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Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit beschäftigt sich mit optischen Untersuchungen an nieder-
dimensionalen III/V-Halbleiterstrukturen. Dabei werden zunächst im ersten Teil
selbst-organisiert gewachsene Nanodrähte aus InP und GaN bezüglich ihrer Oberflä-
chen- und Kristallqualität charakterisiert. Dies ist besonders im Hinblick auf zukünf-
tige opto- und nanoelektronische Bauteile von Interesse. Der zweite, grundlagenori-
entierte Teil der Arbeit ist im Bereich der Quantenoptik angesiedelt und widmet sich
magneto-optischen Studien zur Licht-Materie Wechselwirkung in Quantenpunkt-Mi-
kroresonator-Systemen im Regime der starken Kopplung.

Oberflächen-Untersuchungen an Halbleiter-Nanodrähten
Bei diesem Teilaspekt der vorliegenden Arbeit stehen Untersuchungen von Halblei-
ter-Nanodrähten mittels zeitintegrierter und zeitaufgelöster Photolumineszenz (PL)-
Spektroskopie im Vordergrund. Diese eindimensionalen Nanostrukturen bieten eine
vielversprechende Perspektive für die weitere Miniaturisierung in der Mikroelek-
tronik. Da konventionelle Strukturierungsverfahren wie die optische Lithographie
zunehmend an physikalische und technologische Grenzen stoßen, sind selbstorgani-
sierte Wachstumsprozesse hierbei von besonderem Interesse. Bei Nanodrähten be-
steht darüber hinaus konkret noch die Möglichkeit, über ein gezieltes axiales und
radiales Wachstum von Heterostrukturen bereits bei der Herstellung komplexere
Funktionalitäten einzubauen.
Auf Grund ihres großen Oberfläche-zu-Volumen Verhältnisses sind die elektroni-

schen und optischen Eigenschaften der Nanodrähte extrem oberflächensensitiv, was
vor allem im Hinblick auf zukünftige Anwendungen im Bereich der Mikro- oder
Optoelektronik sowie der Sensorik von essentieller Bedeutung ist. Zur näheren Un-
tersuchung der Oberflächeneigenschaften von Nanodrähten eignet sich die optische
Spektroskopie besonders, da sie als nicht-invasive Messmethode ohne aufwändige
Probenpräparation schnell nützliche Informationen liefert, die zum Beispiel in der
Optimierung des Herstellungsprozesses eingesetzt werden können.
Im Hinblick auf zukünftige Anwendungen von Nanodrähten in der Mikroelek-

tronik, etwa als Transistoren, ist häufig eine Beschichtung ihrer Oberfläche mit ei-
nem Dielektrikum unausweichlich. Dadurch werden prinzipiell neue Zustände an der
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Draht-Oberfläche generiert, die häufig innerhalb der Bandlücke liegen und somit als
tiefe Störstellen zu einer erhöhten nichtstrahlenden Rekombination führen. Aus die-
sem Grund wird intensiv nach effizienten Beschichtungsmethoden gesucht, die die
Oberflächeneigenschaften des Nanodrahtes möglichst wenig negativ beeinflussen.

HfO2-Beschichtung von InP-Nanodrähten
Vor diesem Hintergrund wurden im Rahmen der vorliegenden Arbeit zunächst un-
dotierte InP-Nanodrähte untersucht, die mit Hilfe von Gold-Nanopartikeln als Kata-
lysator in einer Metall-Organischen Gasphasen-Epitaxie-Anlage (MOVPE) auf InP-
Substrat nach dem Vapour-Liquid-Solid (VLS)-Verfahren selbstorganisiert gewach-
sen wurden. Durch geeignete Wahl der Wachstumsparameter wie Materialfluss und
Substrattemperatur kann hierbei die Struktur und die chemische Zusammensetzung
der Nanodrähte maßgeschneidert eingestellt werden. Für potentielle Anwendungen
im Bereich der Nanoelektronik können die Nanodrähte im Anschluss mittels Atom-
lagenabscheidung (ALD) mit einer dünnen HfO2-Schicht als Gate-Oxid überzogen
werden. In diesem Zusammenhang wurde im Rahmen dieser Arbeit erstmals der Ein-
fluss des ALD-Verfahrens auf die optischen Oberflächeneigenschaften der beschichte-
ten Nanodrähte evaluiert. Hierbei ergab sich unter optimierten Bedingungen bei ei-
ner Prozesstemperatur von 250 °C eine Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit
von 3,5 x 104 cm/s. Eine Vorbehandlung mit gepufferter Flusssäure-Lösung (BHF)
führte zu einer Verringerung auf 2,5 x 104 cm/s.
Als weitere Verbesserung erwies sich ein direktes Überwachsen des InP-Nano-

drahtes mit einer dünnen GaP-Schicht, wodurch eine Oberflächen-Rekombinations-
geschwindigkeit von 9,5 x 103 cm/s erreicht werden konnte. Als noch vielversprechen-
der stellte sich ein in situ Ausheilschritt bei 420 °C unter H2S-Atmosphäre direkt
nach dem Wachstum heraus. Obwohl der Vergleich mit der GaP-Umhüllung nicht
direkt gezogen werden kann, da keine Proben bei gleicher ALD-Prozesstemperatur
zur Verfügung standen, ist die H2S-Ausheilung vermutlich dem Prozess des einfa-
chen Überwachsens noch leicht überlegen.

Des Weiteren wurden auch p-dotierte InP-Nanodrähte bezüglich ihrer Oberflä-
chen-Eigenschaften untersucht. Bei den zeitaufgelösten PL-Messungen zeigen diese
eine signifikante, ladungsträgerinduzierte Blau-Verschiebung der Emissionsenergie
um 90 meV. Zur quantitativen Beschreibung dieser Beobachtung wurde der Effekt
der Bandverbiegung herangezogen und ein Modell zur Ladungsträgerdynamik nach
gepulster optischer Anregung quantitativ diskutiert. Über dieses Modell kann die
Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit aus dem zeitlichen Verlauf des PL-Si-
gnals extrahiert werden.
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Der Einfluss der HfO2-Beschichtung stellte sich hierbei als qualitativ vergleich-
bar zu undotierten Nanodrähten heraus. Allerdings ist die gemessene Oberflächen-
Rekombinationsgeschwindigkeit im Vergleich zu den jeweils unbehandelten Refe-
renzproben beispielsweise um einen Faktor 5 größer. Beim direkten Vergleich von
Nanodrähten mit unterschiedlicher Dotierkonzentration zeigte sich ein starker Ein-
fluss der Akzeptor-Konzentration auf die optische Qualität der Proben. Dies ist
zum einen auf die Einbringung nicht-strahlender Rekombinationszentren in Form
von tiefen Störstellen zurückzuführen. Weiterhin führt die mit steigender Dotierung
wachsende Bandverbiegung zu einer räumlichen Trennung der Elektronen- und Loch-
wellenfunktionen und unterdrückt somit die effektive Rekombination.

Optimierung des Kristallwachstums bei GaN-Nanodrähten
In PL-Experimenten wurden weiterhin mittels Molekularstrahlepitaxie (MBE) ge-
wachsene GaN-Nanodrähte untersucht, die insbesondere für Hochtemperaturanwen-
dungen sehr attraktiv sind. Dabei wurde beim Wachstum mit Hinblick auf ei-
ne Optimierung der Kristallqualität das Wachstumssubstrat (Si[001], Si[111] und
Al2O3[0001]) und die Temperatur (710 °C, 730 °C und 800 °C) variiert. Außerdem
ist bei GaN ein selbstinduziertes Wachstum von Nanodrähten auch ohne den Ein-
satz eines metallischen Katalysators wie z.B. Ni möglich, was somit einen direkten
Vergleich der beiden Wachstumsmodi erlaubt.
Eine Aussage über die Kristallqualität konnte über die Zuordnung und die relati-

ve Ausprägung verschiedener Defektemissionen im Spektrum getroffen werden. Auf
Saphir (Al2O3)-Substrat wurden die besten Resultate bei einer Wachstumstempe-
ratur von 800 °C erzielt, was sich durch eine vergleichsweise geringe Defektemission
auszeichnet. Bei Silizium zeigte sich eine klare Überlegenheit des Katalysator-freien
Wachstumsprozesses bezüglich der erreichten Kristallqualität. Darüber hinaus gibt
es keinen signifikanten Einfluss der Kristallorientierung beim Si-Substrat auf die
optische Qualität der Nanodrähte.
Obwohl im Emissionsbereich von GaN keine zeitaufgelösten PL-Messungen mög-

lich waren, konnte mit Hilfe einer Variation der Probentemperatur und der Anwen-
dung eines geeigneten Diffusionsmodells bei zeitintegrierten PL-Messungen ebenfalls
die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit zu 3 x 104 cm/s bestimmt werden.

Quantenoptik an Halbleiter-Mikrokavitäten
Der zweite Teil dieser Arbeit widmet sich der Licht-Materie-Wechselwirkung in
Quantenpunkt-Mikroresonator-Systemen. Dabei ist das Regime der starken Kopp-
lung zwischen Emitter und Resonator, auch im Hinblick auf mögliche zukünftige
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Anwendungen in der Quanteninformationsverarbeitung, von besonderem Interes-
se. Diese Mikroresonator-Türmchen, die auf planaren AlAs/GaAs-Mikroresonatoren
mit InGaAs Quantenpunkten in der aktiven Schicht basieren, wurden mittels zei-
tintegrierter und zeitaufgelöster Mikro-PL-Spektroskopie in einem äußeren magne-
tischen Feld in Faraday-Konfiguration untersucht. Dabei können die Quantenpunkt-
Exzitonen über eine Temperatur-Verstimmung in Resonanz mit der Kavitätsmode
gebracht werden.

Grundlegende Untersuchungen von Quantenpunkten im Magnetfeld
Zunächst wurden InxGa(1−x)As-Quantenpunkte mit unterschiedlichem In-Gehalt (x=
30%, 45% und 60%) magneto-optisch untersucht. Da der In-Anteil über die Gitter-
konstante einen direkten Einfluss auf die Verspannung beim Wachstum hat, bilden
sich Quantenpunkte verschiedener Formen und Größen aus. Bei einem In-Gehalt
von 60% sind diese relativ klein und rund, bei nur 30% In sind die entstehenden
Quantenpunkte größer und eher länglich ausgeprägt.
Aufgrund der größeren Abmessungen weisen diese Quantenpunkte mit 30% In-

Anteil auch hohe Oszillatorstärken auf, was sie besonders für Experimente zur star-
ken Kopplung auszeichnet. Unter dem Einfluss des Magnetfeldes zeigte sich ein di-
rekter Zusammenhang zwischen der lateralen Ausdehnung der Quantenpunkte und
ihrer diamagnetischen Verschiebung. Für einen In-Gehalt von 60% ergab sich eine
diamagnetische Verschiebung von 8 µeV/T2, für 30% In hingegen wurden 26 µeV/T2

gemessen. Dies ist auf die unterschiedliche Ausdehnung der Elektron-Loch-Wellen-
funktion im Quantenpunkt zurückzuführen, deren effektiver Durchmesser zu 7 nm
bzw. 15 nm berechnet werden kann. Daraus folgt, dass sich besonders in den großen
In0,3Ga0,7As-Quantenpunkten das Exziton nicht über die gesamte Fläche des Quan-
tenpunktes erstreckt, sondern vielmehr einer quantisierten Schwerpunktsbewegung
folgt.
Als Nachweis des Quantencharakters der untersuchten Emitter wurden Spektren

unter Variation der optischen Anregungsleistung aufgenommen. Dabei können spek-
trale Charakteristika wie Bi-Exzitonen und die Emission der p-Schale nachgewiesen
werden. Darüber hinaus wurde die Photonenstatistik mit einem Hanbury-Brown
und Twiss-Messaufbau gemessen. Der Wert der Autokorrelationsfunktion zweiter
Ordnung ergab sich dabei zu g(2)(τ = 0) = 0,12 als eindeutiger Nachweis der Ein-
zelphotonen-Emission.
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Starke Kopplung im magnetischen Feld
Nach diesen Voruntersuchungen wurde das Quantenpunkt-Mikroresonator-System
im Regime der starken Kopplung erstmals mittels magneto-optischer PL-Spektro-
skopie studiert.
Neben der Möglichkeit, das Resonanzverhalten über das externe Magnetfeld zu

kontrollieren, zeigte sich eine Korrelation zwischen der Kopplungsstärke und dem
magnetischen Feld, was auf eine Verringerung der Oszillatorstärke im Magnetfeld
zurückgeführt werden konnte. Diese steht wiederum im Zusammenhang mit einer
Einschnürung der Wellenfunktion des Exzitons durch das angelegte Feld, sobald die
magnetische Länge oberhalb von 3 T kleiner als die Ausdehnung der ungestörten
Wellenfunktion ist (15 nm). Dieser direkte Einfluss des Magnetfeldes auf die Os-
zillatorstärke erlaubt eine in situ Variation der Kopplungsstärke. Diese Kontrolle
der Oszillatorstärke über das externe Magnetfeld konnte durch zeitaufgelöste PL-
Messungen an einzelnen Quantenpunkten bestätigt werden, da ein indirekter Zusam-
menhang zwischen der spontanen strahlenden Lebensdauer und der Oszillatorstärke
besteht.

Photon-Photon-Wechselwirkung bei der starken Kopplung im Magnetfeld
Nach der Demonstration der starken Kopplung zwischen entarteten Exziton- und
Resonatormoden im Magnetfeld, wurden im weiteren Verlauf Spin-bezogene Kopp-
lungseffekte im Regime der starken Kopplung untersucht. Der verwendete Quan-
tenpunkt wies eine deutliche Zeeman-Aufspaltung auf und die Entartung der Ka-
vitätsmode war durch eine leichte Elliptizität des Resonator-Türmchens ebenfalls
aufgehoben.
Dadurch ergaben sich im Magnetfeld unter Variation der Temperatur zwei Be-

reiche der Wechselwirkung zwischen den einzelnen Komponenten von Resonator-
und Exzitonenmode. Die aufgenommenen Messdaten wurden mit einem Modell
vier gekoppelter Oszillatoren angepasst, woraus sich bei 3 T eine Vakuum-Rabi-
Aufspaltung des einzelnen Kopplungsvorgangs von 86 µeV ergibt. Die Betrachtung
der Linienbreiten lässt auf einen eher photonischen Charakter der gekoppelten Mo-
den bei 3 T schließen.
Ein weiterer wichtiger Aspekt ist hier der Einfluss des magnetischen Feldes auf den

Polarisationszustand der Moden. Dadurch kann es im magnetischen Feld auch zu ei-
ner Wechselwirkung zwischen ansonsten unabhängigen Moden kommen. Von beson-
derem Interesse ist dabei eine beobachtete indirekte Wechselwirkung zwischen den
beiden photonischen Moden im Moment der Resonanz, die durch die exzitonische
Mode vermittelt wird. Diese sogenannte Spin-vermittelte Photon-Photon-Kopplung
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stellt ein Bindeglied zwischen eigentlich unabhängigen photonischen Moden über
den Spinzustand eines Exzitons dar.



Summary

This thesis deals with optical investigations on low-dimensional III/V-semiconductor
structures. In the first part self-organized nanowires made of InP and GaN are
characterized for their surface and crystal quality, which is of special interest with
respect to future opto- and nanoelectronic devices. The second part is dedicated to
the more basic research topic of Quantum Optics. It presents magneto-optical studies
on the light-matter interaction in quantum dot microresonator systems within the
regime of strong coupling.

Surface investigations on semiconductor nanowires
This aspect of the present work focuses on investigations of semiconductor nanowires
by means of time-integrated and time-resolved photoluminescence (PL) spectrosco-
py. These one-dimensional nanostructures provide a promising perspective for the
further miniaturization of microelectronics. Since conventional structuring techni-
ques increasingly face physical and technological boundaries, self-organized growth
processes are of special interest in this context. Moreover, nanowires offer the pos-
sibility to implement complex functionalities already during their fabrication by
means of controlled growth of axial and radial heterostructures.
Due to their high surface-to-volume ratio the electronic and optical properties

of nanowires are extremely sensitive to the surface conditions, which is of essenti-
al relevance for future applications in the range of micro- and optoelectronics as
well as sensor technology. For a detailed investigation of the surface properties of
nanowires optical spectroscopy is especially suitable, because as a non-invasive mea-
surement method it quickly provides useful information without the necessity of an
eloborate sample preparation. This information can, for instance, be adopted for the
optimization of the fabrication process.
With respect to future applications of nanowires in microelectronics, e.g. as tran-

sistors, often a surface coating with a dielectric is required. Thus, new states are
created on the wire surface that are located within the bandgap and, consequently,
as deep impurities lead to increased non-radiative recombination. As a result, the-
re is an intensive search for efficient coating techniques that influence the surface
properties of nanowires as little negative as possible.
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HfO2-Coating of InP nanowires
Considering this background, in the present work undoped InP nanowires were in-
vestigated that have been grown in a self-organized manner by means of gold nano-
particles as catalysts in a Metal-Organic Vapour-Phase-Epitaxy (MOVPE) system
on InP substrate according to the Vapour-Liquid-Solid (VLS) technique. Here, the
structure and chemical composition of the nanowires can be tailored by suitable
choice of the growth parameters like material flux and substrate temperature. Sub-
sequently, with respect to potential applications in the range of nanoelectronics the
nanowires can be coated with a thin HfO2-layer acting as a gate oxide by means of
Atomic Layer Deposition (ALD). In this context, the influence of the ALD treatment
on the optical surface properties of the coated nanowires have been evaluated within
the present work for the first time. As a result, a surface recombination velocity of
3.5 x 104 cm/s was obtained under optimized conditions at a process temperature
of 250 °C. A pre-treatment with buffered hydrofluoric acid (BHF) led to a reduction
to 2.5 x 104 cm/s.
A direct over-growth of the InP nanowire with a thin GaP layer turned out as

a further improvement, where a surface recombination velocity of 9.5 x 103 cm/s
could be obtained. Even more promising was an in situ annealing step at 420 °C
under H2S-atmosphere right after growth. Although a direct comparison with the
GaP coating was not possible, because no samples at identical ALD process tempe-
rature have been available, the H2S-annealing is presumably slightly superior to the
process of overgrowth.

Furhermore, also p-doped InP nanowires have been investigated with respect to
their surface properties. In time-resolved PL-measurements these nanowires show
a significant, carrier-induced blue-shift of the emission energy by 90 meV. For a
quantitative description of this observation the effect of band-bending was employ-
ed and a model of the carrier dynamics after pulsed optical excitation is discussed
quantitatively. By the help of this model the surface recombination velocity can be
extracted out of the temporal behaviour of the PL-signal.
Here, the influence of the HfO2-coating turned out to be qualitatively comparable

to the undoped nanowires. However, the measured surface recombination velocity
is, for instance, a factor 5 bigger compared to the respective untreated reference
samples. The direct comparison of nanowires with different doping concentrations
showed a strong influence of the acceptor concentration on the optical quality of the
samples. On the one hand this is based on the generation of non-radiative recombi-
nation centers by deep impurities. Moreover, the increasing band-bending at higher
doping levels leads to a spatial separation of the electron and hole wave functions
and, consequently, suppresses an efficient recombination.
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Optimization of the crystal growth of GaN nanowires
Furthermore, GaN nanowires grown by Molecular-Beam-Epitaxy (MBE) that are
especially attractive for high temperature applications have been investigated in PL-
experiments. In the growth process the substrate (Si[001], Si[111] and Al2O3[0001])
and the temperature (710 °C, 730 °C and 800 °C) have been varied with respect to
an optimization of the crystal quality. Besides, GaN allows for a self-induced growth
even without a metallic catalyst like, e.g., Ni, which enables a direct comparison of
the two growth modes.
A conclusion on the crystal quality could be drawn by the assignment and the

relative intensities of different defect emission features in the spectrum. On sapphire
(Al2O3) substrate the best results have been obtained at a growth temperature of 800
°C, which relates to a relatively low defect emission. On silicon a clear predominance
of the catalyst-free growth process was found with respect to the achieved crystal
quality. Moreover, there is no significant influence of the crystal orientation of the
Si substrate on the optical quality of the nanowires.
Although no time-resolved PL-measurements were possible within the spectral

range of GaN, a surface recombination velocity of 3 x 104 cm/s could be determined
by means of a variation of the sample temperature and by employing a suitable
diffusion model at time-integrated PL-measurements.

Quantum Optics in semiconductor microcavities
The second part of this thesis addresses the light-matter interaction in quantum
dot-microresonator systems. Here, the regime of strong coupling between emitter
and resonator is of special interest, also with respect to potential future applica-
tions in the field of quantum information processing. These microresonator-pillars
based on planar AlAs/GaAs microresonators with InGaAs quantum dots in the
active layer have been investigated by means of time-integrated and time-resolved
micro-PL-spectroscopy in an external magnetic field in Faraday configuration. The-
refore, the quantum dot excitons can be tuned to resonance with the cavity mode
by temperature variation.

Basic investigations of quantum dots in magnetic fields
In the first place, InxGa(1−x)As quantum dots with different In-content (x = 30%,
45% and 60%) have been investigated magneto-optically. Due to the direct influence
of the In-content on the lattice constant and, consequently, on the strain during
growth, quantum dots of different shapes and sizes are created. At an In-content of



10 Summary

60% they are rather small and circular, whereas with only 30% In the developing
quantum dots are bigger and more elongated.
Due to their bigger dimensions these quantum dots with 30% In-content exhibit

higher oscillator strengths which makes them especially suitable for experiments
on strong coupling. The influence of the magnetic field showed a direct relation
between the lateral extension of the quantum dots and their diamagnetic shift. An
In-content of 60% resulted in a diamagnetic shift of 8 µeV/T2, whereas for 30% In
26 µeV/T2 have been measured. This is attributed to the different extension of the
electron-hole-wavefunction within the quantum dot, whose effective diameter can
be calculated to 7 nm and 15 nm, respectively. As a consequence, especially in big
In0.3Ga0.7As quantum dots, the exciton does not extend over the whole area of the
quantum dot, but rather experiences a center-of-mass quantization.
As a proof of the quantum nature of the emitters spectra have been recorded under

variation of the optical excitation power. In doing so, spectral characteristics like bi-
excitons and the p-shell emission can be observed. Moreover, the photon statistics
have been measured in a Hanbury-Brown and Twiss setup. The value of the second
order auto-correlation function was determined to g(2)(τ = 0) = 0.12 which is an
unambiguous evidence of single-photon emission.

Strong coupling in magnetic fields
After these basic investigations the quantum dot-microresonator system has been
studied in the regime of strong coupling by means of magneto-optical PL-spectros-
copy for the first time.
Besides the possibility of tuning the system in resonance by the external magne-

tic field, a correlation between the coupling strength and the magnetic field was
discovered which could be ascribed to a reduction of the oscillator strength in the
magnetic field. This in turn is based on a squeeze of the exciton’s wavefunction by
the applied field above 3 T as soon as the magnetic length becomes smaller than
the extension of the undisturbed wavefunction (15 nm). This direct influence of the
magnetic field on the oscillator strength allows for an in situ control of the coupling
strength. This control of the oscillator strength by the external magnetic field could
be confirmed by time-resolved PL-measurements on single quantum dots, due to
the inverse relation between the spontaneous radiative lifetime and the oscillator
strength.

Photon-photon interaction under strong coupling in magnetic fields
After the demonstration of strong coupling between degenerate exciton and reso-
nator modes in magnetic fields, spin-related coupling effects within the regime of
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strong coupling have been investigated. The quantum dot under study exhibited a
significant Zeeman-splitting and the degeneracy of the cavity mode was also lifted
by a slight ellipticity of the micropillar.
Thus, two regions of interaction between the individual components of the re-

sonator and exciton mode developed in the magnetic field under variation of the
temperature. The recorded data were fitted with a model of four coupled oscillators,
which revealed a Vacuum-Rabi-splitting of each individual coupling event of 86 µeV
at 3 T. The measured linewidths suggest a rather photonic character of the coupled
modes at 3 T.
A further important aspect in this context is the influence of the magnetic field

on the polarization state of the modes. As a result, in the magnetic field there
is a possible interaction between otherwise independent modes. Here, an observed
indirect interaction between both photonic modes at the moment of resonance is of
special interest, because it is mediated by the excitonic mode. This so-called spin-
mediated photon-photon coupling represents a link between technically independent
photonic modes via the spin state of an exciton.





1 Einleitung

Die Computerindustrie und insbesondere die Chip-Hersteller treiben heute einen
enormen Aufwand, um die Leistungssteigerungen zu erreichen, die der Markt in
regelmäßigen Zyklen fordert. Dieser Fortschritt wird bisher nahezu ausschließlich
durch eine kontinuierliche Vergrößerung der Integrationsdichten auf einem Chip er-
reicht - eine Entwicklung die unter Anwendung konventioneller Technologien mehr
und mehr an ihre Grenzen stößt. Aus diesem Dilemma bieten sich prinzipiell zwei
Auswege an. Zum einen werden grundlegend neue Strukturierungstechnologien er-
schlossen, um noch kleinere Bauteile herstellen zu können. Zum zweiten verfolgt
man fundamental abweichende Konzepte der Informationsverarbeitung, die jenseits
der binären Logik eine um Größenordnungen erhöhte Rechenleistung ermöglichen
könnten.
Die Realisierung der gewünschten Bauteile erfolgt in der aktuellen Chip-Ferti-

gung über das sogenannte top-down-Verfahren, wobei aus ausgedehnten Halbleiter-
Schichten mittels Lithographie- und Ätzverfahren sehr kleine Leiterstrukturen defi-
niert werden. Mit sinkenden Abmessungen ist damit zum einen ein immer größerer
Aufwand verbunden. Zum zweiten stößt dieses Prinzip zwangsläufig an Grenzen, wo
sich die physikalischen Vorgänge nicht mehr klassisch, sondern nur noch quanten-
mechanisch beschreiben lassen und damit die Funktionalität in der ursprünglichen
Form nicht mehr gewährleistet ist.
Aus diesem Grund wird seit längerem insbesondere in der Nanotechnologie ein

gegensätzlicher Ansatz verfolgt, der allgemein als bottom-up-Prinzip bekannt ist. In
diesem Fall macht man sich das selbst-organisierte Wachstum bei Halbleiterkristal-
len hin zu geordneten Strukturen zunutze und fügt diese Einzelteile in Kombination
mit top-down Verfahren danach zu komplexeren Logikschaltungen zusammen. Ein
prominentes Beispiel sind Halbleiter-Nanodrähte. Diese sind nicht nur als leistungs-
fähige nanoskalige Transistoren attraktiv, sondern sie bieten auch die Möglichkeit,
komplexere Funktionalitäten durch ein maßgeschneidertes Wachstum zu erzielen.
So können durch das VLS-Wachstum1 [Wag64] von Heterostrukturen beispielswei-
se Potentialtöpfe in axialer Richtung eingebaut werden, um Transistoreigenschaften

1 Akronym für Vapour-Liquid-Solid
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wie die Steilheit zu optimieren [Ion11] oder Quantenbauelemente wie beispielsweise
Einzelphotonenquellen zu realisieren [Hei10b].
Aufgrund der geringen Abmessungen quasi-eindimensionaler Nanodrähte und des

damit einhergehenden großen Oberfläche-zu-Volumen-Verhältnisses treten hinsicht-
lich möglicher Anwendungen neue Herausforderungen aber auch vielfältige Chancen
auf. In diesem Zusammenhang müssen insbesondere nichtstrahlende Oberflächen-
zustände berücksichtigt werden, die sich negativ auf elektrische und optische An-
wendungen auswirken können. Vor diesem Hintergrund kommt dem Einfluss von
Beschichtungen auf die optischen und elektronischen Eigenschaften der Nanodräh-
te eine besondere Bedeutung zu. Zur Realisierung eines Transistors beispielsweise
ist das Gateoxid als isolierende Schicht zwischen Gate und Kanal unerlässlich. Um
möglichst kleine Schichtdicken und damit geringe Abmessungen der Transistoren
zu erzielen, werden Dielektrika mit möglichst großer Dielektrizitätskonstante wie
Al2O3 oder HfO2 eingesetzt. Eine derartige Oberflächenbehandlung erzeugt aber
wieder unausweichlich zusätzliche Zustände an der Grenzschicht.
Um nun den Einfluss der jeweiligen Beschichtung auf die Kristallqualität und

damit die elektrischen Eigenschaften der späteren Bauteile zu verstehen bzw. den
Einfluss möglichst gering zu halten, werden im Rahmen dieser Arbeit optische Un-
tersuchungen durchgeführt. Dazu werden die beschichteten Nanodrähte mit einem
Laser optisch angeregt und das Spektrum des emittierten Lichts sowohl zeitintegriert
als auch zeitaufgelöst analysiert. Mit dieser Methode der Mikro-Photolumineszenz
(PL), die eine nicht-invasive Untersuchungsmethode darstellt, sind ohne eine aufwän-
dige Präparation der Proben die gewünschten Informationen schnell verfügbar. Eine
besonders interessante Größe ist dabei die Oberflächen-Rekombinationsgeschwin-
digkeit. Sie ist ein Maß für die (unerwünschte) nichtstrahlende Oberflächen-Rekom-
bination und sollte deshalb minimiert werden. Auf diese Weise können Nanodrähte
nach einer systematischen Variation der Wachstumsparameter direkt vermessen und
somit der Herstellungsprozess der Nanodrähte optimiert werden.
Davon unabhängig werden noch weitere Ansätze zur Realisierung schnellerer Lo-

gikbausteine und vor allem größerer Informationsdichten pro Volumeneinheit ver-
folgt. Einen höchst interessanten und vielversprechenden Weg stellt in diesem Zu-
sammenhang die Quanteninformationstechnologie dar, bei der massiv das Konzept
von parallelen Rechenoperationen ausgenutzt wird. Basis dazu ist der Übergang von
konventionellen Bits mit zwei möglichen Zuständen hin zu sogenannten Qubits, die
sämtliche Superpositionen ihrer Basiszustände einnehmen können. Darüber hinaus
können sich zwei räumlich getrennte Qubits auch in einem verschränkten Zustand
befinden, was z.B. im Bereich der Quantenkryptographie zur Anwendung kommt
[Jen00].
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Um nun einen Informationsaustausch zwischen mehreren der lokalisierten Qubits
zu ermöglichen, werden mobile Informationsträger benötigt. Diese sogenannten Fly-
ing Qubits können z.B. durch Photonen realisiert sein [Cir97]. Im Rahmen der Ka-
vitäts-Quantenelektrodynamik (cQED1) werden die lokalen Qubits hingegen bei-
spielsweise durch Spinzustände eines Exzitons in einem Quantenpunkt repräsentiert
[Ima99]. Das Auslesen des lokalen Zustands und die Übertragung der Information
mit Hilfe eines Photons erfordert eine kohärente Kopplung zwischen diesen beiden
Informationsträgern.
Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wird deshalb erstmals die starke, d. h. kohä-

rente, Kopplung zwischen einem Quantenpunkt-Exziton und dem optischen Feld in
einem Mikrosäulen-Resonator unter dem Einfluss eines äußeren magnetischen Fel-
des untersucht. Die starke Kopplung führt dabei auf einen verschränkten Zustand
zwischen dem 2-Niveau-System im Quantenpunkt und einem Photon im Resonator.
Dabei eignen sich besonders InGaAs-Quantenpunkte auf Grund ihrer großen Oszil-
latorstärken für Experimente zur starken Licht-Materie-Wechselwirkung. Durch das
Anlegen eines äußeren Magnetfeldes ist es möglich, diese Oszillatorstärke zu ma-
nipulieren und somit die Ausprägung der starken Kopplung zu kontrollieren. Dies
stellt einen wichtigen Steuerungsmechanismus etwa im Hinblick auf die Realisierung
von Logik-Gattern dar.
Darüber hinaus kann die Kopplung zweier unabhängiger Photonenzustände durch

den Einfluss des Magnetfeldes gezeigt werden. Die beiden orthogonalen Resonator-
moden weisen eine gegenseitige Wechselwirkung auf, vermittelt durch den Spinzu-
stand des Quantenpunkt-Exzitons. Insofern kann dieses Experiment als grundlegen-
der Nachweis der Kopplung zwischen einer lokalen und einer mobilen Repräsentation
eines Qubits verstanden werden.

Im Einzelnen gliedert sich die vorliegende Arbeit in die folgenden Punkte:

Das erste Kapitel gibt eine Einführung in die Grundlagen der PL-Spektroskopie.
Ausgehend von der optischen Anregung, über die Thermalisierung der freien La-
dungsträger wird schließlich auf deren strahlende und nicht-strahlende Rekombina-
tion eingegangen, wobei auch der besondere Einfluss der Oberfläche des Festkörpers
berücksichtigt wird.

Im zweiten Kapitel wird die Herstellung der untersuchten InP-Nanodrähte vorge-
stellt, die mittels Metall-Organischer Gasphasenepitaxie (MOVPE2) gewachsen und

1 Akronym für cavity Quantum-Electro-Dynamics
2 Akronym für Metal-Organic Vapour-Phase-Epitaxy
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mittels Atomlagenabscheidung (ALD1) beschichtet werden. Im Anschluss werden
die Messaufbauten der zeitintegrierten und zeitaufgelösten Spektroskopie eingeführt
und die Mess- und Auswertemethode erläutert.

Das dritte Kapitel beschäftigt sich mit den zeitaufgelösten PL-Messungen an Ober-
flächen-beschichteten InP-Nanodrähten. Dabei werden undotierte und p-dotierte
InP-Nanodrähte über Atomlagenabscheidung mit einer HfO2-Schicht überzogen und
anschließend optisch untersucht. Als quantitatives Maß für die erzielte Oberflächen-
qualität dient hierbei die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit. Im Zusam-
menhang mit den p-dotierten InP-Nanodrähten wird der Effekt der Bandverbiegung
eingeführt und ein Modell zur Ladungsträgerdynamik nach gepulster optischer An-
regung in diesen Strukturen diskutiert. Darüber hinaus wird abschließend noch kon-
kret auf den Einfluss der Dotierkonzentration eingegangen.

Das vierte Kapitel beschreibt Makro-PL-Experimente an Molekularstrahl-epitak-
tisch (MBE2) gewachsenen GaN-Nanodrähten, wobei der Schwerpunkt auf der Op-
timierung der Kristallqualität bezüglich Wachstumssubstrat und -temperatur liegt.
Mit Hilfe einer Variation der Probentemperatur und der Anwendung eines geeigne-
ten Diffusionsmodells kann bei zeitintegrierten PL-Messungen ebenfalls die Oberflä-
chen-Rekombinationsgeschwindigkeit bestimmt werden.

Der zweite Teil dieser Arbeit beschäftigt sich mit der Licht-Materie-Wechselwirkung
in Quantenpunkt-Mikroresonator-Systemen. Die InGaAs-Quantenpunkte befinden
sich dabei in einer GaAs-Kavität, die von Bragg-Reflektoren aus AlAs/GaAs be-
grenzt ist. Diese Mikroresonator-Türmchen werden optisch angeregt und mittels
zeitintegrierter und zeitaufgelöster Mikro-PL-Spektroskopie untersucht.

Im fünften Kapitel werden die Auswirkungen einer räumlichen Einschränkung auf
die Zustandsdichte in Festkörpern dargestellt. Bei den hier eingesetzten Strukturen
bezieht sich diese Einschränkung sowohl auf die Ladungsträger in den Quantenpunk-
ten als auch auf das optische Feld im Resonator. Darüber hinaus wird die Oszilla-
torstärke von Exzitonen eingeführt und die Feinstruktur der Exzitonen-Zustände
erläutert. Schließlich wird die Licht-Materie-Wechselwirkung diskutiert und auf die
Regime der schwachen und starken Kopplung eingegangen.

Im sechsten Kapitel wird die genaue Struktur der Mikroresonatoren und der Quan-
tenpunkte veranschaulicht und deren Herstellungsprozess erläutert. Die eingesetzten

1 Akronym für Atomic Layer Deposition
2 Akronym für Molecular Beam Epitaxy
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Proben werden dabei mittels Molekularstrahl-Epitaxie gewachsen und nach einer
Strukturierung durch Elektronenstrahl-Lithographie trockenchemisch geätzt. An-
schließend werden die Messaufbauten zur zeitintegrierten und zeitaufgelösten Mikro-
PL-Spektroskopie unter dem Einfluss eines Magnetfeldes vorgestellt. Darüber hinaus
wird noch kurz auf die verschiedenen Methoden der Resonanzverstimmung zwischen
Exzitonen- und Resonatormode eingegangen.

Das siebte Kapitel umfasst grundlegende Untersuchungen von Quantenpunkten im
Magnetfeld. Zunächst wird der Zusammenhang zwischen den Abmessungen des
Quantenpunktes und den gemessenen magnetischen Eigenschaften, wie der diama-
gnetischen Verschiebung und der Zeeman-Aufspaltung, hergestellt. Als Nachweis des
Quantencharakters der untersuchten Emitter wird außerdem die Photonenstatistik
mit einem Hanbury-Brown und Twiss-Messaufbau aufgenommen [HB56].

Im achten Kapitel wird über eine Variation der Temperatur das Exziton in Reso-
nanz mit der Resonatormode gebracht, wobei sich das System im Bereich der starken
Kopplung befindet. In einer Messserie wird dabei das anliegende Magnetfeld variiert,
um eine systematische Abhängigkeit der Kopplungsstärke vom magnetischen Feld
nachzuweisen. Diese steht wiederum im Zusammenhang mit einer Beeinflussung der
Oszillatorstärke durch das Magnetfeld, was in zeitaufgelösten PL-Messungen belegt
wird.

Das neunte Kapitel beschäftigt sich mit der Wechselwirkung von Exziton- und Re-
sonatormode im Falle aufgespaltener Moden. Daraus ergeben sich bei der starken
Kopplung zwei getrennte Bereiche der Wechselwirkung zwischen den einzelnen Kom-
ponenten von Resonator- und Exzitonenmode. Die aufgenommenen Messdaten kön-
nen mit einem Modell vier gekoppelter Oszillatoren angepasst werden. Aufbauend
auf dieses Experiment werden auch Computersimulationen durchgeführt. Dabei wird
die jeweilige Ausprägung des exzitonischen bzw. photonischen Charakters der Mo-
den in Abhängigkeit des Magnetfeldes untersucht.





Teil I

Halbleiter-Nanodrähte





2 Grundlagen der Photolumineszenz-
Spektroskopie an Halbleiter-Nanodrähten

Bei der Suche nach neuen Technologien, die der nötigen fortschreitenden Miniatu-
risierung im Bereich der Mikroelektronik gerecht werden können, bieten Halblei-
ter-Nanodrähte eine vielversprechende Perspektive. Durch den selbstorganisierten
Wachstumsprozess werden zum einen feinere Strukturgrößen erreicht als das durch
Ätzverfahren möglich ist. Zum zweiten können auch direkt beim Kristallwachstum
schon gewisse Funktionalitäten bereitgestellt werden, ohne dass noch weitere Pro-
zessschritte nötig wären. Beispielsweise sind hier radiale Heterostrukturen, soge-
nannte core-shell nanowires1, zu nennen, bei denen bereits beim Wachstum der Lei-
tungskanal im Zentrum von einer dielektrischen Schicht und einer Gate-Elektrode
umgeben wird, so dass nur noch die entsprechende Kontaktierung erfolgen muss, um
einen Transistor zu realisieren.
Dieser stark komprimierte Herstellungsprozess stellt allerdings besondere Anforde-

rungen an das Wachstum und die erreichte Kristallqualität, um qualitativ hochwer-
tige elektrische Bauteile zu erhalten. Aufgrund des großen Oberfläche-zu-Volumen-
Verhältnisses bei diesen niederdimensionalen Strukturen hat die Oberfläche einen
vergleichsweise großen Einfluss auf die Qualität der späteren Bauteile. Deshalb ist
eine genaue Kontrolle der Wachstumsparameter und eine gute Kenntnis des Her-
stellungsprozesses unabdingbar. Im Hinblick auf die Optimierung dieser Prozesse,
stellt die Photolumineszenz-Spektroskopie als nicht-invasive Untersuchungstechnik
ein schnelles und leicht handhabbares Werkzeug dar, um ein detailliertes Verständnis
über die Qualität der untersuchten Proben zu gewinnen.
Bei der PL2-Spektroskopie werden die zu untersuchenden Proben optisch ange-

regt, woraufhin die erzeugten Ladungsträger thermalisieren bzw. Komplexe bilden
und schließlich strahlend oder nichtstrahlend rekombinieren. Bei der Behandlung
dieser Prozesse sollen im Folgenden fortwährend die besonderen Dimensionen von
Nanostrukturen und die daraus resultierenden Konsequenzen berücksichtigt werden.

1 engl. für Kern-Schale Nanodrähte
2 Akronym für Photolumineszenz
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2.1 Optische Anregung
Bei der PL-Spektroskopie von Halbleiterstrukturen werden Elektronen durch Pho-
tonen geeigneter Energie aus dem Valenzband ins Leitungsband angeregt, sofern
die Energie der Photonen mindestens so groß wie die Bandlücke des Halbleiters ist.
In der Regel erfolgt die optische Anregung hierbei über einen Laser. Die Zahl der
erzeugten Ladungsträger hängt von der Anregungsdichte ab, d.h. der Zahl der einfal-
lenden Photonen pro Zeit- und Flächeneinheit, und materialspezifischen Faktoren,
wie z.B. dem Absorptionskoeffizienten für die jeweilige Wellenlänge. Grundsätzlich
muss zwischen Dauerstrichanregung (cw1) und gepulster Anregung unterschieden
werden. Bei cw-Anregung herrscht ein Gleichgewichtszustand zwischen Generati-
on und Rekombination der Ladungsträger, wohingegen bei gepulster Anregung nur
während der im Vergleich zur Lebensdauer der erzeugten Ladungsträger sehr kurz-
en Pulsdauer ein Überschuss an Ladungsträgern im Halbleiter erzeugt wird, dessen
Übergang in den Gleichgewichtszustand dann verfolgt wird.

2.2 Thermalisierung und Komplexbildung
Abhängig von der Energie der Photonen werden die Ladungsträger nicht exakt an
der Bandkante erzeugt, sondern besitzen überschüssige kinetische Energie. Ist die
absorbierte Energie ~ωL größer als die Bandlücke Eg, so ergibt sich die Aufteilung
der überschüssigen Energie an Elektron bzw. Loch durch [Noz01]:

∆Ee = (~ωL − Eg) · [1 +m∗e/m
∗
h]
−1 (2.1)

∆Eh = (~ωL − Eg)−∆Ee. (2.2)

Hier bezeichnen m∗e und m∗h die effektiven Massen von Elektronen bzw. Löchern
und ∆Ee(h) den Abstand der Energie des Elektrons (Lochs) beim Zeitpunkt der
Anregung vom Leitungsband (Valenzband). Die effektiven Massen werden dabei
eingeführt, um der Wechselwirkung der Elektronen mit dem periodischen Potential
der Gitterionen Rechnung zu tragen.
Direkt nach der Anregung ist die Verteilung der Ladungsträger quasi monoenerge-

tisch und kann deshalb nicht über eine Boltzmann-Verteilung beschrieben werden.
Um ins thermische Gleichgewicht zu gelangen, findet zunächst eine Streuung von
Elektronen an Elektronen und von Löchern an Löchern auf einer Zeitskala klei-
ner als 100 fs statt [Pel92]. In dieser Situation kann die Verteilung der Elektronen
(Löcher) durch eine Temperatur Te(Th) mit Hilfe einer Boltzmann-Verteilung be-

1 Akronym für continuous wave
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schrieben werden. Sind diese Temperaturen höher als die des Gitters, so spricht
man von heißen Ladungsträgern.
Nach der Anregung thermalisieren die Ladungsträger auf einer Zeitskala von we-

nigen Pikosekunden durch Wechselwirkung mit dem Kristallgitter. Dabei wird durch
die Generation von Phononen dem Gitter die überschüssige kinetische Energie der
Ladungsträger zugeführt und es kommt zur Aufheizung des Halbleiters. Nach die-
ser Thermalisierung befinden sich die Ladungsträger im Bereich der Bandkante um
ke,h = 0 im Potentialminimum und werden mit einer Boltzmann-Verteilung der Tem-
peratur TG charakterisiert. Im weiteren Verlauf folgt die Bildung von Komplexen wie
(Bi-)Exzitonen oder gebundenen Exzitonen, die dann strahlend oder nichtstrahlend
rekombinieren, was im nächsten Abschnitt noch näher erläutert wird.

2.3 Strahlende Rekombination
Die verschiedenen Varianten der strahlenden Rekombination von Elektronen und
Löchern in Halbleitern sind schematisch in Abb. 2.1 dargestellt und werden im
Folgenden im Hinblick auf die Energie- und Impulserhaltung erklärt.

Band-Band-Übergang
Rekombiniert ein Elektron aus dem Leitungsband (EC) mit einem Loch aus dem Va-
lenzband (EV ), so stellt das einen Band-zu-Band-Übergang dar. Unter der Annahme
einer parabolischen Dispersionsrelation besitzen Elektron und Loch zusätzlich ab-
hängig von ihrem Wellenvektor ke,h und ihrer effektiven Masse me,h die kinetische
Energie Ee,h

kin = ~2k2
e,h

2m∗
e,h

. Demnach wird bei einem Band-zu-Band-Übergang ein Pho-
ton mit der Energie der Bandlücke Eg = EC − EV plus der kinetischen Energie der
Ladungsträger frei:

~ωBB = Eg + Ee
kin + Eh

kin. (2.3)

Die Band-zu-Band-Rekombination tritt zunehmend bei höheren Temperaturen
auf, wenn gebundene Zustände thermisch ionisiert sind. Da jeweils zwei Ladungsträ-
ger zum Band-Band-Übergang beitragen, ist die Rekombinationsrate proportional
zum Produkt der Dichten der Elektronen n und der Löcher p [Chi88]. Im thermischen
Gleichgewicht kompensieren sich die Rekombinationsrate und die Generationsrate
genau, so dass sich die Nettorekombinationsrate RBB folgendermaßen ausdrücken
lässt [Sze07]:

RBB = B
(
np− n2

i

)
. (2.4)

Hier ist B der bimolekulare Rekombinationskoeffizient und ni die intrinsische La-
dungsträgerdichte im thermischen Gleichgewicht.
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung verschiedener strahlender Rekombina-
tionsmechanismen in Halbleitern. Von links nach rechts: a) Band-zu-Band, b) freies
Exziton, c) gebundenes Exziton, d) Donator-Band, e) Band-Akzeptor, f) Donator-
Akzeptor.

Freie Exzitonen
Aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung kann sich ein Elektron aus dem Leitungs-
band an ein Loch aus dem Valenzband binden. Dieses Quasiteilchen bezeichnet
man als Exziton. Erstreckt sich der Bindungsabstand über mehrere Elementarzellen
des Kristallgitters, was einer schwachen Bindung entspricht, so spricht man vom
Wannier-Exziton. Da die effektive Masse des Lochs die des Elektrons deutlich über-
trifft, verhält sich das Exziton ähnlich dem Wasserstoffatom. Seine Bindungsenergie
berechnet sich analog zum Wasserstoffmodell, wobei noch zusätzlich der Einfluss
des umgebenden Halbleitermaterials durch die Dielektrizitätskonstante ε = ε0εr ein-
geht. Mit der reduzierten Masse µFX = (m∗e ·m∗h)/(m∗e +m∗h) und der Gesamtmasse
mFX = (m∗e +m∗h) ist die Energie eines freien Exzitons [Kli06]:

EFX = −µFX
m0

1
ε2
r

·Ry
1
n2 + ~2K2

2mFX

= −EFX
b,n + EFX

kin . (2.5)

Hier istm0 die Ruhemasse des Elektrons, Ry die Rydbergenergie und K = ke+kh
der Wellenvektor des Exzitons. Der erste Term beschreibt die quantisierten Ener-
gieniveaus mit dem Grundzustand n = 1 analog zum Wasserstoffatom, während der
zweite Term der kinetischen Energie des Exzitons entspricht. Somit wird bei der
Rekombination eines freien Exzitons folgende Energie frei:

~ωFX = Eg − EFX
b,n + EFX

kin . (2.6)

Aufgrund des kinetischen Energieterms und der daraus resultierenden Verteilung
sind FX-Übergänge wie auch Band-Band-Übergänge spektral verbreitert.
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Gebundene Exzitonen
Neben freien Exzitonen existieren auch Exzitonen, die an Unregelmäßigkeiten in der
periodischen Gitterstruktur oder geladenen Störstellen lokalisiert sind, sogenannte
gebundene Exzitonen (BX). Aufgrund der Lokalisierung besitzen gebundene Exzito-
nen im Gegensatz zu freien Exzitonen nur eine Relativbewegung der Ladungsträger
und keine Schwerpunktsbewegung, d.h keine kinetische Energie. Mit der Bindungs-
energie EBX

b des Exzitons an eine Störstelle ergibt sich für den BX-Übergang:

~ωBX = Eg − EFX
b,n − EBX

b . (2.7)

Der BX-Übergang ist gegenüber dem FX-Übergang zu niedrigeren Energien ver-
schoben und besitzt aufgrund der Lokalisation eine deutlich geringere Linienbreite
[Kli06]. Als weitere Folge der Lokalisation ergibt sich eine hohe strahlende Rekombi-
nationsrate durch einen großen Überlapp der Elektron- und Loch-Wellenfunktionen,
weshalb die BX-Emission häufig das PL-Spektrum bei tiefen Temperaturen domi-
niert.

Band-Störstellen-Übergang
Bei dotierten Halbleitern sind Übergänge vom Band auf Niveaus der Dotieratome
möglich. Der Übergang eines Elektrons aus dem Leitungsband in ein Akzeptorni-
veau bzw. eines Lochs aus dem Valenzband in ein Donatorniveau ist gegenüber der
Bandlücke um die Bindungsenergie des neutralen Akzeptors bzw. Donators EA0(D0)

b

verringert [Kli06]:
~ωA

0(D0)
fb = Eg − EA0(D0)

b + E
e(h)
kin . (2.8)

Die Intensität dieser Übergänge nimmt mit steigender Anzahl an Dotieratomen
zu und ist somit ein Maß für die Stärke der Dotierung.

Donator-Akzeptor-Übergang
Rekombiniert ein Donator-gebundenes Elektron mit einem Akzeptor-gebundenen
Loch, so wird ein Photon mit folgender Energie emittiert [Wil, Yu01, Kli06]:

~ωDA = Eg − ED0

b − EA0

b + e2

4πεrε0rDA
. (2.9)

Der letzte Term entspricht hierbei der Coulomb-Anziehung zwischen den ionisier-
ten Dotieratomen, die vom räumlichen Abstand rDA zwischen Donator und Akzeptor
abhängt. Da bei höherer Anregungsdichte mehr Dotieratome ionisiert sind, ist hier-
bei im Mittel der räumliche Abstand rDA von ionisierten Donatoren und Akzeptoren
kleiner. Dies resultiert in der charakteristischen Verschiebung der DA-Emission zu
höheren Energien bei stärkerer Anregung [Yu01].
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2.4 Nichtstrahlende Rekombination
Bei der nichtstrahlenden Rekombination wird die Energie der Ladungsträger nicht
über die Emission von Photonen abgebaut, sondern in Form von Phononen als
Schwingungsenergie an das Kristallgitter abgeben und somit in Wärme umgewan-
delt. Im Folgenden wird die nichtstrahlende Rekombination über tiefe Störstellen,
Auger-Rekombination und die nichtstrahlende Oberflächenrekombination dargestellt
(siehe Abb. 2.2).

Nichtstrahlende Rekombination über tiefe Störstellen
Ursache für nichtstrahlende Rekombination im Volumen eines Halbleiters sind De-
fektstellen wie unabsichtlich eingebaute Fremdatome, native Fehlstellen, Zwischen-
gitterplätze, d.h. im Allgemeinen alle Störungen der Periodizität des Gitters. Da-
durch entstehen neue Energiezustände, die häufig innerhalb der Bandlücke liegen
und als effektive nichtstrahlende Rekombinationszentren wirken. Beim Übergang ei-
nes Elektrons vom Leitungsband über den Energiezustand ET ins Valenzband wird
die freiwerdende Energie in Form von Phononen emittiert (Abb. 2.2a). Die Über-
gangsrate wurde von Shockley, Read und Hall (SRH) berechnet [Sho52] und kann
unter der Annahme gleicher Lebensdauern für Elektronen und Löcher τn = τp =
1/(NT vth σ) folgendermaßen abgeschätzt werden [Kha05, Zeg07]:

RT = np− n2
i

p+ n+ 2ni cosh
(
Ei−ET
kBT

) NT vth σ. (2.10)

Hier bezeichnet Ei = 1/2 (EC − EV ) die Mitte der Bandlücke und ET den dis-
kreten Energiezustand der tiefen Störstelle. Die cosh-Funktion hat ihr Minimum
für Ei = ET , d.h. für Störstellen in der Mitte der Bandlücke. Diese tiefen Störstel-
len besitzen somit die höchste nichtstrahlende Rekombinationsrate und wirken sich
besonders negativ auf die Lumineszenzausbeute aus. Weiterhin ist die Shockley-
Read-Hall-Übergangsrate proportional zur Dichte der Störstellen NT , zur thermi-
schen Geschwindigkeit der Ladungsträger vth und zum Absorptionsquerschnitt σ.
Dieser hängt von der Beschaffenheit des Kristalldefekts ab und ist ein Maß für die
Wahrscheinlichkeit des Einfangens freier Ladungsträger durch die Störstelle.

Auger-Rekombination
Ein weiterer nichtstrahlender Rekombinationskanal ist die in Abb. 2.2b dargestellte
Auger-Rekombination, bei der die freiwerdende Energie zunächst zur Anregung eines
Elektrons auf eine hohe Energie im Leitungsband oder zur Anregung eines Loches
auf eine hohe Energie im Valenzband genutzt wird. Weil hierbei drei Ladungsträger
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung nichtstrahlender Rekombinationsprozes-
se. a) Nichtstrahlende Rekombination über eine tiefe Störstelle der Energie ET . b)
Auger-Rekombination. c) Nichtstrahlende Rekombination an der Oberfläche (gepunk-
tete Linie) mit Energiezuständen ES .

am Streuprozess beteiligt sind, hängt die Rekombinationsrate in der dritten Potenz
von der Ladugsträgerkonzentration ab [Zeg07]:

RAuger = Cn · n
(
np− n2

i

)
+ Cp · p

(
np− n2

i

)
. (2.11)

Der erste Term beschreibt die Anregung eines Elektrons, der zweite entsprechend
die Anregung eines Lochs. Hierbei sind Cn,p die Auger-Koeffizienten für Elektron
und Loch. Die entstandenen hochangeregten Ladungsträger geben danach durch
mehrfache Phononenemission ihre kinetische Energie an das Kristallgitter ab.

Nichtstrahlende Rekombination an Oberflächen
Für die Modellierung von Bandstrukturen in Volumenhalbleitern geht man gewöhn-
lich von periodischen Randbedingungen aus, so dass das Material quasi unendlich
ausgedehnt erscheint. Die Oberfläche stellt eine Störung der Periodizität des Git-
ters dar, wobei durch ungesättigte Oberflächenbindungen Tamm- oder Shockleyzu-
stände innerhalb der Bandlücke entstehen können [Man71] (siehe Abb. 2.2c). Dar-
über hinaus sind chemische Verunreinigungen wie die Adsorption von Molekülen
oder Oxidation mögliche Quellen für nichtstrahlende Rekombinationszustände an
der Oberfläche.
Analog zur SRH-Rekombination über tiefe Störstellen ergibt sich die Übergangs-

rate über Oberflächen-Zustände zu [Kha05, Zeg07]:

RS = np− n2
i

p+ n+ 2ni cosh
(
Ei−ES
kBT

) NS vth σS. (2.12)
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Übereinstimmend mit der SRH-Rekombination nach Gl. 2.10 wird die Übergangs-
rate von der energetischen Lage ES, der Dichte NS und dem Wirkungsquerschnitt
σS der Oberflächen-Zustände bestimmt.
Bei Nanostrukturen ist die nichtstrahlende Oberflächen-Rekombination aus zwei

Gründen von hoher Relevanz. Einerseits ergibt sich aus dem hohen Oberfläche-zu-
Volumen-Verhältnis bei Nanostrukturen ein deutlich größerer Einfluss der Oberflä-
che. Weiterhin können Ladungsträger in Strukturen mit Abmessungen, die vergleich-
bar der Diffusionslänge sind, leichter die Oberfläche erreichen und nichtstrahlend
rekombinieren statt zur Lumineszenz beizutragen. Die Einflüsse der Oberfläche auf
die Photolumineszenz bei InP- und GaN-Nanodrähten werden in den Kapiteln 4
und 5 noch näher diskutiert.



3 Probenherstellung und Messtechnik

In diesem Kapitel wird zunächst eine kurze Motivation für die Forschung an Halb-
leiter-Nanodrähten gegeben, bevor der konkrete Herstellungsprozess der hier unter-
suchten InP-Nanodrähte erläutert wird. Dieser umfasst neben dem selbstorganisier-
ten Wachstum die anschließende Beschichtung der Proben mit dem Dielektrikum
HfO2. Im Anschluss daran wird die nicht-invasive Untersuchungsmethode der PL-
Spektroskopie vorgstellt. Damit können ohne eine aufwändige elektrische Kontak-
tierung Informationen über die Kristallqualität und den Einfluss der Oberfläche auf
die Ladungsträgerdynamik gesammelt werden.

3.1 Motivation
Die im Rahmen dieser Arbeit durchgeführten optischen Experimente sind eingebet-
tet in das von der Europäischen Union geförderte Forschungsvorhaben NODE1. Hier-
bei wurde nach Bauteilen und Konzepten für zukünftige Elektronik-Anwendungen
auf Basis von Nanodrähten gesucht [The06]. In diesem Zusammenhang wird das
Konzept verfolgt, durch selbstorganisiertes Wachstum kleinere Strukturen zu erlan-
gen als das mit den bisherigen Belichtungs- und Ätzverfahren möglich ist. Außer-
dem kann durch diese Technik eine vertikale Architektur der elektronischen Bauteile
realisiert werden, die wiederum höhere Integrationsdichten ermöglicht. Dieser An-
satz führte auch durchaus schon zu funktionsfähigen Bauelementen, wie etwa die
Realisierung nanoskaliger Transistoren auf Basis von InAs/InP-Heterostrukturen
[Jia07, Nil08] zeigt.
Eine Herausforderung bei der Miniaturisierung von Transistoren ist jedoch deren

Kapazität C ∝ εr ·A/d, die proportional zur Verkleinerung der Fläche A und somit
der Skalierung absinkt. Um dennoch ausreichende Kapazitäten zu erlangen, muss
gleichzeitig die Dicke d des Gateoxids reduziert werden, woraus aber eine Zunahme
der Leckströme resultieren würde. Diese führen zu erhöhter Leistungsaufnahme und
stärkerer Erwärmung und damit im schlimmsten Fall zum Ausfall des Transistors.
Um diesem Effekt bei gleichzeitiger Realisierung hoher Kapazität entgegen zu wir-
ken, werden Dielektrika mit hohen Dielektrizitätskonstanten εr bei gegebener Dicke

1 Akronym für Nanowire-based One-Dimensional Electronics
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d als Gateoxid eingesetzt. Als sogenannte high-k-Dielektrika sind vor allem Al2O3

mit εr ≈ 8−10 und HfO2 mit εr & 20 [Zha08] gebräuchlich, wodurch trotz der gerin-
gen realen Dicke d des Gateoxids dennoch große effektive Gateoxid-Dicken erreicht
werden können.
Als unerwünschter Nebeneffekt dieser Beschichtung ergibt sich allerdings beson-

ders bei den hier untersuchten eindimensionalen, nanoskaligen Strukturen mit ihrem
naturgemäß großen Oberflächen-zu-Volumen-Verhältnis eine signifikante Verschlech-
terung der Oberflächen-Eigenschaften des Nanodrahtes, was auch in den folgen-
den Experimenten quantitativ deutlich wird. Durch ungesättigte Bindungen bzw.
Bindungen zwischen Halbleiter- und Beschichtungsatomen entstehen beispielsweise
Störstellen in großer Zahl, die die vorzeitige Rekombination der freien Ladungsträ-
ger an der Oberfläche begünstigen und somit massiven Einfluss auf die elektrischen
Eigenschaften der Struktur wie etwa die Schwellenspannung oder den Übertragungs-
leitwert1 eines Transistors haben [Wan11]. Da aber die Behandlung mit dem Dielek-
trikum aus oben genannten Gründen unausweichlich ist, muss eine Optimierung des
Beschichtungsprozesses erfolgen, um den negativen Einfluss zu minimieren.
Als Untersuchungsmethode zur Charakterisierung der Oberfläche eignet sich hier

besonders die zeitaufgelöste PL-Spektroskopie, weil dabei im Gegensatz zu Trans-
port-Messungen keine aufwändige Kontaktierung der Proben nötig ist. Darüber hin-
aus bietet diese Methode eine schnelle Rückkopplung im Experiment und macht da-
mit die erwünschten Informationen über die untersuchten Proben zügig und direkt
zugänglich. Aus diesen optischen Experimenten lässt sich die Oberflächen-Rekombi-
nationsgeschwindigkeit (SRV2) ableiten, die als Maß für die Qualität der Oberfläche
des Nanodrahtes dient.
Es soll hier nochmals betont werden, dass die Oberflächen-Beschichtung in die-

sem Fall nicht erfolgt, um die optischen Eigenschaften zu verbessern, wie durch
chemische [Vug05] oder epitaktische [Jia07] Oberflächen-Passivierung, sondern zur
Beschichtung des Nanodrahts mit einem high-k-Dielektrikum, was einen unausweich-
lichen Prozessschritt für den späteren Einsatz der Nanodrähte in der Nanoelektronik
darstellt.

3.2 Herstellung der InP-Nanodrähte
Die untersuchten InP-Nanodrähte wurden mit Hilfe der Metall-organischen Gas-
phasenepitaxie (MOVPE) selbstorganisiert gewachsen und anschließend über die
Methode der Atomlagenabscheidung (ALD) beschichtet.

1 engl. transconductance
2 Akronym für Surface Recombination Velocity
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3.2.1 MOVPE-Wachstum
Vor dem eigentlichen Wachstum der Nanodrähte wurden Gold-Partikel mit einem
mittleren Durchmesser von 50 nm mittels einer Aerosol-Sprühtechnik [Mag99] auf
das (111)B InP-Substrat aufgebracht. Die zufällig verteilten Gold-Partikel weisen
dabei eine homogene Flächendichte von 3 x 108 cm−2 auf. Durch diese metallischen
Katalysatorpunkte kann später anstelle eines Schichtwachstums das eindimensionale
Wachstum nach dem Vapour-Liquid-Solid Prinzip1 [Wag64] eingeleitet werden. Nach
dieser Vorbehandlung wurde das Substrat in die MOVPE-Anlage, in der ein Rest-
druck von 100mbar herrscht, eingebracht. Als Vorläufer-Moleküle beim Wachstum
dienen Trimethylindium (TMI) und Phosphin (PH3) als Gruppe-III bzw. Gruppe-
V-Quelle und als Trägergas wird Wasserstoff (H2) genutzt. Bei einem Gesamtfluss
von 13 l/min mit Stoffmengenanteilen von χTMI = 2,5 x 10−5 und χPH3 = 6,9 x 10−3

ergibt sich ein gleichmäßiges Wachstum von Nanodrähten mit konstantem Durch-
messer über die gesamte Länge. Dabei wurde als Ätzmittel Salzsäure (HCl) mit
einem Stoffmengenanteil von 1,5 x 10−6 hinzugefügt, um das gleichzeitige radiale
Wachstum zu unterbinden [Bor10]. Für eine gezielte p-Dotierung der Nanodräh-
te wurde zusätzlich noch Dimethylzink (DMZn) mit einem Stoffmengenanteil von
χDMZn = 2,2 x 10−5 eingesetzt.
Vor demWachstum der Nanodrähte wurde das Substrat zur Desorption von Ober-

flächenoxiden für 10min unter PH3/H2-Atmosphäre auf 550 °C geheizt. Danach wur-
de die Temperatur des Reaktors auf 420 °C abgesenkt und schließlich das eindimen-
sionale Wachstum durch Zugabe von TMI zur PH3/H2-Gasmischung eingeleitet.
Nach einer Wachstumszeit von 20min wurden die Proben langsam auf Raumtempe-
ratur abgekühlt. Ein Teil der so erzeugten Proben, wie auch in der REM2-Aufnahme
aus Abb. 3.1 gezeigt, wurden in diesem Zustand belassen und dienten später als Re-
ferenzproben. Der andere Teil wurde anschließend in einem ALD-Prozess mit einem
Dielektrikum beschichtet, was im nächsten Abschnitt erläutert wird.

3.2.2 ALD-Beschichtung
Die ALD-Technik ist in ihren Grundzügen vergleichbar mit der Abscheidung von
Schichten mittels MOVPE mit dem Unterschied, dass sich der Gesamtprozess hier
in vier separate, wiederkehrende Schritte untergliedern lässt [Alb08], die auch in
Abb. 3.2 aufgeführt sind. Dadurch kann eine noch höhere Präzision der Schichtdi-

1 Dieser Prozess gliedert sich in drei Stufen: Bildung einer Metall-Halbleiter-Legierung aus dem
Katalysator durch Zufuhr des Halbleiters aus der Gasphase, Übersättigung der Legierung durch
weitere Zufuhr des Halbleiters aus der Gasphase und Wachstum des Nanodrahtes aus der über-
sättigten Lösung

2 Akronym für Raster-Elektronen-Mikroskopie
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Abbildung 3.1: REM-Aufnahme von undotierten InP-Nanodrähten mit einer Länge
von ungefähr 1,5µm und einem Durchmesser von 50 nm.

cke und eine größere Schichtqualität erreicht werden. Aus diesem Grund wird die
ALD-Technologie vor allem bei Prozessen eingesetzt, wo höchste Schichtqualitäten
gefordert sind, wie etwa beim Aufbringen des Gateoxids in Metall-Oxid-Halbleiter-
Feldeffekttransistoren (MOSFETs1) oder bei der Herstellung von Elektrolumines-
zenz-Anzeigen.
Im ersten Schritt wird die zu beschichtende Oberfläche der gasförmigen reaktiven

Vorstufe ausgesetzt. Hierbei wird bis zu eine Monolage auf der Oberfläche chemi-
sorbiert. Danach werden überschüssige Moleküle der Vorstufe durch Abpumpen des
Reaktionsvolumens entfernt, um ungewollte chemische Reaktionen zu vermeiden.
Dieser Schritt ist der wesentliche Unterschied zur MOVPE. Im Idealfall erhält man
dadurch eine Monolage der ersten Vorstufe. Im nächsten Schritt wird die zweite mo-
lekulare Vorstufe in den Reaktionsraum gebracht, wo sie an der Oberfläche mit der
ersten Vorstufe zum gewünschten Produkt reagiert. Im vierten Schritt werden wieder
überschüssige Reaktionsreste durch Pumpen entfernt. Damit ist ein Abscheidezyklus
abgeschlossen. Der abgeschiedene Film wächst je nach Substratbeschaffenheit und
Wachstumsparametern um 0,2 bis 1,5Å pro Zyklus. Diese Vorgehensweise wird so
oft wiederholt, bis die gewünschte Beschichtungsdicke erreicht ist.
Um einige der Proben vor dem ALD-Prozess zu passivieren, wurden die Nano-

drähte in gepufferter Flusssäure-Lösung (5 - 10%) (BHF2) geätzt und anschließend
mit Isopropanol (IPA3) abgespült, unmittelbar bevor sie in die Beschichtungskam-
mer eingebracht wurden. Dort wurden die Proben zunächst unter einem Fluss von

1 Akronym für metal-oxide-semiconductor field-effect transistor
2 Akronym für Buffered HF
3 Akronym für Isopropyl alcohol
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung der Atomlagenabscheidung (ALD). Die
zwei Vorstufen sind als hellblau/blaue bzw. rot/grüne Kugeln symbolisiert.

Tabelle 3.1: Übersicht über die Details beim Wachstum und die Prozess-Parameter
bei der ALD-Beschichtung der InP-Nanodrähte

Probe Wachstumsdetails ALD-Temp. ALD-Dicke Vorbehandlung
1 InP - - -

2 InP 250 °C 5 nm -

3 InP 250 °C 15 nm -

4 InP 100 °C 7 nm -

5 InP 250 °C 5 nm BHF 1min + IPA

6 InP + GaP-Hülle 6A: 250 °C 5 nm BHF 1min + IPA
GaP-Dicke: 0,4 nm 6B: 100 °C 7 nm

7 InP + GaP-Hülle - - BHF 1min + IPA
GaP-Dicke: 1,1 nm

8 InP + GaP-Hülle - - BHF 1min + IPA
GaP-Dicke: 5 nm

9 InP 250 °C 5 nm in situ H2S
Ausheilung bei 420 °C

10 InP 250 °C 5 nm in situ H2S
Ausheilung bei 150 °C

11 InP, p-dotiert - - -

12 InP, p-dotiert 250 °C 5 nm -

13 InP, p-dotiert 250 °C 15 nm -

14 InP, p-dotiert 100 °C 7 nm -
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Stickstoff (N2) bis zur gewünschten Prozesstemperatur aufgeheizt. Während der Be-
schichtung diente N2 als Trägergas und als Vorstufe standen als Hf-Quelle mit einer
Pulsdauer von 100ms Tetrakis(dimethylamido)hafnium (Hf(NMe2)4) und H2O als
Sauerstoff-Quelle bei einer Pulsdauer von 15ms zur Verfügung. Die Abpumpzei-
ten zwischen den Pulsen hing von der jeweiligen Prozesstemperatur ab: bei 250 °C
beispielsweise wurde nur 5 s gepumpt, bei 100 °C hingegen 80 s.
Angesichts der großen Anzahl der untersuchten Proben werden diese entsprechend

Tabelle 3.1 durchnummeriert, um den weiteren Text übersichtlicher und leichter
lesbar zu halten.

3.3 Mikro-Photolumineszenz-Experimente
Zur Charakterisierung der Halbleiter-Nanodrähte wurde die Methode der Mikro-
Photolumineszenz(PL)-Spektroskopie eingesetzt. Dabei können zum einen durch
zeitintegrierte Messungen nähere Informationen über die Emissionsenergie und da-
mit über mögliche Quanteneffekte durch Ladungsträger-Einschluss1, gezielte bzw.
indirekte Dotierung des Materials oder auch über etwaige Verspannungen des Kris-
tallgitters beim Wachstum gesammelt werden. Zum zweiten erlaubt es die zeitaufge-
löste Spektroskopie, Aussagen über den zeitlichen Verlauf der optischen Anregung
und Rekombination der Ladungsträger im System zu treffen. Damit sind Rück-
schlüsse auf die Dichte von Störstellen und damit allgemein auf die Kristallqualität
im Volumen und an der Oberfläche möglich.

3.3.1 Zeitintegrierte Mikro-PL-Spektroskopie
Der für zeitintegrierte Experimente verwendete PL-Messplatz ist in Abb. 3.3 sche-
matisch dargestellt. Zur optischen Anregung der Proben wurde ein Titan-Saphir-
Laser (Ti:Sa-Laser) verwendet, der im Dauerstrichmodus und im gepulsten Modus
mit variabler Wellenlänge zwischen 700 nm und 800 nm betrieben werden kann.
Dieser wiederum wird von einem frequenzverdoppelten Nd:YAG2-Laser bei einer
Wellenlänge von 532 nm gepumpt. Zur Regulierung der Anregungsleistung auf der
Probe können nach dem Laser verschiedene Neutraldichtefilter in den Strahlengang
eingebracht werden. Daran schließt sich die Strahlaufweitung an, wo der Strahl durch
eine erste Sammellinse der Brennweite f1 fokussiert und anschließend von einer zwei-
ten Linse der Brennweite f2 wieder kollimiert wird. Der Abstand der beiden Linsen
beträgt genau f1 + f2, so dass die Brennpunkte zusammenfallen. Ein einfallender

1 engl. quantum confinement
2 Festkörperlaser mit einem Neodym-dotierten Yttrium-Aluminium-Granat-Kristall als aktives

Medium
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Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau des Mikro-PL-Messplatzes für zeitintegrierte
Experimente.

Strahl mit dem Radius w1 besitzt nach der Strahlaufweitung den Radius w2 = f2
f1
·w1.

Durch diese Aufweitung verringert sich zum einen die Strahldivergenz über den lan-
gen optischen Weg, vor allem aber ergibt sich eine bessere Fokussierbarkeit durch
das Mikroskopobjektiv [Hec02, Dem07].
Nach der Strahlaufweitung kann der Strahl durch weitere diskrete Neutraldich-

tefilter abgeschwächt werden und zur Feinregulierung steht ein stufenlos drehbares
Filterrad zur Verfügung. Im weiteren Verlauf wird der Anregungsstrahl mit Hil-
fe eines dichroitischen Spiegels (Kaltlichtspiegel) auf die optische Hauptachse in
Richtung des Kryostaten gelenkt. An dieser Stelle kann ein Leistungsmessgerät in
den Strahlengang eingeschoben werden, um die Anregungsleistung zu erfassen. Zur
Fokussierung des Laserstrahls auf der Probe dient ein Mikroskop-Objektiv. Dieses
Objektiv weist eine 20-fache Vergrößerung und eine Numerische Apertur von 0,4
auf. Der damit auf der Probenoberfläche erzielte minimale Brennfleckradius beträgt
wF = 4λLfObj

πw2
, wobei λL die Emissionswellenlänge des Lasers und fObj die Brenn-

weite des Mikroskopobjektivs sind. Die reziproke Abhängigkeit zwischen wF und
w2 ist der Hauptgrund für den Einsatz einer Strahlaufweitung. Um diesen Effekt
optimal auszunutzen, sind die Linsen derart auf das Objektiv abgestimmt, dass der
Durchmesser des Laserstrahls vor dem Mikroskopobjektiv mit der Eingangsapertur
des Mikroskopobjektivs übereinstimmt. Der Durchmesser des Laserpunktes auf der
Probenoberfläche wurde für diesen Messplatz zu ungefähr 3µm abgeschätzt.
Die zu untersuchende Probe befindet sich auf dem Kältefinger eines Helium-

Durchflusskryostaten, der Messungen zwischen nominell 4,2K und Raumtemperatur
erlaubt. Die gewünschte Probentemperatur wird durch einen Proportional-Integral-
Differential-Regelkreis (PID-Regelung) eingestellt, der die aktuelle Temperatur über
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ein Thermoelement in der Rückseite des Kältefingers misst und dementsprechend
den Strom durch die Heizwendeln und den Heliumfluss steuert. Die Probenkammer
wird über eine Turbomolekularpumpe abgepumpt, wodurch während der Messung
ein Hochvakuum bei einem Restdruck im Bereich von 10−6 hPa erzielt wird.
Das von der Probe emittierte Licht wird über das gleiche Mikroskopobjektiv ein-

gesammelt und läuft als kollinearer Strahl zum Spektrometer. Dort wird das zu
analysierende PL-Signal über eine plan-konvex-Linse auf den Eintrittspalt des Spek-
trometers fokussiert. Die Breite des Eintrittsspalts (typischerweise 50 - 100 µm) kann
variiert werden, um eine möglichst hohe Auflösung bei guter Signalstärke zu errei-
chen und Streulicht abzuschirmen. Ein Langpassfilter (RG 780) vor dem Spektrome-
ter dient zur Unterdrückung des reflektierten Laserlichts bei gleichzeitiger geringer
Abschwächung des längerwelligen PL-Signals.
Der einfallende Strahl wird über ein dispersives Gitter spektral zerlegt und auf

einen Stickstoff-gekühlten Si-CCD-Chip gelenkt. Unter Einsatz eines Gitters mit
1200 Strichen/mm und bei der fokalen Länge des Spektrometers von 55 cm ergibt
sich so eine Auflösung von ungefähr 100µeV. Im Strahlengang befindet sich ein
weiterer Strahlteiler, der das Licht einer Weißlichtquelle dem Laserstrahl überlagert.
Mit Hilfe eines Klappspiegels und einer Linse kann über eine CCD1-Kamera ein
Abbild der Probenoberfläche aufgenommen werden. Dies dient zur Orientierung auf
der Probe und zur gezielten Justage auf bestimmte Nanodrähte.

3.3.2 Zeitaufgelöste Mikro-PL-Spektroskopie
Für die zeitaufgelöste Spektroskopie wurde der oben beschriebene Messplatz nur
geringfügig verändert bzw. erweitert (siehe Abb. 3.4). Zur optischen Anregung wird
der Titan-Saphir-Laser(Ti:Sa-Laser) im gepulsten Modus betrieben. Über das Prin-
zip der aktiven Modenkopplung können mit Hilfe eines akusto-optischen Modulators
im Resonator (ultra-kurze) Laserpulse von 150 fs Dauer erzeugt werden. Die Wie-
derholrate liegt bei 82MHz, was einem zeitlichen Abstand von etwa 12 ns zwischen
aufeinanderfolgenden Laserpulsen entspricht. Die Anregungswellenlänge wurde für
das Experiment im Bereich von 750 nm gewählt.
Zur zeitaufgelösten Detektion wird ein Mikro-Kanal-Detektor (MCP2) verwendet,

der am seitlichen Ausgang des Spektrometers angebracht ist. Über einen vertikalen
Spalt an diesem Ausgang findet eine scharfe spektrale Selektion der detektierten
Emission statt, so dass im untersuchten Wellenlängenbereich ein spektraler Aus-
schnitt von ungefähr 4 nm aufgenommen wird. Durch das Prinzip der Sekundärelek-
tronen-Vervielfachung wird aus einem auftreffenden Photon eine große Anzahl von

1 Akronym für Charge-Coupled Device
2 Akronym für Micro-Channel Plate
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MCP

Abbildung 3.4: Schematischer Aufbau des PL-Messplatzes für zeitaufgelöste Expe-
rimente.

Elektronen in der Größenordnung von 105 generiert. Diese Spannungspulse können,
nach einer weiteren elektrischen Verstärkung, am Rechner mit Hilfe einer Photonen-
Korrelationskarte (TAC1) verarbeitet werden. Das gesamte System hat eine zeitliche
Auflösung im Bereich von 100 ps.

3.3.3 Messmethode
Vor den eigentlichen PL-Messungen wurden die Nanodrähte auf kleine Silizium-
Stücke aufgebracht. Dies ist nötig, da die InP-Nanodrähte auf InP-Substrate auf-
gewachsen werden und somit bei einer direkten optischen Untersuchung der Groß-
teil des PL-Signals vom Substrat herrühren würde. Aus diesem Grund bietet sich
Silizium als Probenträger an, da bei diesem indirekten Halbleiter der Lumineszenz-
Hintergrund vernachlässigt werden kann und somit ausschließlich die Nanodrähte
im Experiment charakterisiert werden können.
Das Ablösen der Drähte selbst geschieht durch Auflegen der Siliziumstückchen auf

das Wachstumssubstrat und anschließendes leichtes Reiben. Durch Adhäsionkräfte
bleiben hierbei genügend Nanodrähte auf dem Silizium haften. Das Silizium-Substrat
wurde vorher mittels optischer Belichtung mit einem durchnummerierten Gitter aus
Gold vorstrukturiert, um sich während der PL-Messungen auf der Probe orientieren
und gezielt bestimmte Stellen untersuchen zu können. So können einzelne, aber auch
größere Ansammlungen von Nanodrähten für die Messung ausgewählt werden.

1 Akronym für Time-Amplitude-Converter
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Zur Charakterisierung der InP-Nanodrähte wurde der Laser leicht defokussiert, so
dass sich auf der Probenoberfläche eine Anregungsfläche von ungefähr 5µm Durch-
messer ergibt. Bei der in der Regel verwendeten nominellen Anregungsleistung von
3mW ergibt sich so eine Leistungdichte von 15 kW/cm2. Durch diesen leicht ver-
größerten Laserpunkt konnten kleine Ansammlungen von ungefähr 30 bis 50 Nano-
drähten untersucht werden. Ziel dieser Vorgehensweise war es, bei der Charakteri-
sierung statistisch zu mitteln und so den möglichen Störeinfluss von Fluktuationen
im Herstellungs- und Beschichtungsprozess zu minimieren.
Da zum einen die Emission der InP-Nanodrähte spektral sehr breit ist und sich

zum zweiten das Emissionsmaximum innerhalb der 12 ns zwischen zwei Laserpulsen
in Abhängigkeit des momentanen Anregungszustands spektral stark verschiebt, ist
es nötig, das PL-Signal nicht nur zeit-, sondern auch spektralaufgelöst aufzunehmen.
Eine zeitaufgelöste Aufnahme bei nur einer Wellenlänge, etwa im Maximum der PL-
Emission, würde ein verfälschtes Bild der tatsächlichen Vorgänge abgeben. Nur eine
Integration des zeitaufgelösten PL-Signals über den ganzen Spektralbereich spie-
gelt den zeitlichen Verlauf der Ladungsträgerdichte n korrekt wider und ermöglicht
so eine Interpretation mit dem in Kapitel 4.2.1 diskutierten Modell. Nachdem der
spektrale Ausschnitt bei zeitaufgelösten Messungen wie oben beschrieben ungefähr
2∆λ = 4nm um die zentrale Wellenlänge λ0 beträgt, wird im Experiment somit
der gesamte Spektralbereich der Emission mit einer Schrittweite von 5 nm abgeras-
tert und dabei jeweils die Zerfallskurve aufgenommen. Die Wahl der Schrittweite ist
hierbei ein Kompromiss zwischen einer möglichst guten Auflösung und einer Mini-
mierung der Messzeit, während der konstante Bedingungen herrschen müssen. Diese
Einzelkurven, wie in Abb. 3.5 oben links gezeigt, können dann nach der Messung zu-
sammengefügt und in einer zweidimensionalen Falschfarben-Darstellung betrachtet
werden (vgl. Abb. 3.5 oben rechts). Diese gibt Aufschluss über den zeitlichen und
spektralen Verlauf der PL-Emission des Nanodrahtes im relevanten Spektralbereich.
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Abbildung 3.5: Schematische Darstellung des PL-Messplatzes und der Vorgehens-
weise bei zeitaufgelösten Experimenten. Mit dem MCP werden bei der jeweiligen Wel-
lenlänge λ0 Zerfallskurven aufgenommen (oben links). Durch schrittweises Verfahren
des Spektrometers kann so das zeitaufgelöste Signal über den gesamten Spektralbe-
reich der Emission aufgenommen werden (oben rechts).





4 Zeitaufgelöste Untersuchungen an
Oberflächen von InP-Nanodrähten

Dieses Kapitel widmet sich der optischen Untersuchung von Oberflächen an InP-
Nanodrähten. Mit Hilfe der zeitaufgelösten Mikro-PL-Spektroskopie wurde hier-
bei vor allem der Einfluss des high-k-Dielektrikums auf die Oberflächen-Qualität
der Nanodrähte charakterisiert und in der Folge auch systematisch minimiert. Wie
in Kapitel 3 bereits dargestellt, ging es dabei nicht um eine gezielte Oberflächen-
Passivierung, sondern vielmehr um die Verringerung der schädlichen Auswirkungen
eines unausweichlichen Prozessschrittes bei der Herstellung nanoelektronischer Bau-
teile.

4.1 Oberflächenbeschichtete undotierte InP-Nanodrähte
Die Oberfläche eines Kristalls stellt immer eine Besonderheit dar, weil hier die Peri-
odizität des Gitters ein abruptes Ende findet und somit die Symmetrie gebrochen ist.
Daraus resultiert ein Mangel an Bindungspartnern für die Oberflächen-Atome und
es ergeben sich freie Bindungen bzw. Oberflächen-Rekonstruktionen. Durch ungesät-
tigte Bindungen entstehen sogenannte intrinsische Oberflächen-Zustände [Man71].
Darüber hinaus ergeben sich auch Gitterfehler an der Oberfläche oder Fremda-
tome werden adsorbiert, z.B. bei der Oxidation an Luft. Dies führt zu extrinsi-
schen Oberflächen-Zuständen, die energetisch innerhalb der Bandlücke liegen und
somit nicht-strahlende Rekombination begünstigen. Ab einer kritischen Oberflächen-
Dichte von ungefähr 1011 cm−2 können diese Zustände außerdem noch das Fermi-
Niveau festsetzen (FLP1) [Yab89]. Im Folgenden werden nun die verschiedenen Be-
schichtungsmethoden und ihr jeweiliger Einfluss auf die Oberflächen-Qualität der
Nanodrähte charakterisiert. Dabei werden zunächst nominell undotierte (intrinsi-
sche) InP-Nanodrähte untersucht.

1 Akronym für Fermi-Level Pinning
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4.1.1 HfO2-Beschichtung intrinsischer InP-Nanodrähte
In Abb. 4.1 sind die spektral- und zeitaufgelösten Zerfallskurven von nominell un-
dotierten InP-Nanodrähten mit einem Durchmesser von 50 nm und verschiedenen
HfO2-Beschichtungen gezeigt. In der Falschfarben-Darstellung steht rot für hohe
und blau für niedrige Intensität des PL-Signals, wobei die Farbabstufung logarith-
misch skaliert ist. Außerdem sind die PL-Daten jeweils auf die maximale Intensität
(zum Zeitpunkt t = 0 bei Eintreffen des Laserpulses) normiert, um einen direkten
Vergleich zu ermöglichen.
In Teilbild a) ist das gemessene Signal der unbehandelten Referenzprobe 1 zu

sehen. Direkt nach dem Laserpuls, also beim Zustand hoher Anregung bzw. großer
Dichte der freien Ladungsträger, befindet sich das Maximum der Emission bei un-
gefähr 1,47 eV. Mit längerer Verzögerungszeit, d.h. abnehmender Dichte der optisch
erzeugten Ladungsträger, schiebt die Hauptemission zu längeren Wellenlängen bis
zu einer Energie von ungefähr 1,44 eV kurz vor dem nächsten Anregungspuls nach
12 ns. Das bedeutet, dass die PL-Emission energetisch signifikant über der Bandlücke
von InP in der Zinkblende-Struktur (ZB) bei 1,42 eV liegt. Dies wurde bereits bei
InP-Nanodrähten in reiner Wurtzit-Struktur (WZ) [Cra08] und auch bei Nanodräh-
ten mit sich abwechselnden ZB und WZ Abschnitten [Bao08] beobachet. Mit großer
Wahrscheinlichkeit weisen die hier untersuchten Nanodrähte ebenfalls diese Struktur
auf, da sich in TEM1-Untersuchungen an unter identischen Bedingungen gewachse-
nen Proben eine Mischung vonWZ- und ZB-Abschnitten in den Nanodrähten gezeigt
hat. Nach Pemasiri et al. [Pem09] liegt in diesen sogenannten Homostrukturen2 eine
Anordnung der Bänder zweiter Art vor, wie in Abb. 4.2 skizziert ist. Dabei sind die
Bänder derart angeordnet, dass kein gleichzeitiger Einschluss für Elektronen und
Löcher vorliegt.
Daraus ergibt sich ein breiter Energiebereich für mögliche Übergänge, der sich von

1,38 eV für den indirekten Übergang zwischen ZB- und WZ-Bereichen bis hoch zum
Kontinuum bei 1,545 eV erstreckt. Bei einer großen Zahl freier Ladungsträger ist
durch Band-Auffüllungseffekte (engl. band-filling) dieser gesamte Bereich bevölkert
und die PL-Emission ist dadurch stark verbreitert. Dies ist auch in Abb. 4.1f) zu
erkennen, die auszugsweise PL-Spektren bei verschiedenen Verzögerungszeiten zeigt.
Mit sinkendem Anregungszustand relaxieren die Ladungsträger mehr und mehr, bis
bei sehr geringer Ladungsträgerdichte nur noch der indirekte Übergang bei 1,38 eV
zur Emission beiträgt.

1 Akronym für Transmissions-Elektronen-Mikroskopie
2 Im Gegensatz zu Heterostrukturen handelt es sich nur um ein Material, nämlich InP, das jedoch

in zwei Kristallstrukturen vorliegt, ZB und WZ.
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Abbildung 4.1: Zeitlicher Verlauf der PL-Emission von undotierten InP-Nanodräh-
ten des Durchmessers 50 nm. a)-e) Falschfarben-Diagramme der PL-Intensität in Ab-
hängigkeit von Verzögerungszeit nach dem Laserpuls und Energie für folgende Proben:
1 (unbehandelte Referenzprobe), 2 (5 nm HfO2 bei 250 °C), 3 (15 nm HfO2 bei 250 °C),
4 (7 nm HfO2 bei 100 °C) und 5 (Vorbehandlung mit gepufferter HF-Lösung und 5 nm
HfO2 bei 250 °C). f) PL-Spektren von Probe 1 für verschiedene Verzögerungszeiten.
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Abbildung 4.2: Schematisches Banddiagramm bei einer Anordnung der Bänder zwei-
ter Art im InP-Nanodraht.
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Wie anhand Abb. 4.1 zu erkennen ist, ergeben sich im Vergleich zur unbehandelten
Referenzprobe 1 für die HfO2-beschichteten Nanodrähte deutlich unterschiedliche
Verläufe des zeitaufgelösten PL-Signals. Das Abklingen verläuft signifikant schnel-
ler und die energetische Verschiebung hängt stark von der jeweiligen Oberflächen-
Behandlung ab. Dies deutet darauf hin, dass die Ladungsträgerdynamik nachhaltig
von Oberflächen-Effekten, die in Verbindung mit dem high-k-Dielektrikum stehen,
beeinflusst wird. Das zügige Abklingen der PL-Emission rührt von der schnellen
Oberflächen-Rekombination her, die wiederum aus der erhöhten Dichte an Störstel-
len an der Grenzfläche zwischen Nanodraht und HfO2 resultiert.
Die energetische Verschiebung des PL-Signals verhält sich im Einklang mit den

Beobachtungen in Pemasiri et al. [Pem09] und der darin diskutierten Bänderan-
ordnung zweiter Art. Für die Referenzprobe 1 hält die Emission sehr lange an und
weist ihr Maximum nach 12 ns bei ungefähr 1,45 eV auf. Dies ist deutlich oberhalb
der Bandlücke von ZB-InP bei 1,42 eV, was auf einen immer noch hohen Anregungs-
zustand lange nach dem Anregungspuls hindeutet. Bei den Proben 3 und 4, deren
PL-Emission wesentlich schneller abklingt, befindet sich das Maximum ebenfalls im
Bereich von 1,45 eV. Allerdings wird, besonders bei Probe 3, bei sehr langer Ver-
zögerung der Untergrund um 1,41 eV sichtbar, nachdem die Intensität bei 1,45 eV
schon stark abgeklungen ist. Bei Probe 5 ist, bedingt durch die hohe Oberflächen-
Rekombinationsrate, einige Zeit nach dem Puls die Hauptemission bei 1,45 eV nur
noch schwach zu erkennen. Hier dominiert dann vermutlich der indirekte Über-
gang zwischen ZB- und WZ-Abschnitten bei ungefähr 1,40 eV. Bei Probe 2, die
das schnellste Abklingverhalten aufweist, ist nach langer Verzögerung ausschließlich
Emission bei 1,40 eV zu sehen, was einem sehr geringen Anregungszustand aufgrund
der großen Oberflächen-Rekombination entspricht.
Um nun aus den zeitaufgelösten PL-Messungen quantitative Informationen über

die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit und damit über die Oberflächen-
Qualität gewinnen zu können, wird zunächst das gemessene PL-Signal über den
gesamten Energiebereich integriert. In Abb. 4.3a) sind die so gewonnenen Zerfalls-
kurven für die Proben 1 bis 5 dargestellt.
Die Dynamik der Ladungsträger im Nanodraht wird durch das folgende Modell be-

schrieben. Damit kann die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit S als Cha-
rakterisierungskriterium für die Oberflächen-Qualität aus den PL-Daten extrahiert
werden. Dieses Modell wurde ursprünglich von Yablonovitch [Yab87] entwickelt und
anschließend erstmals von Ogawa [Oga92] auf eindimensionale Nanostrukturen an-
gewendet. Danach ergibt sich der zeitliche Verlauf der Dichte der optisch erzeugten
freien Ladungsträger n aus einem strahlenden und einem nicht-strahlenden Term,
der wiederum von der Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit S abhängt:
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Abbildung 4.3: a) Abklingverhalten des PL-Signals für die Proben 1 bis 5. Die
über den gesamten Energiebereich integrierte Intensität ist über die Zeitverzögerung
aufgetragen. b) Abklingverhalten des PL-Signals für die Proben 1 und 4. Lineare An-
passung des logarithmischen Verlaufs zur Ermittlung der strahlenden Lebensdauer. c)
Auftragung von [(dI/dt)/I] · d/2, um bei kleinen Verzögerungszeiten die Oberflächen-
Rekombinationsgeschwindigkeit zu erhalten.

dn
dt = −

( 1
τrad

+ 2S
d

)
n. (4.1)

Hier ist τrad die Lebensdauer der strahlenden Übergänge, die vom räumlichen
Überlapp von Elektron- und Lochwellenfunktion abhängt und somit von der strah-
lenden Lebensdauer im InP-Volumenmaterial zu unterscheiden ist. d bezeichnet den
Durchmesser des Nanodrahts. Bei den gemessenen Abklingkurven ist der erste Ab-
fall bei sehr kurzen Verzögerungszeiten zurückzuführen auf nichtstrahlende Rekom-
bination [Trä08], charakterisiert durch den Term 2S

d
aus Gleichung (4.1). Für größere

zeitliche Verzögerung hingegen wird der Zerfall durch strahlende Prozesse dominiert,
so dass eine lineare Anpassung in diesem Bereich bei logarithmischer Darstellung
die strahlende Lebensdauer τrad ergibt, wie in Abb. 4.3b) für die Proben 1 und 4
exemplarisch demonstriert.
Die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit lässt sich aus diesen Kurven nun

mit Hilfe der folgenden Überlegung gewinnen. Bei sehr kurzen Verzögerungszeiten,
bei denen die Emission von nichtstrahlenden Prozessen dominiert wird, kann der
strahlende Term 1/τrad in Gleichung (4.1) vernachlässigt werden. Folglich lässt sich
die Gleichung nach S auflösen und die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit
ergibt sich aus den Abklingkurven über [(dI/dt)/I] · d/2. Eine Auftragung dieser
Identität über die Verzögerung, wie in Abb. 4.3c) dargestellt, liefert bei kleinen
Verzögerungszeiten (und noch vernachlässigbarer stahlender Rekombination) die in
Tabelle 4.1 aufgeführten Werte für die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit.
Die Zahlen belegen zum einen den negativen Einfluss der Beschichtung mit HfO2
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und zeigen zum zweiten einen signifikanten Einfluss der ALD-Prozessparameter auf
die Oberflächen-Qualität der Nanodrähte auf.

Tabelle 4.1: Oberflächen-Rekombinations-Geschwindigkeit und strahlende Lebens-
dauer der Proben 1 bis 5.

Probe S (cm/s) τrad (ns)
1 (1,1 ± 0,2) x 103 7,5± 0,1

2 (3,5 ± 0,4) x 104 19,0± 2,4

3 (2,1 ± 0,3) x 104 8,8± 0,3

4 (1,1 ± 0,2) x 104 8,6± 0,2

5 (2,5 ± 0,3) x 104 11,1± 0,5

Die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit der unbehandelten Referenzpro-
be 1 beträgt S = 1,1 x 103 cm/s, was einen relativ geringen Wert und damit eine gu-
te Oberflächen-Qualität im Vergleich zu Literaturwerten von InP-Schichtstrukturen
zwischen 3000 cm/s und 5000 cm/s [Nol90, Bot91] darstellt. Darüber hinaus fällt auf,
dass die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit der HfO2-beschichteten Nano-
drähte um eine Größenordnung über derer der unbehandelten Referenzprobe 1 liegt.
Dies manifestiert den negativen Einfluss der ALD-Beschichtung auf die Oberflächen-
Qualität, der qualitativ bereits aus Abb. 4.1 ersichtlich war. Für die Proben 2, 3 und
5, die allesamt bei einer ALD-Temperatur von 250 °C prozessiert wurden, ergeben
sich Werte der Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit zwischen 2,1 x 104 und
3,5 x 104 cm/s. Ein direkter Vergleich der Proben 2 und 5 zeigt den positiven Ef-
fekt einer Vorbehandlung der Nanodrähte vor dem ALD-Prozesschritt. Die Proben
sind beide unter gleichen Bedingungen gewachsen und bei 250 °C beschichtet wor-
den, jedoch wurde nur Probe 5 einer Vorbehandlung unterzogen. Ein einminütiges
Ätzen in gepufferter Flusssäure (BHF) und anschließendes Abspülen mit Isopropa-
nol (IPA) führt hier zu einem Wert der Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit
von 2,5 x 104 cm/s im Gegensatz zu 3,5 x 104 cm/s ohne diese Vorbehandlung. Einen
weniger schädlichen Einfluss auf die Oberflächen-Qualität hat eine Prozesstempera-
tur von 100 °C, was sich in S = 1,1 x 104 cm/s für die Probe 4 äußert. Dies stellt
gleichzeitig den besten Wert dar, der im Rahmen dieser Arbeit für intrinsische InP-
Nanodrähte mit HfO2-Beschichtung gemessen wurde.
Einen weiteren interessanten Aspekt bieten die gemessenen Werte der strahlenden

Lebensdauern τrad. Diese sind mit der jeweiligen Oberflächen-Rekombinationsge-
schwindigkeit korreliert: je größer S desto größer ist auch τrad. Dieser Effekt ist auf
eine Trennung der Ladungsträger aufgrund der unterschiedlichen Beweglichkeiten



4.1 Oberflächenbeschichtete undotierte InP-Nanodrähte 47

für Elektronen und Löcher zurückzuführen, ausgelöst durch die starke Diffusion an
die Oberfläche. Damit verbunden ist ein statistischer Rückgang des Überlapps der
Wellenfunktionen und somit auch der Wahrscheinlichkeit für strahlende Rekombina-
tion. Dies ist besonders bei den Proben 2 und 5 mit der schlechtesten Oberflächen-
Qualität und strahlenden Lebensdauern von bis zu 19,0 ns stark ausgeprägt.

4.1.2 HfO2-Beschichtung von InP-Nanodrähten mit GaP-Hülle
Um dem negativen Einfluss der ALD-Beschichtung entgegen zu wirken, wurde in
der Folge bereits während des Wachstums versucht, die Oberflächen-Effekte zu mi-
nimieren. Dazu wurde im ersten Schritt eine zusätzliche dünne Halbleiterschicht aus
GaP auf den Kern des InP-Nanodrahtes aufgewachsen, um so den direkten Kontakt
des high-k-Dielektrikums mit der InP-Oberfläche und damit die Ausbildung einer
großen Zahl an Oberflächen-Zuständen zu vermeiden.
Auf undotierte InP-Nanodrähte mit einem nominellen Durchmesser von 50 nm

wurden im radialen Wachstumsmodus GaP-Schichten von unterschiedlicher Dicke
aufgewachsen, wobei die Schichtdicke über die jeweilige Wachstumszeit kontrolliert
wird. So ergaben sich bei Wachstumszeiten von 15, 40 und 300 s GaP-Schichtdicken
von 0,3, 0,7 bzw. 5 nm. Auf eine ALD-Beschichtung mit HfO2 wurde hier zunächst
verzichtet. In Abb. 4.4 sind die Zerfallskurven der betreffenden Proben 6, 7 und
8 wiedergegeben. Die Abklingzeiten und die relativen PL-Intensitäten dieser Pro-
ben deuten auf einen negativen Einfluss einer dickeren GaP-Umhüllung auf die
Oberflächen-Qualität der Nanodrähte hin. Im Detail ist die Signalstärke bei der
Messung von Probe 8 ungefähr vier Größenordnungen geringer als bei Probe 6 und
die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit steigt an von 3,3 x 103 cm/s bis auf
2,1 x 104 cm/s. Diese Verschlechterung der Oberflächen-Qualität durch die zusätzli-
che GaP-Schicht ist zurückzuführen auf die Gitterfehlanpassung zwischen dem InP-
Kern (aInP = 5,8687Å) und der GaP-Hülle (aGaP = 5,4505Å). Diese fällt mit zu-
nehmnder GaP-Dicke immer mehr ins Gewicht und führt zu einer erhöhten Dichte
an verspannungsinduzierten Defekten.
Aufbauend auf diesen Zwischenergebnissen wurde im Folgenden nur für Proben

mit der dünnsten GaP-Hülle eine ALD-Beschichtung studiert. Dazu wurde auf Nano-
drähte, die identisch mit Probe 6 sind, eine 5 nm dicke HfO2-Schicht bei 250 °C bzw.
eine 7 nm dicke Schicht bei 100 °C aufgebracht. Diese Proben sind als 6A und 6B
in 3.1 aufgeführt. Die energie- und zeitaufgelösten PL-Messungen nach der oben
beschriebenen Vorgehensweise ergaben die in Abb. 4.5 dargestellten Abklingkurven,
die wiederum spektral über den gesamten Emissionsbereich integriert sind.
Auch bei dieser Gegenüberstellung steigt S von 3,3 x 103 cm/s für die Referenz-

probe 6 auf 9,5 x 103 cm/s (6B) und sogar 4,7 x 104 cm/s (6A) aufgrund der ALD-
Beschichtung an. Im Einklang mit den vorherigen Ergebnissen aus Tabelle 4.1 ist
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Abbildung 4.4: Abklingverhalten des PL-Signals für die Proben 6, 7 und 8 mit einer
Dicke der GaP-Schicht von 0,3, 0,7 bzw. 5 nm. Die über den gesamten Energiebereich
integrierte Intensität ist über die Zeitverzögerung aufgetragen.
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Abbildung 4.5: Abklingverhalten des PL-Signals für die Proben 6, 6A und 6B mit
einer 0,3 nm dicken GaP-Schicht und einer 5 nm (6A) bzw. 7 nm (6B) dicken HfO2-
Schicht. Die über den gesamten Energiebereich integrierte Intensität ist über die Zeit-
verzögerung aufgetragen.
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auch hier der negative Einfluss bei einer Prozesstemperatur von 100 °C (6B) deut-
lich geringer als bei 250 °C (6A). Darüber hinaus zeigt ein Vergleich mit Probe 4
den positiven Effekt der GaP-Umhüllung. Bei identischen ALD-Parametern (100 °C,
7 nm) wurde bei Probe 4 ohne die GaP-Hülle eine Oberflächen-Rekombinationsge-
schwindigkeit von 1,1 x 104 cm/s gemessen, wohingegen sich dieser Wert bei Probe
6B um knapp 20% verringert hat. Dies deutet auf einen günstigen Einfluss der GaP-
Umhüllung hin, die hier als schützende Zwischenschicht (ICL1) [Has89] zwischen der
InP-Oberfläche des Nanodrahts und der ALD-Beschichtung wirkt. Dabei wächst die
sehr dünne GaP-Schicht gitterangepasst auf das InP auf, so dass sich am InP keine
Oberflächen-Rekonstruktionen entwickeln und trotzdem keine Verspannungen aus-
bilden können. Insgesamt stellt sich das Aufbringen einer zusätzlichen Halbleiter-
schicht vor der ALD-Beschichtung als vielversprechende Methode dar. Zur weiteren
Verbesserung der Oberflächen-Qualität bei der Anwendung von high-k-Dielektrika
könnten zukünftige Arbeiten auf gitterangepasste Schichten abzielen, die auf Basis
von ternären Verbindungen zu realisieren sind.

4.1.3 HfO2-Beschichtung von InP-Nanodrähten nach in situ
H2S-Ausheilung

In einem weiteren Schritt wurde die Passivierung mittels H2S vor dem ALD-Be-
schichtungsprozess untersucht. Wie schon oben diskutiert, wurde eine Verringe-
rung der Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit für HfO2-beschichtete InP-
Nanodrähte beobachtet, nachdem die Proben vor dem ALD-Prozess mit gepufferter
Flusssäure (BHF) von der Oxidschicht befreit und anschließend mit Isopropanol
(IPA) gespült worden waren. In diesem Fall sank S von 3,5 x 104 cm/s bei Probe
2 auf 2,5 x 104 cm/s für die vorbehandelte Probe 5 ab. Nach einer Untersuchung
von Mattila et al. [Mat07] wird jedoch ein deutlich größerer Effekt von einer in
situ HF-Behandlung direkt nach dem Wachstum erwartet. Im vorliegenden Fall
ist der geringere Zugewinn wohl auf eine erneute Oxidation der Oberfläche vor
dem ALD-Prozessschritt zurückzuführen. Aus diesem Grund wurde im Folgenden
eine Passivierung mit Schwefel direkt nach dem Wachstum angewendet. Bei InP-
Schichtstrukturen zeigte sich eine Resistenz gegen diese Oberflächen-Oxidation nach
einem in situ Ausheilungsschritt unter Schwefelwasserstoff-Atmosphäre (H2S) direkt
nach dem Wachstum [Lu09].
Dazu wurden erneut InP-Nanodrähte mit einem Durchmesser von 50 nm gewach-

sen und anschließend in der Wachstumskammer unter einer H2S-Atmosphäre bei
420 °C (Probe 9) bzw. 150 °C (Probe 10) ausgeheilt. Danach fand eine ALD-Be-

1 Akronym für Interface Control Layer
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schichtung mit 5 nm HfO2 bei 250 °C statt. Die an diesen Proben gemessenen Ab-
klingkurven, wiederum integriert über den gesamten Spektralbereich der Emission,
sind in Abb. 4.6 dargestellt.
Im Vergleich zur unbehandelten Referenzprobe 1 wird auch hier bei den HfO2-

beschichteten Proben ein schnelleres Abklingen der Emission beobachtet, was auf
eine erhöhte Dichte an nicht-strahlenden Oberflächen-Zuständen hindeutet. Aller-
dings zeigt sich außerdem, dass die in situ passivierten Nanodrähte (Proben 9 und
10) eine wesentlich bessere optische Qualität aufweisen als die mit BHF vorbehandel-
te Probe 5. Der Anteil nicht-strahlender Rekombination wird somit offenbar durch
den Ausheilungsschritt mit H2S erfolgreich verringert. Tatsächlich ergeben sich für
die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit Werte von 1,7 x 104 cm/s für eine
Ausheilungstemperatur von 420 °C (Probe 9) und 3,9 x 104 cm/s für eine Ausheilung
bei 150 °C (Probe 10).

4.1.4 Zusammenfassung
In Tabelle 4.2 sind nochmals die ermittelten Werte von S der meist versprechenden
Proben als Maß für die Qualität der Oberfläche von InP-Nanodrähten nach der
ALD-Beschichtung mit HfO2 aufgeführt.

Tabelle 4.2: Übersicht über die optische Qualität der in Bezug auf die
Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit meist versprechenden Proben nach ALD-
Beschichtung der undotierten InP-Nanodrähte

Probe Wachstum ALD Vorbehandlung S (cm/s)
1 InP - - 1,1 x 103

2 InP 250 °C, 5 nm - 3,5 x 104

4 InP 100 °C, 7 nm - 1,1 x 104

5 InP 250 °C, 5 nm BHF + IPA 2,5 x 104

6A InP + GaP 250 °C, 5 nm BHF + IPA 4,7 x 104

6B InP + GaP 100 °C, 7 nm BHF + IPA 9,5 x 103

9 InP 250 °C, 5 nm in situ H2S, 420 °C 1,7 x 104

10 InP 250 °C, 5 nm in situ H2S, 150 °C 3,9 x 104

Bei den reinen InP-Nanodrähten ohne spezielle Vorbehandlung weist der ALD-
Prozess bei 100 °C die höhere Oberflächen-Qualität auf (Probe 4), im Vergleich zu
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Abbildung 4.6: Abklingverhalten des PL-Signals für die Proben 1, 5, 9 und 10. Die
über den gesamten Energiebereich integrierte Intensität ist über die Zeitverzögerung
aufgetragen.

einer Prozesstemperatur von 250 °C (Probe 2). Eine weitere Verbesserung (Pro-
be 5) bringt ein einminütiger Ätzschritt in gepufferter Flusssäure-Lösung (BHF)
und anschließendes Spülen in Isopropanol (IPA) als Vorbehandlung vor der eigent-
lichen ALD-Beschichtung. Die in dieser Reihe besten Ergebnisse im Bezug auf die
Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit liefern die InP-Drähte mit einer in der
MOVPE-Kammer radial aufgewachsenen GaP-Hülle von nominell nur 0,3 nm Di-
cke, wobei auch hier eine ALD-Temperatur von 100 °C eindeutig vorzuziehen ist
(Probe 6B). Darüber hinaus ist auch ein in situ Ausheilungsschritt bei 420 °C un-
ter H2S-Atmosphäre direkt nach dem Wachstum von großem Interesse (Probe 9).
Die so erzielte Oberflächen-Qualität ist vermutlich der GaP-Umhüllung noch leicht
überlegen, wobei dieser Vergleich leider nicht direkt gezogen werden kann, da kei-
ne H2S-passivierten Nanodrähte mit einem ALD-Prozess bei 100 °C zur Verfügung
standen. Ein Vergleich der S-Werte von den Proben 9 und 6A stützt allerdings diese
Vermutung.
Somit ist die in situ Ausheilung mittels H2S neben der Umhüllung mit GaP die
meist versprechende Passivierungsmethode. Allerdings besteht bei der epitaktischen
Umhüllung auch noch großes Potenzial, sofern in Zukunft die Gitterfehlanpassung
mit Hilfe von Tertiärverbindungen verringert werden kann.
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4.2 Oberflächenbeschichtete p-dotierte InP-Nanodrähte
Neben der Beschichtung von undotierten InP-Nanodrähten wurden auch p-dotierte
Nanodrähte nach dem gleichen Muster behandelt. Die Nanodrähte sind dabei unter
identischen Bedingungen gewachsen, natürlich mit Ausnahme der Zugabe von Dime-
thylzink (DMZn), um die gewünschte p-Dotierung zu erreichen. Im anschließenden
ALD-Prozess wurde die Oberflächen-Behandlung dieser Proben 11 bis 14 analog den
undotierten Proben 1 bis 4 durchgeführt (vgl. Tab. 3.1).
In Abb. 4.7 sind die spektral- und zeitaufgelösten Zerfallskurven der p-dotierten

InP-Nanodrähten mit einem Durchmesser von 50 nm und verschiedenen HfO2-Be-
schichtungen gezeigt. In der Falschfarben-Darstellung repräsentiert wieder rot eine
hohe Intensität und blau eine niedrige Intensität des PL-Signals. Die Farbabstufung
skaliert auch hier logarithmisch und die PL-Daten sind jeweils auf die maximale
Intensität normiert, um einen direkten Vergleich zu ermöglichen.
Das PL-Signal der unbehandelten Referenzprobe 11 ist in Teilbild a) zu sehen. Di-

rekt nach dem Laserpuls, also beim Zustand hoher Anregung bzw. großer Dichte der
freien Ladungsträger, befindet sich das Maximum der Emission bei knapp 1,40 eV.
Mit längerer Verzögerungszeit, d.h. sich veringernder Dichte der optisch erzeugten
Ladungsträger, verschiebt sich die Emission zu längeren Wellenlängen bis zu einer
Energie von ungefähr 1,31 eV. Somit liegt die PL-Emission unterhalb der Bandlücke
von InP in der Zinkblende-Struktur (ZB) bei 1,42 eV, was auf die Dotierung zurück-
zuführen ist. Wie in den Teilbildern b)-d) von Abb. 4.7 zu erkennen ist, weisen die
HfO2-beschichteten Nanodrähte im Vergleich zur unbehandelten Referenzprobe 11
wieder ein deutlich unterschiedliches Abklingverhalten auf. Augenscheinlich sind die
Lebensdauern durch die Oberflächen-Beschichtung genauso wie bei den undotier-
ten Proben stark verkürzt. Dies deutet auch für die dotierten Nanodrähte auf einen
starken Einfluss des ALD-Prozesses auf die Oberflächen-Qualität, namentlich die Er-
zeugung von nichtstrahlenden Rekombinationszentren durch die HfO2-Beschichtung,
hin.
Insgesamt fällt auf, dass die Emission im Gegensatz zu den undotierten Proben

aber nicht nur aufgrund der Dotierung bei kleineren Energien auftritt, sondern dass
diese auch über den Messbereich von 12 ns viel stärker in der Energie verschiebt.
Abb. 4.8 zeigt die Energieposition des Maximums der PL-Emission in Abhängigkeit
der Verzögerungszeit nach dem Laserpuls. Die undotierten Nanodrähte emittieren
hier anfänglich bei 1,47 eV und verschieben bis ungefähr 1,45 eV. Im Gegensatz dazu
verschiebt das PL-Signal der p-dotierten Proben über einen Bereich von 90meV,
von ungefähr 1,40 eV bis 1,31 eV. Diese große Verschiebung lässt sich nicht mehr
alleine durch die oben genannte Homostruktur der Nanodrähte [Pem09] mit einer
Anordnung der Bänder zweiter Art erklären. Zur Interpretation dieses Sachverhalts
wird im Folgenden zunächst der Begriff der Bandverbiegung eingeführt und darauf
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Abbildung 4.7: Zeitlicher Verlauf der PL-Emission von p-dotierten InP-Nanodrähten
des Durchmessers 50 nm. a)-d) Falschfarben-Diagramme der PL-Intensität in Abhän-
gigkeit von Verzögerungszeit nach dem Laserpuls und Energie für folgende Proben: 11
(unbehandelte Referenzprobe), 12 (5 nm HfO2 bei 250 °C), 13 (15 nm HfO2 bei 250 °C)
und 14 (7 nm HfO2 bei 100 °C).

aufbauend dann ein Modell vorgestellt, welches die Dynamik der Ladungsträger in
Abhängigkeit des Anregungszustandes im Festkörper beschreibt. Daraus lässt sich
die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit als Maß für die optische Qualität
der Oberfläche des Nanodrahtes direkt ableiten.

4.2.1 Mikroskopische Vorgänge im Nanodraht nach optischer Anregung
Bereits im ersten Teil dieses Kapitels wurden sogenannte extrinsische Oberflächen-
Zustände erwähnt, die energetisch inmitten der Bandlücke liegen und so nicht-
strahlende Rekombination begünstigen. Darüberhinaus können diese Zustände ab ei-
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Abbildung 4.8: Zeitlicher Verlauf der Emissionsenergie von undotierten und p-
dotierten InP-Nanodrähten des Durchmessers 50 nm ohne ALD-Beschichtung.

ner kritischen Oberflächen-Dichte von ungefähr 1011 cm−2 das Fermi-Niveau festset-
zen [Yab89]. Wenn das Fermi-Niveau nun aber aufgrund der Oberflächen-Zustände
am Rand festgesetzt ist, jedoch in der Mitte des Nanodrahtes seine Lage zwischen
Leitungs- und Valenzband wie im ausgedehnten InP-Festkörper einnimmt, so er-
gibt sich eine Verbiegung der Bänder zum Rand hin. In n-dotierten Drähten sind
die Bänder zum Rand hin nach oben [Cal05] und in p-dotierten Nanodrähten nach
unten [Wee06] gebogen. Abb. 4.9 zeigt schematisch die Bandverbiegung (engl. band-
bending) für einen p-dotierten Nanodraht in Abhängigkeit des Anregungszustan-
des. Teilbild a) stellt eine Momentaufnahme unmittelbar nach dem Laserpuls dar.
Die sehr große Zahl der optisch erzeugten freien Ladungsträger schirmt die an den
Oberflächen-Zuständen lokalisierten Ladungsträger ab. Bei ausreichender Laserleis-
tung wird so der Fall flacher Bänder erreicht. Zu diesem Zeitpunkt ist das Gleich-
gewicht im Festkörper massiv gestört, so dass die Verteilung von Elektronen und
Löchern über zwei separate Quasi-Ferminiveaus EF,n bzw. EF,p beschrieben werden
muss [Thu04].
Kurze Zeit nach Eintreffen des Pulses (Teilbild b)) vergrößert sich die Bandver-

biegung, da Ladungsträger strahlend und nichtstrahlend rekombinieren und somit
nicht mehr länger zur Abschirmung der Oberflächen-Ladungen beitragen können.
Außerdem nähern sich EF,n und EF,p an, da das System in Richtung des Gleichge-
wichtszustands relaxiert.
In Teilbild c) ist die Situation bei geringer Ladungsträgerdichte lange nach dem

Anregungspuls gezeigt. Das Ferminiveau ist bei ungefähr 0.1 eV unterhalb der Lei-



4.2 Oberflächenbeschichtete p-dotierte InP-Nanodrähte 55

+ +

- -

+ +

- -

+ + + +

----

+ +

- ---

+ +

Abbildung 4.9: Bandverbiegung in einem p-dotierten Nanodraht in Abhängigkeit der
Ladungsträgerdichte. a) Vom Laserpuls wird eine hohe Anzahl freier Ladungsträger er-
zeugt, die Verteilungen von Elektronen und Löchern werden durch Quasi-Ferminiveaus
EF,n bzw. EF,p beschrieben. Gezeigt ist der Flachbandfall für φ=0. b) Kurze Zeit nach
dem Laserpuls hat ein Teil der Ladungsträger rekombiniert, die Quasi-Ferminiveaus
gleichen sich an und die Bandverbiegung wird größer. c) Lange Zeit nach dem La-
serpuls sind die verbliebenen Löcher und Elektronen räumlich getrennt, wodurch die
Rekombinationsrate abnimmt. Es stellt sich ein Gleichgewicht ein, die Verteilung kann
über eine gemeinsame Fermienergie EF beschrieben werden.

tungsbandkante durch Oberflächen-Zustände festgesetzt [Spi79]. Dies führt beson-
ders bei p-dotierten Nanodrähten zu einer starken Bandverbiegung, da sich die Fer-
mienergien von p-dotiertem Draht (EF nahe Valenzbandkante) und Oberfläche (EF
nahe Leitungsbandkante) im Gleichgewichtszustand angleichen müssen.
In dieser Situation sind die freien Ladungsträger aufgrund des sich aufbauenden

elektrischen Feldes räumlich getrennt, was sich in einer geringeren strahlenden Re-
kombinationsrate aufgrund des kleineren räumlichen Überlapps der Wellenfunktio-
nen äußert. Weiterhin ist die Emissionsenergie zu diesem Zeitpunkt rotverschoben,
da der energetische Abstand zwischen Elektronen und Löchern im Fall der Band-
verbiegung (c)) geringer ist als im Flachbandfall (a)).
Unabhängig von der Art der Dotierung stellt die Bandverbiegung eine Potential-

barriere für die jeweiligen Majoritätsladungsträger dar. Somit ist die Oberflächen-
Rekombination im Zustand geringer Anregung erschwert. Quantitativ wird das wie-
der über die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit S beschrieben, die expo-
nentiell von der Barrierenhöhe φ abhängt:

S = S0 · e
− |φ|
kBT (4.2)

S0 ist dabei die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit im Flachbandfall,
d.h. für φ = 0 bei hoher Anregung. kBT bezeichnet wie üblich die thermische Energie
bei der Temperatur T .
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Desweiteren ergibt sich aus der nichtlinearen Lösung der Poisson-Boltzmann-Glei-
chung [Yab87] folgende Abhängigkeit der Bandverbiegung φ von der Oberflächen-
Ladungsdichte N und der Konzentration der freien Ladungsträger n:

2πN2e2

εkBT
= n

[
e
− |φ|
kBT + e

+ |φ|
kBT − 2

]
. (4.3)

Im Folgenden wird die linke Seite der Gleichung mit a abgekürzt. Das Auflösen
dieser Gleichung nach der Bandverbiegung φ ergibt zwei Lösungen. Die physikalisch
sinnvolle Lösung muss bei wachsender Ladungsträgerdichte eine Verringerung der
Bandverbiegung zur Folge haben. Diese Lösung lautet:

φ = kBT ln
[
a+ 2n+

√
a2 + 4an

2n

]
. (4.4)

Insgesamt ergibt sich aus Gleichung (4.1), die die Dynamik der optisch erzeugten
freien Ladungsträger n beschreibt, mit (4.2):

dn
dt = −

 1
τrad

+ 2S0e
− |φ(n)|
kBT

d

n. (4.5)

Dabei muss die Abhängigkeit der Bandverbiegung von der Ladungsträgerdichte
nach Gl. (4.4) berücksichtigt werden. Aus diesem Grund ist die Gleichung nicht ana-
lytisch lösbar, weshalb das zeitliche Abklingverhalten der Ladungsträgerkonzentrati-
on bei den späteren Messungen mit Hilfe der Gleichungen (4.4) und (4.5) numerisch
angepasst wird.
Die Abhängigkeit der optischen Qualität von der Oberflächen-Ladungsdichte N

wird durch folgende Überlegungen deutlich: nach Gleichung (4.4) führt eine höhere
Flächenladungsdichte N zu einer größeren Bandverbiegung φ, da in den Parame-
ter a außer N nur Konstanten eingehen. Eine größere Bandverbiegung erschwert
aber durch die behinderte Drift zur Oberfläche die Oberflächen-Rekombination und
verringert somit die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit S(φ), was auch in
Gleichung (4.2) zum Ausdruck kommt. Die höhere Dichte der Oberflächen-Zustände
vergrößert also nach dieser Betrachtung die optischen Lebensdauern und damit die
Oberflächen-Qualität, was zunächst paradox erscheint.
Tatsächlich wird jedoch durch die erhöhte Oberflächen-Ladungsdichte eine große

Zahl an nicht-strahlenden Rekombinationszentren geschaffen, die besonders zu einem
frühen Zeitpunkt nach dem Laserpuls, also bei hohem Anregungszustand, ein sehr
starkes Abklingen der freien Ladungsträger hervorruft. Insgesamt betrachtet führt
also eine große Dichte an Oberflächen-Ladungen trotzdem zu einer Verschlechterung
der optischen Qualität. Aus diesem Grund wird als Maß für die Oberflächen-Qualität
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der untersuchten Proben auch S0, die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit
für den Fall flacher Bänder, herangezogen.

4.2.2 HfO2-Beschichtung p-dotierter InP-Nanodrähte
Um aus den spektral- und zeitaufgelösten PL-Messungen mit Hilfe des eben einge-
führten Modells quantitative Informationen über die Oberflächen-Qualität gewinnen
zu können, wird zunächst wieder das gemessene PL-Signal über den gesamten Ener-
giebereich integriert. Die so gewonnenen Zerfallskurven sind in Abb. 4.10 für die
Proben 11 bis 14 dargestellt.
Wie schon aus Abb. 4.7 ersichtlich, klingt die PL-Emssion der unbehandelten

Referenzprobe 11 am langsamsten ab, die beschichteten Proben hingegen deutlich
stärker. Genau wie bei den undotierten Proben hat die Oberflächen-Behandlung
mit HfO2 einen deutlich negativen Einfluss auf die optische Qualität der Nano-
drähte. Neben den gemessenen Zerfallskurven ist auch exemplarisch für Probe 11
eine Anpassung nach dem oben eingeführten Modell gezeigt (türkise Kurve). Offen-
sichtlich werden die Messdaten mit dem Modell gut reproduziert. Eine Anpassung
der verbleibenden Proben führt auf die in Tabelle 4.3 aufgeführten Werte für die
Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit und die strahlende Lebensdauer τrad.
Für die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit ist dabei die Größe S0 für den
Fall flacher Bänder angegeben.

Tabelle 4.3: Oberflächen-Rekombinations-Geschwindigkeit und strahlende Lebens-
dauer der Proben 11 bis 14.

Probe S0 (cm/s) τrad (ns)
11 (5,5 ± 0,5) x 103 9,0± 0,3

13 (5,0 ± 0,5) x 104 10,0± 0,3

14 (2,2 ± 0,2) x 104 10,0± 0,3

Leider können die Daten der Probe 12 nicht zum Vergleich herangezogen werden.
Es wäre ein unnatürlich hoher Wert für die strahlende Lebensdauer nötig, um das
Modell für größere Verzögerungszeiten einigermaßen an die Kurve anpassen zu kön-
nen. Wie aus Abb. 4.7 und Abb. 4.10 hervorgeht, ist beim Experiment in diesem
Bereich das PL-Signal tatsächlich schon auf das Niveau des Untergrundrauschens
abgefallen, so dass eine Anpassung dieser Kurve generell nicht physikalisch sinnvoll
erscheint.
Für die Proben 13 und 14 ergibt sich ein ähnliches Bild in Bezug auf den Einfluss

der Oberflächen-Behandlung wie bei den undotierten Nanodrähten. Zum einen führt
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Abbildung 4.10: Abklingverhalten des PL-Signals für die Proben 11 bis 14. Die
über den gesamten Energiebereich integrierte Intensität ist über die Zeitverzögerung
aufgetragen. Die türkise Kurve zeigt exemplarisch die Anpassung nach dem neuen
Modell für Probe 11.

die HfO2-Beschichtung wiederum zu einer Erhöhung der Oberflächen-Rekombinati-
onsgeschwindigkeit um ungefähr eine Größenordnung. Zum zweiten weist die Probe
mit 7 nm HfO2 bei einer Prozesstemperatur von 100 °C (Probe 14) einen nur halb
so großen Wert von S0 auf (2,2 x 104 cm/s) wie bei den ALD-Parametern 15 nm und
250 °C (5,0 x 104 cm/s). Diese Beobachtung steht im Einklang mit den undotierten
Proben 3 und 4 mit Werten der Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit von
2,1 x 104 cm/s bzw. 1,1 x 104 cm/s.
Darüber hinaus fällt auf, dass bei vergleichbarem Einfluss der HfO2-Beschich-

tung die Werte der Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit bei den p-dotierten
Nanodrähten durchweg höher liegen als bei den undotierten Proben. Dieser Sach-
verhalt ist ein realer physikalischer Effekt und liegt, wie im nächsten Abschnitt
diskutiert, nicht etwa in der Methode der Messauswertung begründet. Eine Extrak-
tion der Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit aus den Zerfallskurven nach
der zu Beginn dieses Kapitels vorgestellten Methode, basierend auf der normierten
Zeit-Ableitung der integrierten Intensität, liefert die identischen Werte wie in Ta-
belle 4.3. Der Einfluss der Dotierung auf die optische Qualität der Nanodrähte wird
deshalb im Folgenden untersucht.
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4.2.3 Einfluss der Dotierkonzentration
Bereits in einer früheren Messserie wurde die Dotierkonzentrationen beimWachstum
der Nanodrähte variiert. Dabei wurden drei verschiedene Dotierungen eingestellt.
Erstens eine p-Dotierung mittels Zink, die der nominellen Störstellenkonzentration
der oben genannten Proben entspricht. Zweitens eine 10-mal so hohe nominelle p-
Dotierung und zum dritten eine marginale n-Dotierung durch Zugabe von Schwefel,
deren nominelle Störstellenkonzentration einem relativen Faktor von 0,05 entspricht.
Dies dient zum Ausgleich einer eventuell vorhandenen Hintergrunddotierung und
bringt letzlich undotierte Nanodrähte hervor.
Die auf diese Weise hergestellten Proben sollten nur untereinander und nicht di-

rekt mit den vorherigen verglichen werden, da sie aus einer anderen Serie stammen
und somit gleiche Wachstumsparameter nicht gewährleistet sind. Dies wird schon al-
leine anhand der Energieposition des PL-Maximums offenbar, die sich stark von den
vorhergehenden Nanodrähten unterscheidet. Die deutlich höhere Emissionsenergie
lässt bei diesen Proben auf eine Dominanz der WZ-Struktur schließen.
In Abb. 4.11 ist das Abklingverhalten der über den relevanten Spektralbereich in-

tegrierten PL-Emission und die Verschiebung des Emissionsmaximums dargestellt.
Daraus wird ersichtlich, dass die Dotierung einen signifikanten Einfluss auf die opti-
sche Qualität hat. Die faktisch undotierte Probe weist eine relativ lange Lebensdauer
auf, die Emission der einfach p-dotierten Nanodrähte klingt deutlich schneller ab und
die der stark dotierten Probe ist nach einer Verzögerung von weniger als 2 ns schon
unterhalb des Signalniveaus des Hintergrundrauschens abgesunken.
Dies ist zum einen auf das Einbringen von nicht-strahlenden Rekombinations-

zentren in Form von Störstellen durch die Dotierung zurückzuführen [Ros03], steht
darüber hinaus aber auch in Zusammenhang mit dem Effekt der Bandverbiegung. Je
stärker die Dotierung, desto größer ist die Konzentration der abschirmenden Ladun-
gen, die sich in Richtung der Oberfläche ansammeln. Dies führt zu einer stärkeren
Verbiegung der Bänder und damit auch zu einer größeren räumlichen Trennung der
Wellenfunktionen von Elektronen und Löchern. Dadurch wird eine effiziente Re-
kombination stark unterdrückt und somit das PL-Signal vermindert, teilweise sogar
unter die Nachweisgrenze.
Diese Anschauung steht auch im Einklang mit der gemessenen Energieverschie-

bung aus Abb. 4.11b). Hier ist zu erkennen, dass die Emissionsenergie mit wach-
sender Verzögerung aufgrund der sich auswirkenden Bandverbiegung zu kleineren
Energien schiebt. Dieser Effekt ist desto stärker ausgeprägt, je größer die Dotierung
der Nanodrähte ist. Bei der höchsten Dotierung ist der Energieverlauf (blau) nur
für kurze Verzögerungen gezeigt, da die Energieposition der PL-Emission danach
aufgrund des schwachen Signals nicht mehr eindeutig zu extrahieren ist.
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Abbildung 4.11: Zeitaufgelöste PL-Messungen für drei Proben mit verschiedener
Dotierung. a) Abklingverhalten des PL-Signals. b) Verschiebung des Emissionsmaxi-
mums aufgetragen über die Verzögerung.

Insgesamt wird deutlich, dass die Dotierung einen nicht unerheblichen Einfluss
auf die optische Qualität der Nanodrähte und somit letztlich auch auf die elektri-
schen Eigenschaften zukünftiger Bauteile hat. Dieser Sachverhalt muss deshalb bei
Konzeption und Entwicklung von nanoelektronischen Anwendungen berücksichtigt
werden.



5 PL-Untersuchungen an
GaN-Nanodrähten

Neben den zeitaufgelösten PL-Messungen an InP-Proben wurden im Rahmen dieser
Arbeit auch die optischen Eigenschaften von GaN-Nanodrähten untersucht, die mit-
tels Molekularstrahlepitaxie (MBE) hergestellt worden sind. Diese Proben wurden
sowohl mit Nickel-Katalysatoren als auch selbst-induziert auf Saphir- und Silizium-
Substrat gewachsen. Unter Variation der Temperatur bei den zeitintegrierten PL-
Messungen und mit Hilfe eines Diffusionsmodells konnte die Oberflächen-Rekombi-
nationsgeschwindigkeit bei diesen GaN-Nanodrähten bestimmt werden.

5.1 Motivation und Herstellung
Halbleiter-Nanodrähte haben sich in den letzten Jahren zu einem aktiven For-
schungsgebiet entwickelt mit vielen potentiellen Einsatzbereichen in Sensorik, Elek-
tronik und Optoelektronik. Dabei zeichnen sich besonders Kandidaten der Gruppe-
III-Nitride wegen ihrer großen Bandlücke als Bauteile der Optoelektronik im Bereich
kleiner Wellenlängen oder in der Hochleistungs- und Hochtemperaturelektronik aus
[Mor94].
Im Hinblick auf das selbstorganisierte Wachstum von GaN Nanodrähten existie-

ren zwei grundlegend verschiedene Methoden: zum einen kann mit Hilfe von me-
tallischen Katalysatoren (Ni, Fe, Au, ...) das eindimensionale Wachstum nach dem
Vapor-Liquid-Solid Prinzip [Wag64] eingeleitet werden, wie bereits im vorherigen
Kapitel bei InP-Nanodrähten beschrieben wurde. Obwohl hierbei die Strukturpa-
rameter wie z.B. der Durchmesser der entstehenden Drähte sehr gut kontrolliert
werden können, weist diese Methode auch den gravierenden Nachteil der Verun-
reinigung des Materials durch Katalysatoratome auf. So bauen sich beipielsweise
Goldatome als Störstellen in die Kristallstruktur mit ein [Oh08, Put08]. Der zweite
Wachstumsmodus kommt ganz ohne metallische Katalysepartikel aus. Dabei wach-
sen die eindimensionalen Strukturen selbst-induziert durch ein Überangebot des
Gruppe-V-Elements Stickstoff [Par04, Mei06, Gee07].
Bei den meisten Materialsystemen entstehen Nanodrähte nur bei einer der beiden

Methoden, während im Fall von GaN sowohl selbst-induziertes als auch Katalysator-
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induziertes Wachstum realisierbar ist. Dies eröffnet die Möglichkeit des direkten
Vergleichs beider Wachstumsmodi, was von großem grundlegenden Interesse ist.
Im Unterschied zu den InP-Proben wurden diese Nanodrähte in einer MBE-Anlage

gewachsen. Aufgrund der schnellen und präzisen Steuerung des Materialflusses bei
dieser Epitaxie-Methode sind hochgenaue Schichtfolgen und höchste Kristallqualitä-
ten realisierbar. Diese Vorteile gehen beispielsweise im Vergleich zur vorgenannten
MOVPE-Technik zu Lasten des Durchsatzes, der aber bei wissenschaftlichen An-
wendungen zweitrangig ist.
Für diese Untersuchungen wurden sechs verschiedene Proben gewachsen, deren

Herstellungsparameter nochmals zusammenfassend in Tabelle 5.1 aufgeführt sind.
Die Proben A-C wurden auf Al2O3

1(0001), die Proben D und E auf Si(111) und
Probe F auf Si(001) als Substrat gewachsen. Über eine Plasmaquelle, die bei Radio-
Frequenz operiert, wurde dabei reaktiver Stickstoff zur Verfügung gestellt. Bei den
Proben A und B wurde zunächst in situ auf das Substrat eine 4Å dicke Nickel-
Schicht bei 710 °C bzw. 730 °C aufgebracht und anschließend bei der gleichen Tem-
peratur das GaN gewachsen. Bei Probe C wurde ex situ eine 3Å dicke Nickel-Schicht
bei Raumtemperatur auf das Substrat aufgebracht und dann vor dem eigentlichen
GaN-Wachstum bei 800 °C zuerst für 15 Minuten ein Ausheizschritt ebenfalls bei
800 °C eingeschoben.
Die Si(111)-Substrate wurden vor dem Wachstumsschritt mit einer Flusssäure-

Lösung (HF) geätzt, wohingegen das Si(001)-Substrat nach der sog. RCA2-Prozedur
gereinigt wurde [Geo11, Col11]. Bei allen drei Proben wurde nach dieser Oxid-
Desorption eine Ausheilung in der Wachstumskammer über 15 Minuten bei einer
Temperatur oberhalb 935 °C durchgeführt. Im Anschluss daran wurde die Tempera-
tur auf 730 °C verringert und bei Probe E wurde noch eine 4Å dicke Nickel-Schicht
aufgebracht. Schließlich wurde auf alle drei Substrate GaN bei 730 °C gewachsen.
Die abgeschiedene Menge an GaN entspräche dabei im Falle eines zweidimensionalen
Wachstums einer Schichtdicke von 200 nm. Nähere Details zum Wachstumsprozess
wurden von Geelhaar et al. [Gee07] beschrieben.

5.2 Makro-PL Untersuchungen
Die optischen Untersuchungen der GaN-Nanodrähte wurden an einem speziell dafür
aufgebauten Messplatz durchgeführt, der in weiten Zügen dem in Kapitel 3.3 vor-
gestellten Aufbau entspricht, jedoch mit drei wesentlichen Unterschieden: erstens

1 allgemein als Saphir bezeichnet
2 benannt nach ihrer Entwicklung beim ehemaligen amerikanischen Elektronik-Konzern Radio

Corporation of America
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Tabelle 5.1: Probenübersicht der GaN-Nanodrähte

Probe Substrat Katalysator Wachstumstemperatur

A Al2O3 (0001) 4Å Ni 710 °C
B Al2O3 (0001) 4Å Ni 730 °C
C Al2O3 (0001) 3Å Ni 800 °C
D Si (111) – 730 °C
E Si (111) 4Å Ni 730 °C
F Si (001) – 730 °C

handelt es sich hierbei um keinen Mikro-PL-Messplatz, d.h. statt eines Mikroskop-
objektivs wird eine Linse zum Einsammeln des von der Probe emittierten Lichts
verwendet. Zweitens findet die optische Anregung von der Seite statt und außerdem
ist die Optik des gesamten Messplatzes noch für den ultravioletten Spektralbereich
optimiert.
Zunächst werden die Proben mit der 325 nm Linie eines HeCd-Laser im Dau-

erstrichmodus (cw) angeregt. Ein Interferenzfilter mit einer Halbwertsbreite von
1,5 nm ist vor dem Laser platziert, um störende Plasmalinien des gasförmigen Ver-
stärkungsmediums zu unterdrücken. Der Laserstrahl wird mit Hilfe einer Linse der
Brennweite 20 cm unter einem Winkel von ungefähr 30° in Bezug auf die Oberflä-
chennormale auf die Probe fokussiert. Der Punkt des Lasers auf der Probe hat dabei
einen Durchmesser von ungefähr 100µm. Die Proben selbst sind senkrecht zur opti-
schen Achse orientiert und befinden sich in einem Helium-Bad-Kryostaten, der mit
Hilfe einer elektrischen Heizung und der Regelung des Helium-Abflusses Messungen
zwischen nominell 4,2K und Raumtemperatur erlaubt. Die PL-Emission wird über
zwei weitere Linsen aus Quarzglas auf den Eintrittsspalt eines Spektrometers mit
f = 32 cm fokussiert, durch ein Gitter mit 1800 Strichen/mm dispergiert und von
einem für den ultravioletten Spektralbereich optimierten Si-CCD-Sensor detektiert.
Da die hier untersuchten Nanodrähte auf dem indirekten Halbleiter Silizium bzw.

auf undotiertem Saphir gewachsen wurden, ist keine störende PL-Emission des Sub-
strates zu erwarten und die Strukturen können deshalb direkt ohne eine Ablösung
vom Substrat optisch untersucht werden.

5.2.1 Variation des Substrates und der Wachstumstemperatur
Zunächst wurden die mittels Ni-Katalysator auf Saphir gewachsenen Nanodräh-
te optisch untersucht. Abb. 5.1 zeigt die bei Tieftemperatur aufgenommenen PL-
Spektren der GaN-Nanodrähte, die bei 710 °C, 730 °C und 800 °C (Proben A, B und
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C) gewachsen wurden. Bei Probe A wird ein vergleichsweise schwaches PL-Signal
gemessen, das von einer spektral breiten Emission um 3,3 eV dominiert wird. Die-
se wird bei GaN allgemein auf Donator-Akzeptor-Rekombinationen (DA) zurück-
geführt [Rie96, Yoo06]. Im Spektrum sind zwei weitere, schärfere Linien sichtbar,
nämlich bei 3,43 eV und bei 3,473 eV. Letztere ist für GaN aus der Literatur hinrei-
chend bekannt und wird den an neutralen Donatoren gebundenen Exzitonen (D0X)
zugeschrieben [Cal00, Fur08].
Die andere Linie bei 3,43 eV ist möglicherweise auf den Einsatz von Ni als Kataly-

sator zurückzuführen. Bei den später gezeigten Spektren der GaN-Nanodrähte, die
ohne Ni auf Si-Substrat gewachsen sind, tritt diese Emission nicht auf. Von Yoo et
al. [Yoo06] wurde bei Ni-katalysierten GaN-Nanodrähten ein Übergang bei 3,437 eV
dem an Nickel gebundenen Exziton zugeschrieben. Andererseits ist diese Emission
bei Probe E, die mit Ni auf Si gewachsen wurde, ebenfalls nicht sichtbar. Inso-
fern ist die Linie bei 3,43 eV höchstwahrscheinlich auf Stapelfehler zurückzuführen,
die vor allem durch den Einsatz des metallischen Katalysators auf Saphir-Substrat
vermehrt auftreten. Der starke Einfluss der Wahl des Substrates auf die Kristallqua-
lität von selbstinduziert bzw. Ni-induziert gewachsenen GaN-Nanodrähten soll im
Rahmen dieser Arbeit nicht detailliert diskutiert werden, wurde allerdings intensiv
untersucht und auch publiziert [Chè10]. Eine eindeutige Zuordnung der Linie bei
3,43 eV ist nicht möglich, allerdings bleibt festzustellen, dass Stapelfehler als strah-
lende Rekombinationszentren bekannt sind [Pas05, Res05], wohingegen eine direkte
Identifizierung von Emissionslinien im Zusammenhang mit Ni-Kontamination bis-
lang nicht erfolgt ist.
Die im Verhältnis zur Defekt-Emission vergleichsweise schwache Linie des Dona-

tor-gebundenen Exzitons bei Probe A offenbart eine schlechte Materialqualität, die
bei der Wachstumstemperatur 710 °C erreicht wird. Wie aus Abb. 5.1 ersichtlich
ist, verstärkt sich bei einer leicht erhöhten Wachstumstemperatur von 730 °C (Pro-
be B) die gesamte PL-Intensität ungefähr um den Faktor 5, allerdings dominiert
die Defekt-Emission bei 3,3 eV noch immer das Spektrum. Außerdem ist die scharfe
Linie bei 3,473 eV des Donator-gebundenen Exzitons etwas stärker ausgeprägt. Der
Ursprung einer zusätzlichen Linie bei einer Energie von 3,45 eV, die unter den hier
untersuchten Proben nur bei Probe B erscheint, wird häufig mit dem Akzeptor-
gebundenen Exziton in Zusammenhang gebracht [Res05], ist jedoch bislang noch
nicht abschließend geklärt [Pfü10]. Eine noch höhere Wachstumstemperatur von
800 °C vermindert die Defekt-Emission noch weiter. In diesem Fall wird das Spek-
trum vom Donator-gebundenen Exziton bei 3,473 eV und von einer weiteren Linie
bei 3,42 eV dominiert. Diese Emission steht im Zusammenhang mit Exzitonen, die an
strukturelle Defekte bzw. Stapelfehler gebunden sind [Res05, Pas05]. Eine weitere
Linie bei 3,39 eV, die nur bei Probe C auftritt, wird vermutlich durch Donator-
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Abbildung 5.1: PL-Spektren aufgenommen bei 4K an GaN-Nanodrähten, die auf
Saphir-Substrat mit Ni-Katalysator bei 710 °C, 730 °C und 800 °C (Proben A, B und
C) gewachsen wurden. Kleines Bild: REM-Aufnahme von Probe C.

Akzeptor-Rekombination in Zusammenhang mit intrinsischen Defekten und Verun-
reinigungen des Kristalls verursacht [Rie96].
Im weiteren Verlauf wurden die GaN-Nanodrähte untersucht, die auf Si-Substrat

mit verschiedenen Kristallorientierungen gewachsen sind. Abb. 5.2 zeigt Tieftempe-
raturspektren der Proben D (Si(111), ohne Katalysator), E (Si(111), mit Ni-Kataly-
sator) und F (Si(001), ohne Katalysator). In allen Spektren sind hauptsächlich zwei
Linien mit einem relativen Abstand von ungefähr 20meV sichtbar. Die Emission bei
3,473 eV rührt wieder vom Donator-gebundenen Exziton (D0X) her und die zwei-
te Linie bei 3,45 eV ist charakteristisch für GaN-Nanodrähte auf Si-Substrat und
wird auf einen Ga-Punktdefekt zurückgeführt [Cal00, Cal01]. Unterhalb von 3,40 eV
sind keine ausgeprägten Linien mehr im Spektrum zu sehen, was auf eine höhere
Kristallqualität und eine effiziente Unterdrückung von Defekten im Vergleich zum
GaN-Wachstum auf Saphir hindeutet. Aus der Intensität des Donator-gebundenen
Exzitons lässt sich ableiten, dass die besten GaN-Nanodrähte auf Si(111)-Substrat
wachsen, was auch durch REM-Aufnahmen bestätigt werden konnte. Außerdem zeigt
ein direkter Vergleich dieser beiden Proben (D und E), dass der Katalysator Ni nur
geringen Einfluss auf die optischen Eigenschaften bei GaN-Nanodrähten auf Si(111)-
Substrat hat.
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Abbildung 5.2: PL-Spektren aufgenommen bei 4K an GaN-Nanodrähten, die auf Si-
Substrat unter verschiedenen Bedingungen gewachsen wurden: Si(111), ohne Kataly-
sator (Probe D), Si(111), mit Ni-Katalysator (Probe E) und Si(001), ohne Katalysator
(Probe F). Kleines Bild: REM-Aufnahme von Probe D.

5.2.2 Temperaturabhängige PL-Messungen
Im Folgenden werden weitere Messungen vorgestellt, die die Temperaturabhängig-
keit der Emissionsenergien und Intensitäten zum Ziel haben, woraus schließlich die
Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit abgeleitet werden kann. In Abb. 5.3
sind exemplarisch die unter Variation der Temperatur gemessenen Energiepositionen
und Intensitäten von GaN-Nanodrähten auf Si(111)-Substrat (Probe D) dargestellt.
Wie aus dem oberen Teilbild hervorgeht, zeigt die Emissionsenergie oberhalb von

30K eine deutliche Rotverschiebung mit wachsender Temperatur, was auch in einem
ausgedehnten Festkörper erwartet würde. Diese Energieverschiebung ist auf eine
Verringerung der Bandlücke mit steigender Temperatur zurückzuführen und wird in
guter Näherung durch die empirische Formel von Varshni [Var67] beschrieben:

Eg(T ) = Eg(0)− α · T 2

T + β
. (5.1)

Hier bezeichnet Eg(T ) die Emissionsenergie bei der Temperatur T und Eg(0) die
(extrapolierte) Bandlücke bei T = 0, entsprechend 3,479 eV für den Übergang des
freien Exzitons [Res05]. Die Parameter α und β sind bekannt als Varshnis Tempe-
raturkoeffizient und Debye-Temperatur (β=667 K für GaN [Li97]). Eine Anpassung
der experimentell ermittelten Emissionsenergien ergibt α = (4,0± 0,4) x 10−4 eV/K,
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Abbildung 5.3: Temperaturabhängigkeit der Emissionsenergie mit Anpassung nach
der Varshni-Formel (schwarze Linie) und der PL-Intensität von GaN-Nanodrähten
gewachsen auf Si(111) ohne Ni-Katalysator (Probe D). Der Intensitätsverlauf wur-
de mit einem 2D-Diffusionsmodell (rot) angepasst und daraus die Oberflächen-
Rekombinationsgeschwindigkeit S abgeleitet (blau).

was gut mit demWert von 3,67 x 10−4 eV/K für eine GaN-Dünnschichtstruktur über-
einstimmt [Pet95].
Im Gegensatz dazu, wird für Temperaturen unterhalb 30K eine Blauverschiebung

beobachtet, die aus dem Übergang vom gebundenen (3,473 eV) zum freien Exziton
(3,479 eV) mit steigender Temperatur resultiert. Bezüglich der PL-Intensitäten führt
dieser Übergang vom gebundenen zum freien Exziton zu einer Verringerung der in-
tegrierten Intensitäten. Dieser Einbruch der PL-Intensität mit wachsender Tempe-
ratur steht im Zusammenhang mit dem Einsetzen der Oberflächen-Rekombination.
Mit ansteigender Temperatur verstärkt sich auch die Diffusion freier Exzitonen zur
Oberfläche des Nanodrahtes. Dies führt wiederum zu einer vermehrten Besetzung
von Oberflächen-Zuständen, die, wie bereits in Kapitel 4 diskutiert, bevorzugt über
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nicht-strahlende Kanäle rekombinieren. Folglich tragen diese Exzitonen nicht mehr
zum PL-Signal bei.
Dieser Vorgang kann über ein 2-dimensionales Diffusionsmodell beschrieben wer-

den [Jac94]. Der Anteil der freien Ladungsträger, die nicht-strahlend an der Oberflä-
che rekombinieren, in Bezug auf die gesamte Anzahl der optisch erzeugten Ladungs-
träger hängt hierbei ab vom Verhältnis aus Umfang zur Fläche eines Querschnitts
durch den Nanodraht. Unter Berücksichtigung dieser geometrischen Überlegungen
ergibt sich die Quanteneffizienz der PL-Emission zu [Jac94]

η = 1− 4 · j
g · d

. (5.2)

Hier bezeichnet j den Diffusionsfluss zur Oberfläche, g die Erzeugungsrate der La-
dungsträger und d den Durchmesser des Nanodrahtes. Um nun einen Ausdruck für
den Diffusionsfluss zur Oberfläche ableiten zu können, muss die laterale Ladungs-
trägerverteilung bestimmt werden. Diese wiederum wird durch die 2-dimensionale
inhomogene Diffusionsgleichung

D ·∆n− n

τrad
− n

τnr
= g (5.3)

beschrieben. τrad und τnr stehen dabei für die strahlende bzw. nicht-strahlende Le-
bensdauer und D ist die Diffusionskonstante.
Die starke exzitonische und vergleichsweise schwache Defekt-Emission im Spek-

trum von Probe D bei niedrigen Temperaturen lässt vermuten, dass die nicht-
strahlende Rekombination im inneren Bereich des Nanodrahtes stark unterdrückt
ist. Aus diesem Grund wird in der weiteren Ableitung der dritte Term von Glei-
chung (5.3) vernachlässigt.
Der Diffusionsfluss j zur Oberfläche muss die Randbedingungen

D
∂n

∂r

∣∣∣∣∣
r=d/2

= −j|r=d/2 = −S · n|r=d/2 . (5.4)

erfüllen, wobei S wieder die Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit ist.
Die Lösung von Gleichung (5.3) für das vorliegende zylindersymmetrische System

führt auf eine radial verteilte Ladungsträgerkonzentration nach

n(r) = gτrad + A ·K0

(
r

L

)
. (5.5)

Hierbei ist K0 die modifizierte Besselfunktion nullter Ordnung und die Integra-
tionskonstante wird durch die Randbedingungen bestimmt. Wenn nun Gleichung
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(5.5) nach g aufgelöst und in (5.2) eingesetzt wird, so ergibt sich abschließend für
die Quanteneffizienz

η = 1−
4Sτrad
d

1 + 2Sτrad
d

d
2L

K0(d/2L)
K′0(d/2L)

. (5.6)

Bei den hier untersuchten Proben mit Durchmessern der Nanodrähte im Bereich
von 50-80 nm und einer deutlich größeren Diffusionslänge L =

√
Dτrad von ungefähr

300 nm (bei 300K) in GaN [Ale03] ist stets gewährleistet, dass d/2L ≤ 1. Unter
diesen Randbedingungen hängt die Quanteneffizienz nicht von der Diffusionslänge
ab und kann deshalb angenähert werden als

η = 1
1 + 4Sτrad/d

. (5.7)

In dieser Gleichung muss die experimentelle Temperaturabhängigkeit, die propor-
tional zur Quanteneffizienz ist, wiedergegeben werden. Im Einklang mit der Lite-
ratur wird S als proportional zu T 1/2 angenommen [Mai90], während τrad nur eine
schwache Temperaturabhängigkeit aufweist [Bun99]. Zur Ableitung der Oberflächen-
Rekombinationsgeschwindigkeit wurden die Messdaten aus Abb. 5.3 mit

I(T ) = I(0)
1 + 4βT 1/2 . (5.8)

angepasst, wobei die Intensität I(0) bei T = 0 und β Anpassungsparamter sind und
S gegeben ist durch S = βdT 1/2/τrad. Eine gute Übereinstimmung mit den Messda-
ten wird für I(0) = 185 und β = 0,13K−1/2. Damit kann S als Funktion der Tempe-
ratur berechnet werden für einen durchschnittlichen Durchmesser der Nanodrähte
von 65 nm und unter der Annahme τrad = 0,5 ns [Bun99]. Die sich daraus ergeben-
de Temperaturabhängigkeit der Oberflächen-Rekombinationsgeschwindigkeit ist im
unteren Teilbild von Abb. 5.3 dargestellt. Die temperaturabhängige Oberflächen-
Rekombinationsgeschwindigkeit liegt in der Größenordnung von 104 cm/s und hat
einen extrapolierten Wert von (3,0± 0,4) x 104 cm/s bei 300K. Dies ist vergleichbar
mit S = 5 x 104 cm/s, was für undotierte GaN-Schichtstrukturen veröffentlicht ist
[Ale03]. An dieser Stelle bleibt zu bemerken, das der so gewonnene Wert als grobe
Abschätzung verstanden werden muss, da τrad nicht direkt gemessen werden kann.
Dennoch zeigt die hier vorgestellte Vorgehensweise einen Weg auf, wie auch oh-
ne die Verfügbarkeit von zeitaufgelösten PL-Daten Informationen über dynamische
Vorgänge wie die Oberflächen-Rekombination gesammelt werden können.
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6 Theoretische Grundlagen

Systeme mit reduzierter Dimensionalität sind für verschiedenste Bereiche der phy-
sikalischen Grundlagenforschung von großem Interesse. Die im Rahmen dieser Ar-
beit untersuchten Strukturen ermöglichen einen räumlichen Einschluss in zweier-
lei Hinsicht. Zum einen erfahren die Ladungsträger (Elektronen und Löcher) einen
dreidimensionalen Einschluss in den Quantenpunkten aufgrund der Bandkanten-
Diskontinuität zwischen InGaAs-Quantenpunkt und der umgebenden GaAs-Matrix.
Zum zweiten stellen die verwendeten Mikropillar-Kavitäten einen dreidimensionalen
photonischen Einschluss durch die Variation des Brechungsindizes dar. In longitu-
dinaler Richtung wird das durch eine periodische Schichtvariation von AlAs und
GaAs, die sogenannten Bragg-Spiegel (DBR1), erreicht. In transversaler Richtung
stellt der Übergang vom Halbleitermaterial zum umgebenden Medium (Luft bzw.
Vakuum) einen Brechungsindex-Sprung dar.

6.1 Halbleiter-Quantenpunkte
Der Einschluss der Ladungsträger im Quantenpunkt entspricht in einem vereinfach-
ten Modell dem quantenmechanischen Problem des Teilchens in einem endlichen
Potentialtopf. Als Resultat ergibt sich die Ausbildung diskreter Energieniveaus für
Elektronen und Löcher. Deshalb werden Quantenpunkte häufig auch als künstliche
Atome bezeichnet.
Die Voraussetzung für das Auftreten solcher Quantisierungseffekte ist eine Ein-

schränkung der Bewegung der Ladungsträger auf eine genügend kleine Länge in einer
oder auch mehreren Dimensionen. Diese Länge muss dabei in der Größenordnung
der de Broglie-Wellenlänge λdB liegen, welche sich aus der effektiven Masse m∗ und
der Temperatur T ergibt:

λdB = h

p
= h√

3m∗kBT
= 1,24 nm√

Ekin[eV]
(6.1)

Die effektive Masse m∗ wird dabei eingeführt, um der Wechselwirkung der Elek-
tronen mit dem periodischen Potential der Gitterionen Rechnung zu tragen. Eine

1 Akronym für Distributed Bragg Reflector
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weitere wichtige Größe ist die elektronische Zustandsdichte. Sie gibt die Anzahl der
möglichen Zustände pro Energieintervall an und hängt entscheidend von etwaigen
räumlichen Einschränkungen ab.

Elektronische Zustandsdichte
In einem ausgedehnten Festkörper mit dem Volumen V ist die Bewegung der La-
dungsträger in keiner Raumrichtung eingeschränkt. Folglich können die Ladungs-
träger durch ebene Wellen beschrieben werden und ihre Energie ε ist mit dem Wel-
lenvektor k über die Dispersionsrelation ε = ~2k2/(2m∗) verknüpft. Hierbei kann k
nur diskrete Werte annehmen, welche im k-Raum innerhalb einer Kugel mit Radius
k gelegen sind. Da jeder Zustand im k-Raum das Volumen (2π)3/V einnimmt, lässt
sich die Anzahl der Zustände n3D(E) mit einer Energie ε < E berechnen, indem
man das Kugelvolumen durch (2π)3/V dividiert. Daraus erhält man für die auf das
Volumen normierte Anzahl der Zustände N3D(E) = n3D(E)/V :

N3D(E) = k3

3π2 = (2m∗E)3/2

3π2~3 . (6.2)

Damit ergibt sich für die dreidimensionale Zustandsdichte D3D(E) = dN3D(E)
dE

:

D3D(E) = m∗
√

2m∗E
π2~3 ∝

√
E. (6.3)

Die Zustandsdichte eines freien Ladungsträgersystems ist also proportional zu√
E. Falls die Ladungsträger nun in einer Dimension eingeschränkt werden und

sich folglich nur noch in einer Ebene frei bewegen können, berechnet sich die Zu-
standsdichte analog zum vorherigen Fall. Für das zweidimensionale System, einen
sogenannten Quantenfilm, liegen die Wellenvektoren jedoch innerhalb eines Krei-
ses im zweidimensionalen k-Raum. Aus diesem Grund ist die Anzahl der Zustände
proportional zur Energie E und es ergibt sich für jedes Subband eine konstante
Zustandsdichte:

D2D(E) = m∗

π~2 . (6.4)

Wird die Bewegung der Ladungsträger in einer weiteren Raumrichtung einge-
schränkt, wie beim Quantendraht, so ergibt sich für das eindimensionale Ladungs-
trägersystem nach analoger Rechnung:

D1D(E) = 1
π~

√
2m∗
E

. (6.5)

In einem solchen System treten Singularitäten in der Zustandsdichte auf, sobald
ein neues Subband besetzt wird. Bei einer weiteren räumlichen Einschränkung ge-
langt man zu dem nulldimensionalen Ladungsträgersystem, wie den in dieser Arbeit
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Abbildung 6.1: Zustandsdichte in Abhängigkeit der Dimensionalität des Einschlus-
ses der Ladungsträger. Von links nach rechts: Volumenmaterial, Quantenfilm, Quan-
tendraht, Quantenpunkt.

untersuchten Quantenpunkten. Die Bewegung der Ladungsträger ist hierbei in jeder
Raumrichtung quantisiert und im Gegensatz zu den bisher behandelten mehrdimen-
sionalen Systemen zeigen Quantenpunkte deshalb kein kontinuierliches, sondern ein
diskretes Energiespektrum mit den Energieeigenwerten Ei. Die Zustandsdichte wird
demzufolge mit δ-Funktionen beschrieben:

D0D(E) =
∑
i

δ(E − Ei). (6.6)

Zusammenfassend ist in Abb. 6.1 noch einmal die Zustandsdichte in Abhängigkeit
der Energie für die verschiedenen Systeme dargestellt.

Emissionsspektren von Quantenpunkten
Die absolute Lage der Energieniveaus wird neben der Größe der Bandlücke von
weiteren Faktoren beeinflusst. Zusätzlich zur Quantisierung durch die geometrische
Einschränkung der Ladungsträger in den verwendeten Nanostrukturen treten noch
Niveauverschiebungen durch Verspannung und durch Coulombwechselwirkung auf.
Aufgrund der δ-förmigen Zustandsdichte eines Quantenpunktes erwartet man ein
Spektrum mit einzelnen scharfen Linien für jeden erlaubten Übergang. In der Rea-
lität rührt jede Spektrallinie allerdings von einer gedämpften Dipolschwingung her,
die quantenmechanisch als gedämpfter harmonischer Oszillator beschrieben wird.
Im Spektrum werden deshalb Linien in Form von Lorentzkurven sichtbar mit endli-
cher Halbwertsbreite. Man unterscheidet dabei die homogene Linienbreite und ver-
schiedene Einflüsse, die zu einer inhomogenen Verbreiterung führen. Die homogene
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Linienbreite ergibt sich aus der Heisenberg’schen Energie-Zeit-Unschärfe mit der
strahlenden Lebensdauer τ zu:

γx ≈
~
τ
. (6.7)

Damit erhält man für eine typische Lebensdauer von τ = 300 ps eine Linienbreite
von lediglich γx ≈ 2,2µeV (vgl. auch [Bay02]). In diesem Zusammenhang sind als
weitere Mechanismen der Linienverbreiterung die Wechselwirkung des Exzitons mit
anderen Ladungsträgern und der Einfluss geladener Quantenpunkte zu nennen.
Darüber hinaus besitzt in einem Ensemble jeder einzelne Quantenpunkt leicht

unterschiedliche Eigenschaften, wie Größe, Form und Verspannung. Dadurch erge-
ben sich verschiedene Emissionsenergien, die in Übereinstimmung mit der statisti-
schen Streuung dieser Eigenschaften näherungsweise Gauß-verteilt sind. In Abb. 6.2
ist das Spektrum einer bis zur aktiven Schicht abgeätzten planaren Resonatorpro-
be mit In0,30Ga0,70As-Quantenpunkten dargestellt. Zu erkennen ist zum einen die
Gauß-förmige Emission des Quantenpunkt-Ensembles. Außerdem ist in rot die an-
genommene Lage der Resonatormode für eine nicht-geätzte Probe angedeutet. Beim
Wachstum der Strukturen wird die relative Lage der Resonatormode zum Ensemble
so eingestellt, dass nur wenige Quantenpunkte spektral in der Nähe liegen und so
im Experiment gezielt in Resonanz gebracht werden können.

Oszillatorstärke von Exzitonen
Der Zustand der Anregung und die anschließende Relaxation, verbunden mit der
Emission von Licht manifestiert sich in einem Quantenpunkt in Form von Exzi-
tonen. Dieses Konzept, Elektron-Loch-Paare als Quasiteilchen aufzufassen, wurde
bereits im ersten Teil dieser Arbeit über Halbleiter-Nanodrähte eingeführt. Trotz
der Analogie mit dem Wasserstoffatom besitzt ein Wannier-Exziton aufgrund der
kleinen effektiven Masse des Elektrons und des umgebenden dielektrisch wirkenden
Halbleitermaterials einen deutlich größeren Bohrradius und eine viel kleinere Bin-
dungsenergie als ein Wasserstoffatom (≈ 3 Größenordnungen geringer). Durch die
große Ausdehnung der Exziton-Wellenfunktion über viele Gitterperioden im Kris-
tall addiert sich die Dipolstärke vieler Atome zur Oszillatorstärke des Exzitons auf.
Die Oszillatorstärke als dimensionslose Größe ist definiert als das Verhältnis aus der
strahlenden Rekombinationsrate des Emitters im homogenen Medium und der Emis-
sionsrate eines klassischen harmonischen Oszillators. Nach Andreani et al. [And99]
lässt sich die Oszillatorstärke f in Abhängigkeit der Materialparameter explizit an-
geben als

f = 2mω0d
2

e2~
. (6.8)

Hier bezeichnet d das Dipolmoment des Exzitons, das direkt mit der Ausdehnung
des Elektron-Loch-Paares zusammenhängt. Im Gegensatz zu atomaren Übergängen,
bei denen die Oszillatorstärke nur diskrete Werte annehmen kann, abhängig vom je-
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Abbildung 6.2: PL-Spektrum einer bis zur aktiven Schicht abgeätzten Probe mit
In0,30Ga0,70As-Quantenpunkten (schwarz). Resonatormode einer planaren, unstruk-
turierten Probe (rot).

weiligen Atom und seinem elektrostatischen Potential, steigt die Oszillatorstärke
hier bei einer größeren Flächenausdehnung der Wellenfunktionen kontinuierlich an
[Joh08]. Besonders entscheidend für hohe Oszillatorstärken ist ein möglichst großer
räumlicher Überlapp der Wellenfunktionen von Elektron und Loch. Entgegen der
Intuition weisen größere Quantenpunkte einen besseren Ladungsträgereinschluss 1

und damit ein größeres Überlapp-Integral auf als kleinere Quantenpunkte. Im Ein-
zelnen ist das auf den unterschiedlich starken Einfluss des Einschlusspotentials auf
Elektron- und (Schwer-)Lochwellenfunktion zurückzuführen, was wiederum aus den
verschiedenen effektiven Massen resultiert [Joh08]. Damit besitzen lateral ausge-
dehnte Quantenpunkte höhere Oszillatorstärken und eignen sich somit besonders für
die im Folgenden präsentierten Experimente zur starken Kopplung. Darüber hinaus
wird in [Sto11] mathematisch gezeigt, dass für eine große Oszillatorstärke sich nicht
unbedingt Elektron und Loch am gleichen Ort befinden müssen, sondern vielmehr
der Überlapp der Einhüllenden der Wellenfunktionen groß sein muss. Anschaulich
ausgedrückt beschreibt das Exziton somit eine quantisierte Schwerpunktsbewegung
im lateral ausgedehnten Quantenpunkt [Sto10].

1 engl. carrier confinement
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Exzitonische Feinstruktur
Da die Rekombination des Exzitons der Erhaltung von Energie und Drehimpuls
unterworfen ist, gibt die Polarisation der emittierten Photonen direkt den Spinzu-
stand des Exzitons wieder. Dieser Spinzustand ergibt sich aus der Bandstruktur des
Halbleiters, die wiederum von den Atomorbitalen s, px, py und pz herrührt. Dar-
aus entstehen ein Leitungsband und drei Valenzbänder. Für verschwindende Wech-
selwirkung wären die drei Lochbänder bei k = 0 entartet, allerdings wird durch
die Spin-Bahn-Kopplung ein Valenzband energetisch um etwa 1meV abgespalten
(engl. Split-off-Band). Die beiden verbleibenden Valenzbänder erfahren verschiede-
ne Wechselwirkungen mit dem Kristallgitter. Dies äußert sich in einer effektiven
Masse, die von der zweiten Ableitung, also der Krümmung der Dispersionsrelation
im k-Raum abhängt:

meff ∝
(
∂E(k)2

∂2k

)−1

. (6.9)

Aufgrund dieser Relation werden die beiden unterschiedlich gekrümmten Bänder
als Schwerloch- bzw. Leichtlochband bezeichnet. Abb. 6.3 zeigt eine vereinfachte
Bandstruktur eines direkten Halbleiters, wobei noch die z-Komponente des Dreh-
impulses j = l + s angegeben ist. Ein Elektron im s-artigen Leitungsband (Bahn-
drehimpulsquantenzahl l = 0) besitzt den Spin se = 1

2 , wobei die Projektion in
z-Richtung die Werte se,z = ±1

2 annimmt. Demgegenüber entsteht das Valenzband
aus den p-Orbitalen mit l = 1, woraus sich der Gesamtdrehimpuls jh = 3

2 ergibt; die
z-Komponente ist also jh,z = ±1

2 ,±
3
2 . Dabei bilden Lochzustände mit jh,z = ±1

2 das
Leichtlochband1, während Löcher mit jh,z = ±3

2 das Valenzband mit schwächerer
Krümmung besetzen und folglich schwere Löcher2 genannt werden.
Aus der Kombination eines schweren Loches mit einem Elektron ergibt sich für

das entstehende Exziton also jz = ±1,±2. Da bei der Rekombination Drehimpuls-
und Energieerhaltung erfüllt sein müssen und Photonen den Drehimpuls ~ haben,
können nur Exzitonen mit jz = ±1 strahlend rekombinieren. Sie werden daher als
helle Exzitonen bezeichnet. Im Gegensatz dazu sind Exzitonen mit jz = ±2 optisch
nicht aktiv und heißen deshalb dunkle Exzitonen.
In rotationssymmetrischen Quantenpunkten sind die hellen Exzitonen mit jz =
±1 entartet. Durch eine äußere Wechselwirkung, wie z.B. ein Magnetfeld in z-
Richtung, wird diese Spinentartung aufgehoben. Dieser sogenannte Zeeman-Effekt
äußert sich im Spektrum dann in einer Aufspaltung ∆Ez der Rekombinationslinie
eines hellen Exzitons in ein Dublett mit

∆Ez = gLµBB. (6.10)

1 lh von engl. light-hole
2 hh von engl. heavy-hole
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Leichtlochband: j =±1/2z

Leitungsband: j =±1/2z

Schwerlochband: j =±3/2z

Split-off-Band: j =±1/2z

Abbildung 6.3: Vereinfachte Bandstruktur eines direkten Halbleiters. Neben der
Bezeichnung des jeweiligen Bandes ist zusätzlich noch die z-Komponente des Dreh-
impulses j = l + s angegeben. Die strahlende Rekombination des Exzitons findet
ausschließlich über die farblich markierten Bänder statt.

Dabei ist µB das Bohrsche Magneton und gL der Landésche g-Faktor des Exzitons.
Entsprechend den Auswahlregeln für optische Übergänge aus der Atomphysik führt
die Rekombination aus den Zuständen jz = ±1 zu links- bzw. rechts-zirkular polari-
siertem Licht, das gemeinhin mit σ− bzw. σ+ bezeichnet wird. Abb. 6.4 zeigt zusam-
menfassend die Aufhebung der energetischen Entartung in symmetrischen Quanten-
punkten durch den Zeeman-Effekt sowie die zugehörigen Polarisationsverhältnisse
bei der Rekombination.

6.2 Mikroresonatoren
Neben dem dreidimensionalen Einschluss der Ladungsträger in den Quantenpunkten
stellen die in dieser Arbeit verwendeten Strukturen auch einen starken Einschluss
für das elektromagnetische Feld dar. Aus den resultierenden Quantisierungseffekten
ergeben sich wichtige Konsequenzen für die erlaubten photonischen Zustände und
damit für das emittierte Licht.

Photonische Zustandsdichte
Im Volumenmaterial ohne jeglichen photonischen Einschluss können elektromagne-
tische Wellen frei propagieren und die Zustandsdichte hängt quadratisch von der
Energie ab [Yam00]. In Abb. 6.5 ist die photonische Zustandsdichte in Abhängigkeit
der Dimensionalität des optischen Einschlusses dargestellt.



80 6 Theoretische Grundlagen

B

0

B=0 B=0

J =-1z

J =+1z

J =-2z

J =+2z

J =±1z

J =±2z

s + s -

?Ez

E
n
e
rg

ie

Abbildung 6.4: Feinstruktur der exzitonischen Energieniveaus in rotationssymmetri-
schen Quantenpunkten unter Auslassung der leichten Löcher. Im Magnetfeld spalten
die Niveaus der hellen Exzitonen (σ−- und σ+- Übergänge) auf.

Abbildung 6.5: Photonische Zustandsdichte in Abhängigkeit der Dimensionalität
des photonischen Einschlusses.
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Ein planarer Fabry-Perot Mikroresonator besitzt einen eindimensionalen opti-
schen Einschluss. In diesem Fall ergibt sich ein linearer Zusammenhang zwischen
Zustandsdichte und Energie, da das Feld senkrecht zu den Spiegeln quantisiert ist
und Moden ausbildet, lateral sich jedoch ein Kontinuum ausbilden kann. Für den
dreidimensionalen optischen Einschluss ergibt sich eine δ-förmige Zustandsdichte der
Moden.
Die im Folgenden untersuchten Mikropillar-Resonatoren stellen eine Abweichung

von dieser idealisierten Situation dar, weil durch die geringere Reflektivität von unge-
fähr 30% [Löf08] am Halbleiter-Vakuum-Übergang der laterale Einschluss schwächer
als der in axialer Richtung ist. Es werden aber dennoch räumlich lokalisierte Moden
entlang des Mikropillars beobachtet. Bei zirkularen Strukturen bilden sich darüber
hinaus unter Umständen noch sogenannte Whispering Gallery Modes (WGM) in
lateraler Orientierung aus [Jaf10, Alb10], die aber in dieser Arbeit keine Rolle spie-
len sollen. Auf den genauen Aufbau der verwendeten Mikropillars wird später noch
detailliert eingegangen.

6.3 Licht-Materie Wechselwirkung in Mikroresonatoren
In der Quantenoptik stellt ein Quantenemitter in einem dreidimensionalen Reso-
nator das ultimative System dar [And99], anhand dessen grundlegende Effekte der
Licht-Materie-Wechselwirkung untersucht werden können. Dies sind z.B. Verstär-
kung/Unterdrückung der spontanen Emission im Bereich der schwachen Kopplung,
die Rabi-Aufspaltung bei der starken Kopplung, oder auch Quanteneffekte wie Ein-
zelphotonenemission oder die Verschränkung von Photonen. Auf die physikalischen
Grundlagen der Quantenelektrodynamik in Resonatoren (cQED) soll im Folgenden
eingegangen werden.
Bei schwacher Anregung stellen Quantenpunkte ein nahezu ideales 2-Niveau-

System dar. Je nach Größe der Kopplungsstärke zwischen diesem Quantenemitter
und dem elektromagnetischen Feld im Mikroresonator, die von den Verlustmechanis-
men im System abhängt, unterscheidet man zwei Regime der Kopplung: die schwa-
che und die starke Kopplung. Betrachtet wird zunächst ein Quantenpunkt, der den
Grundzustand |g〉 und den angeregten Zustand |e〉 einnehmen kann, und das Feld
im Resonator, welches mit keinem |0〉 bzw. mit einem Photon |1〉 besetzt sein kann.
Das System ist in Abb. 6.6 skizziert. Der Resonator ist durch die optische Güte
Q = EC/γc charakterisiert, wobei EC die Resonanzenergie und γc die Linienbreite
des Resonators sind. Wenn sich nun der Quantenpunkt anfangs im angeregten Zu-
stand befindet, so wird er nach der Zeit τX = ~/γx durch die spontane Emission
eines Photons in den Grundzustand relaxieren. Hier bezeichnet γx die homogene
Linienbreite des Exzitons. Für genügend hohe Resonatorgüten (Q → ∞) hält sich
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γX
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Abbildung 6.6: Prinzip der cQED: Ein 2-Niveau-Emitter in einer Kavität der Güte
Q. Kopplungfaktor g, Linienbreite der Kavität γc und des Emitters γx.

das emittierte Photon so lange im Resonator auf, dass es wieder vom Quanten-
punkt reabsorbiert wird und so fort. In diesem Fall wird die spontane Emission zum
reversiblen Prozess und es kommt zu einer quantenmechanischen Verschränkung
zwischen den beiden Basiszuständen |e,0〉 und |g,1〉. Dieser kohärente Energieaus-
tausch zwischen dem Emitter und dem Vakuumfeld der Resonatormode wird als
Vakuum-Rabi-Oszillation bezeichnet und ist ein charakteristischer Hinweis auf das
Regime der starken Kopplung. In der Realität weisen Resonatoren aber einen end-
lichen Gütefaktor auf, sodass die Vakuum-Rabi-Oszillation gedämpft verläuft. Für
Mikroresonatoren mit geringeren Q-Faktoren wird die Verlustrate so groß, dass das
Photon die Kavität verlässt, bevor es vom Quantenpunkt reabsorbiert werden kann.
In diesem Fall kommt es nicht zu einem reversiblen Prozess des Energieaustauschs
und das System befindet sich im Bereich der schwachen Kopplung. Im Folgenden
sollen diese beiden Regime und besonders die starke Kopplung näher erläutert wer-
den.

6.3.1 Regime der schwachen Kopplung
Bei Resonatoren von geringer Güte ist die spontane Emission durch die starke Dämp-
fung ein irreversibler Prozess, so dass sich keine Vakuum-Rabi-Oszillation ausbilden
kann. Dennoch hat der Resonator einen großen Einfluss auf die spektrale Moden-
verteilung und damit auf das Emissionsverhalten des Quantenpunktes. Nach Fermis
Goldener Regel

1/τ = 4π
~
ρ(ω0)|〈d · f(r0)〉|2 (6.11)

ist die Übergangsrate der spontanen Emission Γ = 1/τ direkt proportional zur
Modendichte ρ(ω0) bei der Übergangsfrequenz ω0 [Gér98]. Dabei ist |〈d · f(r0)〉|
das Dipolmatrixelement des betreffenden Übergangs. Daraus folgt, dass die sponta-
ne Emission für einen Emitter, dessen Übergangsfrequenz im freien Spektralbereich
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des Resonators liegt, stark unterdrückt werden kann. Die Lebensdauer des ange-
regten Zustands ist dann deutlich größer als im Vakuum bzw. im ausgedehnten
Festkörper. Im Umkehrschluss bedeutet das, falls die Emission in Resonanz mit ei-
ner optischen Mode der Kavität liegt, wird die spontane Emission deutlich überhöht
und die Lebensdauer gegenüber dem Vakuum bzw. dem dreidimensionalen Festkör-
per ist verkürzt. Dieses Verhalten wird nach [Pur46] als Purcell-Effekt bezeichnet.
Das Verhältnis der Lebensdauern des Emitters im Resonator τcav und im Vakuum
τvac ist ein Maß für die Unterdrückung bzw. Verstärkung der Übergangsrate und
wird als Purcell-Faktor FP bezeichnet. Dieser ergibt sich in unendlich ausgedehnten
Festkörpern mit dem Brechungsindex n zu [Sol01, Gay01]:

FP = 3
4π2

(
λ

n

)3
Q

Vm
(6.12)

Dabei ist Vm das effektive Modenvolumen in der Kavität. Im Hinblick auf Anwen-
dungen wird dieser Effekt etwa zur Realisierung effizienter Einzelphotonenquellen
ausgenutzt [Hei10a]. Ein weiteres Beispiel ist ein sogenannter schwellenloser Laser,
bei dem möglichst die gesamte spontane Emission in eine Lasermode gekoppelt wird
[Rei06a, Rei09a]. Da die schwache Kopplung aber für die späteren Experimente kei-
ne explizite Rolle spielt, soll hier auf den Purcell-Effekt nicht weiter eingegangen
werden.

6.3.2 Regime der starken Kopplung
Für Resonatoren mit genügend hohem Q-Faktor ist die Dämpfung vernachlässigbar
und das System lässt sich mit Hilfe des Jaynes-Cummings-Modells für zwei gekop-
pelte quantenmechanische Oszillatoren beschreiben. Der Quantenemitter mit dem
Grundzustand |g〉 und dem angeregten Zustand |e〉 ist resonant an die Kavitäts-
mode mit den Zuständen |n〉 (mit n = 0, 1, . . .) gekoppelt. Für den zugehörigen
Hamiltonoperator ergibt sich [And99]:

Ĥ = ~ω0σ̂3 + ~ω0

(
â†â+ 1

2

)
+ ig

(
σ̂−â

† − σ̂+â
)
. (6.13)

Hier sind σ̂+, σ̂− und σ̂3 Pseudospinoperatoren des Emitters mit der Übergangsfre-
quenz ω0 und â† sowie â die Erzeugungs- bzw. Vernichtungsoperatoren eines Photons
in der Resonatormode ω0. Als Spektrum dieses Hamiltonoperators ergibt sich der
Grundzustand |g,0〉 und höhere Dubletts |e,n〉 , |g,n+ 1〉 (n = 0,1, . . .), die als ge-
koppelte Zustände um ∆E = 2g

√
n+ 1 aufgespalten sind. Aufgrund dieser Struktur

wird das Energiespektrum als Jaynes-Cummings-Leiter bezeichnet. Die Kopplungs-
konstante der Wechselwirkung zwischen Quantenpunkt und Kavität ist gegeben
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durch g = |〈d · f(r0)〉|, aus dem Dipolmoment d des Emitters und dem elektri-
schen Feld f(r0) am Ort des Emitters r0. Mittels der Definition der Oszillatorstärke
aus (6.8) ergibt sich für die Kopplungskonstante (für f(r0) = fmax):

g =
(
~2πe2

4πεm0

f

Vm

) 1
2

. (6.14)

Dabei ist Vm wieder das effektive Modenvolumen im Resonator, m0 die Masse des
freien Elektrons und ε die materialspezifische Dielektrizitätskonstante.
Im real untersuchten Quantenpunkt-Mikropillar-System herrscht aber eine endli-

che Dämpfung vor, wodurch das Jaynes-Cummings-Modell, das keine dissipativen
Verluste beinhaltet, die Situation nicht mehr ausreichend wiedergibt. Im Fall gerin-
ger Dämpfung gelingt eine angemessene Beschreibung über eine Mastergleichung für
die Dichtematrix des oben verwendeten Hamiltonoperators. Aus dieser Masterglei-
chung ergeben sich die Eigenenergien des Systems in Resonanz [And99, Rei04]:

E± = E0 − i
γc + γx

4 ±
√
g2 −

(
γc − γx

4

)2
. (6.15)

Hier ist E0 die Energie des ungekoppelten Systems, sowie γc und γx wieder die
Linienbreite des Resonators bzw. die homogene Linienbreite des Exzitons. Wie aus
Gleichung (6.15) ersichtlich, hängt es vom Vorzeichen des Ausdrucks unter der Wur-
zel ab, ob eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung auftritt, sich das System also im Regime
der starken Kopplung befindet. Bei negativem Vorzeichen wird der Wurzelterm ima-
ginär, der Realteil der Eigenenergien E± ist somit entartet und im Experiment wird
nur eine Emissionslinie beobachtet. Das Kriterium für die starke Kopplung ist also

g >
|γc − γx|

4 ≈ γc
4 , (6.16)

Die Näherung ist im hier vorliegenden System in der Regel gerechtfertigt, da die
homogene Linienbreite eines Quantenpunkt-Exzitons typischerweise um eine Grö-
ßenordnung kleiner ist als die Halbwertsbreite der Resonatormode [Bay02]. Wenn
das obige Kriterium erfüllt ist, sind die Eigenenergien aufgrund der starken Emitter-
Photon-Kopplung in Resonanz um

∆ERabi = 2
√
g2 −

(
γc − γx

4

)2
(6.17)
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Abbildung 6.7: Übergang von schwacher zu starker Kopplung in Abhängigkeit des
Q-Faktors. Entsprechend den Ergebnissen aus dieser Arbeit wurde für die Berechnung
γx = 2,2µeV [Bay02] und g = 61µeV herangezogen. a) Relative energetische Lage
der Exzitonen- und der Resonatormode. b) Linienbreiten der beiden Moden.

aufgespalten. Dies wird allgemein als Vakuum-Rabi-Aufspaltung (VRS1) bezeich-
net. Aus der Bedingung (6.16) folgt mit Gleichung (6.14), dass für das Erreichen
des Regimes der starken Kopplung der Ausdruck Q

√
f/Vm maximiert werden muss.

Aus technologischer Sicht gilt es deshalb, das Verhältnis Q/dC zu optimieren, da
das Modenvolumen näherungsweise mit dem Quadrat des Mikropillar-Durchmessers
dC skaliert. Darüberhinaus sollte die Oszillatorstärke der Quantenpunkte möglichst
groß sein.
Im Folgenden wird nun explizit der Einfluss des Q-Faktors für das Vorliegen von

schwacher bzw. starker Kopplung untersucht, wobei
√
f/Vm konstant gehalten wird.

Da der Q-Faktor indirekt proportional zur Linienbreite der Kavitätsmode ist, können
mit Hilfe des Realteils von Gleichung (6.15) die Energieeigenwerte des Systems in
Abhängigkeit des Q-Faktors dargestellt werden (siehe Abb. 6.7a). Entsprechend den
Ergebnissen aus den nachfolgenden Kapiteln wurde hier für die Kopplungsstärke g =
61µeV und für die homogene Linienbreite des Exzitons γx = 2,2µeV angenommen.
Im Bereich der schwachen Kopplung für Q < 5300 ist der Radikand in Gleichung

(6.15) negativ, der Wurzelausdruck somit imaginär, und es wird noch keine Auf-
spaltung in zwei Emissionsenergien beobachtet. Mit steigendem Q-Faktor bzw. sich
verringernder Linienbreite der Resonatormode γc wird der Radikand jedoch posi-

1 Akronym für Vacuum-Rabi-Splitting
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tiv und es kommt zu einer Aufspaltung in die Energieeigenwerte E+ und E−. Die
Differenz entspricht dabei der Vakuum-Rabi-Aufspaltung ∆ERabi.
Über den Imaginärteil von Gleichung (6.15) können die Linienbreiten von Kavi-

täts- und Exzitonenmode in Abhängigkeit des Q-Faktors berechnet werden. Diese
sind in Abb. 6.7b dargestellt. Im Bereich der schwachen Kopplung ist die Linien-
breite der Kavität noch deutlich größer als die homogene Linienbreite des Exzitons.
Mit steigender Resonatorgüte gleichen sich die beiden Linienbreiten immer mehr
einander an, bis sie im Bereich der starken Kopplung (ab ungefähr Q > 5300) iden-
tisch sind. In dieser Situation sind die Zustände ununterscheidbar und es findet ein
reversibler Energieaustausch zwischen der exzitonischen und der photonischen Mode
statt.



7 Probenaufbau und Messtechnik
In diesem Kapitel soll näher auf die technologischen Grundlagen der im Rahmen
dieser Arbeit durchgeführten Experimente eingegangen werden. Zunächst werden
Aufbau und Herstellungsprozess der untersuchten Resonatoren skizziert. Anschlie-
ßend sollen die angewandten Messmethoden der zeitintegrierten und zeitaufgelösten
Magneto-Photolumineszenz-Spektroskopie erläutert werden.

7.1 Mikroresonatoren auf GaAs/AlAs-Basis
Um den dreidimensionalen optischen Einschluss des emittierten Lichts zu realisie-
ren werden geätzte Mikropillarstrukturen mit nominell kreisrundem Querschnitt
verwendet, die mit Hilfe von zwei dielektrischen Interferenz-Spiegeln die Photo-
nen möglichst lange im Resonator lokalisieren. Zwischen diesen Spiegeln befindet
sich die eigentliche Kavität mit der aktiven Schicht, die InGaAs-Quantenpunkte als
Quantenemitter enthält (siehe auch REM-Aufnahme in Abb. 7.1).

7.1.1 Resonatorstruktur
Zunächst soll auf die beiden dielektrischen Spiegel eingegangen werden. Jeder dieser
Interferenzspiegel setzt sich aus alternierenden Schichten von AlAs und GaAs zusam-
men, die jeweils die Dicke λC

4ni besitzen. Dabei sind λC die Resonanzwellenlänge des
Resonators und ni die Brechungsindizes von AlAs bzw. GaAs (wobei nAlAs 6= nGaAs).
Durch die derart gewählte Dicke und den Phasensprung um π am optisch dichteren
Medium ergibt sich konstruktive Interferenz in Reflexionsrichtung. Dabei wird an
den einzelnen Spiegelpaaren zwar jeweils nur ein geringer Teil des einfallenden Licht-
strahls reflektiert, aus der großen Zahl m der Schichtpaare resultiert aber dennoch
eine Reflektivität nahe 1 für den gesamten Spiegel [Li03]:

√
R =

n0 −
(
nAlAs
nGaAs

)2m

n0 +
(
nAlAs
nGaAs

)2m , (7.1)

wobei für den unteren Spiegel n0 = nGaAs und für den oberen Spiegel n0 = 1 gilt -
entsprechend den Übergängen von Resonator zu GaAs-Substrat und Resonator zu
Vakuum.
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Abbildung 7.1: links: REM-Aufnahme eines prozessierten Mikropillars. rechts: 3D-
Modell. Zwischen den beiden DBR-Spiegeln ist die Kavität mit den Quantenpunkten
zu erkennen.

Aus diesem Umstand ergibt sich auch der Begriff der verteilten Reflexion im Bezug
auf die sogenannten DBRs1. Der untere, direkt an das Substrat anschließende Bragg-
Spiegel besteht aus 27, der obere nur aus 23 Spiegelpaaren. Daher weist der obere
Spiegel eine leicht kleinere Reflektivität auf, so dass das emittierte Licht nach oben
aus dem Resonator ausgekoppelt wird. In der Kavität selbst ist die Modendichte im
Spektralbereich des Stoppbandes stark reduziert. Nur exakt bei der Resonanzwel-
lenlänge des Resonators kann Licht ein- bzw. ausgekoppelt werden.
In der Mitte zwischen den beiden Bragg-Spiegeln befindet sich die eigentliche

Kavität aus GaAs der Dicke HC , die wiederum im Zentrum die aktive Schicht mit
den Quantenpunkten enthält. Da das Feld über die Länge Lein in die beiden Bragg-
Spiegel oben und unten eindringt, ergibt sich die effektive Höhe der Kavität zu
Heff = HC + 2Lein. Damit das Maximum des Feldes im Bereich der aktiven Schicht
liegt und somit eine optimale Kopplung zwischen Licht und den Quantenpunkten
gegeben ist, muss die Bedingung für stehende Wellen, Heff = k λC2 mit k = 1,2, . . .,
erfüllt sein. Die Grundmode erhält man dann für k = 2.
Um einen vollständigen dreidimensionalen Einschluss zu erreichen, werden aus der

planaren Schichtstruktur kreisrunde Türmchen mit Durchmessern zwischen 0,8 und
4µm geätzt. In transversaler Richtung tritt somit Totalreflexion durch den Sprung
im Brechungsindex vom Halbleitermaterial zu Luft bzw. Vakuum auf. Dies gewähr-
leistet neben den Bragg-Spiegeln in z-Richtung einen vollständigen Einschluss.

1 Akronym für Distributed Bragg Reflector
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7.1.2 InGaAs-Quantenpunkte
Halbleiter-Quantenpunkte sind kristalline, kohärente Cluster von einigen hundert
oder tausend Atomen, die in eine Halbleitermatrix eines anderen Materials mit ei-
ner größeren Bandlücke eingebettet sind. Aus diesem Grund bilden sie Potentialtöp-
fe für freie Ladungsträger und Exzitonen werden darin lokalisiert. Quantenpunkte
entstehen beim epitaktischen Wachstum durch verspannungsinduzierte Selbstord-
nungsprozesse, die von den unterschiedlichen Gitterkonstanten der beiden Materia-
len herrühren. Die in dieser Arbeit untersuchten InxGa1−xAs-Quantenpunkte sind
selbstorganisiert im Stranski-Krastanow-Modus1 gewachsen.
Beim Aufwachsen einzelner Monolagen InxGa1−xAs auf das Substrat GaAs ent-

steht hierbei zunächst eine Benetzungsschicht2, bei der das aufgewachsene Material
die laterale Gitterkonstante des Substrats annimmt (aGaAs = 5.653Å)3, was als pseu-
domorphes Wachstum bezeichnet wird. Ab einer gewissen kritischen Schichtdicke4

von nur wenigen Monolagen (ML) ist es energetisch günstiger, wenn die aufgebaute
Verspannung durch Bildung kleiner Inseln relaxiert. Der Übergang vom zweidimen-
sionalen Wachstum der Benetzungsschicht zum dreidimensionalen Wachstum der
Quantenpunkte wird größtenteils durch die Oberflächen-Energie und den Grad der
Verspannung bestimmt.
Größe, Form und Flächendichte der Quantenpunkte lassen sich beim Wachstum

über die äußeren Parameter wie Substrattemperatur und relative Flussraten der ver-
schiedenen Elemente innerhalb gewisser Grenzen steuern. Eine Schlüsselrolle kommt
dabei dem Indiumgehalt x zu, da über ihn die Gitterfehlanpassung eingestellt wird
[Löf08]. Im Rahmen dieser Arbeit wurden InxGa1−xAs-Quantenpunkte mit 30%,
45% und 60% In-Anteil untersucht. Für einen Indiumgehalt von 60% tritt eine re-
lativ große Verspannung auf, mit einer kritischen Schichtdicke von ungefähr 3 ML
bzw. einer Höhe der Benetzungsschicht von etwa 1 nm [Sek06]. Daraus entstehen
linsenförmige Quantenpunkte mit einer nahezu kreisrunden Grundfläche und einem
Durchmesser von ungefähr 20 nm. Die Flächendichte dieser Quantenpunkte beträgt
bei der vorliegenden Probe 1 − 2 x 1011 cm−2 [Löf08].
Im Gegensatz dazu ist die Gitterfehlanpassung bei einem In-Anteil von 30% nur

noch ungefähr 2%. Daraus ergibt sich eine geringere Verspannung und eine Höhe der
Benetzungsschicht von wenigen nm, was in einer länglichen, stark elliptischen Form
resultiert. Die Länge dieser Quantenpunkte liegt dabei typischerweise zwischen 50
und 100 nm, die Breite beträgt etwa 30 nm bei einer Flächendichte von ungefähr
5 − 6 x 109 cm−2. Die Orientierung der länglichen Strukturen richtet sich nach der

1 weitere mögliche Wachstumsmodi: Volmer-Weber und Frank-van-der-Merve
2 engl. wetting layer
3 zum Vergleich: reines InAs weist eine Gitterkonstante von aInAs = 6.058Å auf
4 Die jeweilige kritische Schichtdicke hängt vom In-Anteil x ab
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Abbildung 7.2: REM-Aufnahme unüberwachsener InGaAs Quantenpunkte mit In-
Gehalten von 60%, 45% und 30%. Die Proben sind um 70° verkippt, um den Höhen-
kontrast zu verbessern.

Oberflächen-Rekonstruktion des GaAs-Substrats. Da die Oberfläche des Festkörpers
immer einen Bruch der Symmetrie darstellt und den Oberflächen-Atomen ihre nächs-
ten Nachbarn fehlen, ordnen sich diese zur Minimierung der Gesamtenergie neu an.
Durch diese Oberflächen-Rekonstruktion können sich ausgezeichnete Richtungen auf
der Oberfläche ergeben, entlang derer sich die Quantenpunkte bevorzugt anordnen.
Als dritte Spezies wurden noch Quantenpunkte mit einem In-Gehalt von 45%

untersucht. Deren Eigenschaften sind zwischen den eben diskutierten Extremen
angesiedelt. Sie weisen eine eher runde Form auf und ihre Flächendichte beträgt
1 − 2 x 1010 cm−2. In Abb. 7.2 sind zur Übersicht noch einmal REM-Aufnahmen
aller drei Quantenpunkt-Arten dargestellt. Dabei gilt zu beachten, dass diese Ab-
bildungen nur einen groben Hinweis auf die tatsächliche Gestalt der untersuchten
Quantenpunkte geben können. Für die Aufnahmen wurde nämlich das Wachstum
nach der Quantenpunkt-Schicht beendet, wohingegen sich in realen Strukturen die
Form der Quantenpunkte durch Diffusionsprozesse beim Überwachsen noch ändern
kann.

7.1.3 Prozessierung der Mikropillars
Die Herstellung der AlAs/GaAs-Mikroresonatoren ist nahe an der Grenze des heut-
zutage technisch Machbaren angesiedelt und umfasst einige sehr anspruchsvolle Me-
thoden der Nanostrukturierung, die in [Löf08] näher erläutert werden.

Wachstum der planaren Resonatorstruktur
Die Lagen der planaren Mikroresonatoren werden mittels MBE Schicht für Schicht
mit atomarer Genauigkeit auf einen 3-Zoll Wafer aus GaAs gewachsen. Hier soll ex-
emplarisch für alle verwendeten Strukturen die genaue Schichtfolge der Probe C807
mit 30-prozentigen InGaAs-Quantenpunkten dargestellt werden. Auf das 500µm di-
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cke Substrat folgt zunächst eine 400 nm dicke Pufferschicht aus GaAs, die ein glattes
Wachstum begünstigen soll. Anschließend werden die 27 Spiegelpaare des unteren
Bragg-Spiegels gewachsen. Dabei besitzen die AlAs-Lagen eine Dicke von 76 nm, die
GaAs-Lagen sind 66 nm stark. Daran schließt sich die Kavität aus GaAs an. Nach
130 nm GaAs wird In0,30Ga0,70As mit einer nominellen Dicke von 4,5 nm aufgewach-
sen, aus dem sich die Quantenpunkte nach dem oben erläuterten Prinzip der Selbst-
organisation bilden. Nach der Quantenpunktschicht folgt nochmals 130 nm GaAs.
Nun wird noch der obere Spiegel mit 23 AlAs/GaAs-Paaren analog zum unteren
Bragg-Spiegel aufgebracht. Damit ist das Wachstum des planaren Mikroresonators
abgeschlossen.

Laterale Strukturierung
Zuerst wird die planare Resonatorstruktur mit dem Positivlack Polymethylmetha-
crylat (PMMA) mit einer Schichtdicke von 1µm belackt. Anschließend wird der pho-
toempfindliche Lack mittels Elektronenstrahllithographie belichtet. Dadurch werden
nominell kreisrunde Strukturen mit Durchmessern zwischen 0,9 und 4,0µm definiert.
Nach der Belichtung folgt die Entwicklung. Dies geschieht bei Raumtemperatur in
Methylisobutylketon (MIBK) und Isopropanol im Verhältnis 1:3 und dauert 40 s.
Diese Mischung löst und entfernt die belichteten Stellen des Lackes, an denen später
die Mikropillars zurück bleiben sollen. Nach der Entwicklung wird der restliche Lack
für 30 s mit Hilfe einer Isopropanol-Lösung fixiert. Anschließend wird in einem Elek-
tronenstrahlverdampfer als Ätzmaske eine Nickel-Schicht von 120 - 150 nm Dicke, je
nach gewünschter Ätztiefe, auf die Probenoberfläche aufgebracht.
Im folgenden Prozessschritt werden die unbelichteten Lackbereiche mitsamt der

darauf befindlichen Nickel-Schicht abgehoben (engl. lift-off ). Dies findet in einem
Methylpyrrolidon-Ultraschallbad bei 80 °C statt und dauert 2 bis 3 Minuten. Der
letzte und wichtigste Schritt ist der eigentliche Ätzprozess. Die Übertragung der
vordefinierten Strukturen in das Halbleitermaterial geschieht über einen trocken-
chemischen Ätzprozess in einer ECR-RIE1-Anlage. Das Verhältnis von Ar- zu Cl-
Fluss beträgt hier 9:1, bei einer Gesamtleistung von 320W und einer Ätzrate von
0,27µm/min. Dabei wird gerade so tief geätzt, dass vom unteren Bragg-Spiegel
noch ein Teil erhalten bleibt. Separate Untersuchungen diesbezüglich haben ein
Optimum des Q-Faktors ergeben, wenn ungefähr 1/3 des unteren Bragg-Spiegels
verbleibt [Rei07, Rei09b]. Abb. 7.3 gibt einen Überblick über die gesamten Prozes-
sierungsschritte der Proben von der epitaktischen Schichtstruktur bis zu den fertigen
Mikropillars.

1 Akronym für Electron Cyclotron Resonance Reactive Ion Etching
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a) Belacken b) Belichten c) Entwickeln

d) Aufdampfen e) Abheben f) Ätzen

Abbildung 7.3: Überblick über die einzelnen Schritte des Strukturierungsprozesses.

7.2 Experimentelle Techniken
Zur Charakterisierung der Quantenpunkt-Mikroresonator-Systeme wurde die Me-
thode der Mikro-Photolumineszenz(PL)-Spektroskopie unter Einfluss eines magne-
tischen Feldes eingesetzt. Dabei können zum einen durch zeitintegrierte Messungen
nähere Informationen über die Eigenenergien im System und deren Beeinflussung
durch äußere Parameter gesammelt werden. Weiterhin erlaubt die zeitaufgelöste
Spektroskopie, Aussagen über den zeitlichen Verlauf der optischen Anregung und
Relaxation der Emitter im System zu treffen.

7.2.1 Zeitintegrierte Mikro-PL-Spektroskopie im Magnetfeld
Ein schematischer Überblick des Magneto-PL-Messplatzes ist in Abb. 7.4 dargestellt.
Zur optischen Anregung der Proben wird ein frequenzverdoppelter Nd:YAG1-Laser
bei einer Wellenlänge von 532 nm benutzt. Dieser Festkörperlaser emittiert im Dau-
erstrichbetrieb (cw) mit einer maximalen Leistung von 50mW. Zur genauen Regu-
lierung der Anregungsleistung auf der Probe können nach dem Laser verschiedene

1 Festkörperlaser mit einem Neodym-dotierten Yttrium-Aluminium-Granat-Kristall als aktives
Medium
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Abbildung 7.4: Vereinfachte schematische Darstellung des Magneto-PL-Messplatzes.
Nicht im Bild: Abschwächungsfilter zur Regulierung der Anregungsleistung nach dem
Laser und Weißlichtquelle/CCD-Kamera zur Orientierung und Justage auf der Probe.

Abschwächungsfilter in den Strahlengang eingebracht werden. Zur Feinregulierung
steht ein drehbarer, stufenloser Graufilter zur Verfügung.
Im weiteren Verlauf wird der Anregungsstrahl mit Hilfe eines dichroitischen Spie-

gels (Kaltlichtspiegel) auf die optische Hauptachse in Richtung des Kryostaten ge-
lenkt. An dieser Stelle kann ein Leistungsmessgerät in den Strahlengang eingescho-
ben werden, um die genaue Anregungsleistung abzulesen. Zur Fokussierung des La-
serstrahls auf der Probe dient ein Mikroskop-Objektiv. Dieses Objektiv mit einem
besonders langen Arbeitsabstand von 20mm weist eine 20-fache Vergrößerung und
eine Numerische Apertur von 0,4 auf. Der Durchmesser des Laserpunktes auf der
Probenoberfläche wurde zu ungefähr 3µm abgeschätzt. Das Mikroskopobjektiv ist
auf einem 3D-Justagetisch mit Mikrometerschrauben montiert, mit dessen Hilfe die
gewünschte Position auf der Probenoberfläche angefahren werden kann. Der Kryo-
stat selbst ist aufgrund seiner großen Masse starr mit dem Tisch verbunden.
Die zu untersuchende Probe befindet sich in einem magneto-optischen Kryostaten.

Dieser Durchflusskryostat erlaubt mit Hilfe von Heizwendeln und einer Regulie-
rung des Heliumflusses Messungen zwischen ungefähr 7K und Raumtemperatur.
Der Probenraum ist umgeben von einer heliumgekühlten, supraleitenden Spule, die
Magnetfelder bis zu 5T erzeugt. Das Magnetfeld ist dabei parallel zur optischen
Achse und den Mikropillars bzw. senkrecht zur Probenoberfläche orientiert. Diese
Geometrie wird allgemein als Faraday-Konfiguration bezeichnet. Durch eine Auftei-
lung des Heliumflusses und zwei Nadelventile kann die Probentemperatur erhöht
werden, während gleichzeitig der supraleitende Zustand in der Spule und damit das
Magnetfeld aufrechterhalten wird. Die Probenkammer wird über eine Turbomoleku-
larpumpe abgepumpt und befindet sich während der Messung im Hochvakuum bei
einem Restdruck im Bereich von 10−6 hPa.
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Das von der Probe emittierte Licht wird über das gleiche Mikroskopobjektiv ein-
gesammelt und als kollinearer Strahl zum Spektrometer geleitet. Auf diesem Weg
befindet sich noch ein einschiebbarer Spiegel, über den mittels einer Weißlichtquel-
le und einer CCD-Kamera ein Abbild der Probenoberfläche aufgenommen werden
kann. Dies dient zur Orientierung auf der Probe und zur genauen Justage auf den
zu untersuchenden Mikropillar. Im weiteren Strahlengang können noch optional Li-
nearpolarisatoren bzw. λ/4-Plättchen zur Analyse der Polarisationseigenschaften
des emittierten Lichts eingebaut werden. Am Ende der optischen Achse lenkt ein
weiterer Spiegel das Licht zum Spektrometer.
Das zu analysierende PL-Signal wird über eine plan-konvex-Linse auf den Ein-

trittspalt des Spektrometers fokussiert, wobei eine Brennweite von 20 cm gewählt
wurde, um das Gitter großflächig auszuleuchten und somit die bestmögliche spek-
trale Auflösung zu erzielen. Das Spektrometer besitzt eine Brennweite von 75 cm und
ein Öffnungsverhältnis von 1/9,7. Der Eingangsspalt des Spektrometers ist in der
Regel auf 50µm eingestellt, um Streulicht abzuschirmen und die Abbildung zu opti-
mieren. Der einfallende Strahl wird über ein dispersives Gitter spektral zerlegt und
auf einen Stickstoff-gekühlten Si-CCD-Chip mit 1340 x 100 Bildpunkten gelenkt.
Das Signal wird je nach Intensität typischerweise über einen Zeitraum von einigen
Sekunden integriert. Es stehen drei Gitter (300 Striche/mm, 1200 Striche/mm und
1500 Striche/mm) zur Verfügung. Mit dem hoch-dispersiven Gitter kann im rele-
vanten Wellenlängenbereich insgesamt eine spektrale Auflösung von 17µeV erreicht
werden.

7.2.2 Zeitaufgelöste Mikro-PL-Spektroskopie im Magnetfeld
Zum Zwecke der zeitaufgelösten Spektroskopie wurde der oben beschriebene Mess-
platz geringfügig verändert bzw. erweitert. Zur optischen Anregung wird in diesem
Fall ein gepulster, modengekoppelter Titan-Saphir-Laser(Ti:Sa) im ps-Modus ver-
wendet, der von einem Argon-Ionen-Laser im Multi-Linien-Modus1 gepumpt wird.
Der Spiegelsatz des Ti:Sa ist dabei so gewählt, dass Emissionswellenlängen stufenlos
zwischen 840 und 1000 nm eingestellt werden können. Die tatsächliche Anregungs-
wellenlänge wurde im Experiment zu 900 nm gewählt, um in die Benetzungsschicht
der InGaAs-Quantenpunkte anzuregen und den Einfluss der Relaxationsprozesse so-
mit möglichst gering zu halten. Die Pulsdauer von weniger als 100 fs liegt deutlich
unter der Zeitskala der untersuchten Prozesse, so dass die Pulse in ausreichender
Näherung noch als δ-förmig angenommen werden können. Die Wiederholrate des
Ti:Sa liegt bei 82MHz, was einem zeitlichen Abstand von etwa 12 ns zwischen auf-
einanderfolgenden Laserpulsen entspricht.

1 Der Laser schwingt auf sämtlichen möglichen Wellenlängen im Bereich von 454,5 bis 514,5 nm
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Zur zeitaufgelösten Detektion wird ein Mikro-Kanal-Detektor (MCP) verwendet,
der am seitlichen Ausgang des Spektrometers angebracht ist. Über einen vertikalen
Spalt an diesem Ausgang findet eine scharfe spektrale Selektion des detektierten
Signals statt, so dass der zeitliche Verlauf der Emission eines einzelnen Quanten-
punktes aufgenommen werden kann. Durch das Prinzip der Sekundärelektronen-
Vervielfachung werden aus einem auftreffenden Photon eine große Anzahl von Elek-
tronen in der Größenordnung von 105 generiert. Diese Spannungspulse können,
nach einer weiteren elektrischen Verstärkung, am Rechner mit Hilfe einer Photonen-
Korrelationskarte verarbeitet werden. Das gesamte System hat eine zeitliche Auflö-
sung im Bereich von 100 ps.

7.2.3 Resonanzverstimmung zwischen Exziton und Resonatormode
Für eine detaillierte Untersuchung der Eigenschaften der Licht-Materie-Kopplung
ist es nötig, das System aus Quantenpunkt und Mikroresonator gezielt in Resonanz
zu bringen. Um die energetische Lage des Exzitons resonant auf die Grundmode der
Kavität abzustimmen, stehen die folgenden drei Mechanismen im Experiment zur
Verfügung.

Verstimmung über die Temperatur
Mit der Methode der Temperaturverstimmung wurde erstmals die starke Kopp-
lung in Quantenpunkt-Mikropillar-Systemen erfolgreich nachgewiesen [Rei04]. Da-
bei werden die unterschiedlichen Temperatur-Koeffizienten von Quantenpunkt und
Resonatormode ausgenutzt. Die Emissionsenergie des Exzitons hängt bezüglich einer
Temperaturänderung nur von der Bandlücke des Halbleitermaterials ab. Die Tem-
peraturabhängigkeit der Bandlücke wird wiederum durch die empirische Formel von
Varshni beschrieben [Var67]:

Eg(T ) = Eg(0)− α · T 2

T + β
. (7.2)

Mit steigender Temperatur wird die Emissionsenergie des Quantenpunktes folglich
kleiner, die Linie im Spektrum verschiebt also in Richtung der roten Wellenlängen.
Die spektrale Lage des Resonators hingegen wird durch die Temperaturabhängigkeit
des Brechungsindex bestimmt. Der Brechungsindex wird mit zunehmender Tempe-
ratur größer, so dass die Resonanzwellenlänge der Kavität ebenfalls ansteigt. Diese
Rotverschiebung der Resonatormode ist aber wesentlich schwächer ausgeprägt als die
Rotverschiebung des Exzitons. Typischerweise verschiebt die Resonatormode bei ei-
ner Temperatur um 20K mit -3µeV/K, die Exzitonenmode hingegen mit -45µeV/K.
Nach diesem Prinzip können Quantenpunkt und Kavität in Resonanz gebracht wer-
den, sofern sich das Exziton bei der tiefsten Temperatur auf der hochenergetischen
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Seite der Resonatormode befindet. Die Verstimmung der Moden findet dabei auf
einer Zeitskala in der Größenordnung von Sekunden statt.

Stark-Effekt in quantisierten Systemen
Eine weitere Möglichkeit zur Resonanzverstimmung ergibt sich durch das Anlegen
eines vertikalen elektrischen Feldes [Kis08]. Durch den sogenannten Quantum Con-
fined Stark Effect (QCSE) verschieben sich die Energieniveaus im Quantenpunkt
und damit die spektrale Lage der Emissionslinien analog zum konventionellen Stark
Effekt bei Atomen. Durch die Verbiegung der Bänder mit wachsendem elektrischen
Feld verringert sich der energetische Abstand zwischen Elektron und Loch, das Ex-
ziton schiebt also rot. Dieser Verstimmungsmechanismus ist deutlich schneller als
die Temperaturverstimmung und findet auf Zeitskalen im Bereich µs statt. Dieser
Mechanismus zur Resonanzverstimmung wird hier nur um der Vollständigkeit willen
angeführt und soll nicht näher vertieft werden, da er in den folgenden Experimenten
keine Rolle spielt.

Verstimmung über das Magnetfeld und Zeeman-Effekt
Befindet sich ein Exziton in einem äußeren magnetischen Feld, das entlang der
Wachstumsrichtung der Nanostruktur - also orthogonal auf die Ebene der aktiven
Schicht mit den Quantenpunkten angelegt ist, so treten prinzipiell zwei getrennte
Effekte auf. Zum einen wird die Spinentartung aufgehoben, so dass die beiden Spin-
komponenten energetisch aufspalten. Dies wird als Zeeman-Effekt bezeichnet (vgl.
Kapitel 6.1). Zum zweiten ergibt sich eine Verschiebung der aufgespaltenen Zustän-
de zu höherer Energie, die sogenannte diamagnetische Verschiebung. Diese kann zur
spektralen Verstimmung eines Quantenpunkt-Exzitons relativ zur Resonatormode
benutzt werden, da die Kavitätsmode selbst nicht vom Magnetfeld beeinflusst wird.
Der Einfluss eines Magnetfeldes auf das spektrale Verhalten eines Quantenemit-

ters wird an Hand seines Hamiltonoperators deutlich. Der Gesamthamiltonoperator,
der ein Quantenpunktexziton im Magnetfeld beschreibt, setzt sich aus den einzel-
nen Hamiltonoperatoren für das Loch und das Elektron und einer Elektron-Loch-
Wechselwirkung Veh zusammen:

H =
∑
i=e,h

1
2mi

(pi − q ~Ai)2 + Vi + giµB
~

~Si · ~B + Veh. (7.3)

In der Coulomb-Eichung div ~A = 0, für das Magnetfeld in z-Richtung ~B(r) = ezB

und über die Relationen für das Vektorpotential ~A = 1
2( ~B×~r) und den Drehimpuls
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~L = ~p × ~r kann der Hamiltonoperator für schwache Magnetfelder in drei Kompo-
nenten aufgeteilt werden [Sch02]:

H =
∑
i=e,h

p2
i

2mi

+ Vi + Veh︸ ︷︷ ︸
H0

+ µB
~

(giSi,z − Li,z)Bz︸ ︷︷ ︸
Hpara

+ e2

8mi

(x2
i + y2

i )B2
z︸ ︷︷ ︸

Hdia

. (7.4)

Dabei stelltH0 den ungestörten,Hpara den paramagnetischen undHdia den diama-
gnetischen Anteil des Hamiltonoperators dar. Durch Lösung der stationären Schrö-
dinger Gleichung HΨ = EΨ ergeben sich nun zusätzlich zur ungestörten Emissions-
energie zwei vom Magnetfeld abhängige Terme:

E(B) = E0 ±
1
2gµBB + κB2. (7.5)

Zum einen ist durch den Zeeman-Effekt im Exziton eine Aufspaltung in 2 Linien
zu beobachten [Bay99]:

∆E = ±1
2gµBB. (7.6)

Zum zweiten wird der diamagnetische Term Hdia hier zur spektralen Verstimmung
genutzt. Diese diamagnetische Verschiebung hängt quadratisch von der magneti-
schen Flussdichte B ab, so dass immer eine Energieänderung zu blauen Wellenlängen
mit wachsendem Magnetfeld resultiert [Wal98]:

∆Edia = e2

8

(
〈ρ2
e〉

me

+ 〈ρ
2
h〉

mh

)
B2 = κB2, (7.7)

wobei me,h hier die effektiven Massen von Elektron und Schwerloch bezeichnen.
Wie aus der Gleichung ersichtlich, hängt der diamagnetische Koeffizient κ von der
effektiven Ausdehnung der Wellenfunktion von Elektron und Loch

√
〈ρ2
e,h〉 in latera-

ler Orientierung zum Magnetfeld ab. Dieser Umstand wird im Folgenden angewandt,
um verschiedene InGaAs-Quantenpunkte hinsichtlich ihrer Größen und Oszillator-
stärken zu charakterisieren. Im Hinblick auf die Zeitskala der Verstimmung ist die
diamagnetische Verschiebung vergleichbar mit der Temperaturverstimmung. Der li-
mitierende Faktor ist dabei die Veränderung des äußeren Magnetfeldes, die je nach
Schrittweite einige Sekunden in Anspruch nimmt.





8 Grundlegende Charakterisierung der
verwendeten Quantenpunkte

Das folgende Kapitel beschäftigt sich mit Mikro-Photolumineszenz-Messungen an
verschiedenen Arten von InGaAs-Quantenpunkten. Dabei wird je nach In-Anteil
ein charakteristisches Verhalten im Magnetfeld beobachtet, das im Zusammenhang
mit der lateralen Ausdehnung der jeweiligen Quantenpunkte steht.

8.1 Diamagnetischer Koeffizient von InGaAs-Quantenpunkten
Die hier demonstrierten Messungen wurden an den üblichen, auch im weiteren Ver-
lauf dieser Arbeit benutzten Mikroresonatoren durchgeführt, wenngleich die Lichte-
mission der Kavität selbst hier noch nicht direkt von Interesse ist. In Abb. 8.1 sind
Spektren aus einer Messreihe dargestellt, bei der das magnetische Feld von 0 bis 5T
variiert wurde. Die Emissionslinie der Kavität (C) wird nicht vom Magnetfeld be-
einflusst und behält ihre energetische Lage bei, die Emission der Exzitonen (X1 bis
X4) hingegen schiebt zu höheren Energien durch den diamagnetischen Einfluss des
ansteigenden Feldes. Besonders bei den Linien X1 und X3 ist darüber hinaus noch
eine Aufhebung der Spinentartung durch das Feld zu erkennen und die Einzellinien
spalten mit wachsendem Feld aufgrund des Zeeman-Effekts auf.
Die hier untersuchte Probe enthält InGaAs-Quantenpunkte mit 30% In-Anteil.

Eine Anpassung der Emissionslinien mit Lorentzkurven führt auf eine energetische
Verschiebung von 650µeV zwischen 0 und 5T bzw. auf einen für diese Quantenpunk-
te charakteristischen diamagnetischen Koeffizienten von κ = 26µeV/T2 (vgl. Glei-
chung 7.7). Diese Gleichung kann hier angewandt werden, da die Zyklotronenergie
~ωc bei den anliegenden Magnetfeldern wesentlich kleiner als die Bindungsenergie
der Exzitonen ist [Wal98, Sug02]. An den beiden Vergleichsproben mit InxGa1−xAs-
Quantenpunkten mit x = 0,45 und 0,60 wurden analoge Messungen durchgeführt.
Für diese Fälle wurden energetische Verschiebungen von ungefähr 500µeV und
200µeV beobachtet. Dies entspricht wiederum einem diamagnetischen Koeffizien-
ten κ von 20 bzw. 8µeV/T2. Diese Ergebnisse sind in Abb. 8.2 zusammenfassend
dargestellt.
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Abbildung 8.1: Wasserfall-Darstellung einer Messreihe an einem Mikroresonator
mit InGaAs-Quantenpunkten mit 30% In-Anteil, bei der das Magnetfeld von 0 auf 5T
erhöht wurde. Die Kavität C weist keine energetische Verschiebung auf. Die Exzitonen
schieben durch den diamagnetischen Einfluss blau, X1 und X3 erfahren zusätzlich noch
eine Zeeman-Aufspaltung.

Der systematische Zusammenhang zwischen dem In-Gehalt der Quantenpunkte
und dem gemessenen diamagnetischen Effekt wird auf die unterschiedliche laterale
Ausdehnung der untersuchten Quantenpunkte zurückgeführt. Nach Gleichung (7.7)
hängt die diamagnetische Verschiebung ∆Edia direkt von der Ausdehnung der Wel-
lenfunktionen

√
〈ρ2
e,h〉 von Elektron und Loch ab, welche wiederum mit der Größe

der Quantenpunkte verknüpft ist. Wie schon in Kapitel 7.1.2 erläutert ist, weisen
InGaAs-Quantenpunkte mit 30% In-Gehalt die größte laterale Ausdehnung auf, was
mit der vergleichsweise großen Verschiebung von 26µeV/T2 einhergeht. Um diesen
Zusammenhang noch näher zu quantifizieren, wurde mit Hilfe von Gleichung (7.7)
jeweils die erwartete Ausdehnung der Wellenfunktionen aus der gemessenen diama-
gnetischen Verschiebung errechnet. Die erhaltenen Zahlenwerte sind in Tabelle 8.1
aufgeführt.
In diesem Zusammenhang fällt auf, dass sich der aus Kapitel 7.1.2 bekannte si-

gnifikante Größenunterschied zwischen Quantenpunkten mit 30 bzw. 45% In-Gehalt
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Abbildung 8.2: Diamagnetische Verschiebung von InGaAs-Quantenpunkten mit In-
Gehalten von 30, 45 und 60%. Es ergeben sich diamagnetische Koeffizienten von 26,
20 bzw. 8µeV/T2.

Tabelle 8.1: Diamagnetischer Koeffizient und Ausdehnung der Wellenfunktion

In-Anteil κ 2
√
〈ρ2
e,h〉 Literaturwerte

30% 26 µeV/T2 15 nm 20-32µeV/T2 [Men06]
45% 20 µeV/T2 12 nm -
60% 8 µeV/T2 7 nm 8µeV/T2 [Ort05]

nicht direkt in einer größeren Abweichung der gemessenen diamagnetischen Ver-
schiebung niederschlägt. Insbesondere ist die errechnete Ausdehnung des Exzitons
von 15 nm in einem Quantenpunkt mit 30% In-Anteil deutlich kleiner als die aus
REM-Aufnahmen abgeschätzte laterale Ausdehnung dieser stark elongierten Quan-
tenpunkte. Daraus folgt, dass sich das Exziton offenbar nicht über die gesamte Fläche
des Quantenpunktes erstreckt, sondern vielmehr, wie in [And99] beschrieben, eine
Art quantisierte Schwerpunktsbewegung im Potential des großen Quantenpunktes
beschreibt. Die hier errechnete Ausdehnung der exzitonischen Wellenfunktion wird
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im Folgenden relevant bei der Vermessung der Oszillatorstärke unter dem Einfluss
des Magnetfeldes.

8.2 Zeeman-Aufspaltung von InGaAs-Quantenpunkten
Ein weiterer wichtiger Aspekt bei der spektroskopischen Untersuchung von InGaAs-
Quantenpunkten im Magnetfeld ist der Zeeman-Effekt. Wie in Kapitel 6.1 darge-
stellt, wird durch das Feld die Entartung in der exzitonischen Feinstruktur aufge-
hoben, so dass die hellen Exzitonen mit jz = ±1 in zwei Linien mit gegensätz-
licher zirkularer Polarisation σ+ und σ− aufspalten. Die energetische Aufspaltung
hängt dabei nach Gleichung (6.10) vom jeweiligen exzitonischen gL-Faktor ab. Es
hat sich gezeigt, dass zwischen dem diamagnetischen Koeffizienten und dem gL-
Faktor ein indirekter Zusammenhang besteht. So ergibt sich für die 3 untersuchten
Quantenpunkt-Typen ein größerer gL-Faktor je kleiner die diamagnetische Verschie-
bung ist. Diese Abhängigkeit ist in Abb. 8.3 dargestellt, wobei die blaue Linie nur
zur Orientierung dient und keine physikalische Bedeutung hat.
Soweit bekannt, existiert bislang kein Modell, das diesen Sachverhalt auch quan-

titativ untermauern kann. Nakaoka et al. [Nak04] haben ein ähnliches Verhalten an
Quantenpunkten mit höherer In-Konzentration beobachtet. Dort wurden reine InAs-
und In0,5Ga0,5As-Quantenpunkte untersucht, die bei Tieftemperatur im Bereich von
1,0 und 1,2 eV emittieren. Außerdem wiesen diese Punkte strenge Rotationssymme-
trie auf, was durch die nicht messbare Feinstrukturaufspaltung untermauert wird
[Seg05]. Dabei zeigte sich ebenfalls eine signifikante Abhängigkeit des exzitonischen
gL-Faktors vom In-Anteil. Auf Basis eines 8-Band k·p-Modells durchgeführte Rech-
nungen [Nak04] ergeben eine deutliche Abhängigkeit des gL-Faktors von den Ab-
messungen des Quantenpunktes (bei konstanter Materialzusammensetzung).
Auch Kotlyar et al. [Kot01] haben 3 Jahre vorher bereits ein vergleichbares Ver-

halten an aus InGaAs-Quantenfilmen geätzten Quantendrähten und -punkten do-
kumentiert. Sie berechnen darüber hinaus die exzitonischen gL-Faktoren über ein
6-Band k·p-Modell und führen so die starke Abhängigkeit des gL-Faktors von Struk-
turgröße und Materialbeschaffenheit auf eine Vermischung der Bänder im Magnet-
feld zurück. Diese resultiert wiederum aus einer Kopplung zwischen den Leicht- und
Schwerloch-Valenzbändern und einer Kopplung dieser an das Leitungsband.
In diesem Zusammenhang muss erwähnt werden, dass es im Rahmen der hier

durchgeführten Experimente auch Exzitonen gibt, die eine deutlich kleinere bzw.
im Rahmen der Messgenauigkeit (17µeV im relevanten Spektralbereich) keinerlei
Aufspaltung zeigen. Um dies nachvollziehen zu können, muss man sich vor Augen
führen, dass der exzitonische gL-Faktor die Summe der gL-Faktoren von Elektron
und Schwerloch ist: gex = ge + ghh [Boc97]. Bei einer Aufspaltung von 0 kompen-
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Abbildung 8.3: Zusammenhang zwischen dem exzitonischen gL-Faktor und der dia-
magnetischen Verschiebung. Die blaue Linie dient nur zur Orientierung und hat keine
physikalische Bedeutung.

sieren sich diese beiden Anteile also genau. Der Grund dafür oder eine eventuelle
systematische Abhängigkeit von Quantenpunkt-Eigenschaften wie Größe oder Ma-
terialzusammensetzung konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht abschließend geklärt
werden. Exzitonenlinien mit kleinerer oder keinerlei Aufspaltung im Magnetfeld tre-
ten unabhängig von der energetischen Lage im Spektrum auf.
Darüber hinaus wird in Abb. 8.3 auch eine vergleichsweise große Streuung der

diamagnetischen Verschiebung für einen nominell gleichen In-Gehalt sichtbar. Dies
zeigt, dass die Wellenfunktionen des Exzitons durch Potentialminima verursacht
durch die lokale Zusammensetzung des Quantenpunktes nicht notwendigerweise zu
ihrer maximalen Ausdehnung gelangen.

8.3 Quanten-Charakter der Emission
Um den Quantenpunkt-Charakter der untersuchten Emission nachzuweisen, können
prinzipiell zwei Experimente herangezogen werden. Das sind zum einen Messseri-
en mit variabler Anregung, bei der charakteristische Emissionslinien zum Vorschein
kommen. Zum zweiten kann die Eigenschaft des Quantenemitters durch Autokorre-
lationsmessungen untermauert werden.
Abb. 8.4a) zeigt eine Wasserfall-Darstellung von Spektren, die an einem großen

In0,3Ga0,7As-Quantenpunkt in einem Mikropillar von 1,5µm Durchmesser bei 8K
unter Variation der Anregungsleistung zwischen 0,7W/cm2 und 160W/cm2 aufge-
nommen wurden. Diese Messung spiegelt die spektralen Charakteristika eines Quan-
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Abbildung 8.4: Messreihe an einem In0,3Ga0,7As-Quantenpunkt, bei der die An-
regungsleistung zwischen 0,7W/cm2 und 160W/cm2 variiert wurde. a) Wasserfall-
Darstellung der Spektren. b) Doppelt-logarithmische Auftragung der PL-Intensität
über der Anregungsleistung.

tenpunktes wider. Im mittleren Bereich des Spektrums sind zwei Linien mit X be-
zeichnet, die von der Rekombination von Exzitonen herrühren. Entsprechend der
Besetzung des Quantenpunktes wird das zweite Exziton erst bei höherer Anregung
sichtbar. Bei einer Energie von ungefähr 1,34 eV zeigen sich Übergänge aus der p-
Schale des Quantenpunkts, also Emissionen aus angeregten Zuständen. Demnach
werden diese Spektrallinien auch erst unter höherer Anregung beobachtet.
Auf der niederenergetischen Seite der Exzitonenemission findet sich eine weite-

re Linie, die auf das Bi-Exziton zurückzuführen und deshalb mit XX bezeichnet
ist. Dies entspricht einem gebundenen Zustand, bestehend aus zwei Exzitonen. Aus
diesem Grund wird diese Linie erst bei einem höheren Anregungszustand sichtbar,
wenn eine ausreichende Dichte an Exzitonen zur Verfügung steht. Da an diesem
Zustand zwei Quasiteilchen beteiligt sind, weist die Emission eine quadratische Ab-
hängigkeit von der Anregungsleistung auf. Entsprechend zeigt Abb. 8.4b) in doppelt-
logarithmischer Darstellung die lineare bzw. quadratische Abhängigkeit der Emission
für Exziton und Bi-Exziton von der Anregung.

Korrelation zweiter Ordnung
Ein weiterer Nachweis des Quantenpunkt-Charakters der untersuchten Emission ge-
lingt über die Photonenstatistik, die Rückschlüsse auf den Emissionsprozess der de-
tektierten Photonen zulässt. Dazu wird die Korrelationsfunktion zweiter Ordnung
g(2)(τ) herangezogen, die in einem anschaulichen Bild die Wahrscheinlichkeit da-
für wiedergibt, dass zur Zeit t + τ ein Photon von einer Lichtquelle emittiert wird,
nachdem bereits zur Zeit t ein Photon ausgesandt wurde. Sie ist definiert als:
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g(2)(τ) = 〈I(t)I(t+ τ)〉
〈I(t)〉2 , (8.1)

wobei in klassischer Betrachtung 〈 � 〉 eine zeitliche Mittelung darstellt [Bec01].
Experimentell kann diese Korrelationsfunktion mit Hilfe einer sogenannten Han-

bury-Brown-Twiss-Anordnung [HB56] bestimmt werden, die schematisch in Abb. 8.5
dargestellt ist. Dabei trifft das zu analysierende Licht zunächst auf einen 50/50-
Strahlteiler und wird in zwei äquivalente Anteile zerlegt. Die Photonen dieser bei-
den Teilstrahlen treffen auf zwei separate Si Lawinen-Photodetektoren (APD1), die
auf sehr geringe Intensitäten zum Nachweis einzelner Photonen optimiert sind. An-
schaulich gesprochen werden die Signale dieser beiden Detektoren nun als Start
bzw. Stopp-Impuls auf eine Uhr gekoppelt, die somit die zeitliche Differenz zweier
auf den Strahlteiler auftreffender Photonen detektiert. Durch die Aufzeichnung einer
sehr großen Zahl solcher Einzelmessungen kann die statistische Verteilung der Zeit-
differenzen zwischen zwei aufeinanderfolgenden Photonen gewonnen werden, was ein
Maß für die Korrelationsfunktion zweiter Ordnung darstellt.
Für klassisches Licht wird hierbei ein lokales Maximum bei τ = 0 beobachtet,

da die Photonen bevorzugt in Gruppen auftreten, was als Bunching2 bezeichnet
wird. Für ein chaotisches Lichtfeld, wie es von thermischen Lichtquellen emittiert
wird, ergibt sich g(2)(0) = 2. Für den Grenzfall von g(2)(0) = 1 dagegen folgen die
Photonen der Poisson-Verteilung, was einem kohärenten Zustand wie in einem Laser
entspricht. Diese beiden Fälle folgen aus einer rein klassischen Betrachtung.
Für eine quantenmechanische Betrachtung müssen die Intensität in den entspre-

chenden Feldoperator überführt und außerdem statt der zeitlichen Mittelung die
Erwartungswerte für die Feldzustände herangezogen werden. In der Folge ergibt
sich ein weiterer, nicht-klassischer Feldzustand mit g(2)(0) < 1. Dieser Fall wird als
Anti-Bunching bezeichnet, da hierbei die Photonen sowohl zeitlich als auch räum-
lich tendenziell einen gewissen Abstand voneinander einhalten. Für den Extremfall
g(2)(0) = 0 ergibt sich ein Feldzustand, der nur ein einzelnes Photon enthält, was
beispielsweise bei Einzelphotonenquellen für die Quantenkryptographie angestrebt
wird [Ben93].
Die auf diese Weise an einem In0,3Ga0,7As-Quantenpunkt gemessene Photonen-

statistik ist in Abb. 8.6 dargestellt. Am Punkt τ = 0 ergibt sich ein Wert der
Korrelationsfunktion zweiter Ordnung von g(2)(0) = 0,12± 0,08, was eindeutig dem
Bereich des Anti-Bunching zuzuordnen ist. Somit rührt die beobachtete Emission
unzweifelhaft von einem Quantenemitter her.

1 Akronym für Avalanche-Photo-Diode
2 engl. für bündeln



106 8 Grundlegende Charakterisierung der verwendeten Quantenpunkte

Photonenquelle

50/50-Strahlteiler

n(t=t -t )1 2

Detektor A

Detektor B

Start Stopp

Abbildung 8.5: Schematische Darstellung einer Messanordnung nach Hanbury-
Brown und Twiss [HB56] zur Ermittlung der Photonenstatistik einer beliebigen Licht-
quelle.
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Abbildung 8.6: Photonenkorrelation zweiter Ordnung g(2)(τ) aufgenommen an ei-
nem In0,3Ga0,7As-Quantenpunkt.
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Die Abweichung vom idealen Wert 0 erklärt sich durch ein unkorreliertes Hinter-
grundrauschen, das dem Einzelemitter-Signal überlagert ist. Dieser Anteil ist zum
einen auf das Dunkelrauschen der Einzelphotonendetektoren und zum zweiten auf
nichtresonante Beiträge anderer Exzitonen zurückzuführen. Die gemessene Korrela-
tionsfunktion g(2)

B (0) ergibt sich aus dem idealen g(2)(0) über

g
(2)
B (0) = 1− ρ2(1− g(2)(0)), (8.2)

wobei ρ = S
S+B dem Verhältnis aus dem reinen Signal S und dem, durch den

Hintergrund B, verrauschten Signal S +B entspricht [Bec01]. Aus dem gemessenen
Wert g(2)

B (0) = 0,12 lässt sich ein Verhältnis von ρ = 0,94 bzw. ein Rauschbeitrag
der Hintergrundemission von 6% errechnen.





9 Magneto-Optische Untersuchungen zur
starken Kopplung

In diesem Kapitel werden spektroskopische Messungen präsentiert, bei denen zum
ersten Mal die starke Kopplung in einem Quantenpunkt-Mikroresonator-System un-
ter dem Einfluss eines Magnetfeldes realisiert werden konnte. Dabei wurde zum einen
die spektrale Verstimmung, anstelle einer Temperaturvariation oder dem Anlegen
eines elektrischen Feldes, über ein Magnetfeld erreicht. Zum zweiten zeigte sich aber
auch ein direkter Einfluss des angelegten Feldes auf die intrinsischen Eigenschaften
des Quantenpunkt-Exzitons. Auf diese Weise konnte die Oszillatorstärke und damit
die Stärke der Kopplung im Quantenpunkt-Mikroresonator-System mit Hilfe des
Magnetfeldes von außen eingestellt werden.

9.1 Resonanzverstimmung über Temperaturvariation
Im Jahre 2004 konnte in einem bahnbrechenden Experiment zum ersten Mal die
starke Kopplung von einem Exziton und der Resonatormode eines Mikropillars nach-
gewiesen werden [Rei04]. In diesem Fall wurde mittels einer temperaturabhängigen
Messung eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung von 140µeV beobachtet. Bei den Emittern
handelte es sich um InGaAs-Quantenpunkte mit 30% In-Anteil, da diese durch ihre
hohen Oszillatorstärken für Experimente im Regime der starken Kopplung prädes-
tiniert sind. Um diese Untersuchungen unter dem Einfluss eines Magnetfeldes wei-
ter zu führen, musste zunächst ein für die starke Kopplung geeigneter Mikropillar
identifiziert werden. Dazu wurden Spektren unter Variation der Temperatur aufge-
nommen, um das anti-kreuzende Verhalten von Kavitätsmode und Exzitonenlinie
aufzufinden.
Abb. 9.1 zeigt solch eine Temperaturserie an einem Mikropillar mit 1,6µm Durch-

messer und In0,3Ga0,7As-Quantenpunkten in der aktiven Schicht. Die Probe wur-
de dabei mit einer verhältnismäßig geringen Leistung von 500 nW (Leistungsdichte
30W/cm2) angeregt und die Temperatur von 11 bis 28K erhöht. Die Linienbreite
der Kavitätsmode betrug 120µeV, was einem Q-Faktor von 11 000 entspricht. Bei
der tiefsten Temperatur befindet sich das Exziton (X) energetisch 220µeV oberhalb
der Resonatormode (C). Mit steigender Temperatur nähert es sich an die Kavität an,
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Abbildung 9.1: Resonanzverstimmung über Variation der Temperatur zwischen ei-
nem In0,3Ga0,7As-Quantenpunkt und einem 1,6µmMikropillar. Temperaturabhängige
Spektren von 11 bis 28K mit Kavitätsmode (C) und Exziton (X).

bis bei 21K die Resonanz erreicht wird. Bei 28K liegt die Exzitonenlinie 250µeV un-
terhalb der Kavitätsmode. Im Bereich der Resonanz ist deutlich das anti-kreuzende
Verhalten der beiden Linien zu erkennen, was als klares Indiz für die kohärente
Licht-Materie-Wechselwirkung gilt.
Eine Anpassung der Linien mit Lorentzkurven führt auf die in Abb. 9.2a) darge-

stellte Energiedispersion. Die gestrichelte rote Linie gibt dabei den gedachten Verlauf
der Linien ohne Wechselwirkung an. Im Bereich der Resonanz sind die beiden Linien
ununterscheidbar und tauschen ihre Eigenschaften aus. Dies äußert sich in identi-
schen Linienbreiten, wie in Abb. 9.2b) gezeigt, aber auch in gleichen Intensitäten
der beiden Linien (hier nicht aufgeführt). Dieser Austausch sämtlicher Eigenschaf-
ten im Bereich der Resonanz ist ein wichtiges Indiz für das tatsächliche Vorliegen
eines verschränkten Zustandes als Kennzeichen der starken Kopplung. Die nähere
Auswertung ergibt im Bereich der Resonanz eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung von
105µeV (bei 0T). Daraus lässt sich über Gleichung (6.17) eine Kopplungskonstante
g von 61µeV errechnen.
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Abbildung 9.2: Resonanzverstimmung über Variation der Temperatur zwischen ei-
nem In0,3Ga0,7As-Quantenpunkt und einem 1,6µm Mikropillar. a) Energiedispersion
der Temperaturserie nach Anpassung der Linien mit Lorentzprofilen. b) Zugehörige
Linienbreiten.

9.2 Resonanzverstimmung über diamagnetische Verschiebung
Da sich das Exziton bei 28K energetisch unterhalb der Kavitätsmode befindet, kann
es mit Hilfe des Magnetfeldes bei konstanter Temperatur in umgekehrter Richtung
erneut durch die Resonanz gestimmt werden. An dieser Stelle muss angemerkt wer-
den, dass für diese Messungen gezielt ein Exziton mit vernachlässigbarer Zeeman-
Aufspaltung ausgewählt wurde. Das geschah, um größtmögliche Klarheit und Über-
sichtlichkeit bei der Darstellung und bei der Auswertung der Daten zu gewährleisten.
Wenn nun bei einer konstanten Temperatur von 28K das magnetische Feld von 0T
erhöht wird, erfährt das Exziton eine Blauverschiebung und tritt bei 2,75T erneut
in Resonanz mit der Kavitätsmode, dargestellt in Abb. 9.3.
Wieder wird ein deutliches Anti-Kreuzen der beiden Linien beobachtet, was auch

in diesem Fall auf die starke Kopplung hindeutet. Eine Anpassung der Linien mit
Lorentzprofilen ergibt die in Abb. 9.4 dargestellten Verläufe. Während die Reso-
natormode vom Magnetfeld nicht beeinflusst wird und ihre spektrale Position bei-
behält, weist das Exziton eine Blauverschiebung von 720µeV zwischen 0 und 5T
auf. Dies entspricht einem diamagnetischen Koeffizienten κ von 29µeV/T2, in guter
Übereinstimmung mit den Resultaten aus Kapitel 8 (vgl. Abb. 8.2). Die Analyse der
Linienbreiten zeigt wieder eine Ununterscheidbarkeit der beiden Linien im Bereich
der Resonanz auf und lässt somit auf die starke Kopplung schließen. Aus Abb. 9.4a)
ergibt sich in der Resonanz bei 2,75T eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung von 95µeV,
was nach Gleichung (6.17) einer Kopplungskonstante g von 56µeV entspricht. Die-
ser Wert ist etwas kleiner als die bei 0T gemessene Vakuum-Rabi-Aufspaltung und
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Abbildung 9.3: Resonanzverstimmung mit Hilfe des magnetischen Feldes zwischen
einem In0,3Ga0,7As-Quantenpunkt und einem 1,6µm Mikropillar. Magnetfeldabhän-
gige Spektren von 0 bis 3,75T mit Kavitätsmode (C) und Exziton (X).

deutet daher auf eine Abhängigkeit der Vakuum-Rabi-Aufspaltung vom angelegten
Magnetfeld hin. Aus diesem Grund wurde die Vakuum-Rabi-Aufspaltung im Fol-
genden gezielt unter Variation des Magnetfeldes untersucht.

9.3 Abhängigkeit der Kopplungsstärke vom Magnetfeld
Um den Zusammenhang zwischen der Vakuum-Rabi-Aufspaltung und dem ange-
legten Magnetfeld näher zu ergründen, wurden Temperaturserien bei verschiedenen
magnetischen Flussdichten aufgenommen. Von diesen Messungen sind in Abb. 9.5a)
auszugsweise nur die jeweiligen normierten Spektren in Resonanz gezeigt. Dabei
fällt auf, dass die Resonanz mit wachsendem Feld bei immer höheren Temperaturen
auftritt. Bei 0T liegt die Resonanz bei 19K vor und bei 5T ist diese bis auf 36K
gewandert. Dies ist der unweigerlich auftretenden diamagnetischen Verschiebung ge-
schuldet. Um im Experiment die Resonanz bei steigendem Magnetfeld aufrecht zu
erhalten, muss dies durch eine entsprechende Rotverschiebung mittels Anpassung
der Temperatur während der Messung kompensiert werden. Darüber hinaus fällt in
Abb. 9.5a) auf, dass sich die Vakuum-Rabi-Aufspaltung fortwährend mit zunehmen-



9.3 Abhängigkeit der Kopplungsstärke vom Magnetfeld 113

0 1 2 3 4 5

1.3310

1.3312

1.3314

1.3316

X

X

C

 

E
n

e
rg

ie
(e

V
)

Magnetfeld (T)

DE
R
 = 95 µeV

T = 28 K

C

a) b)

0 1 2 3 4 5
70

80

90

100

110

120

130

140

X

C

 

L
in

ie
n
b
re

ite
(µ

e
V

)

Magnetfeld (T)

Abbildung 9.4: Resonanzverstimmung mit Hilfe des magnetischen Feldes zwischen
einem In0,3Ga0,7As-Quantenpunkt und einem 1,6µmMikropillar. a) Energiedispersion
der Magnetfeldserie nach Anpassung der Linien mit Lorentzprofilen. b) Zugehörige
Halbwertsbreiten der Spektrallinien.

dem Magnetfeld verringert bis bei ungefähr 3,5T nur noch eine einzelne breite Linie
zu erkennen ist. Dieser Effekt wird im Folgenden näher analysiert.

9.3.1 Verringerung der Aufspaltung im Magnetfeld
Nach einer Lorentzanpassung der Spektren aus Abb. 9.5a) können die ermittelten
Aufspaltungen wie in Abb. 9.5b) über das angelegte Magnetfeld aufgetragen werden.
Anhand der schwarzen Punkte ist zu erkennen, dass die Vakuum-Rabi-Aufspaltung
für kleine Magnetfelder zunächst nur leicht abnimmt. Sie sinkt von den anfänglichen
105µeV bei 0T auf ungefähr 100µeV bei 3T ab. Oberhalb dieser Feldstärke nimmt
der Abfall signifikant zu und für 5T beträgt die Vakuum-Rabi-Aufspaltung nur
noch 66µeV. Da nun die Kopplungskonstante über Gleichung (6.17) direkt von der
Vakuum-Rabi-Aufspaltung abhängt, verhält sie sich im Magnetfeld analog. Daraus
folgt, dass sich die Stärke der Kopplung zwischen Exziton und Resonatormode in
situ durch den äußeren Parameter der magnetischen Flussdichte steuern lässt.
Mit Hilfe von Gleichung (6.17) ergibt sich quantitativ der in Abb. 9.5b) in rot

dargestellte Verlauf der Kopplungskonstanten. Dabei fällt g wie vorher zunächst
schwach von 60 auf 58µeV zwischen 0 und 3T ab, um dann stärker einzubrechen
bis auf 44µeV bei 5T. Die Grenzbedingung der starken Kopplung ergibt sich nach
Gleichung (6.17) bei einer Linienbreite der Resonatormode von γc = 120µeV zu
gth = γc/4 = 30µeV. Obwohl sich das System nach diesem Kriterium zu jeder Zeit
noch klar im Bereich der starken Kopplung befindet, nähert es sich doch für das
maximale Magnetfeld deutlich dieser Grenze an. In diesem Zusammenhang sollte
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Abbildung 9.5: Resonanzverhalten unter Variation des Magnetfeldes. a) Normierte
Spektren für den Augenblick der Resonanz von 0 bis 5T. b) Zugehörige Vakuum-Rabi-
Aufspaltung (schwarz) und errechnete Kopplungskonstante (rot) in Abhängigkeit des
Magnetfeldes.

anmerkend erwähnt werden, dass sich auch die homogene Linienbreite des Exzitons
γx durch stärkere Dephasierungsprozesse im Zusammenhang mit dem Anstieg der
Resonanztemperatur erhöht [Bay02], was sich im Prinzip wiederum nach (6.17) auf
die Vakuum-Rabi-Aufspaltung auswirkt. Im hier untersuchten Temperaturbereich
ist γx aber in jedem Falle deutlich kleiner als die Linienbreite der Resonatormode
γc = 120µeV, so dass sich nach Gleichung (6.17) nur ein geringer Einfluss auf die
Vakuum-Rabi-Aufspaltung ergibt.

9.3.2 Einfluss des Magnetfeldes auf die Oszillatorstärke
Als eigentliche Ursache für die Verringerung der Kopplungskonstante g im Magnet-
feld wird die Oszillatorstärke f angesehen, die mit wachsendem Feld kleiner wird.
Nach Gleichung (6.14) besteht ein direkter Zusammenhang zwischen g und f . Da
sich in der Realität, anders als in (6.14) angenommen, der Emitter nicht zwangs-
weise genau im Zentrum der Kavität befindet, kann aus der Kopplungskonstante
eine effektive Oszillatorstärke feff berechnet werden, die in Abb. 9.6 über das Ma-
gnetfeld aufgetragen ist. Diese effektive Oszillatorstärke ist als Abschätzung für die
untere Grenze der tatsächlichen Oszillatorstärke des Exzitons anzusehen, da sich der
Quantenpunkt im Allgemeinen nicht im Maximum des Feldes und damit an für die
Kopplung optimaler Position befindet.
Bei 0T ergibt sich eine effektive Oszillatorstärke von 46, vergleichbar mit dem

Wert 50, der im ersten Experiment zur starken Kopplung im Jahr 2004 [Rei04]
an einem nominell gleichen Quantenpunkt-Resonatorsystem erreicht wurde. Ober-
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Abbildung 9.6: Effektive Oszillatorstärke (rot) und magnetische Länge (schwarz) in
Abhängigkeit des Magnetfeldes.

halb einer Flussdichte von 3T bricht die Oszillatorstärke wiederum stark ein bis auf
einen Wert von ungefähr 25 bei 5T. Um dieses Verhalten der Oszillatorstärke im
Magnetfeld zu verstehen, muss man sich zunächst vor Augen führen, worin diese ver-
gleichsweise großen Oszillatorstärken in elongierten In0,30Ga0,70As-Quantenpunkten
überhaupt begründet liegen.
Zunächst muss zwischen zwei verschiedenen Regimen des Ladungsträgereinschlus-

ses unterschieden werden: bei schwachem Einschluss in großen Quantenpunkten ist
die Aufspaltung der Energieniveaus im Quantenpunkt kleiner als die Coulomb-
Wechselwirkung des Elektron-Loch-Paares. Bei starkem Ladungsträgereinschluss,
wie er in kleinen InAs-Quantenpunkten vorherrscht, verhält sich dies genau umge-
kehrt und der Zustand des Exzitons kann beschrieben werden als Produkt aus zwei
Wellenfunktionen für Elektron und Loch, die voneinander unabhängig sind [Han88].
Nach Andreani et al. [And99] existiert für diesen Fall eine theoretische obere Grenze
der Oszillatorstärke in reinen InAs-Quantenpunkten von 18,5. Durch die Anisotro-
pie in realen Quantenpunkten und dem damit einhergehenden kleineren Überlapp
von Elektron- und Lochwellenfunktion reduziert sich die erwartete Oszillatorstärke
weiter. Unter diesen Voraussetzungen wäre der Bereich der starken Kopplung nicht
erreichbar.
Die Tatsache, dass in den hier untersuchten Strukturen signifikant höhere Oszil-

latorstärken auftreten und damit die starke Kopplung doch realisierbar wird, lässt
sich auf die große laterale Ausdehnung der Quantenpunkte mit 30% In-Anteil zu-
rückführen. In diesem Fall liegt ein schwacher Ladungsträgereinschluss vor und der
Überlapp der Einhüllenden von Elektron- und Lochwellenfunktion ist groß. Dar-
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über hinaus ist neben der großen lateralen Ausdehnung der Quantenpunkte auch
ein homogener Aufbau in der Materialzusammensetzung nötig, so dass es nicht zur
Ausbildung von lokalen Potentialminima und damit zu unerwünschter Lokalisierung
der Exzitonen im Quantenpunkt kommt. Durch diesen Effekt beobachteten Stobbe
et al. [Sto10] nur eine relativ geringe Oszillatorstärke trotz der großen lateralen Aus-
dehnung der untersuchten In0,30Ga0,70As-Quantenpunkte. Die Voraussetzung einer
stark ausgeprägten Isotropie im Quantenpunkt stellt also besondere Anforderun-
gen an den Wachstumsprozess der untersuchten Strukturen. Dadurch wird die große
Flächenausdehnung der Wellenfunktionen und die in Kapitel 6.1 beschriebene quan-
tisierte Schwerpunktsbewegung des Exzitons erst ermöglicht.
Mit Hilfe dieser Überlegungen wird das Verhalten der Oszillatorstärke im Magnet-

feld und insbesondere der starke Abfall oberhalb von 3T anschaulich klar. Solange
bei kleinen Feldern die magnetische Länge, definiert als lmag =

√
~/eB, noch größer

als die oben berechnete Ausdehnung der Exzitonen-Wellenfunktionen 2
√
〈ρ2
e,h〉 ist,

hat das angelegte Magnetfeld noch keinen nennenswerten Einfluss auf die laterale
Ausdehnung des Exzitons und damit auf die Oszillatorstärke. Zur Verdeutlichung
ist die magnetische Länge in Abb. 9.6 ergänzend in schwarz eingezeichnet. Oberhalb
von 3T unterschreitet lmag nun die mit Hilfe der diamagnetischen Verschiebung er-
mittelte laterale Ausdehnung des Exzitons von 15 nm, d.h. die Wellenfunktion wird
durch das Feld „gestaucht“ und im Potentialminimum im Quantenpunkt lokalisiert.
In der Folge sinkt die effektive Oszillatorstärke ab.
Der gemessene Verlauf oberhalb von 3T kann mit Hilfe folgender Überlegun-

gen auch quantitativ nachvollzogen werden: die Oszillatorstärke des Exzitons hängt
direkt von der durch die Elektron- und Lochwellenfunktionen aufgespannten Flä-
che ab. Diese wiederum stellt sich in Abhängigkeit des Magnetfelds oberhalb von
3T dar als Amag = πl2mag/4. Mit einer angenommenen Oszillatorstärke von 12 für
lmag = 7nm [War97, And99] ergibt sich der in Abb. 9.6 als rote Linie eingezeichne-
te Verlauf, der im Rahmen dieses einfachen Modells die experimentell ermittelten
Werte sehr gut reproduziert. Die angenommene Oszillatorstärke von 12 bei einer
Ausdehnung von lmag = 7nm ist dabei in guter Übereinstimmmung mit den oben
gemessenen und aus der Literatur [And99] bekannten Werten für häufig eingesetzte
In0,60Ga0,40As-Quantenpunkte.

9.3.3 Nachweis über zeitaufgelöste Messungen
Um die Interpretation der durch das Magnetfeld verringerten Oszillatorstärke noch
zusätzlich zu untermauern, wurden darüber hinaus zeitaufgelöste Messungen durch-
geführt, aus denen nähere Informationen über die Dynamik der Ladungsträger in
In0,30Ga0,70As-Quantenpunkten und die Lebensdauern der Exzitonen τx in Abhän-
gigkeit des magnetischen Feldes gewonnen werden können. Dazu wurde an einem pla-
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naren Probenstück zunächst der obere Bragg-Spiegel abgeätzt, um den Einfluss des
Resonators auf die gemessenen Lebensdauern zu unterbinden (vgl. Purcell-Effekt).
Anschließend wurden noch mittels Elektronenstrahllithographie und trocken-chemi-
schem Ätzen Mesa-Strukturen auf der Probe definiert, um gezielt einzelne Quan-
tenpunkte spektroskopisch untersuchen zu können. Die spektrale Selektion einer
einzelnen Exzitonenlinie bei den zeitaufgelösten Messungen wurde durch eine Ver-
kleinerung des Ausgangsspaltes am Spektrometer auf 100µm erreicht. Dies ergibt
eine Bandbreite von ungefähr 1meV im relevanten Spektralbereich.
Die auf diese Weise gemessene Zerfallskurve eines In0,30Ga0,70As-Quantenpunktes

mit einem diamagnetischen Koeffizienten von κ = 28µeV/T2 (und somit vergleich-
barer Größe bezüglich der vorherigen Messungen) ist in Abb. 9.7 für B = 0 gezeigt.
Die Intensität der optischen Anregung in die Benetzungsschicht betrug hier 1µW
bzw. 60W/cm2. In logarithmischer Darstellung ist zu erkennen, dass das PL-Signal
nach dem Zeitpunkt der maximalen Anregung t = 0 linear abfällt. Grundsätzlich
setzt sich die Lebensdauer τ aus einem strahlenden τrad und einem nicht-strahlenden
τnr Anteil zusammen: 1

τ
= 1

τrad
+ 1

τnr
. Daraus ergibt sich im Allgemeinen ein bi-

exponentieller Abfall des PL-Signals, was sich in logarithmischer Darstellung in ei-
nem linearen Verlauf mit zwei verschiedenen Steigungen äußert. Bei Quantenpunk-
ten von hoher Qualität (mit hohen Oszillatorstärken) ist allerdings die strahlende
Lebensdauer sehr viel kleiner als die nicht-strahlende (τrad � τnr), so dass sich ins-
gesamt 1

τ
≈ 1

τrad
ergibt. Eine Anpassung dieses mono-exponentiellen Zerfalls mit der

Funktion I(t) = I(0) · e−t/τ liefert so die Lebensdauer τ . Diese wurde hier für B = 0
zu (355±4) ps bestimmt. Für die Messungen unter dem Einfluss des Magnetfeldes
wurde analog verfahren.
Die so gemessenen Lebensdauern sind zusammenfassend in Abhängigkeit des ma-

gnetischen Feldes in Abb. 9.8 dargestellt. Für kleine Magnetfelder bewegt sich die
Lebensdauer im Bereich von 350 ps und oberhalb 3T steigt sie stark bis auf unge-
fähr 600 ps an. Da die Oszillatorstärke und die Lebensdauer indirekt proportional
sind (f ∝ 1/τ) [And91], ergibt sich mit dem Fixpunkt τ = 1,3 ns und f = 10,7
aus [And99] der in Abb. 9.8 in schwarz dargestellte Verlauf. Zum Vergleich ist in
rot die aus der Vakuum-Rabi-Aufspaltung im Experiment direkt errechnete Oszil-
latorstärke zur Graphik hinzugefügt und zeigt eine gute Übereinstimmung. Dieser
Umstand bestätigt die Interpretation, dass die Kopplungsstärke in situ vom Ma-
gnetfeld kontrolliert wird, indem das Feld auf die Oszillatorstärke der Exzitonen bei
diesen großen InGaAs-Quantenpunkten mit 30% In-Anteil direkt einwirkt.
Der Nachweis, dass über ein angelegtes magnetisches Feld die Kopplungsstär-

ke des Quantenpunkt-Mikroresonator-Systems bewusst beeinflusst werden kann, ist
natürlich zunächst von grundlegendem naturwissenschaftlichen Interesse. Darüber
hinaus bietet dieser Effekt aber sicherlich auch großes Potential hinsichtlich zukünf-
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Abbildung 9.7: Zeitlicher Verlauf der PL-Emission eines Exzitons in einem
In0,30Ga0,70As-Quantenpunkt. Die exponentielle Anpassung (rot) ergibt unter Ver-
nachlässigung nicht-strahlender Rekombinationsprozesse eine strahlende Lebensdauer
von (355± 4) ps.
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Abbildung 9.8: Lebensdauer des Exzitons (weiß) und aus der Vakuum-Rabi-
Aufspaltung bestimmte (rot) bzw. aus zeitaufgelösten Messungen errechnete (schwarz)
Oszillatorstärke in Abhängigkeit des Magnetfeldes.
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tiger Anwendungen etwa im Bereich der Quanteninformationsverarbeitung. Dadurch
könnte beispielsweise die Erzeugung eines verschränkten Zustandes eingeleitet bzw.
die Verschränkung eines Zustandes wieder aufgehoben werden.





10 Kopplung zweier Photonenzustände
über Exzitonen-Spins

Grundsätzlich bietet die starke Kopplung die Möglichkeit einer Verknüpfung zwi-
schen den diskreten Zuständen eines Quantenemitters und den Polarisationszustän-
den eines Photons, eines sogenannten fliegenden Qubits. Zwei-Niveau-Systeme wie
Exzitonen oder Spins, die kohärent an die optischen Moden eines Mikroresonators
koppeln, werden so zu fundamentalen Bausteinen für die Quanteninformationsver-
arbeitung [Cir97, Ima97]. Wenn nun zwei Spinzustände über das Vakuumfeld eines
optischen Resonators miteinander in Wechselwirkung treten können, so lässt sich
daraus ein 2-Qubit-Gatter realisieren, das für logische Operationen benötigt wird
[Ima99]. Darüber hinaus existieren auch Konzepte, wie zwei räumlich getrennte Spin-
zustände in Verbindung mit einer Kopplung über das optische Feld zur Quanten-
kommunikation bzw. zum sogenannten Quantencomputing genutzt werden können
[Yao05, Dua04].
Im Rahmen dieser Arbeit konnte nun erstmals eine Kopplung zweier Photonen-

zustände mittels des Exzitonenspins gezeigt werden. Im Hinblick auf die o. g. Ziele
in der Quanteninformationsverarbeitung sind derartige Experimente von großem
grundlegenden Interesse.

10.1 Starke Kopplung ohne Magnetfeld
Nachdem für die bisherigen Experimente gezielt Quantenpunkte ohne messbare Zee-
man-Aufspaltung ausgewählt worden waren, wurde im Folgenden die starke Kopp-
lung zwischen den zwei aufgespaltenen Spinkomponenten eines Quantenpunkt-Exzi-
tons und zwei linear polarisierten Moden des Mikropillar-Resonators untersucht. Der
Grund für die spektrale Aufspaltung der Exzitonenlinien ist der bereits diskutierte
Zeeman-Effekt, wohingegen die Aufspaltung der Resonatormode in zwei linear po-
larisierte Komponenten in einer leichten Elliptizität des Mikroresonators begründet
liegt.

Aufspaltung der Resonatormoden durch Elliptizität des Mikropillars
Bei einem idealen Mikroresonator mit einer kreisrunden Querschnittsfläche erscheint
die Grundmode als eine einzige Emissionslinie. Diese Linie ist energetisch zweifach
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entartet, da keine Raumrichtung ausgezeichnet und somit die links- und rechtzirkula-
ren Polarisationsrichtungen äquivalent sind. Die Energie für einen runden Resonator
mit perfekt reflektierenden Seitenflächen stellt sich dar als:

Ezirk =
√
E2

0 + ~2c2

ε

x2
nφ,nr

R2 (10.1)

E0 ist hierbei die Emissionsenergie des planaren Resonators, R der Radius des Mi-
kropillars und xnφ,nr die nr-te Nullstelle der Besselfunktion Jnφ(x2

nφ,nr
r/R). Wenn

nun aber die Querschnittsfläche des Resonators in der Realität vom perfekten Kreis
abweicht und leicht elliptisch verzerrt ist, so liegt ein Bruch der Symmetrie vor.
Dies kann von minimalen Abweichungen bei der Belichtung der Strukturen in der
Elektronenstrahl-Lithographie herrühren. Somit ist die energetische Entartung auf-
gehoben und es werden zwei orthogonale, linear polarisierte Moden beobachtet
[Gay98].
Eine Entwicklung von Gleichung (10.1) bis zur ersten Ordnung in R+∆R [Rei07]

ergibt für die Grundmode mit (nφ, nr, 0) = (1,0,0):

Eellip ≈ Ezirk −
1

Ezirk R3
~2c2

ε
x2

1,0 ∆R (10.2)

Für eine typische Aufspaltung von 50µeV bei den hier untersuchten Mikroreso-
natoren mit einem Durchmesser von 1,6µm erhält man eine Abweichung ∆R von
ungefähr 1,9 nm. Dies entspricht einer Elliptizität ε = (∆R/R + 1)1/2 − 1 von nur
5,9 x 10−4. Trotz der beobachteten Aufspaltung der Grundmode verdeutlicht dieser
geringe Wert die bemerkenswerte Präzision in der Herstellung der Mikroresonatoren.

Die Existenz von jeweils zwei Komponenten der Resonatormode und des Quanten-
punkt-Exzitons ist Voraussetzung für die folgenden Experimente zur starken Kopp-
lung. Zunächst wurden polarisationsaufgelöste PL-Messungen, wie in Abb. 10.1 dar-
gestellt, durchgeführt. Dabei bestätigte sich die erwartete lineare Polarisation der
beiden Komponenten der Resonatormode. Eine Anpassung mit Lorentzkurven ergibt
für die Kavitätsmode eine Linienbreite von ungefähr 90µeV für beide Komponen-
ten. Dies entspricht jeweils einem Q-Faktor von 15 000. Die energetische Aufspaltung
beträgt α ≈ 50µeV. Die Linie des Exzitons, hier mit X bezeichnet, besteht eben-
falls aus zwei Komponenten, die in dieser Abbildung nur schlecht aufgelöst werden
können. Die Anpassung mit Lorentzprofilen ergibt eine Feinstrukturaufspaltung auf-
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Abbildung 10.1: Polarisationsabhängige Spektren aufgenommen bei 0T und 6K.
Die Kavitätsmode (C) verschiebt dabei um ungefähr 50µeV, die spektrale Ände-
rung der Exzitonenmode (X) liegt in der Größenordnung eines Pixelabstandes von
ca. 20µeV.

grund der Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung [Tak00, Seg05] von β ≈ 20µeV1

und Linienbreiten von 36µeV.
In Abb. 10.2 wurde in Abwesenheit des Magnetfeldes das Exziton über eine Tem-

peraturverstimmung in Resonanz mit der Kavitätsmode gebracht. Bei dem ausge-
wählten Mikropillar liegt das Exziton bei 11K energetisch oberhalb der Kavitätsmo-
de, so dass die Linien mittels Temperaturverstimmung in Resonanz gebracht wer-
den können. Im Fall der Resonanz bei 15K ist deutlich das für die starke Kopplung
typische Anti-Kreuzen erkennbar. Die Anpassung der Spektren ergibt eine Vakuum-
Rabi-Aufspaltung von 87µeV im Bereich der Resonanz und für B = 0.

10.2 Starke Kopplung im Magnetfeld
Im Folgenden wurden Temperaturserien am selben Quantenpunkt-Mikropillar-Sys-
tem unter Einfluss eines Magnetfeldes durchgeführt. Hier wird gewissermaßen exem-

1 Die Feinstrukturaufspaltung betrug ungefähr einen Pixelabstand, was bei diesem Messaufbau
17µeV entspricht.
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Abbildung 10.2: Resonanzverstimmung über Variation der Temperatur von 11 bis
22K zwischen einem In0,3Ga0,7As-Quantenpunkt und einem 1,6µm Mikropillar. Die
Kavitätsmode ist dabei in zwei orthogonale Komponenten aufgespalten (C1,C2).

plarisch nur die Messung bei einer mittleren Flussdichte von 3T gezeigt. Im nächsten
Abschnitt wird dann das Verhalten des Systems unter Variation des magnetischen
Feldes diskutiert.
Die gemessenen Daten sind in Abb. 10.3 wiedergegeben. Aus dem ersten Spek-

trum bei 20K wird ersichtlich, dass es sich in diesem Fall um die Wechselwirkung
von vier Linien handelt. Zum einen ist die Kavitätsmode aufgrund der leichten El-
liptizität des Resonators um α ≈ 50µeV in zwei Komponenten aufgespalten, zum
zweiten erfährt die Exzitonenlinie neben der vorhandenen Feinstrukturaufspaltung
von 20µeV auch noch eine Aufspaltung im Magnetfeld durch den Zeeman-Effekt.
Diese beträgt 117µeV bei 3T, was einem Landé gL-Faktor von gL = 0,66 entspricht.
Darüber hinaus beeinflusst das magnetische Feld auch die Polarisationseigenschaf-

ten der zwei spektralen Komponenten des Exzitons, was später noch ausführlicher
diskutiert wird. Nebenbei sei bemerkt, dass eine Messung unter Variation des Ma-
gnetfeldes bei konstanter Temperatur einen diamagnetischen Koeffizienten für das
Exziton von κ = 22µeV/T 2 ergeben hat. Unter Beachtung der Ergebnisse aus Kapi-
tel 8 läst sich daraus auf einen länglichen InGaAs-Quantenpunkt schließen, dessen
Exzitonen-Wellenfunktion deutlich geringer ausgedehnt ist als die des in Kapitel 9
untersuchten Quantenpunktes. Dieser zeigte mit κ = 29µeV/T 2 ab einem Magnet-
feld von etwa 3T eine Beeinflussung seiner Oszillatorstärke durch das angelegte
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Abbildung 10.3: Resonanzverstimmung über Variation der Temperatur von 20 bis
29K zwischen einem In0,3Ga0,7As-Quantenpunkt und einem 1,6µm Mikropillar bei
einem Magnetfeld von 3T. Die Kavitätsmode ist dabei in zwei Komponenten (C1,C2)
aufgespalten, ebenso wie die Exzitonenlinie (X1,X2).

Feld. Bei dem hier untersuchten Quantenpunkt mit κ = 22µeV/T 2 und einer la-
teralen Ausdehnung der Wellenfunktion von 13 nm ist folglich gemäß Abb. 9.6 bei
3T mit keiner nennenswerten Beeinträchtigung seiner Eigenschaften (besonders der
Oszillatorstärke) zu rechnen.
Aus Abb. 10.3 ist ersichtlich, dass beide Komponenten des Exzitons durch die

Resonanz mit der Kavität wandern. Es sind zwei Bereiche auszumachen, in denen
offenbar eine Kopplung stattfindet. Zunächst ist eine Aufspaltung bei 24,5K zu er-
kennen. Hier kommt es zu einer Wechselwirkung zwischenX1 und der Kavitätsmode.
Im weiteren Verlauf bei 26,6K wird nochmals eine Aufspaltung beobachtet, in die-
sem Fall aufgrund der Kopplung von X2 an die Resonatormode. Das Anti-Kreuzen
der Linien in beiden Bereichen der Wechselwirkung ist wieder ein klares Indiz für die
starke Kopplung. Durch die größere Zahl der beteiligten Komponenten ist die genaue
Lage und Halbwertsbreite der Spektrallinien in dieser Darstellung nicht mehr klar
erkennbar. Deshalb ermöglicht erst eine Anpassung der Spektren mit Lorentzlinien
eine detaillierte Analyse.
Zunächst soll jedoch die Situation der Polarisation der einzelnen Linien im Ma-

gnetfeld diskutiert werden. Dazu ist in Abb. 10.4 das Verhalten der Energielagen
und der Polarisation in Abhängigkeit des magnetischen Feldes für zwei Resonator-
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Abbildung 10.4: Schematische Darstellung von Energielage und Polarisation von
zwei Resonator- und zwei Exzitonenmoden in Abhängigkeit des Magnetfeldes bei kon-
stanter Temperatur. a) Für den idealisierten Fall eines zylindrischen Mikropillars und
eines rotationssymmetrischen Quantenpunktes. In diesem Fall sind die Aufspaltung
der Resonatormode α = 0 und die Feinstrukturaufspaltung β = 0. b) Für den rea-
len Fall des leicht elliptischen Mikroresonators und des elongierten Quantenpunktes
(α,β 6= 0).

und zwei Exzitonenmoden bei konstanter Temperatur dargestellt. Der obere Teil (a)
repräsentiert den idealisierten Fall der perfekten Symmetrie. Sowohl der Mikropillar
als auch der Quantenpunkt sind hier rotationssymmetrisch. In diesem Fall sind die
Kavitätsmoden entartet und die Linien des Quantenpunktes zeigen ebenfalls keine
Aufspaltung. Aufgrund der perfekten Zylindersymmetrie, in der keine transversa-
le Raumrichtung ausgezeichnet ist, bilden sich sowohl für die Resonator-, als auch
für die Exzitonenmode eine links- und eine rechtszirkular polarisierte Komponente
aus. Bei Anlegen eines endlichen magnetischen Feldes bleiben diese Polarisations-
zustände erhalten. Es ergibt sich lediglich eine energetische Aufspaltung der beiden
Spinkomponenten des Exzitons.
Im realen Experiment zeigt sich jedoch eine Aufspaltung beider Moden. Die Re-

sonatormode ist durch die leichte Elliptizität des Mikropillars um den Parameter
α aufgespalten und auch in Abwesenheit eines Magnetfeldes weisen die länglichen
Quantenpunkte eine Feinstrukturaufspaltung β auf. Im Hinblick auf den Polarisati-
onszustand ist aufgrund dieser Asymmetrien eine lineare Polarisation zu beobachten,
die im Falle der Resonatormode auch unabhängig vom Magnetfeld erhalten bleibt.
Die Exzitonenmoden besitzen ohne magnetisches Feld ebenfalls lineare Polarisation.
Mit steigendem Magnetfeld und damit wachsender Zeeman-Aufspaltung der bei-
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den Komponenten hingegen besteht die Tendenz, wieder zu zirkularer Polarisation
überzugehen. Bei mittleren Feldstärken sind die Spinkomponenten somit elliptisch
polarisiert. Als Maß für den Grad der zirkularen Polarisation dient das Verhält-
nis δ/β, wobei δ = gLµBB die reine Zeeman-Aufspaltung und gL der Landésche
g-Faktor ist. Im vorliegenden Experiment beträgt das Verhältnis δ/β = 6,25 bei
einem Magnetfeld von 3T. Die gesamte Aufspaltung der beiden Spinkomponenten
des Exzitons ergibt sich zu β̃ =

√
β2 + δ2.

Mit diesen Vorüberlegungen kann nun die Messserie zur starken Kopplung bei
3T interpretiert werden. Dazu wird das System aus vier koppelnden Moden mit
folgendem Hamilton-Operator beschrieben:

Ĥzirk =


ẼC

α
2 g 0

α
2 ẼC 0 g

g 0 ẼX − δ
2

β
2

0 g β
2 ẼX + δ

2

 (10.3)

Hier wurde zur Abkürzung ẼC = EC − iΓC/2 und ẼX = EX − iΓX/2 eingeführt,
wobei EC , EX die mittleren Emissionsenergien von Kavitäts- und Exzitonenmode
bei B = 0 sind. Als Basis für diesen Operator wurden die zirkularen Kavitätsmoden
|Cσ+〉, |Cσ−〉 und die zirkularen Zustände |X+1〉, |X−1〉 für das Exziton gewählt. Die
Parameter α und β dienen als Maß für die Vermischung der Resonatormoden bzw.
der Exzitonenzustände untereinander.
Um nun die Messdaten aus Abb. 10.3 beschreiben zu können, müssen noch die

Temperaturabhängigkeiten der Emissionsenergien hinzugezogen werden. Dafür wer-
den die Verläufe der Energien in einer Temperaturserie bei 0T weit außerhalb des
Wechselwirkungsbereichs mit diesen Gleichungen angepasst: EX(T ) = AX +BXT −
CXT

2 für die Exzitonen- und EC = AC − CCT 2 für die Resonatormoden.
Nun können Real- und Imaginärteil der komplexen Eigenenergien aus (10.3) als

Funktion der Temperatur T berechnet werden. Dabei verbleibt nur noch die Kopp-
lungskonstante g als einziger freier Parameter. Die restlichen Parameter ΓC , ΓX ,
EC(T ) und EX(T ) ergeben sich durch Anpassung der experimentellen Daten weit
außerhalb des Kopplungsbereiches. Die berechneten Energiepositionen werden jetzt
verglichen mit den Werten, die sich aus der Lorentzanpassung der Spektren aus
Abb. 10.3 ergeben. Die beste Übereinstimmung liefert eine Kopplungsstärke von
g = 38µeV . In Abb. 10.5a) sind sowohl die gemessenen (Punkte) als auch die errech-
neten (Linien) Energiepositionen dargestellt. Die Übereinstimmung ist offensichtlich
gut und besonders in den farblich unterlegten Bereichen der Wechselwirkung werden
die Aufspaltungen ziemlich genau wiedergegeben.
Durch die Wechselwirkung der vier Moden ergeben sich zwei Bereiche der starken

Kopplung, wie schon aus Abb. 10.3 ersichtlich. Ein Anti-Kreuzen tritt bei Resonanz
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Abbildung 10.5: Vergleich der gemessenen (Punkte) und errechneten (Linien) Emis-
sionsenergien und Linienbreiten der Temperaturserie bei 3T. a) Realteil der Eigen-
energien bzw. Energieposition der Emission. b) Imaginärteil der Eigenenergien bzw.
Linienbreite.

der Moden X1 und C1 bei 24,5K auf (gelb unterlegt), die Wechselwirkung zwischen
X2 und C2 findet bei 26,6K statt (orange unterlegt). Die Aufspaltung beträgt in
beiden Fällen ∆E = 86±4µeV. In diesem Zusammenhang muss angemerkt werden,
dass sich diese Aufspaltung ∆E zusammensetzt aus der kohärenten Kopplung g und
aus den inkohärenten Aufspaltungen zwischen X1 und X2 von ungefähr 20µeV auf-
grund der Feinstrukturaufspaltung und zwischen C1 und C2 von ungefähr 50µeV
verursacht durch die leichte Elliptizität des Resonators. Diese Messung ist vergleich-
bar mit einem früheren Experiment, in dem Exzitonen von zwei unterschiedlichen
Quantenpunkten kohärent mit der Resonatormode wechselwirkten [Rei06b]. Man
muss sich hier vor Augen führen, das g genau die Kopplung zwischen den zylinder-
symmetrischen Basismoden von Kavität und Exziton aus Gleichung (10.3) reprä-



10.3 Rechnergestützte Simulationen 129

sentiert. Im Gegensatz dazu ergeben sich die tatsächlich im Experiment beobachte-
ten Moden aus der Kopplung von vermischten Polarisationszuständen, beschrieben
durch die Parameter α und β.
Einen genaueren Einblick in die physikalischen Vorgänge bei der Kopplung die-

ses Systems aus Exzitonenspin und Photon bietet eine Analyse der Linienbreiten
aller Moden. In Abb. 10.5b) sind sowohl die gemessenen als auch die berechneten
Linienbreiten gezeigt. Der Bereich der Wechselwirkung zwischen ungefähr 24K und
28K offenbart sich durch ein Annähern der Halbwertsbreiten aller vier Moden. Im
Bereich der ersten Wechselwirkung bei 24,5K tauschen die Linienbreiten von X1

und C1 aus, was als Zeichen der starken Kopplung zu deuten ist.
Schon aus Abb. 10.5a) ist ersichtlich, dass sich die Energiepositionen von C1

und C2 im Bereich der ersten Wechselwirkung annähern. Der energetische Abstand
zwischen den unteren beiden Moden um 24,5K beträgt nur noch 44µeV im Ver-
gleich zur Modenaufspaltung von α ≈ 50µeV weit außerhalb der Wechselwirkung.
Daraus folgt, dass eine Kopplung der Resonatormoden mit den Spinzuständen des
Exzitons im Quantenpunkt stattfindet. Diese Interpretation einer Photon-Photon-
Wechselwirkung mit Beteiligung des Exzitons ist konsistent mit dem Verhalten der
Linienbreiten. In Abb. 10.5b) ist ebenfalls eine Beeinflussung der Mode C2 im Be-
reich der Wechselwirkung von C1 und X1 zu erkennen.
Besonders hervorzuheben ist dabei die Tatsache, dass der Schnittpunkt der Lini-

enbreiten von C1 und X1 nach oben verschoben ist. Normalerweise würde man für
den einfachen Fall der Kopplung eines Exzitons mit einer Resonatormode als iden-
tische Linienbreite in Resonanz den Mittelwert (ΓC +ΓX)/2 = 63µeV erwarten, der
in Abb. 10.5b) als gestrichelte Linie angedeutet ist. Die gemessenen höheren Linien-
breiten deuten auf einen eher photonischen Charakter der gekoppelten Moden hin,
was offenbar auf die Beteiligung zweier Resonatormoden an der Spin-vermittelten
Kopplung zurückzuführen ist. Diese Art der Kopplung von zwei photonischen Moden
über den Spinzustand eines Exzitons ist von grundlegendem Interesse, besonders
im Hinblick auf etwaige zukünftige Anwendungen aus dem Bereich der Quanten-
Informationsverarbeitung [Yao04].

10.3 Rechnergestützte Simulationen
Um einen genaueren Einblick in die physikalischen Vorgänge des oben beschriebe-
nen Systems zu erlangen, wurden Simulationen mit Hilfe des Computer-Algebra-
Programms Mathematica vorgenommen. Im Einzelnen wurden die Verläufe der
Energiepositionen und der Linienbreiten der Emission für verschiedene Magnetfelder
über Real- und Imaginärteil des Hamiltonoperators (10.3) berechnet. Um größere
Klarheit in der Darstellung zu erreichen, wurden dabei die Temperaturabhängig-
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keiten der Moden außer Acht gelassen und lediglich die energetische Verstimmung
zwischen Exziton und Resonator variiert.
In Abb. 10.6 sind die Verläufe der Emissionsenergien und der Linienbreiten für ver-

schiedene magnetische Flussdichten dargestellt. Für diese Simulationen wurden, ent-
sprechend dem Experiment, eine Aufspaltung der Resonatormoden von α = 50µeV,
eine Feinstrukturaufspaltung von β = 20µeV und eine Kopplungskonstante von
g = 38µeV angenommen. Die Linienbreite der Kavitätsmoden betrug ΓC = 90µeV
und die der Exzitonenmoden ΓX = 36µeV. Die Zeeman-Aufspaltung entspricht ei-
nem Landé-g-Faktor, der im Experiment zu gLandé = 0,66 bestimmt wurde. Im
jeweils linken Bereich der Abbildungen repräsentieren die Farben rot und orange die
beiden Kavitätsmoden und die Farben gelb und grün die Exzitonenmoden. Im rech-
ten Teil, also nach der Wechselwirkung, ist die Farbgebung naturgemäß vertauscht.
Bei Magnetfeldern über 1,2T findet zuerst eine Wechselwirkung zwischen rot und
gelb statt, später dann entsprechend zwischen orange und grün (angedeutet durch
vertikale graue Linien). Im Einklang mit der größeren Zeeman-Aufspaltung sind die
Wechselwirkungsbereiche bei höherem Magnetfeld weiter voneinander entfernt.

10.3.1 Charakter der Wechselwirkung
Beim Betrachten der Linienbreiten in Abb. 10.6 fällt auf, dass diese im Moment der
Wechselwirkung größer sind, je stärker das angelegte Magnetfeld ist. Die horizon-
tale schwarze Linie bei 63µeV gibt das arithmetische Mittel (ΓC + ΓX)/2 zwischen
den Linienbreiten von Resonator- und Exzitonenmode außerhalb der Resonanz an.
Diese Linienbreite würde bei der starken Kopplung von einer Exzitonen- und einer
Kavitätsmode im Moment der Resonanz für beide Lorentzprofile auftreten. Eine
Linienbreite oberhalb dieser schwarzen Linie lässt auf einen eher photonischen Cha-
rakter der betreffenden Mode schließen. Insgesamt hängt also offensichtlich die Aus-
prägung des photonischen Charakters der wechselwirkenden Moden vom angelegten
Magnetfeld ab.
Dieser Zusammenhang wurde in Abb. 10.7 detailliert simuliert. Aufgetragen in

rot ist die Linienbreite der wechselwirkenden Moden zum Zeitpunkt der Resonanz
in Abhängigkeit des Magnetfeldes und die blaue Linie bezeichnet wieder den Mit-
telwert von 63µeV. Ebenfalls dargestellt sind die experimentell bestimmten Werte
der Linienbreite in Resonanz (schwarze Punkte). Bei 0T entspricht die Linienbreite
exakt dem Mittelwert, was aufgrund der mangelnden Wechselwirkung (vermittelt
durch das Magnetfeld) auch durchaus zu erwarten ist. Mit wachsender Flussdichte
fällt die Kurve zunächst ab, bis sie bei 1,2T erneut die schwarze Linie kreuzt und
dann mit abnehmender Steigung weiter zunimmt. Für sehr große Magnetfelder (hier
nicht gezeigt) nähert sich der Wert asymptotisch an 72µeV an. Dieser Grenzwert
ergibt sich aus dem arithmetischen Mittel der Linienbreiten von den beiden Resona-
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Abbildung 10.6: Simulation der Energiepositionen und der Linienbreiten der Emissi-
on des oben untersuchten Systems exemplarisch unter dem Einfluss eines Magnetfeldes
bei 0T, 2T, 3T und 5T.
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Abbildung 10.7: Simulation der Linienbreite der koppelnden Resonator- und Exzi-
tonenmode im Moment der resonanten Wechselwirkung in Abhängigkeit des Magnet-
feldes (rot). Mittelwert der Linienbreiten von Exzitonen- und Kavitätsmode (blau)
und experimentell bestimmte Werte (schwarz).

tormoden und einer Exzitonenmode (ΓC+ΓC+ΓX
3 ), da bei sehr großen Magnetfeldern

die andere Exzitonenmode zu weit abgespalten und deshalb nicht mehr effizient an
der Kopplung beteiligt ist.
Oberhalb von 1,2T besitzen die koppelnden Moden also eher photonischen Cha-

rakter, was im Einklang mit dem oben beschriebenen Experiment bei 3T steht.
Darüber hinaus nimmt natürlich mit wachsendem Magnetfeld die über die Spinzu-
stände vermittelte Kopplung der photonischen Moden zu, die im Folgenden noch
näher diskutiert wird. Zwischen 0 und 1,2T hingegen weisen die koppelnden Moden
eher exzitonischen Charakter auf. Der Übergang findet genau bei dem Magnetfeld
statt, wo die Aufspaltung der Exzitonenmoden und die der Kavität gleich groß sind.
Für 1,2T ergibt sich β̃ =

√
β2 + (gLandé · µB ·B)2 = α = 50µeV. Unterhalb von

1,2T ist die Aufspaltung der exzitonischen Moden kleiner als die der photonischen
und oberhalb von 1,2T verhält sich die Situation genau umgekehrt. Anschaulich
kann der eher exzitonische bzw. eher photonische Charakter der Wechselwirkung
dadurch begründet werden, dass durch die energetische Aufspaltung der Moden in
Resonanz diejenige Komponente, welche die geringere Aufspaltung aufweist, energe-
tisch näher an der Resonanzenergie liegt und dadurch stärker an der Wechselwirkung
teilnehmen kann als die jeweils andere.



10.3 Rechnergestützte Simulationen 133

10.3.2 Stärke der Photon-Photon-Kopplung
Um die Stärke der über die Spinzustände vermittelten Kopplung der photonischen
Moden quantitativ diskutieren zu können, muss zunächst diese Kopplung genau
definiert werden. Zur Veranschaulichung sind die relevanten Energiedifferenzen in
Abb. 10.8 eingezeichnet.
Die Photon-Photon-Kopplung Epp repräsentiert dabei die Differenz aus dem ener-

getischen Abstand ∆E0 (schwarze Pfeile) und der Energiedifferenz ∆Emag (blaue
Pfeile):

Epp = ∆E0 −∆Emag. (10.4)

Diese beiden Energiedifferenzen entsprechen dem jeweiligen Abstand der photon-
artigen Moden im Moment der Resonanz bei zwei verschiedenen Situationen: die
farbig gezeichneten Verläufe bilden die Energiepositionen der Emission ab unter
der Einwirkung der auch im Experiment beobachteten Kopplung der photonischen
Moden, vermittelt durch die Spinzustände im Magnetfeld. Die schwarz dargestell-
ten Verläufe hingegen repräsentieren die (gedachten) Emissionsenergien, wenn diese
Wechselwirkung nicht existiert. Genaueren Aufschluss gibt eine Betrachtung der
zugehörigen Hamiltonoperatoren. Der Operator für die (farbigen) Energieverläufe
unter Einschluss der Wechselwirkung ist identisch mit (10.3), wird hier jedoch zur
besseren Übersicht und Vergleichbarkeit in linearer Basis dargestellt:

Ĥlin =


ẼC − α

2 0 g 0
0 ẼC + α

2 0 g

g 0 ẼX − β
2

δ
2

0 g δ
2 ẼX + β

2

 (10.5)

Als Basis dienen hier die Zustände |C1〉, |C2〉 und |XX〉, |XY 〉. Außerdem sind ẼC
und ẼX wieder die komplexen Energieeigenwerte der Resonator- und Exzitonenmo-
den. Alle anderen Bezeichungen wurden ebenfalls analog beibehalten. Von beson-
derem Interesse sind in diesem Operator die Terme δ

2 , die die Zeeman-Aufspaltung
beschreiben und somit vom Magnetfeld abhängen. Für B = 0 ist auch δ = 0 und
folglich existieren als Elemente abseits der Diagonalen nur die Kopplungsfaktoren
g. Diese wirken aber aufgrund ihrer Positionen nur zwischen einer Kavitäts- und
einer Exzitonenmode, jeweils aus Spalte 1 und 3 (|C1〉 und |XX〉) bzw. aus Spalte
2 und 4 (|C2〉 und |XY 〉). In diesem Fall ist keine Wechselwirkung zwischen den
beiden Photonen- oder auch den beiden Exzitonenmoden untereinander möglich.
In Anwesenheit eines magnetischen Feldes besitzen die beiden Elemente abseits der
Diagonalen δ

2 einen endlichen Wert. Dies führt zu einer direkten Kopplung zwi-
schen den beiden Exzitonenzuständen (Spalte 3 und 4). Über deren individuelle
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Abbildung 10.8: Definition der Kopplungsstärke der Photon-Photon-Wechselwir-
kung Epp. Dabei ist ∆E0 der Abstand der beiden photonartigen Moden unter Aus-
schluss der Wechselwirkung im Magnetfeld und ∆Emag der Abstand der beiden pho-
tonartigen Moden mit der beobachteten Wechselwirkung.

Kopplung g an die einzelnen Resonatormoden wiederum entsteht die beobachtete
Photon-Photon-Wechselwirkung (Spalte 1 und 2).
Den selben Sachverhalt kann man sich auch mit Hilfe einer Betrachtung der Po-

larisationen veranschaulichen. Für B = 0 sind alle vier Zustände vollständig linear
polarisiert. Somit kann keine Wechselwirkung zwischen den verschiedenen Polarisa-
tionen auftreten. Erst mit steigendem Magnetfeld findet ein Übergang hin zu den
zirkularen Spin-Eigenzuständen statt. Es bilden sich elliptische Polarisationszustän-
de aus, wie auch in Abb. 10.4 dargestellt, die als Superposition linearer Basiszustände
betrachtet werden können. Durch diese Vermischung der linearen Basiszustände ist
nun eine Kopplung zwischen den Exzitonenzuständen und folglich auch zwischen
den Photonenzuständen möglich.
Der Hamiltonoperator, der die schwarzen Kurven aus Abb. 10.8 - also die Ener-

gieverläufe ohne die eben diskutierte Wechselwirkung - erzeugt, darf abseits der
Diagonalen natürlich wieder nur die Kopplungsfaktoren g enthalten. Um allerdings
die Zeemanaufspaltung trotzdem noch im Modell zu beschreiben, rücken die Terme
δ
2 ebenfalls auf die Diagonale. Dieser Hamiltonoperator stellt sich folgendermaßen
dar:

Ĥ0 =


ẼC − α

2 0 g 0
0 ẼC + α

2 0 g

g 0 ẼX −
√

(β2 )2 + ( δ2)2 0
0 g 0 ẼX +

√
(β2 )2 + ( δ2)2

 (10.6)
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Mit diesen Überlegungen sind die Energieverläufe aus Abb. 10.8 nachvollziehbar
und die dadurch definierte Photon-Photon-Wechselwirkung Epp kann im Folgenden
näher diskutiert werden. Als Maß für die Stärke der Photon-Photon-Wechselwirkung
dient also die Abweichung der Emissionsenergien zwischen zwei Situationen: in Re-
sonanz bei der starken Kopplung mit und ohne die Wechselwirkung der Resonator-
moden, vermittelt über die Spinzustände. Für ein Magnetfeld von 3T, analog dem
oben aufgeführten Experiment, ergibt sich nach dieser Definition eine Wechselwir-
kungsstärke von Epp = 24µeV.
Abb. 10.9 zeigt Simulationen der Größe Epp unter Variation verschiedener Pa-

rameter. Die verbleibenden Konstanten wurden, sofern nicht anders erwähnt, mit
bekanntem Wert beibehalten und der blaue Punkt bezeichnet jeweils die im Expe-
riment vorherrschenden Bedingungen. In Teilbild a) ist das angelegte Magnetfeld
variiert. Für 0T findet, wie oben beschrieben, keine Wechselwirkung statt und Epp
ist 0. Danach steigt die Kurve immer stärker an bis zu einer Flussdichte von 1,2T
und darüber wird der Anstieg wieder schwächer. Mit wachsendem Magnetfeld geht
die anfänglich lineare Polarisation aller Moden immer mehr in zirkulare Polarisati-
on über und somit wird der Kopplungsmechanismus effizienter und Epp steigt. Für
sehr große Flussdichten sind aber andererseits die beiden Komponenten des Exzi-
tons durch den Zeeman-Effekt so stark aufgespalten, dass sich dieser Effekt nicht
mehr voll auswirken kann. Insgesamt nimmt dadurch der Anstieg des Graphen bei
höheren Magnetfeldern etwas ab.
Zur Simulation von Epp in Abhängigkeit der Kopplungstärke g (Teilbild b)) wurde

ein Magnetfeld von 3T angenommen. Der Bereich unterhalb von g =20µeV ist hier
nicht gezeigt, da dort nach dem Kriterium (6.16) nur schwache Kopplung auftritt,
was in diesem Zusammenhang nicht von Interesse ist. Epp steigt zunächst leicht an bis
zu einem Maximum bei g = 28µeV, um im weiteren Verlauf wieder abzufallen. Da-
bei bewegt sich die Photon-Photon-Kopplung allerdings nur in einem relativ kleinen
Intervall ungefähr zwischen 20 und 25µeV. Insgesamt ändert sich Epp im Bereich der
starken Kopplung nicht signifikant mit g. Ist also die Kopplungskonstante g ausrei-
chend groß, so hat sie nur geringen Einfluss auf die Photon-Photon-Wechselwirkung.
Teilbild c) von Abb. 10.9 zeigt die Kopplungsstärke Epp in Abhängigkeit der Auf-

spaltung der Resonatormoden α. Die Kurve startet im Ursprung, steigt zunächst an
bis zu ihrem Maximum bei α = 116µeV und fällt im weiteren Verlauf wieder ab. Das
Maximum befindet sich genau an dem Punkt, wo die Aufspaltung der exzitonischen
Moden, verursacht durch die Feinstruktur und den Zeeman-Effekt, und die Aufspal-
tung der Resonatormoden gleich groß sind. An diesem Punkt ist der energetische
Abstand aller vier Moden am geringsten, wodurch die gesamte Wechselwirkung ma-
ximal wird. So ist für gleiche Aufspaltungen sowohl der photonische, als auch der
exzitonische Anteil gleichermaßen beteiligt. Für kleinere Magnetfelder bildet sich
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Abbildung 10.9: Simulation der Kopplungsstärke der Photon-Photon-Wechselwir-
kung Epp unter Variation folgender Parameter: a)Magnetfeld B, b)Kopplungsstärke
g bei 3T, c)Aufspaltung der Resonatormoden α bei 3T, d) Feinstruktur-Aufspaltung
β bei 3T. Der blaue Punkt bezeichnet jeweils die Bedingungen aus dem Experiment.

noch kein Maximum aus, da hier die Exzitonenmoden noch nicht weit genug in die
Resonatormoden verschoben sind. Im Hinblick auf den Polarisationszustand ist zu
erwähnen, dass sich im Gegensatz zu den exzitonischen Moden bei den Resonator-
moden lediglich die Energieposition mit der Aufspaltung ändert. Die Polarisation
der photonischen Moden wird vom Magnetfeld nicht beeinflusst.
Der Zusammenhang zwischen Epp und der Feinstrukturaufspaltung β ist in Teil-

bild d) dargestellt. Für einen ideal rotationssymmetrischen Quantenpunkt ohne Fein-
strukturaufspaltung ergibt sich eine Photon-Photon-Kopplung von 28µeV bei einer
Flussdichte von 3T. Für eine ansteigende Feinstrukturaufspaltung fällt die Kurve
kontinuierlich ab. Dies kann an Hand von Abb. 10.6 veranschaulicht werden. Für ei-
ne größere Aufspaltung der beiden Exzitonenlinien hat die zweite Komponente einen
immer geringeren Einfluss auf die Kopplung zwischen der ersten Komponente und
der jeweiligen Resonatormode. Eine Verdeutlichung über die Polarisationszustände
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führt zu folgendem Bild: je größer β ist, desto stärker ist auch für ein gegebenes Ma-
gnetfeld die Tendenz zum Erhalt der linearen Polarisation ausgeprägt. Dieser Effekt
wirkt der effizienten Photon-Photon-Kopplung entgegen.
Insgesamt lässt sich feststellen, dass die Parameter g, α und β beim oben be-

schriebenen Experiment sehr nahe an ihrem jeweiligen Optimum im Hinblick auf
eine möglichst große Photon-Photon-Kopplung waren. Für eine wesentlich kleine-
re Feinstrukturaufspaltung β hätte sich zwar theoretisch ein höherer Wert von Epp
ergeben, allerdings wären dann die beiden Linien überhaupt nicht mehr aufzulösen
und das Experiment in dieser Form nicht durchführbar gewesen.

10.4 Ausblick
Im Rahmen dieser Arbeit wurde das äußere magnetische Feld nicht nur als Instru-
ment zur Verstimmung von Exziton und Kavitätsmode genutzt, sondern es konnte
damit auch Einfluss auf die Kopplungsstärke im Quantenpunkt-Mikroresonator-Sys-
tem genommen werden. Darüber hinaus konnte auch eine Kopplung zweier ansonsten
unabhängiger Photonenzustände über den Spinzustand eines Exzitons gezeigt wer-
den. Dies stellt ein Ergebnis von grundlegender Relevanz dar und ist besonders im
Hinblick auf zukünftige Anwendungen in der Quanteninformationsverarbeitung von
Interesse.
Für weitergehende Untersuchungen wäre es wichtig, definierte Ausgangszustände

zu präparieren, um so das System in eine bestimmte Richtung lenken und besser
kontrollieren zu können. Dazu bieten sich in erster Linie die folgenden beiden An-
satzpunkte an: zum einen müsste dies durch eine resonante Anregung, abgestimmt
auf ein bestimmtes Quantenpunkt-Exziton, in Verbindung mit einer definierten Po-
larisation des Laserlichts geschehen. Zum zweiten könnten durch eine Variation des
im Moment noch kreisrunden Querschnitts des Mikropillars gezielte Polarisationszu-
stände der Resonatormode realisiert werden. Sobald diese Freiheitsgrade des Systems
zufriedenstellend eingeschränkt bzw. kontrolliert werden, so können sich zukünftige
Experimente noch stärker auf die direkte Suche nach Effekten ausrichten, die für
potentielle Anwendungen nützlich sind oder diese erst ermöglichen.
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