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Zusammenfassung

In den letzten Jahren ermoglichten erhebliche Fortschritte beim Wachstum und der Prozessie-
rung von Halbleitern die Herstellung von mafsgeschneiderten optischen Mikrokavititen, die ein
hohes Anwendungspotential fiir photonische Bauteile besitzen. In der letzten Zeit gab es deshalb
im Rahmen von Experimenten im Bereich der Quantenelektrodynamik eine Reihe von Studi-
en iiber Halbleiter-Mikrokavititen mit eingebetteten Quantenpunkten. Zwei-Niveausysteme in
Festkorpern, wie zum Beispiel Exzitonen in Quantenpunkten, die mit dem starken elektroma-
gnetischen Feld innerhalb eines Mikroresonators wechselwirken, bilden einen wichtigen Bereich
in der aktuellen Forschung. Solche Strukturen sind nicht nur im Hinblick auf die Grundla-
genforschung, wie zum Beispiel der Quantenelektrodynamik interessant, sondern auch fiir zu-
kiinftige Anwendungsgebiete, wie z.B. im Bereich der Quanteninformationsverarbeitung und
Quantenkryptographie [Mic00| [Bou01| [Gis02| [Ste06], als Mikro-Laser mit geringen Schwel-
lenstrémen [Mic00b| [Str06|, als hocheffiziente Einzelphotonenquellen [Yua02| [Fio02]| [ELO7]

oder als Grundbausteine fiir einen zukiinftigen Quantencomputer [Kni01] [Kok07| [Ima99].

Zielsetzung dieser Arbeit war es, optische Halbleiter-Mikroresonatoren mit eingebetteten
Quantenpunkten fiir die oben genannten Einsatzgebiete herzustellen. Dies stellt hohe Anforde-
rungen an den Herstellungsprozess der Kavititen sowie an das Wachstum der Quantenpunkte.
Hierfiir sind Resonatoren mit einer hohen Giite und kleinem Modenvolumen sowie grofte Quan-

tenpunktstrukturen mit einer hohen Oszillatorstirke und geringer Dichte notig.

Als erster Schritt wurde der dreidimensionale optische Einschluss der Mikroresonatoren
verbessert. Eine hohere Giite der Strukturen konnte vor allem durch Weiterentwicklung des
Herstellungsprozesses erzielt werden. Der Atzprozess der Tiirmchen wurde so optimiert, um
moglichst glatte und senkrechte Seitenwidnde der Resonatoren zu erreichen. Dies reduziert
Streu- und Beugungsverluste an den Seitenwidnden der Mikroresonatoren und verbessert de-
ren optischen Einschluss. Des Weiteren wurde der epitaktische Schichtaufbau der Resonatoren
sowie die Wachstumsparameter der einzelnen Halbleiterschichten optimiert. Somit konnte der
Q-Faktor der Resonatoren zum Beispiel durch die Verwendung von Spiegeln mit einer héheren

Reflektivitit und einem angepassten V/III-Verhéltnis bei den verschiedenen Epitaxieschichten
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weiter erhoht werden. Fiir einen aktiven Mikroresonator mit 26 (30) Spiegelpaaren im oberen
(unteren) DBR und einem Durchmesser von 4 pm wurden somit Rekordwerte fiir den Q-Faktor

von ca. 90000 erreicht.

Parallel hierzu wurden Analysen zum Wachstum von selbstorganisierten und vorpositio-
nierten GalnAs-Quantenpunkten auf GaAs-Substraten angestellt. Hierbei war sowohl die Ent-
stehung der dreidimensionalen Wachstumsinseln als auch deren optische Eigenschaften Ge-
genstand der Untersuchungen. Die morphologischen Eigenschaften der Quantenpunkte wurde
mittels Transmissions- und Rasterelektronenmikroskopie analysiert, womit die optischen Ei-
genschaften durch Photolumineszenz- und Photoreflexionsmessungen untersucht wurden. Die
optischen und vor allem die geometrischen Eigenschaften der selbstorganisiert gewachsenen
GalnAs-Quantenpunkte konnten entscheidend verbessert werden. Durch die Verwendung von
einer gering verspannten Nukleationsschicht mit einem Indiumgehalt von 30 % konnte die Fla-
chendichte der Quantenpunkte auf 6 - 9 x 10° cm~2 verringert und ihre geometrischen Abmes-
sungen auf typische Lingen von 50 - 100 nm und Breiten von ca. 30 nm erhéht werden. Durch
den reduzierten Indiumgehalt wird die Gitterfehlanpassung zwischen den Quantenpunkten und
der umgebenden Matrix verkleinert. Die verringerte Verspannung beim Quantenpunktwachs-
tum fiihrt zu einer erhohten Migrationslinge der abgeschiedenen Atome auf der Oberfliche,
was wiederum zur Bildung von groferen QQuantenpunkten mit geringerer Fliachendichte fiihrt.
Des Weiteren konnten speziell im Bereich der gering verspannten Quantenpunktstrukturen neue
Erkenntnisse beziiglich ihrer optischen Eigenschaften gewonnen werden. Durch Absorptionsmes-
sungen konnte die kritische Schichtdicke (Dicke der Benetzungsschicht der Quantenpunkte) in
Abhéngigkeit vom Indiumgehalt der Quantenpunkte, der zwischen 30 und 100 Prozent variiert
wurde, experimentell bestimmt werden. Hierfiir gab es insbesondere fiir den gering verspannten

Grenzfall der Quantenpunktbildung keine veroffentlichten Werte.

Schlieflich wurden die gewonnenen Erkenntnisse iiber das MBE-Wachstum von Mikroreso-
natoren, ihre Prozessierung und das selbstorganisierte Inselwachstum von GalnAs auf GaAs als
Basis fiir die Herstellung weiterer Proben verwendet. Es wurden nun beide Bereiche miteinander
verkniipft und gering verspannte Gag 7oIng spAs-Quantenpunkte in die Mikroresonatoren einge-
wachsen. Die hohen Giiten der realisierten Mikrokavitidten in Kombination mit Quantenpunkten
mit vergroferten Abmessungen und geringen Dichten machen diese Strukturen zu idealen Kan-
didaten fiir die Grundlagenforschung im Bereich der Quantenelektrodynamik. Als Hohepunkt
ermoglichten diese Strukturen zum ersten Mal den Nachweis einer starken Wechselwirkung
zwischen Licht und Materie in einem Halbleiter. Fiir den Fall der gering verspannten vergrofser-
ten Quantenpunkte im Regime der starken Kopplung konnte eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung

von ca. 140 peV zwischen der Resonatormode und dem Quantenpunkt-Exziton beobachtet
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werden. Durch die verbesserten Giiten der Kavititen konnte das Regime der starken Wechsel-
wirkung ebenfalls fiir kleinere Quantenpunkte erreicht werden. Eine Rabi-Aufspaltung von ca.
60 peV wurde zum Beispiel fiir kreisrunde GalnAs-Quantenpunkte mit einem Indiumgehalt von
43 % und Durchmessern zwischen 20 und 25 nm gemessen. Das Regime der starken Kopplung
ermoglicht es weiterhin, Riickschliisse auf die Oszillatorstirke der eingewachsenen Quanten-
punkte zu ziehen. So konnte zum Beispiel fiir die vergréferten Quantenpunktstrukturen eine
Ostzillatorstirke von ca. 40 - 50 abgeschitzt werden. Dagegen weisen die leicht verkleinerten
Quantenpunkte mit einem Indiumgehalt von 43 % nur eine Oszillatorstirke von ca. 15 - 20
auf. Zuséatzlich zur starken Wechselwirkung zwischen einem einzelnen Photon und einem Exzi-
ton wurden noch weiterfiihrende Experimente durchgefiihrt. Die Strukturen ermdéglichten zum
Beispiel die kohirente Kopplung von zwei Quantenpunkt-Exzitonen iiber das elektromagneti-
sche Feld eines Mikroresonators [Rei06]. Die Kopplung iiber das Lichtfeld einer Mikroresonators

bietet einige Vorteile im Vergleich zur elektronischen Kopplung von Quantenpunktmolekiilen.

Neben der Grundlagenforschung konnten mittels der im Rahmen dieser Arbeit hergestellten
Mikrokavitdten auch anwendungsrelevante Bauteile realisiert werden, wie zum Beispiel hoch-
effiziente Einzelphotonenquellen |[Pre07| oder Mikro-Laser mit sehr geringen Schwellenstromen
[Ate07] [Rei08]. Im Hinblick auf einen zukiinftigen Einzelquantenpunktlaser wurde ebenfalls der
Einfluss eines einzelnen Quantenpunktes auf die Lasereigenschaften eines Mikro-Lasers unter-
sucht |[Rei08]. Des Weiteren wurden fiir einen spéteren elektrischen Betrieb der Bauteile dotierte
Mikroresonatoren hergestellt. Die hohen Giiten der dotierten Tiirmchen ermdglichten ebenso die
Beobachtung von klaren quantenelektrodynamischen Effekten im elektrischen Betrieb. Die un-
tersuchten elektrisch gepumpten Mikroresonatoren mit kleinen Gag 40lng goAs-Quantenpunkten
in der aktiven Schicht operierten im Regime der schwachen Kopplung und zeigten einen deut-
lichen Purcell-Effekt mit einem Purcell-Faktor von ca. 10 im Resonanzfall. Durch den Einsatz
von vergroferten Gag7olngsoAs-Quantenpunkten konnte ebenfalls im elektrischen Betrieb das

Regime der starken Wechselwirkung mit einer Rabi-Aufspaltung von 85 peV erreicht werden.






Summary

In recent years, remarkable progress in semiconductor growth and processing has enabled the
fabrication of tailored optical microresonators, which provide a high application potential in
photonic devices. Especially in the last few years, a variety of studies on semiconductor ba-
sed cavities with embedded quantum dots have been carried out in the framework of cavity
quantum electrodynamics studies. Two level solid state systems such as excitons in quantum
dots interacting with strong electromagnetic fields have become an important area of current
research. Not only for fundamental studies, e.g. in cavity quantum electrodynamics, but also for
future applications, e.g. in quantum information processing and quantum cryptography [Mic00]
[Bou01| [Gis02] [Ste06], for microcavity lasers with low threshold currents [Mic00b] [Str06], for
high efficient single photon sources [Yua02| |[Fio02| [EN07] or as a buildung block for future
quantum computers [Kni01| [Kok07] [Ima99].

The goal of this thesis was the realization of optical semiconductor micropillars with em-
bedded quantum dots for the above mentioned applications. This makes high demands on the
fabrication of the cavities as well as the quantum dot growth. Therefore, high quality micro-
cavities with small mode volumes and also large quantum dot structures with an enhanced

oscillator strength and a low dot density are required.

At the beginning, we improved the three dimensional optical confinement of the micropillars.
A higher Q factor could be achieved mainly due to a further development of the fabrication
process. The etching for the pillars was optimized in order to obtain very smooth and vertical
sidewalls of the resonators. This reduces the losses due to scattering at the sidewalls of the
micropillars und improves their optical confinement. Furthermore, the sample design of the
cavities as well as the growth parameters of every single semiconductor layer was optimized.
Thus, the quality factor of the pillars could be increased by the use of higher reflectivity mirrors
and a matched V/III ratio for the different epitaxial layers. Hence, a record quality factor of
about 90000 was achieved for an active micropillar with 26 (30) mirror pairs in the top (bottom)

DBR and a diameter of 4 pm.
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In parallel to this, we made studies on the growth of self-assembled and pre-positioned
GalnAs quantum dots on GaAs substrates. Here, the nucleation of three dimensional islands as
well as their optical properties were object of the investigation. The morphological properties
of the dots were analyzed by transmission and scanning electron microscopy, and the optical
properties were investigated by photoluminscence and photoreflectance measurements. The
optical and particularly the morphological properties of the self-assembled GalnAs quantum
dots were essentially improved. Due to a low strain nucleation layer with an indium content of
30 %, the dot density could be reduced to 6 - 9 x 10° cm™2 and their geometric dimensions
were increased to typical lengths between 50 and 100 nm and widths of about 30 nm. The
lattice mismatch between the quantum dots and the surrounding matrix is decreased due to
the reduced indium content. The minimized strain during the dot growth leads to an enhanced
migration length of the deposited atoms on the surface, which again leads to the formation of
enlarged quantum dots with a reduced density. Furthermore, new findings in respect of their
optical properties especially in the regime of the quantum dot growth at the low strain limit
could be extracted. Due to absorption measurements we were able to experimentally determine
the critical thickness for dot formation as a function of the indium content, which was varied
between 30 and 100 percent. Previous to the work presented here, there were no published

experimental values in particular not for the low strain limit of the dot formation.

Finally, the obtained findings of the MBE growth of microcavities, their fabrication and
the self-assembled island growth of GalnAs on GaAs were used for the realization of further
samples. Both fields were now combined and low strain Gag70Ing3pAs quantum dots were em-
bedded into the microresonators. The high quality factor of the realized cavities in combination
with enlarged quantum dots with a low dot density make these structures ideal candidates
for fundamental research in the field of cavity quantum electrodynamics. As a highlight, the-
se structures allowed for the first time the observation of strong coupling between light and
matter in a semiconductor. In case of the low strain quantum dots with enlarged dimensions
in the strong coupling regime, a vacuum Rabi-splitting of about 140 peV between the cavi-
ty mode and the exciton could be observed. Due to an improved optical confinement of the
microresonators, we were able to reach the strong coupling regime also for smaller quantum
dots. For example a Rabi-splitting of about 60 peV was measured for circular GalnAs dots
with an indium content of 43 % and diameters between 20 and 25 nm. The strong coupling
regime furthermore allows the estimation of the oscillator strength of the embedded quantum
dots. Thus we could conclude an oscillator strength of approximately 40 - 50 for the enlarged
quantum dot structures. In contrast to that, the slightly smaller dots with an indium content

of 43 % only show an oscillator strength of about 15 - 20. Further experiments were realized
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in addition to the strong coupling of a single photon and exciton. These structures enable for
example a coherent photonic coupling of two quantum dot excitons over the electromagnetic
field of a micropillar [Rei06]. The photonic coupling over the light field in a pillar offers several

advantages in comparison to electronically coupled quantum dot molecules.

Besides the fundamental research, several devices like highly efficient single photon sources
[Pre07] or microcavity lasers with low threshold currents [Ate07] [Rei08]| could be realized via
microresonators, which were fabricated in the frame of this thesis. Regarding a future single
quantum dot laser, we have also investigated the influence of a single quantum dot on the laser
properties of a microlaser |[Rei08]. Furthermore, doped microcavities were realized with regard
to electrically driven devices. The high quality of the doped pillars allowed us the observation
of pronounced quantum electrodynamic effects also for electrically pumped structures. The
investigated electrically driven mircocavities with embedded Gag 40InggoAs quantum dots were
operating in the weak coupling regime and showed a clear Purcell effect with a Purcell factor
in resonance of about 10. Due to the use of enlarged Gag 7oIng 30As quantum dots, we were able
to reach the strong coupling regime with a vacuum Rabi-splitting of 85 peV also for electrically

driven micropillars.






Kapitel 1
Einleitung

Photonik bezeichnet ein immer wichtiger werdendes Fachgebiet, das sich mit der kontrollierten
Erzeugung, Ausbreitung und Detektion von (vor allem kohdrentem) Licht beschéftigt. Eine
optische Technologie basierend auf Photonen bietet den Vorteil, dass die Information mit der
groftmoglichsten Geschwindigkeit iibertragen wird. Das Gebiet der Photonik hat auch bereits
Einzug in unseren Alltag gefunden und erreicht einen immer hoher werdenden Stellenwert. Die
bedeutendsten Anwendungsbeispiele sind zum Beispiel die optische Datenspeicherung auf CDs
und DVDs oder die optische Dateniibertragung iiber Glasfaserkabel, die die Grundlage des heu-
tigen Internets bilden [Bri00| [Gla00|. Ziel der aktuellen Forschung ist die weitere Integration
und Miniaturisierung der einzelnen optischen Komponenten (Quellen, Detektoren, Wellenleiter,
Filter usw.) bis hin zu komplexen optischen Netzwerken. Durch die grofen Fortschritte in der
Halbleiter-Nanostrukturierung ist es mittlerweile auch moglich Festkorpersysteme zu realisieren,
die es erlauben die Wechselwirkung von einzelnen Photonen mit einzelnen Elektronen zu studie-
ren und damit auch Grundlagenexperimente zur Quantenelektrodynamik (QED) durchzufiih-
ren. Dies ermdglichte zum Beispiel die Herstellung von vollig neuartigen Bauelementen im Be-
reich der Quanteninformationsverarbeitung und Quantenkryptographie [Mic00| [Bou01| |Gis02]
[Ste06], oder im Hinblick auf einen zukiinftigen Quantencomputer [Kni01] [Kok07]| [Ima99].

Die Basis fiir viele dieser grundlegenden QED-Experimente bilden Halbleiter-Mikroresona-
toren, die das elektromagnetische Feld in allen drei Dimensionen einschliefsen [Vah03|. Mikroka-
vitdten auf der Basis von dielektrischen Bragg-Spiegeln sind zum Beispiel eine Moglichkeit eine
optische Mode in drei Dimensionen zu lokalisieren. Die Herstellung solcher komplexer Halb-
leiterstrukturen wurde erst durch die stetige Verbesserung der Molekularstrahlepitaxie (MBE,
engl.: Molecular Beam Epitaxy) seit der Einfiilhrung dieser Technologie in den 70er Jahren
ermoglicht. So konnte beispielsweise im Jahre 1988 von Iga et al. die erste vertikal-emittierende
Laserdiode (VCSEL, engl.: Vertical Cavity Surface Emitting Laser), die bei Raumtempera-

tur im Dauerstrichbetrieb arbeitet, hergestellt werden [Iga88|. Kurze Zeit spéter wurden die
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ersten Untersuchungen an optischen Halbleiter-Mikroresonatoren durchgefiihrt [Yok90|. Diese
bestehen, wie bereits erwahnt, aus zwei dielektrischen Bragg-Spiegeln, zwischen denen eine Re-
sonatorschicht eingebettet ist und besitzen einen Durchmesser im Bereich von wenigen Mikro-
metern. Hierbei wird die Dicke der Resonatorschicht so gewéhlt, dass sich darin stehende Wellen
ausbilden konnen. Die Schichtdicken der dielektrischen Spiegel sind so auf die Resonatorschicht
abgestimmt, dass sich die an den Grenzflichen der Spiegel und der Resonatorschicht reflektier-
ten Lichtstrahlen konstruktiv iiberlagern. Hierdurch kommt es zu einer enormen Uberhdhung
des elektromagnetischen Feldes innerhalb der Resonatorschicht. Von besonderem Interesse sind
Mikroresonatoren in deren Kavitdt Quantenpunkte eingebettet wurden. Quantenpunkte sind
Halbleiterstrukturen mit einer Grofse von wenigen Nanometern und bieten einen dreidimensio-
nalen elektronischen Einschluss der Ladungstrager. Durch diesen Einschluss bilden sich diskrete

Energieniveaus aus, weshalb Quantenpunkte auch als kiinstliche Atome bezeichnet werden.

Neben verschiedenen anwendungsorientierten Bauelementen wie z.B. hocheffizienten Ein-
zelphotonenquellen [Yua02| [Fio02] [ELlO7] oder Mikro-Laser mit verschwindend geringen Schwel-
lenstrémen [Mic00b] [Str06] sind Quantenpunkt-Mikroresonatoren ebenfalls dufierst interessant
fiir die Grundlagenforschung im Bereich der Quantenelektrodynamik. Unter geeigneten Bedin-
gungen kann zum Beispiel in solchen Systemen die Wechselwirkung zwischen Licht und Materie
in einem Festkorper untersucht werden. Die Kopplungsstirke zwischen einem Photon und einem
Exziton hiangt hierbei sowohl von den Eigenschaften des Resonators als auch von den Quan-
tenpunkteigenschaften ab. Die Kopplung ist umso stérker, je grofer die Abmessung und somit
die Oszillatorstirke der Quantenpunkte ist. Des Weiteren ist die Wechselwirkung umso stéar-
ker, je hoher der photonische Einschluss und je kleiner das Modenvolumen des Mikroresonators
ist. Ein Mafs fiir den dreidimensionalen Einschluss des Lichtes ist die Giite oder der Q-Faktor
(engl.: quality (Q) factor) des Resonators. Verschiedene Anséitze wurden bisher untersucht, um
die Giite von Mikroresonatoren zu verbessern. Q-Faktoren bis zu 12000 sind fiir Halbleiter-
Mikrodisk-Strukturen veréffentlicht [Gay99]. Der hochste veroffentlichte Q-Faktor fiir aktive
Halbleiter-Mikroresonatoren mit dielektrischen Spiegeln betrug 48000 fiir Tiirmchen mit einem
Durchmesser von 21 pm [Sto05]. Hohere Giiten von iiber 500000 wurden nur durch passi-
ve Membran-Strukturen auf der Basis von photonischen Kristallen bei einer Wellenlinge von
1,5 pm erreicht [Son05] [Kur06|. Lateral strukturierte Resonatoren basierend auf dielektrische
Spiegel haben einige Vorteile im Vergleich zu anderen Ansitzen wie zum Beispiel die einfache
Kontrolle der einzelnen Moden und den hohen Uberlapp zwischen der optischen Mode und den
Quantenpunkten. In strukturierten Mikroresonatoren kann das Spektrum der eingeschlossenen
Moden direkt iiber den Durchmesser kontrolliert werden [Rei97]| |Gut98|. Zusitzlich konnen,
durch die Mdoglichkeit der optischen Anregung und Detektion senkrecht zur Probenoberfldche,

optische Experimente sehr leicht durchgefiihrt werden.
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Zielsetzung der Arbeit war die Herstellung von Halbleiter-Mikroresonatoren mit eingebet-
teten Quantenpunkten fiir Untersuchungen zur starken Licht-Materie-Wechselwirkung in Fest-
korpern. Der Schwerpunkt der Arbeit lag hierbei auf Untersuchungen zum selbstorganisierten
Wachstum von (Ga)InAs/GaAs-Quantenpunkten und auf der Entwicklung von Mikroresona-
toren hochster Giite. Zum Erreichen einer starken Exziton-Photon-Kopplung werden Mikrore-
sonatoren mit einem hohen photonischen Einschluss und kleinem Modenvolumen, sowie grofe

Quantenpunkte mit einer hohen Oszillatorstérke und geringen Dichte benotigt.
Die vorliegende Arbeit ist wie folgt gliedert:

Sie beginnt mit einer kurzen Motivation und Einfiithrung in die Thematik (Kapitel 1). In
Kapitel 2 werden die physikalischen Grundlagen des verwendeten Materialsystems sowie die
theoretischen Grundlagen von niederdimensionalen photonischen und elektronischen Systemen
vorgestellt. Des Weiteren wird eine Einfiihrung in die Thematik der schwachen und starken
Licht-Materie-Wechselwirkung gegeben. Kapitel 3 befasst sich mit der Technologie, die zur
Herstellung der Proben verwendet wurde. Dies beinhaltet sowohl den Wachstumsprozess der
Strukturen mittels Molekularstrahlepitaxie als auch deren Prozessierung. Des Weiteren wur-
den Untersuchungen zum selbstorganisierten (Kapitel 4) sowie positionierten (Kapitel 5) MBE-
Wachstum von (Ga)lnAs-Quantenpunkten auf GaAs-Substraten angestellt. Hierbei wurden so-
wohl die morphologischen Eigenschaften der Quantenpunkte mittels Raster- und Transmissions-
elektronenmikroskopie, als auch die optischen Eigenschaften dieser quasi nulldimensionalen
Systeme mittels Photolumineszenz- und Photoreflexionsmessungen analysiert. Vor allem wird
diskutiert, wie die Abmessungen der Quantenpunkte und somit auch ihre Oszillatorstirke bei
gleichzeitig reduzierter Flichendichte deutlich erhdht werden konnten. Kapitel 6 behandelt
die Entwicklung von optisch sowie elektrisch gepumpten Halbleiter-Mikroresonatoren. Hierbei
wird insbesondere beschrieben, wie die zur Herstellung von qualitativ hochwertigen Resonator-
schichtstrukturen notwendige Genauigkeit beim Wachstum von dielektrischen Spiegeln erreicht
und wodurch der vertikale photonische Einschluss deutlich verbessert werden konnte. Kapitel 6
gibt ebenfalls einen Einblick in die weiterfithrende Spektroskopie zur schwachen und starken

Exziton-Photon-Kopplung in Mikroresonatoren.






Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

2.1 Physikalische Eigenschaften der IT1I-V-Halbleiter GaAs,
AlAs und InAs

Im Folgenden sollen die physikalischen Eigenschaften der ITI-V Halbleiter Galliumarsenid (GaAs),
Aluminiumarsenid (AlAs) und Indiumarsenid (InAs), die fiir diese Arbeit relevant sind, vorge-

stellt werden.

2.1.1 Kiristallstruktur

Die drei Verbindungshalbleiter GaAs, AIAs und InAs kristallisieren in der Zinkblendestruktur
aus. Das bedeutet, dass Atome des Konstituenten aus der dritten Hauptgruppe ein kubisch
flichenzentriertes Raumgitter (fcc, engl.: face centered cubic) bilden und die Arsen(As)-Atome
um ein Viertel der Raumdiagonalen entlang derselben versetzt in einem zweiten kubisch fla-

chenzentrierten Raumgitter angeordnet sind (vgl. Abb. 2.1).

Abbildung 2.1: Kristallstruktur von GaAs (aus [Sze81])
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Jedes Atom ist also von vier néchsten Nachbarn umgeben. Die acht Elektronen der duferen
Schalen beider Atome tragen in Form von sp®-Hybridorbitalen zur Bindung bei. Die Bindungen
sind, aufgrund leicht unterschiedlicher Elektronegativitit, schwach polarisiert, was eine Erho-

hung der Elektronendichte am Ort der As-Atome zur Folge hat.

Abbildung 2.2: Erste Brillouinzone eines fee-Gitters (aus [Kit02])

Dem im Ortsraum periodischen Kristallgitter entspricht ein im Impulsraum periodisches
reziprokes Gitter. Die primitive Einheitszelle des reziproken Gitters bezeichnet man als erste
Brillouin-Zone (BZ) oder Wigner-Seitz-Zelle. In Abbildung 2.2 ist die erste BZ eines kubisch
flichenzentrierten Kristallgitters, welche die Form eines sogenannten Kub-Oktaeders hat, dar-
gestellt. Der ['-Punkt ist das Zentrum des reziproken Raumes. Hier ist der Quasi-Impuls hk
gleich Null. K, X und L kennzeichnen Punkte an der Zonengrenze, wohingegen A, > und A

verschiedene Punkte innerhalb der BZ kennzeichnen.

2.1.2 Bandstruktur

Als Bandstruktur eines Halbleiters werden die Dispersionsrelationen E(k)=hw(k) der elektro-
nischen Wellenfunktionen bezeichnet, die sich aus den elektrisch gekoppelten Zustdnden der
Atome im Festkorper bilden. Abbildung 2.3 zeigt die Bandstruktur von GaAs und AlAs bei
Tieftemperatur. In einem solchen Banderschema sind die moglichen Energien von Elektronen

(im Leitungsband, E > 0) und Lochern (im Valenzband, E < 0) in Abhéngigkeit von der
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Richtung des Wellenvektors k dargestellt. Die Bedeutung der x-Achse wurde schon im Zusam-

menhang mit der ersten BZ erldutert.

Grau unterlegt ist jeweils die Bandliicke E4, die dem Abstand zwischen Valenzbandober-
kante und Leitungsbandunterkante entspricht. Fiir GaAs liegen diese beiden Punkte genau
iibereinander, am I'-Punkt. Man bezeichnet GaAs daher als direkten Halbleiter. AlAs ist ein
indirekter Halbleiter. Hier sind Valenzbandoberkante und Leitungsbandunterkante zueinander
versetzt. Aus einem solchen Banderschema ldsst sich jedoch noch mehr herauslesen. Nicht nur
Maxima und Minima, besonders der Bander direkt iiber bzw. unter der Bandliicke, sind inter-
essant. Auch die Krimmung der Bander hat eine unmittelbare physikalische Bedeutung. Sie ist

namlich umgekehrt proportional zur effektiven Masse des Lochs bzw. des Elektrons.
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Abbildung 2.3: Tieftemperatur-Bandstrukturen von GaAs und AlAs (aus [Iba02] [Pav94])

Aus den binéren III-V-Verbindungshalbleitern wie GaAs, InAs oder AlAs kénnen verschie-
dene terndre Halbleiter hergestellt werden. Als Beispiel sei hier der im Rahmen dieser Arbeit
verwendete ternédre I1I-V-Verbindungshalbleiter Ga;_,In,As genannt. Bei diesem wird der An-
teil x des Gruppe-IlI-Elements Gallium durch Indium ersetzt. Die Abhéngigkeit des Gitter-
parameters eines terndren Verbindungshalbleiters ergibt sich in erster Ndherung durch lineare
Interpolation der Gitterparameter der bindren Verbindungen |[Veg21|. Dies gilt auch fiir viele

andere physikalische Grofsen.
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Abbildung 2.4: Bandliickenenergie in Abhdngigkeit von der Gitterkonstante fiir verschiedene
Materialsysteme (aus [Col95])

Abbildung 2.4 zeigt die Bandliicke E, in Abhéngigkeit von der Gitterkonstante a fiir verschie-
dene III/V-Materialien. Bindre Verbindungshalbleiter werden durch Punkte dargestellt. Die
Verbindungslinien kennzeichnen den Verlauf der Energieliicken ternidrer Verbindungshalbleiter.

Halbleiter mit direkter (indirekter) Bandliicke sind durch durchgezogene (gestrichelte) Linien

gekennzeichnet.
direkte Effektive Masse
Material || Gitterkonstante | Bandliicke | Elektronen | Leichte Schwere
(nm) (eV) Locher Locher
GaAs 0,5653 ¢ 1,529 | 0,0665m.° | 0,090m.? | 0,377m.%
AlAs 0,5657 ¢ 3,139 | 0,1545m.® | 0,150m.® | 0,760m.*
InAs 0,6058 /) 0,41 9 0,024m." | 0,026m." | 0,410m,”

Tabelle 2.1: Einige physikalische Materialkonstanten von GaAs, AlAs und InAs: a) bei 4,2 K
nach [Ada85], b) nach [Thu75], ¢) nach [Vre68/, d) nach [Eke87|, e) nach [Ada85], f) nach
[Hri89]

Eine Ubersicht iiber einige der Materialkonstanten der drei Kompositionshalbleiter GaAs,
AlAs und InAs ist in Tabelle 2.1 zu finden. Bei den in der Tabelle angegebenen Werten fiir
AlAs ist zu beachten, dass dieser Halbleiter eine indirekte Bandliicke besitzt. Der Wert fiir die
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Bandliicke von AlAs ist der energetische Abstand zwischen der Leitungsbandkante nahe am X-
Punkt zur Valenzbandkante am I'-Punkt und betrégt 2,16 eV [Vur01|. Die energetische Liicke
zwischen Leitungs- und Valenzband am I-Punkt bei 4 K (direkte Bandliicke) betrigt 3,13 eV
[Vur01].

AlAs und GaAs lassen sich pseudomorph aufeinander aufwachsen, da die Gitterkonstanten
mit ageas — 0,5653 nm und aq4s— 0,5657 nm sehr dhnlich sind (siche Tabelle 2.1). Uber die
Mischung von Al und Ga (Al,Ga;_,As) lisst sich die Bandliicke der Legierung einstellen. Fiir
grofere Al-Anteile (x > 0,45) wird die Legierung zu einem indirekten Halbleiter. Im Gegensatz
dazu ist die Gitterkonstante von InAs mit aj, 45 = 0,6058 nm rund 7,2 % grofer und lasst damit
selbst fiir das Wachstum von Ga;_,In,As auf GaAs nur geringe Schichtdicken zu, die defektfrei
sind. Durch die starke Verspannung beim Wachstum von Ga;_,In,As auf GaAs bilden sich
ab einer kritischen Schichtdicke dreidimensionale Inseln, sogenannte Quantenpunkte aus. Diese

Tatsache wird bei der Priaparation der Proben von entscheidender Bedeutung sein.
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2.2 Niederdimensionale Systeme

Systeme mit reduzierter Dimensionalitit sind fiir verschiedenste Einsatzgebiete von grofem
Interesse. Durch diese Systeme ist es moglich nicht nur Ladungstriger (Elektronen und Lo-
cher), sondern ebenfalls auch Photonen in allen drei Raumrichtungen einzuschliefen. Die im
Rahmen dieser Arbeit hergestellten Strukturen ermdéglichen sowohl einen dreidimensionalen
optischen als auch elektronischen Einschluss (siehe Abb. 2.5). Der dreidimensionale Einschluss
der Elektronen wird durch Bandkanten-Diskontinuitdten in Quantenpunkten erreicht, wobei der
dreidimensionale photonische Einschluss zum Beispiel durch Variation des Brechungsindexes in

Mikroresonatortiirmchen erzielt wird.

a) Quantenpunkt b)  Mikroresonator-Tirmchen

i
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Abbildung 2.5: REM-Aufnahmen wvon Quantenpunkten (a) und eines Mikroresonator-
Tirmchens (b) sowie schematische Darstellung der grofienabhingigen diskreten Energieniveaus

der Elektronen und der optischen Moden.

Das beschriebene Materialsystem erlaubt es, durch eine geschickte Materialkombination den
Bandkantenverlauf im Halbleiterkristall so zu verédndern, dass Ladungstriger (Elektronen und
Locher) in ihrer Bewegung im Kristall eingeschrénkt sind. Eine Méglichkeit, um zum Beispiel die
Bewegung der Elektronen in allen drei Raumrichtungen einzuschréinken, bietet der sogenannte

Quantenpunkt.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden solche Potentialtopfe durch den Einschluss von (Ga)InAs-

Inseln in einem GaAs-Kristall hergestellt (siche Kapitel 4). Der Bandkantensprung am Uber-
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gang von Insel- zu Matrixmaterial stellt aufgrund der gréfseren Bandliicke des GaAs-Kristalls
eine Barriere fiir die Elektronen im Leitungsband und die Locher im Valenzband dar. Damit
werden die Ladungstriger im Quantenpunkt eingefangen. Vereinfacht stellt diese Situation die
quantenmechanische Aufgabe eines Teilchens in einem endlich hohen Potentialtopf dar. Resultat
ist die Ausbildung diskreter Energieniveaus fiir Elektronen und Locher. Der Bandkantenver-
lauf und die dazugehorige Materialverteilung ist schematisch in Abb. 2.6 gezeigt. Wegen ihrer

diskreten Energieniveaus werden Quantenpunkte auch als kiinstliche Atome bezeichnet.

PO N— Leitungsband
ol  [resessen
X
(]
Ho
5 (Ga)lnAs
G
M |GaAs| - GaAs
cieveee- | Valenzband
(G3g)InAs
P
Q GaAs
Matrix
Wachstumsrichtu ng

Abbildung 2.6: Schematische Darstellung der Bandliickendiskontinuitdt in einem endlich ho-
hen Quantentopf. Ein Material mit kleinerer Bandlicke (hier beispielsweise (Ga)InAs) wird

zwischen zwei Barrieren (hier GaAs) eingewachsen.

2.2.1 Elektronische Zustandsdichte

Ist die Bewegung der Ladungstriager in einer oder mehreren Raumrichtungen auf eine Schicht
begrenzt, deren Dicke in der Grokenordnung der de Broglie-Wellenlénge A5 liegt (wie es z.B.
bei Quantenpunkten der Fall ist), so sind Quantisierungseffekte beobachtbar. Man spricht bei
einer solchen Struktur von einem niederdimensionalen Ladungstrigersystem. Die de Broglie-

Wellenldnge A\;p ldsst sich aus der effektiven Masse m* und der Temperatur T berechnen:

h 1,24nm
= (2.1)

h
A = — =
BT T Bkl /EnleV]
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Fiir viele Eigenschaften ist die Zustandsdichte D der Ladungstriger, d.h. die Anzahl der Zu-
stdnde pro Energieintervall, von grofer Bedeutung. Je nachdem, in wie vielen Raumrichtungen
die Ladungstrigerbewegung eingeschrinkt ist, ergibt sich eine andere Zustandsdichte. Hierauf

soll im Folgenden kurz eingegangen werden.

Unterliegt die Ladungstriagerbewegung im Halbleiter mit dem Volumen V in keiner Raum-
richtung einer Einschrankung, so bewegen sich die Ladungstréger frei in Form von ebenen Wel-
len, und ihre Energie ¢ ist iiber ¢ = h%k?/(2m*) mit dem Wellenzahlvektor k verkniipft. Hierbei
kann k nur diskrete Werte im dreidimensionalen k-Raum annehmen, welche sich innerhalb einer
Kugel mit dem Radius k befinden. Da jeder Zustand im k-Raum das Volumen (27)3/V ein-
nimmt, lasst sich die Anzahl der Zustédnde N3p(FE), d.h. die Anzahl der Ladungstrigerzustinde,
mit einer Energie ¢ < FE, berechnen, indem man das Kugelvolumen durch (27)3/V dividiert.
Nach kurzer Rechnung erhilt man fiir die auf das Volumen normierte Anzahl der Zustinde

nsp(E) = N3p(E)/V:

K 2m*EV2m*E

Nsp(E) = = 2.2
s(E) 372 3m2h3 (2:2)
Damit ergibt sich fiir die dreidimensionale Zustandsdichte Dsp(FE) = ‘HVZ—%(E):
m*v2m*E
Dyp(E) = Y2 L VE (2.3)

w2h3

Die Zustandsdichte eines freien Ladungstrigersystems ist also proportional zu v E. Im Falle
eines zweidimensionalen Ladungstrigersystems (d.h. die Ladungstréiger sind in ihrer Bewegung
in einer Raumrichtung eingeschrénkt und kénnen sich nur in einer Ebene frei bewegen) lésst
sich die Zustandsdichte analog zum dreidimensionalen Fall berechnen. Fiir das zweidimensionale
System liegen die Wellenvektoren jedoch innerhalb eines Kreises im zweidimensionalen k-Raum.
Aus diesem Grund ist die Anzahl der Zustdnde proportional zur Energie E, und es ergibt sich

fiir jedes Subband eine konstante Zustandsdichte:

*

Dop(E) = = (2.4)

- wh?

Fiir ein System, bei dem die Bewegung der Ladungstriger in zwei Richtungen eingeschrinkt

ist (eindimensionales Ladungstriagersystem), ergibt sich nach analoger Rechnung:

1 2m*

Ein Quantenpunkt ist ein nulldimensionales Ladungstrigersystem, d.h. die Bewegung der

Ladungstréger ist in jeder Raumrichtung quantisiert. Im Gegensatz zu den mehrdimensionalen
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Ladungstrigersystemen zeigen Quantenpunkte daher kein kontinuierliches, sondern ein diskre-
tes Energiespektrum mit den Energieeigenwerten FE;. Dementsprechend ergibt sich eine Zu-

standsdichte in Form von §-Funktionen:

Dop(E) = 0(E - E;) (2.6)

Zusammenfassend ist noch einmal die Abhéngigkeit der Zustandsdichte im Volumenmaterial
(3D), in Quantenfilm- (2D), Quantendraht- (1D) und Quantenpunktstrukturen (0D) von der
Energie in Abbildung 2.7 dargestellt.

Volumen- Quantenfilm  Quantendraht Quantenpunkt
Material
13D =t 2D =1 1D =1 0D
a a a a
Eo E EAo E, éa E By By 'IE12 éws E E E111E112E113E

Abbildung 2.7: Zustandsdichte bei Reduzierung der Dimensionalitit vom Volumenhalbleiter

tber einen 2D-Film und Quantendraht bis zum Quantenpunkt.

2.2.2 Emissionspektren von Quantenpunkten

Die Lage der Energieniveaus wird durch viele Faktoren beeinflusst. Zusétzlich zur Quantisierung
durch die geometrische Einschriankung der Ladungstriger in Nanostrukturen kommen noch Ni-
veauverschiebungen durch Verspannung, durch Coulombwechselwirkungen und natiirlich durch

die Materialzusammensetzung vor, wobei diese auch Einfluss auf die Verspannung hat.

Einzelne Quantenpunkte

Das Spektrum eines einzelnen Quantenpunktes definiert sich durch die méglichen Ubergiinge.
Aufgrund seiner )-féormigen Zustandsdichte erwartet man ein Spektrum mit einzelnen scharfen

(diskreten) Linien fiir jeden erlaubten Ubergang. Deren Lage soll von der Quantisierung durch
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die raumliche Begrenzung in allen Raumrichtungen und eventuellen Verschiebungen durch Ver-
spannung und Wechselwirkung mit anderen Teilchen (z.B. Ladungstriger, Multiexzitonen, ge-
ladene Exzitonen) abhéngen. Nun muss man die Dipolschwingung, die zur spektralen Linie
fiihrt, jedoch als einen geddmpften harmonischen Oszillator mit endlicher Dadmpfung verstehen
(sieche Abbildung 2.8). Bei der Fouriertransformation (FT) der einhiillenden Exponentialfunk-
tion vom Ortsraum in die Frequenzdoméne erhilt man eine Lorentzkurve, deren Breite von der

Déampfungskonstante abhingt.

a) b)

Intensitat
Intensitat

v

Abbildung 2.8: Die Emissionsspektren eines einzelnen Quantenpunkterzitons sind Lorentzli-

nien (b). Diese ist die Fouriertransformierte der einhillenden Exponentialfunktion (geddmpfter

Oszillator (a)).

Experimentell spielt die Linienbreite eine grofte Rolle, da man nur bei energetisch entspre-
chend gut auflésenden Messapparaturen die real auftretende Linienbreite bestimmen kann. Sie
liegt bei tiefen Temperaturen (4 K) bei Werten deutlich kleiner als 1 meV (Halbwertsbrei-
te). Man unterscheidet die homogene Linienverbreiterung eines einzelnen Quantenpunktes von
der inhomogenen eines Quantenpunktensembles, die ihre Ursache in Fluktuationen der vielen
einzelnen Emitter hat. Als erster homogener Verbreiterungsmechanismus sei die quantenme-
chanische Energie-Zeit-Unschérfe genannt. Durch diese ergibt sich eine prinzipielle Limitierung

der Linienbreite I' iiber die strahlende Lebensdauer 7:

I~

NSt

(2.7)

Damit erhélt man fiir eine typische Lebensdauer von 7 = 300 ps eine relative geringe Lini-
enverbreiterung von I' = 2, 2ueV/. Weitere Linienverbreiterungsmechanismen sind zum Beispiel
die Ladungstriger-Exziton-Wechselwirkung und der Einfluss geladener Quantenpunkte auf das

Spektrum.
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Quantenpunktensemble

In einem Quantenpunktensemble weist jeder einzelne Quantenpunkt (QP) unterschiedliche, fiir
die Bandstruktur - und damit fiir das Spektrum - entscheidende Eigenschaften auf, wie zum
Beispiel Grofse, Form oder Verspannung. Dies fiihrt zur sogenannten inhomogenen Linienver-
breiterung im optischen Spektrum eines Quantenpunktensembles. Die inhomogene Linienver-
breiterung beruht hauptsichlich auf der Groéfenverteilung der Quantenpunkte im Ensemble.
Man nimmt eine Gaufverteilung um eine Mittelwertsgrofe mit einer Standardabweichung von

dieser Grofie an.

Intensitat

Energie

Abbildung 2.9: Die Einhiillende der spektralen Linien in einem Quantenpunktensemble ist

eine Gaufifunktion. Diese folgt aus der statistischen Griflenverteilung der Quantenpunkte im

Ensemble.

Diese Annahme kann durch REM-Aufnahmen (REM, Rasterelektronenmikroskop) dhnlich
denen in Abbildung 4.3 bestétigt werden. Statt der beim einzelnen QP erwarteten Lorentz-
formigen Linie fiir jeden optischen Ubergang im Spektrum, sollte also eine Reihe von Lorentz-
kurven zu sehen sein, deren energetische Lage von der Quantenpunktgrofe abhingt. In der

Gauflkurve, spiegelt sich die statistische Grofenverteilung wider (siehe Abbildung 2.9).

Ein weiterer Mechanismus der inhomogenen Linienverbreiterung, der aber im Wesentlichen
unabhéngig von den rdumlichen Dimensionen des Quantenpunktes ist, ergibt sich durch lokale
Fluktuationen in der Materialkomposition. Da sich jedoch hierbei der Betrag der Bandliicke £,

verdndert, wird mit dem Grundniveau auch die Lage der angeregten Niveaus parallelverschoben.
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2.2.3 Oszillatorstirke von exzitonischen Ubergingen

Trotz einer dhnlichen internen Struktur des Exzitons (Elektron-Loch-Paares) im Vergleich zum
Wasserstoffatom hat ein Wannier-Exziton wegen der kleinen effektiven Masse der Elektronen
und einer grofen Dielektrizitdtskonstante in Halbleitern einen viel groferen Bohrradius und
eine viel kleinere Bindungsenergie als ein Wasserstoffatom. Im Grundzustand (1s) zum Beispiel
sind das Elektron und Loch in einem Wannier-Exziton viel schwécher gebunden als ein Elektron
und Proton im Wasserstoff-atom. Aufgrund der Ausdehnung der Wellenfunktion des Exzitons
iiber viele Gitterabstinde des Kristalls addiert sich bei der Oszillatorstirke des Exzitons die

Dipol-Oszillatorstarke von vielen Atomen auf.

v
m(ap)®

Dabei ist fas,, die Oszillatorstéirke fiir ein freies Elektron-Loch-Paar und aj; der exzitoni-

fE:cziton = fAtom X (28)

sche Bohrradius [Yam00|. Dies zeigt, dass die starke Elektron-Loch-Wechselwirkung in einem
Exziton dessen Oszillatorstiarke im Vergleich zum freien Elektron-Loch-Paar um einen Faktor
von V/(rm(a})?) verstiirkt. Gleichung 2.8 zeigt, dass die dimensionslose Oszillatorstirke propor-
tional zum Kristallvolumen, d.h. zur Anzahl der Atome, ist. Diese Abhéngigkeit resultiert aus
der Tatsache, dass sich das Dipolmoment jedes Atoms im "Kristallvolumen" (Quantenpunkt-
Volumen) aufsummiert [Tak87| [Han88b| [Kay88]. Explizit lasst sich die Oszillatorstéirke eines
Quantenpunkt-Exzitons nach Andreani et al. [And99] wie folgt berechnen:

2mwod?
fExziton = TISL (29)

Ein Exziton, welches an Grenzflichendefekten in diinnen Quantenfilmen gebunden ist, stellt
eine Moglichkeit dar, um einen dreidimensional eingeschlossenen elektronischen Ubergang mit
einer hohen Oszillatorstirke zu realisieren. Untersuchungen von GaAs/AlAs Quantenfilmen
hergestellt mit Wachstumspausen an den Grenzflichen zeigten die Formation von grofen In-
seln, die einzelnen Monolagenfluktuationen der Schichtdicke des Quantenfilms entsprechen. An
diesen Defekten werden Exzitonen lokalisiert, was durch ortsaufgeloste Spektroskopie von ver-

schiedenen Forschergruppen gezeigt wurde [Zre94| [Gam96| |Gro97|.

Exzitonen, die an Monolagenfluktuationen gebunden sind, haben ein vollstédndig diskretes
Energiespektrum und konnen daher mit einem identischen Modell als dem fiir Quantenpunkte
beschrieben werden. Die Physik eines an Grenzflachen lokalisierten Exzitons kann beschrieben
werden durch Modellieren des Defektes in einem Quantenfilm der Breite 1,; durch ein lokal
energetisch niedrigeres Potential in einem Kreis mit dem Radius b, in dem die lokale Dicke des

Quantenfilms Lo = Ly + 1 Monolagen betrégt (siche Abb. 2.10).
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Abbildung 2.10: Oszillatorstirke des Schwerloch-FExzitons lokalisiert an Monolagenfluktuatio-
nen in einem GaAs/AlAs-Quantenfilm mit einer Breite von 4 nm [And99].

Fiir b kleiner als ap, wobei ap der exzitonische Bohrradius ist, sind die Ladungstriger-
Wellenfunktionen lateral ausgedehnt im Quantenfilm der Dicke L; und die exzitonische Wel-
lenfunktion des Massenzentrums (reduzierte Wellenfunktion) ist nur schwach lokalisiert. Fiir
kleinere Defektradien wird die Wellenfunktion des Massenzentrums schwécher lokalisiert, und
die exzitonische Oszillatorstirke nimmt wieder mit der aufgespannten Fliche zu. Dies ist analog
zu schwach gebundenen Exzitonen an Verunreinigungen und ist typisch fiir an Grenzflichende-

fekten lokalisierten Quantenfilmexzitonen, wenn die laterale Barrierenhohe klein ist.

Dagegen sind fiir Defektradien b grofser als ap die Ladungstrager innerhalb des Defektes ein-
geschlossen, und die Massenzentren der Exzitonen sind in einem zweidimensionalen Quantenfilm
quantisiert. Die Oszillatorstéirke des Schwerloch-Exzitons lokalisiert an Monolagenfluktuationen
in einem GaAs/AlAs-Quantenfilm mit einer Breite von 4 nm in Abhéngigkeit vom Defektradius
ist in Abb. 2.10 dargestellt. Die exzitonische Oszillatorstirke steigt bei groferen Defektradien
durch die vergroferte Fliche der Wellenfunktion des Massenzentrums (reduzierten Wellenfunk-
tion). Dieses Verhalten ist vergleichbar zu Exzitonen in Mikrokristallen oder Quantenpunkten

[Tak87] [Han88a| [Nak89).
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2.2.4 Photonische Zustandsdichte

Neben dem dreidimensionalen Einschluss der Ladungstriger ist fiir die im Rahmen dieser Ar-
beit hergestellten Strukturen ebenfalls ein hoher optischer Einschluss duflerst wichtig. Dieser
raumliche Einschluss des elektromagnetischen Feldes kann zum Beispiel durch die Verwendung
von Halbleiter-Mikroresonatoren erreicht werden (siehe Kapitel 6). In Abbildung 2.11 ist die
Abhéngigkeit von der photonischen Zustandsdichte von der Energie fiir den Fall von idealen

Systemen zusammenfassend dargestellt.

a) _ b) I Cc)
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Abbildung 2.11: Photonische Zustandsdichte in Abhdngigkeit von der Dimensionalitit des
optischen Einschlusses fiir ideale Systeme: nulldimensionaler (a), eindimensionaler (b), sowie

dreidimensionaler Einschluss (c).

Zum Beispiel im Volumenmaterial (siche Abb. 2.11a) ohne jeglichen photonischen Einschluss
konnen die Wellen frei im Raum propagieren und die Zustandsdichte ist quadratisch von der
Energie abhingig [Yam00|. Ein planarer Mikroresonator basierend auf dielektrischen Spiegeln
bietet dagegen einen eindimensionalen optischen Einschluss (Abb. 2.11b). Durch diese Beschrén-
kung sind die optischen Moden senkrecht zu den Spiegelschichten quantisiert. Parallel zu den
Spiegelschichten bildet sich dagegen ein Kontinuum von transversalen optischen Moden aus.
Dadurch &dndert sich nicht nur die Energiedispersion, sondern auch die Zustandsdichte, die fiir

diesen Fall nun linear von der Energie abhéngt [Yam00].

In sogenannten photonischen Punkten mit ideal reflektierenden Spiegeln sind Photonen
in allen drei Raumrichtungen eingeschlossen. Fiir den Grenzfall des dreidimensionalen opti-
schen Einschlusses ergibt sich eine §-formige Zustandsdichte der Moden (Abb. 2.11 c¢). Ein

solcher Einschluss ldsst sich zum Beispiel mit einem dreidimensionalen photonischen Kristal-
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len erzielen. Wegen der Reflektivitit von nur ca. 30 % des Halbleiter-Luft-Ubergangs stellt
ein gedtztes Mikroresonator-Tiirmchen eine Abweichung vom idealen System dar. Man spricht
von raumlich lokalisierten optischen Moden in einem solchen Halbleiter-Tiirmchen. Das dis-
krete Modenspektrum dieser Mikrokavititen ist fiir die spiteren Experimente von entschei-
dender Bedeutung. Im néchsten Abschnitt sollen nun die grundlegenden Eigenschaften dieser

Halbleiter-Mikroresonatoren, die auf dielektrischen Bragg-Spiegeln basieren, erldutert werden.
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2.3 Vertikal emittierende Mikroresonatoren

2.3.1 Reflektivitat eines Bragg-Spiegels

Vertikal emittierende Mikroresonatoren bestehen im Allgemeinen aus zwei Bragg-Spiegeln, ge-
trennt von einer Kavitit, in deren Mitte sich die aktive lichtemittierende Zone befindet. Bragg-
Spiegel sind Multilagenstrukturen, wobei jede Lage aus alternierenden Paaren von zwei dielek-
trischen Materialien mit verschiedenen Brechungsindizes besteht. Durch eine solche Anordnung
lassen sich, bei gegebener Bragg-Wellenlénge A, Spiegel mit einer Reflektivitiat von iiber 99 %
erreichen |Iga03|. Im Gegensatz zu metallischen Spiegeln zeigen Bragg-Spiegel eine sehr kleine
Absorption, da die Reflexion bei Multischichtsystemen durch Mehrfachinterferenzen erzeugt
wird. Diese kleinen Absorptionsverluste sowie die Moglichkeit, die Spiegel fiir unterschiedlichs-
te Wellenléingen auszulegen, machen sie fiir optische und optoelektronische Bauelemente sehr
interessant. Um Bragg-Spiegel mit hohen Reflektivitdten herstellen zu kénnen, bendtigt man
neben hochreinen dielektrischen Materialien zur Minimierung von Absorption, ebenfalls sehr
glatte Ober- und Grenzflichen, um Lichtstreuung zu verhindern. Weiterhin ist die Kontrolle

der Schichtdicken duferst wichtig, um den Spiegel fiir die Zielwellenlinge zu optimieren.

0 1 2m-2 2m-1 2m

N Ny Ny

2 3

n2

ho A

4n, 4n,
Abbildung 2.12: Schematische Darstellung eines Bragg-Spiegels mit alternierenden ﬁ—dicken

Spiegelschichten mit den Brechungsindizes ny und ny, sowie m Spiegelpaaren.

Die hohe Reflektivitdt der Bragg-Spiegel wird durch konstruktive Interferenz der an den
aufeinander folgenden Schichten reflektierten elektromagnetischen Wellen erzielt. Hierfiir ver-
wendet man Schichtfolgen aus abwechselnd zwei Materialien mit jeweils hohem und niedrigem
Brechungsindex n; und ny. Auf Grund der Phasendifferenzen beim Durchlaufen der Einzel-
schichten und der Phasenspriinge bei der Reflexion an den Grenzflichen zum optisch dichteren
Medium kann bei geeigneter Wahl der Schichtdicken von ﬁ durch konstruktive Interferenz ei-

ne hohe Reflektivitdt der Gesamtstruktur erzielt werden. Eine schematische Darstellung eines
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Bragg-Spiegels mit m Spiegelpaaren ist in Abb. 2.12 zu sehen. Der Brechungsindex ny und ng
bezieht sich auf die Medien unterhalb und oberhalb der Schichtfolge, d.h. zum Beispiel Luft
und Substrat. Bei der Reflexion an einer Grenzfliche von einem optisch diinnerem Medium in
ein optisch dichteres Medium erfidhrt die reflektierte Welle einen Phasensprung von 7 relativ
zur einfallenden Welle aufgrund der positiven Brechungsindexdifferenz. Umgekehrt bleibt die
Phase der propagierenden Welle bei einem negativem Indexsprung unverdndert. Somit addieren
sich fiir den Fall von A/4-dicken Spiegelschichten die beiden reflektierten Wellen aufgrund der

Phasenverschiebung von 7 nach einem Umlauf fiir die zweite Reflexion.

Die Reflektivitidt R eines solchen periodischen Bragg-Spiegels mit m \/4-dicken Schichtpaa-

ren ldsst sich bei senkrechtem Lichteinfall nach [Iga03| wie folgt darstellen:

1 — Rs(nL)2m

R=_—Te T2 2.10
VR = i (210)

o N2

Wie man aus GI. 2.10 erkennt, konvergiert die Reflektivitit R mit steigender Schichtzahl m
schnell gegen 1. Dieser Anstieg geht umso schneller, je grofer der Brechungsindexunterschied
ny/ny ist. D.h. bei gleicher Anzahl der Spiegelschichten ist die Reflektivitit umso hoher, je
grofer die Brechungsindexdifferenz zwischen den verwendeten Materialen ist. Die oben genannte
Gleichung gibt jedoch nur den maximalen Wert der Reflektivitit R bei der Bragg-Wellenlénge

A an.

Die vollstéindige mathematische Beschreibung der Eigenschaften dieser Reflektoren (Feld-
verteilung, sowie Reflexion und Transmission) erfolgt mittels der sogenannten Transfermatrix-
methode [Sal95] |Iga03|. Abbildung 2.13 zeigt die berechneten Reflektivititen von AlAs/GaAs-
Bragg-Spiegeln mit verschiedener Anzahl von Spiegelpaaren (4 (gestrichelte Linie), 8 (Strich-
Punkt-Linie), 16 (punktierte Linie), sowie 32 Paare (durchgezogene Linie)). Die Simulationen
wurden mit Hilfe eines C-Programms (DBR980), das auf der Transfermatrixmethode basiert,
mit einer Schichtdicke von 69 nm fiir GaAs und 83 nm fiir AlAs durchgefiihrt. Die Reflekti-
vitat der Spiegel steigt deutlich mit der Anzahl der Spiegelpaare an und erreicht schon fiir 16
AlAs/GaAs-Paare bei der gewiinschten Wellenldnge A einen theoretischen Wert nahe 1. Des
Weiteren zeigt sich ein symmetrischer Bereich um die Bragg-Wellenléinge A, der ebenfalls eine
Reflektivitdt von nahezu 1 hat. Dieser Bereich wird auch Stoppband des Spiegels genannt. Ne-
ben dem Stoppband bricht die Reflektivitit der Spiegel deutlich ein und beginnt zu oszillieren.
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Abbildung 2.13: Mit der Transfermatrizmethode berechnete Reflektivititen von AlAs/GaAs-
Bragg-Spiegeln unter senkrechtem Finfall. Die Anzahl der Spiegelpaare wurde sukzessive von 4

tber 8 auf 16 bis hin zu 32 erhoht.

2.3.2 Stoppbandbreite, effektive Resonatorlinge und Resonatorgiite

In einem verlustarmen Bragg-Spiegel mit ausreichend vielen Spiegelpaaren ist, wie bereits er-
wahnt, die Reflektivitit in einem grofseren Bereich um die gewiinschte Wellenldnge annidhernd
gleich 1. Die Bandbreite eines Spiegels A\, auch Stoppbandbreite genannt, ldsst sich nach
[Yar89| wie folgt abschétzen:

B 20An

7Tn€ff.

AN

(2.11)

In Gleichung 2.11 ist An die Differenz der Brechungsindizes n; und n, sowie n.s der effektive
Brechungsindex, der sich aus dem arithmetischen Mittel von n; und ny ergibt. Die in dieser
Arbeit hergestellten Mikroresonatorstrukturen bestehen aus zwei Bragg-Spiegeln, die durch
eine \/n-dicke Kavitit getrennt sind. Die stehenden Wellen, die sich in der Kavitit ausbilden,
dringen jedoch einen endlichen Bereich weit in die Bragg-Spiegel ein. Daher muss die Lénge der

Kavitat Lg durch eine effektive Linge L.ss ersetzt werden:
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Less = L + 2Lpga. (2.12)

Die Eindringtiefe Lppgr des elektromagnetischen Feldes lidsst sich mit Hilfe der Gleichung:

Lppr = mefr(daias + dgaas) (2.13)

berechnen [Sch03]. Die effektive Anzahl m.;; an Spiegeln, die zur Gesamtreflektivtét bei-

tragen, kann auf folgende Weise genadhert werden:

_ 1ngaas + naas
Mefr ~ 5

. (2.14)
2NGaas — NAlAs

Mit GaAs und AlAs als Spiegelschichten ergibt sich somit eine effektive Spiegelanzahl von
ca. 6,5. Die Giite eines Resonators, die experimentell mit ) = A%\ oder ) = A—EE aus der Breite
der Kavitatsresonanz bestimmt werden kann, lasst sich theoretisch unter Vernachlassigung der

Absorption nach folgender Formel ndherungsweise berechnen:

_ 2Ly T
N 1= VRIR,
wobei L.y die effektive Resonatorldnge ist und R; und Ry die Reflektivitdten von oberem

und unterem DBR (engl.: Distributed Bragg Reflector) sind [Sch03].

Q (2.15)
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2.4 Schwache und starke Licht-Materie-Wechselwirkung in

Mikroresonatoren

Im letzten Jahrzehnt wurde die Wechselwirkung zwischen Licht und Materie in Festkorpern
intensiv untersucht. Quantenpunkte in einem Mikroresonator bilden ein System, in dem es
moglich ist, Licht in Form von Photonen mit Materie in Form von Elektron-Loch-Paaren (Ex-
zitonen) miteinander zu verschrianken. Abhéngig von der Kopplungsstéirke zwischen Emitter

und elektromagnetischem Feld unterscheidet man zwei Kopplungsarten:

e Regime der schwachen Kopplung:
starke Erhéhung oder Unterdriickung von spontaner Emission aufgrund der Kopplung
mit der Resonatormode (Fermis Goldene Regel)

= Purcell-Effekt

e Regime der starken Kopplung:
spontane Emission wird reversibel (Energieaustausch zwischen Emitter und elektromag-
netischen Feld in der Resonatormode)

= Vakuum-Rabi-Oszillationen und -Aufspaltung

Bei der schwachen Kopplung von einem QP-Exziton mit einer optischen Mode eines Mikro-
resonators handelt es sich um einen irreversiblen Prozess. Durch den Purcell-Effekt erhoht sich
in Resonanz mit der Resonatormode die Rekombinationsrate des Exzitons. Somit nimmt die
integrierte Intensitdt der Exzitonlinie bei Anndherung an die Resonanz der optischen Mode zu.
Im Vergleich hierzu handelt es sich bei der starken Kopplung um einen reversiblen Prozess.
Ein Photon der Resonatormode wird vernichtet und erzeugt ein Elektron-Loch-Paar im QP,
beziehungsweise ein Elektron-Loch-Paar im QP rekombiniert und erzeugt so ein Photon in der
Resonatormode. Dieser Prozess wiederholt sich bis das Photon oder Exziton durch einen der
verschiedenen Verlustkanile verloren geht. Dieser Vorgang ist theoretisch mit dem Modell von
zwei gekoppelten harmonischen Oszillatoren zu beschreiben. Anhand dieses Modells lassen sich
die Energien der wechselwirkenden Moden im Resonanzfall nach [And99] |[Rud99] wie folgt

beschreiben:

_ 2

wobei E die Energie der ungekoppelten Moden, v¢ x die energetische Halbwertsbreite der

Resonator- (C) und Exzitonmode (X), und g der Kopplungsfaktor fiir die Wechselwirkung



2.4. Schwache und starke Licht-Materie-Wechselwirkung in Mikroresonatoren 37

zwischen Exziton und Photon ist. Somit kann die Schwelle zur starken Wechselwirkung iiber-

schritten werden, wenn die Bedingung:

(ve — '7X)2

2
> 2.17
g 16 (2.17)

erfiillt ist. Ist die Schwelle iiberschritten, so kann in Resonanz eine Aufspaltung zwischen den
beiden Energien E) o mit einer Energieliicke, welche der Vakuum-Rabi-Aufspaltung entspricht,
beobachtet werden. Fiir kleine Kopplungsfaktoren und/oder fiir hohe Verluste im System, d.h.
wenn g% < (¢ — 7x)?/16 sind die Realteile der Energien Ej, entartet. Dies entspricht dem
Regime der schwachen Kopplung, bei welchem eine Erhohung der spontanen Emissionrate in
Resonanz durch den Purcell-Effekt beobachtet werden kann [Pur46|. Ein vereinfachtes Krite-
rium fiir starke Kopplung g > ~¢/4 kann aus Gleichung 2.17 fiir 7o > vx abgeleitet werden.
Yo > vx ist iiblicherweise eine gute Naherung, da die intrinsische Linienbreite des QP-Exzitons
vx in der Gréfenordnung von wenigen peV liegt [Bay02], wobei typische Werte fiir ¢ im Be-

reich von 100 peV fiir aktuelle Mikroresonatoren liegen.

Eine starke Kopplung zwischen dem Photon und dem Exziton des Quantenpunktes kann
beobachtet werden, wenn die Aufenthaltsdauer (Lebensdauer) des Photons im Resonator grofer
ist als die charakteristische Wechselwirkungszeit zwischen Exziton und Photon [Mey04| [Ger98§]
[Sol01]. Ist dies erfiillt, kommt es zu einem periodischen Energieaustausch zwischen Emitter
und Photon in Form von Rabi-Oszillationen. Spektroskopisch dufsert sich dies im Resonanzfall
in einer Energieaufspaltung und somit einem Antikreuzen zwischen dem oberen und unteren
Polaritonast. Die beiden entscheidenden Parameter zum Erreichen des Regimes der starken

Wechselwirkung sind
e die Maximierung der Lebensdauer des Photons im Resonator und

e die Maximierung des Kopplungsstarke zwischen Photon und Exziton.

Die Photonenlebensdauer (Q/w) steigt linear mit der Giite des Resonators. Somit muss der
Q-Faktor der Strukturen maximiert werden. Ein Q-Faktor von beispielsweise 10000 entspricht
einer Photonenlebensdauer von ca. 5 ps, d.h. das Photon verweilt fiir einige tausend Zyklen
der Photonenfrequenz im Resonator. Der Kopplungsfaktor fiir die Wechselwirkung zwischen

der Resonatormode und dem Quantenpunkt-Exziton ist g = | < d- E > | und ergibt sich nach

[And99] zu:
1 7erf
_ / 2.1
g 4mereo moV' (2.18)




38 Kapitel 2. Theoretische Grundlagen

wobei V das effektive Modenvolumen ist, mo die Masse des freien Elektrons, €, die Dielek-
trizitdtskonstante des Resonatormaterials (r) sowie des Vakuums (0) und f die Oszillatorstarke
des Quantenpunkt-Exzitons. Zur Maximierung der Kopplungsstirke muss dementsprechend der
Quotient f/V maximiert werden. Fasst man nun beide Aspekte zusammen, so muss (fiir ei-
ne starke Exziton-Photon-Kopplung) eine méglichst hohe Oszillatorstérke der Quantenpunkte
erreicht, die Q-Faktoren der Resonatoren maximiert und das Modenvolumen der Kavititen mi-
nimiert werden. Dies stellt technologische Anforderungen sowohl an das Wachstum der Quan-

tenpunkte und der Resonatorstrukturen als auch an deren Prozessierung.



Kapitel 3

Technologische Grundlagen

3.1 Molekularstrahlepitaxie

3.1.1 Funktionsprinzip und Schichtwachstum

Die Molekularstrahlepitaxie (MBE) ist ein Verfahren zur Herstellung von diinnen epitaktischen
Schichten aus Metallen, Halbleitern und Isolatoren, das bereits Ende der 60er Jahre entwickelt
wurde [Art68]. Mit Hilfe dieses Verfahrens ist es moglich, Schichten von hochster Qualitit sowie
definierter Zusammensetzung und Dicke epitaktisch herzustellen, indem man die Atom- bzw.
Molekularstrahlfliisse geeignet einstellt. Zur Herstellung der in dieser Arbeit charakterisierten
Proben wurde eine MBE-Anlage der Firma EFIKO verwendet. Ein Prinzipbild dieser Anlage ist
in Abb. 3.1 dargestellt. Die verwendeten hochreinen Materialien sind in unserem Fall Gallium,
Aluminium und Indium (III. Hauptgruppe), sowie Arsen (V. Hauptgruppe). Als n-Dotierstoff
wird Silizium (IV. Hauptgruppe) verwendet. Diese Materialien befinden sich in Tiegeln aus py-
rolytischem Bornitrid, die wiederum in Effusionszellen eingepasst sind. Die Temperatur dieser
Zellen kann man mittels einer Widerstandsheizung auf bis zu 1200 °C einstellen. Der Materi-
alfluss hingt nach Fj; % (a: Konstante, vp: Teilchengeschwindigkeit) exponentiell von der
Zellentemperatur ab und ist somit iiber eine prézise Temperaturkontrolle genau einstellbar. Der
Fluss lédsst sich auch mechanisch durch ein Shutterblech, das sich am Ende jeder Effusionszelle
befindet, unterbrechen. Eine Besonderheit stellt die As-Effusionszelle dar. Die verwendete As-
Cracker-Zelle verfiigt iiber ein Nadelventil, so dass der Fluss aus dieser Zelle in einem gewissen
Bereich kontinuierlich iiber den Offnungsgrad dieses Ventils und nicht, wie bei den anderen
Zellen, iiber die Temperatur gesteuert wird. Dies bietet den Vorteil, den As-Fluss sehr schnell
andern zu konnen, was aufgrund der thermischen Tragheit bei den anderen Zellen nicht mdog-
lich ist. Als Substrate dienen einkristalline, in (100)-Richtung orientierte, GaAs-Wafer. Diese
werden, eingespannt in entsprechende Halter, in der MBE-Anlage auf einem heiz- und drehba-

ren Teller befestigt, von dem alle Effusionszellen gleich weit entfernt sind. Die Temperatur des
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Substrats ldsst sich mittels eines Pyrometers, das an einem Fenster der Anlage befestigt wird,
nach dem Prinzip der Graukdrperstrahlung bestimmen. Zudem dreht sich der Halter wiahrend
des Wachstums, um eine homogene Verteilung des Materials iiber die Substratoberfliche zu
erreichen. Um nun dafiir zu sorgen, dass sich moglichst nur die zu verdampfenden Materialien
in der MBE-Kammer befinden, darf der von Verunreinigungen verursachte Hintergrunddruck in

der MBE-Kammer nicht mehr als etwa 107° - 107 mbar (Ultrahochvakuum (UHV)) betragen.

rotierbarer Substrathalter
mit Strahlungsheizung

=N

LNz-Kl'ihlschild\lr

Shutterblech

Ventil zum Ein- und Aus-
schleusen der Substrate

Substrat

b |

Bornitridtiegel

Abbildung 3.1: Aufbau der Molekularstrahlepitazieanlage (nach [Sch00])

Dies wird erreicht durch die angeschlossene Ionengetterpumpe und das LN,-Kiihlschild, das
die Atome und Molekiile an der Kammer-Innenwand ausfrieren lasst. Der Prozessdruck, d.h.
der Druck, der von den verdampften bzw. sublimierten Materialien herriihrt, liegt dabei im

Bereich von 10~7 mbar.

Beim Kristallwachstum finden an der Oberfliche der Probe verschiedene Prozesse statt,
die kurz erlautert werden sollen. Aus einer Effusionszelle sublimiert tetrameres Asy, das an
der Oberfliche nur schwach gebunden wird. Hierbei handelt es sich um Physisorption, d.h.,
es findet kein Elektronenaustausch zwischen Adsorbat und Adsorbent statt, sondern es wirken
hauptséchlich Van-der-Waals Krifte. Dagegen laufen bei der Chemisorption zwischen Adsor-
bat und Adsorbent chemische Prozesse durch Elektronenaustausch ab [Her96|. Dieser Prozess
findet statt, wenn das hochbewegliche Ass;-Molekiil einen geeigneten Bindungspartner aus der
II1. Hauptgruppe auf der Oberfliche findet. Bei diesem Vorgang wird das Ass-Molekiil in vier
monoatomare Bestandteile aufgespaltet und chemisch gebunden. Findet es aber kein Element
aus der III. Hauptgruppe und ist die Oberfliche ausreichend heifs, so desorbiert es wieder. Ex-

perimentell wurde bestéitigt, dass stets maximal die Hélfte der auftreffenden Asy-Molekiile als



3.1. Molekularstrahlepitaxie 41

As-Atome gebunden werden, wihrend der Rest als Molekiile wieder desorbieren [Rei90]. Wihlt
man aufgrund dieser Tatsache den Arsen-Fluss etwa doppelt so grofs wie den Gallium-Fluss,
spricht man von dem sogenannten Gallium-reichen Wachstum, das allerdings die Gefahr der
Bildung von Galliumtrépfchen auf der Oberfliche birgt. Um diesen Effekt zu umgehen und
somit eine bessere Schichtqualitiit zu erreichen, bietet man iiblicherweise As, im Uberschuss
an (Arsen-reiches Wachstum). Des Weiteren kann bei diesem Wachstumsmodus die Wachs-
tumsrate leicht geregelt werden, da sie lediglich vom Gallium-Fluss abhéngt. Zusammenfassend
kann man sagen, dass das Verhéltnis von As,- zu Ga-Fluss, das sogenannte V/III-Verhéltnis,

ausschlaggebend fiir die Schichtqualitét ist.

auftreffende Atom- und Molekiilstrahlen
" (Ga, As,) .
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- y

Kristallgitter
(GaAs, Zinkblende)

.
.
.
.
- L]
-
.
-
-

) g "
Gittereinbau \ Desorption :
Oberflachen-
migration
Oberflachen-
anlagerung
(Nukleation)
Interdiffusion

Abbildung 3.2: Bei der Molekularstrahlepitazie ablaufende Prozesse (nach [Her86])

Von wesentlicher Bedeutung fiir die Giite des gewachsenen Kristalls ist neben der Reinheit
der verwendeten Materialien (keine Oxidation, keine Verunreinigungen) die mittlere Weglénge
(Migrationslénge), die die Atome auf der Oberfldche zuriicklegen. Je grofer diese ist, umso hoher
ist auch die Wahrscheinlichkeit, dass sie auf eine atomare Stufe oder Kante auf der Oberflache
treffen und in das Kristallgitter eingebaut werden. Da an solchen Stellen die Bindungsméglich-
keiten zu Nachbaratomen gréfer sind, ist dort auch die Bindungsenergie gewdhnlich hoher als
auf glatten Oberflichen. Daher erfolgt an Kanten und Wachstumsinseln bevorzugt Gitterein-
bau, was ein ebenes 2D-Wachstum begiinstigt. Die Migrationslange wird im Wesentlichen von
der Substrattemperatur, dem V /III-Verhéltnis und von der Wachstumsrate beeinflusst [Shi02].
Aus der Erhohung der Substrattemperatur bzw. aus einer groferen kinetischen Energie folgt

eine Erhohung der Migrationsldnge, was jedoch, abhéngig von der Temperatur, die Desorption
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von Atomen aus der III. Hauptgruppe zur Folge haben kann [Rei92|. Der zweite Punkt ist das
V /III-Verhéltnis. Falls beim Wachstum zu viel Arsen angeboten wird, ist die Wahrscheinlich-
keit hoher, dass Elemente aus der III. Hauptgruppe wiahrend der Migration auf ein As-Atom
treffen. Durch Nukleationen bilden sich somit an der Oberfliche neue Wachstumsinseln. Eine
zu starke Verringerung des Arsen-Flusses kann jedoch wie schon erwéihnt zu einer Aufrauung
der Oberfliche fiihren. Eine weitere Moglichkeit die Migrationsldnge zu erhéhen ist die Ver-
ringerung der Wachtsumsrate. Allerdings besteht somit auch eine grofere Wahrscheinlichkeit,
dass Fremdatome aus der Kammer in das Kristallgitter eingebaut werden und die Schicht- bzw.

Kristallqualitat sinkt.

In Abb. 3.2 sind die wihrend des MBE-Wachstums auf der Oberfliche ablaufenden Prozesse
dargestellt. Als Beispiel wurde das Wachstum von GaAs auf GaAs gewihlt. Da es hier keine
Gitterfehlanpassung gibt, erfolgt das Wachstum verspannungsfrei. Das hat zur Folge, dass der
Einbau in das Kristallgitter an Ecken und Kanten stattfinden kann, was zu glatten Schichten
fiihrt. Anders ist es beim Wachstum von GalnAs auf GaAs oder von InAs auf GalnAs. Aufgrund
der Verspannung benétigen die auftreffenden Indium-Atome mehr Platz. Dies erschwert den

Einbau an Ecken und Kanten, was wiederum zu einem Aufrauen der Schicht fiihren kann

[Rei90].

3.1.2 Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus

Verspannungseffekte beeinflussen auch mafsgeblich die Art des Wachstums. Man unterscheidet
drei mogliche Wachstumsmodi, den Frank-van-der-Merve-Modus, den Volmer-Weber-Modus
und den Stranski-Krastanov-Modus. Im Frank-van-der-Merve-Modus sind die Atome stérker an
das Substrat als untereinander gebunden. Die Atome kondensieren derart, dass sich eine Mono-
lage nach der anderen auf dem Substrat abscheidet. Ist die starke Substratbindung gestort, z.B.
durch Verspannungseffekte und iiberwiegt die Bindung der Atome untereinander, stellt sich der
Volmer-Weber-Modus ein. Die ersten Atome kondensieren durch Nukleation auf der Substrato-
berfliche zu Clustern. Diese wachsen dann zu Inseln heran. Der Stranski-Krastanov-Modus ist
die Mischform der beiden anderen Modi. Es bildet sich zuerst eine Benetzungsschicht aus einer
oder mehreren Monolagen bis die Verspannungseffekte so stark werden, dass Inselwachstum

einsetzt [Her96].

Im Rahmen dieser Arbeit kam fiir die Herstellung der Quantenpunkte der Stranski-Krastanov-
Wachstumsmodus zum Tragen [Str39], dessen schematischer Ablauf in Abb. 3.3 gezeigt ist.
Im Fall von GaAs und InAs betragen die Gitterkonstanten ag,4s — 0,5653 nm und aj,45s —

0,6058 nm, das heift die Materialien haben eine Gitterfehlanpassung von ca. 7 %. Zunéchst
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bildet sich eine zweidimensionale Schicht auf dem Substrat, die als Benetzungsschicht (engl.:
wetting layer) bezeichnet wird (siehe Abb. 3.3). Sie besitzt etwa die Schichtdicke von 1,7 Mono-
lagen (ML) [Moi94]. Aufgrund der groferen Gitterkonstante von InAs im Vergleich zu GaAs ist
die Schicht druckverspannt. Das System ist bestrebt in einen energetisch giinstigeren Zustand
zu wechseln, was zu einem Abbau der Verspannung fiihrt. Wahrend dies im Allgemeinen auch
durch die Bildungen von Versetzungen geschehen kann, bilden sich auf in [100]-Richtung orien-
tierten GaAs-Substraten bei geeigneten Wachstumsparametern InAs-Inseln mit Durchmessern
im Bereich von 10 - 20 nm [Joy97] |[Jac98| [Mo0i94]. Zur Bildung der sogenannten Quantenpunkte
kommt es beim Uberschreiten der kritischen Schichtdicke von etwa 1,7 ML [Moi94] (Abb. 3.3).
Dabei bleibt jedoch eine Benetzungsschicht bestehen. Bietet man nun weiterhin InAs an, nimmt
der Durchmesser der QP bei konstanter Flichendichte zu [Moi94], was nach einer gewissen Zeit
zur Relaxation und schlieflich zum Verschmelzen der QP fiihrt.

In\‘

- 5 o As . .o Quanten- o
o . Benetzungs- o, o o  punkt R )

.. °, f.o schicht e * a0 o

|nA§¢O\%.O\T.O\‘ \Do.oo/ BRI

r—— r—l
GaAs GaAs GaAs

d < dyitisch d = dyitisch d >> dyitisch

Abbildung 3.3: Schematische Darstellung des Stranski-Krastanov- Wachstumsmodus
(aus [Jac98])

Die Fliachendichte der Quantenpunkte kann durch die angebotene Materialmenge nicht be-
einflusst werden. Vielmehr ist sie abhingig von den Wachstumsbedingungen beim Uberschreiten
der kritischen Schichtdicke, wie z.B. der Temperatur und dem V/III-Verhéltnis. Jedoch eben-
falls von der Beschaffenheit der Schicht, auf der die Quantenpunkte gewachsen werden. Der
entscheidende Parameter fiir die Flachendichte ist die Migrationslidnge der Teilchen, die auf die
Oberflache auftreffen. Eine kleine Migrationsldnge fiihrt dazu, dass die Teilchen schon kurz nach
dem Auftreffen in das Kristallgitter eingebaut werden. So bilden sich an vielen Stellen Nuklea-
tionszentren, an denen Quantenpunkte entstehen, was zu relativ kleinen Quantenpunkten mit
einer groften Flichendichte fiihrt. Ist die Migrationslénge dagegen grof, dann haben die Teil-
chen die M&glichkeit, sich iiber groffere Entfernungen auf der Oberfliche zu bewegen. So kénnen
sie sich an vorhandene Nukleationszentren anlagern ohne selbst zu einem neuen Zentrum zu

werden. Dies hat relativ grofse Quantenpunkte mit geringer Fléchendichte zur Folge.
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Abbildung 3.4: Abhdngigkeit des Wachstumsmodus von der Anzahl der Monolagen und der
Zusammensetzung beim Wachstum von GalnAs auf GaAs (nach [Pet94])

Die Grofe (und damit auch die Emissionsenergie) der Quantenpunkte kann man im Falle
von InAs/GaAs in gewissen Grenzen durch die aufgewachsene Materialmenge kontrollieren.
Die Grenze stellt hierbei die Dicke dar, bei der die Quantenpunkte relaxieren und schlieflich
lateral verschmelzen, wodurch die Lumineszenzausbeute sehr stark abféllt. Da man aber beim
Wachstum von InAs auf GaAs fiir die Kontrolle der Grofe im Wesentlichen nur den Parameter
der Schichtdicke hat und die moglichen Werte sich in relativ engen Grenzen bewegen, wire
es wiinschenswert, den Parameterraum zu erweitern. Dies ist mdglich, indem man InAs durch
GalnAs ersetzt. Dadurch bekommt man den In-Gehalt im GalnAs als weiteren Parameter, mit
dem man die kritische Schichtdicke und damit die Grofe der Quantenpunkte {iber einen grofseren
Bereich verdndern kann [Kam97|. Der Zusammenhang zwischen abgeschiedener Schichtdicke
bzw. In-Gehalt und dem Wachstumsmodus (Schichtwachstum oder Inselbildung) ist in Abb. 3.4
graphisch dargestellt.
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3.2 Prozessierung von Mikroresonatoren

In diesem Abschnitt wird die Prozesstechnologie zur Herstellung von Mikroresonatoren, wie sie
in den letzten Jahren am Lehrstuhl fiir Technische Physik entwickelt wurde néher erldutert.
Im ersten Teil wird die laterale Strukturierung von Kavitidten auf der Basis von dielektrischen
Bragg-Spiegeln beschrieben. Der zweite Teil befasst sich mit der Herstellung von Resonatoren

basierend auf photonischen Kristallen.

3.2.1 Resonatoren basierend auf dielektrischen Bragg-Spiegeln

Die Herstellung von lateral strukturierten Mikroresonatortiirmchen beinhaltet mehrere Pro-

zessschritte, die im Folgenden aufgelistet sind:

- Belacken

- Belichten

- Entwickeln und Fixieren

- Aufdampfen der Atzmaske

- Abhebeschritt (engl.: lift-off)
- Atzen

Zur Veranschaulichung sind die einzelnen Prozessschritte noch einmal in Abbildung 3.5 dar-
gestellt. Der erste Schritt ist die Belackung des Probenstiickes. Dafiir wird die Probe mittels
einer Spritze mit Polymethylmetacrylat (PMMA) auf einer Zentrifuge benetzt. Durch die Zen-
trifuge wird das PMMA auf dem Probenstiick mit 6000 Umdrehungen pro Minute homogen
(1 pm dick nach 30 Sekunden) verteilt.

Der zweite Punkt ist die Belichtung der Probe. PMMA wird als Positivlack verwendet. Er ist
auf Elektronenstrahlen und UV-Strahlen empfindlich. Durch Elektronenstrahllithographie ist
es moglich das Probendesign jederzeit auf aktuelle Bediirfnisse umzustellen. Es wurden runde
Strukturen mit Durchmessern zwischen 0,9 und 4 pm definiert, d.h. die geometrischen Grofen

lagen im Bereich der optischen Wellenldinge (zwischen 0,9 und 1 pm).

Der dritte Schritt ist die Entwicklung und Fixierung. Um eine unverénderliche, von dufteren
Einfliissen weitgehend geschiitzte Positivimaske des Designs zu erhalten, muss der belichtete
Lack entwickelt werden. Die Entwicklung erfolgt bei Raumtemperatur in Methylisobutylketon
(MIBK) und Isopropanol im Verhéltnis 1:3. Diese Entwicklerlosung 16st und entfernt die be-
lichteten Gebiete des Lackes. Die Entwicklung dauert 40 Sekunden. Danach wird der Lack auf

dem Probenstiick 30 Sekunden lang in einer aus Isopropanol bestehenden Losung fixiert.
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Der vierte Schritt ist das Aufdampfen der Atzmaske. Durch Elektronenstrahlverdampfung
wird eine Nickel-Maske von ca. 120 - 150 nm, je nach erforderlicher Atztiefe, auf die gesam-
te Probenoberfliche aufgedampft. Das verdampfte Material scheidet sich zu einem Teil auf
der Probenoberfliiche und zu einem anderen Teil auf einem Schwingquarz ab. Uber die Eigen-
frequenz des Schwingquarzes lidsst sich die aufgedampfte Schichtdicke bestimmen. Der ganze

Prozess findet unter Hochvakuum-Bedingungen statt.

Der fiinfte Schritt ist der Abhebeschritt (engl.: lift-off). Dieser Schritt dient zur Entfernung
der restlichen Lackstellen mit der sich darauf befindlichen Ni-Schicht. Er findet in einem 80 °C
warmen Methylpyrrolidon-Ultraschallbad statt und dauert zwei bis drei Minuten.

Belacken Belichten Entwickeln
PMMA PMMA PMMA

Substrat Substrat

~ Aufdampfen Abhebeschritt Atzen
Nickel )
Nickel

Substrat Substrat Substrat

Abbildung 3.5: Prozessschritte zur Herstellung der Mikroresonatortirmchen
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Der letzte Schritt ist der Atzprozess. Fiir die Ubertragung der so definierten Strukturen
in das Halbleitermaterial standen zwei verschiedene Trockenétzanlagen zur Verfiigung. Entwe-
der mit Hilfe einer ECR-RIE-Anlage (engl.: electron cyclotron resonance reactive ion etching)
oder einer ICP-Atzanlage auf der Basis eines induktiv gekoppelten Ar/Cl,-Plasmas (ICP, engl.:
inductively coupled plasma). Zu Beginn dieser Arbeit wurden die Strukturen in einem induktiv
gekoppelten Ar/Cly-Plasma geéitzt. Das Verhéltnis von Ar- zu Cl-Fluss war 4:1, die Gesamtleis-
tung betrug 230 W und die Atzrate 0,28 pm /min. Wegen des starken Unteriitzens beim induktiv
gekoppelten Plasma wurden am Ende der Arbeit die Tiirmchen mittels ECR-RIE strukturiert.
Das Verhiltnis von Ar- zu CIl-Fluss war in diesem Fall 9:1, die Gesamtleistung betrug 320 W
und die Atzrate 0,27 um/min. Es wurde dabei so tief geiitzt, dass vom unteren DBR noch etwa
zwei bis fiinf Spiegelpaare erhalten blieben. In Abb. 3.6 sind REM-Aufnahmen von derartig
strukturierten Mikroresonatoren zu sehen. Die linke Aufnahme zeigt einen Resonator, der mit-
tels ECR-RIE gedtzt wurde. Der Durchmesser betrigt 0,8 pm und seine Hohe ungefihr 6 pum.
Die rechte Struktur wurde durch reaktives Ionenédtzen mit einem induktiv gekoppelten Plasma
gedtzt. Sie besitzt einen nominellen Durchmesser von 2 um, 1,7 pwm gemessen an der Stelle der

A-Kavitét, und ebenfalls eine Hohe von ca. 6 pum.

Abbildung 3.6: REM-Aufnahmen von prozessierten Mikroresonatoren: gedtzt mit Hilfe von
einer ECR-RIE-Anlage (links) und ICP-Anlage (rechts)

Der Atzprozess wurde so optimiert, um moglichst glatte und senkrechte Seitenwiinde zu
erhalten. Dies verringert die optischen Streu- und Beugungsverluste an Oberflichenrauhigkeiten
und bietet einen starken und homogenen optischen Einschluss in den Mikroresonatoren. Die
restliche Ni-Maske auf dem Resonator wurde bei den ersten Strukturen nach dem Atzen mit
15-prozentiger HNOj3 entfernt, um eine glatte Oberfliche des oberen DBRs zu realisieren und

den Einfluss auf dessen Reflektivitat zu minimieren. Jedoch verschlechtert dieser zusétzliche
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Schritt die Oberflichenqualitdt der Seitenwidnde der strukturierten Resonatoren und limitiert
den maximalen Q-Faktor. Um diesen Maskenentfernungsschritt einzusparen, wurde die Dicke
der Ni-Maske bei allen weiteren Proben so an die nétige Atztiefe angepasst, dass nur eine diinne

und glatte Ni-Schicht (unter 10 nm) nach dem Atzprozess iibrig blieb.

3.2.2 Photonische Kristalle basierend auf Membran-Strukturen

Das Ziel bei der Herstellung photonischer Kristalle (PK) ist es, eine moglichst groke Band-
liicke fiir alle Polarisationsrichtungen zu erreichen. Ein idealer Lichteinschluss liefse sich durch
einen dreidimensionalen (3D) photonischen Kristall erreichen. Die technologischen Anforderun-
gen zur Herstellung solcher Systeme sind jedoch sehr hoch. Durch die seit Jahren etablierte
planare Herstellungstechnologie lassen sich zweidimensionale photonische Kristalle viel einfa-
cher herstellen und mit vorhandenen Elementen, wie z.B. Halbleiterlasern, integrieren. Dabei
hat sich das trianguldre Gitter aus Luftzylindern als besonders geeignet erwiesen [Pic92|. Eine
Bandliicke entsteht bereits ab einem Brechungsindexunterschied von 1,4, wohingegen bei einem

quadratischen Gitter dieser Unterschied 1,75 betragt.

Abbildung 3.7: REM-Aufnahme eines prozessierten zweidimensionalen PK-Wellenleiters ba-

sierend auf einer Membran-Struktur aus GaAs

Um den Lichteinschluss in der vertikalen Richtung zu erzielen, wurde in dieser Arbeit eine
Membran-Struktur verwendet (siehe Abbildung 3.7). Durch den grofen Brechungsindexunter-
schied zwischen der Membran aus GaAs und Luft kann ein sehr guter Einschluss der Mode

durch Totalreflexion erzielt werden (Indexfiithrung).
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Die Herstellung photonisicher Kristalle fiir Telekommunikationswellenldngen erfordert Struk-
turen im Nanometer-Bereich. Die typischen Gitterperioden der in dieser Arbeit hergestellten
PK sind 200 bis 400 nm und die Strukturgrofen sind ca. 60 nm klein. Zur Herstellung von
Resonatoren mit hohen Giiten waren sogar Strukturinderungen im Bereich von einem Nano-
meter notig, was bereits an die Grenzen der derzeitigen Technologie stoft. In Abb. 3.8 sind
die einzelnen Prozessschritte, sowie der schematische Aufbau der verwendeten Proben darge-
stellt. Zur Vorbereitung der Probe wurden 100 nm SiO- aufgebracht und die Probe mit 500 nm
PMMA belackt. Nach der Definition der Strukturen mittels Elektronenstrahllithographie wird
die Probe in einer 1:3 Losung von Methylisobutylketon und Isopropanol fiir zweieinhalb Minu-

ten entwickelt. Dabei wird der Lack an den belichteten Stellen entfernt.

Nachfolgend wird die Struktur durch einen Atzschritt in einer ECR-RIE-Atzanlage in die
SiO9-Maske tibertragen. Die Probe wird hierzu fiir 1400 Sekunden einem CHF3/Ar-Plasma
ausgesetzt. Die optimierten Prozessparameter waren Gasfliisse von 14,2 sccm fiir CHF3 und
7,2 scem fiir Argon bei einem Druck von etwa 2,6 x 1072 mbar. Es wurde eine Leistung von
30 W verwendet. Die resultierende Biasspannung lag bei etwa 200 V. Um eine saubere Muster-
iibertragung zu gewéhrleisten, wurde die Probe stark iiberdtzt. Dabei wurde ausgenutzt, dass

die GaAs-Schicht bei diesem Verfahren kaum angegriffen wird.

PMMA

SiO,

GaAs Wellenleiter mit QP
AlGaAs Opferschicht

NN

/|

Abbildung 3.8: Die einzelnen Prozessschritte zur Herstellung eines membranbasierenden pho-
tonischen Kristalls. Nach der Deposition der SiOy-Maske und dem Belacken mit PMMA-Lack
wird die PK-Struktur durch Elektronenstrahllithographie in den Lack geschrieben. Die Probe
wird danach entwickelt und das Muster durch einen Atzschritt in einer RIE-Atzanlage in die
Si10y-Schicht ibertragen. Um die Struktur in den Wellenleiter aus GaAs zu dtzen, wurde eine
ECR-RIE-Atzanlage verwendet. Im letzten Prozessschritt wird durch nasschemisches Atzen in

konzentrierter Flusssdure die Membran-Struktur geformt.
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Mit der erhaltenen Maske folgte ein ECR-RIE-Atzschritt, um das Muster in die 250 nm di-
cke Membran aus GaAs zu iibertragen. Dabei muss fiir den nachfolgenden nasschemischen Atz-
schritt die AlGaAs-Schicht erreicht werden. Der optimierte Atzprozess wurde in einem Cly/Ar-
Plasma bei Fliissen von 27 scem fiir Argon und 3 scem fiir Cly erreicht. Der resultierende Druck
wihrend des Atzprozesses lag bei etwa 3,6 x 1073 mbar. Die Gesamtleistung betrug ca. 320 W,
was eine Biasspannung von ungefdhr 250 V zur Folge hatte. Die mit diesem Prozess erreichten

Atzraten lagen bei etwa 90 nm pro Minute. Die Selektivitit des Atzprozesses gegeniiber der

Si0y-Maske liegt bei 10:1.

Im letzten Prozessschritt wurde die Probe gespalten und nasschemisch mit konzentrierter
Flusssdure (HF) gedtzt. HF greift dabei sehr selektiv nur die SiOs-Restschicht und alumini-
umhaltige Schichten an. Die dadurch geformte Membran aus reinem GaAs wird nicht geétzt
(Abbildung 3.9 b). Je nach Al-Gehalt wurden sehr schwache HF-Losungen von 0,05 % fiir
Al 95GagosAs bis hin zu stark konzentrierter HF-Séure von 10 % fiir AlysGag4As verwendet.
Die Probe wurde fiir die Dauer von einigen Sekunden bis Minuten in der Siure geschwenkt und
anschliefend griindlich mit Reinstwasser gespiilt. Es hat sich herausgestellt, dass die Atzrate der
Al-haltigen Schicht sehr stark vom Al-Gehalt abhéngt. Da die mittels MBE hergestellten Proben
teilweise einen leichten von der Mitte aus abfallenden Verlaufgradienten der Al-Konzentration
aufwiesen, musste die Herkunft der Probe sehr genau protokolliert werden, um einen Anhalts-
punkt fiir die Atzrate zu erhalten. Fiir jedes prozessierte Probenstiick musste so ein Teil der
Probe als Teststiick verwendet werden, um die optimale Atzzeit und HF-Konzentration zu be-
stimmen. In Abbildung 3.9 c ist eine vergroferte Aufnahme des geédtzten GaAs-Wellenleiters
dargestellt. Hier spiegelt sich die hohe Qualitiit des Atzprozesses wider. Die Oberfliche des Wel-

lenleiters, sowie die der Seitenwinde der geédtzten Locher weisen keine sichtbaren Rauhigkeiten

auf.

Abbildung 3.9: REM-Aufnahmen zu den einzelnen Prozessschritten: Nach dem Atzschritt in
den GaAs-Wellenleiter gedtzte Liocher (a). Nach dem Unterdtzen mit Flusssiure gespaltener

Wellenleiter (b). Vergrifierte Aufnahme des GaAs-Wellenleiters (c).



Kapitel 4

Grundlagenuntersuchungen zu

(Ga)InAs/GaAs-Quantenpunkten

In diesem Kapitel werden die morphologischen und optischen Eigenschaften von selbstorgani-
sierten (Ga)InAs-Quantenpunkten auf GaAs untersucht. Im Hinblick auf einen spéteren Einsatz
im Bereich der Grundlagenforschung mussten die Quantenpunkteigenschaften gezielt optimiert
werden. Um zum Beispiel eine starke Wechselwirkung zwischen der optischen Mode in einem
Halbleiterresonator und einem Quantenpunkt zu erreichen, sind zwei Anforderungen zu erfiil-
len. Der erste Punkt ist ein Mikroresonator mit einer hohen Giite in Kombination mit einem
kleinen Modenvolumen, und als zweites werden Quantenpunktstrukturen mit einer moglichst
hohen Oszillatorstirke, d.h. moglichst grofse Quantenpunktstrukturen, benétigt. Des Weiteren
sollte die Dichte der Quantenpunkte fiir Untersuchungen an einem einzelnen Quantenpunkt

moglichst gering sein.

4.1 Wachstum der Quantenpunktproben

Alle Proben wurden in einer Feststoffquellen-Molekularstrahlepitaxieanlage der Firma Eiko her-
gestellt. Details iiber die Technologie der Molekularstrahlepitaxie wurden bereits in Abschnitt
3.1 beschrieben. Der Probenaufbau wurde so optimiert, dass es moglich ist, die morphologischen

und optischen Eigenschaften an ein und derselben Probe zu untersuchen (sieche Abb. 4.1).

Die Quantenpunktproben wurden auf semi-isolierenden Viertel-3”-GaAs-Substraten gewach-
sen. Nach einer 300 nm-dicken GaAs-Pufferschicht wurde die erste Quantenpunktschicht ab-
geschieden. Diese wurde fiir die optische Spektroskopie (Photolumineszenz- und Photoreflexi-
onsmessungen) mit einer 50 nm GaAs-Schicht iiberwachsen. Diese vergrabenen Quantenpunkt-
strukturen wurden ebenfalls mittels Transmissionselektronenspektroskopie charakterisiert. Fiir

weitere Untersuchungen der morphologischen Eigenschaften mittels Rasterelektronenmikrosko-
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pie wurde auf die GaAs-Deckschicht eine zweite identische Quantenpunktschicht aufgewachsen.
Die GaAs-Pufferschicht wurde bei einer Substrattemperatur von 590 °C gewachsen. Beide Quan-
tenpunktschichten sowie die 50 nm-dicke GaAs-Barriere zwischen den Quantenpunktschichten
wurden bei konstanter Temperatur, die jeweils fiir die verschiedenen Quantenpunkte optimiert

wurde, gewachsen.

= = === T == =
50 nm GaAs X (Ga)lnAs-

et~ QuUantenpunkte

300 nm GaAs

GaAs-Substrat

Abbildung 4.1: Schematischer Aufbau der hergestellten (Ga)InAs-Quantenpunktproben

4.2 Morphologische Untersuchungen mit Hilfe von Raster-

und Transmissionselektronenmikroskopie

Dieser Abschnitt befasst sich mit den geometrischen Eigenschaften der hergestellten Quanten-
punkte. Die QP-Proben wurden mit Hilfe von einem Raster- und Transmissionselektronenmi-

kroskop analysiert.

4.2.1 InAs/GaAs-Quantenpunkte

In einer ersten Serie (Variation der abgeschiedene Materialmenge zwischen 0,6 und 1,8 nm) wur-
den reine InAs-Quantenpunkte gewachsen. Die Wachstumstemperatur der Quantenpunkte lag
bei 510 °C und die verwendete Indiumwachstumsrate betrug 0,05 nm/s. REM-Aufnahmen der
Oberflichen dieser Proben sind in Abbildung 4.2 zu sehen. Bei einer Schichtdicke von 0,6 nm
bildet sich noch kein typisches Quantenpunktensemble. Die abgeschiedene Materialmenge liegt
leicht unterhalb der kritischen Schichtdicke von 1,7 Monolagen beim Wachstum von InAs auf
GaAs |Leo94|. Es sind auf der Oberfliche nur sehr vereinzelt Quantenpunkte sichtbar. Dass
bereits erste Quantenpunkte entstehen liegt daran, dass die Punkte nicht iiberwachsen wurden.
Dadurch wird die Migrationslinge der Atome auf der Oberflache erhoht und die Quantenpunkt-
bildung unterstiitzt. Erhoht man die Materialmenge auf 0,75 nm, so ist die kritische Schichtdi-
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cke fiir Inselwachstum gerade iiberschritten und es bilden sich flichendeckend Quantenpunkte
mit einer Dichte von 2 x 10'® em™2. Thre Durchmesser liegen im Bereich von 15 bis 25 nm.
Bei einer Schichtdicke von 0,9 nm entstehen Quantenpunkte mit einer leicht erhéhten Dichte
von 3 x 10 ¢cm~? und Durchmessern zwischen 20 und 25 nm. Die reduzierte Griéfenverteilung
zeigt sich in einer deutlich verbesserten Homogenitdt des Ensembles im Vergleich zur Probe mit
0,75 nm InAs. Erhoht man die abgeschiedene Menge von InAs weiter, so bilden sich vereinzelt
grofse pyramidenférmige Quantenpunkte mit Durchmessern von bis zu ca. 100 nm. Gleichzeitig
verkleinern sich durch Umlagerungen von InAs andere Quantenpunkte auf Durchmesser von
bis zu 5 nm. Manche Quantenpunkte bilden sich sogar vollstindig zuriick, was zu einer redu-
zierten Flichendichte fithrt [Ras05]. Durch diesen Effekt der Umlagerung von InAs und der
erhohten Materialmenge wird die Bildung der grofen pyramidenférmigen Quantenpunkte noch
verstiarkt. Die Homogenitit des Ensembles hat sich durch die erhohte Grofenverteilung deutlich
verschlechtert (siehe Abb. 4.2 d).

Abbildung 4.2: REM-Oberfiichenaufnahmen von InAs-Quantenpunkten mit einer nominellen
Schichtdicke von 0,6 nm (a), 0,75 nm (b), 0,9 nm (c), 1,2 nm (d), 1,5 nm (e) und 1,8 nm (f).

Die Proben wurden um 70° zur Senkrechten verkippt, um den Hohenkontrast zu verstdrken.

Bei den Proben mit 1,5 und 1,8 nm InAs ist dieser Effekt noch verstérkt. Bei diesen Schicht-
dicken haben sich fast alle kleineren Quantenpunkte vollstandig zuriickgebildet und zu gréferen
Punkten umgelagert. Dadurch ist die Quantenpunktdichte stark reduziert. Die grofsen pyrami-

denformigen Quantenpunkte variieren stark in ihren Abmessungen und es bilden sich kom-
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plexere Quantenpunktstrukturen (sieche Abb. 4.2 f). Dies ist auf die starke Verspannung ab
diesen Schichtdicken zuriickzufiihren, und das Quantenpunktensemble relaxiert. Reine InAs-
Quantenpunkte sind durch ihre starke Verspannung in ihrer Groéfse limitiert, und ab einer
gewissen Materialmenge relaxiert das Ensemble. InAs Quantenpunkte mit typischen Durch-
messern von ca. 25 nm besitzen eine relativ geringe Oszillatorstérke von ca. 10 [War97|. Fiir
den spiteren Einsatz im Bereich der Grundlagenforschung zum Beispiel fiir die Untersuchung
der Licht-Materie-Wechselwirkung werden grofsere Quantenpunkte mit einer héheren Oszilla-
torstiarke bevorzugt. Des Weiteren liegt die Emissionswellenldnge von InAs-Quantenpunkten
oberhalb von 1 pum, jedoch sollte die Emission der aktiven Schicht wegen der Sensitivitdt der
Si-Detektoren bei der spateren Spektroskopie bevorzugt im Bereich von 950 nm liegen. Um
diese Anforderungen zu erfiillen, wurde beim Wachstum der Quantenpunkte nicht nur Indium,

sondern zusétzlich auch Gallium abgeschieden.

4.2.2 Stark verspannte GalnAs/GaAs-Quantenpunkte

Durch das Einbringen von Gallium beim Quantenpunktwachstum erhélt man einen zuséitzlichen
Parameter, um die Eigenschaften der Quantenpunkte zu optimieren und gezielt einzustellen.
Ausgangspunkt der Arbeiten waren stark verspannte GagolnggoAs/GaAs-Quantenpunkte mit
einem hohen Indiumgehalt, die vor allem in kantenemittierenden Laserstrukturen im Bereich
von 980 nm eingesetzt werden. Die Quantenpunkte wurden mit einem speziellen Shutterzyklus,
der sogenannten Submonolagenabscheidung, hergestellt. Abgeschieden wurden jeweils 7 Zyklen
von 0,1 nm Gag goIng 20As und 0,1 nm InAs. Dies resultiert in einer nominellen Schichtdicke von

1,4 nm und einem Indiumgehalt von 60 %. Die Wachstumstemperatur betrug 470 °C.

Die Submonolagenabscheidung ist eine Methode, Schichten mit hohem Indiumgehalt zu
wachsen ohne die Temperatur der Indium-Zelle stark erh6hen zu miissen. Denn die Temperatur
und damit der Fluss der Zelle entspricht normalerweise einem Indiumgehalt beim Abscheiden
von GalnAs bei einer GaAs-Wachstumsrate von 1 gm/h von maximal 20 %. Um einen Indium-
gehalt von 60 % zu erreichen, miisste die Temperatur der In-Zelle also stark erhoht werden, was
wegen drohender Hystereseeffekte im Fluss und dem Materialverbrauch nicht wiinschenswert
ist. Aufgrund der Shutterzeiten im Bereich von 1/10 Sekunden treten bei der Submonolagen-
abscheidung Unsicherheiten beziiglich der abgeschiedenen Materialmenge auf, und es besteht
auch keine vollsténdige Sicherheit dariiber, dass eine optimale Durchmischung vorliegt. Daher
sind die angegebenen Werte sowohl fiir die Schichtdicke der Quantenpunkte als auch fiir den

Indiumgehalt nur als nominelle Werte anzusehen.
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Abbildung 4.3: REM-Oberflichenaufnahmen von GalnAs-Quantenpunkten mit einem Indi-
umgehalt von 60 % (a) und 45% (b). Die Proben wurden um 70° zur Senkrechten verkippt, um

den Hohenkontrast zu verstdarken.

Abbildung 4.3 a zeigt eine REM-Aufnahme einer uniiberwachsenen QP-Struktur mit einem
In-Gehalt von 60 %. Die Probe wurde um 70° verkippt, um den Hohenkontrast zu verstérken.
Es bilden sich Quantenpunkte mit einem Durchmesser von 10 - 15 nm und einer Fliachendichte
von ca. 1 -2 x 10'* em™2. Fiir die Einzelquantenpunktspektroskopie und Grundlagenuntersu-
chungen im Bereich der Quantenelektrodynamik sollte jedoch die Dichte der Quantenpunkte
geringer und ihre Abmessungen grofer sein. Um grofere Quantenpunkte mit geringerer Dichte
herzustellen, wurde nun die Verspannung, d.h. der Indiumgehalt von 60 % auf 45 % verringert.
Die Quantenpunkte wurden ebenfalls durch Submonolagenabscheidung von in diesem Fall 11
Zyklen von 0,12 nm Gag g75In9125As und 0,07 nm InAs gewachsen. Dies resultiert in einer nomi-
nellen Schichtdicke von 2,1 nm und einem Indiumgehalt von 45 %. Die Wachstumstemperatur
wurde von 470 °C auf 510 °C erhoht, um nochmals die Migrationslange der Atome auf der Ober-
fliche zu erhohen. Das Resultat sind Quantenpunkte mit einem Durchmesser von 20 - 25 nm
und einer Fliichendichte von 1 - 2 x 10'° ¢cm~2 vor einem abschliefenden Uberwachsschritt (sie-
he Abbildung 4.3 b). Durch die Reduzierung des Indiumgehaltes und somit der Verspannung
konnte die Quantenpunktgréfte um ca. einen Faktor 2 erhoht und die Quantenpunktdichte um

eine Grofkenordnung reduziert werden.

Um den Einfluss des Uberwachsens auf die morphologischen Eigenschaften der Quanten-
punkte festzustellen, wurde die iiberwachsene Quantenpunktschicht der Gag ssIng 45As-Probe
mittels Transmissionselektronenmikroskopie (STEM) an der Universitdt Duisburg-Essen unter-

sucht [Loe06]. Die Proben wurden durch mechanisches Vordiinnen mittels Ségen, Schleifen und
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Polieren sowie durch Ar*-Tonendtzen préapariert. Dies fiihrt zu Probendicken von unter 50 nm.
In Abbildung 4.4 sind Querschnitts-STEM-Aufnahmen der vergrabenen Quantenpunktschicht

der Gag s5In¢ 45As-Probe zu sehen.

Abbildung 4.4: Querschnitts-STEM-Aufnahmen der GagssIngasAs-Probe aufgenommen in
[110]-Richtung: Z-Kontrastaufnahmen (a, ¢) und Hellfeldaufnahmen (b, d) [Loe06]

Die chemisch-sensitiven Z-Kontrastaufnahmen zeigen die Indiumverteilung innerhalb der
Quantenpunktstrukturen. Selbstorganisierte GalnAs-Anlagerungen sind in Abb. 4.4 a und c
zu sehen und zeigen die Form der Quantenpunktstrukturen im Querschnitt. Die zugehorigen
Hellfeldaufnahmen sind in Abb. 4.4 b und d abgebildet. Die Hellfeldaufnahme in Abb. 4.4 b
zeigt typische Merkmale fiir kreisrunde Quantenpunkte in Form von hellen Gebieten, die jeweils
zwischen zwei dunklen Bereiche eingeschlossen sind. Dieser Effekt wird durch die starke Varia-
tion der Gitterkonstante entlang der Beobachtungsachse, die durch die inhomogenen Verspan-
nungsfelder um die Quantenpunkte entsteht, verursacht [Bim99| [Kue05|. Im Vergleich hierzu
zeigt Abb. 4.4 d eine deutlich unterschiedliche Hellfeldaufnahme, die typisch ist fiir quanten-
drahtdhnliche Strukturen bei Querschnittsaufnahmen. Fiir langliche, drahtdhnliche Strukturen
gibt es keine Variation der Gitterkonstante entlang der Beobachtungsachse, und somit ist die
Aufnahme nahezu identisch zu der zugehorigen Z-Kontrastaufnahme. Im Gegensatz zur un-
iiberwachsenen Quantenpunktschicht konnten wir in der vergrabenen Schicht zwei verschiedene
Arten von Quantenstrukturen finden. Dies zeigt die Formation von zuséitzlichen drahtdhnlichen
Strukturen withrend des Uberwachsens. Die durchschnittlichen Abmessungen beider Quanten-
strukturen konnte anhand der Z-Kontrastaufnahmen auf ca. 24,5 nm fiir die Quantenpunkte
und ca. 29,5 nm fiir die drahtdhnlichen Strukturen bestimmt werden. Diese asymmetrische
Veranderung der Quantenpunktform, verursacht durch das Uberwachsen, ist konsistent mit

Berichten in der Literatur [Man02| [Man04].
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Um diese Erkenntnisse zu bestétigen, wurde Elektronen-Energieverlustspektroskopie (EELS,
engl.: Electron Energy Loss Spectroscopy) an der Probe durchgefiihrt. Um die chemische Zu-
sammensetzung zu bestimmen, wurden EELS-Spektren der Gallium-L-Kante fiir die verschiede-
nen Quantenpunktstrukturen der Gag 55Ing 45As-Probe sowie auch fiir die GaAs-Barrierenschicht
aufgenommen. Die gemessenen normalisierten Intensititen sind in Abb. 4.5 dargestellt. Wertet
man nun die Spektren mit Hilfe der Intensitdt der GaAs-Barriere als Referenz und der An-
nahme, dass es sich um Ga,In;_,As-Material handelt, aus, so erhélt man einen Galliumgehalt
von xg, = 0,55 fiir die quantendrahtdhnlichen Strukturen und xg, = 0,75 fiir die Quanten-
punktstrukturen. Im Vergleich zu dem nominellen Galliumgehalt der aktiven Schicht von 55 %
bestatigt das Ergebnis, dass es sich tatsdchlich um eindimensionale lingliche Quantendréhte
handelt, die aus dem identischen nominellen Galliumgehalt der aktiven Schicht bestehen. Der
hoéhere durchschnittliche Galliumgehalt im zweiten Fall kann durch GalnAs-Inseln eingebettet
in einer GaAs-Matrix, die zu einem hoheren durchschnittlichen Ga-Gehalt fiihrt, erklart werden.
Somit konnte ein Ubergang in der Geometrie der Quantenpunkte wihrend des Uberwachspro-
zesses beobachtet werden. Dies resultiert in der Koexistenz von kreisrunden und ldnglichen

quantendrahtdhnlichen Strukturen in der vergrabenen Quantenpunktschicht.
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Abbildung 4.5: EELS-Spektren der Gallium-L-Kante der beiden Quantenpunktstrukturen der
GalnAs-Probe mit einem Indiumgehalt von 45 %, sowie der GaAs-Barrierenschicht als Referenz

[Loe06].
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4.2.3 Gering verspannte GalnAs/GaAs-Quantenpunkte

Um die QP-Abmessungen bei gleichzeitig verringerter Dichte noch weiter zu vergrofern, wurde
die Migrationsldnge der Atome beim Wachstum der Quantenpunkte noch einmal erh6ht. Hierfiir
wurde die Gitterfehlanpassung zwischen dem QP-Material und der umgebenden GaAs-Matrix
durch Verringerung des In-Gehaltes der Quantenpunkte auf 30 % weiter reduziert. Die Quan-
tenpunkte wurden wiederum mittels Submonolagenabscheidung von in diesem Fall 30 Zyklen
von 0,12 nm Gaggslng12As und 0,03 nm InAs hergestellt. Dies resultiert in einer nominellen
Schichtdicke von 4,5 nm und einem Indiumgehalt von 30 %. Die Wachstumstemperatur betrug
510 °C. Durch die geringe Gitterfehlanpassung von ca. 2 % und somit geringen Verspannung
findet das QP-Wachstum bevorzugt entlang von Kristallstufen auf der Oberfliche statt. Dies
bewirkt die Bildung von ldnglichen Quantenpunktstrukturen, die hauptsichlich entlang der
[011]-Richtung orientiert sind, mit typischen Liéngen von 50 bis 100 nm und Breiten von ca.
30 nm (siehe Abbildung 4.6). Dieser Effekt des Ubergangs von kreisrunden zu linglichen Quan-
tenpunktstrukturen wurde ebenfalls von Ma et al. fiir einen Indiumgehalt von 35 % beobachtet

[Ma01].

Abbildung 4.6: REM-Aufnahme der Oberfliche wvon wuniberwachsenen GagrolngsoAs-
Quantenpunkten. Die Probe wurde um 70° zur Senkrechten verkippt, um den Hohenkontrast

zu verstarken.

Die Ausdehnung der Quantenpunkte in der (100)-Ebene konnte im Vergleich zu den stark
verspannten Quantenpunkten mit einem Indiumgehalt von 60 % um eine Grofenordung er-
hoht werden. Eine Abschétzung der Oszillatorstirke dieser Strukturen aus Messungen zur star-

ken Kopplung zwischen Exziton und Photon in einem Mikroresonator ergab einen Wert von
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ca. 50 (siehe Diskussion in Abschnitt 6.2.6). Zum Vergleich dazu betrégt die Oszillatorstér-
ke von selbstorganisierten InAs/GaAs-Quantenpunkten ca. 10 [War97| und von "natiirlichen”
GaAs/AlGaAs-Quantenpunkten (Grenzflichenrauhigkeiten) zwischen 45 und 180 [Gue02]. Die
Dichte der Quantenpunkte ist mit 6 - 9 x 10° cm~2 ebenfalls sehr gering. Dies hat auch einen
wichtigen Einfluss auf die Giite des Resonators, da es die optischen Verluste durch die Band-
liickenabsorption der aktiven Schicht verringert. Diese Quantenpunkte erfiillen durch ihre ge-
ringe Dichte sowie vergroferten Abmessungen und somit erhéhten Oszillatorstirke besonders
gut die Anforderungen fiir Experimente im Bereich der Quantenelektrodynamik und wurden

spater als aktive Schicht in den Mikroresonatoren eingesetzt.

Um die Bildung der gering verspannten Quantenpunktstrukturen genauer zu untersuchen,
wurde der Indiumgehalt in kleineren Schritten um 30 % variiert. Es wurden iiberwachsene und
uniiberwachsene Proben mit einem Indiumgehalt von 27, 30, 33 und 36 Prozent hergestellt. Die
Schichtdicke von 4,5 nm wurde konstant gehalten. REM-Aufnahmen der Oberflichen von un-
iiberwachsenen Strukturen mit zwei unterschiedlichen Orientierungen sind in Abbildung 4.7 und

4.8 dargestellt. Die Proben wurden um 70° zur Senkrechten verkippt, um den Héhenkontrast

zu verstarken.

Abbildung 4.7: REM-Aufnahmen von GalnAs-Quantenpunkten mit einem Indiumgehalt von
27 % (links), 30 % (Mitte) und 33 % (rechts). Orientierung von links nach rechts parallel zur

[011]-Richtung. Die Proben wurden um 70° verkippt, um den Héhenkontrast zu verstirken.

Abbildung 4.7 ist von links nach rechts in [011]-Richtung orientiert, bei Abb. 4.8 stellt
dies die [011]-Richtung dar. Dies entspricht einer Drehung der Proben um 90° zwischen beiden
Aufnahmen. Der Indiumgehalt der Proben betrigt 27 % im linken Bild, 30 % in der Mitte
und 33 % im rechten Bild. Bei einem In-Gehalt von 27 % ist in beiden Abbildungen keine QP-
Bildung zu erkennen. Die Verspannung ist zu gering, um die kritische Schichtdicke bei einer

Materialmenge von 4,5 nm zu iiberschreiten. Es ist nur eine leichte Aufrauung der Oberfliche im
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Monolagenbereich zu erkennen. Mit einem Indiumgehalt von 30 % (siehe Abbildung 4.7 Mitte)
erhalten wir die in Abbildung 4.6 bereits vorgestellten 1dnglichen Quantenpunktstrukturen mit

geringer Dichte, deren lingere Achse hauptsichlich entlang der [011]-Richtung orientiert ist.

Abbildung 4.8: REM-Oberflichenaufnahmen von GalnAs-Quantenpunkten mit einem In-
Gehalt von 27 % (links), 30 % (Mitte) und 33 % (rechts). Orientierung von links nach rechts

parallel zur [011]-Richtung. Die Proben wurden um 70° wverkippt, um den Héhenkontrast zu

verstarken.

Betrachtet man die Probe jedoch in Abbildung 4.8 bei einer um 90° gedrehten Orientierung,
ist ein zick-zack-formiger Verlauf der Quantenpunkstrukturen zu erkennen. Unter Beriicksichti-
gung der Verkippung der Probe um 70° ergibt sich eine Orientierung der Quantenpunktstruktu-
ren unter einem Winkel von + 20° entlang der [011]-Richtung. Dies ist bei einem Indiumgehalt
von 33 % (rechtes Bild in Abbildung 4.7 und 4.8) noch deutlicher zu erkennen. Hier bilden sich
durch die hohere Verspannung grofsere Quantenpunktstrukturen mit einer hoheren Dichte aus.
Der zick-zack-formige Verlauf der Quantenpunktstrukturen entlang der [011]-Richtung wurde
ebenfalls durch Polarisationsmessungen bestétigt. Hier wurde eine starke lineare Polarisation in
einem Winkel von £ (20° - 30°) entlang der [011]-Richtung gemessen, die sich mit der Richtung
der ldngsten Achse der drahtdhnlichen Quantenpunktstrukturen deckt [Men06].

Um Informationen iiber die morphologischen Eigenschaften der vergrabenen Strukturen
zu erhalten, wurden ebenfalls STEM- und EELS-Messungen an der Quantenpunktprobe mit
33 % Indium durchgefiihrt. In Abbildung 4.9 rechts ist die Querschnitts-Z-Kontrastaufnahme
der Gagg7Ing 33As-Probe zu sehen. Die Aufnahme wurde in [110]-Richtung aufgenommen. Bei
den chemisch-sensitiven Z-Kontrastaufnahmen ist die Signalintensitit abhéngig von der Atom-
zahl. Deshalb erscheinen Zonen mit hoherem Indiumgehalt heller als Bereiche mit geringe-
rem Indiumgehalt. Somit stellt die Aufnahme eine ”chemische Karte” der Indiumverteilung
dar. Eine prizise Bestimmung der chemischen Zusammensetzung der Strukturen ist mittels

EELS-Messungen moglich. Die EELS-Spektren der Ga-L-Kante der Quantenpunkte sowie der
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umgebenden GaAs-Barriere sind in Abbildung 4.9 links dargestellt. Die Positionen, bei denen
die EELS-Spektren aufgenommen wurden, sind zur Veranschaulichung in der Querschnitts-
aufnahme markiert. Vergleicht man die Intensitit der Ga-Kante mit dem Referenzwert des
GaAs-Barrierenmaterials (x = 1) erhélt man einen Galliumgehalt von x = 0,67 innerhalb der
drahtdhnlichen Strukturen. Dies entspricht exakt dem realisierten nominellen Indiumgehalt von
33 % der Quantenpunkte. Die Zusammensetzung der Strukturen wird offensichtlich wéihrend
des Wachstums und des Uberwachsens kaum beeinflusst. Die EELS-Messungen zeigen, dass
die Zentren der drahtdhnlichen Strukturen ausschlieflich aus dem Material, das fiir die aktive
Schicht abegeschieden wurde, bestehen. D.h., withrend des Uberwachsens gibt es fiir den Fall
der gering verspannten Strukturen keine Durchmischung zwischen dem Barrierenmaterial und

den ldnglichen Quantenpunkten.
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Abbildung  4.9:  Querschnitts-Z-Kontrastaufnahme  der  linglichen — Gagg7Ing 33As-
Quantenpunkte (rechts), sowie EELS-Spektren der Gallium-L-Kante der Quantenpunkte
und des GaAs-Barrierenmaterials (links) [Kue06].

4.2.4 Einfluss der Verspannung auf die geometrischen Eigenschaften

In diesem Abschnitt sollen nun noch einmal alle Erkenntnisse iiber die Abhéngigkeiten der
morphologischen Eigenschaften der Quantenpunkte von ihrer Verspannung zusammengefasst
werden. Es konnte gezeigt werden, dass zum Beispiel die Abmessungen der Quantenpunkte
sowie ihre Dichte iiber den Indiumgehalt eingestellt werden konnen. Durch die Reduzierung des
Indiumgehaltes beim Wachstum von GalnAs-Quantenpunkten auf GaAs wird die Gitterfehl-

anpassung und somit die Verspannung verringert. Durch die kleinere Bindungsenergie wird die
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Migrationslinge der Atome auf der Oberflache erhoht, was zu einer geringeren Fliachendichte
sowie zu groferen Quantenpunktabmessungen fithrt. In Abb. 4.10 ist die Flachendichte der
Quantenpunkte (links) sowie ihre grofte Abmessung (rechts) in Abhéngigkeit vom Indiumge-
halt der Quantenpunkte dargestellt. Die Dichte der Quantenpunkte nimmt wie erwartet mit
sinkendem Indiumgehalt ab. Die einzige Ausnahme sind hier die reinen InAs-Quantenpunkte,
die trotz hoherem Indiumgehalt eine niedrigere Dichte als die Gag4olng goAs-Quantenpunkte
aufweisen. Dies wird durch die deutlich reduzierte Wachstumsrate von 0,05 nm/s bei den InAs-
Quantenpunkten anstatt von ca. 0,30 nm/s fiir den Fall der GalnAs-Quantenpunkte verursacht.
Durch die um fast eine Grofenordnung reduzierte Wachstumsrate wird die Migrationslange

deutlich erh6ht, was wiederum zu einer reduzierten Flachendichte fiihrt.
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Abbildung 4.10: Abhdngigkeit der Flichendichte (links) sowie der grofiten Abmessung (rechts)

der Quantenpunkte von ihrem Indiumgehalt

Betrachtet man die Abhéngigkeit der Quantenpunktabmessungen von ihrem Indiumgehalt
(siehe Abb. 4.10 rechts) so erkennt man, dass die Groke der Quantenpunkte mit abnehmen-
den In-Gehalt zunimmt. Dieser Effekt ist ebenfalls auf die reduzierte Verspannung, die die
Migrationslange erhoht, zuriickzufiithren. Die Ausnahme bilden hier wieder nur die reinen InAs-
Quantenpunkte, die mit Durchmessern von ca. 20 bis 25 nm grofer sind als die Gag 4oInggoAs-
Quantenpunkte mit Durchmessern von ca. 10 bis 15 nm. Hierfiir ist wiederum die deutlich
reduzierte Wachstumsrate und somit erhohte Migrationsldnge bei den InAs-Quantenpunkten

verantwortlich.

Die Quantenpunkte mit dem geringsten Indiumgehalt von 30 % sind die erfolgversprechends-

ten Kandidaten fiir den spateren Einsatz im Bereich der Quantenelektrodynamik sowie der Ein-

zelquantenpunktspektroskopie. Die Gag 7oIng 30As-Quantenpunkte weisen mit 6 - 9 x 10° cm ™



4.2. Morphologische Untersuchungen mit Hilfe von Raster- und
Transmissionselektronenmikroskopie 63

die niedrigste Dichte auf. Des Weiteren haben die drahtdhnlichen Strukturen mit Léngen von
50 bis 100 nm und Breiten von ca. 30 nm die groften Abmessungen und somit die grofite

Oszillatorstarke.

In den néchsten beiden Abschnitten werden nun die optischen Eigenschaften der Quanten-
punkte in Abhéngigkeit von ihrem Indiumgehalt diskutiert. Hierfiir wurden die Proben mittels

Photolumineszenzspektroskopie und Photoreflexionsmessungen charakterisiert.
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4.3 Photolumineszenzspektroskopie

Allgemein versteht man unter der Lumineszenz eines Halbleiters die Lichtemission nach ener-
getischer Anregung von aufsen. Eine Anregung von Elektronen iiber die Bandliicke der zu un-

tersuchenden Halbleiterprobe kann durch folgende Prozesse erreicht werden:

Lichteinstrahlung (Photolumineszenz),

Elektroneneinstrahlung (Kathodolumineszenz),

Thermische Anregung (Thermolumineszenz),

Elektrische Injektion - beispielsweise an pn-Ubergiingen (Elektrolumineszenz).

Bei der Photolumineszenz (PL) erfolgt die Anregung durch Bestrahlung mit Licht, das eine
Quantenenergie grofer als die Bandliicke besitzen muss. Das von der Probe ausgesandte Licht
entsteht durch einen dreistufigen Prozess, der in Abbildung 4.11 dargestellt ist. Im ersten Schritt
wird ein Elektron aus einem Valenzband in ein Leitungsband angeregt. Im Folgenden werden

die wesentlichen Prozesse der Photolumineszenz vorgestellt.

Abbildung 4.11: Schematische Darstellung der Teilschritte der Photolumineszenz

Zunéchst wird ein Elektron durch Absorption eines Photons aus einem Valenzband in ein
Leitungsband angeregt. Dabei muss die Energie des absorbierten Photons grofer oder gleich
sein als die Bandliicke der zu untersuchenden Halbleiter-Probe. In dem Valenzband wird dabei
ein Loch erzeugt. Anschliefiend wird das System versuchen, einen Zustand minimaler Energie zu
erreichen. Hierfiir gibt es mehrere konkurrierende Prozesse: Zum einen kénnte das System die
zugefiihrte Energie durch Emission eines Photons derselben Energie des eingestrahlten Lichtes
abgeben. Zum anderen kénnen das Elektron und das Loch durch Streuprozesse an Phononen,
Defekten, Storstellen, Grenzflichen und anderen Ladungstrigern Energie abgeben [Rid88|. Da

diese Streuprozesse wesentlich wahrscheinlicher sind, relaxieren das Elektron und das Loch



4.3. Photolumineszenzspektroskopie 65

meist bis an die Kante des jeweiligen Bandes. Damit stellen sich Quasi-Fermiverteilungen ein,
d.h. eine Fermiverteilung der Elektronen und Locher mit den dazugehorigen getrennten Quasi-
Ferminiveaus. Aufgrund der Tatsache, dass keiner der genannten Streuprozesse in der Lage ist,
Energien in der Grofe der Bandliicke aufzunehmen, kommt es zu einer strahlenden Rekombina-
tion von Elektron und Loch. Die Energie des emittierten Photons entspricht in erster Naherung

der der Bandliicke.

Bei genauerer Betrachtung besitzt das emittierte Photon nicht exakt die Energie der Band-
liicke, da die beiden an der Rekombination beteiligten Teilchen elektrisch geladen sind und
somit der Coulombwechselwirkung unterliegen. Kurz vor der Rekombination bilden das Elek-
tron und das Loch ein Quasi-Teilchen, das Exziton. Daher wird die Energie des Photons um
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Abbildung 4.12: Sobald geniigend Elektronen in héhere Leitungsbinder angeregt wurden, kann

neben der Rekombination aus dem Grundzustand auch die aus angeregten Energieniveaus beob-

achtet werden.

Mit Hilfe der Photolumineszenzspektroskopie ist man nicht nur in der Lage, Aussagen iiber
die Grofe der Bandliicke zu treffen, sondern sie kann dariiber hinaus noch Informationen tiber
hohere Energieniveaus liefern. Hierzu muss die Rekombination aus angeregten, also energe-
tisch hoheren Niveaus erfolgen. Das wiederum bedeutet, dass die Relaxation der Elektronen in
das energetisch niedrigste Leitungsband (fiir die Locher entsprechend das energetisch hochs-
te Valenzband) "verhindert" werden muss. Dies kann dadurch erreicht werden, dass so viele
Elektronen in héhere Leitungsbinder angeregt werden, dass es hier mehr Elektronen als Plitze
im untersten Leitungsband gibt (fiir die Locher gilt entsprechend das gleiche). Jetzt rekombi-
nieren auch Elektronen aus angeregten Zustanden mit den entsprechenden Lochniveaus unter

Aussendung von Photonen hoherer Energie (vgl. Abb. 4.12).
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Abbildung 4.13: Aufbau des Photolumineszenz-Messplatzes

In Abbildung 4.13 ist die verwendete Photolumineszenz-Apparatur schematisch dargestellt.
Die zu untersuchende Probe befindet sich in einem LHe-Kryostaten, der sich auf 8 K her-
unterkiihlen lisst. Als Anregungsquelle dient Laserlicht eines Art-Lasers, das mit Hilfe eines
Spiegelsystems auf die Probe gelenkt wird. Das von der Probe emittierte Licht wird iiber zwei
Linsen in einen Monochromator eingekoppelt. An ihm sind eine mit fliissigem Stickstoff gekiihl-
te CCD-Kamera (CCD, engl.: Charged Coupled Device) und ein Germanium-Photodetektor
angebracht. Uber die Ansteuerung durch einen Computer kann man den gewiinschten Wellen-

langenbereich einstellen.

Des Weiteren stand ein Mikrophotolumineszenzmessplatz zur Verfiigung. Er besteht aus
einem Mikroskopobjektiv mit einer Ortsauflosung von 3 pum, einem Doppelmonochromator
(Brennweite 1 m) mit einer spektralen Auflésung von 30 peV in diesem spektralen Bereich
und einem mit fliisssigem Stickstoff gekiihlten CCD-Detektor. Zur optischen Anregung stand
der Strahl eines frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser bei 532 nm im Dauerstrichbetrieb zur
Verfiigung.

4.3.1 InAs/GaAs-Quantenpunkte

Nachdem im vorherigen Abschnitt die morphologischen Eigenschaften der Quantenpunkte dis-
kutiert wurden, werden nun die Quantenpunktproben mittels optischer Spektroskopie unter-
sucht. Zuerst wird der Einfluss der Verspannung auf Eigenschaften der Quantenpunkte mittels
Tieftemperatur-Photolumineszenzmessungen analysiert. In Abb. 4.14 sind die PL-Spektren der
InAs-Quantenpunktserie bei 8 K abgebildet. Die identischen Proben wurden bereits in Ab-
schnitt 4.2.1 morphologisch charakterisiert.
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Abbildung 4.14: PL-Spektren von InAs-Quantenpunkten mit einer nominellen Schichtdicke
von 0,6 nm (zweifach gestrichelt), 0,75 nm (gepunktet), 0,9 nm (durchgezogen), 1,2 nm (ge-
strichelt), 1,5 nm (Strich-Punkt) und 1,8 nm (Strich und zweifach gepunktet)

Das Spektrum der Probe mit 0,6 nm InAs (zweifach gestrichelte Kurve) zeigt eine typische
Quantenfilmemission in Form einer Gaufskurve mit einer geringen Halbwertsbreite von 11 meV
und einem Maximum bei 1,425 eV (870 nm). Wie erwartet bilden sich bei einer Schichtdicke
von 0,6 nm noch keine Quantenpunkte aus, da die kritische Schichtdicke noch nicht erreicht
ist. Erh6ht man die Materialmenge jedoch auf 0,75 nm (gepunktete Kurve) so ist die kritische
Schichtdicke iiberschritten und es entstehen InAs-Quantenpunkte. Durch den dreidimensionalen
Einschluss der Ladungstréiger in den Quantenpunkten verschiebt sich die Emission auf 1,17 eV
stark ins Rote im Vergleich zur Quantenfilmemission der ersten Probe. Des Weiteren ist das
Quantenpunktspektrum eine Uberlagerung von zwei Gaukkurven. Durch leistungsabhiingige
Messungen konnte die Emission auf der hochenergetischen Seite des Spektrums dem ersten
angeregten Zustand der Quantenpunkte zugeordnet werden. Jedoch vergréfert sich die Halb-
wertsbreite durch die Bildung der Quantenpunkte und ihrer inhomogenen Groéfenverteilung
im Vergleich zum Quantenfilm auf 53 meV. Bei einer Schichtdicke von 0,9 nm bildet sich, wie
bereits aus den REM-Oberflichenaufnahmen zu erkennen war (siehe Abb. 4.2 ¢), ein deutlich

homogeneres Quantenpunktensemble (durchgezogene Linie). Die reduzierte Grokenverteilung
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spiegelt sich ebenfalls direkt in der Linienbreite des PL-Spektrums wieder, die auf 37 meV ver-
ringert ist. Die Emissionswellenldnge ist durch die erhohte Materialmenge auf 1,14 eV leicht rot
verschoben. Wird die Schichtdicke auf 1,2 nm InAs erhoht (gestrichelte Kurve), so verschiebt
sich die Emission bei nahezu gleichbleibender Linienbreite von 36 meV durch die vergroferten
Abmessungen der Quantenpunkte weiter ins Rote auf 1,12 eV. Erhéht man die Materialmenge
weiter auf 1,5 nm (Strich-Punkt-Linie) oder 1,8 nm (Strich und zweifach gepunktet) so nimmt
die Linienbreite der Spektren iiber 45 meV bis hin zu 78 meV kontinuierlich zu. Diese Ver-
breiterung ist auf die Bildung von groferen pyramidenformigen Quantenpunkten bis hin zu
verschmolzenen komplexeren Quantenpunktstrukturen zuriickzufiihren, und ist in guter Uber-
einstimmung mit den morphologischen Ergebnissen aus den REM-Oberflichenaufnahmen (siehe
Abb. 4.2 e und f). Neben der inhomogeneren Grofenverteilung verschiebt sich die Emission mit
steigender Schichtdicke wieder zu kiirzeren Wellenldngen (auf 1,13 eV bei 1,5 nm und 1,15 eV
bei 1,8 nm). Ab diesen Schichtdicken ist die Verspannung im System so grofs, dass das Quanten-
punktensemble relaxiert. Die verschmolzenen komplexen Strukturen haben eine sehr schlechte
kristalline Qualitdt. Dadurch gehen die Ladungstriger durch nichtstrahlende Rekombinations-
zentren verloren, und diese Strukturen sind nicht mehr optisch aktiv. Dies fiihrt dazu, dass nur
noch die wenigen kleineren Quantenpunkte zur Emission beitragen, was sich in einer geringeren

PL-Intensitét sowie in einer Blauverschiebung widerspiegelt.

4.3.2 Stark verspannte GalnAs/GaAs-Quantenpunkte

Um die Emissionswellenlinge der Quantenpunkte fiir das spitere Anwendungsgebiet auf unter
1 pwm zu schieben, wurde beim Wachstum der Quantenpunkte neben Indium auch Gallium
angeboten und somit die Bandkante erhéht. Durch den Indiumgehalt erhalt man zusétzlich noch
einen weiteren Parameter zum Einstellen der Eigenschaften der Quantenpunkte. Der Einfluss
des Galliumgehaltes der Quantenpunkte auf ihre morphologischen Eigenschaften wurde bereits
im vorherigen Abschnitt diskutiert. Als Néchstes soll nun dessen Einfluss auf die optischen

Eigenschaften analysiert werden.

Die Ergebnisse der Photoluminszenzmessungen bei 8 K sind in Abb. 4.15 abgebildet. Be-
trachtet man das Spektrum der Gag4olnggoAs-Quantenpunkte (durchgezogene Kurve), so er-
kennt man deutlich die Blauverschiebung durch die Erhchung der Bandkante durch die Ein-
bringung von Gallium im Vergleich zu den reinen InAs-Quantenpunkten (siehe Abb. 4.14).
Die Emissionsenergie liegt nun bei 1,283 eV mit einer Halbwertsbreite von 45 meV. Wird der
Indiumgehalt weiter auf 45 % reduziert, so bilden sich grofere Quantenpunkte mit einer ge-
ringeren Dichte aus (siehe Abschnitt 4.2.2). Die reduzierte Flidchendichte spiegelt sich in einer

geringeren PL-Intensitiat wider (gepunktete Kurve). Jedoch ist ihre Energie trotz reduziertem
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Indiumgehalt, was eine Erhohung der Bandkante zur Folge hat, mit 1,242 eV zu niedrigeren
Energien verschoben. Dies liegt daran, dass der dominierende Effekt hier nicht die Erhohung
der Bandkante ist, sondern die vergroferten Quantenpunktabmessungen, was hingegen eine
Rotverschiebung verursacht. Des Weiteren ergibt sich aus der Formation von einigen linglichen
drahtihnlichen Quantenpunktstrukturen withrend des Uberwachsens (siehe STEM- und EELS-
Analyse aus Abschnitt 4.2.2) eine sehr inhomogene Grokenverteilung und eine Vergroferung

der Linienbreite auf 62 meV.
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Abbildung 4.15: PL-Spektren von GalnAs-Quantenpunkten mit einem Indiumgehalt von 60 %
(durchgezogene Kurve) und 45 % (gepunktete Kurve) aufgenommen bei 8 K.

4.3.3 Gering verspannte GalnAs/GaAs-Quantenpunkte

In diesem Abschnitt werden nun die gering verspannten GalnAs-Quantenpunktstrukturen, die
in Abschnitt 4.2.3 schon morphologisch untersucht wurden, optisch charakterisiert. In Abbil-
dung 4.16 sind die PL-Spektren von iiberwachsenen Quantenpunktstrukturen mit einem Indi-
umgehalt von 27 % (Strich-Punkt-Linie), 30 % (punktierte Linie), 33 % (durchgezogene Linie)
und 36 % (gestrichelte Linie) abgebildet. Die Messungen wurden bei 8 K durchgefiihrt. Das
Spektrum der Probe mit einem Indiumgehalt von 27 % zeigt ein Maximum der Lumineszenz
bei 1,360 eV (912 nm) und eine Linienbreite von ca. 13 meV. Der Indiumgehalt von 27 % ist zu
gering, um die kritische Schichtdicke fiir die Quantenpunktbildung mit einer Schichtdicke von

4,5 nm zu iiberschreiten. Das PL-Spektrum zeigt die Emission eines Quantenfilms mit rauen
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Grenzflachen. Die schlechte Qualitit des Quantenfilms spiegelt sich in einer Halbwertsbreite von
ca. 13 meV wider. Dies bestétigen ebenfalls die REM-Resultate der uniiberwachsenen Punkt-

schicht, die keine Quantenpunkte, sondern nur eine Oberflichenrauhigkeit im Monolagenbereich

zeigte (siehe Abb. 4.7 links und Abb. 4.8 links).
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Abbildung 4.16: Tieftemperatur-PL-Spektren von GalnAs-Quantenpunkten mit einem In-
diumgehalt von 27 % (Strich-Punkt-Kurve), 30 % (punktierte Kurve), 33 % (durchgezogene
Kurve) und 36 % (gestrichelte Kurve)

Die Probe mit einem Indiumgehalt von 30 % iiberschreitet gerade die kritische Schichtdicke
fiir die Quantenpunktbildung. Dies resultiert in einer Rotverschiebung auf 1,351 eV (918 nm).
Gleichzeitig ist eine Verbreiterung des Spektrums auf 26,0 meV beobachtbar. Das Spektrum
ist stark asymmetrisch und zeigt einen langen niederenergetischen Auslidufer, der auf die Bil-
dung von groferen Quantenpunktstrukturen zuriickzufiithren ist (siche Abb. 4.7 Mitte). Bei
einer weiteren Erhohung des Indiumgehaltes auf 33 % (36 %) verschiebt sich die Emission
auf 1,324 eV (1,256 eV) deutlich ins Rote, und die Halbwertsbreite verschlechtert sich auf
ca. 43 meV (54 meV). Dies ist auf den héheren Indiumgehalt zuriickzufiihren. Des Weiteren
fiihrt die starkere Verspannung bei einer identisch abgeschiedenen Materialmenge zu grofie-
ren Quantenpunktstrukturen, was eine zusétzliche Rotverschiebung verursacht (siche Abb. 4.7
Mitte und rechts). Dies fiihrt ebenfalls zu einer stidrkeren Variation der Grofenverteilung des
Quantenpunktensembles (vergleiche Abb. 4.7 Mitte und rechts) und somit zu einer groferen

Linienbreite.
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Des Weiteren wurden die GalnAs-Quantenpunkte mit einem Indiumgehalt von 30 % mit
Hilfe eines Mikrophotoluminszenzmessplatzes mit einer Ortsauflosung von 3 pm charakteri-
siert. Abbildung 4.17 zeigt ein solches Mikro-PL-Spektrum aufgenommen bei 4 K. Wiederum
zeigt sich eine Hauptemission bei ca. 1,34 eV, die auf den Schwerlochiibergang der Benet-
zungsschicht zuriickzufiihren ist (siehe Diskussion in Abschnitt 4.4.1.). Durch die sehr geringe
Quantenpunktdichte ist die Rekombination iiber die Benetzungsschicht immer noch dufserst ef-
fizient und somit noch mittels Photoluminszenzspektroskopie messbar. Weiterhin erkennt man
einen langen niederenergetischen Auslaufer, der durch die Emission von Quantenpunkten ver-

2 und der hohen

ursacht wird. Durch die geringe Quantenpunktdichte von 6 - 9 x 10% cm™
Ortsauflosung des verwendeten Mikro-PL-Messplatzes von 3 pm konnten bereits ohne zusitzli-
che Mesenstrukturierung einzelne Quantenpunktlinien auf der Niederenergieseite des Spektrums

detektiert werden.
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Abbildung 4.17: Mikro-PL-Spektrum der GagqolngsoAs-Probe aufgenommen bei 4 K

Um die Einzelquantenpunkteigenschaften der linglichen drahtdhnlichen Quantenpunktstruk-
turen genauer zu untersuchen, wurden auf einer Gag7oIngzoAs-Probe fiir die Einzelquanten-
punktspektroskopie Mesen mit Durchmessern von 500 nm strukturiert. Die Proben wurden
ebenfalls am Mikro-PL-Messplatz bei einer Temperatur von 4 K charakterisiert. In Abb. 4.18
sind die gemessenen Einzelquantenpunktspektren in Abhingigkeit von ihrer Anregungsleistung
dargestellt. Bei geringer Anregungsleistung erkennt man den Grundzustand des Quantenpunk-

tes (X(S)) bei 1,321 eV mit einer auflésungsbegrenzten exzitonischen Linienbreite von unter
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200 peV. Erhoht man die Anregungsleistung, so zeigt sich der erste angeregte Zustand (X(P))

sowie das Biexziton (XX) mit einer Bindungsenergie von 1,7 meV.
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Abbildung 4.18: Einzelquantenpunktspektren der Gapz0lngsoAs-Probe in Abhdngigkeit von

der Anregungsleistung

Die Abhéngigkeiten der PL-Intensitdten von Exziton und Biexziton von der Anregungsleis-
tung sind in Abb. 4.19 gezeigt. Beide Ubergiinge lassen sich iiber ihre unterschiedliche Abhén-
gigkeit von der Anregungsleistung unterscheiden. Die Intensitit des Exzitons nimmt linear mit
der Anregungsleistung zu, im Gegensatz zum quadratischen Anstieg im Fall des Biexzitons.
Die Energiedifferenz zwischen dem ersten angeregten Zustand und dem Grundzustand betrigt
ca. 4 bis 5 meV durch die Quantisierung parallel zur langen Quantenpunktachse. Aus meh-
reren Einzelquantenpunktspektren ldsst sich eine Aufspaltung zwischen X(P) und X(S) von 2
bis 5 meV angeben. Aus dieser Quantisierung lésst sich nun mit Hilfe eines einfachen Modells
und unter Verwendung der effektiven Elektronenmasse in Gag zolngsoAs (m}) von 0,051 xmg

sowie die effektive Schwerlochmasse (mj}) von 0,480 xmg [Gol99| die Groke der Quantenpunkte
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abschitzen. Es ergibt sich fiir die beobachteten Quantisierungsenergien Abmessungen fiir die
grofte Dimension der ldnglichen Quantenpunkte von 55 bis 90 nm. Dies ist in guter Uberein-
stimmung mit den REM-Ergebnissen der uniiberwachsenen QQuantenpunktschicht, die Léngen

zwischen 50 und 100 nm zeigten.
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Abbildung 4.19: Ezziton- (Kreise) und Biezziton-PL-Intensititen (Quadrate) in Abhingigkeit

von der Anregungsleistung

4.3.4 Einfluss der Verspannung auf die optischen Eigenschaften

In diesem Abschnitt sollen nun noch einmal alle Erkenntnisse iiber die Abhéngigkeiten der
optischen Eigenschaften der Quantenpunkte von ihrer Verspannung zusammengefasst werden.
In Abschnitt 4.2.4 wurde gezeigt, dass z.B. die Abmessungen der Quantenpunkte sowie ihre
Dichte iiber den Indiumgehalt eingestellt werden kénnen. Durch die Reduzierung des Indium-
gehaltes beim Wachstum von GalnAs-Quantenpunkten auf GaAs wird die Gitterfehlanpassung
und somit die Verspannung verringert. Dadurch wird die Migrationslénge der Atome auf der
Oberflache erhoht, was zu einer geringeren Flichendichte sowie zu gréferen Quantenpunktab-
messungen fithrt. Die Variation des Indiumgehaltes sowie die vergroferten Abmessungen und
geringeren Dichten der Quantenpunkte haben einen direkten Einfluss auf ihre optischen Eigen-

schaften.

Abbildung 4.20 zeigt die PL-Spektren von GalnAs-Quantenpunkten mit einem Indiumge-
halt von 60 % (gepunktete Kurve), 45 % (durchgezogene Kurve) und 30 % (gestrichelte Kurve).
Die Emission der Probe mit einem Indiumgehalt von 60 % liegt bei 1,28 €V mit einer Linien-
breite von 45 meV. Diese haben mit 1 - 2 x 10! Quantenpunkte pro Quadratzentimeter die
hochste Dichte und zeigen die hochste Intensitidt bei der PL-Messung. Wird nun der Indium-

gehalt auf 45 % verringert, so verschiebt sich das Spektrum auf ca. 1,24 €V hin zu niedrigeren
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Energien (Halbwertsbreite 62 meV). Durch den geringeren Indiumgehalt erwartet man durch
die Erhohung der Bandkante eine Verschiebung der Emissionswellenldnge zu hoheren Energien.
Jedoch ist hier der dominierende Effekt die Vergroferung der Quantenpunktabmessungen durch
die geringere Verspannung und somit hoheren Migrationslinge, die eine Verschiebung zu hohe-
ren Wellenldngen verursacht. Des Weiteren spiegelt sich die verringerte Quantenpunktdichte in

einer reduzierten PL-Intensitdt im Vergleich zur Gag 40lng goAs-Probe wider.
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Abbildung 4.20: PL-Spektren von GalnAs-Quantenpunkten mit einem Indiumgehalt von 60 %
(gepunktete Kurve), 45 % (durchgezogene Kurve) und 30 % (gestrichelte Kurve)

Verringert man den Indiumgehalt weiter auf 30 % erhélt man, wie bereits diskutiert, ein
iiberlagertes Spektrum von einer Film- und Punktemission. Die Hauptemission bei ca. 1,36 eV
ist auf den Schwerlochiibergang der Benetzungsschicht der Quantenpunkte zuriickzufiihren.
Die strahlende Rekombination iiber die Benetzungsschicht ist wegen der sehr geringen Quan-
tenpunktdichte immer noch effizient und somit in der PL-Messung auflésbar. Die Emission der
Quantenpunkte zeigt sich als zusitzliche Gaufkurve auf der Niederenergieseite der Benetzungs-
schicht. Hier ist nun der dominierende Effekt die Erhohung der Bandkante durch den héheren
Galliumgehalt, und somit verschiebt sich das Maximum der QP-Emission wieder zu hoéheren
Energien (1,32 eV). Die spektrale Lage der gering verspannten Gagr7olng 3pAs-Quantenpunkte
von unter 950 nm in Kombination mit ihren geringen Dichten und vergréfserten Abmessungen
und somit hoheren Oszillatorstirke machen diese Quantenpunktstrukturen zu idealen Kandi-

daten fiir spitere Experimente im Bereich der Quantenelektrodynamik.
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4.4 Photoreflexionsspektroskopie

Bei der optischen Spektroskopie mittels Photolumineszenz sind nicht alle Ubergiinge in den
Quantenpunktstrukturen spektroskopierbar. Um Informationen iiber alle optischen Uberginge
des Systems zu bekommen, sind zusétzlich Messungen noétig. Hierfiir wurden an den Proben
Photoreflexionsmessungen [Asp82]|, eine kontaktlose Form der Modulationsspektroskopie, an der
Technischen Universitit in Wroclaw durchgefiihrt. Im Gegensatz zur Elektroreflexion, bei der
die Modulation des elektrischen Feldes iiber aufgebrachte Kontakte und ein extern moduliertes
Feld realisiert wird, nutzt man bei der Photoreflexion (PR) einen intensitdtsmodulierten Laser.
Bei einem Halbleiter sind das Leitungs- bzw. das Valenzband nahe der Oberfliche gekriimmt,
d.h. bereits ohne dufere Einfliisse liegt ein permanentes elektrisches Feld innerhalb der Probe
vor. Beleuchtet man die Probe mit einem modulierten Laser, werden periodisch Elektron-Loch-
Paare, die das innere elektrische Feld abschwéchen, erzeugt. Diese periodische Modulation des
internen Feldes dndert die Reflektivitit der Probe mit der gleichen Modulationsfrequenz wie
die der Anregungsquelle. Die Messgrife der Photoreflexion entspricht der Anderung der Reflek-
tivitdt AR bezogen auf die Reflektivitdt R. Durch die Normierung auf die Reflektivitit werden
Intensitdtsschwankungen, Streuungen, Einfliisse der optischen Komponenten in der Messanord-
nung und die spektrale Empfindlichkeit des Detektors im Messsignal ausgeglichen, weil diese in

die Messung von AR und R einfliefen.
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Abbildung 4.21: Schematische Darstellung des Photoreflexionsmessplatzes (nach [Mis03])
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In Abb. 4.21 ist eine schematische Darstellung des verwendeten Photoreflexionsmessplatzes
zu sehen. Das Probenlicht ist ein monochromatischer Strahl von einer Quartz-Halogenlampe
spektral aufgespaltet von einem Monochromator. Dieser Intensititsstrahl Iy wird auf die Probe
fokussiert. Der Pumplaser, der mit einer Frequenz von 125 Hertz gechoppt ist, bestrahlt den
identischen Bereich der Probe. Die Photonenenergie der Pumpquelle sollte generell oberhalb
der Bandkante des untersuchten Halbleiters liegen. Als eine typische Pumpquelle wird im Ener-
giebereich unter 1,96 eV ein He-Ne-Laser und unter 4,5 eV ein Art-Ionenlaser eingesetzt. Die
Intensitit des Laserlichtes kann anhand von einem variablen neutralen Dichtefilter eingestellt
werden. Das reflektierte Licht wird von einer Silizium-, einer GalnAs-Diode oder von einem
Photomultiplier detektiert. Um eine Detektion des gestreuten Laserlichtes zu verhindern, wird
ein geeigneter Langpass-Glasfilter vor dem Photodetektor verwendet. Der Signalteiler, der mit
dem Detektor verbunden ist, teilt das Signal in zwei Komponenten. Der Gleichstromanteil ist
proportional zu IgR und der Wechselstromanteil ist dagegen proportional zu IpAR. Die Wech-
selstromkomponente wird mit Hilfe eines Lock-in-Verstirkers gemessen. Ein Computer teilt das
Wechselstromsignal durch den Gleichstromanteil, und man erhélt das Photoreflexionsspektrum,

%(hw) mit Aw als Photonenenergie des einfallenden Strahls.

Bei der PR-Messung ist eine effiziente Filterung des Streulichtes nétig, da es die identische
Frequenz als das zu messende Signal hat und leicht detektiert werden kann. Das gestreute
Pumplicht kann durch einen geeigneten Langpassfilter vor dem Detektor reduziert werden.
Des Weiteren kann die Laseranregung eine Bandkantenphotolumineszenz erzeugen, die unter
bestimmten Bedingungen intensiver als das interessierende Signal sein kann. Dieses Problem
kann durch den Einsatz von Optiken mit einer langen Brennweite oder durch einen zweiten
Monochromator, der identisch zum ersten eingesetzt wird, gelost werden [The88|. Fiir zwei
Monochromatoren werden zwei Messungen durchgefiihrt, eine mit und eine ohne Probenlicht.

Bildet man die Differenz beider Messungen so wird die Photolumineszenz effizient kompensiert.

4.4.1 Gering verspannte GalnAs/GaAs-Quantenpunkte

Zu Beginn wurden die optischen Eigenschaften der gering verspannten GalnAs-Quantenpunkte
im Bereich um 30 % Indium und einer Gitterfehlanpassung von ca. 2 %, die bis dahin kaum
bekannt sind, mittels PR untersucht. Die Proben wurden auf einem Kupferfinger in einem
Durchfluss-Kryostaten, der Messungen bei Fliissig-Stickstoff- und Fliissig-Helium-Temperaturen
ermoglicht, montiert. In Abbildung 4.22 ist das PR-Spektrum der Gag 73Ing 27As-Probe abge-
bildet. Das Spektrum zeigt zwei Ubergéinge (markiert mit Pfeilen) auf der niederenergetischen
Seite, die auf den Quantenfilm zuriickzufiihren sind, neben dem Hauptiibergang bei 1,51 eV

verursacht durch den Bandkanteniibergang des GaAs-Volumenmaterials bei tiefen Temperatu-
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ren. Die Energien der Ubergiinge wurden basierend auf der "first derivative Gaussian functional
form", die am besten geeignetste PR-Linienform fiir Ubergéinge von inhomogen verbreiterten

gebundenen Zusténden, angefittet und berechnet [Mis03].
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Abbildung 4.22: Photoreflexionsspektrum des GagzsIng o7 As/GaAs-Quantenfilms

Um den Ursprung der beiden Uberginge zu kliren, wurden die Energieniveaus in einem
rechteckigen Quantenfilm (QF) mittels effektiver Massenniherung unter Beriicksichtigung von
Verspannungseffekten berechnet. Als Indiumgehalt wurde der nominelle Wert aus dem Wachs-
tumsprozess angenommen, und alle Effekte beziiglich der Quantenfilmdurchmischung wurden
vernachlissigt, da sie nur einen kleinen Einfluss auf die Ubergangsenergien eines sehr schma-
len Potentialtopfes haben. Die meisten der verbleibenden Materialparameter sind bekannt und
wurden aus einer weit akzeptierten Veroffentlichung entnommen [Vur01]. Jedoch miissen zwei
wichtige Parameter wegen Ungenauigkeiten bei ihren Werten als halbwegs frei behandelt wer-
den und zwar die Dicke des Quantenfilms, die nur durch die Wachstumsbedingungen bestimmt
ist, und die Bandkanten-Diskontinuitdten zwischen unverspannten Film und Barrierenmate-
rial, den sogenannten unverspannten oder theoretischen Bandoffset Q. Der letztere kann auf
einen kleinen Bereich eingegrenzt werden. Gewohnlich beziehen sich die experimentell bestimm-
ten Werte der Bandkantendiskontinuititen auf verspanntes Material oder, in anderen Worten,
auf den praktischen Bandoffset (existierend in der realen Struktur, die von der Verspannung
beeinflusst und verspannungsabhéngig ist). Das verspannte Leitungsbandoffset-Verhéltnis fiir
das Ga;_,In,As/GaAs-Materialsystem hangt fiir Kompositionen mit x > 0,1 nur sehr schwach
vom Indiumgehalt ab und ist ungefdhr 0,6. Dies ist dquivalent zu einem Wert von ca. 0,8

fiir den unverspannten Bandoffset fiir diese Materialzusammensetzung [Rei90b| [Dis97]. Auf
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der anderen Seite wurde theoretisch und experimentell nachgewiesen, dass das unverspannte
Leitungsbandoffset-Verhaltnis fiir eine reine InAs/GaAs-Grenzflache im Bereich zwischen 83 %
und 92 % liegt [Dis97] [Sti99] [Wei98|. Darum wurden die Berechnungen nur fiir einige Q¢
Werte um 80 % durchgefiihrt.
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Abbildung 4.23: Berechnete Energieniveaus eines GagqsIng o7 As/GaAs-Quantenfilms in Ab-
héngigkeit von der Filmdicke fiir drei verschiedene Bandoffset-Verhdltnisse Qc: 85 % (durch-
gezogene Linie), 80 % (gestrichelte Linie) und 75 % (Strich-Punkt-Linie). Die experimentell

bestimmten Energiewerte sind gepunktet dargestellt.

Ein Beispiel fiir die Berechnung fiir einen Gag 73lng 27 As-Quantenfilm und eine Methode fiir
die Bestimmung der Quantenfilmdicke und des unverspannten Bandoffsets fiir die in Abb. 4.22
experimentell bestimmten Ubergangsenergien ist in Abb. 4.23 dargestellt. Erstens erkennt man
deutlich, dass die beste Ubereinstimmung fiir eine Dicke von 10 Monolagen (3 nm) und ei-
nem theoretischen Leitungsbandoffset-Verhéltnis von ca. 85 %, was einem verspannten Wert
von 64 % entspricht, erzielt wird. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit bisher publizier-
ten Werten [Rei90b| [Dis97| [Rei90c|. Zweitens erkennt man, dass die beiden Ubergiinge, die
im PR-Spektrum beobachtet wurden, dem Grundzustand des Schwerloch- (hhl-el) sowie des
Leichtloch-Ubergangs (lhl-el) entsprechen und dass fiir diese Quantenfilmdicke und dem zu-
gehorigen Bandoffset diese beiden Ubergéinge die einzig Moglichen sind, d.h. es gibt nur einen
gebundenen Zustand fiir Elektronen, schwere (hh) und leichte Locher (1h). Die Diskrepanz zwi-
schen dem berechneten und dem technologischen Wert der QQuantenfilmdicke kann durch die

limitierte Genauigkeit beim Wachstum der Quantenpunktproben mittels Submonolagenabschei-
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dung erkliart werden. Es wurden bei den Wachstumszyklen Shutter6ffnungszeiten im Bereich
von Zehntelsekunden verwendet. Fiir eine genaue Schichtdickenberechnung miisste man die Zei-
ten, die der Shutter zum Offnen und Schlieken benétigt, die sogenannten Shutter-Transienten,
mit einbeziehen. So erhélt man die effektive Gesamtzeit, die der Shutter gedffnet war und die

sicherlich kleiner ist, als der nominelle Wert. Somit sind die technologischen Dicken tendenziell

iberschétzt.
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Abbildung 4.24: PR- (a) und PL-Spektren (b) fir Quantenpunktstrukturen mit einem Indi-
umgehalt zwischen 27 % und 36 % bei tiefen Temperaturen

Abbildung 4.24 zeigt die PR~ (a) und PL-Spektren (b) der gering verspannten GalnAs-
Proben mit Indiumgehéltern von 27 % bis 36 % im Energiebereich unterhalb der GaAs-
Bandkante. Die Spektren wurden bei Fliissig-Helium-Temperaturen fiir PL. und Fliissig-Stick-
stoff-Temperaturen fiir PR gemessen. Vergleicht man die Ergebnisse, so kann man ausge-
hend von der GaAs-Bandkante hin zu hoheren Energien zwischen zwei Merkmalen, die durch
Quantenfilm- und Quantenpunkt-Ubergéinge verursacht werden, unterscheiden. Man sieht, dass
fiir den Fall des GalnAs-Films mit einem In-Gehalt von 27 % eine relativ schmale PL-Emission
von 13 meV, die in guter Ubereinstimmung mit der PR-Linienbreite von 12 meV ist, bei der
energetischen Position des Schwerlochiibergangs im PR-Spektrum gemessen wurde. Dies besté-
tigt die vorherige Interpretation. Erhoht man den Indiumgehalt auf 30 %, so bilden sich die
ersten langlichen Quantenpunkte aus, da die kritische Schichtdicke gerade iiberschritten wur-
de. Bei dieser Struktur ist im PR-Spektrum der Quantenfilmiibergang der Benetzungsschicht
(BSQF) sowie die Quantenpunktiibergéinge messbar. Das PL-Spektrum zeigt eine iiberlagerte
Emission von zwei Kurven mit dem Hauptmaximum bei 1,35 eV in Ubereinstimmung mit der

gemessenen PR-Kurve. Es stellt den Grundzustand des Schwerlochiiberganges der Benetzungs-
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schicht (hhl-el) dar. Der Leichtlochiibergang (lhl-el) ist nur im PR-Spektrum sichtbar und
liegt bei einer Energie von 1,425 eV. Die breite niederenergetische Schulter des PL-Spektrums
ist auf die Emission der Quantenpunkte zuriickzufiihren, deren Dichte so gering ist, dass die
strahlende Rekombination iiber die Benetzungsschicht noch effizient und somit der Schwer-
lochiibergang mittels PL noch auflosbar ist. Durch ihre geringe Dichte kann jedoch kein klares
unabhingiges PR-Merkmal fiir die Quantenpunkte detektiert werden. In Photoreflexion wird
die normierte Anderung im Reflektivititskoeffizienten gemessen und stellt die Absorption der
Probe dar. Deshalb ist die PR-Signalintensitét fiir Quantenpunkte immer sehr gering, da die-
se nur einen sehr kleinen Teil der insgesamt bestrahlten Oberfliche der Probe abdecken, und
sie kann sogar fiir sehr geringe Flichendichten unmessbar sein. Jedoch ist vergleichbar zu den
PL-Ergebnissen auch im PR-Spektrum neben dem Schwerlochiibergang der Benetzungsschicht
eine niederenergetische Schulter zu erkennen, was ein Anzeichen fiir die gemessene Anderung
der Reflektivitit eines Quantenpunktensembles mit sehr geringer Dichte ist. Dagegen sind die
Quantenpunkte bei der Probe mit 33 % Indium durch die erhéhte Flachendichte sehr deutlich
mittels PR messbar. In der PL zeigt sich mit einer inhomogen verbreiterten Gaufkurve ein ty-
pisches Quantenpunktspektrum. Die Emission iiber die Benetzungsschicht ist wegen der hohen
Quantenpunktdichte nicht mehr effektiv und somit nicht mehr messbar. Die Energieposition
der Quantenpunkte stimmt mit dem beobachteten PR-Merkmal iiberein. Die PR-Spektren der
Proben mit 30 % und 33 % Indium beinhalten beide zusitzlich den Ubergang, der auf die
Benetzungsschicht (BS) zuriickzufiihren ist. Dies ermdglicht die Berechnung der Dicke der Be-
netzungsschicht mit der bereits erwdhnten Methode (siehe Abb. 4.23). Eine analoge Situation
ergibt sich fiir die Quantenpunktschicht mit einem Indiumgehalt von 36 %. Die Quantenpunkt-
Emission in PL ist in guter Ubereinstimmung mit den PR-Ergebnissen. Des Weiteren sind

ebenfalls die Ubergiinge der Benetzungsschicht im PR-Spektrum beobachtbar.

Eine Bemerkung sollte noch iiber die Linienform des PL-Spektrums der Probe mit einem
In-Gehalt von 33 % hinzugefiigt werden. Das PL-Spektrum ist eine Uberlagerung von zwei
Gaukkurven. Die Energie der ersten Emissionskurve liegt nahe an der Quantenpunktemission
der Gag 70Ing 30As-Probe und wurde vorhin auf die Emission der Quantenpunkte zuriickgefiihrt.
Des Weiteren beinhaltet das PL-Spektrum eine zweite schwichere Kurve mit einer Emissions-
energie nahe an der QP-Linie der Probe mit 36 % Indium. Dies ist ein Anzeichen dafiir, dass im
QP-Ensemble der Probe mit 33 % Indium zwei bevorzugte QP-Grofen mit stark unterschied-
lichen Abmessungen vorkommen. Die Ahnlichkeiten in ihren Emissionsenergien zu Proben mit
einem geringeren und héheren In-Gehalt erkldren sich wie folgt. Fiir den Fall von 30 % Indium
existiert nur ein QP-Ensemble mit geringer Dichte und kleineren Quantenpunkten. Bei einem

In-Gehalt von 33 % bilden sich dagegen nicht nur dichtere Quantenpunkte, sondern ebenfalls
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einige grofsere QP-Strukturen aus, die bei einer niedrigeren Energie emittieren. Dies fiithrt zur
Bildung von zwei dominierenden QP-Grofen fiir diesen In-Gehalt. Wird der In-Gehalt weiter
auf 36 % erhoht, so entsteht letztendlich ein relativ dichtes QP-Ensemble, das hauptséichlich
aus groferen Quantenpunkten besteht. Die Existenz von zwei dominierenden Quantenpunkt-
groken der GaggrlngssAs-Probe spiegelt sich jedoch nur in den PL-Messungen und nicht in
den PR-Messungen wider. Dies erklart sich durch den absorptionsédhnlichen Charakter des
PR-Spektrums. Das PR-Signal einer geringen Anzahl von groferen Quantenpunkten hat im
Vergleich zum Signal eines dichteren Ensemble mit kleineren (Quantenpunkten nur einen ver-
nachlissigbaren Beitrag (siehe Diskussion im vorherigen Absatz) und verschwindet vollstandig
in der inhomogenen Verbreiterung. Daher muss das Fehlen eines ausgeprigten PR-Merkmals auf
der niederenergetischen Seite nicht im Widerspruch mit den Ergebnissen der PL-Messungen ste-
hen. Die gesamte Absorption, die von diesen Quantenpunkten verursacht wird, ist sehr klein.
Wohingegen ein betriachtlicher Anteil der gesamten strahlenden Rekombination immer noch

durch diesen Kanal gehen kann, da dieser der niedrigste energetische Zustand im System ist.

In-Gehalt | BS-Dicke | BS-Dicke
(%) (nm) (ML)
30 2,7 9,0
33 2,3 7,7
36 2,2 7,3

Tabelle 4.1: Berechnete Dicke der Benetzungsschicht (BS) basierend auf PR-Spektren von

GalnAs/GaAs-Quantenpunktstrukturen mit verschiedenen In-Gehdltern.

Die Uberginge der Benetzungsschicht aus den PR-Spektren wurden in gleicher Weise wie
im Fall der Gag 73Ing 27As-Probe analysiert. Auch fiir die leicht erh6hten Indiumgehélter wur-
de wie erwartet wieder die beste Ubereinstimmung fiir ein unverspanntes Leitungsbandoffset-
Verhéltnis von ca. 85 % erreicht. Hierdurch konnte nun die Dicke der Quantenfilme bestimmt
werden. Da sich diese Filme in Proben mit selbstorganisierten Quantenpunkten gebildet ha-
ben, entsprechen die berechneten Werte der Dicke der Benetzungsschicht (kritische Schichtdicke
fiir den 2D - 3D Wachstumsiibergang) fiir die drei verschiedenen Indiumgehélter im Bereich
der gering verspannten GalnAs-Quantenpunkte. Ihre Werte sind in Tabelle 4.1 zusammenge-
fasst. Es zeigt sich eine korrekte Tendenz: Die Werte sind grofer als jene, die fiir InAs/GaAs-
oder Gag40lnggoAs/GaAs-Quantenpunkte verdffentlicht wurden [Sek01] [Faf99] [Leo94]|, und
sie nehmen mit steigendem Indiumgehalt ab, was die hohere Verspannung in den Strukturen

widerspiegelt.
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4.4.2 Stark verspannte (Ga)lnAs/GaAs-Quantenpunkte
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Abbildung 4.25: Raumtemperatur-PR-Spektrum der InAs/GaAs-Quantenpunktprobe inklusi-

ve der Uberginge der Benetzungsschicht

Neben den gering verspannten Quantenpunkten wurden ebenfalls die Proben mit héheren In-
diumgehaltern mittels PR-Messungen charakterisiert. Abbildung 4.25 zeigt ein Raumtemperatur-
PR-Spektrum der InAs/GaAs-Quantenpunktprobe fiir einen grofsen Energiebereich. Die stérkste
Signalintensitét ist auf den bulk-artigen Bandkanteniibergang von Galliumarsenid zuriickzufiih-
ren. Die Reihe von breiten und schwachen PR-Linien auf der Niederenegieseite stellt Quanten-
punktiibergidnge dar und beginnt mit dem Schwerlochiibergang des Grundzustandes bei einer
Energie von ca. 1,08 eV, die typisch ist fiir selbstorganisierte InAs-Quantenpunkte. Daneben
kénnen mindestens drei angeregte Quantenpunktzustinde bei héheren Energien beobachtet wer-
den. Jedoch sind die beiden schmalen und scharfen Ubergéinge bei den Energien von 1,33 eV
und 1,375 eV durch den diinnen Quantenfilm, den die Benetzungsschicht bildet, verursacht.
Diese konnen, nicht nur wegen ihrer Linienform, die sich von all den anderen Merkmalen un-
terscheidet, sogar auch ohne Berechnung zugeordnet werden. Die Energien der Uberginge der
Benetzungsschicht fiir diese Materialzusammensetzung wurden schon von verschiedenen Grup-
pen veroffentlicht und iiberraschenderweise variieren sie kaum zwischen den Veroffentlichungen
[Sit05] [Aig97] [Che06] [Lee01] [Row98] [Ged98]. In Abbildung 4.26 sind die Ubergangsenergi-
en der Benetzungsschicht in Abhéngigkeit von der Energie des Quantenpunktgrundzustandes
(QPGZ) zusammengefasst. Betrachtet man die Grundzustandsenergien der Quantenpunkte, so
erkennt man, dass trotz Unterschiede in den Wachstumsbedingungen, die die Quantenpunktei-

genschaften deutlich dndern, alle Energien der BS fiir beide Uberginge (schwere und leichte
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Locher) nahezu identisch sind. Der Energiebereich der Ubergiinge der Benetzungsschicht kann
auf eine sehr schmale Verteilung von ca. 20 meV eingeschrinkt werden, mit Durchschnittswer-

ten, die sehr nah an den in Abb. 4.25 experimentell erzielten Werten liegen.

/; 1-40 1 1 1 1 1 1 1 | T T T T T T T T T T
() | ]
QO | |
i) 'Ihl'el ................... ? ....... O T
E;) 1.38 o =
) O ’
% = —
| e) |
G 1.36| ]
9 B ]
] = i
s . -
L Leaphhlel LR S
OJ [ ]
) i . i
m | |
132 PR RN TN [N N TN TN W T SN TN T MO N MO N | 1

1.00 1.05 1.10 1.15
QPGZ Ubergangsenergie (eV)

Abbildung 4.26: Ubergangsenergien des Quantenfilms der Benetzungsschicht (BSQF) wvon
InAs-Quantenpunktproben in Abhdngigkeit von der Energie des Quantenpunktgrundzustandes

(QPGZ). Die punktierten Linien stellen den Mittelwert dar.

Die Dicke der Benetzungsschicht (kritische Schichtdicke fiir die 3D Inselbildung) ist haupt-
siachlich abhingig von der Verspannung. Diese ist nur bedingt gleich in den verschiedenen
InAs/GaAs-Quantenpunktstrukturen z.B. durch vertikales Stapeln und ist teilweise fiir die
Verteilung der Ubergangsenergien verantwortlich. Schliet man diese Strukturen in den Be-
trachtungen aus, so sind die Ubergangsenergien der Verbliebenen bis auf eine kleine Abweichung
konstant. Im Gegensatz zu den Erwartungen, dass sogar eine kleine Anderung der effektiven Di-
cke eines sehr diinnen Quantenfilms einen grofsen Einfluss auf die Energieniveaus haben sollte,
sind diese unabhéngig von verschiedenen Wachstumsbedingungen, Durchmischungsprozessen

und anderen Unterschieden, die sicher vorhanden sind.

Die experimentell beobachteten Uberginge sind in guter Ubereinstimmung mit Berechnun-
gen basierend auf einem rechteckigen Quantenfilm mit einer Dicke von ca. 1,6 Monolagen [Aig97]
[Lee01] [Ged98|. Die Ergebnisse der Berechnung mittels effektiver Massenniherung fiir einen sol-
chen Quantenfilm in Abhéingigkeit des Leitungsbandoffset-Verhéltnisses Q¢ zwischen InAs und
GaAs sind in Abbildung 4.27 dargestellt. Hierbei handelt es sich um den sogenannten theoreti-
schen oder chemischen Bandoffset, der zum Beispiel bei den Berechnungen von unverspannten

Schichten vor der Beriicksichtigung der Verspannung verwendet wird. Die beste Ubereinstim-
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mung wurde fiir einen Bandoffset von ca. 87 % erreicht, was einem Wert von ca. 65 % des ver-
spannten Bandoffsets entspricht (berechnet nach der Beriicksichtigung der Verspannung) und
in guter Ubereinstimmung mit bisher publizierten Werten fiir das InAs/GaAs-Materialsystem

ist [Sti99] [Wei98] [Dis97].
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Abbildung 4.27: Berechnete Schwer- und Leichtlochiibergangsenergien (durchgezogene Li-
nien) in einem 1,6 ML dinnen rechteckigen InAs/GaAs-Quantenfilm in Abhdngigkeit des
Leitungsbandoffset- Verhdltnisses Qc. Die punktierten Linien markieren die durchschnittlichen

Energien von Abb. 4.26.
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4.4.3 Abhéangigkeit der kritischen Schichtdicke vom Indiumgehalt der

Quantenpunkte

Die Tieftemperatur-PR-Spektren von allen (Ga)InAs-Quantenpunktproben mit verschiedenen
In-Gehéltern von 30 % bis hin zu 100 % sind noch einmal in Abb. 4.28 zusammengefasst. Der
Energiebereich der Spektren beschrinkt sich auf die Quantenfilmiibergéinge der Benetzungs-
schicht. Es kann eine generelle Tendenz der Energieverschiebung des Schwer- und Leichtloch-

iibergangs beobachtet werden.
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Abbildung 4.28: Tieftemperatur-PR-Spektren von (Ga)lnAs/GaAs-Quantenpunkten mit ver-
schiedenen In-Gehdltern. Der Energiebereich der Spektren wurden auf die Schwer- und Leicht-

lochiiberginge der Benetzungsschichten beschrinkt.

Die PR-Spektren wurden analog zu den Berechnungen fiir die gering verspannten Quanten-
punktstrukturen in Abschnitt 4.4.1 analysiert. Die berechneten Dicken der Benetzungsschicht in
Abhéngigkeit vom nominellen Indiumgehalt sind in Abbildung 4.29 dargestellt. Die experimen-
tell bestimmte Kurve zeigt wie stark die kritische Schichtdicke vom nominellen Indiumgehalt
abhingt. Erhoht man den Indiumgehalt von 30 % auf 100 % und somit ebenfalls die Verspan-

nung, so nimmt die kritische Schichtdicke nahezu exponentiell ab.

Die Ergebnisse sind in guter Ubereinstimmung mit bisher verdffentlichten theoretischen
Kurven, die die Abhéngigkeit der kritischen Schichtdicke fiir einen weiten In-Bereich in diesem
Materialsystem angeben [Tu04] [Cul02| [Pet94]. Die kritische Schichtdicke ist ebenfalls stark
abhéngig von der Wachstumsrate der Quantenpunkte. Durch eine reduzierte Wachstumsrate

wird die Migrationslinge der Atome auf der Oberfliche erhdht, was ein lingeres zweidimensio-
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nales Wachstum fordert und somit sich in hoheren kritischen Schichtdicken widerspiegelt. Die
experimentellen Werte aus den PR-Spektren liegen zwischen den bisher veroffentlichten theo-
retischen Vorhersagen. Die ermittelten Schichtdicken sind minimal diinner als von Petroff et al.
1994 veroffentlicht [Pet94] [Tu04], jedoch liegen die Werte iiber denen von Cullis et al. aus dem
Jahr 2002 [Cul02] [Tu04]. Die Abweichungen lassen sich durch die unterschiedliche Wachstums-
rate der Quantenpunkte erkldaren, die einen deutlichen Einfluss auf die kritische Schichtdicke
hat. Durch die Submonolagenabscheidung bei den hier realisierten Quantenpunkten werden
die Wachstumsraten gemittelt und liegen zwischen den Raten fiir GaAs (1 pm/h) und InAs
(0,18 pm/h).

| T T T T T T T T T 1 1 i 12

30F ]

n - 10
= 25 F ]~
SN 18 2
o 20F 1 ¢
2 - 46 2
m - ]

10 14 @
05F 12
40 60 80 100
Indiumgehalt (%)

Abbildung 4.29: Experimentell bestimmte Dicken der Benetzungsschicht in Abhdngigkeit
vom nominellen Indiumgehalt von selbstorganisierten GalnAs-Quantenpunktstrukturen in ei-

ner GaAs-Matriz



Kapitel 5

Methoden zur Kontrolle der

Quantenpunkteigenschaften

Die Kontrolle iiber die optischen und morphologischen Eigenschaften von Quantenpunkten ist
fiir viele Einsatzgebiete essentiell. Hierfiir wurden in den letzten Jahren verschiedenste Metho-

den entwickelt (siche Abb. 5.1).
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Abbildung 5.1: Methoden zur Kontrolle der Quantenpunkteigenschaften: lithographisch herge-

stellte Quantenpunkte (a), verkippte Substrate (b), verspannungsgekoppelte Quantenpunkte (c),

vorstrukturierte Substrate (d)

Eine Mdoglichkeit ist die Herstellung von Quantenpunkten aus Quantenfilmmaterial durch
Lithographie, Atzen und anschlieRendem Uberwachsen. Jedoch haben diese Quantenpunkt-
strukturen einige Nachteile, wie zum Beispiel schlechte optische Eigenschaften, da die kristalli-
ne Qualitdt der Halbleiterschichten durch die Prozessschritte deutlich verschlechtert wird. Des
Weiteren ist der Herstellungsprozess sehr aufwiandig. Andere Moglichkeiten sind das Wachstum

auf verkippten Substraten oder vertikal verspannungsgekoppelte Quantenpunktschichten. Da-
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bei kann man allerdings nur einen relativ geringen Einfluss auf die Eigenschaften der Punkte
nehmen. Thre Position zum Beispiel ldsst sich nicht kontrollieren. Eine weitere Methode ist die
Verwendung von vorstrukturierten Substraten. Hierbei werden die Quantenpunkte auf ein mit-
tels Elektronenstrahl vorstrukturiertes Lochgitter aufgewachsen. Durch das Lochgitter lassen
sich nicht nur die Eigenschaften der Punkte Mafsschneidern, sondern es lisst sich ebenfalls ihre

Position gezielt vorbestimmen.

5.1 Verspannungsgekoppelte Quantenpunkte

Mit vertikal verspannungsgekoppelten Quantenpunktschichten kann man in gewissem Mafse
Einfluss auf die Entstehung der Quantenpunkte nehmen, da die erste Schicht als Nukleati-
onsschicht dient, die die Position der Quantenpunkte in den dariiber liegenden Schichten und
damit auch deren Fliachendichte festlegt. Der kinetische Prozess, der dem selbstorganisierten

Wachstum unter vertikaler Verspannungskopplung zugrunde liegt, ist in Abb. 5.2 dargestellt.
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Abbildung 5.2: Schematische Darstellung der zwei Hauptprozesse bei der Indium-Migration
auf der verspannten Oberfliche: (1) gerichtete Diffusion in einem Potentialgradienten, die zur
vertikalen Selbstorganisation beitragt und (2) symmetrische thermische Migration in Bereiche

auflerhalb der Inseln, was zur Bildung neuer nicht korrelierten Inseln fihrt (nach [Xie95]).

Die Inseln in der ersten Schicht erzeugen eine Zugverspannung im GaAs iiber den Inseln
(Bereich I), wihrend im Bereich II wenig oder keine Verspannung herrscht, abhéngig von der

mittleren Distanz [ der Inseln in der ersten Quantenpunktschicht und der Reichweite /5 des Ver-
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spannungsfeldes, die abhéngig von der Dicke der GaAs-Schicht zwischen den Schichten ist. Die
im Bereich I auftreffenden In-Atome werden aufgrund des Verspannungsfeldes dazu gezwun-
gen, sich bevorzugt oberhalb der Inseln der unteren Quantenpunktschicht anzusammeln. Dort
konnen die Atome, wegen der geringeren Gitterfehlanpassung des InAs mit dem an dieser Stelle
verspannten GaAs, auch den niedrigsten thermodynamischen Zustand einnehmen. Andererseits
konnen die In-Atome, die im Bereich II auftreffen, die Nukleation von neuen Inseln in diesem
Bereich hervorrufen, was fiir effiziente vertikale Organisation nicht wiinschenswert ist. Falls die
Barrierendicke geeignet gewéhlt wird, d.h. 2[; > [, dann wird die Inselbildung im Bereich II
unterdriickt und das selbstorganisierte vertikal verspannungsinduzierte Wachstum findet statt

[Xie95].

Um den Einfluss der Barrierendicke auf die Verspannungskopplung zu untersuchen, wur-
den Proben mit unterschiedlicher Barrierendicke realisiert. Die Proben wurden auf undotierten
(001)-GaAs-Substraten gewachsen. Nach einer 300 nm dicken GaAs-Pufferschicht, einem zwolf-
fachem Al 33GagrAs/ GaAs-Ubergitter und einer 60 nm GaAs-Schicht wurde die erste Quan-
tenpunktschicht abgeschieden. Gefolgt von einer GaAs-Barriere, deren Dicke von nominell 8 nm
(Probe A) auf 4 nm (Probe B) variiert wurde. Die zweite Quantenpunktschicht wurde unter
identischen Bedingungen wie die erste gewachsen und mit einer 50 nm GaAs-Schicht abgedeckt.
Als Referenz wurde auch eine Quantenpunktprobe mit nur einer einzelnen Punktschicht reali-
siert. Die Quantenpunkte wurden durch Submonolagenabscheidung von 5 Zyklen von 0,17 nm
Gag,g2Ingp,18As und 0,11 nm InAs hergestellt. Daraus ergibt sich eine nominelle Schichtdicke von
1,4 nm und ein Indiumgehalt von 50 %. Die Wachstumstemperatur fiir die GaAs-Pufferschicht,
das Ubergitter und die Deckschicht betrug 590 °C, sowie 470 °C fiir die Quantenpunktschichten

und GaAs-Barrieren.

Abbildung 5.3: Hellfeldaufnahmen der gekoppelten Quantenpunktschichten mit einer Barrie-
rendicke von 8 nm (Probe A) und von 4 nm (Probe B) [Sau06]
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Die STEM-Messungen an den QQP-Proben wurden wiederum an der Universitdt Duisburg-
Essen durchgefiihrt. In einem ersten Experiment wurde die ortliche Korrelation der Quanten-
punkte in Abhéngigkeit ihres vertikalen Abstandes untersucht. Um eine statistische Aussage
treffen zu konnen, wurde die relative Position des oberen Quantenpunktes in Bezug auf den
unteren Quantenpunkt fiir mehr als 100 Quantenpunkte gemessen. Die Information iiber die
laterale Verschiebung beider Quantenpunkte wurde aus Hellfeldaufnahmen (siche Abb. 5.3)
gewonnen. In den beiden Graphen in Abb. 5.3 ist deutlich eine kleinere laterale Verschiebung
zwischen oberer und unterer Quantenpunktschicht fiir die Probe B zu erkennen, d.h. Probe B

zeigt eine stirkere Korrelation zwischen den Quantenpunktschichten als Probe A.
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Abbildung 5.4: Histogramm der lateralen Verschiebung des oberen Quantenpunktes relativ
zum unteren Quantenpunkt fir Barrierendicken von 8 nm (grau) und 4 nm (schwarz). Das
Histogramm ist in 2 nm weite Bereiche aufgeteilt, z.B. reprisentiert der 0 nm Balken alle

Quantenpunkte mit einer lateralen Verschiebung zwischen -1 und 1 nm [Sau06].

Die Verteilung der lateralen Verschiebung zeigt Abb. 5.4 fiir die Probe A mit 8 nm Barriere
(graue Balken) und Probe B mit 4 nm Barriere (schwarze Balken). Die Verschiebung der Quan-
tenpunkte bei der Probe A ist nahezu zufillig zwischen 4+ 5 nm verteilt. Nur 20 % von allen
Quantenpunkten sind vertikal gekoppelt, d.h. mit einer Verschiebung von weniger als 1 nm.
Im Gegensatz hierzu zeigt die Probe B eine vertikale Kopplung von nahezu 70 % mit einer
Verschiebung von weniger als 1 nm. Die Ergebnisse bestitigen den starken Einfluss der Bar-
rierendicke auf die laterale Wachstumsposition [Gol85] [Che02] [Pet02] [11a03] und stimmt mit
theoretischen Vorhersagen basierend auf Monte-Carlo-Simulationen iiberein [Mei03]. Diese Be-
rechnungen sagen eine maximale Korrelation von 80 % bei einer Barrierendicke von 10 - 12 ML
(ca. 4 nm in GaAs) und eine erhebliche Reduktion der Korrelation fiir eine Barrierendicke von
25 - 35 ML (ca. 8 - 11 nm in GaAs) voraus, was in guter Ubereinstimmung mit den erzielten

experimentellen Ergebnissen ist.
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Abbildung 5.5: Links: EELS-Spektren der Gallium-L-Kante der Quantenpunkte in den wver-
schiedenen Schichten und der umgebenden GaAs-Matriz der Probe A (unten) und B (oben).
Rechts: Verwendete Geometrie fir Querschnitts-EELS-Messungen [Sau06].

Um die strukturellen Unterschiede zwischen den Quantenpunkten in den einzelnen Sta-
peln zu untersuchen, wurde die Grofe und chemische Zusammensetzung der vertikal gekoppel-
ten Quantenpunkte bestimmt. Hierfiir wurden Z-Kontrastaufnahmen (aufgenommen in [110]-
Richtung) der Proben A und B angefertigt, um die Verspannungsartefakte in den Hellfeldauf-
nahmen auszublenden, die die exakte Bestimmung der Quantenpunktabmessungen beeintrich-
tigen [Kue05|. In diesen chemisch sensitiven Aufnahmen ist die Signalintensitit abhéngig von
der Atomzahl und somit fast nur sensitiv auf die Materialzusammensetzung und nicht auf die
Verspannung: Indiumreiche Zonen erscheinen heller als Bereiche mit weniger oder ohne Indium.
Aus der systematischen Auswertung der Z-Kontrastaufnahmen ergaben sich Quantenpunktho-
hen von 4,2 + 0,5 nm fiir die Probe A und 4,3 £+ 0,5 nm fiir die Probe B sowie der Probe
mit einer einzelnen Quantenpunktschicht. Die lateralen Abmessungen betrugen bei allen drei
Proben 14,5 £ 2 nm. Betrachtet man die geringen Gréfenunterschiede zwischen den Proben,
kann man darauf schliefsen, dass die Barrierendicke zwischen den Quantenpunktschichten keinen

grofsen Einfluss auf die Grofe und Form der untersuchten Strukturen hat.

Um Quantenpunktpaare mit definierter vertikaler Kopplung zu erhalten, ist nicht nur eine

verstirkte ortliche Korrelation und dhnliche Quantenpunktgrofe nétig, sondern ebenfalls auch
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vergleichbare Verbindungskonzentrationen innerhalb der Quantenpunkte. Deshalb wurde an al-
len Proben Elektronenenergieverlustspektroskopie (EELS) durchgefiihrt, um die durchschnittli-
che Materialzusammensetzung der Proben mit einer Ortsauflésung von 1 - 2 nm zu bestimmen.
Die Intensitit des EELS-Spektrums gibt quantitativen Aufschluss iiber den chemischen Ge-
halt und somit direkten Einblick in die chemische Zusammensetzung von z.B. Quantenfilmen
oder drahtdhnlichen Strukturen. Wie in Abb. 5.5 dargestellt, liefert die EELS-Methode im Fall
von Quantenpunkten die durchschnittliche chemische Zusammensetzung der Quantenpunkte
und der umgebenden Matrix in Querschnittsrichtung entlang der [110]-Kristallachse mit ei-
ner lateralen Auflosung von 1 - 2 nm. Diese Erkenntnisse sind sehr wichtig, um die chemische
Zusammensetzung der oberen und unteren Quantenpunktschicht innerhalb eines gekoppelten
Paares auf einem direkten und realisierbaren Weg zu vergleichen. Die einzige ndtige Voraus-
setzung, um beide Proben miteinander vergleichen zu konnen, ist die identische Probendicke
bei beiden Messpositionen. Dies kann mit guter Genauigkeit von verlustarmen EELS-Spektren
bestitigt werden [Cro01] [Wil96]. Fiir beide Proben ergaben sich an den Messpositionen Dicken
von 45 £+ 10 nm.

Abb. 5.5 zeigt die EELS-Spektren der Ga-I-Kante an der Position der Quantenpunkte im
Querschnitt der Proben. Die Intensitéiten sind auf das EELS-Spektrum von reinem GaAs im
Bereich der Barrieren normiert. Die EELS-Kanten fiir den Galliumgehalt in den Quantenpunk-
ten sind durch die Beimischung von Indium um nahezu 30 % reduziert. Am wichtigsten ist die
Tatsache, dass beide unteren und oberen Quantenpunkte keine messbaren Unterschiede in der
EELS-Intensitét bei beiden Proben (A und B) zeigen. Dies wird noch deutlicher, wenn man
den Ga-Gehalt, der durch die EELS-Messungen bestimmt wurde, bei einer Messung entlang
einer Linie, die die Zentren der gekoppelten Punkte durchlauft, darstellt. Die Positionen der
EELS-Messungen sind als Punkte A bis G in den Z-Kontrastaufnahmen in Abb. 5.6 (rechts)
markiert. Der Ga-Gehalt der EELS-Linienanalysen ist in den Diagrammen in Abb. 5.6 (links)
gezeigt. Die Punkte C und E zeigen einen ahnlichen durchschnittlichen Ga-Gehalt von 72 %
fiir beide Quantenpunkte. Der Absolutwert des Indiumgehaltes kann mit Hilfe eines einfachen
Modells berechnet werden. Misst man die durchschnittliche chemische Zusammensetzung der
Benetzungsschicht und berticksichtigt die gemessene Probendicke sowie die laterale Abmessung
der Quantenpunkte, so kann man einen Indiumgehalt von 48 % innerhalb der Quantenpunkte
berechnen. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit dem nominellen Indiumgehalt von 50 %, der
durch die Submonolagenabscheidung im Wachstumsprozess erzielt werden sollte. Fiir all die
anderen Punkte erhielten wir Werte von nahezu 100 % Ga, d.h. reines Galliumarsenid. Sogar in
den GaAs-Barrieren zwischen den gekoppelten Quantenpunkten konnte keine wesentliche Indi-
umkonzentration innerhalb der Messgenauigkeit von ca. + 6 % (siehe Fehlerbalken in Abb. 5.6)

gemessen werden. Von dem gemessenen, gleichen Ga-Gehalt konnen wir darauf schlieflen, dass
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die Quantenpunkte in den verschiedenen Schichten innerhalb der Messgenauigkeit identisch

sind beziiglich ihrer Grofte und chemischen Zusammensetzung.
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Abbildung 5.6: EFELS-Messungen der Gallium-Konzentration der Probe A (oben) und
B (unten) entlang einer Linie. Die einzelnen Messpunkte sind in den zugehorigen Z-

Kontrastaufnahmen gekennzeichnet (rechter Teil der Abbildung) [Sau06].

Vergleicht man die verschiedenen Proben (A, B sowie die einzelne Quantenpunktschicht)
wird deutlich, dass die Dicke der Barriere keinen groflen Einfluss auf die Grofe und chemische
Zusammensetzung der Quantenpunkte hat. In allen drei Proben bildeten sich nahezu identische
Quantenpunkte. Jedoch resultiert die Verdnderung der Verspannung in der Heterostruktur in
einer verstarkten vertikalen Korrelation der Quantenpunktpaare mit reduzierter Barrierendicke
zwischen den Punktschichten. Ein vertikaler Abstand von weniger als 5 nm ist notig, um einen
signifikanten Anteil von gekoppelten Quantenpunkten zu erzielen. Es ist bemerkenswert, dass
sogar die Quantenpunkte in den verschiedenen Schichten derselben Probe (A oder B) nahezu
identisch in Grofse und Zusammensetzung sind, obwohl normalerweise das Wachstum von einer
grofsen Anzahl an gekoppelten Quantenpunktschichten n6tig ist, um eine solche Gleichgewichts-
bedingung mit nahezu identischen Eigenschaften zwischen den gekoppelten Quantenpunkten zu
erreichen [Sol97| [Ter96| [Sol96]. Jedoch sind weitere Experimente notig, um festzustellen, ob

die hier verwendete Monolagenabscheidung verantwortlich fiir die hohe Gleichméfigkeit ist.
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5.2 Quantenpunktpositionierung an vorstrukturierten Loch-

gittern

In diesem Abschnitt soll nun eine weitere Methode zur Kontrolle der Eigenschaften von Quan-
tenpunkten vorgestellt werden. Bei den verspannungsgekoppelten Quantenpunkten diente die
erste Quantenpunktschicht selbst als Nukleationsschicht fiir die zweite Quantenpunktschicht.
Im Gegensatz hierzu werden nun vorstrukturierte Lochgitter als Nukleationszentren fiir die
Quantenpunkte eingesetzt. Durch diesen Technologieschritt ist es nicht nur moglich die Quan-
tenpunkteigenschaften mafzuschneidern, sondern man kann zusétzlich die Punkte durch das

Lochgitter gezielt positionieren.

5.2.1 Layout der vorstrukturierten Proben

Die Eigenschaften der Quantenpunkte sind nun nicht mehr nur abhéngig von ihrer Zusam-
mensetzung und den Wachstumsparametern, sondern auch von dem eingesetzten Lochgitter.
Das verwendete Probendesign wurde fiir eine moglichst leichte und schnelle Charakterisierung

mittels eines Rasterelektronenmikroskops optimiert.
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Abbildung 5.7: Layout der vorstrukturierten Proben. Links ist ein Feld mit 30 nm Lochdurch-
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messer dargestellt. Die Lochperiode nimmt von unten nach oben zu (steigende Dosiswerte von

links nach rechts). Rechts sind die einzelnen 100 © 100 pm?* Felder vergrifert dargestellt.

Es wurden Lochgitter mit Lochdurchmessern von 30, 40 und 50 nm realisiert. Die einzelnen

2 und sind von H-férmigen Mustern, die aus

Felder haben Abmessungen von 100 x 100 um
einzelnen diinnen Linien bestehen, umgeben. Dieses Linienmuster erleichtert das Wiederfinden
der Felder im REM, da es schon bei kleinen Vergroferungen ein Moiré-Muster zeigt und somit
im REM wesentlich besser zu erkennen ist, als die kontrastschwachen flach geédtzten Lochfelder.
In Abb. 5.7 ist das verwendete Probendesign exemplarisch fiir einen 30 nm Lochdurchmesser
abgebildet. Neben dem Lochdurchmesser wurde auch noch die Periode des Lochgitters variiert.

Insgesamt wurden acht verschiedene Perioden realisiert, beginnend von 150 nm iiber 200 nm,
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300 nm, 500 nm, 1 pum, 3 wm, 5 wm bis maximal 10 pm. Des Weiteren wurde die Dosis in acht
Schritten variiert (steigend von links nach rechts in Abb. 5.7), um sicher zu stellen, dass selbst
bei leichten Stromschwankungen wihrend der Belichtung das Lochgitter nicht unterbelichtet
wird oder sogar ganz verloren geht. Zur Orientierung auf der Probe und zur sicheren Zuordnung
der einzelnen Felder wurden zuséatzlich rémische Zahlen zwischen den Feldern eingefiigt. Diese
bestehen ebenfalls aus einzelnen diinnen Linien und sind somit ebenfalls wegen ihrer Moiré-

Interferenz im REM besser zu erkennen.

5.2.2 Prozessierung des Lochgitters

Ein sehr entscheidender Punkt im Prozess ist die Herstellung des Lochgitters. Dies wurde
mittels Elektronenstrahllithographie und einem Trockenétzschritt in den Halbleiter iibertragen.
Jedoch kann der Prozess nicht direkt auf einem polierten GaAs-Substrat durchgefiihrt werden,

da dessen Oberfliche zu rau ist (siche Abb. 5.8 a).

Abbildung 5.8: REM-Oberflichenaufnahmen von einem undotierten GaAs-Substrat (a) und
einer 500 nm-dicken GaAs-Pufferschicht (b)

Um die Oberfliche zu glatten wurde zuerst eine 500 nm-dicke GaAs-Pufferschicht auf das un-
dotierte GaAs-Substrat aufgewachsen. In Abb. 5.8 sind REM-Oberflichenaufnahmen von einem
semi-isolierenden GaAs-Substrat (a) und einer 500 nm-dicken gewachsenen GaAs-Pufferschicht
(b) dargestellt. Das uniiberwachsene polierte GaAs-Substrat zeigt eine deutliche Rauhigkeit im
Bereich von einigen Nanometern. Durch das Uberwachsen mit einer dicken GaAs-Pufferschicht
wird die Oberflache wesentlich geglittet. Nach einer 500 nm GaAs-Schicht ist bis auf vereinzelte

Monolagenfluktuationen eine nahezu perfekt glatte Oberfliche zu erkennen.

Die bewachsenen GaAs-Substrate wurden nun bei 6500 Umdrehungen pro Minute mit
100 nm PMMA belackt und mittels Elektronenstrahllithographie belichtet. Danach wurden
die Proben bei Raumtemperatur fiir 25 Sekunden in einer MIBK:Isopropanol Losung im Ver-

hiltnis von 1:3 entwickelt. Nach dem Entwickeln wurden die Proben nun auf 10,5 x 10,5 mm?
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grofee Stiicke gespalten. Diese Probengréfe ist fiir das spitere Uberwachsen in der MBE-Anlage
nétig, da die Proben in Adapterscheiben mit einem Fenster von 10 x 10 mm? eingebaut werden.
Die maximal verarbeitbare Probengréfe betrigt mit diesen Adapterscheiben 11 x 11 mm?.
Das Muster selbst wurde durch reaktives Ionenitzen in den Halbleiter iibertragen. Die Atz-
zeit betrug 40 Sekunden bei einem Cly/Ar-Verhiltnis von 1:10, einer Gesamtleistung von ca.
130 W. Dies resultiert in einer Atatiefe zwischen 10 und 15 nm. Durch die geringe Atztiefe
konnte der PMMA-Lack selbst als Atzmaske verwendet werden. Somit konnte der zusitzliche
Prozessschritt des Maskenaufdampfens eingespart werden. Nach dem Atzen wurde die Maske
durch Kochen in Pyrrolidon fiir 2 - 5 Minuten bei 60 °C entfernt. Um sicherzustellen, dass keine
mit Lack verunreinigten Proben in die MBE-Anlage eingeschleust werden, wurde ein zusétzli-
cher organischer Reinigungsschritt durchgefiihrt. Die Proben wurden bei Raumtemperatur fiir
fiinf Minuten in konzentrierte Schwefelsiure (H2SO4) getaucht und danach griindlich mit viel
Wasser gespiilt. Zur Entfernung der nach dem Prozess entstandenen Oxidschicht auf der Ober-
flaiche wurde die Probe unmittelbar vor dem Einbau in die MBE-Anlage noch fiir 2 Minuten

mit rauchender Salzsiure (H2O : HCL (37 %) im Verhéltnis von 1:1) behandelt.

25.8kV | X188K  i87nm

Abbildung 5.9: REM-Oberflichenaufnahmen von strukturierten Lochgittern mit Perioden von
150 nm (a) und 200 nm (b)

REM-Aufnahmen der Oberfliche eines prozessierten Lochgitters mit verschiedenen Perioden
sind in Abb. 5.9 zu sehen. Die Lochperioden betragen 150 nm (a) und 200 nm (b). Der Loch-
durchmesser ist abhingig von der Belichtungsdosis und liegt zwischen 35 und 50 nm bei einem
angestrebten Solldurchmesser von 40 nm. Um eine Information iiber die Atztiefe zu erhalten
wurden die Proben ebenfalls mit Hilfe eines Rasterkraftmikroskops (RKM) an der Universitét in

Kassel untersucht. Die Oberflichenaufnahmen von zwei Lochgittern mit verschiedener Belich-
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tungsdosis sowie ihr Hohenprofil sind in Abb. 5.10 dargestellt. Die héhere Dosis (Dosiswert 6)
ist auf der linken Seite zu sehen. Dagegen wurde auf der rechten Seite nur ein Dosiswert von
4 eingesetzt. Die hohere Belichtungsdosis resultiert in einem groferen Lochdurchmesser. Dies
wiederum ergibt eine minimal gréfere Atztiefe von ca. 15 nm mit einem Dosiswert von 6, im

Vergleich zu ca. 10 nm bei einer Dosis von 4.
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Abbildung 5.10: RKM-Oberfiichenaufnahmen sowie Hohenprofile von strukturierten Lochgit-

tern mit verschiedenen Dosiswerten: Dosis 6 (links) und Dosis 4 (rechts)

Des Weiteren ist zu erkennen, dass bei der kleineren Dosis manche Locher einen sehr kleinen
Durchmesser aufweisen. Diese sind durch Stromschwankungen wihrend der Belichtung stark
unterbelichtet. Im schlechtesten Fall werden einzelne Locher im Muster so stark unterbelichtet,
dass sie beim Entwickeln und Atzen nicht in den Halbleiter iibertragen werden und verloren

gehen. Darum sollte fiir einen reproduzierbaren Prozess die héhere Dosis bevorzugt werden.

5.2.3 Variation der GaAs-Pufferschicht zum Glatten der Oberflache

Nach erfolgreich durchlaufenem Prozess sind die vorstrukturierten Proben nun bereit zum Uber-
wachsen. Nach dem Einbau in die MBE-Anlage werden die Proben fiir eine Stunde bei 400 °C
in der Ladekammer ausgeheizt, um Verunreinigungen, vor allem Wasser, von den Proben und
Probenhaltern zu entfernen, bevor sie in die hochreine Wachstumskammer eingeschleust wer-
den. Des Weiteren wurden die Proben in der Hauptkammer fiir 60 Sekunden auf 630 °C erhitzt,

um die vorhandene Oxidschicht von der Oberflache zu desorbieren.
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Als Quantenpunkte fiir die Vorstrukturierung wurden reine InAs-Quantenpunkte gewahlt,
da diese durch ihre geringere Wachstumsrate eine hohere Migrationsldnge im Vergleich zu
GalnAs-Quantenpunkten haben und leichter zu reproduzieren sind. In Abb. 5.11 sind Oberfla-
chenaufnahmen von reinen InAs-Quantenpunkten, die direkt auf das vorstrukturierte Lochgitter
(Lochperiode 150 nm (links) und 200 nm (rechts)) gewachsen wurden, zu sehen. Die Locher
haben einen Durchmesser von ca. 50 nm und eine Tiefe von ungefdhr 15 nm. Die abgeschiedene
Materialmenge betrug 0,9 nm InAs bei einer Wachstumstemperatur von 510 °C. Die Quanten-
punkte ordnen sich nicht an dem vorstrukturierten Lochgitter an, sondern sind zuféllig iiber
die Probe verteilt. Die Oberflache zwischen dem Lochmuster ist zu rau und bietet somit {iberall
auf der Oberfliche Nukleationszentren fiir die Indiumatome an. Dadurch hat das prozessierte
Lochgitter keinen entscheidenden Einfluss auf die Quantenpunktbildung, und es entstehen auch
zwischen den Loéchern Punkte. Deshalb muss vor dem Quantenpunktwachstum die Oberflache

zwischen den Lochern mit Hilfe einer zusétzlichen GaAs-Schicht geglittet werden.

Abbildung 5.11: REM-Oberflichenaufnahmen von InAs-Quantenpunkten, die direkt auf das
vorstrukturierte Lochgitter gewachsen wurden: Lochperiode von 150 nm (links) und 200 nm

(rechts)

Hierfiir wurde eine Probenserie gewachsen, bei der die Dicke der GaAs-Schicht in kleinen
Schritten variiert wurde. Alle Proben wurden wiederum in der Ladekammer bei 400 °C aus-
geheizt, sowie einer Oxiddesorption bei 630 °C in der Hauptkammer unterzogen. Die Wachs-
tumstemperatur der GaAs-Pufferschicht selbst betrug 510 °C. In Abb. 5.12 sind die REM-
Aufnahmen der Oberfliche dieser Serie abgebildet. Es sind Lochgitter mit zwei verschiedenen
Perioden gezeigt, oben mit einer Periode von 1,0 gm und unten mit 300 nm. Ganz links ist

jeweils das uniiberwachsene Lochgitter direkt nach dem Prozess dargestellt.
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Lochperiode:

300 nm

T ——

Uniiberwachsen 4.5 nm GaAs 9.0 nm GaAs 16.5 m GaAs

Abbildung 5.12: REM-Oberfiichenaufnahmen von Lochgittern mit einer Periode von 1,0 uym
(oben) und 300 nm (unten). Von links nach rechts wurde die Dicke der gewachsenen GaAs-

Pufferschicht von 0 nm bis auf 16,5 nm erhdht.

Uberwichst man nun die Probe mit 4,5 nm GaAs so erkennt man deutlich eine Verschlech-
terung der Oberflichenqualitit. Ab einer Schichtdicke von 9,0 nm bis hin zu 16,5 nm wird die
Oberfliche langsam wieder geglittet, jedoch sind immer noch sehr viele Defekte zwischen dem
strukturierten Lochgitter vorhanden, die alle als Nukleationszentren wirken und eine gezielte

Positionierung am Lochgitter verhindern.

Um diese Defekte zu reduzieren oder im besten Fall vollstindig zu eliminieren, wurde die
Dicke der GaAs-Schicht weiter bis auf maximal 42 nm erhoht (siehe Abb. 5.13). Bei einer GaAs-
Schichtdicke von 24 nm ist die Oberfliche zwischen dem Lochmuster ausreichend geglittet, je-
doch sind noch immer vereinzelte Defektlocher zwischen dem prozessierten Muster erkennbar.
Erhéht man nun die Schichtdicke auf 36 nm so beginnen die Locher kristallrichtungsabhéingig
zuzuwachsen. Dies resultiert in verschmaélerten und langlichen Lochern. Wird die abgeschie-
dene Materialmenge weiter erhoht (z.B. auf 42 nm) so sind manche Locher schon vollsténdig
iiberwachsen und es ist nur noch eine leichte Modulation der Oberfliche sichtbar. Hier gilt
es nun einen Kompromiss zwischen ausreichend geglitteter Oberfliche zwischen den Lchern
und einem nicht vollsténdig iiberwachsenen Lochmuster zu finden. Der beste Kompromiss liegt
bei einer GaAs-Schichtdicke von 36 nm. Hier ist die Oberfliche zwischen dem Lochgitter aus-
reichend gegliattet und das Lochmuster noch nicht vollstédndig iiberwachsen. Die Locher sind
lediglich leicht von zwei Kristallrichtungen her zugewachsen, was sich in verschmaélerten und

langlichen Lochern widerspiegelt.
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Lochperiode:

1,0 pm

300 nm

24 nm GaAs 36 nm GaAs 42 nm GaAs

Abbildung 5.13: REM-Oberflichenaufnahmen von Lochgittern mit einer Periode von 1,0 um
(oben) und 300 nm (unten). Von links nach rechts wurde die Dicke der gewachsenen GaAs-

Pufferschicht von 24 nm bis auf 42 nm erhoht.

5.2.4 Vorstrukturierte InAs-Quantenpunkte

Auf die optimierte GaAs-Pufferschicht mit einer Dicke von 36 nm werden nun die InAs-
Quantenpunkte gewachsen. Die abgeschiedene Materialmenge betrigt wiederum 0,9 nm InAs.
Die Wachstumstemperatur fiir die GaAs-Schicht, sowie fiir die Quantenpunkte war 510 °C. In
Abbildung 5.14 sind zum Vergleich die Oberflichenaufnahmen von selbstorganisierten (a) und

vorstrukturierten InAs-Quantenpunkten (b) dargestellt.

Abbildung 5.14: REM-Oberflichenaufnahmen von selbstorganisierten (a) und vorstrukturier-
ten InAs-Quantenpunkten auf einer 36 nm GaAs-Pufferschicht (b).
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Die abgeschiedene Materialmenge betrug bei den selbstorganisierten Quantenpunkten eben-
falls 0,9 nm InAs bei einer identischen Wachstumstemperatur von 510 °C. Die selbstorganisier-
ten Quantenpunkte zeigen ein typisches Ensemble mit einer Dichte von ca. 3 x 10*° cm 2. Bei
den vorstrukturierten Punkten ist ein Feld mit einem Lochgitter mit einer Periode von 300 nm

und einem Lochdurchmesser von 40 nm dargestellt.

Man kann deutlich den Einfluss des Lochgitters auf die Quantenpunktbildung erkennen. Die-
se bilden sich nur noch innerhalb der prozessierten Lécher aus. Die Dichte und Position kann
durch die gew#hlte Periode und Anordnung der Locher kontrolliert werden, jedoch unterscheiden
sich die Quantenpunkte stark in ihrer Grofe und es entsteht nicht in jedem vorstrukturierten
Loch ein Quantenpunkt. Ebenfalls bilden sich durch die linglichen Locher nach dem Uberwach-
sen mit GaAs manchmal mehrerer Punkte in einem einzelnen Loch. Im Vergleich zu Angaben
in der Literatur wird mit 36 nm eine relativ dicke GaAs-Schicht benoétigt, um die Oberfliche
zwischen den Lochern zu gliatten. Die nétige Schichtdicke ist mit ca. 5 - 10 nm bei anderen
Gruppen deutlich geringer [Kir05] [Atk06|. Der entscheidende Punkt vor dem Uberwachsen der
Proben ist die Entfernung der Oxidschicht, die sich unvermeidbar wihrend des Herstellungs-
prozesses bildet. Die chemische Behandlung unmittelbar vor dem Einbau in die UHV-Anlage
in Kombination mit einer Oxiddesorption bei 630 °C in der Hauptkammer der MBE-Anlage
ist nicht ausreichend, um die vorhandene Oxidschicht zu entfernen. Durch die immer noch be-
stehende Oxidschicht raut nun beim Uberwachsen mit GaAs die Schicht wihrend den ersten
wenigen Nanometern auf. Es ist kein Wachstum mit hoher kristalliner Qualitédt auf einem Halb-
leiter mit Oxidschicht moglich. Dadurch bendtigen wir eine relativ dicke GaAs-Schicht, bis die
Oberfliche zwischen dem Lochmuster wieder geglittet ist. Die einzige Moglichkeit, dieses Pro-
blem zu l6sen, ist die Einfithrung eines zuséitzlichen Oxidreduktionsschrittes im UHV-Bereich

der MBE-Anlage. Hierfiir bietet sich eine In-Situ-Reinigung mit atomarem Wasserstoff an.

5.2.5 Optimierte Probenherstellung durch eine UHV-Reinigung mit

atomarem Wasserstoff

Um das bereits diskutierte Problem der Entfernung der Oxidschicht vor dem Uberwachsen zu
16sen, wurde eine In-Situ-Reinigungseinrichtung mit atomarem Wasserstoff in die Ladekam-
mer der MBE-Anlage eingebaut. In Abb. 5.15 ist die verwendete Crackerzelle TGC-H von der
Firma Specs abgebildet. Die Quelle erzeugt monoatomaren Wasserstoff aus molekularem gas-
formigen Wasserstoff, der iiber ein Feindosierventil zugefiihrt wird. Dies wird durch thermische
Behandlung in einer durch Elektronenbeschuss erhitzten Wolfram-Kapillare erreicht. Der Was-
serstofffluss wird iiber den Gesamtdruck in der Ladekammer geregelt. Die Cracking-Effizienz

betrigt nahezu 100 % bei einer vernachlissigbaren Ionenemission, die die zu behandelnde Probe
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vor Beschiadigung schiitzt. Die Quelle besitzt eine integrierte Wasserkiihlung, und es besteht

die Moglichkeit fiir die Wasserstoffreinigung folgende Parameter zu variieren:

e cinstellbarer Wasserstofffluss von 107° bis 1 scem

Cracking-Temperatur > 2000 °C

Hochspannung bis zu 1,2 kV, Emissionsstrom bis zu 50 mA, Leistung des Elektronen-

strahls: 0 bis 60 W

Substrat- /Probentemperatur wihrend des Reinigungsprozesses

Dauer des Reinigungsschrittes

Abbildung 5.15: Abbildung einer Crackerzelle fir atomaren Wasserstoff [Specs|

Die Proben durchlaufen den identischen Herstellungsprozess wie in Abschnitt 5.2.2 beschrie-
ben. Der einzige Unterschied liegt in der Oxidbehandlung in der MBE-Anlage. Die Reinigung
im atomaren Wasserstoffplasma im UHV der Ladekammer ersetzt die thermische Oxidreduktion
bei 630 °C fiir 60 Sekunden in der Hauptkammer. Wiahrend des Reinigens werden Kontami-
nationen aus Kohlenstoff und ebenfalls das natiirliche Oxid des GaAs von der Probe entfernt

[Hey99|. Die ersten Testproben wurden wie folgt in der Ladekammer behandelt:
e Ausheizen der Proben auf 400 °C fiir 10 Minuten
e Reinigung mit atomarem Wasserstoff fiir 30 Minuten bei einer Temperatur von 400 °C

e Wasserstofffluss iiber den Druck in der Ladekammer auf prrcp— 1,0 x 107* Torr einge-

stellt



5.2. Quantenpunktpositionierung an vorstrukturierten Lochgittern 103

e Hochspannung/Emissionsstrom betréigt 1,1 kV / 40 mA

e Abschlielendes Ausheizen der Probe fiir 10 Minuten bei 400 °C

Nach Abkiihlen der Probe auf 300 °C wurde diese in die Wachstumskammer eingeschleust,
ohne noch einmal mit Luft in Beriihrung zu kommen. In der Hauptkammer wurde die Probe

dann bis auf die jeweils gewdhlte Wachstumstemperatur erhitzt und iiberwachsen.

Abbildung 5.16: REM-Oberflichenaufnahmen von einer 5 nm GaAs-Schicht: Mit thermischer
Ozidbehandlung bei 630 °C in der Hauptkammer (a) und mit In-Situ- Wasserstoffreinigung bei
400 °C in der Ladekammer (b)

Zum Vergleich wurden zwei unstrukturierte GaAs-Pufferschichten dem vollsténdigen Pro-
zess unterzogen und jeweils mit 5 nm GaAs iiberwachsen (sieche Abb. 5.16). Die Proben un-
terscheiden sich lediglich in der Art der Oxidbehandlung. Eine Probe wurde wie gehabt in der
Hauptkammer fiir 60 Sekunden auf 630 °C erhitzt (Abb. 5.16 a). Die andere wurde mittels
atomarem Wasserstoff wie oben beschrieben gereinigt und ohne die thermische Oxidreduktion
in der Hauptkammer iiberwachsen. Wegen der immer noch vorhandenen Oxidschicht bei der
thermischen Behandlung bei 630 °C raut die 5 nm GaAs-Schicht stark auf. Im Vergleich hier-
zu zeigt sich bei der Probe mit In-Situ-Wasserstoffreinigung eine deutliche Verbesserung der
Oberflichequalitdt. Durch die Wasserstoffreinigung im UHV-Bereich wurde die Oxidschicht
und sonstige Kontaminationen vollstindig entfernt. Somit ist ein sofortiges Wachstum mit ho-
her kristalliner Qualitdt moglich, was sich in einer deutlich reduzierten Oberflichenrauhigkeit

widerspiegelt.

Die Verbesserung durch die In-Situ-Wasserstoffreinigung wird noch deutlicher, wenn man
iiberwachsene Lochgitter betrachtet. Abbildung 5.17 zeigt mit GaAs {iberwachsene Lochgitter
mit thermischer Oxidbehandlung (a) und mit Wasserstoffreinigung (b).
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Abbildung 5.17: REM-Oberflichenaufnahmen von mit GaAs tiberwachsenen Lochgittern mit

thermischer Ozidreduktion (a) sowie mit Wasserstoffreinigung (b)

Die Probe auf der Basis der thermischen Oxidbehandlung wurde mit 4,5 nm GaAs iiberwach-
sen und die Probe mittels Wasserstoffreinigung mit 5,0 nm GaAs. Die Wachstumstemperatur
betrug in beiden Féllen 510 °C. Durch die vorhandene Oxidschicht bei der thermischen Oxid-
reduktion ist kein glattes Wachstum von GaAs moglich und man erkennt die bereits erwéhnte
Verschlechterung der Oberflichenqualitit. Bei der Probe, die mittels atomarem Wasserstoff
behandelt wurde, zeigt sich eine erhebliche Reduktion der Oberflichenrauhigkeit zwischen den

Lochmustern. Dies ist essentiell fiir eine spéatere kontrollierte Positionierung der Quantenpunkte.

Lochperiode:

300 nm

500 nm

6 nm GaAs 9 nm GaAs 11 nm GaAs

Abbildung 5.18: REM-Oberflichenaufnahmen von iberwachsenen Lochgittern mit einer Pe-
riode von 300 nm (oben) und 500 nm (unten). Von links nach rechts wurde die Dicke der

gewachsenen GaAs-Pufferschicht von 6 nm bis auf 11 nm erhdht.
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Um eine optimale Schichtdicke fiir die GaAs-Pufferschicht zu finden, wurde eine Serie ge-
wachsen, bei der die Dicke der GaAs-Schicht minimal variiert wurde. Bei der Serie wurden
GaAs-Schichtdicken von 6 nm, 9 nm und 11 nm realisiert. Die zugehorigen Oberflichenauf-
nahmen sind in Abbildung 5.18 mit jeweils zwei verschiedenen Vergrofierungen dargestellt.
Die Oberfliche zwischen den Lochmustern zeigt mit steigender GaAs-Schichtdicke eine umso
geringere Rauhigkeit. Des Weiteren beginnen die Locher ab einer Dicke von 11 nm langsam zu-
zuwachsen. Bei einer Schichtdicke von 11 nm ist die Oberfliche ausreichend gegliittet, lediglich

vereinzelt sind noch Defekte sichtbar.

Fiir das weitere Wachstum wurde die optimierte GaAs-Schichtdicke von 11 nm verwendet.
In einer zweiten Serie wurden nun InAs-Quantenpunkte aufgewachsen. Nach der 11 nm-dicken
GaAs-Schicht wurde vor dem Abscheiden der Quantenpunkte eine Wachstumspause von 30
Sekunden eingefiihrt. Diese diente dazu die GaAs-Oberfliche vor dem Quantenpunktwachstum
zusatzlich zu glatten. In Abbildung 5.19 sind die Oberflichenaufnahmen der uniiberwachsenen
Proben fiir zwei verschiedene Perioden von 500 nm (oben) und 300 nm (unten) dargestellt. Die

abgeschiedene InAs-Materialmenge wurde von 0,6 nm iiber 0,9 nm bis auf 1,2 nm erhdht.

Lochperiode:

300 nm

0.6 nm InAs

0.9 nm InAs 1,2 nm InAs

Abbildung 5.19: REM-Oberfiichenaufnahmen von vorstrukturierten InAs-Quantenpunkten
mit einer Periode von 500 nm (oben) und 300 nm (unten). Die Quantenpunkte wurden jeweils
auf eine 11 nm-dicke GaAs-Pufferschicht gewachsen und die abgeschiedene Materialmenge von

InAs steigt von links nach rechts an.

Die Probe mit 0,6 nm InAs zeigt noch keine Quantenpunktbildung, da die kritische Schicht-

dicke fiir ein dreidimensionales Wachstum noch nicht erreicht wurde. Wird die Materialmenge
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auf 0,9 nm erhoht, ist die kritische Schichtdicke {iberschritten und es bilden sich Quantenpunk-
te aus. Die Quantenpunkte ordnen sich hauptsichlich an dem prozessierten Lochgitter an und
es gibt fast keine Quantenpunktbildung zwischen dem Lochmuster. Jedoch ist die Anzahl der
Quantenpunkte pro Loch unterschiedlich und variiert von null bis hin zu drei. Dies ist damit
zu begriinden, dass sich die Punkte am Rand der Lécher anordnen und nicht im Loch selbst,
da der Lochdurchmesser zu grof sowie die Atztiefe in diesem Fall mit 30 nm zu tief ist. Erhoht
man die Materialmenge weiter auf 1,2 nm, so bilden sich gréfsere und komplexere Quanten-

punktstrukturen aus, dennoch zeigen sich keine Quantenpunkte zwischen dem Lochmuster.

Abbildung 5.20: REM-Oberflichenaufnahmen von vorstrukturierten (links) und selbstorgani-

sierten InAs-Quantenpunkten (rechts)

Vergleicht man den strukturierten mit dem unstrukturierten Bereich der Probe mit 0,9 nm
InAs, so erkennt man deutlich den Effekt des Lochgitters auf die Quantenpunktbildung. Neben
den prozessierten Feldern zeigen sich typische selbstorganisierte Quantenpunkte (Abb. 5.20
rechts) mit sehr starker Grofenfluktuation. Betrachtet man dagegen zum Beispiel Quanten-
punkte, die auf ein Lochgitter mit einer Periode von 500 nm gewachsen wurden, zeigt sich
deutlich eine Verbesserung der Homogenitit des Quantenpunktensembles. Des Weiteren kann
die Dichte und Position der Quantenpunkte durch das gewihlte Lochmuster frei vorbestimmt
werden. Die Kontrolle der Quantenpunkteigenschaften sowie ihrer Position ist von grofer Be-
deutung im Bereich der Grundlagenforschung, zum Beispiel bei der Einzelquantenpunktspek-
troskopie oder der gezielten Einbettung eines einzelnen Quantenpunktes in einen optischen
Resonator. In weiterfiihrenden Arbeiten am Lehrstuhl fiir Technische Physik konnte die ab-
solute Position von InAs-Quantenpunkten durch den Einsatz von gedtzten Markierungen mit
einer Abweichung von unter 50 nm vorgegeben werden [Sch08]. Des Weiteren erméglichte die-
se Technologie die Strukturierung von einzelnen Tiirmchen um einzelne Quantenpunkte, die

Einzelquantenpunktemissionen von genau vorbestimmten Positionen zeigten [Sch08].



Kapitel 6

Herstellung und Eigenschaften von

Mikroresonatoren hoher Giute

In diesem Kapitel wird die Herstellung und Charakterisierung der Halbleiter-Mikroresonatoren
diskutiert. Zur Realisierung eines dreidimensionalen optischen Einschlusses werden heutzutage
hauptséchlich drei verschiedene Ansétze verfolgt (siehe Abb. 6.1): Fabry-Pérot-Resonatoren (a),
Whispering-Gallery-Resonatoren (b) und photonische Kristalle (c).

b) c)

g »
----------
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Abbildung 6.1: Verschiedene Ansdtze zur Realisierung eines dreidimensionalen photonischen

FEinschlusses: Fabry-Pérot-Resonatoren (a), Mikrodisk-Resonatoren (b) und photonische Kris-
talle (c).

Bei ersteren bilden zwei Bragg-Spiegel den Resonator und eine laterale Strukturierung sorgt
fiir einen dreidimensionalen Einschluss. Bei Whispering-Gallery-Resonatoren verwendet man im
Wesentlichen dielektrische Scheiben, sogenannte Mikrodisks. Bei photonischen Kristallen nutzt
man die Brechungsindexvariation durch gezielt in den Halbleiter-Wellenleiter gedtzte Locher
zum Einschluss in lateraler Richtung aus. In Wachstumsrichtung erzeugt auf der Oberseite der

Struktur der Brechungsindexsprung von Luft zum Halbleiter den Einschluss. Auf der Unterseite
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kann ein solcher Brechungsindexsprung durch gezieltes Unterédtzen in eine Opferschicht herge-
stellt werden. Daneben gibt es noch weitere Ansétze, wie zum Beispiel Mikrotoroide [ArmO03]
oder Mikrosphéren [Ver98|. Diese sind jedoch wegen ihrer schwierigeren Realisierbarkeit und

Integration fiir spiatere Anwendungen praktisch nicht einsetzbar.

Die Resonatoren im Rahmen dieser Arbeit wurden im Hinblick auf die Grundlagenforschung
hergestellt. Verwendet man Quantenpunkte als optisch aktives Material, dann ist es bei Selek-
tion kleiner Oberflichenbereiche mit Abmessungen von einigen 100 nm méglich, einzelne Quan-
tenpunkte im Resonator spektroskopisch zu untersuchen (siehe z.B. |Bay01| [Pel02]). Optische
Resonatoren bieten eine Moglichkeit, Licht in allen drei Raumrichtungen einzuschliefsen. Dieser
dreidimensionale Einschluss der optischen Mode ermoglicht zum Beispiel die Kopplung zwi-
schen einer diskreten optischen Mode und einem Elektron-Loch-Paar in einem Quantenpunkt
in der aktiven Schicht. Durch diese Kopplung ist es moglich, die Wechselwirkung zwischen Licht
und Materie zu kontrollieren, was von grofser Bedeutung fiir verschiedene Anwendungsgebiete
ist, wie zum Beispiel fiir die Quantenkryptographie [Liit00], fiir Einzelphotonenquellen [Mor01]

[Vuc03| oder als Grundbaustein im Hinblick auf spitere Quantencomputer [Ima99].

6.1 Resonatoren basierend auf photonischen Kristallen

Im ersten Abschnitt wird auf Resonatoren basierend auf photonischen Kristallen eingegangen.
Photonische Kristalle (PK) sind Materialien mit einer periodischen Modulation des Brechungs-
indexes in der Grofenordnung der Wellenldnge des Lichts. In Abbildung 6.2 sind Beispiele fiir
1D (a), 2D (b) und 3D (c) photonische Kristalle dargestellt. Die Dimension bezeichnet hier-
bei die Anzahl der Raumrichtungen der Periodizitit. Gedtzte Bragg-Spiegel eines Mikrolasers
stellen den eindimensionalen Fall dar. Als Beispiel fiir den zweidimensionalen Fall ist ein trian-
guldres Gitter aus Luftzylindern abgebildet und ein 3D fcc-Gitter in entwickeltem Fotolack als

dreidimensionaler photonischer Kristall.

Durch die periodische Strukturierung des Materials entstehen unter geeigneten Bedingungen
Frequenzbereiche in denen, trotz der optischen Transparenz des Materials, keine Propagation
des Lichtes stattfinden kann. Fallen diese Bereiche fiir alle Polarisationsrichtungen zusammen, so
entsteht eine vollstdndige photonische Bandliicke. Um diese zentrale Eigenschaft herauszuheben,
werden photonische Kristalle oft "Photonic Bandgap Materials" (PBG) genannt. Qualitativ
kann die Entstehung der Bandliicke durch Reflexion der Wellen an den Grenzflichen zwischen
den beiden Dielektrika verstanden werden. Die destruktiv miteinander interferierenden Wellen

fiihren dann zur Ausbildung einer Bandliicke.
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Abbildung 6.2: Photonische Kristalle mit verschiedener Dimension: (a) Bragg-Spiegel ei-
nes Mikrolasers [Hoe05], (b) Triangulires Gitter aus Luftzylindern, (c¢) Dreidimensionales fec-
Gitter in entwickeltem Fotolack [Mik05]

Fiir den eindimensionalen Fall eines PK wurde die verschwindende Transmission und die
daraus folgende hohe Reflektivitét bereits frith in Bragg-Spiegeln eingesetzt (Abb. 6.2 a). Theo-
retisch wurden zwei- und dreidimensionale PK erstmals von Eli Yablonovitch [Eli87] und Sajeev
John [Joh87] im Jahr 1987 behandelt. Im Prinzip kann der PK analog zur Festkorperphysik der
Halbleiter behandelt werden. In beiden Féllen hat die Periodizitét, in einem Fall die der Atom-
riimpfe im anderen die des Brechungsindex, eine Bandstruktur fiir die propagierenden Wellen
zur Folge. Die theoretische Behandlung des PK erweist sich sogar als unkomplizierter, da keine
Wechselwirkungen der Wellen untereinander beriicksichtigt werden miissen. Dagegen fiihren die

starken Wechselwirkungen der Kristallelektronen untereinander zu komplexen Ndherungen.

6.1.1 Wachstum der Wellenleiterstrukturen

Die Wellenleiter wurden auf undotierten 3”7-GaAs-Substraten gewachsen. Nach einer 300 nm-
dicken GaAs-Pufferschicht wurde eine 2 pum-dicke AlGaAs-Opferschicht mit einem Alumini-
umgehalt von ca. 70 % abgeschieden. Auf die Opferschicht wurde nun der eigentliche GaAs-
Wellenleiter mit Dicken zwischen 180 und 260 nm gewachsen. Wahlweise wurden passive Struk-
turen ohne aktive Schicht oder Strukturen mit GalnAs-Quantenpunkten in der Mitte des Wel-
lenleiters hergestellt. In Abb. 6.3 ist der verwendete Probenaufbau schematisch (links), sowie
eine REM-Aufnahme des Querschnitts der gesamten Struktur (rechts) dargestellt. Die REM-
Aufnahme zeigt homogene Schichten mit sehr glatten Grenzflichen, was auf eine hohe kristalline
Giite der abgeschiedenen Schichten hindeutet. Um den Al-Gehalt von 70 % zu verwirklichen,
wurde die GaAs-Wachstumsrate von 1 pm pro Stunde auf 0,75 pm/h verringert. Des Weite-
ren wurde die Opferschicht bei einer Substrattemperatur von 710 °C (heif) gewachsen, um
eine moglichst hohe kristalline Giite der AlGaAs-Schicht zu gewéhrleisten. Durch die Gallium-

desorption bei Wachstumstemperaturen jenseits von 650 °C wurde die GaAs-Wachstumsrate
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weiter reduziert, was beim Einstellen des Al-Gehaltes sowie der Dicke der Opferschicht beriick-
sichtigt werden muss [Rei92]. Die GaAs-Pufferschicht sowie der eigentliche GaAs-Wellenleiter
wurden bei 590 °C gewachsen. Das eingestellte V/III-Verhéltnis lag bei ungefihr 30.

250 nm GaAs

| |

2000 nm AlGaAs

300 nm GaAs

/

GaAs-Substrat

Abbildung 6.3: Schematische Darstellung der realisierten Wellenleiterproben (links), sowie
REM-Aufnahme des Querschnitts eines AlGaAs/GaAs-Wellenleiters (rechts)

6.1.2 Grundcharakterisierung der Wellenleiterstrukturen

Vor der weiteren Prozessierung wurden die planaren Wellenleiterstrukturen mittels Raster-
elektronenmikroskopie sowie Rontgendiffraktometrie (XRD) charakterisiert. In Abbildung 6.4
ist ein XRD-Spektrum eines 250 nm GaAs-Wellenleiters auf einer 1,9 pm-dicken AlGaAs-
Opferschicht zu sehen. Aufgrund der hohen Schichtqualitit und der glatten Grenzflichen sind
viele iibergeordnete Strukturen, sogenannte Fringes, erkennbar. Die Analyse des Spektrums
durch Simulation des Abstandes der beiden GaAs- und AlGaAs-Peaks ergibt einen Alumini-
umgehalt der Opferschicht von 71 %. Die benotigten Schichtdicken, um das XRD-Spektrum

anzufitten, wurden mittels REM-Messungen bestimmt.
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Abbildung 6.4: Rintgendiffraktometriespektrum eines AlGaAs/GaAs-Wellenleiters

6.1.3 Giiten der prozessierten Kavititen

Fillt die Grundcharakterisierung positiv aus, d.h. wurden die geforderten Eigenschaften des
planaren Wellenleiters (Schichtdicken, Al-Gehalt und kristalline Qualitét) erreicht, wurden die
Proben wie in Abschnitt 3.2.2 beschrieben weiter prozessiert. Der Prozess wurde auf besonders

glatte und senkrechte Seitenwénde der gedtzten Locher optimiert.

Abbildung 6.5: REM-Aufnahme einer prozessierten AlGaAs/GaAs-Wellenleiterstruktur
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Eine REM-Aufnahme einer prozessierten PK-Membran-Struktur ist in Abb. 6.5 abgebildet.
Als Resonator dient eine Doppel-Heterostruktur, bei der mehrere photonische Kristalle mit zwei
verschiedenen Gitterperioden kombiniert werden [Son05]. Die Periode des hexagonalen Gitters
ist nur in Richtung des Wellenleiters verdndert. Der Zufiihrwellenleiter und der Resonator
selbst haben eine Gitterperiode von 410 nm (siche Abb. 6.6). Die Spiegel bestehen ebenfalls
aus einem W1-Wellenleiter (eine Lochreihe fehlt), jedoch mit einer Gitterperiode von 400 nm.
Senkrecht zum Wellenleiter bleibt die Gitterperiode konstant. Um die Einkoppeleffizienz zu
erhohen, wurde die Kavitit und der W3-Wellenleiter mit Hilfe eines PK-Tapers verbunden
[Tal02]. Auf einer Lénge von 10 Perioden wird hierbei der Radius der inneren Locher erniedrigt
und ein kontinuierlicher Ubergang vom W1- zum W3-Wellenleiter realisiert. Die reflektierte

Leistung betrigt weniger als 1 %. Der gesamte PK-Wellenleiter ist 1,2 mm lang.

Abbildung 6.6: REM-Aufnahme einer PK-Heterostruktur. Die Gitterperiode der PKs aujfSer-

halb der markierten Bereiche ist 410 nm.

Die prozessierten Strukturen wurden mit einem abstimmbaren Halbleiterlaser im Dauerstrich-
Betrieb (Wellenlinge abstimmbar zwischen 1460 und 1580 nm, Auflésung von 0,1 pm, Aus-
gangsleistung von 0,1 mW bis 5 mW), dessen Licht mit Hilfe einer Glasfaser in den PK-
Wellenleiter eingekoppelt wird, charakterisiert. Diese spezielle Glasfaser ist am Ende verjiingt
und an der Spitze linsenférmig abgeschlossen. Dadurch wird ein Lichtpunkt von wenigen pm
erreicht. Die Polarisation des Lichtes wurde unter Verwendung eines Faser-Polarisators auf TE
(elektrisches Feld parallel zur Membran) eingestellt. Das transmittierte Licht der Wellenleiter-
struktur wird iiber ein Mikroskopobjektiv mit einer numerischen Apertur von 0,35 gebiindelt

und mit einer GalnAs-Photodiode detektiert.
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Um die Giiten (engl.: quality (Q) factor) der PK-Resonatoren zu bestimmen, wurden die
Resonanzen von verschiedenen PK-Wellenleitern gemessen. Aus den experimentell bestimmten
Resonanzen lisst sich nach @ = A%\ mit Hilfe der Wellenldnge und Linienbreite die Giite
der Kavititen bestimmen. Ein gemessenes Transmissionsspektrum eines PK-Resonators ist in
Abb. 6.7 dargestellt. Ein Lorentzfit ergibt eine spektrale Lage der Resonanz der Grundmode
bei ca. 1548 nm und eine Halbwertsbreite von ca. 7 pm. Dies entspricht einem Q-Faktor von ca.
220000. Der Q-Faktor ist ein Mak fiir die Giite des Resonators. Je héher der Q-Faktor ist, desto
besser ist der dreidimensionale photonische Einschluss des Resonators. Ein Q-Faktor von 220000
fiir PK-Resonatoren auf der Basis von GaAs stellte im Jahr 2005 einen Rekordwert dar. Erst im
Jahr 2006 wurde von einer weiteren Forschergruppe eine Giite von 250000 fiir PK-Kavititen in
GaAs erreicht und veréffentlicht [Wei06]. Somit sind die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten
Kavitiaten auf der Basis von GaAs mit Q-Faktoren von max. 220000 konkurrenzfihig mit den

bisher veroffentlichten Rekordwerten.
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Abbildung 6.7: Transmissionsspektrum der Resonanz eines PK-Resonators mil einem

Q-Faktor von 220000
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6.2 Optisch gepumpte Resonatoren auf der Basis von ver-

tikalen Bragg-Spiegeln

In diesem Abschnitt wird die Herstellung und Charakterisierung der Mikroresonatoren basie-
rend auf dielektrischen Bragg-Spiegeln diskutiert. Solche Mikroresonatortiirmchen haben einige
Vorteile im Vergleich zu anderen Ansétzen wie zum Beispiel die einfache Kontrolle der einzelnen
Moden und den hohen Uberlapp zwischen der optischen Mode und den Quantenpunkten. Des
Weiteren kann in strukturierten Mikroresonatoren das Spektrum der eingeschlossenen Moden
direkt tiber den Durchmesser kontrolliert werden [Rei97| |[Gut98|. Zusitzlich konnen durch die
Moglichkeit der optischen Anregung und Detektion senkrecht zur Probenoberfliche optische

Experimente sehr leicht realisiert werden.

6.2.1 Wachstum der Resonatorstrukturen

Die Resonatoren wurden auf dotierten 3”7-GaAs-Substraten gewachsen. Vor dem Wachstum
des eigentlichen Resonators wurde eine 400 nm-dicke GaAs-Pufferschicht abgeschieden, um die
Substratoberfliche zu glitten. Der schematische Aufbau eines Mikroresonators ist in Abb. 6.8
dargestellt. Die Strukturen bestanden aus 24 - 30 ﬁ—dicken Spiegelpaaren aus AlAs und GaAs
im unteren DBR, einer %—dicken Kavitit aus GaAs, in deren Mitte die Quantenpunktschicht

platziert wurde, und 20 - 26 Spiegelpaaren im oberen DBR.

2/4 Oberer Bragg-Spiegel
20 - 26 Spiegelpaare
A4
3 GaAs-Kavitét mit
’ GalnAs-Quantenpunkten
AlAs .
Unterer Bragg-Spiegel
GaAs 24 - 30 Spiegelpaare

GaAs-Substrat

Abbildung 6.8: Schemazeichnung eines AlAs/GaAs-Mikroresonators
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Die Wachstumsraten von AlAs und GaAs wurden jeweils vor dem Wachstum mittels eines
Testresonators kalibriert. Aus dessen Reflexionsspektrum lassen sich die Raten fiir GaAs und
AlAs sehr exakt bestimmen. Eine Kalibrierung anhand von Schichtdickenmessungen mittels
REM oder durch das Wachstum von einem Testspiegel ist nicht ausreichend fiir die erforder-
liche Genauigkeit in den Schichtdicken des Resonators. Des Weiteren sollten die verwendeten
Zellen (Gallium und Aluminium) nach der Kalibrierung bis zum Wachstum des Mikroresona-
tors nicht mehr in der Temperatur verfahren werden. Ein zwischenzeitliches herabsetzten der
Zellen um zum Beispiel 50 °C, um Material zu sparen, kann zu minimalen Materialumlagerun-
gen und somit zu Fluss-Schwankungen in den Zellen fiihren, was wiederum eine Abweichung
in den kalibrierten Wachstumsraten /Schichtdicken zur Folge hétte. Die eingestellten Wachs-
tumsraten betrugen fiir GaAs zwischen 0,250 und 0,278 nm/s beziehungsweise zwischen 0,135
und 0,153 nm/s fir AlAs. Damit ergibt sich eine Wachstumszeit abhéngig von der Anzahl der

Spiegelpaare zwischen 10 und 16 Stunden pro Resonatorstruktur.

Um den optischen Einschluss zu verbessern, wurden unsere Kavititen im Gegensatz zu Reso-
natorstrukturen in der Literatur [Ger96| [Lal04] [Sol01] mit nahezu identischen Reflektivitéten

im unteren und oberen Bragg-Spiegel konstruiert (siehe Tabelle 6.1).

Spiegelpaare im | Spiegelpaare im | Reflektivitat des | Reflektivitit des
unteren DBR oberen DBR unteren DBRs oberen DBRs
24 20 0,9995650 0,9994990
27 23 0,9996480 0,9996260
30 26 0,9998076 0,9997799

Tabelle 6.1: Theoretische Spiegelrefiektivititen der realisierten planaren Resonatorstrukturen

nach Gleichung 2.10

Die optisch gepumpten Strukturen sind komplett undotiert. Die Substrattemperatur betrug
590 °C fiir die GaAs-Pufferschicht und fiir den unteren sowie oberen DBR. In der Kavitit wurde
die Temperatur fiir das Quantenpunktwachstum 1 Minute vor der aktiven Schicht in einer
Rampe von 590 auf 510 °C heruntergesetzt. Direkt nach dem Abscheiden der Quantenpunkte
wurde die Temperatur wieder in einer Rampe von 510 auf 590 °C erhoht. Die Oszillationen
bei der Temperaturmessung, die durch die AlAs/GaAs-Grenzflichen verursacht werden, stellen
ein Problem dar und erschweren eine exakte Temperaturmessung. Abbildung 6.9 zeigt das

Pyrometersignal, das wihrend des Wachstums eines Mikroresonators aufgezeichnet wurde.
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Abbildung 6.9: Pyrometersignal wihrend des Wachstums eines Mikroresonators mit 26 (30)
Spiegelpaaren im oberen (unteren) DBR

Zu Beginn ist die thermische Oxiddesorption fiir 1 Minute bei 630 °C gefolgt von einer
400 nm GaAs-Pufferschicht bei 590 °C zu erkennen. Beim Offnen des Shutters der deutlich hei-
fseren Aluminiumzelle springt das Pyrometersignal um einen gewissen Betrag. Dieser Sprung ist
auch jeweils wihrend des Wachstums der einzelnen Spiegelpaare an der Grenzschicht zwischen
zwei aufeinanderfolgenden Schichten zu beobachten. Dieser Effekt beruht auf der Tatsache,
dass, sobald ein Zellenshutter geoffnet wird, nicht nur Molekularstrahlen, sondern auch War-
mestrahlen die Effusionszelle verlassen. Diese Warmestrahlen werden an der Substratoberflache
reflektiert und schliefslich vom Pyrometer als zusétzliche Warme registriert. Zusétzlich fangt das
Pyrometersignal schon wiahrend der ersten AlAs-Spiegelschicht langsam an zu oszillieren. Diese
iiberlagerte Oszillation bleibt auch wihrend des kompletten Wachstums erhalten. Nach einem
Einschwingen, bei dem die Temperatur um ca. 10 °C abfillt (abhéingig vom verwendeten Pro-
benhalter), bleibt die Substrattemperatur bis auf die iiberlagerte Oszillation konstant. Nach 30
gewachsenen Spiegelpaaren im unteren DBR (entspricht 30 Perioden der Pyrometeroszillation)
wird die Temperatur auf 500 °C reduziert und die Quantenpunktschicht abgeschieden. Danach
wird die Temperatur wieder auf 590 °C fiir den oberen DBR erhéht. Wiederum bleibt die Sub-
strattemperatur nach einem kurzen Einschwingen bis auf die iiberlagerte Oszillation konstant.
Nach 26 Perioden der Pyrometeroszillation (26 Spiegelpaare) ist das Programm beendet und

die Substrattemperatur wird auf 0 °C gesetzt.
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Vor dem Wachstum wurde fiir die jeweilige Struktur das Reflexionsspektrum mit einem
C-Programm, das auf der Transfermatrixmethode basiert und das auch die Energieabhéngig-
keit der Brechungsindizes beriicksichtigt, simuliert ("VCUndot.exe" fiir undotierte AlAs/GaAs-
Resonatoren). Da bei der Simulation keine Absorption beriicksichtigt wurde, konnte aus den
berechneten Reflexionsspektren allerdings weder die maximalen Reflektivitdten noch die Giiten
der simulierten Strukturen, sondern nur die jeweilige spektrale Lage abgeleitet werden. Fiir
die jeweilige Struktur wurden dazu die Dicken der Spiegelschichten und der Kavitit einge-
geben. Die benotigten energieabhidngigen Brechungsindizes wurden dabei durch Interpolation
aus den in [Ada93| veroffentlichten Werten ermittelt. Ein gemessenes (durchgezogene Kurve)
und simuliertes (gepunktete Kurve) Reflexionsspektrum eines AlAs/GaAs-Mikroresonators bei

Raumtemperatur ist in Abb. 6.10 zu sehen.
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Abbildung 6.10: Gemessenes (durchgezogene Kurve) und simuliertes (gepunktete Kurve) Re-

flexionsspektrum eines AlAs/GaAs-Mikroresonators bei Raumtemperatur

Die Simulation ist in sehr guter Ubereinstimmung mit dem experimentell bestimmten Re-
flexionsspektrum. Die Stoppbandbreite und die Lage des Stoppbandes sowie der Resonanz sind
identisch. Des Weiteren sind alle Fringes bis auf leichte Abweichungen in der Intensitit nahe-
zu deckungsgleich. Die geringen Abweichungen beruhen darauf, dass bei der Simulation kei-
ne Absorption beriicksichtigt wurde. Auf der hochenergetischen Seite ab ca. 1,4 eV werden
die Abweichungen zwischen Simulation und Experiment grofer. Dies ist auf den verwendeten

Germanium-Detektor zuriickzufiihren. Bei diesen Energien ist die untere Grenze des Messbe-
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reiches des Detektors erreicht und unterschritten. Die Empfindlichkeit geht ab 1,4 €V drastisch

zuriick und verfilscht das Signal.

2 pm

Abbildung 6.11: REM-Aufnahme des Querschnitts eines Mikroresonators: Gesamte Struktur
(links) sowie Kavitdt und erste Spiegelpaare (rechts)

In Abb. 6.11 sind REM-Aufnahmen einer Mikroresonatorstruktur mit 23/27 Spiegelpaaren
im oberen/unteren DBR gezeigt. Links ist die komplette Struktur, und rechts ist die Kavitét
mit jeweils ca. einem Spiegelpaar zu sehen. Die Strukturen sind - je nach Dicke der Spiegel-
schichten und der Kavitét - etwa 7 bis 9 pum dick. Die Grenzflichen zwischen den GaAs- und
AlAs-Spiegelschichten weisen keine signifikanten Rauhigkeiten auf, was auf eine hohe Kristall-
qualitdt schliefsen lasst. Dies wurde durch STEM-Messungen, die ebenfalls keinerlei Defekte,
Versetzungen oder Grenzflichenrauhigkeiten in den DBRs zeigten (siehe Abb. 6.12), bestétigt.
Des Weiteren konnte bei der STEM-Messung auch die einzelne (QP-Schicht in der Mitte der

A-dicken Kavitit, d.h. im Feldmaximum der optischen Grundmode, aufgelost werden.

Abbildung 6.12: Querschnitts-Z-Kontrastaufnahme eines AlAs/GaAs-Mikroresonators
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Mit einem weiteren C-basierten Simulationsprogramm ldsst sich fiir den zweidimensiona-
len Fall berechnen, wie sich die Intensitit der optischen Grundmode in Abhéngigkeit von der
Position in der Struktur verhélt. Dies ist in Abb. 6.13 dargestellt. Man sieht, dass die drei
Maxima in der Mitte und an den Réndern der A\-Kavitéit und die Minima an den Grenzflichen
zwischen AlAs und GaAs liegen. Die aktive Schicht wurde in der Mitte der Kavitit, d.h. im
Feldmaximum der Grundmode, platziert. Auferdem ist deutlich der Abfall der Intensitit im

unteren und oberen DBR zu erkennen.
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Abbildung 6.13: Intensitit der optischen Mode in Abhdngigkeit von der Position in einer

Mikroresonatorstruktur

6.2.2 Charakterisierung der planaren Strukturen

Vor der Strukturierung der Resonatoren wurden diese planar mittels Reflexions- und Photolu-
mineszenzmessungen charakterisiert. Hierfiir stand, neben den bereits in Abschnitt 4.3 vorge-
stellten Photolumineszenzmessplétzen, ein Reflexionsmessplatz zur Verfiigung. Der Aufbau zur
Reflexionsmessung (siehe Abb. 6.14) ist dem bereits vorgestellten Photolumineszenzmessplatz
ahnlich. Anstatt Laserlicht wird hier jedoch das kontinuierliche Licht einer Halogen-Lampe auf
die Probe gelenkt. Das reflektierte Licht wird dann auf den Eintrittsspalt des Monochromators
fokussiert und schliefslich mittels Ge-Detektor und Lock-In-Verstirker (oder der CCD-Kamera)
spektral aufgelost aufgenommen. Eine Uberlagerung verschiedener Beugungsordnungen im ge-
messenen Wellenlédngenbereich wird dabei von einem Filter (RG850 oder RG645) vor dem Mo-
nochromator verhindert. Vor der Untersuchung der eigentlichen Probe bestimmt man zunéchst
die spektrale Intensitatsverteilung Iy(E) eines Goldplattchens, fiir das man im betrachteten

Wellenlédngenbereich eine Reflektivitat von 100 % annimmt. Dabei enthélt die Verteilung Io(F)
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neben der Lampen- und Detektorcharakteristik auch die Blaze-Charakteristik des Monochro-

mators. Nach der Messung der Reflexion I(FE) der Probe erhilt man das Reflexionsspektrum

aus R(E) = 1(E)/1y(E).
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Abbildung 6.14: Aufbau des Messplatzes fiir Reflezionsmessungen (nach [Fis02])

Alternativ stand ebenfalls ein Fouriertransform-Spektrometer fiir die Reflexionsmessungen
zur Verfiigung. Eine breitbandige NIR-Quelle bestrahlt die auf der Reflexionseinheit angebrach-
te Probe. Das von der Probe reflektierte Licht wird anschliefend ebenfalls mit einer Ge-Diode
detektiert. Die Spektren werden aufgenommen, indem ein Spiegel des Michelson-Interferometers
verfahren und danach eine Fouriertransformation durchgefiihrt wird. Der grofe Vorteil dieser
Methode ist die deutlich reduzierte Messzeit von ein paar wenigen Minuten im Vergleich zu

einer Messzeit von ca. einer Stunde am herkommlichen Messplatz.
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Abbildung 6.15: Signalintensitit des Laserinterferometers wihrend eines Atzprozesses. Es

wurden 24 - 25 Spiegelpaare des oberen DBRs abgedtzt.
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Fiir die Photolumineszenzmessungen wurde der obere DBR bis auf ca. 1 bis 3 Spiegelpaare
abgeitzt, um die Unterdriickung der Lumineszenz durch das Stoppband zu verhindern. Fiir
den gezielten Atzprozess stand an der ICP-Atzanlage ein Laserinterferometer zur Verfiigung.
Dies ermoglicht ein Abétzen des oberen Spiegels mit einer Genauigkeit von einer einzelnen
Spiegelschicht. Uber eine Optik wird der Unterschied in der Reflexion des Mikroresonators
wihrend des Atzprozesses detektiert. Diese periodische Modulation der Reflektivitéit, wobei jede
Signalperiode einem AlAs/GaAs-Spiegelpaar entspricht, ist in Abb. 6.15 abgebildet. Bei diesem
Beispiel wurde der obere DBR eines Resonators mit 26,/30 Spiegelpaaren im oberen/unteren
DBR entfernt. Es wurden hierbei ca. 24 - 25 Paare des oberen Spiegels innerhalb von 14,5
Minuten abgeiitzt. Die Messung der Reflektivitiit in Abhingigkeit von der Atztiefe ermdglicht
selbst bei abweichenden Schichtdicken und variierender Leistung der Atzanlage ein exaktes und

reproduzierbares Abétzen des oberen DBRs.
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Abbildung 6.16: Mikro-PL-Spektrum eines abgedtzten Resonators mit 20 (24) Paaren im
oberen (unteren) Spiegel (links) und Reflexionsspektrum der planaren Struktur (rechts)

Die abgeétzten Proben wurden an einem Mikro-PL-Messplatz mit einer Ortsauflésung von
3 pm bei einer Temperatur von 8 K gemessen. In den Resonatorstrukturen wurden gering
verspannte GalnAs-Quantenpunkte mit einem In-Gehalt von 30 % eingewachsen. Diese Quan-
tenpunkte weisen wegen ihrer Grofe eine erhohte Oszillatorstéarke auf und sind deshalb ideale
Kandidaten fiir Experimente im Bereich der Grundlagenforschung (siche Abschnitt 4.2.3). Ab-
bildung 6.16 links zeigt das Mikro-PL-Spektrum der abgedtzten Resonatorstruktur mit 20/24
Spiegelpaaren im oberen/unteren DBR. Die Hauptemission der aktiven Schicht, die auf den
Schwerlochiibergang der Benetzungsschicht zuriickzufiihren ist (siehe Abschnitt 4.4.1), liegt bei

ca. 1,34 eV und zeigt einen langen niederenergetischen Ausldufer verursacht durch grofere Quan-
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tenpunktstrukturen. Durch die hohe Ortsauflosung des Messplatzes und der geringen Dichte
der Quantenpunkte konnen bereits ohne weitere Strukturierung einzelne Quantenpunktlinien

auf dem niederenergetischen Ausldufer des Spektrums aufgeldst werden.

Das Reflexionsspektrum dieser Resonatorstruktur mit 20 (24) Spiegelpaaren im oberen (un-
teren) DBR ist in Abbildung 6.16 rechts dargestellt. Die Messung fand bei einer Temperatur
von 300 K statt. Unter Beriicksichtigung der Temperaturabhidngigkeit des Brechungsindexes
wurde das Reflexionsspektrum um 12 meV zu héheren Energien verschoben, um es energetisch
mit der Tieftemperatur-PL-Messung vergleichen zu kdnnen. Die Resonanz der Spiegel liegt
bei ca. 960 nm. Man erkennt ein schon ausgeprigtes Stoppband mit einer Breite von 113 nm
(140 meV). Die Verstimmung von 35 nm zwischen der Emission der Quantenpunkte und des
DBRs wurde gezielt realisiert. Die optische Mode wird durch den dreidimensionalen Einschluss
in einem lateral strukturierten Resonator in Abhéngigkeit von dessen Durchmesser zu héheren
Energien verschoben [Rei97|. Die Verstimmung wurde so grof gewéhlt, dass auch bei kleinen
Mesendurchmessern die Resonanz auf der Niederenergieseite der PL liegt. Somit kénnen bei
allen Durchmessern die groferen Quantenpunkte mit geringerer ortlicher und spektraler Dichte

spektroskopisch in Wechselwirkung mit der Resonatormode untersucht werden.
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Abbildung 6.17: Mikro-PL-Spektrum eines abgedtzten Resonators mit 23 (27) Paaren im
oberen (unteren) Spiegel (links) und Reflexionsspektrum der planaren Struktur (rechts)

Um den optischen Einschluss der Mikroresonatoren zu erhohen, wurde ein weiterer Resona-
tor gewachsen. Um die Giite zu erhéhen, wurde bei diesem die Reflektivitdt der Spiegel erhoht.
D.h., die Anzahl der Spiegelpaare im oberen und unteren DBR wurde jeweils um 3 erhéht. Als

aktive Schicht wurden wiederum leicht verspannte GagrolngsoAs-Quantenpunkte eingesetzt.
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Das Mikro-PL-Spektrum der abgedtzten Resonatorstruktur (23/27 Paare im oberen/unteren
DBR) und das Reflexionsspektrum der planaren Struktur sind in Abb. 6.17 abgebildet. Die PL
der aktiven Schicht ist nahezu identisch zur Resonatorstruktur mit 20/24 Spiegelpaaren. Die
Hauptemission, verursacht durch den Schwerlochiibergang der Benetzungsschicht, liegt wieder-
um bei ca. 1,34 eV. Des Weiteren zeigt sich ebenfalls ein langer niederenergetischer Ausldufer
mit einzelnen Quantenpunktlinien, der auf die Emission von groferen Quantenpunktstruktu-
ren zuriickzufiihren ist. Die Resonanz der Kavitit liegt bei ca. 940 nm, und die Breite des
Stoppbandes betrdgt 101 nm (143 meV). Diese Struktur besitzt eine Verstimmung zwischen

Quantenpunktemission und der Resonanz des Resonators von ca. 15 nm.

Die Verstimmung zwischen der QP-Emission und der Resonanz des Resonators kann auch
durch geeignete Wahl der Position des Probenstiickes auf der Epitaxiescheibe eingestellt werden.
Die Abhéngigkeit der Wellenldnge der Resonanz beider Resonatorstrukturen von der Probenpo-
sition auf der Epitaxiescheibe ist in Abb. 6.18 dargestellt (20/24 (links) und 23/27 Spiegelpaare
(rechts)).
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Abbildung 6.18: Wellenlingendnderung der Resonanz in Abhdngigkeit von der Position auf
der Epitaziescheibe eines Resonators mit 20/2/ Spiegelpaaren (links) und 23/27 Spiegelpaaren
(rechts) im oberen/unteren DBR

Die Dicke der abgeschiedenen Schichten nimmt vom Zentrum zum Rand der 3”-grofen
Scheibe durch die geometrische Anordnung und die Bauart der verwendeten Effusionszellen der
MBE-Anlage ab [Was91|. Da die Resonanz sehr sensitiv auf die Schichtdicke ist, verschiebt diese
vom Zentrum zum Rand der Epitaxiescheibe zu hoheren Energien. Bei der verwendeten MBE-
Anlage ergibt sich bei beiden Strukturen eine nahezu identische quadratische Abhangigkeit
(siche Abb. 6.18). Der Resonator mit 20/24 Spiegelpaaren zeigt eine maximale Verschiebung
der Resonanz von 39 nm bei einem Abstand von 24 mm vom Zentrum der Epitaxiescheibe.

Im Vergleich hierzu zeigt der Resonator mit 23/27 Spiegelpaaren nur eine Verschiebung der
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Resonanz um 33 nm bei der gleichen Probenposition. Diese minimalen Abweichungen sind
auf verschiedene Zellenkonfigurationen beim Wachstum zuriickzufiihren. In der verwendeten
MBE-Anlage standen jeweils zwei Aluminium- und zwei Galliumzellen zur Verfiigung, die sich
in ihrer Flusscharakteristik leicht unterscheiden. Eine gréfere Wellenldngenverschiebung durch
eine noch weiter aufsen gewihlte Probenposition ist nicht ratsam, da im Randbereich die Ho-
mogenitdt und kristalline Qualitdt der gewachsenen Schichten deutlich abnimmt und somit
der dreidimensionale optische Einschluss der Resonatoren durch zusétzliche Verlustkanile ver-
schlechtert wird. Diese Moglichkeit die Verschiebung der Resonanz im Bereich von ca. 35 nm
durch die Inhomogenitéit der Zellenfliisse iiber die Epitaxiescheibe ist ein entscheidender Punkt,
um die Wellenldnge der optischen Grundmode des Resonators so einzustellen, dass diese in Re-

sonanz mit den eingebetteten Quantenpunkten gebracht werden kann.

Ein weiterer wichtiger Punkt ist, wie schon erwéhnt, die Giite der Resonatoren, der soge-
nannte Qualitéts(Q)-Faktor. Er berechnet sich aus der spektralen Lage der Resonanz dividiert
durch die Halbwertsbreite der Resonanz (sieche Abschnitt 2.3.2) und ist ein Mak fiir den op-
tischen Einschluss eines Mikroresonators. Je hoher die Giite der Resonatoren, desto besser ist
der optische Einschluss. Durch die kontinuierliche Winkeldispersion bei planaren Strukturen
wird die Resonanz verbreitert und die Bestimmung der realen Giite des Resonators iiber die
Linienbreite der Resonanz ist nicht méglich. Fiir die Bestimmung des Q-Faktors ist somit eine
laterale Strukturierung notig. Durch diesen dreidimensionalen Einschluss der optischen Mode
spalten die Moden in verschiedene resonante Moden auf. Zum Beispiel wird bei einem Mikro-
resonator mit einem Durchmesser von 4 um eine Aufspaltungsenergie von iiber 2 meV erreicht,
welche deutlich grofser ist als die Linienbreite der Moden [Rei97|. Somit kann nach einer latera-
len Strukturierung die vertikale Grundmode gemessen und der reale Q-Faktor der Resonatoren

berechnet werden.

6.2.3 Grundcharakterisierung der Mikroresonatortiirmchen

Neben hohen Giiten sind fiir Experimente im Bereich der Quantenelektrodynamik wie zum Bei-
spiel der starken Licht-Materie-Wechselwirkung ebenfalls geringe Modenvolumen nétig (siehe
Diskussion in Abschnitt 2.4.). Um ein moglichst kleines Modenvolumen zu realisieren, wurden
die planaren Resonatoren lateral strukturiert. Hierfiir wurden mittels Elektronenstrahllithogra-
phie kreisrunde Strukturen mit Durchmessern zwischen 0,8 und 4 pum definiert und mittels eines
Trockenédtzprozesses in den Halbleiter iibertragen (siche Abschnitt 3.2.1). Durch die Struktu-
rierung dieser Tiirmchen ist es moglich, das Licht in allen drei Raumrichtungen einzuschliefsen:
Vertikal durch die DBRs und lateral durch die Brechungsindexdifferenz des Halbleiter-Luft-
Ubergangs, welcher eine Reflektivitit von ca. 30 % ergibt.
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Wie bereits erwdhnt sind PL und Resonanz in den planaren Strukturen zueinander ver-
stimmt. Der Grund dafiir ist, dass in den prozessierten Mikroresonatortiirmchen der Modenein-
schluss in allen drei Raumrichtungen erfolgt. Abhéngig vom Durchmesser des Resonators ver-
schiebt dabei die Resonanz zu hoheren Energien. Die Verstimmung wurde so gewihlt, dass die
Resonanz auch bei den kleinsten Strukturen noch auf der Niederenergieseite der PL liegt, so dass
immer die groferen Quantenpunkte im Ensemble untersucht werden kénnen. In Abbildung 6.19
sind die PL-Spektren der Grundmoden der Resonatorstruktur mit 20/24 Spiegelpaaren fiir ver-
schiedene Durchmesser gezeigt. Als Referenz wurde auch die PL der Grundmode der planaren
Struktur gemessen. Die Grundmode verschiebt bei kleineren Durchmessern zu héheren Energi-
en, ebenso nimmt die Aufspaltung der einzelnen Moden bei kleineren Durchmessern zu [Rei97].
Bei dieser Resonatorstruktur (20/24 Spiegelpaare) wurde eine Verschiebung von 18 meV von

einer Kavitat mit einem Durchmesser von 4 um zu einem Durchmesser von 1,25 um beobachtet.
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Abbildung 6.19: Mikro-PL-Spektren der optischen Moden eines Resonators mit 20/24 Spie-

gelpaaren in Abhdngigkeit vom Resonatordurchmesser sowie der planaren Struktur

Die Energien der optischen Moden in zylindrischen Resonatoren lassen sich unter der An-

nahme von ideal reflektierenden Seitenwéinden nach [Gut98] wie folgt berechnen:

h202 X% n
E=\|E}+ ——2". 6.1
\/ 0 + € R2? ( )
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wobei Xf%’nr die n-te Nullstelle der Besselfunktion .J,, (Xﬁ@nrr/R) und R der Radius der
Mikroresonatortiirmchen ist. Ey = hickg/+/€ stellt die Energie der ungeétzten, planaren Struktur
mit einem zugehdrigen Wellenvektor kg dar. Abbildung 6.20 zeigt die Energien der optischen
Moden in Abhéngigkeit vom Resonatordurchmesser. Die experimentell bestimmten Energie-
werte aus Abb. 6.19 sind durch Kreise dargestellt. Des Weiteren ist der theoretische Verlauf der
Energien nach Gleichung 6.1 abgebildet. Die durchgezogene Linie stellt die erste Nullstelle der
Besselfunktion dar, die gestrichelte Linie die zweite Nullstelle und die gepunktete Linie die drit-

te Nullstelle. Die experimentell bestimmten Modenenergien sind in sehr guter Ubereinstimmung

mit den theoretischen Berechnungen nach Gleichung 6.1.
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Abbildung 6.20: Energien der optischen Moden von Mikrokavitdaten in Abhdngigkeit threr
Durchmesser: Ezperimentell bestimmte Werte (Kreise), sowie theoretisch berechnete Energie-

werte (Linien)

Die Lumineszenz der Grundmode eines Resonators mit 23/27 Spiegelpaaren und einem
Durchmesser von 4 um ist in Abb. 6.21 dargestellt. Die Messung wurde an einem Mikro-
PL-Messplatz mit einer spektralen Auflosung von 30 peV bei einer Temperatur von ca. 8 K
durchgefiihrt. Die Linienbreite betrigt 64 peV . Dies entspricht bei einer Energie von 1,3315 eV
einem Q-Faktor von 20800. Durch die schmale Linienbreite von 64 peV ist die Bestimmung des
Q-Faktors bereits von der Auflésung des Monochromators limitiert. Durch Beriicksichtigung der
spektralen Ubertragungsfunktion des Messplatzes, berechnet durch Kalibrierungsmessungen,
kénnen die realen Q-Faktoren entfaltet werden. Somit ergibt sich ein maximaler Q-Faktor von

27700 fiir einen Resonator mit einem Durchmesser von 4 pm.
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Abbildung 6.21: Mikro-PL-Spektrum der Grundmode eines Resonators mit 23/27 Spiegelpaa-

re und einem Durchmesser von 4 um bei 8 K

6.2.4 Abhingigkeit der Giite vom Resonatordurchmesser

Um den Einfluss der Geometrie der Mikroresonatoren auf die Linienbreite der Resonanz und
somit auf ihre Giiten zu analysieren, wurde der Q-Faktor verschiedener Strukturen in Abhéngig-
keit von ihren nominellen Mesendurchmessern untersucht. Das Ergebnis der Messungen ist in
Abbildung 6.22 zu sehen. Es wurden zwei Resonatoren mit 20/24 (Dreiecke) und 23/27 Spie-
gelpaaren (Rechtecke (direkt gemessen) und Kreise (entfaltet)) im oberen/unteren DBR cha-
rakterisiert. Der Resonator mit 20/24 Spiegelpaaren zeigt einen maximalen Q-Faktor von 9500
bei einem Durchmesser von 4 pm. Der Q-Faktor bleibt nahezu konstant bis zu einer Grofe von
1,5 pm (Q = 8000). Fiir kleinere Resonatoren verschlechtert sich der Q-Faktor erheblich auf ca.
5000 bei einem Durchmesser von 1,2 um. Dies ist hauptsichlich auf erhhte Beugungsverluste,
die durch den unterdtzten unteren DBR verursacht werden, zuriickzufiihren. Der Q-Faktor konn-
te durch einen verbesserten Herstellungsprozess weiter erh6ht werden. Hierzu wurden Spiegel
mit einer hoheren Reflektivitdt und eine optimierte Maskentechnologie eingesetzt. Die Anzahl
der Spiegelpaare wurde auf jeder Seite um drei Paare auf 23/27 erhoht. Dieser Resonator zeigt
eine starke Verbesserung des Q-Faktors mit einem direkt gemessenen Wert von 20800 fiir einen
Durchmesser von 4 pum. Fiir Q-Faktoren iiber 10000 ist das gemessene Spektrum durch die
Auflésung des Monochromators limitiert und eine Entfaltung ist notwendig. Die korrigierten
Q-Faktoren sind in Abb. 6.22 als Kreise gekennzeichnet und weisen einen maximalen Wert von

27700 fiir einen Durchmesser von 4 pm auf. Der Q-Faktor verschlechtert sich auf 12500 fiir



128 Kapitel 6. Herstellung und Eigenschaften von Mikroresonatoren hoher Giite

einen 1,8 pum Resonator und liegt fiir kleinere Durchmesser unter den Werten der ersten Struk-
tur mit 20/24 Spiegelpaaren. Dieses Verhalten ist hauptsdchlich auf das stirkere Unterétzen,
verursacht durch eine ca. 1 um héhere Atztiefe im Vergleich zum ersten Resonator, zuriickzu-
fiihren. Dadurch werden besonders bei kleineren Strukturen die Streu- und Beugungsverluste
an den Seitenwinden der Tiirmchen erhéht. Durch das Erhéhen der Reflektivitit der Spiegel
konnten somit die Giiten der Mikroresonatoren fiir Durchmesser grofer als 1,5 pum deutlich
verbessert werden. Zum Beispiel entspricht ein Q-Faktor von 20000 einer Photonlebensdauer
(Q/w) von 10 ps, d.h. das Photon verweilt fiir mehrere tausend Zyklen der Photonenfrequenz

in der Kavitéat.

3.0x10*

2.5

2.0

0.5

Q-Faktor
|_\
o1
IIII|IIII|IIII|IIII|IIII|IIII
IIII|IIII|IIII|IIII|IIII|IIII

OO | ] ] ] ] | ] ] ] ] | ] ] ] ] |

Durchmesser (um)

Abbildung 6.22: @Q-Faktoren in Abhingigkeit vom Durchmesser der Mikroresonatoren: 20/24
Spiegelpaare (Dreiecke) und 23/27 Spiegelpaare (Rechtecke (direkt gemessen) und Kreise (ent-

faltet))

Theoretisch kann der Q-Faktor einer planaren Kavitit nach Formel 2.15 berechnet werden.
Bei Verwendung von 3,544 als Brechungsindex fiir GaAs, 2,973 als Brechungsindex fiir AlAs,
150 nm (142 nm) als Dicke eines Spiegelpaares, 270 nm (260 nm) als Dicke der Kavitét, 960 nm
(940 nm) als Wellenléinge des Resonators und 6,49 pm (6,16 pm) als effektive Linge der Ka-
vitdt (nach Formel 2.12) ergibt sich ein theoretischer Q-Faktor von 45400 (126000) fiir einen
Mikroresonator mit 20/24 (23/27) Spiegelpaaren im oberen /unteren DBR. Im Vergleich zu den
experimentellen Ergebnissen sind die berechneten Q-Faktoren immer noch héher. Der Unter-

schied ist hauptséichlich auf die verbleibenden optischen Verluste durch die Bandliickenabsorp-
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tion der aktiven Schicht und Defekte in den lateral strukturierten Tiirmchen zuriickzufiihren.
Deshalb sind noch hohere Giiten der Mikroresonatoren durch eine weitere Verbesserung des

Herstellungsprozesses realisierbar.

6.2.5 Verbesserter optischer Einschluss durch optimierten Wachstums

und Herstellungsprozess

Um den dreidimensionalen optischen Einschluss der Strukturen weiter zu verbessern, wurde der
Wachstum- und Herstellungsprozess der Resonatoren optimiert. Bei beiden Resonatoren (20,24
und 23/27 Spiegelpaare) wurden die Spiegelschichten mit einem konstanten Arsenfluss gewach-
sen, der fiir die GaAs-Wachstumsrate bei 1 ym/h optimiert wurde. Die AlAs-Wachstumsrate ist
mit 0,5 pm/h jedoch nur halb so grofs wie die GaAs-Wachstumsrate. Das fiir GaAs optimierte
V /TII-Verhéltnis entspricht daher einem zu hohen Arsenfluss fiir das Wachstum von AlAs, was
sich in einer reduzierten kristallinen Qualitdt widerspiegelt. Dies fiihrt besonders in Struktu-
ren mit hohen Schichtdicken im Zusammenhang mit verschiedenen Wachstumsraten wie z.B.
Mikroresonatoren zu einer erhéhten Ausbildung von Defekten und Grenzflichenrauhigkeiten

(siehe Abb. 6.23 a).

Abbildung 6.23: Lichtmikroskopaufnahmen der Oberfliche von Resonatoren mit konstantem

(a) und optimiertem V/III-Verhdltnis (b) in den AlAs/GaAs-Spiegelschichten

Durch die Verwendung einer Arsen-Crackerzelle und der Automatisierung des Nadelventils
konnten nun verschiedene V /III-Verhéltnisse fiir die GaAs- und AlAs-Spiegelschichten einge-
stellt werden. Dies wurde beim Wachstum eines weiteren Resonators ausgenutzt, indem der
Arsenfluss in den AlAs-Schichten auf 75 % reduziert wurde. In Abbildung 6.23 sind lichtmi-
kroskopische Aufnahmen der Oberfliche von Mikroresonatoren mit konstantem (a) und opti-
miertem V/III-Verhéltnis (b) in den AlAs/GaAs-Spiegelschichten dargestellt. Bei konstantem
V /III-Verhéltnis bilden sich durch den zu hohen Arsenfluss in den AlAs-Schichten sehr viele
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makroskopische ovale Defekte aus. Auf den Proben konnen zwei Arten von ovalen Defekten
unterschieden werden. Defekte in rein kristalliner Qualitit und vereinzelt solche mit einem ma-
kroskopischen und amorphen Kern. Ihre Lange variiert zwischen einigen wenigen pum bis hin
zu ca. 25 pm. Im Vergleich hierzu erkennt man deutlich die verbesserte kristalline Qualitéit
und reduzierte Defektdichte durch den angepassten Arsenfluss in den AlAs-Spiegelschichten
(Abb. 6.23 b). Die erhohte kristalline Qualitdt und Reduzierung der Defektdichte ist essentiell

fiir das Wachstum von Mikroresonatoren mit hohen Giiten.

Abbildung 6.24: REM-Aufnahmen des Querschnitts eines Mikroresonators. Die Aufnahmen
zeigen die Entstehung und Fortpflanzung eines makroskopischen ovalen Defektes durch die

AlAs/GaAs-Spiegelschichten.

Die ovalen Defekte ziehen sich meist durch die gesamte Struktur und wirken als nichtstrah-
lende Rekombinationszentren. Solche zusétzlichen Verlustkanile verschlechtern den optischen
Einschluss und wirken sich negativ auf den Q-Faktor der Resonatoren aus. In Abbildung 6.24
sind REM-Aufnahmen des Querschnitts eines Mikroresonators abgebildet. Die Aufnahmen
zeigen die Entstehung und Fortpflanzung eines makroskopischen ovalen Defektes durch die
AlAs/GaAs-Spiegelschichten. Es ist zu erkennen, dass selbst ein kleiner Defekt von der Grofe
von ca. 1 pm innerhalb eines grofsen Bereiches um den Defekt einen grofen Einfluss auf die Ho-
mogenitit der Spiegelschichten hat. Deshalb ist es fiir das Wachstum von Resonatorstrukturen
mit hoher Giite wichtig, die Dichte der ovalen Defekte so gering wie moglich zu halten. Dies

konnte durch die Reduktion des Arsenflusses in den AlAs-Spiegelschichten erreicht werden.
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Ein XRD-Spektrum eines planaren AlAs/GaAs-Mikroresonators mit 26,/30 Spiegelpaaren
ist in Abb. 6.25 dargestellt. Neben dem gemessenen (gepunktete Kurve) ist auch das berechnete
Spektrum (durchgezogene Kurve) abgebildet. Zur besseren Ubersicht sind die Spektren vertikal
verschoben. Die nétigen Schichtdicken des Mikroresonators fiir das berechnete XRD-Spektrum
wurden aus dem Vergleich des gemessenen und simulierten Reflexionsspektrums gewonnen. Das
gemessene Spektrum des Resonators zeigt eine hohe Ubereinstimmung mit der Simulation. Des
Weiteren enthélt das Spektrum sehr viele Nebenmaxima, sogenannte Fringes, was die hohe

kristalline Qualitét der gewachsenen Schichten widerspiegelt.
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Abbildung 6.25: Rontgendiffraktometriespektrum (gepunktete Kurve) und Simulation (durch-
gezogene Kurve) eines AlAs/GaAs-Mikroresonators mit 26/30 Spiegelpaaren. Zur besseren

Ubersicht sind die Spektren vertikal verschoben.

Um den optischen Einschluss weiter zu verbessern, wurde neben dem optimierten V/III-
Verhéltnis auch die Reflektivitit der Spiegel weiter erhoht. In Abbildung 6.26 (links) ist das
Tieftemperatur-PL-Spektrum eines Mikroresonators mit 26/30 Spiegelpaaren abgebildet. Der
Durchmesser des Tiirmchens betragt 4 pm. Die sehr schmale Emission bei 1,29660 eV mit ei-
ner gemessenen auflosungsbegrenzten Linienbreite von 32 peV entspricht der Grundmode des

Mikroresonators. Eine Entfaltung der Rohdaten unter Beriicksichtigung der spektralen Ubertra-
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gungsfunktion des verwendeten Mikro-PL-Messplatzes ergibt einen Q-Faktor von 900004000
fiir dieses Tiirmchen. Eine vergroferte Darstellung der entfalteten Grundmode mit einer realen
Linienbreite der Kavitdt von 15 peV (Q = 90000£4000) ist in Abb. 6.26 (rechts) zu sehen.
Zuséatzlich zur Grundmode sind im PL-Spektrum weitere transversale Moden des Mikroreso-
nators bei ca. 1,29935 eV zu sehen. Theoretisch wird eine zweifache Entartung der zentralen
Mode erwartet. Dies konnte ebenfalls im Experiment durch die doppelte Intensitit dieser Mode

gegeniiber den Seitenmoden bestétigt werden.
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Abbildung 6.26: Mikro-PL-Spektrum eines Mikroresonatortirmchens (26/30 Spiegelpaare)

mit 4 pm Durchmesser aufgenommen bei 8 K (links) sowie vergiferte und entfaltete Darstellung

der Grundmode (rechts)

Des Weiteren wurde der Atzprozess optimiert. Die Tiirmchen des Resonators mit 26,/30
Spiegelpaaren wurden nun mittels ECR-RIE anstatt in einem induktiv gekoppelten Plasma
gedtzt. Dadurch konnte das starke Unterdtzen der Tiirmchen, das beim Atzprozess mittels
ICP auftritt, verhindert werden (siehe Abschnitt 3.2.1). Die senkrechten Seitenwénde reduzie-
ren die Streu- und Beugungsverluste besonders bei kleinen Resonatordurchmessern und ver-
bessern somit deutlich den optischen Einschluss, d.h. die Giite der kleinen Mikroresonatoren.
Der Q-Faktor von verschiedenen Mikroresonatoren ist in Abb. 6.27 in Abhéngigkeit von ihren
Durchmessern abgebildet (20/24 (Dreiecke), 23/27 (Quadrate) und 26/30 Spiegelpaare (Kreise
und Sterne)). Die Giiten der Resonatoren steigen kontinuierlich mit erhéhter Reflektivitét der
Spiegel fiir Durchmesser grofer als 1,5 pm. Dadurch konnte bei einem Resonator mit 26/30

Spiegelpaare der Q-Faktor auf ca. 43000 bei einem 4 pum Tiirmchen erhéht werden. Durch den
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optimierten Atzprozess konnten zusitzlich die Giiten der kleineren Resonatoren unter 2 pm
deutlich gesteigert werden (siehe Abb. 6.27 Kreise). Zum Beispiel wurde der Q-Faktor eines

Resonators mit 1,8 pum Durchmesser auf ca. 20000 verbessert.
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Abbildung 6.27: Q-Faktoren in Abhdingigkeit vom Resonatordurchmesser fiir verschiedene
Reflektivititen der Spiegel: 20/24 (Dreiecke), 23/27 (Rechtecke) und 26/30 (Kreise und Sterne)
Spiegelpaare im oberen/unteren DBR.

Zusitzlich wurde an dieser Struktur der Einfluss der Verstimmung zwischen Resonatormode
und Quantenpunktensemble auf den Q-Faktor deutlich. Die beiden Symbole Kreise und Ster-
ne in Abb. 6.27 unterscheiden sich lediglich in der Verstimmung der Resonanz im Bezug auf
die Quantenpunktemission. Dies wurde durch unterschiedliche Probenpositionen auf der Epita-
xiescheibe realisiert. Die Abhéngigkeit der Resonanz der Kavitit von der Probenposition auf der
Epitaxiescheibe wurde bereits in Abschnitt 6.2.2 erldutert. Der Resonator mit einer gréferen
Verstimmung, d.h. mit Resonanz im niederenergetischen Auslaufer der Quantenpunktemission
(Sterne) zeigt fiir groke Durchmesser deutlich hohere Giiten als der Resonator mit einer Reso-
nanz nahe am Hauptmaximum der Quantenpunktemission (Kreise). Dieser Effekt ist auf die
geringere Bandliickenabsorption der aktiven Schicht durch die grofere Verstimmung zwischen
Resonanz der Resonatormode und dem Maximum Quantenpunktemission zuriickzufiithren. Der
limitierende Faktor fiir die Giite von Resonatoren mit grofsen Durchmessern ist somit neben den

Reflektivitdten der gewachsenen Spiegeln auch die Bandliickenabsorption der aktiven Schicht.
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Fiir kleinere Durchmesser sind jedoch die limitierenden Faktoren fiir den optischen Einschluss
die Streu- und Beugungsverluste an den Seitenwéinden der Tiirmchen. Deshalb ist fiir kleine

Resonatoren mit hohen Q-Faktoren ein optimierter Atzprozess von grofer Bedeutung.

Durch den verbesserten Atzprozess, dem optimierten defektfreien Wachstum sowie der wei-
teren Erhohung der Reflektivitdten der Spiegel konnte ein maximaler Q-Faktor von 94000 fiir
einen Durchmesser von 4 pm bei einer Struktur mit 26/30 Spiegelpaaren im oberen/unteren
DBR erzielt werden. Der bisher hochste verdffentlichte Q-Faktor fiir aktive Mikroresonator-
tiirmchen von anderen Forschergruppen betragt 48000 [Sto05]. Somit stellen die Giiten der im
Rahmen dieser Arbeit hergestellten Kavitdten Rekordwerte fiir aktive Mikroresonatoren ba-
sierend auf dielektrischen Bragg-Spiegeln dar. In weiterfithrenden Arbeiten am Lehrstuhl fiir
Technische Physik wurde die Reflektivitit der Spiegel weiter erhoht (32/36 Spiegelpaare im obe-
ren/unteren DBR) und maximale Giiten von 165000 fiir Tiirmchen mit einem Durchmesser von
4 pm erzielt [Rei07]. Die hohen Giiten der optischen Resonatoren in Kombination mit gering
verspannten Quantenpunkten mit vergréferten Abmessungen und somit erhéhter Oszillator-
stiarke stellen ideale Voraussetzungen fiir Experimente im Bereich der Quantenelektrodynamik

dar.

6.2.6 Schwache und starke Exziton-Photon-Kopplung in Mikroreso-

natoren

Dieser Abschnitt beinhaltet die weiterfithrende Spektroskopie zur schwachen und starken Licht-
Materie-Wechselwirkung in Mikroresonatoren. Die Untersuchungen zur schwachen und starken
Exziton-Photon-Kopplung wurden von der Arbeitsgruppe I11/V-Spektroskopie unter der Lei-
tung von Herrn Dr. S. Reitzenstein durchgefiihrt. Um spektroskopische Untersuchungen zur
schwachen und starken Kopplung unternehmen zu kénnen, ist es notwendig, die Resonatormode
und das QP-Exziton in Resonanz zu bringen. Dies ist durch Variation der Temperatur realisier-
bar. Hierbei spielen zwei Faktoren eine entscheidende Rolle. Die Abhéngigkeit des Brechungs-
indexes von der Temperatur und die Anderung der Gitterkonstanten und somit der Bandliicke
mit der Temperatur. Eine Steigerung der Temperatur bewirkt eine Erhéhung des Brechungs-
index und somit eine Verschiebung der Resonatormode zu héheren Wellenldngen. Bei tiefen
Temperaturen von ca. 4 K verschiebt die Resonatormode kaum, bei héheren Temperaturen um
50 K éndert sich die Mode um ca. 30 peV pro K. Die Bandliicke dagegen ist stirker tempe-
raturabhingig, mit steigender Temperatur wird die Bandliicke kleiner und demnach verschiebt
die Energieposition der QP-Exzitonen stirker rot. Bei hohen Temperaturen (50 K) veréndert
sich die Energieposition der Exzitonlinien um ca. 140 peV pro K. Durch diese unterschiedlichen

Temperaturabhéngigkeiten ist es unter der Bedingung, dass die Exzitonlinie spektral um ca.



6.2. Optisch gepumpte Resonatoren auf der Basis von vertikalen Bragg-Spiegeln 135

1 meV hochenergetischer als die Resonatormode liegt moglich, QP-Exziton und Resonatormo-
de durch Variation der Temperatur in Resonanz zu bringen. Das Mikro-PL-Spektrum eines

Resonators mit einem Durchmesser von 1,5 um ist in Abbildung 6.28 dargestellt.
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Abbildung 6.28: Mikro-PL-Spektrum eines Resonators mit 1,5 um Durchmesser bei 5 K.

Das Spektrum zeigt die Grundmode der Kavitit bei ca. 1,323 eV (C), sowie einzelne QP-
Ezzitonlinien (X).

Die Messung wurde bei 5 K und geringer Anregungsleistung durchgefiihrt. Das Spektrum
zeigt einige sehr schmale Emissionslinien, deren Breiten durch die Auflosung des verwendeten
Messplatzes begrenzt sind, und die einzelnen Quantenpunkten zugeordnet werden kénnen. Die
etwas breitere Linie (C) ist die Grundmode des Resonators. Einzelne QP-Exzitonen, welche sich
auf der Hochenergieseite der Resonatormode befinden, kdnnen nun fiir Experimente im Bereich

der Quantenelektrodynamik durch Temperaturerhohung in Resonanz gebracht werden.

Zuerst wird die schwache Licht-Materie-Wechselwirkung zwischen einem Photon und einem
QP-Exziton in einem Mikroresonatortiirmchen behandelt. In Abbildung 6.29 sind die Mikro-PL-
Spektren eines Mikroresonators mit 1,5 um Durchmesser in Abhéngigkeit von der Temperatur
abgebildet. Diese wurde im Bereich von 25 bis 40 K in Schritten von je einem K erhoht. Die
untersuchte Struktur hat einen Q-Faktor von 7300. Das Spektrum bei 25 K zeigt ein QP-Exziton
(X) bei 1,3185 eV sowie die optische Grundmode des Resonators (C) bei 1,3180 eV.
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Abbildung 6.29: Mikro-PL-Spektren eines 1,5 pm Tiirmchens in Abhdngigkeit von der Tem-
peratur. Ein QP-Exziton (X) wird durch Temperaturerhéhung in Wechselwirkung mit der opti-
schen Mode (C) des Resonators gebracht [Rei04].

Durch die unterschiedlichen Temperaturabhéngigkeiten der Bandliicke und des Brechungsin-
dexes verschiebt sich das QP-Exziton bei Temperaturerh6hung stirker ins Rote als die optische
Mode des Resonators. Somit kann durch Erhéhung der Temperatur auf 34 K die QP-Linie
in Resonanz mit der Resonatormode gebracht werden. Die Energiedispersion zeigt ein deut-
liches Kreuzen zwischen der Resonatormode und dem QP-Exziton. Es kommt nicht zu einer
Energieaufspaltung der Energieverteilungen in Resonanz, sondern nur zu einer ausgepragten
Erhéhung der Intensitit des QP-Exzitons. Die verdnderte Emissionscharakteristik ist durch die
Erh6hung der Rekombinationswahrscheinlichkeit und der spontanen Emissionsrate, dem soge-
nannten Prucell-Effekt [Purd6], verursacht. Des Weiteren vertauschen die Resonatormode und
das Exziton des Quantenpunktes auch nicht ihre Eigenschaften, wie zum Beispiel ihre Linien-

breite. Dies sind alles typische Merkmale fiir eine schwache Licht-Materie-Wechselwirkung.

Das Erreichen der Resonanzbedingung durch Variation der Temperatur stellt die experi-
mentelle Anforderung, dass die Resonatormode auf der niederenergetischen Seite der QP liegen
muss, um durch Temperaturerh6hung den Resonanzfall zu erreichen. Jedoch gibt es weitere
experimentelle Anforderungen, um das Regime der starken Licht-Materie-Wechselwirkung zu
erreichen. Einige notwendige Bedingungen fiir Untersuchungen zur starken Kopplung sind im

folgendem zusammengefasst:
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e Resonatoren mit hohen Q-Faktoren (in Kombination mit einem kleinen Modenvolumen)

und Quantenpunkte mit einer hohen Oszillatorstéarke.

e Die Resonatormode muss auf der niederenergetischen Seite der QP liegen, und der ener-
getische Abstand sollte im Bereich von 1 meV liegen, um durch Temperaturerh6hung in

Resonanz zu kommen.

e Es diirfen nur wenige Quantenpunkte spektral in der Ndhe der Resonatormode sein, um

einzelne QP-Linien durchstimmen zu kénnen.

e Der untersuchte Quantenpunkt sollte riumlich gesehen nah am Maximum des elektrischen

Feldes im Resonator liegen, d.h. moglichst im Zentrum des Resonators.

e Eine hohe spektrale Auflosung des gesamten Messaufbaus, um die erwartete sehr kleine

Vakuum-Rabi-Aufspaltung des QP-Resonator-Systems auflésen zu kénnen.

Eine erhdhte Oszillatorstirke der exzitonischen Emitter konnte durch das Wachstum von
gering verspannten Quantenpunkten erreicht werden. Im Vergleich zu stark verspannten InAs-
Quantenpunkten mit Durchmessern von 10 - 20 nm konnten die Quantenpunktstrukturen durch
die Verwendung einer gering verspannten Nukleationsschicht mit einem Indiumgehalt von 30 %
auf typische Langen von 50 - 100 nm und Breiten von ca. 30 nm vergrofert werden (siehe
Abschnitt 4.2). Die Quantenpunktabmessungen konnten dadurch um ca. eine Gréfenordnung
vergrofert werden. Somit erhéht sich ihre Oszillatorstirke um ca. einen Faktor 4. Zusétzlich
ist noch das Verhéltnis von Q-Faktor zu Modenvolumen V', das mit dem Durchmesser des Mi-
kroresonators korreliert, zu maximieren. Der dreidimensionale optische Einschluss und somit
die Giite der Mikroresonatoren konnte durch einen verbesserten Wachstumsprozess, der Rea-
lisierung von Spiegeln mit erhohter Reflektivitit sowie einem optimierten Atzprozess deutlich
gesteigert werden (siehe Abschnitt 6.2.5). Der Q-Faktor der Kavititen ist besonders bei kleinen
Tiirmchen stark abhéngig vom Resonatordurchmesser und nimmt bei Strukturen unter 1,5 pum
deutlich ab. Es gilt einen Kompromiss zwischen einem kleinem Modenvolumen, das direkt pro-
portional zum Durchmesser des Resonators ist, und einer hohen Giite der Kavitit zu finden,
d.h. das Verhéltnis von Q/d muss optimiert werden. Hierzu sind in Tabelle 6.2 die Q-Faktoren
und das Verhéltnis QQ/d des Resonators mit 20/24 Spiegelpaaren im oberen/unteren DBR fiir

verschiedene Durchmesser aufgelistet.

Der Q-Faktor ist maximal fiir die groften Strukturen (Q = 9500 fiir d = 4 pm, siehe
Abschnitt 6.2.4), jedoch ist fiir die Untersuchung der starken Kopplung der Quotient Q/d

zu optimieren. Die Untersuchungen zur starken Wechselwirkung wurden an Tiirmchen mit
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einem Durchmesser von 1,5 um durchgefiihrt, da fiir Resonatoren mit 20/24 Spiegelpaaren das

Maximum des Quotienten (/d bei einem Durchmesser von ca. 1,5 um liegt.

Durchmesser (um) || Q-Faktor | Q/d
4 9500 2375

3 8800 2930

2 8200 4100

1,75 8000 4570

1,5 7500 5000

1,25 5000 4000

Tabelle 6.2: Q-Faktoren und das Verhdltnis Q/d der Kavitdt mit 20/24 Spiegelpaaren fir

verschiedene Durchmesser d

Das Verhiltnis Q/d in Abhéngigkeit vom Resonatordurchmesser fiir Kavitéiten mit erh6h-
ter Spiegelanzahl ist in Abb. 6.30 dargestellt. Das Maximum fiir eine Spiegelanzahl von 20/24
(Dreiecke) liegt wie schon aus Tabelle 6.2 ersichtlich bei einem Durchmesser von ca. 1,5 pm.
Wird die Spiegelanzahl erhoht, so konnte durch die hohere Reflektivitat der DBRs besonders fiir
grofere Durchmesser der Q-Faktor deutlich verbessert werden. Somit verschiebt sich das Ma-

ximum des Quotienten Q/d mit steigender Anzahl der Spiegelpaare zu groferen Durchmessern

(siehe Abb. 6.30).
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Abbildung 6.30: Q/d-Verhdltnis fir verschiedene Resonatordurchmesser von Kavititen mit
20/24 (Dreiecke), 23/27 (Rechtecke) und 26/30 Paaren (Kreise) im oberen/unteren Spiegel
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In einem Resonator mit dem Durchmesser von 1,5 um befinden sich ca. 100 Quantenpunk-
te. Dennoch ist es moglich, die Kopplung von einzelnen QP-Exzitonen zu untersuchen, da sich
im Energiebereich der Grundmode eines 1,5 pum Tiirmchens typischerweise weniger als eine
QP-Linie pro meV befindet. Die Wahrscheinlichkeit, zwei Quantenpunkte mit identischer Ener-
gie (innerhalb der spektralen Auflésung von 50 pel’) und zugleich nahe am Feldmaximum
des elektromagnetischen Feldes des Photons zu finden, ist kleiner als 1 Prozent. Um sicher zu
sein, dass hochstens ein Photon zur Kopplung beitragt, wurden zunéchst einige Abschétzun-
gen vorgenommen. Im Resonator halt sich demnach nur ein Photon und kein Exziton oder ein
Exziton und kein Photon auf. Im Experiment zur starken Kopplung wurde eine Laserleistung
von 1 puW bei einer Wellenlédnge von 532 nm verwendet. Verluste durch Reflexion am Fenster
des Kryostaten und an der Probenoberfliche wurden vernachlissigt, um eine obere Grenze fiir
die eingestrahlte Leistung abzuschétzen. Der grofte Teil der eingestrahlten Leistung wird im
oberen DBR absorbiert. Der Absorptionskoeffizient von GaAs in diesem Wellenldngenbereich
betriigt 6 - 10* 1/cm [Stu62]. Somit erreicht nur eine Leistung von 0,3 nW die Kavitéit. Unter
der Annahme, dass alle Photonen in der Kavitit Elektronen-Loch-Paare erzeugen, erhélt man
eine Exziton-Erzeugungsrate von ca. 10° pro Sekunde bei einer Lebensdauer der Photonen im
Resonator von 5 ps. Multipliziert man nun beide Werte, so erhdlt man eine durchschnittliche
Wahrscheinlichkeit der Bevolkerung der Kavitdt mit einem Photon pro Zeiteinheit von 0,5 Pro-
zent. Die Wahrscheinlichkeit, dass sich somit zwei Photonen zeitgleich in der Kavitéat befinden,

ist daher vernachlassigbar klein.

Abb. 6.31 zeigt verschiedene Mikro-PL-Spektren eines 1,5 pm Mikroresonators in Abhén-
gigkeit von der Temperatur. Bei 5 K liegt das QP-Exziton (X) bei einer Energie von 1,3237 eV.
Die Position der Resonatormode (C) ist minimal darunter bei 1,3234 eV. Durch die stirkere
Temperaturabhéngigkeit der Bandliicke im Vergleich zum Brechungsindex ist es nun méglich,
durch Temperaturerh6hung das QP-Exziton durch die Resonanz des Resonators zu schieben.
Die Emissionspektren zeichnen sich durch zwei Eigenschaften aus. Zum einen durch ein klares
Antikreuzen der Energiedispersionen mit einer Vakuum-Rabi-Aufspaltung von ca. 140 peV im
Resonanzfall bei 21 K. Zum anderen vertauschen QP-Exziton und Resonatormode im Resonanz-
fall ihre Linienbreite und Intensitdt. Beides ist typisch fiir das Regime der starken Kopplung
zwischen dem QP-Exziton und der Resonatormode. Die beobachteten Ergebnisse unterschei-
den sich deutlich von dem Fall der schwachen Wechselwirkung (siche Abb. 6.29), der sich durch
ein Kreuzen der Energiedispersionen ohne ein Anzeichen einer Aufspaltung auszeichnet. Des
Weiteren gibt es auch keinen Austausch der Linienbreiten und Intensitdten der Resonatormode
und des QP-Exzitons bei schwacher Kopplung. Es ist nur eine Erhéhung der QP-Emission in

Resonanz durch den Purcell-Effekt zu beobachten. Im Gegensatz hierzu zeichnet sich das Re-
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gime der starken Kopplung (siche Abb. 6.31) durch das Antikreuzen der Energiedispersionen
von Resonatormode und QP-Exziton sowie durch den Austausch ihrer Linienbreiten und Inten-
sitdten im Resonanzfall aus [Rei04]. Da die Energieaufspaltung nach Gleichung 2.16 abhéngig
vom Kopplungsfaktor g ist, kann man diesen aus der gemessenen Rabi-Aufspaltung mit Hilfe
der experimentellen Werte der Halbwertsbreite der Resonatormode aufer Resonanz bestimmen.
Die gemessene Vakuum-Rabi-Aufspaltung der beiden gekoppelten Moden von ca. 140 peV ent-
spricht einem Kopplungsfaktors von g ~ 0,08 meV, d.h. die Schwelle zum Erreichen der starken

Kopplung, welche nach Gleichung 2.17 bei g = 0,045 meV liegt, wurde deutlich {iberschritten.

C

30K

Intensitat (b.E.)

=/

1.3225 1.3230 1.3235
Energie (eV)

Abbildung 6.31: Temperaturabhdingige Mikro-PL-Spektren eines 1,5 ym Mikroresonators zei-

gen das Durchstimmen eines einzelnen QP-Ezzitons durch Resonanz mit der Resonatormode

[Rei04].

Durch das verbesserte Wachstum der Quantenpunkte in Kombination mit einem optimierten
Wachstums- und Herstellungsprozess der Mikroresonatortiirmchen war es moglich, die Schwelle
zur starken Kopplung zwischen einem QP-Exziton und einem Photon der Resonatormode in
einem Festkorper zu iiberschreiten. Dies war im Jahre 2004 der erste Nachweis einer starken
Licht-Materie-Wechselwirkung in einem Halbleiter-QP-Mikroresonator-System [Rei04]. In der
Zwischenzeit wurde das Regime der starken Wechselwirkung in einem Festkorper ebenfalls von
anderen Forschergruppen erreicht. Yoshie et al. gelang der Nachweis mit Hilfe von photonischen
Kristallen im Jahre 2004 [Yos04|, Peter et al. auf der Basis von Mikrodisks im Jahre 2005 [Pet05]
sowie mit Halbleiter-Nanokristallen in Kombination mit Mikrokugeln im Jahre 2006 [ThoO6]
[Par06].
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Die Messungen zur schwachen und starken Kopplung wurden an der identischen Resona-
torstruktur durchgefiihrt. Die Ursache fiir das Auftreten beider Regimes ist der geometrische
Ort des jeweils untersuchten QP-Exzitons. Die Messungen zur starken Kopplung wurden an
einem QP durchgefiihrt, der sich nahe am Maximum des elektromagnetischen Feldes, d.h. im
Zentrum des Mikroresonators, befindet. Dagegen zeigt ein QP am Rand des Resonators nur

eine schwache Wechselwirkung.
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Abbildung 6.32: Temperaturabhingige Mikro-PL-Spektren eines 1,6 um Mikroresonators mit
26/30 Spiegelpaaren (links) sowie die ausgewerteten Energiepositionen der optischen Mode (C)
und des QP-Exzitons (X) (rechts).

Durch die verbesserten Giiten der Mikrokavititen konnte das Regime der starken Kopplung
ebenfalls in Kombination mit kleineren QP erreicht werden. So war es mdoglich bei einer Struk-
tur mit 26/30 Spiegelpaaren im oberen/unteren DBR eine starke Wechselwirkung mit Hilfe
von Gags7Ing 43As-Quantenpunkten mit Durchmessern von ca. 20 - 25 nm zu erreichen. Die
temperaturabhingigen Mikro-PL-Spektren eines Resonators mit 1,6 gm Durchmesser sind in
Abbildung 6.32 (links) dargestellt. Der Q-Faktor der Kavitit betrug 14000. Zur weiteren Ana-
lyse der Spektrenserie wurden die Einzelspektren iiber Lorentzlinien angepasst, um die Ener-
gieposition, Linienbreite und integrierte Intensitit der Resonatormode und des QP-Exzitons
zu erhalten. In Abb. 6.32 (rechts) sind die Energiepositionen der optischen Mode (C) und des
QP-Exzitons (X) iiber ihre Verstimmung aufgetragen. Die obere Skala stellt die nichtlineare
Temperaturachse dar. Die Energiedispersionen von Exziton und Photon zeigen ein klares an-
tikreuzendes Verhalten, was typisch fiir den Fall der starken Wechselwirkung ist. Dies wird
beim Betrachten der ausgewerteten Energiepositionen in Abb. 6.32 (rechts) besonders deutlich.

Im Resonanzfall bei 13 K kann eine Rabi-Aufspaltung von ca. 60 peV zwischen der optischen
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Mode des Resonators und dem QP-Exziton gemessen werden. Dies entspricht nach Gleichung
2.16 einem Kopplungsfaktor von g — 35 peV'. Der Kopplungsfaktor g ist nach Gleichung 2.18
direkt proportional zur Oszillatorstérke f der exzitonischen Emitter. Somit ermoglichen die ex-
perimentell bestimmten Kopplungsfaktoren bei bekannten Modenvolumen nach Gleichung 2.18

Riickschliisse auf die Oszillatorstirke der verwendeten Quantenpunkte.

Abbildung 6.33: REM-Oberfiichenaufnahmen von GalnAs-Quantenpunkten mit einem Indi-
umgehalt von 30 % (links) und 43 % (rechts). Die Oberfliche wurde um 70° verkippt, um den

Hohenkontrast zu verstdarken.

Im Folgenden soll nun die Oszillatorstirke der verwendeten QQuantenpunkte abgeschétzt wer-
den. Durch die experimentell bestimmten Werte fiir die Kopplungsfaktoren g kann nach Glei-
chung 2.18 die Oszillatorstérke der Emitter berechnet werden. Das Regime der starken Wechsel-
wirkung wurde in Kombination mit zwei verschiedenen QP-Arten erreicht. REM-Oberfléchen-
aufnahmen der beiden QP-Arten sind in Abb. 6.33 dargestellt. Zuerst wurden grofte draht&hnli-
che GalnAs-Quantenpunkte mit einem Indiumgehalt von 30 % (siche Abb. 6.33 links) in einem
Resonator mit 20/24 Spiegelpaaren eingebettet und untersucht. Die gemessene Vakuum-Rabi-
Aufspaltung betrug ca. 140 ueV, was einem Kopplungsfaktor von g ~ 0,08 meV entspricht.
Die Messungen wurden an einem Resonator mit 1,5 um Durchmesser durchgefiihrt. Somit be-
trug das effektive Modenvolumen des Tiirmchens ca. 0,3 um3. Mit Hilfe von Gleichung 2.18
lasst sich nun die Oszillatorstérke der eingewachsenen Quantenpunkte berechnen. Im Fall der
gering verspannten Gag 7olng 3oAs-Quantenpunkte ergibt sich eine Oszillatorstérke von ca. 40 -
50. Die Berechnung basiert auf der Annahme, dass sich der Quantenpunkt exakt im Zentrum
des Resonators und somit im Feldmaximum befindet. Da es sich um selbstorganisierte Quan-

tenpunkte handelt, die statistisch {iber die Probe verteilt sind, ist davon auszugehen, dass sich
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der Quantenpunkt nicht exakt in der Mitte des Resonators befindet. Deshalb ist der bei dieser

Abschétzung bestimmte Wert fiir die Oszillatorstéirke eher als untere Grenze zu sehen.

Durch den optimierten Herstellungsprozess der Mikroresonatoren konnte ebenfalls mit klei-
neren Quantenpunkten (siehe Abb. 6.33 rechts) das Regime der starken Kopplung erreicht wer-
den. Gag s7Ing 43As-Quantenpunkte eingewachsen in einen Resonator mit 26/30 Spiegelpaaren
und einem Q-Faktor von 14000 zeigten in Resonanz eine Rabi-Aufspaltung von ca. 60 peV. Dies
entspricht nach Gleichung 2.16 einem Kopplungsfaktor von ca. 35 peV. Die spektroskopischen
Untersuchungen wurden an einem Tiirmchen mit 1,6 um Durchmesser und einem effektivem
Modenvolumen von ca. 0,43 um?® durchgefiihrt. Nach Gleichung 2.18 ergibt sich unter Beriick-
sichtigung der experimentell bestimmten Werte eine Oszillatorstirke von ca. 15 - 20 fiir die

GalnAs-Quantenpunkte mit einem Indiumgehalt von 43 %.

Die ermittelten Werte fiir die Oszillatorstirke der beiden verwendeten QP-Arten reihen sich
sehr gut in bisher verdffentlichte Werte ein. Durch die vergroferten QP-Abmessungen liegen die
Werte iiber denen von selbstorganisierten InAs-Quantenpunkten mit einer Oszillatorstérke von
ca. 10 [War97|. Die gering verspannten drahtidhnliche Strukturen mit ihren deutlich vergrofer-
ten Abmessungen und somit einer erhéhten Oszillatorstirke von ca. 40 - 50 liegen im unteren
Bereich bzw. unterhalb von bisher vertffentlichten Werten von 45 - 180 fiir Grenzflichenrauhig-
keiten von Quantenfilmen im GaAs/AlGaAs-Materialsystem, sogenannten ”natiirlichen” Quan-

tenpunkten [Gue02].
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6.3 Elektrisch betriebene Mikroresonatoren

Aus praktischen Griinden im Hinblick auf spidtere Anwendungen ist es dufserst erstrebenswert,
die hergestellten QP-Mikroresonatoren ebenfalls elektrisch zu betreiben. Dies ermoglicht die
Realisierung von kompakten Photonenemittern wie zum Beispiel Einzelphotonenquellen oder

Mikroresonator-Lasern mit sehr geringen Schwellenstromen.

6.3.1 Herstellung von dotierten Resonatorstrukturen

Elektrisch betriebene Einzelphotonenquellen in verschiedenster Bauart wurden bereits von meh-
reren Forschergruppen veréffentlicht [Yua02] [Fio02] [ENl07]. Jedoch gibt es bis heute noch keine
Berichte iiber elektrisch gepumpte Mikrokavitdten, die deutliche Effekte im Bereich der Licht-

Materie-Wechselwirkung auf der Basis von einem einzelnen QP-Emitter zeigen.

Abbildung 6.34: (a) REM-Aufnahme des Querschnilts eines dotierten Mikroresonators
(Wachstumsrichtung von links nach rechts). (b) REM-Oberflichenaufnahme der eingewachse-
nen GagaolngeoAs-Quantenpunkte. Um den Hohenkontrast zu verbessern, wurde die Probe um

70° zur Senkrechten verkippt.

Die Resonatoren wurden auf n-dotierten GaAs-Substraten gewachsen. Als aktive Schicht
wurden Gag 40Ing goAs-Quantenpunkte mit geringer Dichte in die Mitte einer undotierten -
Kavitédt eingebettet. Eine REM-Oberflichenaufnahme der eingewachsenen Quantenpunkte ist
in Abbildung 6.34 b zu sehen. Die Anzahl der AlAs/GaAs-Spiegelpaare betrug 23 im oberen
und 27 im unteren DBR. Im Gegensatz zu den bisher diskutierten Kavititen wurden beide
Spiegel dotiert. Das Dotierprofil wurde so optimiert, dass die freie Ladungstriagerabsorption

der eingeschlossenen Moden in den dotierten Spiegeln minimal ist, aber gleichzeitig eine ef-
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fiziente Strominjektion ermdglicht. Um beide Punkte zu erfiillen, wurden die beiden obersten
Spiegelpaare am Kontakt entartet dotiert (p = 2 x 10! cm~3) withrend die Dotierkonzentration
stufenweise von n,p = 3 x 10 cm ™3 bis hin zun,p = 1 x 10'® cm ™ in der Nihe der undotierten
Kavitit reduziert wurde. Des Weiteren wurde, um den elektrischen Widerstand der DBRs zu re-
duzieren, eine d-Dotierung (n,p = 1 x 10'? cm™2) an jeder GaAs/AlAs-Grenzfliche der Spiegel,
d.h. am Knoten des elektromagnetischen Feldes eingefiihrt. Abbildung 6.34 a zeigt die REM-
Aufnahme des Querschnitts eines dotierten Resonators. Die Wachstumsrichtung verlduft von
links nach rechts. Es sind deutlich beide Spiegel bestehend aus alternierenden AlAs- und GaAs-
Schichten getrennt von einer A-dicken GaAs-Kavitit zu erkennen. Der unterschiedliche Kontrast
zwischen den beiden DBRs ist auf deren Dotierung zuriickzufiihren. Die GaAs-Pufferschicht so-
wie der untere Spiegel besitzen durch die n-Dotierung mit Silizium einen dunkleren Kontrast

im Vergleich zum mit Kohlenstoff p-dotierten oberen Spiegel.

Abbildung 6.35: REM-Aufnahme eines gedtzten Mikroresonatortirmchens mit 1,4 pm Durch-
messer vor (a) sowie nach der Planarisierung mit Benzocyclobuten (b). Die Draufsicht eines
komplett prozessierten Bauteils (c) zeigt die unbedeckte Oberfliche des Tirmchens im Zentrum

des ringformigen Goldkontaktes.

Die Herstellung des Bauteils beinhaltet einige sehr aufwendige Nanoprozessschritte. Nach
dem Aufdampfen des n-Kontaktes auf der Probenunterseite werden mittels Elektronenstrahl-
lithographie und reaktivem Ionenitzen (ECR-RIE) runde Mikroresonatortiirmchen mit ver-
schiedenen Durchmessern definiert. Als Atzmaske dient eine 450 nm-dicke BaF,/Cr-Schicht.
Diese Prozessierung ermdglicht die Herstellung von Resonatoren mit sehr glatten und senk-
rechten Seitenwidnden. Abbildung 6.35 a zeigt ein geétztes Tiirmchen mit einem Durchmesser

von 1,4 pgm. Im Anschluss an das Plasma-Atzen der Tiirmchen wurde die Probe mit Benzocy-
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clobuten (BCB), was einen Brechungsindex von 1,54 besitzt und als Isolator wirkt, planarisiert
(sieche Abb. 6.35 b). Wihrend dieses Prozessschrittes bildet sich eine kleine Liicke an dem leicht
konisch verjiingten oberen Teil des Tiirmchens, die entscheidend fiir die laterale Strominjektion
ist. Diese Liicke wird mit einer diinnen Schicht Titan und einer ca. 300 nm-dicken Goldschicht
wahrend des Aufdampfens des ringformigen p-Kontaktes, der mittels Elektronenstrahllithogra-

phie und eines Abldseschrittes definiert wurde, abgedeckt.

Goldkontakt

—

BCB

p-dotierter
oberer DBR

~.1GalnAs-QP

n-dotierter
unterer DBR

GaAs-Substrat

Goldkontakt

Abbildung 6.36: Schematische Darstellung einer elektrisch betriebenen Mikrokavitdt

Unsere spezielle Art der Strominjektion hat den entscheidenden Vorteil, dass die Ober-
fliche des Resonatortiirmchens frei von jeglicher absorbierender Kontaktschicht bleibt (siehe
Abb. 6.35 c). Des Weiteren unterdriickt der ringformige p-Kontakt mit einem Aufendurchmes-
ser von ca. 6 um deutlich die Detektion von Streulicht von den Seitenwénden der Resonatoren
bei Mikro-Elektrolumineszenz(EL)-Messungen. Der Ringkontakt selbst verlduft in einen grofie-
ren dreiecksférmigen Kontakt, an dem spéter die elektrischen Zuleitungen angebracht werden.

Eine schematische Darstellung des kompletten Bauteils ist in Abbildung 6.36 dargestellt.

6.3.2 Eigenschaften von elektrisch gepumpten Resonatoren

Die elektrischen und optischen Eigenschaften der Resonatoren wurden an einem Mikrolumi-
neszenzmessplatz mit einer spektralen Auflésung von 16 pel” und einer Ortsauflésung von ca.
3 pum bei Tieftemperatur charakterisiert. Um einen moglichen Einfluss des aufwendigen Her-
stellungsprozesses (Planarisierung mit BCB, Aufdampfen des Goldkontaktes) auf die Giiten zu
untersuchen, wurden die Tiirmchen direkt nach dem Atzschritt (siehe Abb. 6.35 a) zuerst op-

tisch charakterisiert. Als Anregungsquelle diente ein Laser mit einer Wellenldnge von 514 nm.
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Ein dazugehériges Mikro-PL-Spektrum eines Tiirmchens mit 4 pm Durchmesser ist in Abbil-
dung 6.37 a zu sehen. Das Spektrum wurde bei einer Temperatur von 5 K aufgenommen. Die
Grundmode bei 1,3207 eV zeigt einen Q-Faktor von 16000. Des Weiteren sind Moden hoherer

Ordnung auf der Hochenergieseite der Grundmode sichtbar.
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Abbildung 6.37: Mikro-PL-Spektrum eines optisch gepumpten Mikroresonators (a) und

Mikro-EL-Spektrum eines elektrisch betriebenen Tirmchens (b) mit 4 pm Durchmesser.

Fiir Resonatoren mit 4 pm Durchmesser sind die Streu- und Beugungsverluste an den Sei-
tenwinden vernachléssigbar, und der Q-Faktor ist iiblicherweise nur durch intrinsische Verluste
und Absorptionsverluste limitiert. Zusammenfassend kann der Q-Faktor somit wie folgt ausge-
driickt werden: 1/Q = 1/Qint+1/Qabs.op+1/Qabs.DBR, WOb€l Q;nt abhéngig von der Anzahl der
Spiegelpaare ist, Qups,op Und Qups, ppr stehen fiir die Verluste in der aktiven Schicht und den
DBRs [Riv99]. Vergleichbare undotierte Strukturen mit identischer Anzahl von Spiegelpaaren
(siehe Abschnitt 6.2.4) weisen Q-Faktoren von bis zu 30000 auf. Die Resonanz der elektrisch
betriebenen Kavitit ist stark verstimmt beziiglich zur Quantenpunktemission. Somit kénnen
Verluste durch Absorption in der aktiven Schicht vernachléssigt werden, und die Differenz in
der Giite der Strukturen ist auf erh6hte Absorptionsverluste durch die Dotierung zuriickzufiih-

1

AT von ca. 18 em ™,

AC)abs
was in guter Ubereinstimmung mit verdffentlichten Werten von dotierten GaAs-Schichten ist

[Cas74].

ren. Dies ermdglicht eine Abschitzung des Absorptionskoeffizienten o =

Nun stellt sich die Frage, ob die Giiten, die bei optischer Anregung erzielt wurden, auch fiir
den Fall des elektrischen Betriebes erreicht werden. Das Modenspektrum eines elektrisch betrie-
benen Mikroresonators mit 4 pm Durchmesser ist in Abbildung 6.37 b zu sehen. Das Mikro-EL-
Spektrum wurde bei einem Injektionsstrom von 4 uA aufgenommen. Das Spektrum reproduziert

vollstdndig die Modenstruktur des optisch gepumpten Resonators (siehe Abb. 6.37 a), und es
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ldsst sich ein nahezu identischer Q-Faktor von 16000 fiir die Grundmode extrahieren. Diese Be-
obachtung bestétigt sich ebenfalls fiir kleinere Resonatordurchmesser, und es zeigt sich lediglich
eine kleine Abweichung zwischen den Giiten von elektrisch und optisch gepumpten Strukturen.
Abbildung 6.38 zeigt den Q-Faktor von optisch (Kreise) und elektrisch gepumpten Resonatoren
(Rechtecke) in Abhéngigkeit von ihrem Durchmesser. Vergleichbar zu Abschnitt 6.2.4 verrin-
gert sich die Giite der Kavitéten fiir kleinere Durchmesser, da die Gesamtverluste hauptsichlich

durch erhohte Streu- und Beugungsverluste an den Seitenwénden der Tiirmchen steigen.
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Abbildung 6.38: Q-Faktoren der dotierten Resonatoren in Abhdngigkeit vom Resonatordurch-
messer fir zwei verschiedene Anregungsarten: Optisch gepumpt (Kreise) sowie elektrisch betrie-

ben (Rechtecke)

Dies zeigt deutlich, dass die Planarisierung und das Aufdampfen des Goldkontaktes keinen
nachteiligen Einfluss auf die Giiten der elektrisch betriebenen Mikroresonatoren hat. Jedoch
wurde ein leicht geringerer optischer Einschluss bei den planarisierten Tiirmchen durch den
kleineren Brechungsindexsprung an der Grenzfliche von Halbleiter und BCB beobachtet. Ver-
gleicht man beide Modenspektren in Abb. 6.37, so zeigt sich deutlich der Einfluss des BCBs.
Dieser reduziert die Aufspaltung zwischen der Grundmode und den lateralen Moden hoéherer

Ordnung im Fall der elektrisch betriebenen Tiirmchen um ca. 5 %.

Die hohen Giiten der dotierten Strukturen im Zusammenhang mit ihren geringen Modenvo-
lumen bei kleineren Resonatordurchmessern ermoglichen nun ebenfalls Experimente im Bereich

der Quantenelektrodynamik mit Hilfe von elektrisch betriebenen Kavitéten.
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Elektrisch betriebene QP-Mikroresonatoren haben neben den anwendungsbezogenen Ein-
satzgebieten wie zum Beispiel als Mikro-Laser oder Einzelphotonenquelle auch weitaus inter-
essantere Anwendungsgebiete im Bereich von effizienten nicht-klassischen Photonenemittern.
Diese erfordern iiblicherweise klare quantendynamische Effekte auf der Basis eines einzelnen
Emitters [Ger99|. In Abbildung 6.39 sind die temperaturabhéngigen Mikro-EL-Spektren eines
elektrisch betriebenen Resonatortiirmchens mit 2,5 pm Durchmesser abgebildet. Ein einzelnes
QP-Exziton (X) wird durch Temperaturerhthung von 15 bis 22 K in Resonanz mit der Grund-
mode des Resonators (C) gebracht. Die Grundmode des Tiirmchens besitzt eine Linienbreite
von ca. 7. — 100 peV, was einem Q-Faktor von 13000 entspricht. Bei 18 K ist das Exziton in
Resonanz mit der optischen Mode. Im Resonanzfall ist eine starke Erhohung der Intensitit des
Exzitons zu erkennen, d.h. das System befindet sich im Regime der schwachen Kopplung und

zeigt einen deutlichen Purcell-Effekt mit einem Purcell-Faktor von ca. 10 [Boe08|.
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Abbildung 6.39: Mikro-EL-Spektren eines 2,5 wm Tirmchens mit einem Q-Faktor von 13000
in Abhdngigkeit von der Temperatur. Bei einer Temperatur von 18 K ist das QP-Exziton (X)

in Resonanz mit der Resonatormode (C).

Die verwendeten Gag4olnggAs-Quantenpunkte haben eine relativ geringe Grofe (siehe
Abb. 6.34 b) und somit eine geringe Oszillatorstarke. Dadurch ist mit dieser Struktur nur ei-
ne schwache Licht-Materie-Wechselwirkung zu beobachten. Um selbst fiir elektrisch betriebene

Mikroresonatoren in das Regime der starken Wechselwirkung vorzustofen, wurde ein identi-
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scher Resonator gewachsen, in dessen Mitte grofsere drahtédhnliche QP-Strukturen mit einem
Indiumgehalt von 30 % eingebettet wurden. Die Grundcharakterisierung dieser Kavitit ist in

Abb. 6.40 zu sehen.
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Abbildung 6.40: Grundcharakterisierung einer dotierten Resonatorstruktur mit 23/27 Spie-
gelpaaren: Reflexionsspektrum bei 300 K (gepunktete Kurve) sowie PL-Spektrum der eingewach-

senen Gagrolng z0As-Quantenpunkte bei 8 K (durchgezogene Kurve).

Das Reflexionsspektrum (punktierte Kurve) wurde bei 300 K aufgenommen und zeigt eine
Resonanz der Kavitit bei ca. 948 nm. Des Weiteren ist ein PL-Spektrum der aktiven Schicht
(durchgezogene Kurve) bei 8 K abgebildet. Hierfiir wurde der obere DBR des Resonators abge-
atzt. Das PL-Spektrum zeigt typisch Merkmale der gering verspannten GalnAs-Quantenpunkte
(sieche Abschnitt 4.3.3 und 4.4.1). Es sind deutlich zwei Emissionen zu erkennen. Eine relativ
schmale Lumineszenz bei ca. 905 nm, die auf den Schwerlochiibergang der Benetzungsschicht
zuriickzufiihren ist (siehe Diskussion in Abschnitt 4.4.1), sowie eine QP-Emission auf der niede-
renergetischen Seite des Spektrums. Die Anzahl der Spiegelpaare blieb unverdndert zur vorhe-
rigen Probe und lag bei 23/27 Spiegelpaaren im oberen /unteren DBR. Die Giiten der Kavitéit
sind in Abhéngigkeit vom Durchmesser der Tiirmchen in Abb. 6.41 dargestellt. Vergleicht man
die Q-Faktoren mit der Kavitit mit Gag s7Ing3As-Quantenpunkten (siehe Abb. 6.38), so erkennt
man, dass bis auf minimale Abweichungen beide Kavititen nahezu identische Giiten aufweisen.

Dies spiegelt die hohe Qualitdt und Reproduzierbarkeit des Herstellungsprozesses wider.
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Abbildung 6.41: Q-Faktor in Abhdngigkeit vom Resonatordurchmesser der elektrisch betrie-

benen Kavitdt mit gering verspannten Gagqolngz0As-Quantenpunkten.

Jedoch war es nun durch die vergroferten Quantenpunktstrukturen mit einem Indiumgehalt
von 30 % (siehe Abschnitt 4.2.3.) selbst bei identischen Giiten moglich, eine starke Kopplung
zwischen Licht und Materie ebenfalls im elektrischen Betrieb zu beobachten. Die zugehdrigen
temperaturabhingigen Mikro-EL-Spektren der dotierten Kavitéit sind in Abb. 6.42 zu sehen.
Bei der Mikro-EL-Messung wurde die Temperatur von 9 auf 25 K erhéht. Die Energiedisper-
sionen der optischen Mode (C) und des QP-Exzitons (X) zeigen ein klares antikreuzendes
Verhalten mit einer Aufspaltung ihrer Energien in Resonanz. Im Resonanzfall bei ca. 15 K

kann eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung von ca. 85 peV ermittelt werden.

Die hohen Giiten der elektrisch betriebenen Bauteile spiegeln sich in der deutlichen Licht-
Materie-Wechselwirkung eines einzelnen Quantenpunktes im Regime der schwachen und starken
Kopplung wider. Das Erreichen des Regimes der schwachen und starken Wechselwirkung in
diesen Strukturen ermoglicht die Realisierung von verschiedenen duflerst kompakten elektrisch
betriebenen Lichtquellen, wie zum Beispiel Mikro-Lasern mit sehr geringen Schwellenstrémen
oder hocheffiziente Einzelphotonenquellen, die auf der Basis von quantendynamischen Effekten

operieren.
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Abbildung 6.42: Temperaturabhdingige Mikro-EL-Spektren des dotierten Resonators mit ver-
groferten Gag7olng s0As-Quantenpunkten und einer Rabi-Aufspaltung von ca. 85 peV im Re-

sonanzfall.

Neben der fundamentalen Licht-Materie-Wechselwirkung zwischen einem Photon und einem
einzelnen QP-Exziton im Regime der schwachen und starken Kopplung wurden anhand der in
dieser Arbeit realisierten Strukturen weiterfithrende Experimente durchgefiihrt. Auf der Basis
von Mikroresonatortiirmchen konnte zum Beispiel eine kohirente Kopplung von zwei Quanten-
punkten iiber das Lichtfeld in einem Mikroresonator realisiert werden [Rei06]. Die kohérente
Kopplung zwischen zwei QP-Exzitonen iiber das elektromagnetische Feld in einem Mikroreso-

nator mit hoher Giite ist ein neuer Ansatz zur Realisierung von QP-Molekiilen.

Die photonische Kopplung iiber das Lichtfeld bietet einige Vorteile, wie zum Beispiel einen
grofseren Wechselwirkungsbereich im Vergleich zur elektronischen Kopplung von Quantenpunk-
ten, die grofe technologische Anforderungen beinhaltet. Diese Anforderungen der elektroni-
schen Kopplung durch Coulomb-Wechselwirkung oder Tunneln von QP-Exzitonen sind durch
den kleinen Wechselwirkungsbereich der Kopplungsmechanismen verursacht. Um eine effiziente
elektronische Kopplung zu erreichen, miissen sich beide Quantenpunkte innerhalb weniger Na-
nometer befinden und ihre Energieniveaus identisch sein. Somit sind photonisch gekoppelten
Quantenpunktmolekiile durch die stark reduzierten Anforderungen an die ortliche Trennung
der Quantenpunkte von wenigen 100 nm (in der Grokenordnung der Wellenlédnge des Lichtes)

ideale Kandidaten fiir Experimente im Bereich der Quanteninformationsverarbeitung [Ima99).
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Des Weiteren konnten Mikroresonator-Laser mit hohen (-Faktoren und verschwindenden
Schwellenstromen [Ate07] [Rei08] sowie hocheffiziente Einzelphotonenquellen [Pre07| hergestellt
werden. Mit Hilfe von Mikrokavititen basierend auf photonischen Kristallen konnte z.B. die

Gruppenlaufzeit des Lichtes um maximal 132 ps verzogert werden [Sue07].






Anhang A: Probenautbau

Mikroresonatorstrukturen:

C798

Pufferschicht 400 nm GaAs

unterer DBR: 23 x | 81 nm AlAs

69 nm GaAs
81 nm AlAs

Kavitét 135 nm GaAs

aktive Schicht: 4,5 nm Gag 7oIng 30As
135 nm GaAs

oberer DBR: 20 x | 81 nm AlAs
69 nm GaAs

C807

Pufferschicht 400 nm GaAs

unterer DBR: 26 x | 76 nm AlAs

66 nm GaAs
76 nm AlAs

Kavitét 130 nm GaAs

aktive Schicht: 4,5 nm Gag 70lng 30As
130 nm GaAs

oberer DBR: 23 x | 76 nm AlAs
66 nm GaAs
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C1188

Pufferschicht 400 nm GaAs

unterer DBR: 29x | 79 nm AlAs

72 nm GaAs
79 nm AlAs

Kavitat 146 nm GaAs

aktive Schicht: 2.1 nm Gas7Ings3As
146 nm GaAs

oberer DBR: 26 x | 79 nm AlAs
72 nm GaAs

M2883

Pufferschicht 400 nm Si:GaAs (3 x 10'®)

unterer DBR: 17 X | 69 nm Si:AlAs (3 x 10'8)
61 nm Si:GaAs (3 x 10'%)

5 X 69 nm Si:AlAs (2 x 10'8)
61 nm Si:GaAs (2 x 10'®)

4 x 69 nm Si:AlAs (1 x 10'®)
61 nm Si:GaAs (1 x 10'®)
69 nm AlAs

Kavitat 134 nm GaAs

aktive Schicht: 1,4 nm Gag 40Ing oAs
134 nm GaAs

oberer DBR: 7 x | 69 nm C:AlAs (1 x 10'8)
61 nm C:GaAs (1 x 10'®)

5 X 69 nm C:AlAs (2 x 10'®)
61 nm C:GaAs (2 x 10'®)
9 x 69 nm C:AlAs (3 x 10'®)
61 nm C:GaAs (3 x 10'8)
2 X 69 nm C:AlAs (2 x 1017)

61 nm C:GaAs (2 x 10'9)

Zusitzliche 6-Dotierung von 1 x 102¢m =2 an jeder Grenzfliiche von GaAs zu AlAs.
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Pufferschicht

M2976

400 nm Si:GaAs (3 x 10'®)

unterer DBR: 17 x

77 nm Si:AlAs (3 x 10'8)
68 nm Si:GaAs (3 x 10'®)

5 x 77 nm Si:AlAs (2 x 10'®)
68 nm Si:GaAs (2 x 10'8)

4 x 77 nm Si:AlAs (1 x 10'®)
68 nm Si:GaAs (1 x 10'®)
77 nm AlAs

Kavitit 136 nm GaAs

aktive Schicht:

4.,5 nm Gao’701110’30AS

136 nm GaAs

oberer DBR: 7 X

77 nm C:AlAs (1 x 10'%)
68 nm C:GaAs (1 x 10'8)

5 X

77 nm C:AlAs (2 x 10'®)
68 nm C:GaAs (2 x 10'8)

77 nm C:AlAs (3 x 10'8)
68 nm C:GaAs (3 x 10'8)

77 nm C:AlAs (2 x 10'9)
68 nm C:GaAs (2 x 10'9)

Zusitzliche 6-Dotierung von 1 x 10*2cm ™2

Pufferschicht

an jeder Grenzfliche von GaAs zu AlAs.

C1233

400 nm GaAs

Opferschicht
Wellenleiter

2027 nm Alo,73Ga0?27AS
222 nm GaAs
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Quantenpunktstrukturen:

Pufferschicht
Ubergitter: 5 x

944

100 nm GaAs
10 nm AlAs, 5 nm GaAs
200 nm GaAs

aktive Schicht: 7 x

Pufferschicht

0.10 nm Gag.golngopAs, 0.10 nm InAs

846

100 nm GaAs

aktive Schicht: 11 x

Pufferschicht

0.12 nm GaggrsIng105As, 0.07 nm InAs

C1006

250 nm GaAs

aktive Schicht: 30 x

Pufferschicht

0.12 nm Gao.gglnoAlgAS, 0.03 nm InAs

C1003

250 nm GaAs

aktive Schicht: 30 x

Pufferschicht

0.12 nm Gao.gllng.ogAS, 0.03 nm InAs

C1004

250 nm GaAs

aktive Schicht: 30 x

Pufferschicht

0.12 nm Gaggalng16As, 0.03 nm InAs

€998

300 nm GaAs

aktive Schicht: 30 x

0.12 nm Gaolgllng,ogAS, 0.03 nm InAs

Deckschicht:

Pufferschicht

50 nm GaAs

C1001

300 nm GaAs

aktive Schicht: 30 x

0.12 nm Gag.golngopAs, 0.03 nm InAs

Deckschicht:

50 nm GaAs

Anhang A: Probenaufbau
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Pufferschicht
Ubergitter: 12 x

C1002

300 nm GaAs
2 nm AlAs, 2.4 nm GaAs
80 nm GaAs

aktive Schicht: 30 x

0.12 nm Gao.gglno.lgAS, 0.03 nm InAs

Deckschicht:

Pufferschicht
Ubergitter: 12 x

50 nm GaAs
C1005

300 nm GaAs
2 nm AlAs, 2.4 nm GaAs
80 nm GaAs

aktive Schicht: 30 x

0.12 nm Gag.galng16As, 0.03 nm InAs

Deckschicht:

50 nm GaAs






Anhang B: Abkiurzungen und Symbole

OD
1D
2D
3D
BCB
BS
BZ

CCD
DBR
ECR
EL

fce

FT
HF

hh
hhl-el
ICP

lh
lh1-el
LN,
MBE
MBIK
MEE
ML
PBG

Abkiirzungen:

nulldimensional

eindimensional

zweidimensional

dreidimensional

Bencocyclobuten

Benetzungsschicht

Brillouin-Zone

optische Mode eines Mikroresonatortiirmchens
charge coupled device

distributed Bragg reflector

electron cyclotron resonance
Elektrolumineszenz

Purcell-Faktor

face centered cubic

Fouriertransformation

konzentrierte Flusssdure

heavy hole

Grundzustand des Schwerlochiibergangs der Benetzungsschicht
inductively coupled plasma

light hole

Grundzustand des Leichtlochiibergangs der Benetzungsschicht
liquid nitrogen

molecular beam epitaxy

Methylisobutylketon

migration enhanced epitaxy

Monolage

photonic bandgap materials
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PK photonische Kristalle
PL Photolumineszenz
PMMA  Polymethylmetacrylat
PR Photoreflexion
QED Quantenelektrodynamik
Q-Faktor Qualitéatsfaktor (engl.: quality factor)
QF Quantenfilm
QP Quantenpunkt
QPGZ Quantenpunkt Grundzustand
REM Rasterelektronenmikroskop
RIE reactive ion etching
RKM Rasterkraftmikroskop
UHV Ultrahochvakuum
uv ultraviolett
VCSEL  vertical cavity surface emitting laser
X Exziton
X(P) Grundzustand
X(S) erster angeregter Zustand
XRD Rontgendiffraktometrie
XX Biexziton
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Symbole:
a Gitterkonstante
ag exzitonischer Bohrradius
b Defektradius
D Zustandsdichte
d Durchmesser der Mikroresonatoren

diritisen  Kritische Schichtdicke

e Elementarladung (1,602 - 1071 C)
E Energie

E, Bandliicke

f Oszillatorstérke

Fy Materialfluss

h Plancksches Wirkungsquantum

hk Quasi-Impuls

g Kopplungsfaktor

1 Intensitat

l mittlere Distanz

lp Reichweite des Verspannungsfeldes
L Breite des Quantenfilms

Lpgr Eindringtiefe

Leyy effektive Resonatorlinge

Ly Dicke der Kavitat
Me Ruhemasse des Elektrons (9,31 - 1073 kg)
m’ effektive Masse des Elektrons

Meff effektive Spiegelanzahl

mp effektive Masse der Locher
n Brechungsindex
Neff effektiver Brechungsindex

N(E)  Anzahl der Zustinde

P Impulsoperator

prrcr  Druck in der Ladekammer
Qc theoretischer Bandoffset
R Reflektivitat

T Temperatur
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Verr

(%

effektives Modenvolumen
Flussgeschwindigkeit
Absorptionskoeffizient,
Linienbreite
Dielektrizitatskonstante
de Broglie Wellenlénge
Stoppbandbreite
Lebensdauer

Kreisfrequenz
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