16 K) mit einem 532 nm-Laser mit Leistungen von wenigen uW angeregt und mit
einer Integrationszeit von 1 s aufgenommen. Der Durchmesser des Anregungslasers auf
der Probe betréigt etwa 4 um, weshalb fiir kleine Quantenpunktperioden immer mehrere
Quantenpunkte pro Spektrum zu beobachten sind. Die Emissionslinien in den Spektren

wurden mit Lorentz-Funktionen angepasst, um die Linienbreite zu ermitteln.
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Abbildung 6.5: (a) Verteilung der Linienbreiten fiir 51 Quantenpunkte mit einem Mittelwert
von 89 peV und einem Median von 83 peV, (b) Schematische Darstellung der

kleinen Mesen.

In Abbildung 6.5 a ist ein Histogramm der Linienbreiten von 51 Quantenpunkten dar-
gestellt, die aus 20 verschiedenen Spektren auf Feldern mit Quantenpunktperioden von
1 um, 2 um und 4 pm entnommen wurden. Die Linienbreiten wurden in sechs Gruppen
mit Intervallbreiten von 25 peV eingeteilt. Der Mittelwert der Verteilung liegt bei 89 neV,
der Median bei 83 peV. Dabei betriagt der gemessene Maximalwert 173 peV und der
Minimalwert ist mit 36 peV nahezu auflosungsbegrenzt. Bei der Auswertung wurden in
den Spektren alle Linien als Quantenpunkte beriicksichtigt, die mindestens 100 counts/s
iiber dem Hintergrund liegen. Die Verteilung zeigt eine leichte Verbesserung des Mittel-
werts und des Medians gegeniiber fritherer Arbeiten, in denen ein Mittelwert von 113 peV
und ein Median von 133 peV gemessen wurden [SHG™12]. Die minimale Linienbreite von
24 ueV [SHG'12] kann hingegen nicht verbessert werden. Messungen der Linienbreiten
mit einem Fabry-Pérot-Interferometer konnten, aufgrund zu geringer Intensitéten, nicht
durchgefiithrt werden. Ein Vergleich mit aktuellen Rekordlinienbreiten, mit Bestwerten
kleiner 10 peV [JAM™13], ist in diesem Fall, aufgrund der oben genannten Auflosungs-
grenze des Messplatzes, nicht sinnvoll.

Wie bereits beschrieben, werden aufgrund des Laserfokusdurchmessers im pm-Bereich
immer mehrere positionierte Quantenpunkte angeregt. Um einzelne positionierte Quan-
tenpunkte besser untersuchen zu konnen, werden die Mesen aus Abbildung 6.1 b und ¢
nochmals mittels Elektronenstrahllithographie in kleine Mesen unterteilt. Abbildung 6.5 b
zeigt schematisch die Anordnung der kleinen Mesen mit Gréflen von 1200 nm und 700 nm
und einem Abstand von 8 um. Die Mesen sind exakt auf die Lage der positionierten
Quantenpunkte zentriert und werden weit unter die aktive Schicht gedtzt, so dass PL-

Untersuchungen nur noch das Signal der Quantenpunkte in den kleinen Mesen liefern.
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Abbildung 6.6: (a) Leistungsserie eines positionierten Quantenpunkts, (b) Linienbreite des

untersuchten Quantenpunkts.

Fiir die groBeren Quantenpunktperioden von 1 um bis 4 um, sollte aulerdem jeweils nur
ein positionierter Quantenpunkt pro kleiner Mesa enthalten sein.

Abbildung 6.6 a zeigt eine Leistungsserie unter Anregung eines 532 nm-Lasers mit Leis-
tungen zwischen 1,6 uW und 13,6 pW unter Verwendung eines Reflektionsgitters mit
1200 Linien/mm. Es sind zwei scharfe Emissionslinien zu sehen, die vermutlich von einem
lateralen Quantenpunktmolekiil stammen. Die kurzwelligere und schmélere Emissionslinie
hat eine Linienbreite von 40 peV (Abbildung 6.6 b). Bei einer Wellenldnge von 906 nm ist
auferdem eine weitere schwache Charakteristik zu erkennen, die mit einem energetischen
Abstand von rund 13 meV ein Indiz fiir die p-Schale des Quantenpunktmolekiils dar-
stellt. Eine p-Schalen-Anregung verspricht klarere Spektren mit reduziertem Hintergrund,
wie bereits in Kapitel 4 gezeigt wurde. Hinderlich fiir derartige Messungen ist in diesem
Fall die geringe Intensitdt der Quantenpunkte von wenigen 100 counts/s bei Verwendung
des hochauflésenden Gitters mit 1800 Linien/mm. Im néchsten Abschnitt wird daher ein
Bragg-Spiegel unter den positionierten Quantenpunkten verwendet, um die Intensitét des
Signals zu erhéhen.

6.2.3 Positionierte Quantenpunkte auf Bragg-Spiegel

Die positionierten Quantenpunkte werden in eine \-Kavitdt auf einem Bragg-Spiegel,
mit 30 Spiegelpaaren alternierender AlAs/GaAs-Schichten mit A/4-Dicke, eingebettet,
um die Lichtausbeute zu erhohen (Abbildung 6.7 a). Der erwiinschte Effekt kann nur

erzielt werden, wenn das Stoppband des Bragg-Spiegels bei Tieftemperatur zentriert um
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Abbildung 6.7: Schematische Darstellung des Probendesigns von positionierten Quantenpunk-
ten auf einem DBR-Spiegel mit 30 Spiegelpaaren. Das Titangitter auf der
Oberfliche dient der Orientierung, (b) Reflektionsmessung des Bragg-Spiegels
bei 300 K und Lage des PL-Signals der Quantenpunkte bei 12 K.

die Emissionswellenlédnge der positionierten Quantenpunkte (930 nm) liegt.

Dazu miissen die GaAs-Schichten im Spiegel eine Dicke von nominell 66,4 nm haben und
die AlAs-Schichten eine Dicke von 79,8 nm. Detailskizze A in Abbildung 6.7 a zeigt die
positionierten Quantenpunkte, die in der Mitte einer nominell 265,6 nm dicken GaAs
A-Kavitédt liegen. Der Bragg-Spiegel und nominell 85 nm der Kavitdt werden mittels
Molekularstrahlepitaxie bei einer Substrattemperatur von 580 °C hergestellt, bevor die
Prozessierung von Nanoltchern, wie in Kapitel 6.1 beschrieben, erfolgt.

Das vorstrukturierte Substrat wird in der Ladekammer der MBE mittels Wasserstoffrei-
nigung von Oxiden befreit (s. Kapitel 3.1.2) und mit einer 10 nm GaAs-Pufferschicht

iiberwachsen. Darauf folgt das gestapelte Wachstum der positionierten Quantenpunkte
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Abbildung 6.8: (a) PL-Leistungsserie an positionierten Quantenpunkten, (b) PL-Linienbreite

unter Verwendung des hochauflésenden Gitters.

mit einer 35 nm dicken GaAs-Separationsschicht zwischen erster und zweiter Quanten-
punktschicht. Die spektrale Lage der zweiten Quantenpunktschicht wird wiederum mit
einem PCA-Ausheilschritt (s. Kapitel 3.1.4) auf den gewiinschten Wellenlédngenbereich
um 930 nm gebracht. Eine GaAs-Deckschicht mit einer nominellen Dicke von 132 nm ver-
vollstandigt die A-Kavitét. Fiir eine bessere Orientierung auf der Probenoberflache wird
abschliefend mittels Elektronenstrahllithographie ein Titangitter auf die Probe prozes-
siert, wie in Abbildung 6.7 a dargestellt, das mit Zahlen und Buchstaben an den Réandern
als Koordinatensystem dient. Die Titanrahmen sind 300 nm breit, haben einen Abstand
von 12 um und sind relativ zur Lage der Nanol6cher ausgerichtet, womit sich nicht nur
die Felder, sondern auch die positionierten Quantenpunkte eindeutig zuordnen lassen.

In Abbildung 6.7 b ist das mittels FTIR-Spektroskopie aufgenommene Reflektions-
spektrum bei Raumtemperatur (300 K) in der Wafermitte dargestellt. Das simulierte
Reflektionsspektrum wurde an die Messdaten angepasst, wobei die in der Simulation
verwendeten Schichtdicken den oben beschriebenen Sollwerten des Designs entsprechen
und somit ein erfolgreiches MBE-Wachstum bestétigen. Eine Temperaturverédnderung von
Raumtemperatur zu Tieftemperatur bewirkt fiir das gesamte Spektrum eine spektrale
Verschiebung um etwa 20 meV hin zu kiirzeren Wellenléngen. Damit liegt das Stoppband
zentriert um die Quantenpunktemission, die ebenfalls in Abbildung 6.7 b dargestellt ist.
Abbildung 6.8 a zeigt eine uPL-Leistungsserie an einem positionierten Quantenpunkt,
dessen Linienbreite sich in der Messung mit dem hochauflésenden Gitter zu 65 peV ergibt
(Abbildung 6.8 b). Die Zahlrate ist auf der Silizium-CCD bei positionierten Quantenpunk-

ten mit unterem Bragg-Spiegel circa 10 mal grofler als bei positionierten Quantenpunk-
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ten ohne unteren Bragg-Spiegel (vgl. Abbildung 6.6 b). Eine Verstdrkung der Intensitét
kann also durch den Einsatz eines unteren Bragg-Spiegels erreicht werden. Im Vergleich
zu selbstorganisierten Quantenpunkten ist die Intensitdt der Emission der positionier-
ten Quantenpunkte um etwa einen Faktor 3-4 kleiner, was bereits in anderen Arbeiten
beobachtet wurde [AKBT08, SSST08]. Der Grund fiir die schwéchere Intensitét und die
Linienverbreiterung kann in der erhohten Defektdichte in der Nédhe der positionierten
Quantenpunkte gesehen werden. Dadurch ist sowohl die nichtstrahlende Rekombination

an Defekten als auch die spektrale Diffusion durch fluktuierende Ladungstréiger erhoht.

6.2.4 Nachweis der Positionierung

Der Nachweis der Positionierung der Quantenpunkte erfolgt zunéchst anhand der Un-
tersuchung der Morphologie von uniiberwachsenen positionierten Quantenpunkten, die
ansonsten beziiglich Design und Wachstumsbedingungen identisch mit den iiberwachse-
nen Proben sind. In Abbildung 6.9 a ist eine AFM-Oberflichenaufnahme einer solchen
uniiberwachsenen Probe dargestellt. Die Quantenpunktperiode betriagt 4 pm und die Git-
terpléatze sind vollstandig besetzt. Auch auf den Feldern mit 2 um sind die Quantenpunkte
bei vollstandiger Besetzung positioniert, wie auf der REM-Oberflichenaufnahme in Abbil-
dung 6.9 b dargestellt. Vereinzelt sind laterale Quantenpunktmolekiile zu erkennen, aber
dennoch auf Gitterpléatzen, wahrend sich zwischen den Gitterplédtzen keine Quantenpunkte
gebildet haben.

Abbildung 6.10 a und b zeigen Oberflichenaufnahmen mit einem Lichtmikroskop von

(a) (b)

Abbildung 6.9: (a) AFM-Aufnahme von uniiberwachsenen positionierten Quantenpunkten mit
einer Periode von 4 um, (b) REM-Oberflichenaufnahme von uniiberwachsenen

positionierten Quantenpunkten mit einer Periode von 2 pum.
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Abbildung 6.10: (a) Weillichtaufnahme der Mesa C mit Titangitter unter einem optischen
Mikroskop, (b) Vergrofierte Weifllichtaufnahme mit gekennzeichnetem Git-
terfeld N12, (¢) PL-Karte fiir das Gitterfeld N12 mit einer Quantenpunktpe-

riode von 2 pm.

einer iiberwachsenen PL-Probe, auf der auch das, in Kapitel 6.2.3 beschriebene, Titangit-
ter zu sehen ist. Aufgenommen wurde hier eine einzelne Mesa, die durch das Titangitter
in kleinere Gitterfelder unterteilt wurde und zusammen mit den Buchstaben von A bis
P auf der horizontalen Achse und den Zahlen von 1 bis 16 an der vertikalen Achse ein
Koordinatensystem bildet. Es handelt sich um die Mesa C des Layout aus Abschnitt 6.1
und damit um eine Quantenpunktperiode von 2 um. Die {iberwachsene Probe kann auf-
grund der etwa 130 nm dicken GaAs-Deckschicht nicht mehr morphologisch auf eine Po-
sitionierung der Quantenpunkte iiberpriift werden. Stattdessen wird das PL-Signal der
Quantenpunktprobe kartographiert, wie in Abbildung 6.10 ¢ dargestellt, wodurch sich

weitere Untersuchungen genau einem positionierten Quantenpunkt zuordnen lassen.

Die Probe wird hierfiir in dem in Kapitel 3.3.2 beschriebenen pPL-Messplatz mit moto-
risiertem x-y-Positioniersystem eingebaut und der Verfahrbereich auf das Feld N12 des
Titangitters unter Zuhilfenahme des Weifllichts angepasst. Nach Justage und Fokussie-
rung des 532 nm-Lasers auf der Probenoberfliche, unter Verwendung eines 100fach Mi-
kroskopobjektivs, wird eine Fldche von 16 um x 16 wm mit Schrittweiten von 400 nm
automatisiert abgerastert. Bei jedem Schritt wird ein PL-Spektrum unter Verwendung
des Gitters mit 300 Linien/mm aufgezeichnet. Bei dieser automatisierten Messung kommt
ein LabView-Programm zum Einsatz, das synchronisiert die x-y-Lineartische schrittweise
verfihrt und anschliefend eine Aufnahme des PL-Spektrums auf der Si-CCD startet und

speichert.

Zwischen den einzelnen Messpunkten wird eine Wartezeit von 0,5 s eingebaut, da die

x-y-Lineartische eine endliche Zeitdauer brauchen, um die genaue Position stabil einzu-
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stellen. Der Laser rastert in einem meanderférmigen Muster iiber die vorgegebene Fléiche
und nimmt dabei 1600 Spektren mit je 1 s Integrationszeit auf. Wahrend der gesamten
Messung bleiben die Temperatur von rund 7 K und die Anregungsleistung des Lasers bei
rund 10 uW konstant. Nach Abschluss der Messung werden die Intensitdten der Spek-
tren fiir jeden Messpunkt in einem Spektralbereich von 900 nm bis 960 nm integriert und
den Messpunkten in einer Matrix zugeordnet, wodurch sich eine Intensitétskarte fiir das
Gitterfeld N12 ergibt.

In der in Abbildung 6.10 ¢ dargestellten PL-Karte ist deutlich der Titanrahmen zu sehen,
der die Anordnung der Intensitdtsmaxima der positionierten Quantenpunkte einschliefit.
Fast alle optisch aktiven Zentren liegen auf Gitterplétzen, die zur Verdeutlichung mit roten
Linien skizziert sind. Die Abstéande der optisch aktiven Quantenpunkte stimmen mit der
erwarteten Quantenpunktperiode von 2 um iiberein. Rund 33 % der Gitterpliatze sind mit
optisch aktiven Quantenpunkten besetzt. Da die AFM- und REM-Aufnahmen (Abbil-
dung 6.9) auf einer uniiberwachsenen aber ansonsten identischen Probe eine vollstédndige
Besetzung der Gitterplatze mit positionierten Quantenpunkten zeigt, ist davon auszuge-
hen, dass die dunklen Stellen in der PL-Karte (Abbildung 6.10 ¢) auf groe Schwankungen
der Quanteneffizienz der positionierten Quantenpunkte zuriickzufithren sind, was bereits
in fritheren Arbeiten gezeigt wurde [ASST10]. Im Nachfolgenden wird ein identifizier-
ter positionierter Quantenpunkt, welcher durch einen roten Pfeil in Abbildung 6.10 ¢
gekennzeichnet ist, ndher untersucht. Dieser exemplarische Quantenpunkt zeichnet sich
dadurch aus, dass er eine hinreichend hohe Intensitdt und schmale Linienbreite besitzt,

um Einzelphotonenemission und das Mollow-Triplett nachzuweisen.

6.2.5 Nichtresonante Anregung und Einzelphotonenemission

Der in Abbildung 6.10 ¢ gekennzeichnete positionierte Quantenpunkt wird zunéchst mit-
tels uPL-Spektroskopie untersucht. Abbildung 6.11 a zeigt eine Leistungsserie unter An-
regung mit einem 532 nm-Laser von 2 uW bis 25 uW. Im hochauflésenden Gitter mit
1500 Linien/mm wird eine Spektrallinie bei 1,3295 eV sichtbar, die die Grundlage der
folgenden Versuchsteile bildet. Die Linienbreite betrigt rund 88 peV und kann durch p-
Schalen Anregung bei einer Wellenldnge von 913 nm und einer Anregungsleistung von
19,3 uW kaum verbessert werden, was in Abbildung 6.11 b zu erkennen ist. Der kleine
Versatz auf der Energieskala im Vergleich zu Abbildung 6.11 a resultiert aus der Tatsache,
dass ein anderes Spektrometer verwendet wurde und die Messtemperatur niedriger war.
Desweiteren ist ein kleiner spektraler Versatz zwischen den beiden Anregungsarten in Ab-
bildung 6.11 b zu erkennen, der auf unterschiedliche elektrostatische Hintergrundladungen

der Probe zuriickgefiihrt werden kann.

Um den positionierten Quantenpunkt wird auf seine Eigenschaften als Einzelphotonen-



82 Positionierte Quantenpunkte

(a) Wellenlénge (nm) () Wellenldnge (nm)
933,5 933 932,5 932 931,5 9324 932,2 932 931,8
" 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1400 " (] o (] o 1 " 1
2.0 ?l_tgeér:KwOO Linien/mm 1350 1[ @ P_=19,3 uW p-Schale T=10 K
1t =1s A Pox ~ 1300 4| ® P_=6,5uW uber Bandkante
I 1,54 A 25 yWw g |= GauR-Anpassung
S A 5
T 1.0 §,
2 " M. 5
E 0,5 Av .%
’ N €
N -
0,04 2 uW
——r—T 1000 —¢ v T v T
1,328 1,329 1,330 1,331 1,3295 1,3300 1,3305
Energie (eV) Energie (eV)

Abbildung 6.11: (a) Leistungsserie des untersuchten positionierten Quantenpunktes im hoch-
auflosenden Gitter, (b) Vergleich der spektralen Linienbreite unter verschie-

denen Anregungsarten.

emitter zu testen, wird er bei 7 K mit einem ps-gepulsten Ti:Sa-Laser bei 901 nm angeregt.
Die Pulsseparation des Lasers betragt 12,2 ns und die Anregungsleistung 220 uW. Die
Quantenpunktlinie bei 1,3295 eV aus Abbildung 6.11 a wird mit Hilfe des hochauflosen-
den Gitters mit 1500 Linien/mm im Monochromator auf den Seitenausgang fokussiert und
in einem fasergekoppelten HBT-Setup (s. Kapitel 3.3.2) untersucht. Bei dieser Messung
kommt eine Multimodenfaser zum FEinsatz. Abbildung 6.12 zeigt die Korrelationsmes-
sung zweiter Ordnung mit einem g?(0)-Wert von 0,42<0,5, womit Einzelphotonenemission
nachgewiesen ist. Die Auswertung erfolgt hierbei, ohne Korrektur des Hintergrunds, aus
den Rohdaten iiber die Division der Anzahl von Ereignissen im Bereich +6,1 ns um 7 = 0
durch die mittlere Anzahl von Ereignissen in den Pulsen. Eine mogliche Erklarung fiir
den endlichen g?(0)-Wert sind Zwei-Photonen-Emissionen wihrend eines Laserpulses, die

aufgrund der nichtresonanten Anregung auftreten kénnen.



83

804 T=7K
P_ =220 pW

Koinzidenzen

-20 0 20 40
T (ns)

Abbildung 6.12: Autokorrelationsmessung zweiter Ordnung unter nichtresonanter Anregung
mit g2(0)=0,42<0,5.

6.2.6 Resonante Anregung und Mollow-Triplett

Die optische Qualitdt der Quantenpunktemission hingt oftmals von der Anregungsart
ab. Auch wenn eine p-Schalen-Anregung fiir die positionierten Quantenpunkte keine Ver-
besserung der Linienbreite bewirkt hat, so kann eine strikt resonante Anregung in die
s-Schale die optischen Eigenschaften, wie die Linienbreite, verbessern. Uberdies ergibt
sich dadurch die Moglichkeit fundamentale Licht-Materie-Wechselwirkungsmechanismen
zu untersuchen [Tarl2].

Das verwendete Resonanzfluoreszenz-Setup basiert auf einem konfokalen Dunkelfeldmikro-
skop und ist in Abbildung 6.13 dargestellt [KHB*13]. Die Probe wird auf dem Kiihlfinger
eines Heliumdurchflusskryostaten aufgeklebt und mit einem fasergekoppelten abstimmba-
ren Dauerstrich-Diodenlaser der Firma Toptica resonant angeregt. Da die Wellenlédnge des
anregenden Lasers genau der Emissionswellenldnge des Quantenpunktes entspricht, muss
die Laseremission vor der spektralen Detektion herausgefiltert werden. Dabei durchlauft
das durch eine Faser eingekoppelte Laserlicht zunéchst eine Linse, die den Laserstrahl
biindelt und anschlieffend einen Linearpolarisator, der das Laserlicht vertikal polarisiert.
Um eine sehr hohe Laserunterdriickung zu realisieren, werden zwei polarisationsabhéngi-
ge Strahlteiler im Messaufbau verwendet, die vertikal polarisiertes Licht reflektieren und
horizontal polarisiertes Licht transmittieren.

Der einfallende Laserstrahl wird somit reflektiert und iiber ein Mikroskopobjektiv auf
einen Quantenpunkt fokussiert. Das Resonanzfluoreszenzsignal und das zuriickgestreute
Laserlicht werden wiederum im Mikroskopobjektiv gebiindelt. Ein A/4-Plittchen sorgt

dafiir, dass das gesamte Laserlicht wieder vertikal polarisiert ist, da dies durch Doppelbre-
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Abbildung 6.13: Skizze des Messaufbaus in Form eines konfokalen Dunkelfeldmikroskops zur
Messung der Resonanzfluoreszenz [KHB™13]. Die Unterdriickung des gestreu-
ten Laserlichts wird hierbei durch zwei polarisierende Strahlteiler gewahrleis-
tet.

chung an optischen Komponenten elliptisch polarisiert sein kann. Die Laserunterdriickung
erfolgt nun im Dunkelfeldmikroskop durch zwei polarisationsabhéingige Strahlteiler, die
das vertikal polarisierte Licht des Lasers und den vertikal polarisierten Anteil des Re-
sonanzfluoreszenzsignals durch Reflektion herausfiltern. Da die Laserunterdriickung sehr
stark von den Winkeleinstellungen des Linearpolarisators und des A/4-Plittchens abhén-
gen, konnen diese mit Hilfe von Mikrometerschrauben auf 0,005° genau eingestellt wer-
den. Somit wird lediglich der horizontale Anteil des Resonanzfluoreszenzsignals an beiden
Strahlteilern transmittiert und kann schliellich iiber eine Linse in die Detektionsfaser ein-
gekoppelt werden. Ein Doppelmonochromator mit zwei Gittern mit je 1200 Linien/mm
sorgt fiir eine hohe spektrale Auflosung von etwa 20 nueV, bevor das Resonanzfluoreszenz-

signal auf einer stickstoffgekiihlten Silizium CCD detektiert wird.
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In Abbildung 6.14 a ist das Spektrum der spektralen Resonanz zwischen Laser und Quan-
tenpunktexziton bei einer Anregungsleistung von 600 nW und einer Messtemperatur von
5 K dargestellt. Neben dem zentralen Ubergang sind zwei seitliche Emissionslinien mit
geringerer Intensitdt zu sehen. Das Gesamtbild der drei Linien wird Mollow-Triplett ge-
nannt und ist auf eine Wechselwirkung des Exzitoniibergangs mit dem starken optischen
Feld des Lasers und somit auf eine Aufspaltung des 2-Niveau-Systems zuriickzufiihren.
Theoretisch vorausgesagt wurde dieses charakteristische Spektrum von Mollow im Jahr
1969 [Mol69] und zuerst experimentell an Natriumatomen nachgewiesen [WGET5]. Das
gemessene Spektrum S (Mollow-Triplet) kann im starken Laserfeld beschrieben werden
durch [Tar12]:

S(A) ~ 2/ T, n r/2 N r/2 '

A2+ (1/T)  (A+Q)2+ (/2 (A-Q)*+(T/2)?

Dabei ist A = w — wyp, die Verstimmung des Anregungslasers von dem 2-Niveau-System,
' = 1/T1 + 1/T5 mit der Lebensdauer des Exzitons T; und der Dephasierungszeit T
und Q = /Q% — (1/T1 — 1/T,)?/4 die generalisierte Rabi-Frequenz, mit der reinen Rabi-
Frequenz Qp. Die mittlere Linie wird als Rayleigh-Linie (R-Linie) bezeichnet, die spektral

(6.1)

rot verschobene Linie als Fluorescence-Linie (F-Linie) und die blau verschobene als Three-
Photon-Linie (T-Linie). Bei der Messung in Abbildung 6.14 a kann der Laser, aufgrund des
Titangitters auf der Oberflache der Probe, nicht vollstdndig unterdriickt werden, was dazu
fithrt, dass das Intensitatsverhéltnis der zentralen Emissionslinie zu den seitlichen Linien
nur etwa 12:1 betrégt, wiahrend theoretisch ein Intensitidtsverhéltnis von 2:1 erwartet
wird. Die zentrale Emissionslinie wird durch den Laser dominiert, ist auflosungsbegrenzt
und wird durch eine GauB-Funktion angepasst. In Abbildung 6.14 a werden die seitlichen
Emissionslinien durch Lorentz-Funktionen angepasst, woraus sich Linienbreiten von rund
36 peV ergeben.

Die Rabi-Aufspaltung €2r zwischen den seitlichen Linien und der R-Linie betréigt fiir
eine Anregungsleistung von 600 W jeweils rund 2r=110 peV und ist damit deutlich
kleiner als bei selbstorganisierten Quantenpunkten [WHH" 14]. Fiir hohere Anregungsleis-
tungen wird die Rabi-Aufspaltung und auch die Linienbreite der seitlichen Linien noch
grofler, wie in Abbildung 6.14 b bis d dargestellt. Die quadratische Abhéangigkeit der
Rabi-Aufspaltung gegeniiber der Anregungsleistung kann bereits aus dem Konturplot in
Abbildung 6.14 b erahnt werden und wird durch eine Auftragung gegen die Wurzel der
Laserleistung (Abbildung 6.14 c) verifiziert. Die Aufspaltung folgt hier einer klar linearen
Abhéngigkeit, was auch theoretisch erwartet wird, da die Feldamplitude E direkt propor-
tional zu der Wurzel der Laserleistung v/P ist [VZLA09]. Die Steigung aus den linearen
Anpassungen betrégt hier + (5,04 £+ 0,01) %\va und ist deutlich kleiner als bei selbstorga-
nisierten Quantenpunkten [WHH™14]. Desweiteren wurde die Linienbreite in Abhéngig-

keit der Anregungsleistung untersucht und dazu in Abbildung 6.14 d gegen das Quadrat
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Abbildung 6.14: (a) Resonanzfluoreszenzspektrum mit dreifacher Aufspaltung (Mollow-
Triplett) des positionierten Quantenpunktes bei einer Anregungsleistung von
600 nW und 5 K, (b) Konturplot des Mollow-Tripletts in Abhéingigkeit von
der Anregungsleistung, (¢) Darstellung der Rabi-Aufspaltung mit einer kla-
ren quadratischen Abhéingigkeit zur Anregungsleistung des Lasers, (d) Auf-
tragung der Linienbreite (FWHM) der Mollow-Seitenlinien gegeniiber der
quadratischen Rabi-Aufspaltung zeigt eine lineare Abhéangigkeit.

der Rabi-Aufspaltung Q2 aufgetragen. Auch hier zeigt sich eine lineare Abhéngigkeit mit
Steigungen von (2,0 £ 0.6) - 10™* peV~! fiir die F-Linie und (6,3 4+ 0.7) - 10~ peV =" fiir
die T-Linie. Fiir diese Dephasierung kann, aufgrund der quadratischen Abhéangigkeit zur
Rabi-Aufspaltung, die Kopplung des Exzitons an akustische Phononen als Hauptursache
ausgemacht werden [WHH™14].

Es kann eine deutliche Verbesserung der Linienbreite der Quantenpunktemission hervor-
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gehoben werden, die allein auf die Anregung in die s-Schale zuriickzufiithren ist. Der
endliche, nicht auflésungsbegrenzte extrapolierte Wert von etwa 30 neV fiir kleine An-
regungsleistungen, liegt in diesem Fall an der, auf dieser Probe allgemein, leicht erhchten
Defektdichte, die durch den darunterliegenden Bragg-Spiegel und der geétzten Oberflache
verursacht wird. Es sei nochmals erwdhnt, dass der momentane Bestwert fiir die Linien-
breite von positionierten Quantenpunkten bei unter 10 peV liegt und an einem Fabry-
Pérot-Interferometer aufgenommen wurde [JAM™13]. Die hier erstmalig an positionierten
Quantenpunkten gezeigte Resonanzfluoreszenz konnte in Zukunft an Bedeutung gewinnen,
da neben der Linienbreite auch die Visibilitdt bei der Messung von ununterscheidbaren
Photonen stark verbessert werden kann [HHW*13b, AUR™09].

6.3 Positionierte Quantenpunkte bei Telekommuni-

kationswellenléinge

Um Quanteninformationen {iiber lange Distanzen zu iibertragen, ist es noétig, am
Absorptions- bzw. Dispersionsminimum von optischen Fasern, also bei 1,3 um bzw.
1,55 um, zu arbeiten. Es wurden bereits Einzelphotonenquellen demonstriert, die auf
selbstorganisierten Quantenpunkten basieren und in diesem Wellenléngenbereich arbei-
ten [TNAO1, IWK*07]. Fiir eine Bauteilintegration miissen hier jedoch Quantenpunkte
einzeln ausgewéhlt werden. Ein skalierbares und paralleles Produktionssystem fiir Ein-
zelphotonenquellen bei einer der Telekommunikationswellenldngen ist sehr wiinschenswert.
Positionierte Quantenpunkte sind dafiir sehr gute Kandidaten, da sie skalierbar in Bau-
teile integriert werden kénnen und nicht nach dem Wachstum einzeln ausgewahlt werden
miissen. Auf dem Materialsystem Indiumphosphid wurden bereits skalierbare Systeme
bei Telekommunikationswellenldnge gezeigt [RDL1T09, SUHT05]. In dieser Arbeit konnte
erstmalig auf dem Materialsystem InAs/GaAs der Nachweis von positionierten Quanten-

punkten bei einer Emissionswellenlédnge von 1,3 um erbracht werden [MBS*14].

6.3.1 Probenherstellung und Morphologie

Der Aufbau der Proben ist in Abbildung 6.15 a schematisch dargestellt. Die vorstrukturier-
ten Substrate wurden nach der Oxidbehandlung zunéchst mit einer Abfolge von nominell
5 nm GaAs-Pufferschicht, 3 nm AlAs-Diffusionsbarriere und 4 nm GaAs-Gléattungsschicht
iiberwachsen. Dann folgte das Wachstum einer verspannungsreduzierenden Schicht mit
1 nm Ing 2Gag gAs sowie der positionierten Quantenpunkte mit 1,1 nm InAs bei einer Sub-
strattemperatur von 520 °C. Die Deckschicht der Quantenpunkte bilden der obere Teil der
verspannungsreduzierenden Schicht mit 5 nm IngGaggAs und eine 50 nm GaAs-Schicht.

Das hier verwendete Konzept mit einem verspannungsreduzierenden Quantenfilm, in dem
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Abbildung 6.15: (a) Schematischer Aufbau der Probe, (b) AFM Messung von positionierten
Quantenpunkten ohne Deckschicht, (c) AFM Messung eines einzelnen posi-

tionierten Quantenpunkts, (d) AFM Messung eines Quantenpunktmolekiils.

die Quantenpunkte eingebettet sind, nennt man auch DWELL-Struktur (engl. dot-in-a-
well). Dadurch kann die Verspannung der In(Ga)As-Quantenpunkte reduziert werden. Die
Quantenpunkte werden somit gréfler und haben einen hoheren Indiumgehalt im Vergleich
zu In(Ga)As-Quantenpunkten, die sich in einer reinen GaAs-Matrix befinden [NSSL99].

Beides sorgt fiir eine Rotverschiebung der Emissionswellenlédnge.

Die Positionierung wird hier allein durch die Nanol6cher des vorstukturierten Substrats ge-
wiahrleistet. Abbildung 6.15 b zeigt eine AFM-Aufnahme der uniiberwachsenen Oberflédche
einer Probe mit positionierten Quantenpunkten. Die Quantenpunkte sind in einem Raster
mit 500 nm Abstand angeordnet. Alle Nanolocher sind mit gut positionierten Quanten-
punkten oder Quantenpunktmolekiilen besetzt und es gibt keine Quantenpunkte zwischen
den Nanolochern. Die vor Wachstumsbeginn runden Nanol6cher mit einer Tiefe von etwa

20 nm und einem Durchmesser von etwa 100 nm, sind nach dem Quantenpunktwachstum
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elongiert in [011]-Richtung mit einer Lange von etwa 120 nm und einer Breite von etwa
60 nm [HMS04]. Etwa 55 % der Nanoloécher sind durch Quantenpunktmolekiile besetzt,
was in guter Ubereinstimmung mit fritheren Beobachtungen auf dhnlichen Probenstruk-
turen steht [AKB08].

In Abbildung 6.15 c ist die detaillierte AFM-Messung eines einzelnen positionierten Quan-
tenpunkts gezeigt, mit einer Linge von 60 nm, einer Breite von 40 nm und einer Héhe von
etwa 9 nm. Die Quantenpunktmolekiile (Abbildung 6.15 d) bestehen aus zwei kleineren
Quantenpunkten mit Abmessungen von etwa 35 nm Lénge, 20 nm Breite und 7 nm Hohe.
Die Quantenpunkte und Quantenpunktmolekiile sind in [01-1]-Richtung elongiert und um
einen Winkel von etwa 20 ° in die [011]-Richtung verdreht. Die Ausbildung von einzelnen
Quantenpunkten oder Quantenpunktmolekiilen héngt stark von den Wachstumsbedingun-
gen, der Menge an abgeschiedenem Indium, der Wachstumsdynamik sowie der Grofie und
Form der Nanolocher ab [SKS03, SHG12]. In diesem Fall musste ein Kompromiss fiir die
Substrattemperatur (520 °C) gefunden werden: Hohere Wachstumstemperaturen fithren
zu einer grofferen Migrationsldnge und vermindern die Ausbildung von Quantenpunktmo-
lekiilen. Jedoch nimmt dadurch auch die Indiumdesorption und -interdiffusion mit dem
Barrierematerial zu, was in einem geringeren Indiumgehalt und damit einer kurzwelligeren
Emissionswellenlénge resultiert. Kristallographische Untersuchungen in anderen Arbeiten
haben gezeigt, dass die kristallinen Eigenschaften sowie die Verspannung von einzelnen
Quantenpunkten und Quantenpunktmolekiilen sehr &hnlich sind [KMR*05], was in dhn-
lichen PL-Spektren resultiert [SKNT02].

6.3.2 Photolumineszenzmessungen

Eine Probe, die identisch zu der in Abbildung 6.15 b dargestellten Struktur ist, wurde mit
nominell 5 nm Ing2Gag gAs und 50 nm GaAs-Deckschicht iberwachsen. Von dieser Probe
wurde das PL-Signal des Quantenpunktensembles in einem Heliumdurchflusskryostaten
unter Anregung eines Laser der Wellenldnge 532 nm gemessen. Das verwendete Mikro-
skopobjektiv von Mitutoyo hat eine 20-fache VergréoBerung und eine numerische Apertur
von 0,40. Ein InGaAs-Zeilendetektor registriert das, durch ein Spektroskop von HORI-
BA Jobin Yvon HR460, spektral zerlegte Signal. Die Spektren aus einer Temperaturse-
rie von 4 K bis 290 K sind in Abbildung 6.16 a dargestellt. Die deutliche Verbreiterung
des Ensemblespektrums ist auf die iiberlappenden Teilspektren von Quantenpunkten und
Quantenpunktmolekiilen zuriickzufithren. Aufgrund der kleineren Gréfle sollte das Spek-
trum der Quantenpunktmolekiile aber zu kleineren Wellenldngen verschoben sein. Mit
steigender Temperatur verschiebt sich das Emissionsspektrum zu grofleren Wellenléngen.
Abbildung 6.16 b zeigt, wie diese Rotverschiebung fiir das Maximum des Ensembles

spektral verlduft. Bei einer Temperatur von 270 K passiert die Emissionswellenldnge die
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Abbildung 6.16: (a) Temperaturabhingige Messung der Ensemble-PL, (b) Wellenléinge des

Maximums der Verteilung in Abhingigkeit der Temperatur.

Marke von 1300 nm, was den ersten experimentellen Beweis von positionierten In(Ga)As-
Quantenpunkten auf GaAs-Substrat bei Telekommunikationswellenléinge darstellt. Der

Verlauf kann gut durch die empirische Varshni-Formel angepasst werden [Var67]:

A-T?

B+T
In Formel 6.2 entspricht Fy=1,04 eV der theoretischen Emissionsenergie bei 0 K, wiahrend
A=598-10"* und B=219,45 freie Fitparameter sind. In Abbildung 6.17 a ist die tem-

peraturabhéngige Emissionsenergie, relativ zu der jeweiligen Bandliicke bei 0 K, fiir die

E(T) = Ey — (6.2)

Messdaten sowie fiir InAs- und GaAs-Volumenmaterial aufgetragen. Deutlich zu erkennen
ist, dass die Rotverschiebung der Messdaten dem Verlauf von GaAs folgt. Der Intensitéts-
abfall mit zunehmender Temperatur ist in Abbildung 6.17 b in einer Arrheniusdarstellung
zu sehen. Die PL Intensitét ist hier logarithmisch {iber die inverse Temperatur aufgetra-
gen. Die thermisch aktivierten Zerfallsprozesse konnen mit einem einfachen Ratenmodell
erkldrt werden [BSGT1]:

I
I(T) = _ Eq _ Eo ‘ (6'3)
1—1—01‘6 kB'T+CQ.e kg*T

In Formel 6.3 wird die temperaturabhéngige Intensitét I(7) durch Iy, die extrapolier-

te Intensitdt bei 0 K, zwei Aktivierungsenergien E; und FEs sowie zwei Parametern
C7 und Cs, die fiir die Stérke der Verlustkanéle stehen, beschrieben. kp ist dabei die
Boltzmann-Konstante. Durch die Anpassung des Modells an die Daten in der Arrheni-
usdarstellung in Abbildung 6.17 b ergeben sich die Aktivierungsenergien F3=25 meV fiir
niedrige Temperaturen und Fy=137 meV fiir hohe Temperaturen. Diese Aktivierungs-

energien sind vergleichbar mit Werten aus fritheren Untersuchungen zu selbstorgani-
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Abbildung 6.17: (a) relative Anderung der Emissionsenergie bezogen auf die jeweilige Band-
liicke bei 0 K fiir die Messdaten sowie InAs- und GaAs-Volumenhalbleiter,
(b) Arrheniusdarstellung der temperaturabhéngigen PL Intensitit.

sierten In(Ga)As Quantenpunkten in DWELL-Strukturen mit Aktivierungsenergien von
25 — 80 meV [MOS97, CLS10, SFM*05, CSPT02, EDOT07] fiir den Tieftemperaturbe-
reich und 170 — 289 meV [SFM 105, CSPT02, EDO'07] fiir hohere Temperaturen.

Die niedrigere Aktivierungsenergie F4 kann mit nichtstrahlender Rekombination von Ex-
zitonen in Quantenpunkten erkléart werden, die durch Kristalldefekte in Ndhe der optisch
aktiven Schicht begiinstigt wird [CLS10]. Defekte konnen iiber die, wiahrend der Vor-
strukturierung, nafichemisch gedtzte Oberfliche in die optisch aktive Schicht gelangen
und sind ein moglicher Grund dafiir, dass die gemessene Aktivierungsenergie am unteren
Ende der Vergleichswerte rangiert. Fiir den Hochtemperaturbereich ist der dominieren-
de Verlustkanal ein reduzierter Exzitonenflul zu den Quantenpunkten. Ladungstriger
werden von dem umgebenden Ing2GaggAs-Quantenfilm thermisch in das einschlieSende
GaAs angeregt [EDOT07]. Die Exzitonbindungsenergie bei 80 K betrégt fiir einen 6 nm
dicken Ing2GaggAs-Quantenfilm 1,358 eV und fiir GaAs Volumenmaterial 1,503 eV. Ein
Vergleich der Aktivierungsenergie E,=137 meV und der Differenz der Bindungsenergien
AE=145 meV zeigt eine gute Ubereinstimmung.

6.3.3 Simulation und Diskussion der Daten

Einfithrung in nextnano

Im Folgenden werden Berechnungen an dreidimensionalen Quantenpunktstrukturen ge-

zeigt, die mit der Simulationssoftware nextnano durchgefithrt wurden. Das Programm-



92 Positionierte Quantenpunkte

(a) (b)

30
QP: 5nm Héhe, 30 nm Lange J| ¢ Daten T=10K
5nm In..Ga. .As GauR-Anpassung 1
02T 254 GauR-Anpassung 2
—_ T kumulative Anpassung
w -
r 20
5 -
‘@ 154
L -
£
10 4
. 5+
1 nm In,,Ga,As Benetzungsschicht

T T T
1200 1250 1300 1350

Wellenlénge (nm)

I I
1100 1150
Abbildung 6.18: (a) Skizzierter Querschnitt des Quantenpunktdesigns fiir die nextnano-

Simulationen. Der 5 nm hohe und 30 nm breite Quantenpunkt ist in ei-
nem 6 nm dicken Ing »Gag gAs-Quantenfilm eingebettet, (b) PL-Messung des
Quantenpunktensembles bei Tieftemperatur (10 K) und Anpassung der Da-
ten mit zwei Gaufl-Kurven. Die Verbreiterung des Ensembles zu kiirzeren
Wellenldngen kann durch ein zweites Ensemble mit kleineren Quantenpunk-

ten oder aber durch Anregung hoherer Energieniveaus zustande kommen.

paket wurde von P. Vogl und seiner Gruppe am Walther-Schottky Institut in Miinchen
entwickelt und wird derzeit unter der Leitung von S. Birner weiterentwickelt. Nextnano
zielt darauf ab, die physikalischen Eigenschaften von realistischen dreidimensionalen nano-
strukturierten Halbleitern zu simulieren. Im Fokus stehen dabei die quantenmechanischen
Eigenschaften, wie die elektronische Bandstruktur, die Energieniveaus sowie Materialver-

spannung und der Einfluss von elektrischen und magnetischen Feldern.

Da die Software auf eine sehr grofie Datenbank mit Materialparametern fiir II1-V-
Halbleiter zuriickgreift, sind Simulationen fiir viele Materialkombinationen moglich, wes-
halb in jeder Simulation ein Rechenschritt fiir eine globale Verspannungsminimierung
notig ist [TZAT06]. Das hier verwendete C++ basierte Softwarepaket nextnano++ 16st
iterativ im Newton Verfahren die Poisson-Gleichung und Schrodingergleichung unter Be-
riicksichtigung von Materialverspannungen, elektrischen und magnetischen Feldern. Der
dreidimensionale In(Ga)As-Quantenpunkt wird hierzu in eine GaAs-Matrix eingebettet.
Fiir weiterfithrende Informationen zu dieser Software kann der interessierte Leser auf
einschligige Literatur [TZA106] oder die Dokumentation zuriickgreifen, die auf der In-
ternetseite des Herstellers zu finden ist [NEX]. Der Quellcode des verwendeten nextnano-

Programms ist in Anhang B zu finden.
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3D-Simulation von In(Ga)As Quantenpunkten

Um die in Abschnitt 6.3.2 charakterisierten In(Ga)As-Quantenpunkte hier mit Hilfe der
Software nextnano+-+ zu simulieren, miissen einige Vereinfachungen getroffen werden. In
den Simulationen wird die Form des Quantenpunkts vereinfacht als quadratischer Pyra-
midenstumpf angenommen. Der Quantenpunkt wird, wie in Abbildung 6.18 a dargestellt,
mit einer Seitenldnge von 30 nm und einer Héhe von 5 nm angenommen und ist in einer
6 nm dicken DWELL Struktur eingebettet.

Die Nanolocher werden vernachléssigt und der einhiillende Ing2Gag gAs-Quantenfilm als
planar angenommen, obwohl davon auszugehen ist, dass die Quantenpunkte mit einer
5 nm dicken Deckschicht nicht vollstédndig planarisiert werden kénnen. Die mittlere Indi-
umkonzentration x des Quantenpunktes ist dabei nicht genau bekannt. Mithilfe der zen-
tralen Emissionswellenldnge des Quantenpunktensembles bei Tieftemperatur, kann aber
auf die Indiumkonzentration zuriickgeschlossen werden. Dazu wird das Spektrum mit
zwei Gaufl-Kurven angepasst, wie in Abbildung 6.18 b dargestellt, woraus sich fiir den
Grundzustand des Ensembles eine mittlere Wellenldnge von 1196 nm ergibt.

In der Simulation wird der Indiumgehalt des Quantenpunktes, bei sonst gleichbleiben-
den Simulationsparametern, variiert. Die so berechnete Energieliicke zwischen dem ersten
Elektronenniveau und dem ersten Lochniveau (Grundzustand) kann dann mit der ex-

perimentell ermittelten Emissionsenergie verglichen werden (Abbildung 6.19 a). Daraus

(a) (b)
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Abbildung 6.19: (a) Simulation der Energieliicke des Grundzustandes eines Quantenpunktes
mit variierendem Indiumgehalt. Die gestrichelte Linie zeigt die Lage der ex-
perimentell ermittelten zentralen Wellenldnge des Quantenpunktensembles,
(b) Simulation des Bandverlaufs fiir einen InggsGag 32As-Quantenpunkt in
einer DWELL Struktur, sowie der Lage der ersten beiden Energieniveaus fiir
Elektronen el, €2 und Lécher hl, h2.
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kann fiir Quantenpunkte mit einer Emissionswellenldnge bei etwa 1196 nm ein mittlerer
Indiumgehalt von etwa 68 % bestimmt werden.

Eine Simulation der Bandstruktur mit diesem Indiumgehalt ist in Abbildung 6.19 b dar-
gestellt. Die Energieliicke des ersten angeregten Zustandes stimmt auflerdem mit der zen-
tralen Emissionswellenlénge des kurzwelligeren Ensembles der gemessenen Daten bei etwa
1151 nm iiberein (Abbildung 6.18 a). Mit diesem Modell kénnen die PL-Messungen aus
Kapitel 6.3.2 quantitativ erklart werden. Die Simulation bestétigt aulerdem, dass grund-
sitzlich auch bei Tieftemperatur eine Quantenpunktemission bei 1.3 pm moglich sein
sollte. Hierbei miisste jedoch eine noch hohere Indiumkonzentration im Quantenpunkt
vorliegen. Wie oben bereits diskutiert, mussten die Wachstumsparameter jedoch auch eine
Positionierung der Quantenpunkte ermoglichen, was den Spielraum fiir eine langwelligere

Emission der Quantenpunkte einschrénkt.

6.4 Zusammenfassung des Kapitels und Ausblick

In diesem Kapitel wurden Konzepte zur Optimierung von verspannungsgekoppelten po-
sitionierten Quantenpunkten vorgestellt und diskutiert. Die Separationsschicht zwischen
den gekoppelten Quantenpunktschichten und somit auch der Abstand zwischen aktiver
Quantenpunktschicht und geéitzte Oberfliche konnte im Rahmen der Arbeit vergrofert
werden. Dadurch konnte eine verbesserte Linienbreitenstatistik, mit einem Mittelwert von
89 peV erzielt werden. Uberdies konnte die Intensitét der positionierten Quantenpunkte
durch einen unteren Bragg-Spiegel verstirkt werden. An einem als positioniert nachge-
wiesenen Quantenpunkt wurde explizit die Einzelphotonenemission durch Messung der
Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung gezeigt. Aulerdem konnte erstmalig an posi-
tionierten Quantenpunkten Resonanzfluoreszenz gezeigt werden [UMM™15]. Durch strikt
resonante Anregung in die s-Schale konnte iiberdies die Linienbreite weiter verbessert
werden. Die strikt resonante Anregung koénnte in Zukunft bei Experimenten mit positio-
nierten Quantenpunkten weiter an Bedeutung gewinnen, da beispielsweise die héchsten
Visibilitaten fiir die Ununterscheidbarkeit von Photonen unter Anregung in die s-Schale
erzielt wurden [HHW™13b, AUR'09]. Tm letzten Teil des Kapitels wurde eine einzelne
Lage von Quantenpunkten in Nanol6chern positioniert und in eine verspannungsreduzie-
rende InGaAs-Schicht eingebettet. So gelang es, Emission von positionierten In(Ga)As-
Quantenpunkten auf GaAs-Substrat bei Telekommunikationswellenldnge zu demonstrie-

rern.
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Abkiirzungsverzeichnis

AFM engl. atomic force microscopy, Rasterkraftmikroskopie

APD Avalanche Photodiode

AlAs Aluminium-Arsenid

BEP engl. beam equivalent pressure, Strahldquivalenzdruck

CCD engl. charge-coupled device

cQED engl. cavity quantum electrodynamics

DBR engl. distributed Bragg reflector, Bragg-Spiegel

DWELL engl. dot-in-a-well

FTIR-Spektroskopie Fourier-Transformation-Infrarotspektroskopie
FWHM engl. full width at half mazimum, Halbwertsbreite

GaAs Gallium-Arsenid

HBT Hanbury Brown und Twiss (Messaufbau)

hh engl. heavy hole

HOM Hong Ou Mandel (Messaufbau)

In(Ga)As Indium-(Gallium)-Arsenid

lh engl. light hole

LP  engl. lower polariton, unteres Polariton

MBE engl. molecular beam epitaxy, Molekularstrahlepitaxie

ML Monolage

uPL  Mikro-Photolumineszenz (-Messung unter Verwendung eines Mikroskopobjektivs)

NA  numerische Apertur
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Nd:YAG Laser Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-Laser
NIR Nahes Infrarot

PCA engl. partial capping and annealing

PL  Photolumineszenz

QF  Quantenfilm

Q-Faktor Qualitits- oder Giitefaktor eines Mikroresonators

QIP engl. quantum information processing

QKD engl. quantum key distribution

QP  Quantenpunkt

Qubit engl. Quantum bit, Quantenbit

REM Rasterelektronenmikroskopie

SCQD engl. site-controlled quantum dot, positionierter Quantenpunkt
o) engl. split-off

TCSPC engl. time-correlated single photon counting

Ti:Sa Titan:Saphir (Laser)

UHV Ultrahochvakuum

UP  engl. upper polariton, oberes Polariton
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Anhang

A Kristallrichtungen der Wafer

Die verwendeten einseitig polierten, 450 4 25 pm dicken (100)-GaAs-Wafer des Herstel-
lers Wafer Technology LTD weisen zwei abgeflachte Seiten auf, die als grole Abflachung
(engl. Major Flat) und kleine Abflachung (engl. Minor Flat) bezeichnet werden. Laut
Herstellerangaben liegt der Major Flat auf der (0-1-1)-Ebene und der Minor Flat auf
der (0-11)-Ebene. Dabei bezeichnen die drei Zahlen h.k,1 die Miller-Indizes und geben in
runden Klammern (hkl) Ebenen im reziproken Gitter an. Um Verwechslungen mit den
Miller-Indizes zu vermeiden, werden Richtungen im realen Gitter in eckigen Klammern
[uvw]| angegeben, die in kubischen Kristallen zu Ebenen mit gleichen Miller-Indizes, also
h=u, k=v und l=w, senkrecht stehen [Kit06]. Abbildung A.1 a zeigt schemenhaft die Lage
der Flats auf einem (100)-GaAs-Wafer sowie die Kristallebenen und -richtungen, wihrend
in Abbildung A.1 b die Kristallebenen in der dreidimensionalen kubischen Form darstellt
sind.

(@) (b)

Minor
Flat

Major Flat

Abbildung A.1: (a) Skizze zu Kristallebenen und -richtungen der verwendeten GaAs-Wafer in
planarer Darstellung der kubischen Form, (b) Kubische Form des Kristalls in
dreidimensionaler Darstellung mit Kristallebenen (nach [WT]).
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B Quellcode nextnano-++

Im Folgenden ist der verwendete Quellcode zu den nextnano++ Simulationen aus Kapitel
6.3.3 dargestellt:

# 3D sample: (truncated) pyramid InGaAs quantum dot

#Begin NextnanoWizard parameter section

SWIDTH = 30 # width of pyramid (nm)

SHEIGHT = 5 # height of pyramid (nm) (<= WIDTH/2)
SWETTING = 0.3 # wetting layer thickness (nm)
$CSchicht = 0.2 # alloy InGaAs Schicht

SCWetting = 0.68 # alloy Wettign layer

SALLOY = 0.68 # In content of InGaAs quantum dot
SXYGRID = 0.5 # in-plane grid spacing (nm)

SZGRID = 0.5 # vertical grid spacing (nm)
$RestGRID = 0.5

SNUME = 2 # number of electron states

SNUMH = 2 # number of hole states

SKP6 = 0 # use either 6-band k.p model for holes (1) or l-band
effective mass model (0)

SKP8 = 1 # use either 8-band k.p model for electrons and holes
(1) or l-band effective mass model (0)

SAVS = 1 # 2D output in AVS (1) or Origin (0) format

#End NextnanoWizard parameter section

# fixed parameters

$DIST = 15 # thickness of surrounding GaAs region (nm)
SBARRIER = 3 # expansion of quantum region into barriers (nm)
$dInGaAs 1 =1

$dInGaAs 2 = 5

$dGahAs 2 = 50

# derived parameters
SELEC1 = 1-S$KPS8

SHOLE1l = (1-$KP8) * (1-$SKP6)
SORIGIN = 1-$SAVS

global/{

simulate3D{}

temperature = 4

substrate{ name = "GaAs" }

crystal zb{ x hkl = [1, 0, 0] y hkl = [0, 1, O] } # defines
orientation of simulation domain (growth direction: z = [001])

}<>



99

output{
directory = "output"
#1f SAVS format2D = AvsAscii
#if SORIGIN format2D = Origin
format3D = AvsAscii
available (default: AvsBinary)
section2D{ name = "side" vy

no

2D

1D

1D

= SWIDTH/2 }
along xz plane (at dot center)
sectionlD{ name = "z" x = SWIDTH/2 y = SWIDTH/2 }
along growth direction (at dot center)
sectionlD{ name = "x" y = SWIDTH/2 z = SWETTING }
along x direction (at dot base)
}<>
grid{
xgrid{
line{ pos = -S$DIST spacing = 2.5}
line{ pos = 0 spacing = $XYGRID}
line{ pos = SWIDTH spacing = S$XYGRID}
line{ pos = SWIDTH+$DIST spacing = 2.5}
}
ygrid{
line{ pos = -S$DIST spacing = 2.5}
line{ pos = 0 spacing = $XYGRID}
line{ pos = SWIDTH spacing = S$XYGRID}
line{ pos = SWIDTH+$DIST spacing = 2.5}
}
zgrid{
line{ pos = -$dInGaAs 1-12 spacing = 2}
line{ pos = -$dInGaAs 1 spacing = S$RestGRID}
line{ pos = 0 spacing = $ZGRID}
line{ pos = SWETTING spacing = S$ZGRID}
line{ pos = SHEIGHT spacing = S$ZGRID}

#line{ pos = $dInGaAs 2

spacing = S$RestGRID}

line{ pos = $dInGaAs 2+50 spacing

}

periodic{ x = yes y = yes}
}<>
structure{

output material index({}

# GaAs substrate

#region/{

# everywhere{}

# binary{ name = "GaAs"}
# contact{ name = "dummy"

#}

}

2}

Origin format
cross section
cross section

cross section
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# GaAs subtrate
region/{
cuboid{x = [-$DIST, SWIDTH+$DIST] y
[-30-3dInGaAs 1,-$dInGaAs 1]}
binary{ name="GaAs" }

[-$DIST, S$WIDTH+S$SDIST] =z

}

# InGaAs 1
region/{
cuboid{x = [-$DIST, SWIDTH+SDIST] y
[-$dInGaAs 1,01}
ternary constant{ name="In(x)Ga (l-x)As" alloy x=SCSchicht }

[-$DIST, SWIDTH+$DIST] =z

}

# InAs wetting layer
region/{
cuboid{ x = [-$DIST, SWIDTH+$DIST] y = [-$DIST, SWIDTH+S$SDIST] z =
[0, SWETTING] }
ternary constant{ name="In(x)Ga(l-x)As" alloy x=3CWetting }

}

# InGaAs (truncated) Pyramid with {011} side facets

region/{
ternary constant{ name="In (x)Ga(l-x)As" alloy_x:$ALLOY }
obelisk/{
base x = [0, SWIDTH]
base y = [0, SWIDTH]
base_z = [SWETTING, SWETTING]
top x = [SWIDTH/2- (SWIDTH/2-$HEIGHT), $WIDTH/2+ (SWIDTH/2-
SHEIGHT)] # truncate to obtain {011} side facets
top y = [$SWIDTH/2- (SWIDTH/2-$HEIGHT), S$SWIDTH/2+ ($SWIDTH/2-
SHEIGHT)] # truncate to obtain {011} side facets
top z = [SHEIGHT, SHEIGHT]
}
}
# InGaAs 2
#region{
# cuboid{x = [-$DIST, SWIDTH+S$SDIST] y = [-$DIST, SWIDTH+S$SDIST] z =

[SWETTING, SWETTING+$dInGaAs 2]}
# ternary constant{ name="In(x)Ga (l-x)As" alloy7x=$CSchicht }
#}

# GaAs capping
region/{
cuboid{x = [-S$DIST, SWIDTH+$SDIST] y = [-$DIST, S$WIDTH+$DIST] z =
[SWETTING+$dInGaAs 2,707}
binary{ name="GaAs" }
contact{ name="dummy" }

}<>



101

classical{
Gamma { }
LH{}
HH{}
SO{}

output bandedges{}

}<>
quantum/{
region/{
name = "dot"
X = [-$BARRIER, SWIDTH+S$BARRIER]
y = [-$BARRIER, SWIDTH+$BARRIER]
z = [-$BARRIER, S$SHEIGHT+S$SBARRIER]

boundary{ x = dirichlet y = dirichlet z dirichlet }

Gamma {num ev = SNUME}

HH{ num ev = $NUMH }

#kp 6band{ num ev = $NUMH }

#kp 8band{ num electrons = SNUME num holes = $NUMH }

output wavefunctions{ amplitudes = no probabilities = yes
max num = SNUME+$NUMH }

}
}<>

poisson{
output potentialf{}
<>

contacts{

fermi{ name = "dummy" bias = 0.0 } # only needed to define reference
energy
<>
strain/{

minimized strainf{}

polarization charges = yes

growth direction = [0,0,1]

output strain tensor{}

output polarization charges{}
}<>

run {
solve strain{}
solve poisson{}
solve quantum({}
}<> B
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