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Kapitel 1

Einleitung

Leuchtdioden, DVD Gerite und optische Dateniibertragung durch Glasfaserkabel
sind allgemeinverstandliche Begriffe geworden. Leucht- und Laserdioden werden seit
vielen Jahren in der technischen Anwendung, doch erst seit kurzem auch im tagli-
chen Leben fiir Jedermann présent. Sie sind aus dem Alltag nicht mehr wegzudenken
und haben neue Moglichkeiten eroffnet.

Transistoren aus Halbleitern haben die Elektrotechnik revolutioniert. Optisch ak-
tive Halbleiter sind die Grundlage fiir neue Lichtquellen. Es ist moglich geworden,
im Halbleiter niederdimensionale Systeme technisch zu realisieren und damit indi-
viduelle Lichtquellen zu gestalten. Die Ubermittlung von Daten via Glasfaserkabel
ist nur ein, aber ein wesentlicher Teil dieser Anwendungen. Neben immer grofieren
Datenmengen ist die Sicherheit der Ubermittlung ein wichtiges Gebiet der aktuellen
Forschung.

Auf dem Weg zur Quantenkryptographie oder zu Quantencomputern gelten nieder-
dimensionale Halbleiterstrukturen als ein wichtiger Baustein [WIST02]. Die Moglich-
keit einzelne Photonen gezielt aus einem Bauteil oder Emittern abrufen zu kénnen,
ist das Ziel etlicher Arbeiten[BRV12] [Shi07] [WKU™05] [HSL*10].
Quantenpunkte, als niederdimensionales System, sind in ihren Eigenschaften bei der
Emission von Licht vergleichbar mit einem Atom [IWK™07] . Sie bieten die Mog-

lichkeit - gezielt angesteuert - ununterscheidbare Photonen zu generieren [MKB™00]



[SPST01] [SEV*02]. Durch das Einbinden dieser Quantenpunkte in Mikroresonato-
ren kann die Emissionseffizienz deutlich gesteigert werden, sowie die Emission ziel-
gerichtet erfolgen [MRM™102] [PSVT02] [SSR*07].

Hierbei bietet gerade das GaAs Materialsystem vielfiltige Moglichkeiten, bei der
Nutzung von AlAs durch hohen Brechungsindexunterschied, InAs als Material mit
abweichender Gitterkonstante und anderer Bandliicke sowie gegebenenfalls Stickstoff
als Komplementér zu Arsen. Dies ermdoglicht nicht nur optisch [BRK'08] sondern
auch elektrisch [HSL*10] betrieben Bauteile mit hohen Giiten der Mikoresonatoren
[RHGT07] bei kleinem Modenvolumen.

Die gezielte Anordnung bzw. Positionierung der Quantenpunkte sowie die verbesser-
te Integration der Quantenpunkte in Bauteile ist ein weiterer Schritt. Erste Ergeb-
nisse zeigten, dass die Bestimmung der Quantenpunktposition durch lithographische
Prozesse zum Ziel fithren kann [NSJP*02] [KRS05]. Auch wenn die ersten Ansétze
nicht die Anwendung an einzelnen Quantenpunkten suchten [KHS04], ist die Posi-
tionierung von Quantenpunkten mittlerweile Bestandteil etlicher Arbeiten [Sch07].
Die Hoffnung liegt allerdings darin, Quantenkryptographie fiir Lichtfaserkabel nutz-
bar zu machen. Deshalb ist es von Interesse, Emission von einzelnen Quatenpunk-
ten bei den fiir konventionelle Glasfaserkabel wichtigen Wellenléingen von 1300 nm
[WKU™05] [FZAT07] [YTKT08] [TSH04] und 1550 nm [MOHT™08] zu erreichen. An-
fanglich konnte Emission von einzelnen Quantenpunkten bis zu 1150 nm gezeigt wer-
den [KMWT02]. Durch Nutzung von sehr niedrigen Wachstumsraten [AZZ"05] oder
extrem grofler Quantenpunkte [WKU'05] wurde bald Einzelemission bis knapp an
die 1300 nm gezeigt. Dennoch bleibt diese Wellenlédnge eine Herausforderung fiir eine
Realisierung mit InAs Quantenpunkten. Stickstoff als Erweiterung des Materialsys-
tems bietet hier weitere Moglichkeiten [FYF08]. Deswegen werden in dieser Arbeit
weitere Ansétze gezeigt, wie unter der Nutzung von Stickstoff in der Deckschicht
Wellenldngen jenseits der 1300 nm mdoglich sind [SHF09]. Dies wiirde es moglich ma-
chen, Einzelquantenpunkte in Al(Ga)As/GaAs Mikroresonatoren einzubinden, um

dies fiir Telekommunikation nutzbar zu machen.



1. Einleitung

1.1 Zielsetzung der Arbeit

Das erworbene Wissen um die Eigenschaften, Moglichkeiten und epitaktischen Pro-
zesse von GalnAs Quantenpunkten im AlGalnAs Materialsystem fordert weitere
Erforschung und Entwicklung mit dem Ziel einer verbesserten Prozesskontrolle, ho-
herer Anwendungsrelevanz sowie einer gezielten Integration in Bauteile. Ausgehend
von InAs und GalnAs sollten die Ergebnisse in Verbindung mit Mikroresonatoren
weiter verbessert werden, um die Bauteile effizienter und anwendungsbezogen zu
realisieren.

Dafiir wurde im ersten Teil angestrebt, die lokale Position von InAs und GalnAs
Quantenpunkten in einer solchen Weise zu kontrollieren, dass Mikroresonatortiirm-
chen und andere Bauteile gezielt um einen einzelnen Quantenpunkt platziert werden
konnten. Wiahrend andere Arbeiten moglichst homogene, dreidimensionale Gitter
von positionierten Quantenpunkten anstrebten, war das Ziel dieser Arbeit, Quan-
tenpunkte vereinzelt, wie zuvor beschrieben, zu positionieren. Dafiir musste die be-
stehende Anlage umgebaut und ergénzt werden. Im Anschluss musste eine neue
Prozedur entwickelt werden, um die erweiterten technischen Anlagen zu optimie-
ren und mit bereits bekannte Techniken zu einem Gesamtprozess zu kombinieren.
Dieser Prozess musste zuverlédssig und reproduzierbar ermoglichen, Bauteile gezielt
um einen einzelnen Quantenpunkt herzustellen. Dieser Prozess sollte in folgenden
Arbeiten dazu dienen, die Bauteile mit gewiinschten Eigenschaften zu entwickeln.
Im zweiten Teil sollte die Emissionswellenlénge der bereits entwickelten Strukturen
von allgemeinen InAs Quantenpunkten fiir GaAs/AlAsMikroresonatoren von dem
Bereich um 950 nm auf den Telekommunikationsbereich von 1,3 um iibertragen wer-
den.

Die fiir das epitaktische Wachstum vorhandenen Molekularstrahlanlagen galt es zu
modifizieren, zu erweitern und technisch so ein zu stellen, dass sie den Zielsetzungen
gerecht wurden. Daneben war die Optimierung des Quantenpunktwachstum, insbe-
sondere mit dem Ziel von niedrigen Dichten, ein weiterer wichtiger Arbeitsschritt.
So wurden unter anderem im Rahmen dieser Arbeit Rekordwerte bei Giiten von
Mikoresonatoren erreicht [RHG'07|. Diese Mikroresonatoren dienten weiteren Un-
tersuchungen im Gebiet der Quantenoptik [KRM*10] [RGKT09] [GSK™10]. Erstma-
lig wurden Quantenpunkte mit Abstdnden zum néchsten Quantenpunkt von mehr
als 2 um derart positioniert [SSST08a], dass es in der Folge moglich wurde, gezielt
Bauteile darum zu prozessieren [SHS*09] [SSST08b].



1.2. Gliederung der Arbeit

1.2 Gliederung der Arbeit

Zu Beginn der Arbeit werden die experimentellen Grundlagen behandelt. Insbeson-
dere werden die technologischen Anderungen und Sperzifikation, die an bestehenden
Systemen durchgefiihrt wurden, erklart. Die technischen Besonderheiten und Neue-
rungen in der Konfiguration sind hier ausschlaggebend fiir die Ziele dieser und fol-
gender Arbeiten. Daneben werden kurz experimentelle Methoden der Rontgenbeu-
gungsanlayse, Photolmumineszensspektroskopie (PL) und der mikroskopie beschrie-
ben, die fiir die Untersuchung der hier dargestellten Proben zum Einsatz kamen.
Fiir Mikroresonatortiirmchen werden, wie im zweiten Kapitel dargestellt, die Grund-
lagen besprochen sowie die erzielten Ergebnisse gezeigt. Die gleichen Proben und
ferner im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Strukturen dienten als Grundlage fiir
weitere Untersuchungen und Studien deren Ergebnisse hier nur kurz aufgefiihrt wer-
den sollen.

Das Kapitel [4| zeigt die Grundlagen fiir die Arbeiten mit GalnAs. Diese sind wich-
tig fiir die in den Kapiteln 5| und [6] beschriebenen Arbeiten. Kapitel [5 befasst sich
zunéchst mit der Positionierung von (Ga)lnAs Quantenpunkten und zeigt die er-
reichten Fortschritte, die in diesem Gebiet erzielt werden konnten. In Kapitel [6] wird
anschlieSSend beschrieben, wie es mittels gezieltem Einsatz von Stickstoff gelungen
ist, Einzelquantenpunktemission von InAs Qunatenpunkten im Bereich von 1300 nm

Wellenlénge bei Probentemperaturen von einigen Kelvin zu erreichen.



Kapitel 2

Grundlagen und experimentelle
Methoden

In diesem einfithrenden Kapitel werden die fiir die Probenherstellung und Grundcha-

rakterisierung notwendigen Grundlagen und experimentellen Methoden beschrieben.

2.1 Molekularstrahlepitaxie

Epitaxie ist das Wachstum von kristallinen Strukturen auf einem ein-kristallinen
Substrat, das die atomare Ordnung vorgibt und dieses auf die aufgewachsene Schicht
tibertragt. Die Molekularstrahlepitaxie (engl. Molecular Beam Epitaxy - MBE) ist
neben der metallorganischen Gasphasenepitaxie (engl. metal organic chemical va-
por phase epitaxy, MOVPE) nur eines von verschiedenen Epitaxieverfahren und ist
im Wesentlichen eine Bedampfungstechnik im Ultra-Hoch-Vakuum (UHV, Druck
< 1,35 x 10~ ®mbar = 10~ °Torr ). Beim MBE-Verfahren werden in einer UHV Kam-

mer die Elemente in hochreiner Form in Zellen erhitzt. Der Molekularfluss trifft auf



2.1. Molekularstrahlepitaxie

ein Substrat auf welchem sich die Molekiile bzw. Atome an das vorhandene Kris-
tallgitter anlagern. Der schematische Aufbau einer solchen Anlage ist in Abb.
gezeigt.

Fiir die Herstellung der Proben wurden zwei MBE-Systeme gleicher Bauart der Fir-
ma Eiko aus Japan verwendet. Die Systeme bestehen aus einer Haupt- und einer
Ladekammer (Abb. und sind ausgelegt fiir Substrate mit einem Durchmesser
von maximal 3 Zoll. Die Pumpensysteme bestehen je nach Kammer aus einer Kom-
binationen von Turbo-, Ionengetter- und Kryopumpen. Der so erzielte Druck lag bei
den verwendeten Systemen zwischen 1 x 1072 Torr bis 5 x 10~® Torr. Die Anlagen
verfiigten jeweils iiber zwei Gallium (Ga)-, zwei Aluminium (Al)- und eine Indium

(In)-Zelle als Gruppe IIT Elemente, eine Arsen (As) Cracker Zelle als Gruppe V
Element, eine Silizium (Si)-Zelle als n-Dotierstoff und eine Kohlenstoff (C)-Zelle als
p-Dotierstoff. Als Materialquellen wurden fiir die Elemente Al, Ga, In, Si Effusions-
zellen mit Bornitridtiegel und einem Blech als Blende (engl. Shutter) verwandt. Fir
Arsen stand an beiden Anlagen eine Cracker Zelle mit Nadelventil zu Verfiigung.
Kohlenstoff wurde iiber ein Graphitfilament direkt sublimiert.

Uber die Ladekammer wurden die Proben, GaAs Halbleiterscheiben (genant engl.
wafer) mit 2 und 3 Zoll, in das Ultrahochvakuum (UHV) System gebracht und nach
Erreichen eines Hintergrunddrucks von < 1 x 107 Torr zur Reinigung auf 400°C
fiir eine halbe Stunde ausgeheitzt. Die Substrate (bzw. Wafer) werden in der Her-
stellung poliert und gereinigt, d.h. bereit fiir die Epitaxie (engl. epi-ready) geliefert.
Durch das Aufheizen auf 400°C wird die Feuchtigkeit verdampft, die sich auf Sub-
strat und Wafer beim Einbauen niedergeschlagen hat. Vor dem Wachstum muss nun
die Oxidschicht auf der GaAs-Oberfliche entfernt werden. Dies kann entweder, wie
bei den meisten Anlagen iiblich, in der Wachstumskammer durchgefiithrt werden,
oder bereits davor durch eine Oxid-Behandlung im UHV. Die Oxiddesorbtion in
der Wachstumskammer findet bei einem As-Stiitzdruck von 5 x 10~7 Torr und einer
Substrattemperatur von 630°C fiir 5 min statt. Ohne den As-Stiitzdruck wiirde das
Arsen von der Oberfliche verdampfen und die Oberfliche des Substrat wiirde rau
werden. Durch das Bedampfen mit Arsen wihrend der Oxdidesorbtion bei 630°C
wird ein Aufrauen der Oberfliche verhindert.

Speziell fiir die in dieser Arbeit angestrebten Strukturen wurde eine Anlage an ihrer
Ladekammer mit einer Wasserstoffplasmaquelle (H-Plamsa) fiir eine Oxidreinigung
mit atomarem Wasserstoff ausgestattet. Dies ist eine der wesentlichen Unterschiede
in der Anlagenkonfiguration, griin dargestellt in Abb. [2.1] In dieser Zelle wird durch

einen Elektronenstrahl eine Heizwendel erhitzt. Der molekulare Wasserstofl stromt



2. Grundlagen und experimentelle Methoden

Handventil Manipulator mit
rotierendem Substrathalter

|| — Kdhlschild

Shutterblech

Abbildung 2.1: Skizze der beiden verwendeten MBE-Anlagen; Zusdtzliche Kom-
ponenten: Anlage 1: H-Plasma-Quelle fir atomaren Wasserstoff (griner Rahmen)
/Anlage 2: RF N Plasma Quelle (roter Rahmen)

durch ein Nadelventil dosiert, an dieser Heizwendel vorbei und wird dadurch ther-
misch in atomaren Wasserstoff aufgebrochen. Der atomare Wasserstoff trifft dann
auf die Substratoberfliche und kann hier Oxidationen und Verunreinigungen 16sen.
Die zweite Anlage verfiigte im Gegenzug iiber eine Radiofrequenz Stickstoffplasma-
Quelle (RF-Quelle). In Abb. ist die Installation dieser RF-Quelle rot markiert.
Die Quelle befindet sich in einer separat gepumpten Kammer und ist iiber ein pneu-
matisch betriebenes Ventil von der Wachstumskammer getrennt. Diese besondere
Konfiguration bietet gegeniiber einer Installation an einem normalen Zellenflansch
erhebliche Vorteile. Bei einer Plasmaquelle, die nur durch ein Shutterblech von der
Kammer getrennt ist, wird bei Betrieb der Zelle stets Stickstoff in die Kammer
diffundieren. Eine Trennung durch ein vakuumdichtes Ventil mit einer separat ge-
pumpten Kammer bietet die Moglichkeit, die Plasmaquelle konstant ein zu stellen
und zu betreiben, ohne dass Stickstoff in die Wachstumskammer diffundiert. Das
Ventil wird dann automatisch iiber den Steuerungscomputer wie ein Zellenshutter

angesprochen, und fiir die entsprechenden Schichten innerhalb der Struktur geoft-
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net. Der Druck der Wachstumskammer erhoht sich fiir den Zeitraum mit geéffnetem
Ventil zur Strickstoffquelle von typischer weise 6 x 10~7 Torr auf bis zu 1 x 1076
Torr. Nach Schlieflen des Ventils ist nach 10 bis 15 Sekunden der Druck wieder auf

dem vorherigen Wert.

2.2 Rontgenbeugungsanalyse

Eine wichtige Strukturanalyse von Kristallen ist die Rontgenbeugungsanalyse (eng.
XRD: X-Ray diffraction), bei der ein zu untersuchender Kristall mit monochroma-
tischen Rontgenlicht bestrahlt und die Beugung detektiert wird. Zur Anwendung
kam in dieser Arbeit das Philipps X'pert XRD. Dies diente zu Priifung der Kristall-
qualitat fiir AlGaAs-Strukturen sowie zur Bestimmung der Zusammensetzung von
gewachsenen AlGaAs-, GalnAs- und GaAsN-Strukturen. Um den Al-Gehalt einer
AlGaAs Struktur oder den Stickstoffgehalt einer GaAsN-Struktur zu bestimmen,
wurden Proben mit 300nm bis 500nm AlGaAs bzw. 200nm GaAsN in GaAs ge-
wachsen. Aus dem XRD-Beugungsbild kann der Al bzw. Stickstoffgehalt bestimmt
werden, sowie Riickschliisse auf die AlGaAs-Wachstumsrate gezogen werden. Zur
Bestimmung der Wachstumsrate von GaAs und InAs wurde ein Ubergitter von 20
bis 40 GaAs und GalnAs gewachsen, Schichten mit ca. 2 nm GalnAs und 22 nm GaAs
in einer seperaten Probe gewachsen. Der In-Gehalt der GalnAs Schicht lag je nach
angestrebten Wachstumsraten zwischen 10% und 20 %. Aus dem aufgezeichneten
XRD-Beugungsbild kénnen dann In-Gehalte sowie InAs- und GaAs-Wachstumsrate
sehr genau errechnet werden. Eine detaillierte Beschreibung des Schichtaufbaus, der
XRD-Beugungsbilder und der Berechnung findet sich in [SKN95].
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2.3 Photolumineszenzspektroskopie

Bei der Photolumineszensspektroskopie (PL) werden durch Lichteinstrahlung mit
einer Energie grofler der Bandliicke des zu untersuchenden Halbleiters in der Probe
Elektron-Lochpaare erzeugt. Diese relaxieren in die Bereiche niedriger Bandliicke
und rekombinieren unter Abgabe eines Photons. Das emittierte Licht wird mit op-
tischen Komponenten abgebildet und mittels eines Spektrometers untersucht.

Fiir die optische Anregung wurde in den genutzten Messaufbauten ein mit einem
Halbleiterlaser gepumpter, mittels Neodym-Yttrium-Aluminium-Granat frequenz-
verdoppelter (Nd:YAG) Laser mit einer Emissionswellenldnge von 532 nm verwen-
det. Die Proben wurden jeweils in Helium (He)-Kryostaten angebracht, die Mes-
sungen zwischen 8K und Raumtemperatur (RT) erméglichen. Die Kryostaten wa-
ren einerseits ein Krysotat mit geschlossenem He-Kreislauf sowie ein He-Durchfluss
Kryostat. Zu optischen Analyse standen drei Monochromatoren zur Verfiigung mit
einer Fokllange von 25cm, 37cm und 120 cm mit optischen Gittern mit Strichen
300mm~=1, 1200 mm ! und 300 mm~! . An diese waren eine mit fliissigem Stickstoff
gekiihlte Germanium Diode mit konventioneller Lock-In Technik sowie zwei bau-
gleiche, ebenfalls mit fliissigem Stickstoff gekiihlte InGaAs-Zeilen angebracht. Dies
resultierte in eine spektrale Auflésung von 0,3meV fiir den Monochromator mit
120 cm spektraler Linge, 300 mm~Gitter und InGaAs Zeile.

2.4 Mikroskopie

Zur Uberpriifung und Untersuchung der Proben konnten fiir diese Arbeit mehrere
mikroskopische Methoden genutzt werden: optische Mikroskopie mit bis zu 100-
facher Vergroerung, Rasterelektronenmikroskopie (REM) und Rasterkraftmikro-
skopie (AFM).

Die Rasterelektronenmikroskopie diente in dieser Arbeit zum Einen fiir die Kon-
trolle der Schichtqualitdt und Schichtdicke von zweidimensionalen Strukturen wie
z.B. GaAs/AlAs Schichten. Hierfiir wurden Probenstiicke von ca 3mm X 4 mm aus

dem Substrat gespalten, angedtzt und von der Seite mit dem REM betrachtet. Zum
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2.4. Mikroskopie

anderem wurden Probenstiicke unter 70°C von oben mit dem REM betrachtet um
Oberflichenquantenpunkte zu untersuchen, auf Dichte, laterale Abmessung, Positi-
on und Verteilung.

Fiir Rasterkraftmikroskopie (AFM) wurden zwei Gerite verschiedener Hersteller
(AnfaTec, Schifer Technologie) jeweils mit Si-Spitzen im Kontakt und im dynami-
schen Modus verwendet. Diese Methode ermdoglichte eine Vermessung der Quanten-

punktgrofle und Hohe.
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Kapitel 3

Mikroresonatoren

In der Vergangenheit wurden verschiedenste Ansétze entwickelt und studiert um
Licht in Mikroresonatoren einzuschliefen, zu kontrollieren und zu manipulieren: to-
tale interne Reflexion (TIR), Bragg-Spiegel (DBR-Distributed Bragg Reflector) so-
wie photonische Kristalle [KRM*10] [KMR*10] [SHH*08].

Als Basis der vorliegenden Arbeit wurden AlAs/GaAs DBR Mikroresonatoren hoher
Giite mit integrierten GalnAs QP realisiert. Dieses Kapitel beschreibt den grund-
legenden Aufbau, das epitaktische Wachstum, den lithographischen Prozess, sowie

die Moglichkeiten fiir Untersuchungen, die diese Strukturen bieten.

3.1 Grundlagen

Die in dieser Arbeit realisierten Mikroresonatoren mit DBR-Spiegeln zeigen eini-
ge Vorteile im Vergleich zu anderen Systemen. Ein Mikroresonator mit planaren
DBR Spiegeln kann mit MBE direkt auf einem Substrat gewachsen werden. DBR-
Spiegel auf Basis von Halbleitern haben weniger optische Verluste als Metallspie-

gel. Bestehen die Spiegel aus Halbleitermaterialien, so kann durch Dotierung beim
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MBE Wachstum zwischen elektrisch leitend und isolierend gew&hlt werden, um
die gewiinschten Bauteileigenschaften, beispielsweise elektrische Injektion
oder elektro-optische Abstimmbarkeit [KHS*08], realisieren zu kinnen.
Die Reflektivitiat der Struktur in vertikale Richtung kann durch die geeignete Wahl
der Spiegelanzahl gezielt eingestellt werden. Der laterale Einschluss des Lichtes er-
folgt durch Atzten von Tiirmchen und dem daraus resultieren Brechungsindeun-
terschied an den Kanten des Tiirmchens zwischen Halbleiter Luft. In Abb. ist
der schematische Aufbau eines Mikroresonatortiirmchens mit eingebauten GalnAs-
Quantenpunkten dargestellt. Sie zeigt die einfachste Folge fiir einen Mikroresonator,
bestehend aus einem Fabry-Perot Resonator mit einer Kavitéit der Dicke A, entspre-
chend der gewiinschten Resonanzfrequenz und jeweils einem DBR, Spiegel oberhalb
und unterhalb. Neben dieser fundamentalen Struktur sind durchaus weitere Desi-
gns denkbar, wie Kavitdten mit einem Mehrfachen der Wellenldnge A oder mehrerer

Kavitéten, jeweils durch Spiegel getrennt.

—
a) — b)
—
—
—
memmmmmss Oberer DBR
—
—
—
——
I
—
—
GaAs Kavitat - . . . ... GalnAs

s Quantenpunkte
—
—
—
—
——

AlAs s Unterer DBR

— —

GaAs ——
—
—
—
—

GaAs Buffer
aAs Substrat
N\

Abbildung 3.1: Skizze eines DBR-Resonators mit GalnAs Quantenpunkten: a)
Tirmchenstruktur b) planare DBR-Struktur
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3. Mikroresonatoren

3.2 Planare Strukturen

Ein DBR-Spiegel besteht aus einer alternierenden Folge von zwei Materialien mit
unterschiedlichen Brechungsindizes ny und ns. Die Schichtdicken erfiillen die Bragg-
Bedingung d = ﬁ, damit der Spiegel die maximale Reflektivitit besitzt. Die Reflek-
tivitdt im Bereich der Resonanz fiir einen DBR mit m dielektrischen Spiegel ohne
Absorption ist gegeben durch [Sal95]:

1 n n
R = tanh® [5 In (nSu(;)st) +m In (n—:>] (3.1)
Somit ist die Reflektivitdt umgekehrt proportional zu ln(;‘—;). Mit groBerem m geht
die Reflektivitéit r gegen 1. Beim Design und der Berechnung mit MBE gewachsener
Strukturen muss man das Substrat mit beriicksichtigen und entweder den Ubergang
vom Substrat zur ersten Schicht als ein Spiegelpaar betrachten oder in der Gleichung
(3.1)) ngupst durch n? /ngupe ersetzen. Abb. zeigt eine REM Aufnahme einer pla-
naren DBR-Struktur aus alternierenden GaAs (hell) und AlAs (dunkel) Schichten.

Wiéhrend das grundlegende Design eines DBR-Resonators sowie einige Eigenschaf-

Abbildung 3.2: REM Aufnahmen einer DBR-Struktur mit alternierenden /2
Spiegelpaaren aus AlAs und GaAs mit GaAs als Kavitit: a) gesamter Resonator;
b) Ausschnitt einer Schichtenfolge aus GaAs (hell) und AlAs (dunkel, c) unterer
DBR mit Kavitit, d) oberer DBR

ten analytisch bestimmt werden kénnen, ist es notwendig fiir Messungen an gewach-
senen Strukturen ausfiihrlichere Berechnungen zu erstellen. Mit der Transfermatrix

Methode kann das Reflexionsspektrum einer solchen Struktur wesentlich genauer
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3.3. Messungen an Mikroresonatoren

berechnet und mit den Messungen verglichen werden. In Abb. sind das gemesse-
ne sowie das mit Transfermatrix berechnete Spektrum einer gewachsenen Struktur
dargestellt. Ein Vergleich von Messung und Simulation erlaubt einen duflerst ge-
nauen Riickschluss auf die Schichtdicke der AlAs/GaAs-Spiegelpaare, der Dicke der
Kavitat sowie Homogenitét der Spiegelpaardicken innerhalb der Struktur. Wenn alle
Paare als gleich dick angenommen werden, lasst sich die Dicke eines AlAs/GaAs-
Spiegelpaares auf +0, 5nm und die der Kavitat auf +2nm bestimmen. Dies ist deut-
lich genauer, als die Daten, welche aus REM-Aufnahmen gewonnen werden kénnen,

und stellt ein wichtiger Schritt bei der Optimierung der Wachstumsparameter dar.

o
o)

Reflektivitat
o
D

o
N

Reflexionsspektrum
{:] —— Simulation
0.2 (J
PR P ] PR P P P
1200 1250 1300 1350 1400 1450

Wellenlange [nm]

Abbildung 3.3: Reflerionsspektrum einer planaren DBR Resonatorstruktur: ge-
messen (schwarz) und mit Transfermatrizmethode berechnet (rot gepunktet)

14



3. Mikroresonatoren

Wellenlénge in pm

985 980 975 970
1 —

200 |- o

N
a
o

Intensitat (u.a.)
3

50

1,255 1,260 1,265 1,270 1,275 1,280
Energie in eV

Abbildung 3.4: (links) REM-Aufnahme von DBR Mikroresonatoren (rechts) Mo-
denspektren fir Mikroresonator mit unterschiedlichem Durchmesser, gemessen in
PL

3.3 Messungen an Mikroresonatoren

3.3.1 Prozessierung von Mikroresonatoren

Aus den mittels MBE planar gewachsenen Spiegelschichten werden, wie in Abb.
dargestellt, um einen dreidimensionalen, photonischen Einschluss zu erreichen, in
mehreren Prozessschritten durch hochauflosende Elektronenstrahllithographie und
anschliefendes Trockenédtzen Tiirmchen mit einem Durchmesser von 0,9 pm bis 4 um
geétzt ( siehe Abb. . Der so entstandene Halbleiter-Luft-Ubergang mit einem
Brechungsindexunterschied von ~ 3 zu 1 bildet den photonischen Einschluss in der
horizontalen Richtung.

Die Elektronenstrahllithographie erfolgt in einem Umkehrprozess (engl. Lift off ) mit
Nickel als Atzmaske. Als Atzprozess wurde ein ECR-RIE (electron cyclotron reso-
nance reactive ion etching) Prozess mit Ar/Cl, Plasma entwickelt ([L6f05]). Dieser
Prozess ermoglicht die Umsetzung von Tiirmchen mit einem Durchmesser von 0,5 um
bis 4 um bei einer Atztiefe bis zu 9 ym mit senkrechten Flanken. Abb. zeigt in ei-
ner REM Aufnahme eine Reihe von Mikroresonatortiirmchen. Die Flanken sind senk-
recht und die AlAs/GaAs-DBR-Schichten sind deutlich erkennbar. Typischerweise
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3.3. Messungen an Mikroresonatoren

werden auf ein Prozesstiick von 8 mm x 10 mm mehrere Felder mit unterschiedlichem
Durchmesser der Tiirmchen, fiir die anschliefenden PL-Untersuchungen prozessiert.
In einem zylindrischen Mikroresonator mit einer Intensitdt von Null an den Seiten-

winden konnen die Energien der Moden berechnet werden nach [GBFRIS]:

hZCZ X’%L R
E:\/E§+€ ]g? (3.2)

wobei X, die n-te Nullstelle der Besselfunktion J,, (x5, ,,, . 7/R) und R der Radius
der Mikroresonatoren ist. Ey = hcko/+/€ ist die Energie des ungeitzten, planaren
Resonators mit kg als dem zugehorigen Wellenvektor. In Abb. ist der theoretische
Verlauf E(n,,n,,0) fiir J(1,0,0) und J(1,1,0) gemeinsam mit den gemessenen Werten
graphisch dargestellt.

Neben der Hauptmode verdndert sich auch die absolute und die relative Lage der
Moden hoherer Ordnung in Abhéngigkeit vom Durchmesser. Fiir Mikroresonatoren
mit 4 pum Durchmesser liegt die Energie der Hauptmode noch bei 1,253 eV. Eine
Verringerung des Durchmessers zu 3 pum verdndert die Lage der Mode nur leicht
zu 1,255 eV. Erst fiir Durchmesser unter 2 pum schiebt die Hauptmode stirker zu
kiirzeren Wellenldngen bzw. hoheren Energien von 1,259 eV fiir 2 ym und 1,275 eV
fiir 1 um. Man erkennt den Verlauf, die starke Verlagerung der Moden fiir kleinere
Durchmesser der Resonatoren zu kiirzeren Wellenléngen hin, sowie das Erreichen

einer Sattigung fiir groe Durchmesser [RRZ197).

3.3.2 Spektrale Abstimmbarkeit

Fiir optische Untersuchungen muss die Renonanzfrequenz, d.h. die Resonatormo-
de des Mikroresonators, spektral abgestimmt sein auf das aktive Medium, in diesem
Fall, die Quantenpunkte. Der erste Schritt hierfiir erfolgt im MBE Wachstum und der
damit verbundenen Kalibrierung. Nimmt man vereinfachend an, dass die Lage der
Resonanz durch die Dicke der Kavitédt bestimmt wird, so muss eine planare Struktur
nach d = % eine Kavitét mit einer Dicke von 372,8 nm haben, um bei Raumtempera-
tur eine Resonanz von 1300 nm zu zeigen. Eine Abweichung der Schichtdicke um 3%,

d.h. 11,9nm, hat eine Verschiebung der Resonanz um 3,7% zu 1348 nm zur Folge.
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Abbildung 3.5: Energetische Lage der Mikroresonatormoden in Abhdngigkeit des
Durchmessers: Grundmode (rot), sowie die zweite Mode (blau). Als Linien einge-
zeichnet ist der errechnete Verlauf

Dieses Rechenbeispiel zeigt, welche technische Prézision notwendig ist. Die Kombi-
nation von REM-Messungen, XRD-Analyse sowie Reflexionsmessungen an planaren
DBR Strukturen waren die wichtigen Methoden, um diese MBE Kalibrierung zu
erreichen.

Fiir die Feinabstimmung von Resonator und aktivem Medium wurde ein Effekt ge-
nutzt, der durch die Geometrie und den Aufbau der MBE-Anlagen auftritt. In der
Skizze der Anlagen (Abb. kann man sehen, dass der Molekularstrahl der Ef-
fusionszellen das Substrat so trifft, das ein Gradient entsteht, durch die winklige
Anordnung, die Zellenéffnung und den Fiillstand der Zelle bedingt ist. Bei ausrei-
chend hoher Rotation des Substrates duflert sich dieser Gradient in einer von innen
nach auflen abnehmenden Wachstumsrate. Die Abnahme der Wachstumsrate auf
dem Wafer von innen nach auflen wird bei der Messung des Reflexionsspektrum
und der Resonanz einer planaren DBR Struktur deutlich. Abb. zeigt die Ver-
schiebung der Resonanz fiir zwei Proben, die jeweils auf den beiden verwendeten
Anlagen gewachsen wurden. Im linken Graphen ist die absolute Verschiebung der
Resonanz aufgetragen in Abhéngigkeit von der Position zur Wafermitte. Der rechte

Graph zeigt die relative Verschiebung. Da die Anlagen baugleich sind ist auch der
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Abbildung 3.6: die absolute Lage der Resonanzwellenligne (links) und die relative
(rechts) Resonanzverschiebung AN/ einer planaren DBR Struktur in Abhdngigkeit
der Position auf dem Wafer fiir je eine Struktur aus einer der beiden verwendeten
MBE Anlagen

Unterschied im Gradienten der Wachstumsraten nur minimal, wie dieser Vergleich

zeigt.

3.3.3 Giite von Mikroresonatoren

Die Giite der Resonatoren, d.h. ihr Vermogen Licht einzuschlieffen, wird im soge-

nannten Qualititsfaktor (Q-Faktor) gemessen. Dieser ist definiert als:

_ )\C o EC
AN, AE.

Q (3.3)

wobei A, die Wellenlénge der Resonatormode und d\. deren Linienbreite ist (FWHM
- full width at half maximum). Der @Q-Faktor kann durch die effektive Kavititslange
ler und die Reflektivitdat der beiden Spiegel R, und Ry ausgedriickt werden.

)\c o EC . EC . 2Leff ™
A\, O0E. e, A 1—+RiR

Q = (3.4)

wobei die effektive Lénge der Kavitét Less = Nigpdiay + 2 NeffLeing bestimmt wird

durch den Brechungsindex der Kavitdt ni.,, deren Dicke d., sowie dem effek-
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3. Mikroresonatoren

tiven Brechungsindex n.sy und der effektiven Eindringtiefe der Spiegel Leing =
Mess(dy + dg), wobei mepp = 1/2(my + mg)/(my — my) die effektive Anzahl von
Spiegeln ist.

Der Q-Faktor wird durch den vertikalen Einschluss eines DBR-Spiegels und durch
den horizontalen Einschluss beeinflusst. Die Giite eins Mikroresonators ist ein Maf3
fiir die Qualitat des photonischen Einschlusses. Je hoher die Giite des Mikroresona-
tors ist, desto langer wird ein Photon im Resonator eingeschlossen.

Die Giite, d.h. der Q-Faktor kann experimentell bestimmt werden durch die Mes-
sung der Linienbreite der Resonatormode in PL.

Um einzelne Tiirmchen gezielt zu messen, wurde ein Mikroskopobjektiv mit einer
50-fachen VergréBlerung in einem Messaufbau mit hochauflosendem Spektrometer
mit fliilssigem Stickstoff gekiihlter CCD verwandt. Ein so gemessenes Modenspek-
trum ist exemplarisch in Abb. [3.7] gezeigt. Die Halbwertsbreite von 32 ueV ergibt
bei der Wellenlédnge von 956,25 nm einen Q-Faktor von 90000. Um den Q-Faktor zu

Wellenlange (nm)
9565 9560 9555 9550 9545 954.0

| Q=30.000

Intensitét (b.E.)

Energie {eV)

FWHM=(32 £ 1) peV
2X

Intensitat (b.E.)
L]
"

L

12968 12976 12984 12992
Energie (eV)

Abbildung 3.7: Modenspektrum eines Mikroresonatortirmchens mit 4 pum Durch-
messer bei 8 K. Oben rechts: hoch aufgelostes Spektrum der Fundamentalmode mit

einer auflosungsbegrenzten Linienbreite von 32 ueV, was einem Q-Wert von 90000
entspricht.

verbessern, kann man die limitierenden Faktoren, d.h. die Verlustmechanismen in ei-

19



3.3. Messungen an Mikroresonatoren

nem einfachen Modell in drei wesentlichen Komponenten aufschliisseln: Intrinsische

Verluste, Streuung und Absorption.

S I S — (3.5)
Q antrinsisch QStreuung QAbsorption '

Um die intrinsischen Verluste weiter zu minimieren, wurde in einem ersten Schritt
die Anzahl der DBR~Spiegelpaare von urspriinglich 20/24 [RSL*04] auf bis zu 32/36
Spiegelpaare erhoht. Dies bedeutet nichts anderes als eine Verbesserung der Reflek-
tivitdt der DBR-Spiegel und somit von @);,;. Geht man von planaren Strukturen
aus, so kann man den Q-Faktor mittels Transfermatrixmethode in Abhéngigkeit der
Spiegelanzahl einfach bestimmen. Vernachléssigt man weitere Verlustmechanismen,
so ergeben sich theoretische Q-Werte von 154.000 fiir 25/29, 639.000 fiir 29/33,
1.000.000 fiir 32/36 Spiegelpaare im oberen bzw. unteren DBR. Eine Erhohung der
Spiegelanzahl ist aber nur in begrenztem Umfang auch zweckméfig, da mit zuneh-
mender Reflektivitéit des oberen DBRs auch weniger Licht ausgekoppelt wird.

Der néchste limitierende Faktor aus G1[3.5]ist die Absorption. Der Anteil der Absorp-
tion in einem Resonator mit der Linge \. ist bestimmt mit der materialabhéingigen

Absorptionskonstate o durch.

1 A

QAbsorbtion 4mn

(3.6)

Die Absorption kann man vereinfacht in zwei Anteilen betrachten. Den Anteil der
Quantenpunkte agp und den der restlichen Struktur ay,;, mit o = agp + aye. Um
agp im Resonator zu minimieren, kann man den Einfluss auf die Dichte des absorbie-
renden Mediums, in diesem Fall die Dichte der Quantenpunkte reduzieren. Abb
zeigt zwei Proben mit GalnAs Quantenpunkten mit einem In-Gehalt von nominell
30%. Durch sorgfiltige Anpassung der Wachstumsparameter Substrattemperatur
sowie As-Fluss konnte die Quantenpunktdichte auf unter 5 x10%m =2 gesenkt wer-
den. Neben der Quantenpunktdichte ist die Abstimmung von Resonatormode zum
spektralen Verlauf der Quantenpunktemission ein wichtiger Beitrag. Hier wird die
Bedeutung des im vorangegangenen Abschnitt beschriebenen Punktes der spektra-
len Abstimmbarkeit deutlich. Abb. zeigt im rechten Graphen die gemessenen
Q-Faktoren von Mirkoresonatoren mit Durchmesser von 4 pum in Abhédngigkeit der
spektralen Lage zum Maximum der Quantenpunktemission. Im linken Graphen ist
auszugsweise ein Spektrum mit Resonatormoden bei 1,322 eV und QP-Emission mit

dem Maximum bei 1,347 eV gezeigt. Durch eine héhere Fldchendichte und spektrale
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Abbildung 3.8: GalnAs-Quantenpunkte mit einer Dichte von 5 x 10%cm™2 (links)
und 2 x 10°cm™2 (rechts)

Dichte der Quantenpunkte wird die Absorptionswahrscheinlichkeit fiir ein Photon im
Resonator erhoht, d.h. seine Lebensdauer verringert. Demzufolge zeigen Resonatoren
mit einer geringen spektralen Verstimmung zum Maximum der Quantenpunktemissi-
on Q-Faktorn von knapp 75.000. Liegt die Resonatormode im langwelligen Ausléufer
des Quantenpunktspektrums, so nimmt die Absorbtionswahrscheinlichkeit ab. Fiir
die in diesem Beispiel untersuchte Probe wurden bei einem Abstand von 25 meV von
Resonatormode und Quantenpunktmaximum Giiten von iiber 125.000 gemessen.

Der Anteile der Verluste durch Streuung an den Seiten des Resonator ist im letzten

1200 F
125000 |- ‘
w 100000 o
g 800 | 5 ]
= X 7000 o e @
o &
5 400r < 50000
Q
£ [ ]
25000 |
L
0 - T T T T T T 0 C . L L L L
1,320 1,325 1,330 1,335 1,340 1,345 1,350 1,355 5 10 15 20
meV Spektrale Verstimmung [meV]

Abbildung 3.9: @Q-Faktor von Mirkoresonatoren in Abhdngigkeit der spektralen
Verstimmung von Resonatormode und Maximum der Quantenpunktemission, im lin-
ken Graphen bei 1,347 eV zu erkennen
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3.3. Messungen an Mikroresonatoren

Teil von Gl. [3.5] beriicksichtigt. Die Verluste durch Streuung in einem zylinderférmi-

gen Resonator mit Radius r konnen beschrieben werden mit [Sal95]:

1 B K
QStreuezmg Jg (ktrc> /Tc

(3.7)

wobei hier die Intensitédtsverteilung der Fundamentalmode durch die Besselfunktion
erster Ordnung Jy beschrieben wird. s steht fiir die phdnomenologisch proportio-
nale Konstante. Somit sind die Verluste durch Streuung indirekt proportional zum
Durchmesser der Resonatoren. In vorangegangenen Arbeiten [Lof05] [Str06] wurde
bereits die Prozessierung optimiert um Streuungen an Defekten der geétzten Flan-
ken zu minimieren. Den Einfluss fiir kleiner werdende Durchmesser der Resonatoren
sieht man deutlich an den maximal gemessenen Q-Faktoren von zwei Proben in Ab-
héngigkeit der Durchmesser in Abb/3.10]

@ 32/36 Spiegelpaare ()
26/30 Spiegel
150000L o piegelpaare
®
125000
& 100000}
¢ . °
L
& 75000} Py
o
50000 .. ®
®
250001 ®.a®
s -
Ot ] . ] . ] . ]
1 2 3 4

Resonator Durchmesser in um

Abbildung 3.10: @Q-Faktoren von DBR Mikroresonatoren fir zwei Strukturen mit
26/30 und 32/36 Spiegelpaaren im unteren/oberen DBR Spiegel
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Mit groBer werdendem Durchmesser nimmt der Q-Faktor fiir die Struktur mit
32/36 Spiegelpaaren deutlich mehr zu und erreicht bei 4 um den Rekordwert von
150000 [ARST05] [RHGT07]. Bei kleinen Durchmessern < 1,5um liegen die Wer-
te fiir beide Strukturen nah beieinander und bleiben unter 40000. Hier wird die
Limitierung durch den Lateralen Einschluss deutlich. Die anhand der hier beschrie-
benen Punkte optimierten Resonatoren zeigten erstmals Q-Werte von iiber 165.000
[Str06][RHGT07].

Die einzelnen Beitriage aus GI. sind in Abb. nochmals graphisch dargestellt.
Die schwarze Kurve zeigt wie der Q-Faktor fiir gré8ere Durchmesser ohne Beriick-
sichtigung von Streuung und Absorption stetig steigt. Wobei man jedoch nicht ver-
gessen darf, dass beliebig grofle Durchmesser keinen Einschluss in der x-y Ebene
mehr ermdoglichen. Die wesentliche Bedeutung der Absorption wird durch die blaue
Kurve deutlich. Durch diese steigt der Q-Faktor bereits ab einem Durchmesser von
3 pm nicht mehr wesentlich. Dieser Umstand ist sehr anschaulich, da das fiir die
Absorption verantwortliche Volumen des Halbleiters mit r? zunimmt. die Streuung
an den Réndern der Tiirmchen bewirkt einen Einbruch der Q-Faktoren fiir kleine

Durchmesser (r < 2,5um), d.h. fir Durchmesser r < An.

500000 |- Intrinsisch
i Intrinsisch+Absorption
i Fit - Intrinsisch+Absorption+Streuung
- @ Q-Faktor gemessen
400000 -
S 300000
< i
o _
L i
G 200000 -
100000 |-
0 -_I L L L L I L L L L I L L L L I L L L L I L L L L I L L L L I L L L

1 1.5 2 2.5 3 35 4
Resonator Durchmesser in ym

Abbildung 3.11: Q-Faktoren von DBR Mirkoresonatoren mit Fit
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Wenn der Durchmesser des geédtzten Tiirmchens an die Abmessung der horizon-
talen Grundmode herankommt, werden die Verluste durch Streuung an den geétzten
Réndern limitieren, was deutlich in der griinen Kurve, bzw. den eingezeichneten ge-
messenen Q-Faktoren zu sehen ist. Die gemessenen Daten aus Abb[3.10]fiir die Probe
mit 32/36 Spiegelpaaren wurden anhand der zuvor diskutierten Gleichung angepasst
und graphisch dargestellt. Gerade die Limitierung des Q-Faktors fiir Durchmesser
< 2, 5pum wird im Vergleich mit den Teilen Q) ,trinsisch UNd Q Apsorbtion Nochmals deut-
lich.

3.3.4 Mikroresonatortiirmchen als Bautelil

Abbildung 3.12: REM-Aufnahme eines Resonatortirmchens mit Vergriflerung der
Seitenwand, mit den GaAs/ AlAs-Spiegelpaaren, sowie der auflen anliegenden Glas-

schicht; aus [GSK"10]

Daneben wurden aus diesen Strukturen weitere Experimente in der Quantenop-
tik entwickelt, in Form von Quantenpunktlasern [RKMT09] [KMRT10] bis hin zu
Resonatoren mit nur einem gezielt positionierten Quantenpunkt [HSD*10].

Eingehendere Studien an diesen und weiteren Proben zeigen dariiber hinaus einen

noch komplexeren Zusammenhang des Q-Faktors und des Tiirmchendurchmessers
RGK™'09] . Fiir mogliche Anwendungen der Resonatortiirmchen in Experimenten
fiir Quantenelektrodynamik [RSL*04] [KLR*09] [RSM*09] [KRM*10] ist ein ho-

her Q-Faktor entscheidend. Messungen an den im Rahmen dieser Arbeit erzielten
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Proben sowie an vergleichbaren Proben zeigen eine quasi periodische Oszillation
des Q-Faktors [RGK™09]. Ein Faktor fiir diese Oszillation ist die Beschaffenheit der
Seitenflanken des Resonatortiirmchens. Da sich das AlAs beim Atzprozess und an-
schliefend am Sauerstoff der Luft wesentlich schneller und tiefer oxidiert, entsteht
am Rand des Triimchens eine Art Kamm- oder Gitterstruktur. Die REM-Aufnahme
aus [GSK™*10] in der Abbildung zeigt deutlich diese Struktur. Zudem erkennt
man, dass durch den Prozess eine Glasschicht auf der gesamten Auflenfliche des

Tiirmchens entsteht.
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Kapitel 4

GalnAs Quantenpunkte

Nach einer kurzen, allgemeinen Einfithrung in die Eigenschaften von Quantenpunk-
ten und Quantenpunktsystemen, werden in diesem Kapitel die Methoden der Mole-
kularstrahlepitaxie beschrieben, die nétig waren, um Quantenpunkte zu positionie-
ren und langwellige InAs Quantenpunkte fiir Einzelquantenpunktexperimente reali-

sieren zu konnen.

4.1 Eigenschaften

Quantenpunkte sind als System mit einem dreidimensionalen, elektronischen Ein-
schluss dhnlich einem Atom. Wie in einem Atom sind die Elektronen im Quanten-
punkt lokalisiert und besetzen diskrete Energieniveaus (Abb. [4.1). Elektron-Loch-
Paare der umgebenden Matrix, die in das Potentialminimum der Quantenpunkte
relaxieren, rekombinieren hier unter der Abgabe eines Photons. Die Quantisierungs-
energie hingt von der Grofle der Quantenpunkte bzw. vorwiegend von der Dimen-
sion mit der kleinsten Abmessung ab. Untersucht man ein Ensemble von Quan-

tenpunkten, so spiegelt die Intensitatsverteilung der Luminesz die Gréflenverteilung



4.2. Methoden der Molekularstrahlepitaxie
von InAs Quantenpunkten

der Quantenpunkte wider. Da die Grole der Punkte statistisch verteilt ist, hat das
PL-Spektrum eine Gaufl-Form. Die Breite des Spektrums ist ein Maf fiir die Homo-
genitit der Quantenpunkte. Das Spektrum eines einzelnen Quantenpunktes ist in
der Form nur durch seine Lebensdauer bestimmt und ist damit lorentzformig. Die
Uberlagerung vieler einzelner Quantenpunktspektren ergibt dann niherungsweise

ein gauliformiges Spektrum. Hier spricht man von der inhomogenen Verbreiterung.

4.2 Methoden der Molekularstrahlepitaxie

von InAs Quantenpunkten

Bei Materialien mit unterschiedlichen Gitterkonstanten treten wihrend des MBE-
Wachstums Verspannungseffekte auf, die von entscheidendem Einfluss auf das Ver-
halten der Materialien und Strukturen sind. Dabei unterscheidet man drei Wachs-
tumsmodi fiir gitterverspannte Materialien: den Frank-van-der-Merve-Modus, den
Volmer-Weber-Modus und den Stranski-Krastanov-Modus [HS96].

Im Frank-van-der-Merve-Modus sind die Atome stiarker an das Substrat als unter-
einander gebunden. Die Atome kondensieren auf der Kristalloberfliche und es wird
eine Monolage nach der anderen abgeschieden. Die Verspannung wird bei metamor-
phen Wachstum durch die Monolagen hindurch nach oben abgebaut, wohingegen sie
bei einem pseudomorphem Wachstum erhalten bleibt.

Ist die Bindung an das Substrat, z.B. durch Verspannungseffekte, schwécher und
bewirkt die Bindung der Atome untereinander, so kondensieren die ersten Atome
durch Nukleation auf der Substratoberflache zu Clustern, man spricht vom Volmer-
Weber-Modus, welche dann zu Inseln heran wachsen.

Die Kombination aus beiden Modi ist der Stranski-Krastanov-Modus. Zuné&chst
bildet sich eine Benetzungsschicht aus einer oder mehreren Monolagen, bis die Ver-
spannungseffekte so stark werden, dass ein Inselwachstum einsetzt. Fiir GaAs und
InAs betragen die Gitterkonstanten agaas = 5, 6533 Aund arnas = 6,0583 A, das
heift die Materialien haben eine Gitterfehlanpassung von ca. 7 %. Im Stranski-
Krastanov-Modus fiir InAs-Quantenpunkte auf GaAs bildet sich erst eine zweidi-
mensionale BenetzungBchicht von etwa 1,2 Monolagen (ML) [MHBL94] auf dem
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Abbildung 4.1: Links: Schema des Bandkantenverlaufs eines InAs Quantenpunk-
tes in einer GaAs-Matriz. Rechts: Schema von InAs-Quantenpunkt-Wachstum auf

GaAs.

Substrat (engl. wetting layer) (siche Skizze Abb. [4.1). Durch die Gitterfehlanpas-
sung von ca. 7 % ist die In-haltige Schicht druckverspannt. Das System strebt einen
energetisch giinstigeren Zustand an, und versucht somit die Verspannung abzubauen.
Bei geeigneten Wachstumsbedingungen bilden sich 10-20 nm grofle Inseln, Quanten-
punkte [MHBL94], [JHA9S8]. Eine Benetzungsschicht bleibt jedoch bestehen.

Abb. zeigt die PL-Spektren fiir eine Probenserie von InAs Quantenpunkten.
Der Probenaufbau besteht aus einer 200 nm GaAs-Pufferschicht, gewachsen bei ei-
ner Substrattemperatur von 590°C. Wahrend der letzten 5 min wurde die Tempera-
tur auf 510°C herabgesenkt und dann InAs abgeschieden. Fiir die einzelnen Proben
der Serie war die InAs Wachstumszeit 12s, 15s, 18s, 24s, 30s, 36s. Dies entspricht
bei der angestrebten Wachstumsrate nominell einer Materialmenge von 1,4 ML, 1,8
ML, 2,1 ML, 2,8 ML, 3,5 ML und 4,2 ML. Anschliefend wurde die InAs Schicht
mit 50 nm GaAs iiberwachsen, gefolgt von der gleichen Menge InAs wie zuvor. Die
iiberwachsene InAs-Schicht dient der spektralen Untersuchung, wihrend die Schicht
auf der Oberflache fiir morphologische Untersuchungen genutzt werden kann.

Die PL Spektren der Proben zeigen deutlich den Ubergang vom InAs Quantenfilm
bei 850 nm Wellenlédnge und einer Linienbreite von nur 11 meV fiir eine nominell ab-
geschiedene Materialmenge von nur 1,4 ML zu Quantenpunkten mit einer grofleren
Halbwertsbreite und einer Emissionswellenlédnge von iiber 1000 nm. Fiir die Proben
ab 1,8 ML, bei denen es zu Bildung von Quantenpunkten kam, zeigen die Spektren
die typische inhomogene Verbreiterung mit Halbwertsbreiten von 60, 52, 50, 63, 117

meV.
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Abbildung 4.2: PL-Spektren einer InAs-Quantenpunkt Proben Serie fir zuneh-
mende Menge an abgeschiedenem InAs, beginnend bei einer Quantenfilmstruktur
(schwarz), tber Monolagenfluktuationen und dem Einsetzen von Quantenpunkt
Wachstum und an der kritischen Schichtdicke (rot), dem Optimum (grin), bis hin
2u bimodalen Quantenpunkten (gelb+ hell grin) aufgrund eines InAs-Uberangebotes

Bemerkenswert ist die Zunahme der Intensitéit und Emissionswellenldnge bei zu-
nehmender Materialmenge bei einer gleichzeitigen Abnahme der inhomogenen Ver-
breiterung. Durch die Erhthung der angebotenen Materialmenge wird die Gréfien-
verteilung der Quantenpunkte in einem gewissen Rahmen gleichméfiger. Im Riick-
schluss zeigt dies, dass durch weiteres Angebot an InAs die Flachendichte der Quan-
tenpunkte nicht verdndert werden kann. Nur der Durchmesser und die Gréfle der
Quantenpunkte nimmt bei konstant bleibender Flachendichte zu.

Ab einem Punkt, in dieser Probenserie ab 2,8 ML, wird das Optimum iiberschritten.
Zum Teil verschmelzen die Quantenpunkte und das System beginnt zu relaxieren.
Die Intensitdt des PL Signals nimmt deutlich ab und verbreitet. Eine weiter Ver-
schiebung zu gréfleren Wellenléingen kann nicht mehr beobachtet werden. Stattdes-
sen liegt das Maximum wieder bei kiirzeren Wellenldngen. Die SEM Aufnahmen der
Oberfliachen verdeutlichen diese Beobachtungen. In Abb. sind auszugsweise drei
Proben dargestellt. Das Bild a) zeigt die Probe mit 2,1 ML und stochastisch verteil-
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Abbildung 4.3: Die Halbwertsbreie und die Lage des Mazimums (Peakposition)
der PL-Spektren einer InAs-Quantenpunkte-Proben Serie aus Abb dargestellt in
Abhdngigkeit der Monolagen InAs

ten Quantenpunkten mit Abmessungen von ca. 20 nm. Auf den Proben mit 3,5 ML
(b) sind bereits einige Quantenpunkte auf iiber 80 nm Abmessung angewachsen.
Und auf der Probe mit 4,2 ML (c) sind vorwiegend nur noch grofie Quantenpunk-
te erkennbar, was zu dem schwachen und sehr breiten PL-Signal korrespondiert.
Zu grofle Quantenpunkte sind durch Versetzungsbildung optisch inaktiv und tragen
nicht mehr zur Lumineszenz bei.

Die GroBe (und damit auch die Emissionsenergie) der Quantenpunkte kann man
im Falle von InAs auf GaAs in gewissen Grenzen durch die aufgewachsene Mate-
rialmenge kontrollieren. Die obere Grenze fiir die zu erreichende Wellenldnge stellt
hierbei die Dicke dar, bei der die Quantenpunkte lateral verschmelzen und es zur
Relaxation kommt, wodurch die Lumineszenzausbeute sehr stark abnimmt.

Um von diesen InAs-Quantenpunkten zu den beiden angestrebten Zielen der Po-
sitionierung der Quantenpunkte einerseits sowie der Ubertragung in einen Wellen-
langenbereich von 1,3 pum andererseits zu gelangen, musss man den Prozess des

Kristallwachstums betrachten.
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4.3. Chemisches Oberflichenpotential

Abbildung 4.4: SEM Oberflichen Aufnamen von InAs Quantenpunkte fiir nomi-
nell abgeschiedene Mengen on InAs; a) 2,1 ML, b) 8,5 ML, c) 4,2 ML)

4.3 Chemisches Oberflichenpotential

Im folgenden Abschnitt wird kurz gezeigt, welche Parameter bei den Wachstumspro-
zessen an der Kristalloberflache entscheidend sind fiir Eigenschaften wie Position und
Grofe der Quantenpunkte, und wie darauf Einfluss genommen werden kann.

Molekiile bzw. Atome die wihrend des Kristallwachstums auf die Oberfliche tref-
fen, werden nicht sofort in den Kristall eingebaut. Sie diffundieren zunéchst auf der
Oberfliche bis sie auf ein Nukleationszentrum treffen. Bei der Anlagerung an das
Kristallgitter ist das Erreichen einer energetisch giinstigen Lage entscheidend. Die
freie Energie der Oberfliche wird beschreiben durch das chemische Potential, und
das chemische Potential der freien Oberfldche im Gleichgewicht wiederum durch .
Beriicksichtigt man die Verspannung an den Grenzflichen v, Kriimmung , sowie
die Verspannungsenerige des Festkorpers, kann das chemische Potential geschrieben

werden in der Form [Sal95]:

() = o + Q) + 5 Sy ()pua ()0 (4.1

wobei der zweite Term unter Beriicksichtigung des atomaren Volumens €2, den Ein-
fluss der Oberfldchenenergie auf das chemische Potential beschreibt. Im dritten Term
wird durch den Tensor S;j;,; und die Verspannungen p;; und pj; die Verdnderung des
chemischen Potentials durch die Verspannungsenergie des Festkorpers beriicksich-
tigt.

Die Adatome an der Oberfliche streben einen energetisch niedrigen Zustand an und

diffundieren in Bereiche mit niedrigem chemischen Potential. Die Geschwindigkeit
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V der diffundierenden Oberflachenatome kann man mit Hilfe der Nernst-Einstein
Beziehung
_ 87" (4.2)

erhalten. Dy ist die Diffusionskonstante an der Oberfliche, k7" die thermische Energie
und dp die Verdnderung des chemischen Potentials entlang einer Stecke ds. Je gro-
Ber der Gradient ‘;—‘8‘ des chemischen Potentials an der Oberfliche ist, desto schneller
migrieren die Atome. Diese Migration erzeugt an Orten mit minimalem chemischen
Potential eine Anlagerung von Atomen. Je gréfler die thermische Energie der Atome
ist, desto weiter konnen diese im gleichen Zeitintervall auf der Oberfliche diffun-
dieren. Zur Positionierung von Quantenpunkten mit niedrigen Dichten sind genau

diese beiden Parameter entscheidend.

4.4 Niedrige Dichten fiir Experimente an einzel-

nen Quantenpunkten

Ziel der im folgenden Abschnitt beschriebenen Arbeiten war die Anpassung der
Wachstumsparameter fiir die Positionierung von Quantenpunkten in Absténden im
Bereich von Mikrometern. Geht man beispielsweise von einer Anordnung der Quan-
tenpunkte auf einem quadratischen Gitter aus, so entspricht ein Gitterabstand von
1 um einer Flichendichte von 1 x 10%¢cm ™2, wohingegen herkémmlich gewachsene
Quantenpunkte Dichten von 1 x 10%m™2 bis 1 x 10"em™2 aufweisen[MHBLY4]
[Sch07].

Die Flichendichte ist abhéingig von den Wachstumsbedingungen beim Uberschrei-
ten der kritischen Schichtdicke, d.h. von der Temperatur, dem V /III-Verhéltnis und
besonders von der Beschaffenheit der Schicht, auf der die Quantenpunkte gewach-
sen werden. Durch diese Parameter kann man wesentlich die Migrationsldnge der
Teilchen, die auf die Oberfliche auftreffen, und damit die Fldchendichte der Quan-
tenpunkte beeinflussen. Eine kleine Migrationslange fiithrt dazu, dass die Teilchen
schon kurz nach dem Auftreffen in das Kristallgitter eingebaut werden. So bilden
sich an vielen Stellen Nukleationszentren, an denen Quantenpunkte entstehen, was
bei gleicher Materialmenge zu relativ kleinen Quantenpunkten mit einer hohen Fla-
chendichte fithrt. Ist die Migrationslange grof, haben die Teilchen die Mo6glichkeit,
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sich iiber groflere Entfernungen auf der Oberfliche zu bewegen. So kénnen sie sich
an vorhandenen Nukleationszentren anlagern, ohne selbst zu einem neuen Zentrum
zu werden.

Um die Migrationslénge der In-Atome zu erhéhen, wurde in mehreren Schritten die
In Wachstumsrate drastisch reduziert. Zeitgleich wurde die Substrattemperatur von
bisher 510°C auf 530°C erhoht.

Abb. zeigt REM-Oberflachenaufnahmen aus einer solchen Serie. Fiir eine fest-

Abbildung 4.5: REM-Aufnahmen von InAs Quantenpunkte fiir niedrige Wachs-
tumsraten

gelegte Wachstumszeit von 130s wurde fiir mehrere Proben die Temperatur der
In-Zelle von 720°C bis 740°C, variiert in Schritten von zwei bzw. fiinf Grad. Auf-
nahme (a) in Abb. zeigt die Probe, bei der gerade die kritische Schichtdicke
tiberschritten wurde und erste kleinere Quantenpunkte sich bilden. Fiir Probe (b)
sind Form und Gréfle wie angestrebt, wihrend fiir Probe (c) bereits zu viel In abge-
schieden wurde. InAs beginnt bereits zu relaxieren. Die Quantenpunkte bilden grofie,
pyramidenformige Strukturen, die durch die hohe Verspannung auf der Oberfléiche
wie in Gréaben erscheinen. Durch diese Oberflichen-Quantenpunkte lédsst sich recht
einfach fiir die vorgegebene Wachstumszeit, durch Vergleich der SEM Aufnahmen,
die optimale Wachstumsrate einstellen und reproduzieren.

Fiir die weitere Reduzierung der Dichte wurde die Substrattemperatur von 510°C
zunéchst auf 520°C und dann auf 530°C erhoht. Diese Werte sind nicht beliebig
herausgriffen, sondern ergeben sich durch zwei Randbedingungen. In vorangegan-
genen Arbeiten wurde eine Substrattemperatur von 510°C fiir InAs und GalnAs
Quantenpunkte als zuverlédssiger Wert ermittelt, bei dem die angestrebten Ergebnis-
se reproduzierbar erreicht werden konnten. Die obere Grenze ist die Temperatur, bei
der In beginnt, von der Oberfliche des Substrats zu desorbieren. Diese lieget knapp
iiber 530°C. Das Ergebnis ist deutlich in Abbildung zu erkennen. Probe (a),
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gewachsen bei einer Substrattemperatur von 510°C, zeigt wie die Serie zuvor noch
eine relativ hohe Dichte von 1,3 x 10%m~2. Mit zunehmender Substrattemperatur
nimmt die Dichte mit 7,8 x 103¢m =2 fiir Probe b und nur noch < 3,5 x 10%cm =2
fiir Probe ¢ ab.

Neben den gerade beschreiben Wachstumsparametern, Wachstumsrate und Sub-

Abbildung 4.6: REM-Aufnahmen von InAs-Quantenpunkten Serien zur Anpas-
sung der Wachstumsraten; a) 1,3 x 10%m ™2, b) 7,8 x 10%cm =2, ¢) 3,5 x 10%cm ™2,

strattemperatur sollte auch das I1I-V-Verhéltnis erwahnt werden. Als I1I-V Verhélt-
nis bezeichnet man die Relation zwischen der beim Wachstum angebotenen Material-
menge an Gruppe-III und Gruppe-V-Elementen. Das III-V-Verhiltnis wurde stets
durch Kalibrierungsproben mit AlGaAs/GaAs- und GaAs/InAs-Quantenfilmen op-
timiert. Mittels dieser Proben kann ein Arbeitsbereich fiir den As-Fluss ermittelt
werden. Fiir die InAs-Quantenpunkte wurde hier stets die untere Grenze dieses Ar-

beitsbereiches gewahlt, um die gewiinscht niedrigen Dichten zu gewéhrleisten.

4.5 Spektroskopie an einzelnen (Ga)lnAs Quan-

tenpunkten

Um die Eigenschaften von Quantenpunkten eingehender untersuchen zu kénnen, ist
es notwendig, einzelne Quantenpunkte zu isolieren. Bei Proben mit sehr niedrigen
Quantenpunkt-Dichten kann dies durch hochauflésende mikroskopische Methoden

erfolgen, bei denen die Proben direkt, ohne weiteres Prozessieren verwandt werden
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konnen. Doch reicht dies oft nicht aus. Es wurden etliche Methoden entwickelt, wie
durch Prozessierung mit optischer- und / oder Elektronenstrahllithographie Quan-
tenpunkte zur Untersuchung vereinzelt werden kénnen. Die in dier Arbeit beschrie-
benen spektrographischen Ergebnisse an einzelnen Quantenpunkten wurden an Pro-
ben mit Mesa-Strukturen gewonnen. Eine REM-Aufnahme einer solchen Probe ist
in Abb. gezeigt. Fiir die Mesa (lat. Tisch) Strukturen wurden durch Elektronen-
strahllithographie Quadrate von 50 nm bis 1000 nm Kantenlédnge definiert. Aufge-
dampftes Gold dient als Atzmaske. Der anschlieBende nasschemische Atzschritt fithrt
zu einem unteritzen der Goldmaske. Es entstehen pyramidale Strukturen unterhalb
der Goldmaske. Die verbleibende Goldmaske lasst diese wie kleine Tische erscheinen
(Abb.[4.7). Die Quantenpunkte befinden sich bei den untersuchten Strukturen 50 nm
unter der Oberfliche. Bei einer Quantenpunktdichte von 10'%cm =2 kann man fiir die
kleinsten Strukturen abschétzen, dass im Mittel weniger als ein Quantenpunkt auf
eine Mesastruktur entféllt.

Die Mesastrukturen wurden mittels hochauflésender Photolumineszenfpektrosko-

Abbildung 4.7: REM-Aufnahme einer Mesa Struktur mit InAs Quantenpunkt in
einer GaAs Matrix

pie untersucht, womit man im Stande ist, durch entsprechende Mechanik und durch
Verwendung von Mikroskopobjektiven einzelne Mesa gezielt zu betrachten (aufge-
nommen als mikro PL. = u-P1. Abb. zeigt ein solche Spektren von InAs Quanten-
punkten mit GalnAs Deckschicht, aufgenommen an einer Mesa mit einerKantenlan-
ge von 500 nm fiir verschiedene Anregungsleistungen. Deutlich zu erkennen ist der
Grundzustand bei 977,5meV. Fiir hohere Anregungsleistungen werden dann eben-
falls hohere Zusténde sichtbar. Das Inset in Abb. zeigte exzitonische Emission
mit einer Halbwertsbreite von 0,2meV, was der Auflosungsgrenze des hier verwen-
deten Messaufbaus entsprach.

Der diskrete Grundzustand bei 977,5meV ist das erste Indiz fiir die nulldimensino-
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Abbildung 4.8: u-PL Spektrum eines InAs Quantenpunkte fiir verschiedene Anre-
gungsleistungen.

nale Eigenschaft des hier untersuchten Quantenpunktes. Die Zuordnung der Linien
fiir hohere Anregungsleistungen zu den Zusténden im Quantenpunkt ist nicht im-
mer eindeutig [Mic03]. Aus den p-PL Aufnahmen lassen sich auf diese Weise nur der
exzitonische und der biexzitonische Zustand aufgrund der unterschiedlichen Abhén-
gigkeit von der Anregungsleistung identifizieren.

Abb. zeigt im Inset Spektren einer weiteren Probe von InAs Quantenpunkten
fiir verschiedene Anregungsleistungen. Fiir niedrige Anregungsleistungen von bis zu
28 W ist nur der exzitonische Ubergang zu erkennen. Ab 54 uW wird ein weiterer-
Ubergang als Erhebung sichtbar. Die integrierte Intensitit der beiden Peaks ist als
Funktion der Anregungsleistung in Abb. [4.9] gezeigt.

Die integrierte Intensitdt kann als Funktion der Anregungsleistung fiir die ge-
messenen Daten in doppellogarithmischer Darstellung mit einer Geraden angepasst

werden zu:
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Abbildung 4.9: Integrierte Insensitit von Exziton und Biexziton dargestellt in Ab-
hingigkeit der Anrequngsleistung

I, < P" (4.3)

So erhélt man fiir die beiden Geraden in Abb. eine Steigung von 0,88 und
1,8 und damit I, oc P°® und I,, oc P18, Das Verhiltnis der Anregungsleistung zur
integrierten Intensitit weicht hier zwar vor dem Idealfall von I, oc P! fiir exzito-
nische Bindung und I,, o< P? fiir biexzitonische Bindung ab. Vergleichbare Werte
wurden schon fiir dhnliche Quantenpunkte in vorangegangenen Arbeiten berichtet
IKMW™02]. Das Verahltnifl I,/ Izx ~ 2 ist ein Beleg fiir die exzitonische Eigenschaft
des untersuchten Quantenpunktes [KMW™02] [AZZT05].

In Rahmen dieser Arbeit wurde das Wachstum von InAs Quantenpunkten im GalnAsN
Materialsystem systematisch untersucht und optimiert um Einzelquantenpunktemis-
sion unter 95 meV, d.h.mit Wellenldngen iiber 1300 nm zu erzielen. Gerade Quanten-
punkte im GalnAs Materialsystem sind ein viel versprecheder Baustein fiir optische
Halbleiterbauelemente, der seit mehreren Jahren intensiv erforscht wird. Aufgrund
ihres gut reproduzierbares epitaktisches Wachstum sind sie bestens geeignet fiir La-

serdioden. Dariiber hinaus hat das Feld der Quanten Information, Quantenoptik und
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Quantenkryptographie stark an Bedeutung gewonnen[WIST02] [TWK™07]. Die ato-
méhnliche Eigenschaft eines Quantenpunktes ermoglicht dessen Einsatz als Quelle
fir gesteuerte [MKB™00] [SPST01] und ununterscheidbare [SFVT02] einzelner Pho-
tonen. Durch das AlGaAs Materialsystem wird es so moglich diese Emitter mit
Resonatoren mit kleinem Modenvolumen und hoher Giite zu kombinieren wie sie im
vorangegangenen Kapitell beschreiben wurden [RHGT07]. Diese Strukturen kénnen
sowohl optisch [KHS'08] wie auch elektrisch gepumpt betrieben werden [BRK™08].
Doch wie in Abb.[4.8/kann die Grenze von einer Emissionswellenlénge tiber 1,3pum bei
Tieftemperatur mit reinen InAs Quantenpunkten nur schwer durchbrochen werden.

Andere Ansitze hierfiir wurden bereits in anderen Arbeiten untersucht [AZZT05]
[IWKU05].

Mit einem gezielten und fein abgestimmten Einsatz von Stickstoff im GalnAs Sys-
tem kann die Wellenldnge von InAs Quantenpunkten angehoben werden. Die hier
gezeigten Spektren und deren Auswertung belegen, dafi dieses Ziel erreicht wurde
[SHE(09] und neben der Laseranwendung von InAs/GalnAsN [MKS*07] [LSL*00]
Quantenpunkte auch Anwendungen mit einzelnen Quantenpunkten moglich sein
sollten. Um technologisch einzelnen Quantenpunkte besser in Bauteilen realisieren
zu konnen wurde, wie im néchsten Kapitel dargelegt, die Technologie zur Positio-

nierung eingehend untersucht und weiter entwickelt.
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Kapitel 5

Positionierung von

GalnAs-Quantenpunkten

Zur Verbesserung und Weiterfithrung der Ergebnisse fiir Mikroresonatoren mit GalnAs
Quantenpunkten war das folgende Ziel, GalnAs-Quantenpunkte nicht mehr stochas-
tisch verteilt sondern an definierte Positionen zu wachsen, um in der Folge die Re-
sonatoren gezielt um einen einzelnen Quantenpunkt prozessieren zu koénnen. Die
notigen Schritte fiir lithographische Prozessierung [Siin10], MBE-Wachstum und Ab-

stimmung der beiden Techniken werden im folgenden Kapitel beschrieben.

5.1 Zielsetzung und Design

Die vorangegangenen Messungen an Proben mit stochastisch verteilen Quanten-
punkten zeigen, dass die Anzahl und Position der Quantenpunkte im Resonator
entscheidend sind. Nicht nur fiir Arbeiten im Bereich der starken Kopplung, son-

dern auch fiir Anwendungen als Einzelphotonenquellen ist es notig, moglichst einen



5.1. Zielsetzung und Design

Positionierung von Quantenpunkten

123456 #

und Ausrichtung spéterer Bauteile

Abbildung 5.1: Skizze des Arbeitsziels von positionierten Quantenpunkten in de-
finterten Bereichen auf dem Substrat, an denen in der Folge gezielt Bauteile ausge-
richtet und prozessiert werden kénnen

Resonator mit nur einem einzigen Quantenpunkt zu haben. So kann einerseits Ab-
sorption von umliegenden Quantenpunkten vermieden werden. Dariiber hinaus ist
es wichtig den Quantenpunkt moglichst gut mit dem Resonator zu koppelen. Sollte
der Quantenpunkt nicht im Maximum der Resonatormode liegen, fiihrt dies zu einer
nicht resonanten Kopplung.

Bisher erfolgte dies durch Selektion der geeigneten Resonatoren auf einem Proben-
stiick. Ziel der im Folgenden beschrieben Arbeiten war die gezielte Positionierung
von Quantenpunkten. Nach dem MBE Wachstum der Quantenpunkten und der
iiberdeckenden Schichten, z.B. DBR-Spiegel, muss die Position fiir weitere Prozess-
schritte genau definiert sein. Die Resonatoren sollen dann in der Folge direkt um die
Quantenpunkte prozessiert werden.

Die Anforderungen sind grofie Perioden mit mehr als 1 pum Abstand zum néchsten
Quantenpunkt. Fehlbesetzungen, Ausbildung von doppelten Quantenpunkten und
Ahnliches sollte vermieden werden. Fiir die Positionierung der Quantenpunkte soll-
ten kleine Locher von bis zu 50 nm in die Oberflache strukturiert werden. InAs wird
aufgrund der zu GaAs verschiedenen Gitterkonstanten bevorzugt an Kristalldefek-
ten, d.h. den prozessierten Lochern, zu nukleieren.

Die folgenden Arbeiten gliederten sich in Lithographie und MBE-Wachstum. Wah-
rend sich bisher ein Lithographieprozess erst an das abgeschlossene MBE-Wachstum
anschliefft, war es hier notwendig, MBE-gewachsene-Proben in mehreren Schritten
zu prozessieren, erneut mit MBE zu iiberwachsen und abschlieend wieder zu pro-

zessieren. Eine Abstimmung der lithographischen Arbeiten an die MBE war hierbei

42



5. Positionierung von GalnAs-Quantenpunkten

eine der Herausforderungen.

Als erster Schritt wurden ganze zwei Zoll Wafer GaAs iiberwachsen, je nach Ziel
mit nur 300nm GaAs Pufferschicht, oder mit einem halben DBR Resonator, d.h.
einem DBR-Spiegel mit bis zu 30 Spiegelpaaren und einer Kavitiat der Dicke A/2.
Diese Wafer wurden dann im ersten Lithographieschritt prozessiert, um anschlie-
Bend mit iiberwachsen und wieder prozessiert zu werden. Abbilldung zeigt einen

schematischen Aufbau der Proben.

GaAs cap

(DBR Spiegel)

InAs QP
. - 10-16nm GaAs

DBR Spiegel GaAs Pufferschicht
(DBR Spiegel)

(GaAs Pufferschicht)

Abbildung 5.2: Querschnitt

5.2 Lithographische Strukturierung

Die lithographische Strukturierung erfolgte in mehreren Schritten und wurde in un-
mittelbarer Zusammenarbeit mit dem epitaktisichen Wachstum erarbeitet. Es wurde
der in der Folge beschriebene Prozess entwickelt, wobei jeder Schritt der Prozessie-
rung permanent fiir das MBE Wachstum iiberpriift und getestet wurde. Die litho-
graphische Prozessierung ist eingehend in eine weiteren Arbeit behandelt.

An dieser Stelle soll nur das Ergebnis zusammenfassend gezeigt werden.

1. optische Lithographie

e Aufbringen des Photolacks

Optische Belichtung von Markern und groflen Mesen
Aufdampfen der Atzmaske: 230 nm SiO,

trockenchemisches Atzen der Marker und Mesen

Abheben der Atzmaske
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5.2. Lithographische Strukturierung
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Abbildung 5.3: Optische Maske zur Ausrichtung der Prozessschritte von Positio-
nierten Quantenpunkten und spdterem Bauteil, Bildausschnitt: Lichtmikroskopauf-
nahme eines Prozessfeldes

2. Elektronenstrahl-Lithographie

e Aufbringen eines Photolacks

e Belichtung eines Lochgitters fiir die Positionierung mittels Elektronen-
strahl (E-Beam)

e trockenchemisches Atzen des Lochmusters
e Abheben des Photolackes

e nasschemische Reinigung und Losung der Oxidationen

3. Reinigung

Damit man in der Lage ist, Bauteile gezielt um einen Quantenpunkt zu konstru-
ieren, der sich an einem zuvor definierten Loch im Halbleitermaterial ausgerichtet
hat, bendtigt man zur Orientierung mindestens drei Fixpunkte auf dem Halbleiter.

Die beim Herstellungsprozess der GaAs-Wafer angefertigten Anschliffe an den Seiten
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5. Positionierung von GalnAs-Quantenpunkten

sind dafiir nicht ausreichend. Zur Orientierung und Ausrichtung der einzelnen Pro-
zesschritte und Belichtungen wurde eigens eine Maske zur optischen Lithographie
entworfen. Sie enthélt Kreuze verschiedener Grosse als Marker, die ein Ausrichten
in Elektronenstrahlbelichter (engl. Electron Beam, E-Beam) ermoglichen. Als Atz-
maske dient der Photolack und im unteren Teil von Abb. sieht man den Aufbau
der Maske mit den Markern bzw. Kreuzen und deren Anordnung. Der vergroflerte
Ausschnitt zeigt eine lichtmikroskopische Aufnahme einer bereits prozessierten Pro-
be. Die Kreuze resultieren aus der optischen Lithographie. Die Buchstaben sind das
Ergebnis der nichsten Prozessschritte.

Durch hochauflésende Elektronenstahllithographie werden im zweiten Arbeitsgang
Lochgitter prozessiert. Sowohl der Lochdurchmesser als auch die Lochperiode wur-
den zu Beginn auf einer Probe variiert, um eine Optimierung des Prozesses und der
anschliessenden Epitaxie zu ermoglichen. Es wurde mit angestrebten Lochdurchmes-
sern von 30nm bis 100 nm sowie mit Gitterperioden von 200 nm bis 2000 nm gear-
beitet. Neben den geometrischen Grunddaten mussten die Parameter der E-Beam
standig verbessert, angepasst und iiberwacht werden. Teilweise wurden aus diesem
Grund auch Variationen der Belichtungsparameter auf einer Probe erzeugt. Varia-
tionen der Parameter mussten stets auf allen vier Vierteln des ganzen 2-Zoll-Wafers
ausgefiihrt werden, denn fiir die folgende Epitaxie waren ebenfalls zur Optimierung
groflere Chargen notwendig. Der im Ausschnitt von Abb. erkennbare senkrechte
Balken innerhalb des Quadrates ist das Ergebnis der Elektronenstrahllithographie.
Jedes Lochgitter enthélt ein Moiré Gitter, das hier bereits im optischen Mikroskop
sichtbar wird. Es dient zur bessern Justierung des Elektronenmikroskopes (SEM),
da es auch hier einen wesentlich hoheren Kontrast bietet als die einzelnen, wesent-
lich kleineren Locher. Mittels REM wurden Abmessung und Beschaffenheit unter-
sucht, angepasst und optimiert. Aufgrund der sehr geringen Abmessungen war eine
standige Kontrolle jedes Prozesschrittes notwendig. Von jeweils einem bewachsenen
und prozessierten 2 Zoll Wafer wurde mindestens ein Viertel fiir Untersuchung und
Prozesskontrolle herausgenommen. Fiir das weitere epitaktische Wachstum standen
dann maximal drei Viertel zu Verfiigung. Als Abschluss der Prozessierung, bzw.
unmittelbar vor dem Wiedereinbau der Proben in das MBE-System, wurden die
Proben noch gereinigt. Diese Reinigung bestand aus drei Schritten, beginnend mit
Pyrilidon zur Entfernung von Lackriickstdnden. AnschlieBend wurden die Proben
mit Schwefelsdure von moglichen organischen Riickstédnden gereinigt. Als letzter

Reinigungsschritt wurde eine Salzsdure verwandt, um Oxidationen von der Ober-
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5.3. Epitaxie lithographisch prozessierter Proben

flache zu losen. Die einzelnen Viertel der 2-Zoll-Wafer wurden dann wieder in das

MBE-System eingebaut und iiberwachsen.

5.3 Epitaxie lithographisch prozessierter Proben

Die mit Markern und Lochgittern prozessierten Proben sollten in der Folge epitak-
tisch iiberwachsen werden. Ziel war es, defektfreie Halbleiterstrukturen mit Quanten-
punkten, die sich an den Lochgittern ausrichten, zu realisieren. Sobald das Halbleiter-
material aus dem UHV-System der MBE entnommen wird, beginnt die Oberfliche zu
oxidieren. Es bildet sich sehr schnell ein Oxidfilm an der Oberfliche. Fiir die Prozes-
sierung ist diese Oxidschicht nicht hinderlich. Allerdings macht sie ein weiteres Kris-
tallwachstum hoher Qualitat mittels MBE unméglich. Fiir nicht strukturierte I1I-V
Halbleiterproben hat sich in der MBE-Technologie eine einfache Oxiddesorbtion bei
hohen Temperaturen mit gleichzeitigem Stiitzdruck des entsprechenden Gruppe-V-
Elementes etabliert. Fiir GaAs wird typischerweise eine Oxiddesorbtion in der MBE
Kammer bei einer Probentemperatur von 630°C und einem Arsenstiitzdruck von
1 x 1077 Torr durchgefiihrt. Dieses Vorgehen ist allerdings hier nicht moglich. Bei
erwahnten Temperaturen heilen die prozessierten Locher, die im wesentlichen Defek-
te in der Kristalloberfliche darstellen. Die Konturen flachen ab und anstatt einzelner,
gezielt definierter Locher, entsteht eine mehr oder weniger raue Oberfliche [Hei04]
. Bei dieser Art der Oxiddesorbtion wird zunéchst die Oberfliche aufgerauht. Die
ersten Lagen GaAs, die an der auf diese Weise behandelten Oberfliche anlagern, fiih-
ren zu einer starken Aufrauung der Oberfliche. Eine entsprechende REM Aufnahme
ist in Abbildung dargestellt. Hier sieht man, wie sich die Oberflache der Probe
entwickelt, wenn man nach einer Oxiddesorbiton von 630 °C unter As Stiitzdruck 10
nm GaAs aufwichst. Aus diesem Grund musste fiir das Uberwachsen lithographisch

prozessierter Proben ein anderes Verfahren etabliert werden.
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5. Positionierung von GalnAs-Quantenpunkten

Abbildung 5.4: GaAs-Proben mit 300 nm epitaktisch gewachsenem GaAs, nach
Entnahmen aus dem MBE-System, Lagerung an Luft und anschlieffendem weiterem
epitaktischem Wachstum von 10 nm GaAs; links nach Qzidreinigung durch Erhit-
zen auf 630 °C unter Arsenstitzdruck, rechts, nach Quidreinigung mit atomarem

Wasserstoff bei nur 400 °C

5.3.1 Epitaktische Methoden

Der Reinigung der prozessierten Proben durch Pyrilidon, Schwefel- und Salzséure vor
dem Einbau der MBE dient nicht nur der Entfernung von jeglichen organischen und
Lackriickstdnden, sondern enthélt durch die Salzsdure bereits eine Oxidentfernung.
Diese Reinigung ist keinesfalls ausreichend fiir eine Oxidentfernung als Vorberei-
tung eines epitaktischen Wachstums. Aus diesem Grund wurde das MBE System
im Rahmen dieser Arbeit durch eine Wasserstoffplasmazelle ergénzt. Die hier ver-
wendete Zelle (Abb. erhitzt einen Wolframdraht durch Elektonenbeschuss. So
kann man Temperaturen von iiber 100 °C erreichen. An diesem heiflen Draht wird
Wasserstoff, d.h. Wasserstoffmolekiile, vorbeigeleitet. Die Wasserstoffmolekiile teilen
sich thermisch und freie Wasserstoffatome bilden sich. Der Wasserstoff wird aufge-
brochen - oder nach dem englischen Wort "to crack” fiir aufbrechen - gecrackt. Die
freien Wasserstoffatome treffen auf die Probenoberfliche und 16sen dort gebundene
Sauerstoffatome. Auf diese Weise kann die Oxidschicht in UHV-Umgebung von der
GaAs-Oberfliche entfernt werden [SK91] [CFHT93] [Hei04].

Die Zelle wird gemé&fl dem Funktionsprinzip als thermischer Cracker bezeichnet.

Die Kontrolle der Cracker Temperatur konnte in dem hier verwendeten Model nur
indirekt iiber den Emissionsstrom der Elektronenkanone eingestellt werden. Hier-

durch entstehen drei miteinander verkniipfte Prozessparameter fiir den Betrieb der
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5.3. Epitaxie lithographisch prozessierter Proben

Crackerzelle: der Kathodenstrom, die Beschleunigungsspannung und der Emissionss-
trom.

Die Menge an freigesetztem Wasserstoff kann iber ein Mikroventil gesteuert werden.
Hier sind sowohl die Ventilstellung als auch der Hintergrunddruck der Kammer Ope-
rationsparameter. Die beschriebenen Parameter mussten nun angepasst, optimiert

und reproduzierbar gemacht werden.

Abbildung 5.5: photografische Abbildung der verwendeten Wasserstoffplasmaquelle
[Gmb0/,

5.3.2 Ergebnisse

Ziel war eine moglichst vollstandige Entfernung der Oxidverbindungen von der Ober-
flache der Proben. Ausgehend von den Angaben des Herstellers fiir die maximalen
Betriebsparameter wurde bei einem Kammerdruck von 1 x 10~® Torr die Plasma-
kammer mit 1,3 A Kathodenstrom und 1,1 kV Beschleunigungsspannung betrieben.
Hier stellte sich ein Emissionsstrom von 0,1 mA ein. Um Anlagerungen von Wasser
an der Probe zu verhindern, wurde die Probe vor der Plasmareinigung auf 400 °C
ausgeheitzt. Erst als der Kammerdruck wieder unter 1 x 10~7 Torr gefallen war,
wurde mit der Reinigung begonnen. Die Temperatur der Probe wurde dabei auf
400°C gehalten.

Abbildung zeigt drei Auszilige aus einer Serie von Proben, anhand derer die
Reinigung durch aktiven Waserstoff erprobt und optimiert wurde. Fiir die REM
Aufnahmen von prozessierten Proben ist zu ergénzen, dass die Form der Locher
zum Teil nur scheinbar und zum Teil in Wirklichkeit von der eines Kreises abwei-

chen kann. Die Abweichung von einer kreisrunden zu einer leicht dreieckigen Form
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5. Positionierung von GalnAs-Quantenpunkten

Abbildung 5.6: REM Aufnahmen von prozessierten Lochgittern, die nach einer
nicht ausreichenden Reinigung durch Wasserstoffplasma mit 8 nm GaAs tiberwach-
sen wurden

kann mehrere Ursachen haben. Im Prozess der Elektronenstrahllithographie war es
bereits nicht moglich, vollig homogene Lécher herzustellen. Dieser Prozess wurde
im Rahmen einer weiteren Arbeit eingehender untersucht und es hat sich
gezeigt, dass es durchaus bei der Belichtung und insbesondere beim Atzprozess zu
leichten Abweichungen von der angestrebten Form kommen kann. Ein weiterer und
wesentlich gravierender Effekt fiir die Verformung ist das Uberwachsen. Fiir das
Wachstum von GaAs auf GaAs gibt es Vorzugsrichtungen Kristallebenen entlang
derer das Wachstum bevorzugt stattfindet [Hei04]. Hierdurch kommt es zu einer
Elongation der Locher. Aus den Kreisen werden Ovale. Ein dritter, und hier be-
sonders starker Effekt, liegt in der Betrachtungsweise. Die Proben werden unter
einem Winkel von 40°C mit dem REM untersucht. Dies fiithrt unweigerlich zu einer
Verzerrung des Bildes. Kreise erscheinen als Oval und Ovale konnen als kreisrund
erscheinen. Mochte man die Elongation genauer untersuchen, muss man eine Probe
ein zweites Mal um 90°C gedreht mit dem REM betrachten. Nur so kann man Aus-
sagen {iber die tatséichliche Form der Strukturen treffen.

Um ein optimales Ergebnis der Reinigung zu erzielen, wurden sowohl die Wasser-
stoffmenge, als auch die Dauer der Reinigung in mehreren Serien stetig erhoht.
Anschlieend wurden alle Proben mit nominell 8 nm GaAs bei 510°C iiberwachsen.
Das Ergebnis sieht man deutlich in den REM Aufnahmen der Abbildung Auf
der ersten hier gezeigten Probe ist bereits bei einer nicht allzu groflen Auflésung
eine starke Rauigkeit zwischen den Lochern zu erkennen. Dennoch ist der Effekt der
Wasserstoffreinigung vorhanden. Die Probe wurde fiir 10 min bei einem Kammer-
druck von 1x 107 Torrrdem aktiven Wasserstoff ausgesetzt. Die zweite Probe in der
Mitte von Abbildung zeigt eine deutliche Verbesserung. Nach 15 min bei einem

Kammerdruck von 1x 107 Torr sind erst bei hoher Auflésung des Elektronenstrahl-
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5.3. Epitaxie lithographisch prozessierter Proben

mikroskopes noch Defekte auf der Oberflache erkennbar. Fiir eine Reinigungszeit von
20 min bei einem Kammerdruck von 1 x 10~® Torr nimmt die Anzahl der Defekte
noch weiter ab. Das Ergebnis ist dennoch nicht zufriedenstellend. Quantenpunkte
wiirden hier nicht nur an den geplanten und prozessierten Loéchern, sondern auch an
den Defektlochern nuklieren.

Abbildung zeigt REM-Aufnahmen zweier mit Lochern prozessierten GaAs-

Abbildung 5.7: REM-Aufnahmen von tiberwachsenen Lochgittern nach verbesser-
ter Wasserstoffplasma Reinigung; 30 min Reinigung bei (links) 1 x 107> Torr bzw.
(rechts) 1 x 10~* Torr

Proben einer weiteren Serie. Die linke REM Aufnahme Abbildung zeigt eine
Probe die bei 1 x 10~° Torrr fiir 30 min gereinigt wurde. AnschlieBend wurde auch
diese Probe mit 8 nm GaAs iiberwachsen. Man kann hier trotz der Reinigung noch
Defekte auf der Oberfliche erkennen. So wurde die Oxidreinigung weiter verstérkt,
bis es bei einem Hintergrunddruck von 1 x 10~* Torr und einer Reinigungszeit von
30 min moglich war, die zuvor strukturierte Probe mit 8 nm GaAs zu {iberwachsen
ohne deutliche Defekte auf der Oberfléche finden zu kénnen. Das Ergebnis sieht man
in Abbildung rechts. Nach Reinigung durch atomaren Wasserstoff konnten hier
8nm GaAs auf eine zuvor gewachsene GaAs durch Epitaxie aufgebracht werden,
wihrend die Oberfliche glatt bleibt, in dem Sinne, dass keine Unebenheiten und
Defekte im REM erkennbar sind .
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5. Positionierung von GalnAs-Quantenpunkten

5.4 Positionierte GalnAs Quantenpunkte

Locher in der ebenen GaAs Probe stellen im Prinzip grofle Defekte des GaAs Kris-
tallgitters dar. InAs mit einer von GaAs verschiedenen Gitterkonstanten bevorzugt
beim epitaktischem Wachstum eben solche Defekte im Kristallgitter bei der Anla-
gerung. Das chemische Potential der Oberfléche wird durch die prozessierten Locher
verdndert. Dieser Effekt soll im folgenden Schritt genutzt, werden um Quantenpunk-
te an den zuvor mit Lochern definierten Stellen gezielt zu wachsen und damit zu
positionieren. Dabei miissen die Locher so dimensioniert werden, dass die Anderung
des chemischen Potentials an dieser Stelle die Wahrscheinlichkeit fiir die Anlagerung
von InAs erhoht. Das Wachstum positionierter InAs-Quantenpunkte findet analog
zu dem in Kapitel 4.2 beschriebenen Wachstum statt.

Wie im vorangegangenen Abschnitt beschrieben, wurden 2 Zoll GaAs-Wafer mit

Abbildung 5.8: REM-Aufnahme mit ersten InAs-Anlagerungen an vorstrukturier-
ten Lochgittern

einer 300 nm dicken GaAs Pufferschicht bewachsen, mit Lochgittern und Markern
zur Ausrichtung prozessiert und wieder in das MBE System eingebaut. Nach der
Oxidreinigung mittels Wasserstoff wurde eine Pufferschicht von 5 nm GaAs gewach-
sen. Anschliefend wurde InAs abgeschieden. Es zeigte sich bald, dass die géingi-
gen Wachstumsraten fiir InAs von ~ 6 ML/min nicht geeignet waren. Es fand nur
eine geringe bis keine Ausrichtung an dem Lochgitter statt. Um die freie Migra-
tionsldnge zu erhdhen, wurde zum einen das III-V-Verhéltnis verringert und der
As-Hintergrunddruck reduziert. Zum anderen wurde die Wachstumsrate drastisch
herabgesetzt auf 0,1 ML/min. Bei diesen sehr niedrigen Wachstumsraten ist eine
Kalibrierung der Wachstumsrate mittels Messung des Molekularflusses nicht mehr
moglich. Vielmehr wurden in regelmésigen Absténden Serien von Kalibrierungspro-

ben wie in gezeigt gewachsen. In diesen Serien wurde der In-Fluss systematisch
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5.4. Positionierte GalnAs Quantenpunkte

erhoht, bis fiir eine vorgegebene Wachstumszeit Quantenpunktwachstum einsetzte.
Der so ermittelte Wert diente als Richtwert fiir das Wachstum der prozessierten
Quantenpunktproben. Abbildung5.8| zeigt REM-Aufnahmen aus einer Serie fiir po-
sitionierte InAs-Quantenpunkte. Eine erste Ausrichtung des InAs an den Storstel-
len bzw. Lochern ist deutlich erkennbar. Dennoch haben sich keine herkémmlichen
Quantenpunkte ausgebildet. Vielmehr sind langgezogene Quantenpunkte mit einer
Lénge von mehr als 50 nm an den Kanten der Locher entstanden. Dies kann mehrere
Ursachen haben. Die Migrationsldnge des In war noch zu gering. Die Oberfliache
zeigt noch weitere Defekte, welche in der REM-Aufnahme nicht erkennbar sind. Die
InAs-Menge ist zu niedrig.

Entsprechend den Ergebnissen wurden weitere Serien gewachsen, deren Ergebnis in

Abbildung 5.9: REM-Aufnahmen mit InAs-Quantenpunkten an vorstrukturierten
Lochgittern.

Abbildung gezeigt ist. Bei allen drei REM-Aufnahmen sieht man deutlich, wie
sich die InAs Quantenpunkte bereits bevorzugt an den prozessierten Lochern aus-
richten. Das erste Bild von links zeigt einen Bereich der Probe, an dem sich Quanten-
punkte mit einem Durchmesser von weniger als 50 nm am unteren Rand der Lécher
gebildet haben. Jedoch sind die Lécher mit einem Durchmesser von mehr als 120 nm
noch sehr grof8. Die mittlere Aufnahme zeigt eine weitere Probe der Serie, in der
die abgeschiedene InAs-Menge erhoht wurde. Das Ergebnis zeigt deutlich, dass das
Optimum bereits iiberschritten wurde. An den Léchern haben sich mehrere Quan-
tenpunkte gebildet, die zum Teil miteinander verschmolzen sind. Die abgeschiedene
InAs-Menge war zu grofS. Auch ist die Abmessung der Lécher mit mehr als 150 nm
Durchmesser erkennbar zu grof3, was bereits auf eine zu starke Belichtung bzw. einen
zu langen Atzvorgang im Prozess zuriickzufiihren ist. Die rechte REM-Aufnahme in
Abbildung zeigt eine weitere Vergroflerung dieser zur grofl gewachsenen Quan-

tenpunkte.
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5. Positionierung von GalnAs-Quantenpunkten

Die ausgewihlten REM-Aufnahmen in den Abbildungen und zeigen, wie

Abbildung 5.10: REM-Aufnahmen von positionierten Quantenpunkten mittels
prozessiertem Lochgitter mit einer Dichte von < 1,6 x 107cm™2.

wichtig ein stets reproduzierbarer Prozess der Strukturierung und der Reinigung,
aber auch eine Feinabstimmung der MBE-Parameter sind, um exakt nur einen Quan-
tenpunkt pro Loch zu erhalten. Fiir die abgeschiedene In-Menge ist dariiberhin-
aus wichtig, zu wissen, welche Dichte angestrebt wird. Bisherige Arbeiten
fokussierten sich vornehmlich auf hohe Dichten, d.h. auf Abstédnde von
wenigen 100 nm zum néchsten Quantenpunkt. Die Zielsetzung vorangegangener Ar-
beiten waren dreidimensionale Kristalle [NSJP*02] [KHS04] von InAs- bzw. GalnAs-

L 1L 1

Quantenpunkten. Der Ansatz zur Positionierung der ersten Lage von Quantenpunk-

ten beruhte auch hier auf Elektronenstrahlithographie und einem Atzschritt. Fiir
die weiteren Lagen wurde die Verspannung der ersten Quantenpunktschicht genutzt,
um auch die dariiber liegenden wieder auszurichten. Dementsprechend sollte der Ab-
stand der Quantenpunkte in der y-x-Ebene dem in der z-Richtung entsprechen und
zwischen 105nm und 200nm betragen. Weitere Arbeiten verfolgten das Ziel ein-
zelner Quantenpunkte, an definierten Positionen mit 400 nm Perioden [AWB™06].
Auch auf andere Materialsysteme wie InAs/InP-Quantenpunkte [SUH'05] wurde
der Ansatz der Positionierung mittels Vorstrukturierung iibertragen. Um positio-
nierte Quantenpuntke in ein Bauteil wie die besprochenen Resonatortiirmchen in
Kapitel |3| zu integrieren, muss man zum einen den Abstand zwischen den néchsten
Quantenpunkten auf die Gréfle der Bauteile anpassen. Zum anderen ist es entschei-
dend, nach dem Quantenpunktwachstum und dem Wachstum des Bauteils die Posi-
tion des Quantenpunktes auch genau wiederzufinden um das Bauteil prozessieren zu
konnen. Geht man von Durchmessern der Resonatortiirmchen von 1 pm bis 4 um

aus, so sollten die Quantenpunkte Abstéinde von mindestens 0,5 pm bis 2 ym haben.
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Es galt demnach sowohl die lithographischen Prozesse zu entwickeln und zu op-
timieren [Siinl0] als auch die MBE Wachstumsparameter den Vorderungen anzu-
passen. Nimmt man quadratische Lochgitter mit der Annahme, dass alle Locher
mit genau einem Quantenpunkt besetzt werden und alle Quantenpunkte das glei-
che Volumen haben, dann wird fiir einen Gitterabstand von 500 nm die vierfache
Menge InAs benotigt als fiir einen Gitterabstand mit 1000 nm. Dementsprechend
wurden die Wachstumsparameter weiter optimiert und angepasst. Abbildung
zeigt REM-Aufnahmen der ersten Serien mit positionierten Quantenpunkten. Auf
dem ersten Bild von links ist das Lochgitter mit einem Abstand von 1,5um zu er-
kennen. Gut die Hélfte der Locher ist mit einzelnen Quantenpunkten besetzt. Die
weiteren Aufnahmen von anderen Bereichen auf der Probe verdeutlichen das Ergeb-
nis. Das mittlere Bild zeigt einen Bereich mit einem Lochgitterabstand von 1um.
Auch hier sind noch nicht alle Lécher mit einem Quantenpunkt besetzt. Bemerkens-
wert ist, dass im Gegensatz zu den Aufnahmen in Abbildung 5.8/ und zum einen
an den Lochern keine Mehrfachausbildung von Quantenpunkten zu beobachten ist,
was darauf schlieffen lasst, dass die prozessierten Locher in ihrer Grofie hinreichend
klein sind. Zum anderen haben sich zwischen den Lochern keine Quantenpunkte
gebildet. Dies liasst wiederumgauf eine sehr homogene und saubere GaAs Oberfla-
che schlieflen, deren Defekte vorwiegend durch die prozessierten Locher bestimmt
werden. Die rechte REM-Aufnahme in Abbildung zeigt einen Ausschnitt aus
einem Bereich mit einem Lochgitterperiode von 2,5 um. Dies entspricht einer Quan-
tenpunktflichendichte von 1,6 x 107em 2.

Aus den ausgewdhlten REM-Aufnahmen erkennt man, wie kritisch die Lochgro-
e, die Homogenitdt und Defektfreiheit der GaAs-Schicht, die Migrationsldnge fiir
In sowie die abgeschiedene InAs-Menge sind. In Abbildung ist auf zwei REM-
Aufnahmen gezeigt, was geschieht, wenn die prozessierten Locher zu stark mit GaAs
{iberwachsen werden. Die Locher haben durch das Uberwachsen ihre Form und Aus-
dehnung veréndert und sind nun mehr oval oder gar zweigeteilt. An diesen ldnglichen
Lochern kénnen sich nun doppelte Quantenpunkte anlagern, sogenannte Quanten-
punkt Molekiile [Hei04] . Dies kann gegebenenfalls sogar eine Anwendung finden
oder Untersuchungen zu Wechselwirkung zwischen Quantenpunkten erméglichen
[BHWT06]. Im Rahmen dieser Arbeit sollten hingegen einzelne Quantenpunkte so
positioniert werden, dass diese in der Folge gezielt in einen Mikroresonator einge-
baut werden kénnen. Wichtig hierfiir ist die Genauigkeit der Positionierung bezogen
auf den spéter zu prozessierenden Mikroresonator sowie der Abstand zweier Quan-

tenpunkte. Um die Proben hinsichtlich dieser Eigenschaften besser untersuchen zu
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Abbildung 5.11: Positionierte Quantenpunkt-Molekiile, zwei REM-Aufnahmen der
gleichen Probe; durch das Uberwachsen geniigend dicker GaAs-Sicht, entstehen aus
kreisrunden prozessierten Lochern Ouvale bzw. Doppellocher an denen sich Quan-
tenpunktmolekiile bilden. Links ein Lochgitterabstand von 1000um und rechts von
2um

Abbildung 5.12: SEM + AFM Aufnahme: Ergebnisse positionierte InAs QP 1um
Periode

kénnen, kam neben dem REM auch ein AFM zum Einsatz. Bei einer Wachstumsrate
von 0,1 M L/min, einer Substrattemperatur von 510 °C und einer GaAs-Pufferschicht
von 8 nm zwischen prozessierten Lochgittern und Quantenpunkten wurden die ange-
strebten Ergebnisse erzielt, wie sie in Abbildung[5.12] sowohl in einer REM- als auch
einer AFM-Aufnahme gezeigt werden. Die REM-Aufnahme links zeigt noch deut-
lich die durch den Betrachtungswickel bedingte Verzerrung, wohingegen die AFM-
Aufnahme rechts die Quantenpunkte in der Ansicht direkt von oben darstellen kann.
Die Quantenpunkte haben sich auf dieser Probe genau auf den prozessierten Léchern
gebildet. In den Zwischenflachen sind keine Defekte oder Quantenpunkte erkennbar.

Dieses Ergebnis konnte auch auf gréflere Lochgitterabstédnde iibertragen werden, wie
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Abbildung 5.13: links) AFM Aufnahme: Ergebnisse 1 InAs QP auf 10 pm Pro-
benfliche, rechts) Grésenverteilung von positionierten QP, fir eine Probe mit einer
Lochgitterperdiode von 1um

die AFM Aufnahme in Abbildung zeigt. Bei dieser Periode von 2um befindet
sich in einer Fliche von 10 gm? nur ein einzelner Quantenpunkt. Zur Veranschauli-
chung ist dies in Abbildung5.13]eingezeichnet. Das macht diese positionierten Quan-
tenpunkte besonders geeignet fiir den Einbau in Mikoresonatoren, um sicherstellen
zu konnen, dass sich nur jeweils ein einziger Quantenpunkte in jedem Resonator
befindet und mit diesem wechselwirken kann. Vorangegangene Arbeiten zeigten bis-
her nur Gitterperioden bis 400 nm [AWB*06] [Hei04] [NSJPT02] und keine derart

genaue Besetzung der Locher mit je nur einem Quantenpunkt.

Fiir eine bessere Auswertung der Effektivitdt der Positionierung wurden mehrere
grofiflichige Aufnahmen mit dem AFM erstellt, von denen auszugsweise eine in Ab-
bildung gezeigt ist. Uber 95% des Lochgitters sind mit Quantenpunkten zu
besetzen. Nur knapp 12% der Quantenpunkte sind nicht positioniert, sondern an
anderer Stelle nukleiert. In Abbildung ist die aus den AFM-Aufnahmen ge-
wonnene Groflenverteilung der Quantenpunkte aufgezeigt. Die Abweichung von der
zu erwartenden Gaufiverteilung ist deutlich. Dies kann man darin deuten, dass die
Quantenpunkte an Lochern d.h die positionierten sowie jene Quantenpunkte die an

beliebigen Stellen dazwischen sitzen, unterschiedliche Groflenverteilungen zeigen.
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Abbildung 5.14: AFM-Aufnahme: Ergebnisse positionierte InAs-Quantenpunkte
bet 1pm Lochperiode

5.5 Positionierungsgenauigkeit

Die Zielsetzung zur Positionierung von Quantenpunkten im Rahmen dieser Arbeit
bestand insbesondere darin, die positionierten Quantenpunkte in der Folge in Bautei-
le wie Mikroresonatoren [SSST08a| [SHH08] oder photonische Kristalle [SSS*T08b

Stin10] einbauen zu kénnen. Das macht es notwendig, weite Abstédnde zwischen den

Quantenpunkten zu erreichen und diese Quantenpunkte gezielt wiederfinden zu kon-
nen, um die folgenden Prozesse und Bauteile genau ausrichten zu kénnen.

In Abbildung ist links die optische Maske gezeigt, mittels welcher Marker
auf jedes 2-Zoll-Viertel prozessiert wurden. An diesen Markern wurde die Elektro-
nenstrahllithographie der Lochgitter ausgerichtet und Felder mit unterschiedlichsten
Lochgitterperioden von 500 nm bis 2, 5um belichtet. Eine Aufnahme mit einem opti-
schen Mikroskop in 100-facher Vergroferung ist im rechten Bild der Abbildung
gezeigt. Die Lochgitter sind hier gréfitenteils sogar zu erkennen. Bei einem spéteren
Prozess von Bauteilen wiirden die Quantenpunkte im Halbleitermaterial verborgen
liegen, d.h. eine Priifung der Positionierungsgenauigkeit ist dann nicht mehr oder

nur eingeschrankt moglich. In einem anderen Ansatz wurde gezeigt, dass auch noch
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Abbildung 5.15: links) optische Maske zur Prozessierzung von Markern zur Aus-
richtung weiterer Prozessschritte - rechts) Aufnahme mit optischem Mikroskop eines
mittels Elektronenstrahllithographie belichteten Lochmusters

nach einem Uberwachsen der InAs-Quantenpunkte mit einer GaAs-Schicht von we-
nigen Nanometern, diese noch mittels AFM-wieder gefunden werden koénnen. Die
Erhebungen auf dem GaAs kénnen reproduzierbar den InAs-Quantenpunkten zuge-
ordnet werden. Grund sind die Verspannungen sowie die morphologischen Storungen
aufgrund der Quantenpunkte. Dieses Prinzip mag ausreichend fiir Bauteile mit diin-
nen epitaktischen Schichtaufbauten sein, fiir Mikroresonatoren mit mehreren Mikro-
metern Schichtdicke ist es allerdings ungeeignet. Die Folge von GaAs und Al(Ga)As

Schichten wiirde die Storungen nach und nach ausgleichen.

Aus diesem Grund wurden sowohl Proben mit Lochgittern als auch Proben, wel-
che mit 8nm GaAs und InAs {iberwachsen wurden, ein zweites Mal prozessiert.
Auf ein Uberwachsen der Quantenpunkte wurde verzichtet, um eine anschlieBende
Betrachtung mit dem REM zu erméglichen. Die lithographischen Schritte wurden
bereits in einer weiteren Arbeit an weiteren Proben detaillierter untersucht und be-
schrieben [Siin10]. Hier sollen lediglich die Ergebnisse der Zusammenarbeit zwischen
MBE und Lithographie nochmals herausgehoben werden.

Zur Priifung der Positionierungsgenauigkeit wurden Goldlinien zwischen den Lo-
chern bzw. Quantenpunkten aufgebracht. Hierfiir wurden nach der ersten Prozes-
sierung bzw. nach dem Quantenpunktwachstum ein Photolack aufgebracht. Die-
ser Lack wurde wiederum mittels Elektronenstrahllithographie belichtet. Der Lack
selbst diente hier als Maske fiir das Aufdampfen der Goldlinien. REM-Aufnahmen
dieser Proben sind in den Abbildungen |5.16| und [5.17] dargestellt. Abbildung

zeigt ein Lochgitter mit einer Gitterperiode von 1um. In der linken Aufnahme sind
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Abbildung 5.16: REM-Aufnahmen von Goldlinien, die nachtrdglich zwischen ein
Lochgitter prozessiert wurden; im rechten Detailausschnitt erkennt man die Genau-
1gkeit der Ausrichtung

die Goldlinien zwischen dem Lochgitter deutlich sichtbar. In der Detailansicht rechts
ist dargestellt, mit welcher Genauigkeit die Goldlinien an das urspriinglich prozes-
sierte Loch herankommen. Die Goldlinien selbst legen einen Kreis mit einem Durch-
messer von 400nm fest. Das im vorangegangenen Schritt prozessierte Loch liegt
innerhalb eines Kreises mit 100 nm Radius. Ausschlaggebend fiir die Funktion eines
spateren Bauteils ist die Lage des positionierten Quantenpunktes relativ zum Bau-
teil. Deswegen wurden auch positionierte Quantenpunkte mit Goldlinien versehen
um die Positioneriungsgenauigkeit abschétzen zu kénnen, die man mittels der op-
tisch belichteten Marker erreichen kann. Abbildung|5.17|zeigt REM-Aufnahmen von
positionierten Quantenpunkten mit in einem zweiten Schritt aufgebrachten Goldli-
nien. Um die Quantenpunkte erkennen zu koénnen, muss hier die Probe mit dem
REM von der Seite betrachtet werden und kann nicht wie beim Lochgitter in Ab-
bildung direkt senkrecht von oben untersucht werden. In der représentativen
Detailansicht rechts ist der maximale Abstand der Goldlinie zum Quantenpunkt mit
75nm eingezeichnet. Eine statistische Analyse zeigt, dass 30 % innerhalb von 50 nm
soiwe 60 % innerhalb von 100 nm liegen [SSS*08a] [HBW*07] [DLS*08]

4 L 1 L 1
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Abbildung 5.17: REM Aufnahmen von Goldlinien die zwischen positionierten
Quantenpunkten prozessiert wurden, im rechten Detailausschnitt die relative Aus-
richtung zum Quantenpunkt durch Kreise markiert

5.6 Optische Eigenschaften von positionierten Quan-

tenpunkten

Neben der optimalen geometrischen Lage des Quantenpunktes in einem zukiinfti-
gen Bauteil, ist insbesondere auch dessen optische Eigenschaft wichtig. Gerade die
Wechselwirkungen zwischen Licht und Festkoérper sind von besonderem Interesse
fiir die aktuelle Forschung. Quantenpunkte mit ihrer nulldimenisonalen Eigenschaft
spielen hier eine wichtige Rolle [RSL*04] [GSG™98]. Bevor demnach die hier vorge-

1

stellten, positionierten Quantenpunkte in Bauteile integriert werden kénnen, muss
ihre optische Eigenschaft untersucht werden. Hierfiir wurden die Quantenpunkte wie
in den vorangegangenen Abschnitten beschrieben, mittels prozessiertem Lochgitter
positioniert und mit einer GaAs-Deckschicht von 50 nm {iberwachsen. Die nicht iiber-
wachsenen, rein auf der Oberflache liegenden Quantenpunkte sind optisch nicht oder
nur schwach aktiv und spiegeln nicht das Verhalten eines Quantenpunktes wider, der
innerhalb einer Halbleitermatrix eingebettet liegt.

Die Graphen in Abbildung[5.18| zeigen Spektren von zwei Proben mit positionierten
Quantenpunkten fiir verschiedene Anregungsleistungen. Deutlich erkennbar ist die
relative grole Halbwertsbreite dieser Spektren. Die Auflosung des hier verwendeten

Messplatzes lag bei ~ 1meV. Die Spektren der Quantenpunkte zeigen allerdings
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Abbildung 5.18: u PL-Spektren von zwei Proben mit vorpositionierten InAs-
Quantenpunkten

Halbwertsbreiten von mehr als 3meV . Dies bedeutet starke Verlustmechanismen in
der Probe. Weitere Arbeiten, die unmittelbar an diese anschlossen, konnten diese
Eigenschaften jedoch noch leicht verbessern [SHST09] [SHG'12].

Der rechte Graph in Abbildung zeigt bei hoheren Emissionsenergieen, d.h. bei
kleineren Wellenléingen ein wesentlich schérferes Signal mit einer Halbwertsbreite
von nur 1,3meV. Diese Emission stammt nicht von einem positionierten Quanten-
punkt, sondern von einem der wenigen Quantenpunkte, die zwischen den prozessier-
ten Lochern zu finden sind. Die kleinere Emissionswellenlédnge deckt sich mit der
Beobachtung, dass die Quantenpunkte aulerhalb des Lochgitters kleinere Abmes-
sungen haben.

Durch die PL-Untersuchunge lésst sich auch eine Information iiber die Position der
Quantenpunkte gewinnen. Abbildung zeigt eine PL-Karte, die von einer Pro-
be mit positionierten Quantenpunkten im Abstand von 2um erstellt wurde. Fiir
diese Messung wurde die Probe kontinuierlich in eine Richtung verschoben und PL-
Spektren aufgenommen. In der Graphik sieht man nun nach rechts die Wellenléange
und noch oben den relativen Abstand aufgetragen. Der Fokus des anregenden La-
sers hat mindestens einen Durchmesser von 4pm. Dadurch werden immer zwei be-
nachbarte Quantenpunkte zugleich angeregt. Die griinen Linien in Abbildung

markieren die Position der zu erwartenden Quantenpunkte.
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Abbildung 5.19: yPL-Karte von positionierten Quantenpunktem mit 2 pm Periode

5.7 Positionierte GalnAs-Quantenpunkte fiir die

Bauteilintegration

Reine InAs-QP sind aufgrund ihrer spektralen Lage von ca 1100 nm bei 10 K fiir
Untersuchungen an einzelnen Quantenpunkten nur bedingt geeignet fiir die Grund-
lagenforschung. Der Bereich zwischen 700 nm und 950 nm ist aufgrund der zur Ver-
fiigung stehenden Messtechnologie wesentlich besser fiir Untersuchungen von Wech-
selwirkung zwischen Licht und Materie geeignet. Aber nicht nur die Messtechnik,
sondern auch Verlustmechanismen innerhalb der Halbleiter machen eine kiirzere
Wellenléngen fiir Grundlagenuntersuchungen wesentlich interessanter.

Im folgenden Abschnitt sollen einige Ausblicke gezeigt werden, um zu kleineren Wel-
lenldngen zu kommen. Ein einfacher Weg von, InAs-Quantenpunkten mit Emissions-
wellenléngen von iiber 1000 nm zu kleineren Wellenlingen zu gelangen, ist der Uber-
gang von InAs zu GalnAs Quantenpunkten [LRF*06]. Der Wechsel von InAs- zu
GalnAs-Quantenpunkten, bringt mehrere Faktoren mit, die Einfluss auf die Emissi-
onswellenlédnge haben. Die Bandliicke nimmt mit steigendem Ga-Gehalt fiir GalnAs-
Quantenpunkte zu, welches ein Beitrag fiir eine Blauverschiebung der Emission be-

deutet. Hingegen nimmt der Unterschied der Bandliicken von Matrixmaterial GaAs-
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zu InGaAs-Quantenpunkten mit steigendem Ga-Gehalt und somit auch das Ein-
schlusspotential ab. Hierdurch werden die Zustinde im Quantenpunkt zu kleineren
Energien verschoben und somit nimmt die Emissionswellenléinge zu. Auch die Ver-
spannung der Quantenpunkte nimmt mit zunehmenden Ga Gehalt ab, was direkten
Einfluss auf Gréfie und das chemischen Potenzial hat [LRF06] [Mic03]. Dennoch

ist es moglic,h mit dem hier beschriebenen Verfahren auch GalnAs-Quantenpunkte

zu positionieren. Abbildung zeigt zwei Aufnahmen von positionierten GalnAs-

Quantenpunkten. Der nominelle Lochdurchmesser des prozessierten Lochgitters war

Abbildung 5.20: REM-Aufnahmen von positionierten GalnAs-Quantenpunkten.

hier 50nm bis 70 nm. Die GaAs-Pufferschicht zwischen der strukturierten Oberfla-
che und den GalnAs-Quantenpunkten war 8 nm. Fiir das Wachstum der GalnAs-
Quantenpunkte musste eine zweite Ga-Zelle verwendet werden. Die Wachstumsrate
fir GaAs-Pufferschichten war bei 800nm/h. Fiir die GalnAs-Schicht wurde eine
zweite Ga-Zelle verwendet. Die nominelle Wachstumsrate war ~ 1,75 ML/min. Die
Wachstumsrate der In-Zelle lag wie bei den reinen InAs-Quantenpunkten bei nomi-
nell ~ 0,1 ML/min. Um einen Ga-Gehalt von weniger als 30% zu erhalten, wurde
InAs fiir 4min angeboten, wihrend die Ga-Zelle kontinuierlich fiir 1 Sek geoffnet
und fiir 40 Sek geschlossen wurde. So wurden erstmalig positionierte GalnAs Quan-
tenpunkte mit einem Abstand von bis zu 2, 5um realisiert wahrend die-
se groflen Absténde nur fiir reine InAs-Quantenpunkte gezeigt wurden [AWB™06
[KRS05] [WRK*08]. Diese Quantenpunkte erscheinen in den REM-Aufnahmen we-

sentlich flacher und weiter ausgedehnt, was auf die geringe Verspannung von GalnAs

zu GaAs zuriick zu fithren ist.
Neben dem direkten Wachstum von GalnAs-Quantenpunkten ist es auch moglich,

diese nach dem Quantenpunktwachstum durch Ausheilen bei hohen Temperaturen
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Abbildung 5.21: PL Spektren von InAs QP mit RTA

kurzwelliger zu verschieben [XWC*98] [MRMO97]. Das Ausheilen kann sowohl noch
in der MBE als Zwischenschritt wahrend des Wachstums stattfinden oder bereits
an fertigen Quantenpunktproben nach dem Wachstum. Abbildung zeigt eine
Serie von ausgeheilten InAs-Quantenpunkten. Das hier verwendete Ausheilverfah-
ren nennt man nach dem englischen Ausdruck Rapid Thermal Annealing (RTA)
schnelle thermische Ausheilung. Hierbei werden die Probenstiicke innerhalb von
10 Sekunden auf bis zu 1000°C erhitzt. Wendet man dieses Verfahren auf InAs-
Quantenpunktproben an so diffundiert das In der Quantenpunkte in das umgebende
GaAs Material. Hierdurch werden zum einen die Quantenpunkte verkleinert, zum
anderen werden aus den InAs-Quantenpunkten GalnAs-Quantenpunkte. Fiir das
hier gezeigte Beispiel wurde eine Referenzprobe mit InAs Quantenpunkten verwen-
det, die wie die vorstrukturierten Probe mit den identischen Wachstumsparametern
von ~ 0,1 ML/min In-Wachstumsrate gewachsen wurde. Das Spektrum in Abbil-
dung zeigt deutlich, wie die Emissionwellenldnge durch Ausheilen weit unter
1000 nm verschoben werden kann.

Diese und dhnliche Techniken kénnen verwendet werden, um die beschriebenen po-
sitionierten Quantenpunkte in den Bereich unter 1000 nm zu schieben [SHST09]. In
der Fortfithrung dieser Arbeit wurden sowohl diese, als auch weitere Ansétze unter-
sucht, um die Eigenschaften der positionierten Quantenpunkte fiir die Integration
in Bauteile weiter zu verbessern. Als erfolgreich erwies sich die Kombination zwei-
er Techniken: Die erste Lage Quantenpunkte, welche sich direkt an den Lochern

anlagern, werden noch in situ, d.h. im MBE-System vor dem weiteren Wachstum

64



5. Positionierung von GalnAs-Quantenpunkten

wie oben gezeigt ausgeheilt. Dariiber wird eine diinne Schicht GaAs gewachsen. An-
schlieSSend folgt eine weitere Lage InAs-Quantenpunkte. Hierbei wird die Verspan-
nung der ersten Quantenpunkte genutzt; die zweite Lage Quantenpunkte ordnet sich
dann verspannugsgekoppelt an die erste an [SHHT08]. Der Ansatz fiir verspannungs-
gekoppelte Qauntenpunkte, wurde bereist vorher fiir positionierte Quantenpuntke
genutzt [KHS04], wobei hier alle Quantenpunkte moglichst bei der gleichen Wellen-
linge emittieren sollten. Fiir Anwendungen mit einzelne Photonen, sollte sich hier
die erste Lage von Quantenpunkten spektral deutlich von der zweiten unterscheiden
[SHH*08] [HSD*10].

Neben der Integration in die hier beschriebenen Resonatortiirmchen, wurden die
hier beschriebenen positionierten Quantenpunkte in photonische Kristalle integriert,
bzw. photonische Kristalle um diese herum prozessiert [SSST08b]. Diese photoni-

schen Kristall Resonatoren sind zentraler Bestandteil einer anderen Arbeit [Stinl0].
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Kapitel 6

GalnAsN-Quantenpunktsystem
fiir

Telekommunikationswellenlangen

Fiir Dateniibertragung und Telekommunikationsanwendungen liegt ein Fokus auf
Wellenldngenbereichen um 1,3 um und 1,55 um, da die Transmissionsverluste fiir
konventionelle Glasfaser im Bereich von 1,26 - 1,36 ym und 1,46 - 1,625 um ein
deutliches Minimum zeigen. Das macht es notwendig, auch Einzelphotonenquellen
moglichst fiir diese Wellenldngen zu realisieren, mochte man diese zur Dateniiber-
tragung einsetzen. Deswegen ist es von aktuellem Interesse, neue Bauteile hierfiir zu
entwickeln sowie bereits erworbenes Wissen in diesen Wellenldngenbereich zu iiber-
tragen [WKU™05] [SHF09]. Laserdioden, basierend auf dem GaAs-System mit InAs
Quantenpunkten oder GalnAsN Quantenfilmen, die bei Raumtemperatur im Bereich
um 1,3 pm emittieren, werden schon seit langem erforscht, entwickelt und eingesetzt.
[CC95] [CH95]. Fiir Einzelphotonenanwendungen, die bei einigen 10 K oder knapp
unter 100 K betrieben werden, konnte die Emissionswellenldnge nahe 1,3 um bisher
nur vereinzelt erzielt werden [AZZ05] [WKU05]. Der Wellenldngenunterschied von
300 K auf 10 K fiir InAs Quantenpunkte in einer GaAs-Matrix bertragt etwa 100 nm.
Es wurden bereits einige Ansétze untersucht, um einzelne Quantenpunkte mit Emis-

sionswellenléingen von 1,3 um und 1,55 um bei Tieftemperaturen zu realisieren. Da



6.1. Einbettung von Stickstoff in das InAs/GalnAs-Quantenpunktesystem

die Emissionswellenlénge direkt von der Hohe der Quantenpunkte abhéngt, wurden
durch Wachstum von bimodalen InAs-Quantenpunkten-Ensembles Einzelquanten-
punktemissionen von knapp 1,3 um realisiert [WKU'05]. In einem anderen Ansatz
wurden sehr langsame Wachstumsraten von wenigen Nanometern pro Stunde ge-
nutzt, um moglichst grofle Quantenpunkte bei einer moglichst niedrigen Dichte zu
erreichen [AZZ705].

In dieser Arbeit soll gezeigt werden, wie mittels der Einbindung von Stickstoff in
das GalnAs System die Emissionswellenléinge von Einzelquantenpunkten deutlich
in den Bereich von 1,3 ym und dariiber hinaus geschoben werden kann. Es werden
verschiedene Ansétze untersucht und ein Weg erarbeitet, wie insbesondere fiir die
Emission von einzelnen Quantenpunkten jenseits der 1300 nm Stickstoff im GaAs-

Materialsystem eingesetzt werden kann.

6.1 Einbettung von Stickstoff in das InAs/GalnAs-

Quantenpunktesystem

Um die Emissionswellenléingen von Quantenpunkten zu beeinflussen, wurde das Dot-
In-A-Well-Design [KMW02] entwickelt [LSLT00], das dank seiner Vorziige weite
Anwendung findet. Die Quantenpunkte werden nicht direkt mit dem Volumenmate-
rial in diesem Fall GaAs sondern mit einem Quantenfilm hier GalnAs iiberwachsen.
Die Bandliicke dieses GalnAs-Quantenfilms ist kleiner als die des GaAs Volumen-
materials. Die Zustdnde im Quantenpunkt werden zu niedrigeren Energien, d.h. die
Emissionwellenlénge des Exziton Aufgrund des schwécheren elektrischen Einschlus-
ses zu langeren Wellenlédngen verschoben [LSLT00]. Abbildung zeigt im ersten
Bild von links schematisch den Bandkantenverlauf fiir InAs Quantenpunkte in einer
GaAs Matrix und im zweiten Bild von links eine Dot-In-A-Well-Struktur mit einem
GalnAs-Quantenfilm. Mit diesem Design von GalnAs-Quantenpunkten und einer
GalnAs-Deckschicht kénnen bei einem In-Gehalt von 20% und einer Schichtdicke
von 8-10nm Wellenldngen von 1300 nm Quantenpunktemission bei Raumtempera-
tur erreicht werden. In Kombination mit bimodalen oder sehr langsam gewachsenen
Quantenpunkten wurden Wellenléngen von knapp 1300 nm [AZZT05] [WKU*05] fir
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10K gezeigt.

Als weitere Moglichkeit zur Realisierung von grofleren Wellenléingen im GaAs-System
dient Stickstoff als Gruppe V-Element, was bereits seit langeren in Anwendung und
Bauteilen genutzt [SYY100] wird. Durch den Einsatz von Stickstoff wird die Band-
kante deutlich beeinflusst [KKARO08|, sodass die Realisierung von gréfieren Emission-
wellenldngen moglich wird. Bisher war der Fokus hier auf Laseranwendungen ge-
richtet, fiir die entweder nur Quantenfilme oder Quantenpunkte mit hoher Dichte
notig sind [MKS*07]. Um Stickstoff fiir InAs Quantenpunkte zu nutzen, kann man
grundsétzlich drei Modelle ansetzen, die in der Folge eingehender untersucht werden
sollen. Der Bandkantenverlauf fiir diese drei Designs ist als Schema in Abbildung|6.1]
gezeigt, beginnend von links mit dem Verlauf fiir reine InAs Quantenpunkte, Dot-
In-A-Well-Quantenpunkte, einem zweiten Schema und InAs Quantenpunkte unter

Beigabe von Stickstoff in drei weiteren Schemata.

GaAs
GalnAs
© GalnAsN

Wachstumsrichtung

InAs-QP Dot In A Well Nitrid-QP Nitrid-Cap Partiel-Cap

RN

=3 5 5 5 @
g ¢ ¢ 32 & ¢3 & g 3L L g 28BE
z o z U’; » s @ » z ”’g » » miim
[ ® 3
P4 pz4

Abbildung 6.1: Schematischer Bandkantenverlauf fiir Konzepte zur Rotverschie-
bung der Emissionswellendnge von InAs-Quantenpunkte, von links nach rechts:
(Schema 1) InAs-Quantenpunkte in GaAs-Matriz; (Schema 2) InAs-Quantenpunkte
mit GalnAs-Deckschicht bezeichnet als Dot In A Well Struktur; (Schema 3)
InAsN-Quantenpunkte in einer GaAs-Matriz; (Schema 4) InAs-Quantenpunkte mit
GalnAsN-Deckschicht; (Schema 5) InAs-Quantenpunkte mit partiellem GalnAs-
Cap und anschlieffendem GalnAsN-Deckschicht
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1. InAsN-Quantenpunkte - im Weiteren bezeichnet mit Nitrid-QP
InAs-Quantenpunkte werden mit Stickstoff als zweites Gruppe-V-Element er-
génzt. Dies hat zur Folge, dass die Bandliicke im Quantenpunkt kleiner wird
[IKAROS] [Kud07] und folglich die Emissionswellenlinge des Exzitons gréfer
wird im Vergleich zu reinen InAs Quantenpunkten8 Abb. , Schema 3).

2. InAs/GalnAsN-Quantenpunkte - im Weiteren bezeichnet mit Nitrid-Cap
Dies ist eine reine Erweiterung des bekannten Dot-In-A-Well-Schemas [UMZ 199
[LSLT00] um das Gruppe-V-Element Stickstoff, wobei InAs-Quantenpunkte
mit einer GalnAsN-Deckschicht {iberwachsen werden (Abbl. Schema 4).

3. InAs/GalnAs(N) Quantenpunkte - im Weiteren bezeichnet mit Teil-Cap
Dies ist eine Kombination der beiden vorangegangenen Schemata, wobei die

InAs-Quantenpunkte in eine Deckschicht aus GalnAs/GalnAsN eingebunden
werden (Abb. [6.1] Schema 5).

6.2 InAsN Quantenpunkte

Um den Einfluss von Stickstoff auf die Formation und Eigenschaften von InAs-
Quantenpunkten zu untersuchen, wurden mehrere Proben mit jeweils zwei Quan-
tenpunktschichten gewachsen. Die erste Lage zur optischen Charakterisierung wur-
de nach einer 200 nm GaAs-Pufferschicht aufgewachsen und unmittelbar mit 50 nm
GaAs iiberwachsen. Darauf folgte eine zweite Lage von Oberflichenquantenpunkten
zur morphologischen Untersuchung (siehe Kap. . Diese zweite Lage wurde un-
ter identischen Wachstumsbedingungen gewachsen wie die erste. Bei allen folgenden
Proben betrug die Substrattemperatur fiir das Wachstum der GaAs-Pufferschicht
590°C. Diese wurde jeweils rechtzeitig vor der ersten Quantenpunktschicht auf 510°C
verringert und stabilisiert.

Abbildung 6.2/ zeigt REM-Aufnahmen von konventionellen InAs- (a) und InAsN (b)
Quantenpunkten im Vergleich. Fiir die InAsN-Quantenpunkte wurde das Ventil zur
Plasmaquelle zeitgleich mit dem In-Shutter geoffnet. Die Leistung der Plasmaquelle
betrug 120 W. Dies entspricht bei den verwendeten In-Wachstumsraten bei planarem

Schichtwachstum einem Stickstoffgehalt von etwa 3 % Prozent bei GaAs. Fiir beide
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Proben wurden nominell 2,4 ML InAs bei einer Wachstumsrate von 10 ML /min ab-
geschieden.

Probe (a) zeigt typische InAs Quantenpunkte mit weitestgehend zu erwartenden

)
'
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-
-

-
-
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v’“ ) ') '
] ) ! ¥
L ,'

Abbildung 6.2: REM Aufnabme von (a) InAs mit flichigem Quantenpunktwachs-
tum, einer Dichte von 3x10%m=2 und nur wenigen deutlich gréfieren Quanten-
punkten und im Vergleich (b) InAsN Quantenpunkten mit wenigen kleinen Quan-
tenpunkten und stark vergrifierten Quantenpunkten bedingt durch die Stickstoffein-
bindung

GroBenverteilung. Der Einfluss von Stickstoff auf die Formation der InAs Quanten-
punkte ist in dieser Oberflichenaufnahme deutlich zu sehen. Fiir Probe (a) bilden
sich auf der gesamten Fliche Quantenpunkte mit einer Dichte von 3 x10*cm 2. Nur
einige vereinzelte Quantenpunkte zeigen in der REM Aufnahme deutlich erkennbare
grofiere Ausdehnung. Fiir Probe (b) kann unter dem Einfluss von Stickstoff kein ho-
mogenes Quantenpunktwachstum mehr beobachtet werden. Stattdessen bilden sich
vergroferte Quantenpunkte mit lateralen Abmessungen von circa 100 nm und nur
einige wenige kleine Quantenpunkte dazwischen. Jene extrem grofien Quantenpunk-
te sind weitestgehend optisch inaktiv [SGRT04] [YYS04].

Wie aus der in Abbildung gezeigten Serie und aus anderen Untersuchungen er-

sichtlich wird, hat Stickstoff Einfluss auf die Formation von InAs-Quantenpunkten
[SGR*04]. Stickstoff fiihrt zur Bildung von bimodalen Quantenpunkten bzw. grofien,
inhomogenen Quantenpunkten. Wenn die Substratoberfliche im Wachstum Stick-
stoffplasma ausgesetzt wird, entstehen Storstellen, an denen sich die beobachteten,
groflen Quantenpunkte bilden. Mogliche Ursachen kénnen Ansammlungen von Stick-
stoffatomen oder Defekte, verursacht durch die Plasmaquelle, sein [SGR*04].

Um den unerwiinschten Einfluss in der Qunatenpunktbildung zu vermindern, ist

der erste Schritt deshalb eine Reduzierung der Stickstoffmenge. Prinzipiell kann das
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6.2. InAsN Quantenpunkte

IT11/V-Verhiltnis an diesem Punkt durch eine Reduzierung des angebotenen Stick-
stoffs oder eine Erhohung der In-Wachstumsrate erreicht werden. Eine Erhohung der
Wachstumsrate ist hier fiir Quantenpunkte niedriger Dichte nicht zielfithrend. Mit
120 W Leistung ist man allerdings bereits am technischen Limit der verwendeten
Sticktoff Plasmaquelle angelangt. Fiir kleinere Leistungen, d.h geringeren Zufluss
von Stickstoff, kann ein Plasma bei der genutzten Plasmaquelle nicht stabil ein-
gestellt werden. Eine Verminderung der Stickstoffmenge ist technologisch so nicht
erreichbar.

Deshalb wurde im néchsten Schritt der Stickstoff-Gehalt indirekt reduziert. Das An-
gebot an Stickstoff wurde auf einen Teil des Quantenpunktwachstums beschrankt,
was durch die spezielle Anlagenkonfiguration ermoglicht wurde (siehe Abschnitt .
Die Separation der Stickstoff-Palsmaquelle in eine separate Vakuumkammer, die mit-
tels Ventil mit der Wachstumskammer verbunden ist, ermdglicht einen punktgenauen
Start der Stickstoffzufuhr. Die Plasmaquelle wird in der separaten Kammer gestar-
tet und stabilisiert. Das Ventil zu dieser Kammer wird dann nur kurzzeitig fiir einen
Teil des Quantenpunktwachstums geoffnet. Somit kann der nominelle Gesamtgehalt
des Stickstoffs weiter reduziert werden. Abb.[6.3) und zeigen REM-Aufnahmen
einer solchen Serie.

Bei diesen Proben wurde erst nach zwei Drittel des Quantenpunktwachstums das

Abbildung 6.3: REM-Aufnahmen von InAsN Quantenpunkten mit insgesamt je-
weils nominell 2,3 ML aufgewachsenem InAs(N) und verschiedenem Sticktstoffgehalt
s (a) 1,8 ML InAs + 0,6 ML InAsN; (b) 1,2 ML InAs + 1,2 ML InAsN

Ventil zur Plasmaquelle gedffnet. So wurden fiir Probe (a) nominell 1,8 ML InAs ab-
geschieden, gefolgt von 0,6 ML InAsN. Fiir die Proben (b) und (c) (siche Abb.
waren es 1,2 ML InAs und 1,2 ML InAsN bzw. 0,6 ML InAs und 1,8 ML InAsN. Die
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Oberflichenaufnahmen zeigen deutlich, wie Quantenpunkte mit zwei unterschiedli-
chen Groflen entstehen.

Bei der ersten Probe in Abb.[6.3] (a), mit einer kurzen Zeit an Stickstoffangebot, ist
der Effekt noch klein. Die grofleren Quantenpunkte mit lateralen Ausdehnungen die
denen herkémmlicher InAs Quantenpunkte entsprechen, iiberwiegen. Die Verteilung
liegt in etwa bei 1:2 mit einer Dichte von 2 x10'° fiir die kleinen Quantenpunkte
und 4 x10'° fiir die groSeren Quantenpunkte. Bei dieser Probe war nach 1,8 ML
InAs Wachstum die kritische Schichtdicke fiir die Bildung der Quantenpunkte be-
reits iiberschritten. Dennoch wachsen nicht alle Quantenpunkte im gleichen Mafle
weiter wenn Stickstoff angeboten wird. Diesen Effekt beobachtet man verstarkt fiir
die néchste Probe bei der bereits nach 1,2 ML InAs Stickstoff angeboten wurde. Die
Dichte der gréBeren Quantenpunkte nimmt um 50% ab auf 2 x10'°. Mit einer Dichte
von 3, 5 x10' fiir die kleinen, im Wachstum gestoppten Quantenpunkte bleibt die
Gesamtedicht in etwa gleich.

Bei einer weiteren Erhohung des Stickstoffgebots, wie in der dritten Probe in Ab-
bildung gezeigt, wird die Ausbildung der Quantenpunkte nun so stark beein-
trachtigt, dass auf dem grofiten Teil der Oberflache nur sehr kleine Quantenpunkte

entstehen. Statt homogener Quantenpunkte bilden sich nun mehr grofle Tropfen. Die

Abbildung 6.4: InAsN-Quantenpunkte, 0,6 ML InAs + 1,8 ML InAsN.

Dichte dieser Quantenpunkte lédsst sich aufgrund der geringen Grofle nur abschét-
zen zu 7 x10'° . Fiir die iibergrofen Quantenpunkte liegt die Dichte hingegen bei
unter 1 x10%. Dieser Ausschnitt von drei Proben aus einer Wachstumsserie zeigt die
Grenzen der Stickstoffeinbindung in InAs Quantenpunkte.

Noch aussagekriftiger als die Untersuchung der Morphologie sind die optischen Ei-
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genschaften dieser Probe. Bei einer Untersuchung mittels Photolumineszensspektro-
skopie wird der Einfluss von Stickstoff noch deutlicher. In Abbildung|6.5|sind die PL-
Spektren dieser drei Proben, einschliefflich einer InAs-Quantenpunkt-Referenzprobe,
dargestellt. Beginnt man nun, ausgehend von reinen InAs Quantenpunkten im Wachs-
tum Stickstoff anzubieten, wird die Emission zu grofleren Wellenldngen verschoben
wie fiir Probe (a) im Graphen von Abb. rot dargestellt, zu sehen ist. Diese Rot-
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Abbildung 6.5: PL Spektren von InAsN Quantenpunkte: mit zunehmendem Stick-
stoffgehalt der InAs(N) Qunatenpukte von a, b, bis ¢, im VErgleich zu reinen InAS
Quantenpunkten einer Referenzprobe (schwarz)

verschiebung kann zum einen auf den Einbau von Stickstoff zuriickzufiihren sein.
Durch den Einbau von Stickstoff nimmt die Bandliicke im Quantenpunkt von In-
Asz u InAsN ab und damit die Ubergangsenergie des Exzitons. Zum andern fiihrt
Stickstoff bei InAs Quantenpunkten, wie an den REM Aufnahmen deutlich wird, zu
einem bevorzugten Wachstum eines Teils der Quantenpunkte. Das angebotene Ma-
terial verteilt sich nicht mehr auf alle Quantenpunkte sondern durch den Stickstoff

iniziirt entstehen bimodale Quantenpunkte, d.h. Quantenpunkte mit zwei deutlich
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voneinender unterscheidbaren Grossenverteilungen. Diese Vergroflerung der Quan-
tenpunkte wiirde ebenfalls zu einer Abnahme der Exziton-Ubergangsenergie und so-
mit zu einer Rotverschiebung des PL Spektrums fithren. Bereits fiir die erste Probe
mit geringstem Stickstoffanteil ist eine Abnahme der PL Intensitdt zu beobachten,
was auf die durch den Stickstoffeinbau bedingten Verlustmechanismen zuriick zu
fithren sein kann.

Die Rotverschiebung ist bei den folgenden Proben mit erhéhtem Stickstoffangebot
nicht mehr zu beobachten. Stattdessen nimmt die Intensitat fiir Probe b weiter ab.
Die inhomogene Verbreiterung nimmt zu und die Emissionswellenldnge wird leicht
blau verschoben. Wohingegen Probe (c) so stark an Intensitdt verliert, dass die
extrem groflen Punkte wahrscheinlich optisch inaktiv sind. Im Rahmen dieser Ar-
beit wurden Serien von mehreren InAsN-Quantenpunkte-Proben gewachsen. Hierbei
wurdem sowohl die Wachstumsrate, als auchdie Substrattemperatur und der Stick-
stoffgehalt variiert. Alle Proben waren in Untersuchungen mittels hochauflosender
Photolumineszensspektroskopie optisch inaktiv bzw. zeigten keine Emissionslinien
wie man diese fiir exzitonische Uberginge in einzelnen Quantenpunkten erwarten
wiirde.

Ausschlaggebend hierfiir kann unter anderem die angestrebte niedrige Dichte sein.
Es wurde mit niedrigen Wachstumsraten und Wachstumsparametern fiir Quanten-
punktproben mit niedrigen Dichten begonnen. Fiir Quantenpunktproben mit ho-
hen Dichten fiir Raumtemperaturanwendungnen wurde beobachtet, dass bei glei-
cher Emissionswellenléinge ein hoherer Stickstoffgehalt im Vergleich zu einem hohe-
ren In-Gehalt von Vorteil sein kann [Tom07]. Der Einbau von Stickstoff bedeutet
auch bei optimiertem Wachstum immer eine Erhéhung der Defektdichte im Kris-
tallgitter und damit der Zentren fiir nichtstrahlende Rekombination [MKS*07]. Wie
die Serien in dieser Arbeit zeigen und auch andere Ergebnisse bestitigen [MKS*07]
[Tom07] [SGR*04], kann man durch eine Erhohung des Stickstoffgehaltes bei InAsN-
Quantenpunkte aktuell keine Emission von einzelnen Quantenpunkten beobachten.
Die bisherigen Untersuchungen konzentrierten sich meist auf Anwendungen mit ho-
hen Quantenpunktdichten und der Emission der gesamten Quantenpunktschicht fiir
Anwendungen in Laserdioden. Dies lisst sich nicht auf die hier angestrebten Ziele
fiir Einzelquantenpunktanwendungen bei Tieftemperatur iibertragen. Das Ziel wa-

ren Quantenpunkte mit niedrige Dichten und einem Minimum an Stickstoff.
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Quantenpunkte

6.3 Dot-In-A-Well InAs/GalnAsN

Quantenpunkte

Eine Eigenschaft, die Quantenpunkte auszeichnet, ist die Moglichkeit ihre Emissi-
onswellenldnge durch vielfiltige Methoden zu beeinflussen und auf die Anwendung
abzustimmen. Eine wichtiges System dabei ist der Einschluss der Quantenpunkte
in Quantenfilme. Die Quantenpunkte (engl. Quantum Dots) werden in Quantenfil-
me eingebettet. Dadurch werden die exzitonischen Zusténde in den Quantenpunkten
von einem System umgeben, dessen Bandliicke geringer ist als die des Bulkmaterials,
aber grofler als die der Quantenpunkte. Bildlich gesprochen liegen nun die exzito-
nischen Zusténde der Quantenpunkte in einem Tal oder Schacht (well) eingebettet.
Quantenfilme unter-, oberhalb oder beidseitig derQuantenpunkte mit einer niedri-
geren Bandliicke als das Matrixmaterial sorgen fiir ein energetisches Tal, in welches
die Quantenpunkte eingeschlossen werden. So konnen im gleichen Materialsystem
Quantenpunkte mit grofferen Wellenléngen realisiert werden, Dot-In-A-Well. Das
Schema des Bandverlaufes wird in Abbildung (zweite Skizze von links) gezeigt.
Die Quantenpunkte werden bei diesem Aufbau in einem oder teilweise auch zwei
Quantenfilme eingewachsen. Die GalnAs-Quantenfilme, welche bei diesem Aufbau
Quantenpunkte umgeben, haben eine kleinere Bandliicke als das Matrixmaterial,
hier GaAs. Indem man die angrenzenden Bandliicken verkleinert, werden auch die
Ubergiinge im Quantenpunkt energetisch verringert. Dieses Prinzip findet hiufig
Anwendung bei Laserdioden, in denen beispielsweise InAs-Quantenpunkte mit einer
GalnAs-Deckschicht iiberwachsen werden und auch in anderen Materialsystemen.
Dieses Prinzip wurde im Rahmen dieser Arbeit nun auch fiir das Materialsystem
GalnAsN umgesetzt.

Der Graph in Abbildung zeigt ein Spektrum von InAs-Quantenpunkten iiber-
wachsen mit einem GalnAsN-Film (griin) im Vergleich mit reinen InAs-Quantenpunkten
in GaAs als Referenz (schwarz) und InAsN-Quantenpunkten (rot). Die Rotver-
schiebung des Spektrums durch die Einbettung der InAs-Quantenpunkte in den
GalnAsN-Film von 1110 nm auf iiber 1200 nm ist deutlich.

Unter der Verwendung von Stickstoff wurden InAs-Quantenpunkte mit einer GalnAsN-
Deckschicht gewachsen, hier als nitrid-Schicht-Quantenpunkte bezeichnet. Fiir die
InAs-Quantenpunkte wurden in einer Serie konventionelle InAs-enpunkte als Re-

ferenz gewachsen, wéhrend die abgeschiedene Menge an InAs variiert wurde. Die
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Abbildung 6.6: InAs Quantenpunkte mit a) GalnAs Deckschicht als Referenz, b)
mit GalnAsN Deckschicht und ¢) InAsN Quantenpunkte mit GalnAs Deckschicht

Wachstumsraten der einzelnen Verbindungen waren 700 nm /h fiir GaAs und 40 nm/h
fiir InAs. Fiir die InAs-Quantenpunkte wurde ein Zyklus von 1s gedffneter Shutter
und 10s geschlossener Shutter genutzt, um die effektive Wachstumsrate weiter zu
verringern. Dieses zyklische Offnen und SchlieBen der Indium-Zelle war notwendig,
da die verwendete Anlage nur {iber eine Indiumquelle verfiigte. Ein Anpassen der
Wachstumsrate zwischen InAs-Quantenpunkten und GalnAs(N)-Deckschicht fiihrt
zu lingeren Wachstumspausen zwischen Quantenpunkten und Deckschicht. Hiebei
kann es zu Ausheilmechanismen bei den Quantenpunkten kommen, was in alterna-
tiven Probenserien ebenfalls getestet wurde. Auch die Wachstumsraten der In Zelle
werden hierdurch nicht in dem Mafle reproduzierbar, wie erforderlich.

Fiir die GalnAs-Deckschicht wurde ein Zyklus von 1,2s GalnAs gefolgt von 3,0s In-
As verwendet, der bei den gegeben Wachstumsraten nominell zu einem In-Gehalt von
18% fiihrt. Die Leistung fiir das Stickstoffplasma wurde von GaAsN-Kalibrationsproben
tibertragen und auf nominell 2% bis 3% Stickstoff eingestellt. Durch sehr langsame
Wachstumsraten fiir die InAs Quantenpunkte resultiert auch eine niedrige Wachs-

tumsrate fiir GalnAs. Die Stickstoffplasmaquelle kann nicht auf niedrigere als die hier
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6.4. Optimierte Stickstoffeinbindung fiir Dot-In-A-Well
InAs/GalnAs(N)-Quantenpunkte

verwendeten Leistungswerte, stabil eingestellt werden. Somit waren auch niedrigere
Konzentrationen von Stickstoff im GalnAsN-Deckschicht technisch nicht realisier-
bar.

Der griine Graph in zeigt eine deutliche Rotverschiebung durch die GalnAsN
Deckschicht mit einem Ausldufer von 1100 nm bis hin zu 1300 nm. Dennoch ist der
gewiinschte Effekt nicht ausreichend, um deutlich die Grenze von 1300 nm zu {iber-
schreiten. An mehreren Proben wurden zudem Mikrophotolumineszens-Untersuchungen
durchgefiihrt. Keine dvon diesen Proben zeigte scharfe, einzelne Uberginge die auf
nulldimensionale Quantenpunkte schliefen lassen konnten, wihren die Referenzpro-
be ohne Stickstoff stets deutlich Einzellinien aufwies.

Dies lasst den Schluss zu, dass auch Stickstoff unmittelbar vor dem Wachstum der
Deckschicht negativen Einfluss auf die optischen Eigenschaften der InAs Quanten-
punkte hat [MKS*07]. Mogliche Ursachen hierfiir sind induzierte Storstellen und
dadurch verursacht nicht strahlende Rekombination. Eine genauere Untersuchung
dieser Mechanismen war jedoch nicht Ziel dieser Arbeit und wiirde weiterer Techni-
ken wie Rastertunnelmikroskopie, optische Absorptionsmessungen und vielem mehr

bediirfen.

6.4 Optimierte Stickstoffeinbindung fiir Dot-In-
A-Well InAs/GalnAs(N)-Quantenpunkte

Die Stickstoff Atome in der GaAs Matrix sorgen fiir eine Verspannung sowie zusétz-
liche Gitterfehler, an denen freie Ladungstriager gestreut werden kénnen. Dies fithrt
zu Verlustmechanismen innerhalb des Halbleiters. Fiir optische Bauteile, bei denen
einzelne Photonen einzelner Quantenpunkte von Interesse sind, ist das kritisch. Auch
die Bildung der Quantenpunkte wird stark, wie im Vorfeld gezeigt, durch die Stick-
stoffeibringung beeinflusst, sodass Untersuchungen an einzelnen Quantenpunkten
nicht méglich waren. Im folgendem Schritt wurde nun die stickstoffhaltige Schicht
weiter von den Quantenpunkten entfernt, um den Verslust durch stickstoffindizierte
Mechanismen zu verringern.

Zwischen die InAs-Quantenpunkte und die stickstoffhaltige Schicht wurde eine Zwi-

schenschicht von GalnAs gewachsen. Das Schema des Bandkantenverlaufes ist in
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Abbildung rechts auflen dargestellt. Diese Zwischenschicht wurde von nominell
2 4nm bis 4,9nm variiert. Hierfiir wurde der gleiche Wachstumszyklus wie in den
zuvor beschriebenen Proben genutzt. Fiir die GalnAs-Deckschicht wurde fiir 1,2s
GalnAs im Wechsel mit 3,0s InAs angeboten, das nominell zu einem In-Gehalt von
18% fiihrt, bei den gegebenen Wachstumsraten. Dieser Zyklus wurde entsprechend
so oft wiederholt, um nominell 2,4 nm, 3,7 nm und 4,9 nm GalnAs abzuscheiden. An-
schlieBend wurde fiir den gleichen Zyklus von InAs und GalnAs die Stickstoffquelle
geOffnet, um Stickstoff in das Schichtsystem einzubauen. Die gesamte Schichtdicke
wurde dabei stets bei nominell 9nm gehalten. Diese Proben wurde abschlieSend
stets mit 50 nm GaAs iiberwachsen.

Die Ergebnisse der PL-Messungen sind in Abbildung gezeigt. Dargestellt ist eine
Serie mit einem gleichbleibenden Stickstoffgehalt von nominell 2% fiir die GalnAsN-
Schicht und eine Variation der GalnAs Trennschicht (schwarz, griin, blau), sowie
eine Probe, fiir die der Stickstoffgehalt nominell auf 3% angehoben wurde (rot).
In den PL Spektren ist der Einfluss von Stickstoff in der Decksicht deutlich zu er-
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Abbildung 6.7: InAs QP mit partiellem GalnAs cap

kennen. Mit abnehmender Barriere zwischen der stickstoffhaltigen Schicht und den
Quantenpunkten nimmt auch die Intensitdt der Photolumineszens ab. Fiir Probe A
(schwarz in Abb. mit einer GalnAs Deckschicht von fast 5nm kann noch fast

die vierfache Intensitat beobachtet werden, wie fiir Probe B (griin) mit weniger als
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6.4. Optimierte Stickstoffeinbindung fiir Dot-In-A-Well
InAs/GalnAs(N)-Quantenpunkte

4nm GalnAs Deckschicht. Proben C (blau) und D (rot) sind identisch gewachse-
ne Proben. Allerdings sieht man hier trotzdem einen Unterschied in der Intensitét.
Das verdeutlicht, wie empfindlich das MBE-System auf kleinste Schwankungen ist.
Proben A B,C wurden unmittelbar nacheinander gewachsen. Probe D wurde inner-
halb einer weiteren Serie zur Kontrolle der Reproduzierbarkeit gewachsen. Deutlich
wird die Abnahme der Pl-Intensitidt von Probe C auf Probe D, d.h von einer Serie
auf eine nachfolgende. Weitere Serien zeigten, dass die PL-Intenistdt immer in dem
dargestellten Bereich schwanken wiirde. Dies kann sehr wohl abhingig sein von der
Dichte der Quantenpunkte. Besonders schwer wiegt hier allerdings die Temperatur-
abhéngigkeit des Stickstoffeinbaus [YYS04].

Mit einer GalnAs-Deckschicht von etwa 4 nm wurde bereits der angestrebte Bereich
von 1,3 um erzielt, und war stabil reproduzierbar. Eine Einschitzung, wie weit die
Quantenpunkte von der stickstofthaltigen schicht getrennt sind, l&sst eine Untersu-
chung der Oberflichenquantenpunkte mittels Rasterkraftmikroskop (engl. Atomic
Force Microscope - AFM) zu. Hierfiir wurden wie bei den REM-Aufnahmen auf je-
der der Proben Oberflaichenquantenpunkte mit den gleichen Parametern gewachsen.
Abb. zeigt im Inset einen Ausschnitt aus einer solchen AFM-Aufnahme. Darun-
ter ist die Hohenverteilung aus mehreren Messungen an verschiedenen Stellen der
Probe gezeigt. Fiir diese sind die Quantenpunkte mindestens zur Hélfte in GalnAs
eingebettet, wie AFM Untersuchungen zeigen.

Die Hohenverteilung ist anndhernd gaussformig. Das Maximum liegt bei etwa 11 nm
Quantenpunkthéhe. Auch wenn die Hoéhe der Quantenpunkte beim Uberwachsen
deutlich abnehmen wird [SS03], kann man davon ausgehen, dass die Quantenpunk-
te noch in die stickstofthaltige Deckschicht hineinragen. Zudem wird der Stickstoff
nicht perfekt in der angestrebten Sicht separiert bleiben, sondern auch in die an-
grenzenden Schichten diffundieren.

Die Struktur mit weniger als 4 nm Deckschicht GalnAs wurde mehrfach reprodu-
ziert und fiir weitere spektroskopische Untersuchungen herangezogen, um die Eigen-
schaften einzelner Quantenpunkte zu priifen. Die Quantenpunkte befinden sich hier
hinter einem GalnAsN-Quantenfilm als Barriere, sind selber aber nicht vollsténdig

von einer stickstoffhaltigen Matrix umgeben.
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Abbildung 6.8: InAs-Quantenpunkt Hohenverteilung

6.5 Mikrophotolumineszenzuntersuchung an InA-
P mit GaInAs(IN)-Deckschicht

Fiir eine mogliche Anwendung als Emitter von einzelnen Photonen in einem Wellen-
langenbereich von {iber 1300 nm sind vor allem die Eigenschaften einzelner Quanten-
punkte und weniger das Ensemble von Interesse. Um grundlegend zu priifen, ob die
in dieser Arbeit entwickelten InAs Quantenpunkte mit einer partiellen GalnAsN-
Deckschicht auch als Einzelphotonenemitter dienen kénnten wurden die zuvor be-
schriebenen Proben mittels Mikrophotolumineszenzspektroskopie untersucht.

Fiir die Messung mittels Mikrophotolumineszenz wurden die Proben mit Mesen
prozessiert. Abbildung zeigt eine REM-Aufnahme einer auf der Oberfliche ei-
ner Quantenpunktprobe strukturierten Mesa. Aus mehreren Serien von InAs Quan-
tenpunkten mit GalnAsN-Deckschicht wurden Proben ausgewé#hlt mit einem PL-
Spektrum bei 1300 nm. Mittels Elektronenstrahllithographie wurden Mesen bzw.
kleine Bereiche prozessiert, wie in Abschnitt beschrieben. Mittels Plasmaétzpro-
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6.5. Mikrophotolumineszenzuntersuchung an InA- P mit GalnAs(N)-Deckschicht

25.06kV X2800K

Abbildung 6.9: REM-Aufnahme einer auf der Oberflache einer Quantenpunktprobe
strukturierte Mesa zur Untersuchung einzelner Quantenpunkte in der feinen Platte
an der spitze des FufSes

zess wurden Mesen mit einer Grofle von 2,0 um bis zu 200 nm realisiert. Durch diese
Prozessierung werden die Quantenpunkte vereinzelt. Je nach Grofle der Mesa und
Dichte der Quantenpunkte bleiben nur noch wenige Quantenpunkte iibrig. In Ab-
bildung sind auf der Oberfliche der Mesa sogar noch die auf der Oberfliche der
Probe aufgewachsenen Quantenpunkte zu erkennen. Die Emissionswellenldnge der
Quantenpunkte auf der Probe ist normalverteilt. Werden nun die Quantenpunkte
einer Mesa mit einem Laser angeregt, konnen die wenigen verbliebenen Quanten-
punkte, da sie spektral getrennt sind, mit hochauflésender Photolumineszenzspek-
troskopie einzeln untersucht werden.

Das Spektrum von zwei Quantenpunkten isoliert in einer solchen Mesa ist in Abbil-
dung gezeigt.

Deutlich zu erkennen sind zwei scharfe Linien bei 1345nm und 1319nm bzw.
934,6 meV und 939,8 meV. Die Halbwertsbreite von nur ~ 0,3meV entspricht der
spektralen Auflosung des Messaufbaus. Dies ist bereits ein erstes Indiz fiir Emission
eines einzelnen Quantenpunktes [KMW™02]. Um dies zu verdeutlichen wurden Auf-
nahmen fiir verschiedene Anregungsleistungen gemacht. Ein Auszug aus einer Serie
ist in Abbildung dargestellt. Bei niedrigen Anregungsleistungen sind nur die
zwei deutlich voneinander getrennten Linien zu erkennen. Mit zunehmender Anre-
gungsleistung wird im rechten Bereich ein weiteres Signal deutlich.

Die Linien im Spektrum wurden unter Beriicksichtigung der integrierten Intensitét
der Rekombination des einfachen Exzitons von zwei verschiednen Quantenpunkten
sowie der Rekombination eines Biexzitons zugeordnet. Diese sind in Abbildung

gezeigt. Die integrierte Intensitédt erscheint bei doppellogarithmische Darstellung
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Abbildung 6.10: um-PL Spektrum wvon won zwei InAs/GalnAs(N)-
Quantenpunkten

als Funktion der Anregungsleistung nach mit I, oc P". Fiir die beiden Linien
findet man n=0,88 und 1,8. Fiir ein Exziton sollte im Idealfall I, oc P! sowie fiir das
Biexziton I, oc P? sein . Das Verhiiltnis 2 von n, zu n,, zeigt dennoch, dass es sich
hier um einen exzitonische und biexzitonische Ubergéinge in einem handeln muss.
Die biexzitonische Bindungsenergie von 5 meV liegt innerhalb des bisher berichteten
Bereichs fiir InAs Quantenpunkte. [AZZ*05] [WSK*99].

Vergleichbare Nachweise fiir die Emission von Quantenpunkten, die geeignet sind
als Einzelphotonenemitter im Bereich von 1,3 ym genutzt zu werden wurden bisher
nur auf InP und im Grenzbereich knapp unter 1,3 um gezeigt [IWK™07] [FZA107]
[WKUT05]. Auch im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Proben mit direkt auf die
InAs gewachsenen GalnAsN Deckschichten oder GalnN Quantenpunkten, konnten
keine nachhaltigen Anhaltspunkte fiir vergleichbare Eigenschaften liefern. Stickstoff
bietet vielversprechende Moglichkeiten fiir die Weiter-und Neuentwicklung von Bau-
teilen im Ga(In)As Materialsystem [Tom07], wenn auch der Einbau von Stickstoff
Einfluss auf die Kristallstruktur und die optische Giite der Halbleiter hat [SGR*04].
Wachstum, Form und Grole [YYS03], sowie die optischen Eigenschaften der Quan-
tenpunkte reagieren hoch sensitiv auf den Hintergrunddruck von Stickstoff [FYTFOS§]
und Substrattemperatur [FYFO08] [YYS04].
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Abbildung 6.11: Serie von Spektren von GalnAs Quantenpunkten mait partieller
GalnAs(N) Schicht fiir verschiedene Anregungsleistung

Durch die Trennung der Quantenpunkte von der stickstoffhaltigen Deckschicht mit-
tels einer GalnAs-Schicht konnten die Emissionswellenléingen von InAs Quanten-
punkten iiber 1,3 um verschoben werden [SHF09]. Da vorangegangene Arbeiten im
GalnAsN ihren Fokus auf Proben mit hohen Dichten, mit Emission bei Raumtem-
peratur richteten, wurden diese Quantenpunkte nicht fiir die Entwicklung von Ein-
zelphotonenemittern optimiert und untersucht [MKS*07]. Auch Ergebnisse mit InAs
Quantenken ohne die Zuhilfenahme von Stickstoff kamen nur knapp an die Wellen-
lange von 1300 nm und zeigten hier das Limit der Moglichkeiten im GalnAs Material-
system mittels MBE [WKU'05] [AZZ"05]. Durch sensible Optimierung und durch
das Design einer Pufferschicht zwischen den Quantenpunkten und der GalnAsN
Schicht ist es gelungen, erstmals Emission von einzelnen Quantenpunkten mit einer
Wellenlénge von iiber 1300 nm im GalnAsN System zu zeigen. Dies ist eine weitere
vielversprechende Mdglichkeit, Einzelphotonenquellen im Bereich von Telekommu-

nikationswellenlédngen zu erreichen [GLNAOS].
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Abbildung 6.12: Integrierte Intensitit von FExziton und Biexziton dargestellt in
Abhdngigkeit der Anrequngsleistung

6.6 InAs/GalnAs(N) in Mikroresonatortiirmchen

Quantenpunkte und ihre Erforschung bieten durch ihren Quantisierungseffekt eine
Vielzahl von einzigartigen Anwendungen. Unterschiedliche Ansétze wurden entwi-
ckelt, um mit Hilfe einzelner, isolierter Quantenpunkte Einzelphotonenquellen zu
realisieren [KMZWO00] [MIM™00] [SPST01]. Die Méglichkeit, Einzelphotonenquel-
len effektiv fiir Quantencomputer und Quantenkryptografie einsetzten zu koénnen,
hat eine Vielzahl von Arbeiten basierend auf Quantenpunkten motiviert [SEV102]
[SPST01] [WIST02].

Aufgrund der diskreten Energiezustiande konnen Quantenpunkte als Einzelphotone-
nemitter dienen. Wenn sie allerdings im Halbleitermatrixmaterial eingebettet sind,
sind ihre Auskopplungseffizien verhéltnisméfig schlecht da die meisten emittierten
Photonen durch totale interne Reflexion fiir die Anwendung verloren gehen [YKST02]
[MKB*00].

Wenn ein Quantenpunkt in einen optischen Resonator eingebunden wird, kann die

Auskopplungseffizienz in Abhéngigkeit der Giite des Resonators verstérkt werden.
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6.6. InAs/GalnAs(N) in Mikroresonatortiirmchen

Fiir verschiedene Resonatoren wie photonische Kristalle, optisch und elektrisch ge-
pumpte Mikroresonatortiirmchen, wurden bereits Einzelphotonenquellen mit Quan-
tenpunkten demonstriert [HSLT10] [YKS*02]. Wenn ein Quantenpunkt in Resonanz

4 C

mit der Mode eines Resonators ist, emittiert dieser mit hoher Wahrscheinlichkeit (3
in die Mode bevor die Photonen den Resonator verlassen. Gerade Mikroresona-
tortiirmchen sind fiir die Anwendung besonders interessant, aufgrund ihrer hohen

Auskopplungseffizienz und der senkrecht zur Proben Oberfliche gerichteten Emissi-
on [PSV*02] [SSR*07]

L 1 L 1

Das System von AlAs und GaAs bietet durch den hohen Unterschied im Brechungs-

Abbildung 6.13: REM-Aufnahme eines planaren DBR-Resonators mit
InAs/GalnAsN-Quantenpunkten in der Mitte der Kavitdit

index von GaAs und AlAs die Moglichkeit, durch alternierende Schichtenfolgen von
GaAs und Al(Ga)As Bragg-Spiegel unter und oberhalb einer optisch aktiven Schicht
zu wachsen. In zuvor beschriebenen Arbeiten wurde gezeigt, dass Giiten Q von iiber
165.000 fiir Mikroresonatoren mittels MBE und Prozessierung durch Elektronen-
strahllithographie und Plasmaétzen im AlGaAs-System moglich sind, wie in den
vorangegangenen Kapiteln beschrieben [RSL*04]. Die in dieser Arbeit entwickelten
InAs/GalnAsN-Quantenpunkte haben somit ein hohes Potenzial fiir eine mogliche
Anwendung als Emitter in einer Einzelphotonenquelle mit einem Wellenléngenbe-
reich iiber 1300 nm.

Hierfiir wurden auch in dieser Arbeit bereits erste Proben gewachsen. Auf ein GaAs-

Substrat wurde nach einem Puffer von 300 nm eine alternierte Folge von GaAs und
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6. GalnAsN-Quantenpunktsystem fiir Telekommunikationswellenldngen

AlAs gewachsen. Die Schichtdicke wurde mit d = ﬁ so gewéhlt, dass die DBR Spie-
gel mit der Mitte des Reflexionsspektrums bei 1300 nm entstehen wiirden, wie in
Kapitel |3.2/ beschrieben. In der Mitte der Kavitdt wurden sodann die oben beschrie-
benen InAs Quantenpunkte mit einer GalnAsN Deckschicht eingebettet. Abbildung
zeigt die REM Aufnahme der Spaltkante eines solchen AlAs/GaAs Resonators
mit Quantenpunkte in der Mitte der Kavitdt. Deutlich sind im linken Bild von Abbil-
dung wie bereits erldutert die GaAs (dunkel) und AlAs (hell) Spiegelpaare mit
einer GaAs Kavitdt zu erkennen. Der Unterschied in der Helligkeit der unteren und
oberen Probenhélfte ist bedingt durch die Aufnahme. Betrachtet man den mittleren
Probenbereich mit einer hohren Auflésung, so lassen sich mehr Details erkennen. Im
rechten Bild von Abbildung sind kleine Unebenheiten oder Punkte zu sehen,
bei denen es sich um die InAs Quantenpunkte handelt. Um genauer zu priifen, in-
wieweit dieser Probenaufbau fiir Einzelphotonenquellen dienen kénnte, wurden auf
diesen planaren Strukturen Resonatortiirmchen prozessiert, analog zu Kapitel (3.3

Zur Messung der Resonatortiirmchen wurde der gleiche Messaufbau wie fiir die
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Abbildung 6.14: PL-Spektrum eins DBR-Mikroresonators mit InAs/GalnAsN-
QP: (grin) Resonatormode, (blau) QP
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6.6. InAs/GalnAs(N) in Mikroresonatortiirmchen

Mikrophotolumineszensmessungen genutzt (Kapitel . Das Spektrum eines Reso-
natortiirmchens mit InAs/GalnAs(N) Quantenpunkten ist in Abbildung dar-
gestellt.

Deutlich zu erkennen ist die Resonanz bei 1356,7 nm und einer Halbwertsbreite von
0,8meV, was einer Giite Q von knapp 1250 entspricht. Neben dem Signal des Reso-
nators ist rechts ein weiters Signal sichtbar. Dieses stammt von einem InAs Quanten-
punkt mit einer Emissionswellenldnge von 1354,6 nm, nur knapp zwei Nanometer zur
Resonanz verschoben. Die Zuordnung dieses Signals zu einem Quantenpunkt wird
deutlich, betrachtet man die Emission in Abhéngigkeit der Temperatur. In Abbli-
dung ist diese in einem Graphen fiir den Bereich zwischen 5 K und 35 K darge-
stellt. Mit 0,6 meV Halbwertsbreite hat der Quantenpunkt in dieser Messung gerade
das doppelte der max. Auflosung des Messplatzes von 0,3 meV. Auch wenn die Giite
der Probe noch nicht an die zuvor erreichten Werte heranreicht [RHGT07], zeigt sie
dennoch das Potenzial einen Resonator aus GaAs/AlAs bei iiber 1300 nm Wellen-
lénge, mit einem Emitter in nur 2 nm Wellenldngenunterschied. Fiir eine Kopplung
muss nun der Resonator genauer auf den Emitter abgestimmt werden, so dass diese
in Resonanz gebracht werden kénnen, wie zuvor GalnAs Quantenpunkte [RSL*04].

Die Anwendungsmoglichkeiten sind vielfiltig. Wahrend die Untersuchungen an
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Abbildung 6.15: Spektrale Lage des Ezzitonenibergangs eines InAs/GalnAsN QP
in Abhdngigkeit der Temperatur

GalnAs-Quantenpunkten sich noch auf den Wellenldngenbereich von 950 nm kon-
zentrierten, der im GalnAs-Materialsystem sehr gut beherrschbar ist und fiir den
hoch sensible Mess- und Detektortechnik zur Verfiigung steht, ist fiir die Ubertra-
gung in Glasfasernetze der Bereich um 1300 nm wesentlich besser geeignet. Die hier
gezeigten Quantenpunkte konnen es erméglichen, Ergebnisse in diesen Bereich zu

iibertragen. Neben einer optisch gepumptem Einzelphotonenquelle [ZSP*05] kénnte
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durch geeignete Dotierung eine solche Struktur auch als elektrisch betriebenes Bau-
teil realisiert werden [HSLT10]. Es ist moglich geworden, einzelne Quantenpunkte
gezielt in Resonatoren einzubinden [SSST08b| [Sch07]. Aber nicht nur die hier ge-
zeigten Resonatoren bieten eine mogliche Integration fiir diese Quantenpunkte. Auch
das Prinzip der photonischen Kristalle in einer GaAs Membran [SSST08b] liefle sich
hier anwenden. Die Entwicklung eines Nanolaser ist eine Herausforderung fiir die Er-
forschung von Quantenpunkten in Mikroresonatoren. Ein solcher Nanolaser kénnte
mit nur einem Quantenpunkt als Emitter operieren [Nod06].

Insgesamt bieten die beschriebenen Quantenpunkte mit GalnAs(N) Deckschicht ei-
ne vielversprechende Moglichkeit, Mikroresonatortiirmchen oder andere Resonatoren

wie photonische Kristalle im Bereich von Telekomunikationswellenldngen zu nutzen.
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Kapitel 7

Zusammenfassung und Ausblick

7.1 Zusammenfassung

Die Erforschung von Quantenpunkten mit ihren quantisierten, atom-ahnlichen Zu-
stdnden, bietet eine Vielzahl von Moglichkeiten auf dem Weg zum Quantencomputer
und fiir Anwendungen wie Einzelphotonenquellen und Quantenpunktlasern. Voran-
gegangene Studien haben grundlegend gezeigt, wie Quantenpunkte in Halbleiterreso-
natoren integriert und mit diesen gekoppelt werden kénnen [ARST05] [RSL*04]. Da-
zu war es zum einen notwendig, die Quantenpunkte und ihr epitaktisches Wachstum
besser zu verstehen und zu optimieren [LRF*06]. Zum anderen mussten die Bragg-
Resonatoren optimiert werden, sodass Giiten von bis zu 165.000 realisiert werden
konnten [RHGT07]. Eingehende Studien dieser Proben zeigten im Anschluss einen
komplexeren Zusammenhang von Q-Faktor und Tiirmchendurchmesser [RGK*09].
Man beobachtet eine quasi periodische Oszillation des Q-Faktors mit dem Pillar
Durchmesser [RGK*09]. Ein Faktor fiir diese Oszillation ist die Beschaffenheit der
Seitenflanken des Resonatortiirmchens, bedingt durch die unterschiedlichen Eigen-
schaften von AlAs und GaAs bei der Prozessierung der Tiirmchen. Dariiber hinaus

wurden in der Folge auf den Grundlagen dieser Strukturen sowohl optisch [SHHT0§]



7.1. Zusammenfassung

als auch elektrisch [HSL*10] gepumpte Einzelphotonenquellen realisiert.

Da in diesen Bauteilen auch die Lage des Quantenpunkts innerhalb des Resona-
tortiirmchens einen erheblichen Einfluss auf die Effizienz der Kopplung zwischen
Resonator und Quantenpunkt hat, war das weitere Ziel, die Quantenpunkte kon-
trolliert zu positionieren. Mit einer gezielten Positionierung sollte es moglich sein,
ein Resonatortiirmchen direkt iiber dem Quantenpunkt zu plazieren und den Quan-
tenpunkt somit in das Maximum der optischen Mode zu legen.

Besondere Herausforderung fiir die Aufgabenstellung war, Quantenpunkte in ei-
nem Abstand von mind. der Hélfte des angestrebten Tiirmchendurchmessers, d.h
0,5 pum bis 2 um, zu positionieren. Die Positionierung musste so erfolgen, dass nach
dem Wachstum eines AlAs/GaAs DBR Spiegel iiber den Quantenpunkten, Re-
sonatortiirmchen zielgenau auf die Quantenpunkte prozessiert werden kénnen. Es
wurden geeignete Prozesse zur Strukturierung eines Lochgitters in die epitaktisch
gewaschene Probe mittels Elektronenstrahllithographie entwickelt. Fiir ein weite-
res Wachstum mittels Molekularstrahlepitaxie, mussten die nasschemischen Reini-
gungsschritte sowie eine Reinigung mit aktivem Wasserstoff im Ultrahochvakuum
optimiert werden, sodass die Probe moglichst defektfrei iiberwachsen werden konn-
te, die Struktur des Lochgitters aber nicht zerstort wurde. Es wurden erfolgreich
InAs-Quantenpunkte auf die vorgegebene Struktur positioniert, erstmals in einem
Abstand von mehreren Mikrometern zum néchsten Nachbarn [SHH*08]. Eine beson-
dere Herausforderung war die Vorbereitung fiir eine weitere Prozessierung der Pro-
ben nach Quantenpunktwachstum. Eine Analyse mittels prozessierten Goldkreuzen,
dass 30 % der Quantenpunkte innerhalb von 50 nm und 60 % innerhalb von 100 nm
[SHST09] prozessiert wurden. In der Folge wurde mit der hier erarbeiteten Methode
Quantenpunkte erfolgreich in DBR-Resonatoren sowie photonische Kristalle einge-
baut [SHHT09] [Siin10] [SSST08b] [SHHT0S].

Die gute Abstimmbarkeit von Quantenpunkten und die bereits gezeigte Moglichkeit,
diese in Halbleiterresonatoren einbinden zu kénnen, machen sie auch interessant fiir
die Anwendung im Telekommunikationsbereich. Um fiir Glasfasernetze Anwendung
zu finden, muss jedoch die Wellenlénge auf den Bereich von 1300 nm oder 1550 nm
iibertragen werden. Vorangegangene Ergebnisse kamen allerdings nur knapp an die
Wellenldnge von 1300 nm [WKUT05] [AZZT05]. Eine fiir andere Bauteile sowie fiir
Laserdioden bereits haufig eingesetzte Methode, InAs-Quantenpunkte in den Be-
reich von Telekommunikationswellenldngen zu verschieben, ist die Verwendung von
Stickstoft als weiteres Gruppe-V-Element. Bisherige Untersuchungen fokussierten

sich auf Anwendungen in Laserdioden, mit hoher Quantenpunktdichte und Stick-
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stoff sowohl in den Quantenpunkten als in den umgebenen Strukturen [MKS*07].
Da InAsN-Quantenpunkte in ihren optischen Eigenschaften durch verschiedene Ver-
lustmechanismen leiden, wurde das Modell eines Quantenpunktes in einem Wall
(Dot-in-Well) unter der Verwendung von Stickstoff weiterentwickelt. Durch gezielte
Separierung der Quantenpunkte von den stickstofthaltigen Schichten, konnte e eine
Emission von einzelnen, MBE-gewachsenen InAs Quantenpunkten von iiber 1300 nm
gezeigt werden. Anstatt den Stickstoff direkt in die Quantenpunkte oder unmittelbar
danach in die Deckschicht ein zu binden, wurde eine Pufferschicht ohne Stickstoff so
angepasst, dass die Quantenpunkte gezielt mit Wellenléngen grofier 1300 nm emittie-
ren. So ist es nun moglich, die Emission von einzelnen InAs Quantenpunkten jenseits
dieser Wellenlédnge zu realisieren.

Es ist nun daran, diese Quantenpunkte mit den beschriebenen Mikroresonatoren
zu koppeln, um gezielt optisch und elektrisch gepumpte Einzelphotonenquellen fiir

1300nm zu realisieren.

7.2 Summary

The research of quantum dots with their quantized, atom-like states provides many
possibilities for quantum computing and for application in technologies like single
photon sources and quantum dot lazers. Previous studies have demonstrated how
quantum dots can be integrated with and linked to semiconductor resonator|ARS*05]
[RSLT04]. For this reason, it is necessary to better understand and optimize the
epitaxial growth of quantum dots [LRFT06]. Within the context of this work, the
Bragg-Resonators must be optimized so that Q factors of up to 165.000 can be
realized[RGK™09]. Extensive studies of these samplings indicate a complex depen-
dency between Q factors and diameter of the micropillar . This is how a quasi-
periodic Q factor oscillation looks [RGKT09]. One factor for these oscillations is the
composition of the side flanks of the resonator micropillars, caused by the various
properties of AIAs and GaAs during processing the micropillar. In addition, both
optically and electrically pumped single photon sources have been realized on the
basis of this structure [SHHT08].
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Due to the fact that the position of the quantum dot within the resonator micro-
pillar has a significant effect on the efficiency of the coupling between the resonator
and the quantum dot, a further goal was to control the position of the quantum
dot. With a precise positioning, it should be possible to place a micropillar directly
over a quantum dot, thus the quantum dot is located in the center of the pillar
mode. A particular challenge in the scope of work was to position the quantum dots
with a distance of at least half of the target micropillar diameter U in other words,
between 0,5 pum and 2 pgm. The positioning must be done in such a way so that a
ATAs/GaAs DBR micropillar can be processed over the quantum dot [SHH0S§].
Therefore processes were developed to place a lattice of holes on an MBE grown
sample via Electron Beam Lithography.

The lithographical process was optimized by additional steps of wet chemical clea-
ning, and cleaning with hydrogen under ultra high vacuum, to avoid defects during
MBE overgrowth. InAs quantum dots have positions on a given structure in a distan-
ce of several micrometers to each other [SHHT08]. It could be proved by processing
gold pattern, that 30% of the quantum dots are placed within 50 nm precision and
60% within 100 nm [SHS*09]. In the following work quantum dots have been placed
in DBR micro pillars and photonic crystals [SHHT09] [Siin10] [SSST08b] [SHH™08].
Because quantum dots have a wide spectral range and because they can be integrated
in micropillars, they are also of interest for applications within telecommunication
systems. Therefore the spectral range around 1300 nm and 1550 nm has to be re-
ached to link them to fiber cable. Former studies have shown results tight under
1300nm [WKUT05] [AZZ"05]. Nitrogen is an additional way to get InAs quantum
emitting at 1300nm at 8 K. Until now research for InAs quantum dots containing
nitrogen was focused on high density dots for laser application [MKS*07]. The Dot-
In-A-Well design was transferred, in this work, to this problem by using nitrogen
in a well above the quantum dots. With this development, single quantum dots,
emitting above 1300nm at 8 K, have been grown for the first time.

The next step would be to integrated this InAs Quantum dots with the nitrogen

well, within the micro pillar to achieve single photon sources at 1300nm.
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