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Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit optischen Untersuchungen an nieder-
dimensionalen III/V-Halbleiterstrukturen. Dabei werden zundchst im ersten Teil
selbst-organisiert gewachsene Nanodréahte aus InP und GaN beziiglich ihrer Oberfla-
chen- und Kristallqualitat charakterisiert. Dies ist besonders im Hinblick auf zukiinf-
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.

Oberflachen-Untersuchungen an Halbleiter-Nanodrahten

Bei diesem Teilaspekt der vorliegenden Arbeit stehen Untersuchungen von Halblei-
ter-Nanodrahten mittels zeitintegrierter und zeitaufgeloster Photolumineszenz (PL)-
Spektroskopie im Vordergrund. Diese eindimensionalen Nanostrukturen bieten eine
vielversprechende Perspektive fiir die weitere Miniaturisierung in der Mikroelek-
tronik. Da konventionelle Strukturierungsverfahren wie die optische Lithographie
zunehmend an physikalische und technologische Grenzen stoflen, sind selbstorgani-
sierte Wachstumsprozesse hierbei von besonderem Interesse. Bei Nanodrdahten be-
steht dariiber hinaus konkret noch die Moglichkeit, tiber ein gezieltes axiales und
radiales Wachstum von Heterostrukturen bereits bei der Herstellung komplexere
Funktionalitdten einzubauen.

Auf Grund ihres groflen Oberfléche-zu-Volumen Verhéltnisses sind die elektroni-
schen und optischen Eigenschaften der Nanodréhte extrem oberflichensensitiv, was
vor allem im Hinblick auf zukiinftige Anwendungen im Bereich der Mikro- oder
Optoelektronik sowie der Sensorik von essentieller Bedeutung ist. Zur nédheren Un-
tersuchung der Oberflicheneigenschaften von Nanodrahten eignet sich die optische
Spektroskopie besonders, da sie als nicht-invasive Messmethode ohne aufwandige
Probenpréparation schnell niitzliche Informationen liefert, die zum Beispiel in der
Optimierung des Herstellungsprozesses eingesetzt werden kénnen.

Im Hinblick auf zukiinftige Anwendungen von Nanodrdhten in der Mikroelek-
tronik, etwa als Transistoren, ist hdufig eine Beschichtung ihrer Oberfliche mit ei-

nem Dielektrikum unausweichlich. Dadurch werden prinzipiell neue Zustidnde an der
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Draht-Oberfliche generiert, die hdufig innerhalb der Bandliicke liegen und somit als
tiefe Storstellen zu einer erhohten nichtstrahlenden Rekombination fiihren. Aus die-
sem Grund wird intensiv nach effizienten Beschichtungsmethoden gesucht, die die

Oberflacheneigenschaften des Nanodrahtes moglichst wenig negativ beeinflussen.

HfO,-Beschichtung von InP-Nanodrahten

Vor diesem Hintergrund wurden im Rahmen der vorliegenden Arbeit zunéchst un-
dotierte InP-Nanodrahte 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 Nanodrahte mafigeschneidert eingestellt werden. Fir potentielle Anwendungen
im Bereich der Nanoelektronik koénnen die Nanodréhte im Anschluss mittels Atom-
lagenabscheidung (ALD) mit einer diinnen HfO,-Schicht als Gate-Oxid iiberzogen
werden. In diesem Zusammenhang wurde im Rahmen dieser Arbeit erstmals der Ein-
fluss des ALD-Verfahrens auf die optischen Oberflicheneigenschaften der beschichte-
ten Nanodréahte evaluiert. Hierbei ergab sich unter optimierten Bedingungen bei ei-
ner Prozesstemperatur von 250 °C eine Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit
von 3,5 x 10 em/s. Eine Vorbehandlung mit gepufferter Flusssidure-Losung (BHF)
fithrte zu einer Verringerung auf 2,5 x 10* cm/s.

Als weitere Verbesserung erwies sich ein direktes Uberwachsen des InP-Nano-
drahtes mit einer diinnen GaP-Schicht, wodurch eine Oberflichen-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 HyS-Atmosphére direkt
nach dem Wachstum heraus. Obwohl der Vergleich mit der GaP-Umbhiillung nicht
direkt gezogen werden kann, da keine Proben bei gleicher ALD-Prozesstemperatur
zur Verfiigung standen, ist die HyS-Ausheilung vermutlich dem Prozess des einfa-
chen Uberwachsens noch leicht iiberlegen.

Des Weiteren wurden auch p-dotierte InP-Nanodréhte beziiglich ihrer Oberfla-
chen-Eigenschaften untersucht. Bei den zeitaufgelosten PL-Messungen zeigen diese
eine signifikante, ladungstriagerinduzierte Blau-Verschiebung der Emissionsenergie
um 90 meV. Zur quantitativen Beschreibung dieser Beobachtung wurde der Effekt
der Bandverbiegung herangezogen und ein Modell zur Ladungstriagerdynamik nach
gepulster optischer Anregung quantitativ diskutiert. Uber dieses Modell kann die
Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit aus dem zeitlichen Verlauf des PL-Si-
gnals extrahiert werden.



Der Einfluss der HfO-Beschichtung stellte sich hierbei als qualitativ vergleich-
bar zu undotierten Nanodrdhten heraus. Allerdings ist die gemessene Oberflichen-
Rekombinationsgeschwindigkeit im Vergleich zu den jeweils unbehandelten Refe-
renzproben beispielsweise um einen Faktor 5 grofler. Beim direkten Vergleich von
Nanodrahten mit unterschiedlicher Dotierkonzentration zeigte sich ein starker Ein-
fluss der Akzeptor-Konzentration auf die optische Qualitidt der Proben. Dies ist
zum einen auf die Einbringung nicht-strahlender Rekombinationszentren in Form
von tiefen Storstellen zuriickzufiihren. Weiterhin fithrt die mit steigender Dotierung
wachsende Bandverbiegung zu einer raumlichen Trennung der Elektronen- und Loch-

wellenfunktionen und unterdriickt somit die effektive Rekombination.

Optimierung des Kristallwachstums bei GaN-Nanodrahten

In PL-Experimenten wurden weiterhin mittels Molekularstrahlepitaxie (MBE) ge-
wachsene GaN-Nanodrahte untersucht, die insbesondere fiir Hochtemperaturanwen-
dungen sehr attraktiv sind. Dabei wurde beim Wachstum mit Hinblick auf ei-
ne Optimierung der Kristallqualitdt das Wachstumssubstrat (Si[001], Si[111] und
Al,04[0001]) und die Temperatur (710 °C, 730 °C und 800 °C) variiert. AuBlerdem
ist bei GaN ein selbstinduziertes Wachstum von Nanodrahten auch ohne den Ein-
satz eines metallischen Katalysators wie z.B. Ni moglich, was somit einen direkten
Vergleich der beiden Wachstumsmodi erlaubt.

Eine Aussage iiber die Kristallqualitat konnte iiber die Zuordnung und die relati-
ve Ausprigung verschiedener Defektemissionen im Spektrum getroffen werden. Auf
Saphir (Al;O3)-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 Uberlegenheit des Katalysator-freien
Wachstumsprozesses beziiglich der erreichten Kristallqualitdt. Dariiber hinaus gibt
es keinen signifikanten Einfluss der Kristallorientierung beim Si-Substrat auf die
optische Qualitdt der Nanodréhte.

Obwohl im Emissionsbereich von GaN keine zeitaufgelosten PL-Messungen mog-
lich waren, konnte mit Hilfe einer Variation der Probentemperatur und der Anwen-
dung eines geeigneten Diffusionsmodells bei zeitintegrierten PL-Messungen ebenfalls
die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit zu 3 x 10* ¢cm/s bestimmt werden.

Quantenoptik an Halbleiter-Mikrokavitaten

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 mogliche zukiinftige
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Anwendungen in der Quanteninformationsverarbeitung, von besonderem Interes-
se. Diese Mikroresonator-Ttrmchen, die auf planaren AlAs/GaAs-Mikroresonatoren
mit InGaAs Quantenpunkten in der aktiven Schicht basieren, wurden mittels zei-
tintegrierter und zeitaufgeloster Mikro-PL-Spektroskopie in einem aufleren magne-
tischen Feld in Faraday-Konfiguration untersucht. Dabei konnen die Quantenpunkt-
Exzitonen tiber eine Temperatur-Verstimmung in Resonanz mit der Kavitatsmode
gebracht werden.

Grundlegende Untersuchungen von Quantenpunkten im Magnetfeld

Zunéchst wurden In,Ga _;)As-Quantenpunkte mit unterschiedlichem In-Gehalt (x=
30%, 45% und 60%) magneto-optisch untersucht. Da der In-Anteil tiber die Gitter-
konstante einen direkten Einfluss auf die Verspannung beim Wachstum hat, bilden
sich Quantenpunkte verschiedener Formen und Groéflen aus. Bei einem In-Gehalt
von 60% sind diese relativ klein und rund, bei nur 30% In sind die entstehenden
Quantenpunkte grofler und eher langlich ausgepragt.

Aufgrund der grofieren Abmessungen weisen diese Quantenpunkte mit 30% In-
Anteil auch hohe Oszillatorstiarken auf, was sie besonders fiir 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. Fiir einen In-Gehalt von 60% ergab sich eine
diamagnetische Verschiebung von 8 peV /T2, fiir 30% In hingegen wurden 26 peV /T2
gemessen. Dies ist auf die unterschiedliche Ausdehnung der Elektron-Loch-Wellen-
funktion im Quantenpunkt zurtickzufithren, deren effektiver Durchmesser zu 7 nm
bzw. 15 nm berechnet werden kann. Daraus folgt, dass sich besonders in den groflen
Ing 3Gap 7As-Quantenpunkten das Exziton nicht iiber die gesamte Fléche 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 kénnen spek-
trale Charakteristika wie Bi-Exzitonen und die Emission der p-Schale nachgewiesen
werden. Dariiber hinaus wurde die Photonenstatistik mit einem Hanbury-Brown
und Twiss-Messaufbau gemessen. Der Wert der Autokorrelationsfunktion zweiter
Ordnung ergab sich dabei zu ¢® (7 = 0) = 0,12 als eindeutiger Nachweis der Ein-

zelphotonen-Emission.



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 Moglichkeit, das Resonanzverhalten iiber das externe Magnetfeld zu
kontrollieren, zeigte sich eine Korrelation zwischen der Kopplungsstiarke und dem
magnetischen Feld, was auf eine Verringerung der Oszillatorstarke im Magnetfeld
zuriickgefiihrt werden konnte. Diese steht wiederum im Zusammenhang mit einer
Einschniirung der Wellenfunktion des Exzitons durch das angelegte Feld, sobald die
magnetische Lange oberhalb von 3 T kleiner als die Ausdehnung der ungestorten
Wellenfunktion ist (15 nm). Dieser direkte Einfluss des Magnetfeldes auf die Os-
zillatorstarke erlaubt eine in situ Variation der Kopplungsstarke. Diese Kontrolle
der Oszillatorstarke iiber das externe Magnetfeld konnte durch zeitaufgeloste PL-
Messungen an einzelnen Quantenpunkten bestéatigt werden, da ein indirekter Zusam-
menhang zwischen der spontanen strahlenden Lebensdauer und der Oszillatorstarke
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-
vitdtsmode war durch eine leichte Elliptizitdt des Resonator-Tiirmchens 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 ueV ergibt. Die Betrachtung
der Linienbreiten lasst auf einen eher photonischen Charakter der gekoppelten Mo-
den bei 3 T schlielen.

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 unabhiangigen 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 unabhéngigen photonischen Moden iiber
den Spinzustand eines Exzitons dar.



Summary

This thesis deals with optical investigations on low-dimensional II11/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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HfO,-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 HfO,-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 10* 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 10* 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 10% cm/s
could be obtained. Even more promising was an in situ annealing step at 420 °C
under HsS-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 HyS-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 HfOs-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.



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 Al,O3[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
(AlyO3) 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 10* 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, In,Ga_5)As quantum dots with different In-content (z = 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
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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 ueV/T?, whereas for 30% In
26 1€V /T? 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
Ing 3Gag7As 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 ¢ (7 = 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 pueV
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
regelmafligen Zyklen fordert. Dieser Fortschritt wird bisher nahezu ausschliellich
durch eine kontinuierliche Vergroferung der Integrationsdichten auf einem Chip er-
reicht - eine Entwicklung die unter Anwendung konventioneller Technologien mehr
und mehr an ihre Grenzen stoft. Aus diesem Dilemma bieten sich prinzipiell zwei
Auswege an. Zum einen werden grundlegend neue Strukturierungstechnologien er-
schlossen, um noch kleinere Bauteile herstellen zu kénnen. Zum zweiten verfolgt
man fundamental abweichende Konzepte der Informationsverarbeitung, die jenseits
der bindaren Logik eine um Groflenordnungen erhohte Rechenleistung ermoglichen
konnten.

Die Realisierung der gewiinschten Bauteile erfolgt in der aktuellen Chip-Ferti-
gung iiber das sogenannte top-down-Verfahren, wobei aus ausgedehnten Halbleiter-
Schichten mittels Lithographie- und Atzverfahren sehr kleine Leiterstrukturen defi-
niert werden. Mit sinkenden Abmessungen ist damit zum einen ein immer groferer
Aufwand verbunden. Zum zweiten stofit dieses Prinzip zwangslaufig an Grenzen, wo
sich die physikalischen Vorgénge nicht mehr klassisch, sondern nur noch quanten-
mechanisch beschreiben lassen und damit die Funktionalitdt in der urspriinglichen
Form nicht mehr gewahrleistet ist.

Aus diesem Grund wird seit ldngerem insbesondere in der Nanotechnologie ein
gegensatzlicher 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 fiigt diese Einzelteile in Kombination
mit top-down Verfahren danach zu komplexeren Logikschaltungen zusammen. Ein
prominentes Beispiel sind Halbleiter-Nanodréhte. Diese sind nicht nur als leistungs-
fahige nanoskalige Transistoren attraktiv, sondern sie bieten auch die Moglichkeit,
komplexere Funktionalitdten durch ein mafigeschneidertes Wachstum zu erzielen.
So kénnen durch das VLS-Wachstum! [Wag64] von Heterostrukturen beispielswei-
se Potentialtopfe in axialer Richtung eingebaut werden, um Transistoreigenschaften

1 Akronym fir Vapour-Liquid-Solid
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wie die Steilheit zu optimieren [Ion11] oder Quantenbauelemente wie beispielsweise
Einzelphotonenquellen zu realisieren [HeilOb].

Aufgrund der geringen Abmessungen quasi-eindimensionaler Nanodrahte und des
damit einhergehenden groflen Oberflache-zu-Volumen-Verhéltnisses treten hinsicht-
lich méglicher Anwendungen neue Herausforderungen aber auch vielfaltige Chancen
auf. In diesem Zusammenhang miissen insbesondere nichtstrahlende Oberflichen-
zustédnde berticksichtigt werden, die sich negativ auf elektrische und optische An-
wendungen auswirken konnen. Vor diesem Hintergrund kommt dem Einfluss von
Beschichtungen auf die optischen und elektronischen Eigenschaften der Nanodrah-
te eine besondere Bedeutung zu. Zur Realisierung eines Transistors beispielsweise
ist das Gateoxid als isolierende Schicht zwischen Gate und Kanal unerlésslich. Um
moglichst kleine Schichtdicken und damit geringe Abmessungen der Transistoren
zu erzielen, werden Dielektrika mit moglichst grofler Dielektrizitatskonstante wie
Al,O3 oder HfO, eingesetzt. Eine derartige Oberflichenbehandlung erzeugt aber
wieder unausweichlich zusétzliche Zustdnde an der Grenzschicht.

Um nun den Einfluss der jeweiligen Beschichtung auf die Kristallqualitdt und
damit die elektrischen Eigenschaften der spédteren Bauteile zu verstehen bzw. den
Einfluss moglichst gering zu halten, werden im Rahmen dieser Arbeit optische Un-
tersuchungen durchgefiihrt. Dazu werden die beschichteten Nanodrahte mit einem
Laser optisch angeregt und das Spektrum des emittierten Lichts sowohl zeitintegriert
als auch zeitaufgelost analysiert. Mit dieser Methode der Mikro-Photolumineszenz
(PL), die eine nicht-invasive Untersuchungsmethode darstellt, sind ohne eine aufwén-
dige Praparation der Proben die gewtinschten Informationen schnell verfiighar. Eine
besonders interessante Grofie ist dabei die Oberflachen-Rekombinationsgeschwin-
digkeit. Sie ist ein Ma8 fiir die (unerwiinschte) nichtstrahlende Oberflichen-Rekom-
bination und sollte deshalb minimiert werden. Auf diese Weise konnen Nanodrahte
nach einer systematischen Variation der Wachstumsparameter direkt vermessen und
somit der Herstellungsprozess der Nanodrahte optimiert werden.

Davon unabhéngig werden noch weitere Anséitze zur Realisierung schnellerer Lo-
gikbausteine und vor allem groflerer Informationsdichten pro Volumeneinheit ver-
folgt. Einen hochst 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 Ubergang von
konventionellen Bits mit zwei mdglichen Zustdnden hin zu sogenannten Qubits, die
sdmtliche Superpositionen ihrer Basiszustande einnehmen kénnen. Dariiber hinaus
konnen sich zwei rdumlich getrennte Qubits auch in einem verschrankten 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 ermoglichen, werden mobile Informationstriager benotigt. Diese sogenannten Fly-
ing Qubits kénnen z.B. durch Photonen realisiert sein [Cir97]. Im Rahmen der Ka-
vitits-Quantenelektrodynamik (cQED!) werden die lokalen Qubits hingegen bei-
spielsweise durch Spinzustédnde eines Exzitons in einem Quantenpunkt reprasentiert
[Ima99]. Das Auslesen des lokalen Zustands und die Ubertragung der Information
mit Hilfe eines Photons erfordert eine kohédrente Kopplung zwischen diesen beiden
Informationstragern.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wird deshalb erstmals die starke, d. h. kohé-
rente, Kopplung zwischen einem Quantenpunkt-Exziton und dem optischen Feld in
einem Mikrosdulen-Resonator unter dem Einfluss eines dufleren magnetischen Fel-
des untersucht. Die starke Kopplung fiithrt dabei auf einen verschrankten Zustand
zwischen dem 2-Niveau-System im Quantenpunkt und einem Photon im Resonator.
Dabei eignen sich besonders InGaAs-Quantenpunkte auf Grund ihrer grofien Oszil-
latorstarken fiir Experimente zur starken Licht-Materie-Wechselwirkung. Durch das
Anlegen eines dufleren Magnetfeldes ist es moglich, diese Oszillatorstirke zu ma-
nipulieren und somit die Auspriagung der starken Kopplung zu kontrollieren. Dies
stellt einen wichtigen Steuerungsmechanismus etwa im Hinblick auf die Realisierung
von Logik-Gattern dar.

Dariiber hinaus kann die Kopplung zweier unabhéngiger Photonenzustédnde 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 Reprasentation
eines Qubits verstanden werden.

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

Das erste Kapitel gibt eine Einfithrung in die Grundlagen der PL-Spektroskopie.
Ausgehend von der optischen Anregung, iiber die Thermalisierung der freien La-
dungstrager wird schliellich auf deren strahlende und nicht-strahlende Rekombina-
tion eingegangen, wobei auch der besondere Einfluss der Oberfliche des Festkorpers
berticksichtigt wird.

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

1 Akronym fir cavity Quantum-Electro-Dynamics
2 Akronym fiir Metal-Organic Vapour-Phase-Epitazy
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mittels Atomlagenabscheidung (ALD!) beschichtet werden. Im Anschluss werden
die Messaufbauten der zeitintegrierten und zeitaufgelosten Spektroskopie eingefiihrt
und die Mess- und Auswertemethode erlautert.

Das dritte Kapitel beschéaftigt sich mit den zeitaufgelosten PL-Messungen an Ober-
flachen-beschichteten InP-Nanodrdhten. Dabei werden undotierte und p-dotierte
InP-Nanodréhte iiber Atomlagenabscheidung mit einer HfOo-Schicht tiberzogen und
anschliefend optisch untersucht. Als quantitatives Maf fiir die erzielte Oberflachen-
qualitdt dient hierbei die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit. Im Zusam-
menhang mit den p-dotierten InP-Nanodrahten wird der Effekt der Bandverbiegung
eingefithrt und ein Modell zur Ladungstragerdynamik nach gepulster optischer An-
regung in diesen Strukturen diskutiert. Dariiber hinaus wird abschlieBend noch kon-

kret auf den Einfluss der Dotierkonzentration eingegangen.

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

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

Im fiinften Kapitel werden die Auswirkungen einer raumlichen Einschrénkung auf
die Zustandsdichte in Festkorpern dargestellt. Bei den hier eingesetzten Strukturen
bezieht sich diese Einschrankung sowohl auf die Ladungstrager in den Quantenpunk-
ten als auch auf das optische Feld im Resonator. Dariiber hinaus wird die Oszilla-
torstarke von Exzitonen eingefiihrt und die Feinstruktur der Exzitonen-Zustande
erldutert. Schliefllich 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 erldutert. Die eingesetzten

1 Akronym fir Atomic Layer Deposition
2 Akronym fiir Molecular Beam Epitazy
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Proben werden dabei mittels Molekularstrahl-Epitaxie gewachsen und nach einer
Strukturierung durch Elektronenstrahl-Lithographie trockenchemisch geétzt. An-
schliefend werden die Messaufbauten zur zeitintegrierten und zeitaufgelosten Mikro-
PL-Spektroskopie unter dem Einfluss eines Magnetfeldes vorgestellt. Dariiber 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. Zunédchst 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 auflerdem die Photonenstatistik

mit einem Hanbury-Brown und Twiss-Messaufbau aufgenommen [HB56].

Im achten Kapitel wird iiber 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 Abhéngigkeit der Kopplungsstirke vom magnetischen Feld
nachzuweisen. Diese steht wiederum im Zusammenhang mit einer Beeinflussung der
Ostzillatorstirke durch das Magnetfeld, was in zeitaufgelosten PL-Messungen belegt

wird.

Das neunte Kapitel beschaftigt 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 kon-
nen mit einem Modell vier gekoppelter Oszillatoren angepasst werden. Aufbauend
auf dieses Experiment werden auch Computersimulationen durchgefithrt. Dabei wird
die jeweilige Auspriagung des exzitonischen bzw. photonischen Charakters der Mo-
den in Abhéngigkeit des Magnetfeldes untersucht.
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2 Grundlagen der Photolumineszenz-

Spektroskopie an Halbleiter-Nanodrahten

Bei der Suche nach neuen Technologien, die der notigen fortschreitenden Miniatu-
risierung im Bereich der Mikroelektronik gerecht werden konnen, bieten Halblei-
ter-Nanodrahte eine vielversprechende Perspektive. Durch den selbstorganisierten
Wachstumsprozess werden zum einen feinere Strukturgrofien erreicht als das durch
Atzverfahren moglich ist. Zum zweiten konnen auch direkt beim Kristallwachstum
schon gewisse Funktionalitaten bereitgestellt werden, ohne dass noch weitere Pro-
zessschritte notig waren. Beispielsweise sind hier radiale Heterostrukturen, soge-
nannte core-shell nanowires', 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 Kristallqualitidt, um qualitativ hochwer-
tige elektrische Bauteile zu erhalten. Aufgrund des grofien Oberflache-zu-Volumen-
Verhéltnisses bei diesen niederdimensionalen Strukturen hat die Oberfliche einen
vergleichsweise grofien Einfluss auf die Qualitat der spateren 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 Verstandnis
iiber die Qualitit der untersuchten Proben zu gewinnen.

Bei der PL2-Spektroskopie werden die zu untersuchenden Proben optisch ange-
regt, woraufhin die erzeugten Ladungstrager thermalisieren bzw. Komplexe bilden
und schliellich strahlend oder nichtstrahlend rekombinieren. Bei der Behandlung
dieser Prozesse sollen im Folgenden fortwéhrend die besonderen Dimensionen von

Nanostrukturen und die daraus resultierenden Konsequenzen berticksichtigt werden.

1 engl. fiir Kern-Schale Nanodrihte
2 Akronym fiir 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 grofl wie die Bandliicke des Halbleiters ist.
In der Regel erfolgt die optische Anregung hierbei iiber einen Laser. Die Zahl der
erzeugten Ladungstriager hangt von der Anregungsdichte ab, d.h. der Zahl der einfal-
lenden Photonen pro Zeit- und Flacheneinheit, und materialspezifischen Faktoren,
wie z.B. dem Absorptionskoeffizienten fiir die jeweilige Wellenldnge. Grundsétzlich
muss zwischen Dauerstrichanregung (cw!) und gepulster Anregung unterschieden
werden. Bei cw-Anregung herrscht ein Gleichgewichtszustand zwischen Generati-
on und Rekombination der Ladungstriager, wohingegen bei gepulster Anregung nur
wahrend der im Vergleich zur Lebensdauer der erzeugten Ladungstrager sehr kurz-
en Pulsdauer ein Uberschuss an Ladungstragern im Halbleiter erzeugt wird, dessen

Ubergang in den Gleichgewichtszustand dann verfolgt wird.

2.2 Thermalisierung und Komplexbildung

Abhéngig von der Energie der Photonen werden die Ladungstriager nicht exakt an
der Bandkante erzeugt, sondern besitzen tiberschiissige kinetische Energie. Ist die
absorbierte Energie hw;, groBer als die Bandliicke Ey, so ergibt sich die Aufteilung
der tiberschissigen Energie an Elektron bzw. Loch durch [Noz01]:

AE, = (hwy — Ey) - [1+m}/mj] ™
AE), = (hwy, — E,) — AE.. (2.2)

Hier bezeichnen m; und mj, die effektiven Massen von Elektronen bzw. Lochern
und AE.;) den Abstand der Energie des Elektrons (Lochs) beim Zeitpunkt der
Anregung vom Leitungsband (Valenzband). Die effektiven Massen werden dabei
eingefiithrt, um der Wechselwirkung der Elektronen mit dem periodischen Potential
der Gitterionen Rechnung zu tragen.

Direkt nach der Anregung ist die Verteilung der Ladungstriger quasi monoenerge-
tisch und kann deshalb nicht iiber eine Boltzmann-Verteilung beschrieben werden.
Um ins thermische Gleichgewicht zu gelangen, findet zunéchst eine Streuung von
Elektronen an Elektronen und von Léchern an Lochern auf einer Zeitskala klei-
ner als 100fs statt [Pel92]. In dieser Situation kann die Verteilung der Elektronen
(Locher) durch eine Temperatur 7,(7}) mit Hilfe einer Boltzmann-Verteilung be-

1 Akronym fiir continuous wave
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schrieben werden. Sind diese Temperaturen hoher als die des Gitters, so spricht
man von heiflen Ladungstrigern.

Nach der Anregung thermalisieren die Ladungstriager auf einer Zeitskala von we-
nigen Pikosekunden durch Wechselwirkung mit dem Kristallgitter. Dabei wird durch
die Generation von Phononen dem Gitter die iiberschiissige kinetische Energie der
Ladungstrager zugefithrt und es kommt zur Auftheizung des Halbleiters. Nach die-
ser Thermalisierung befinden sich die Ladungstriager im Bereich der Bandkante um
ke, = 0 im Potentialminimum und werden mit einer Boltzmann-Verteilung der Tem-
peratur T charakterisiert. Im weiteren Verlauf folgt die Bildung von Komplexen wie
(Bi-)Exzitonen oder gebundenen Exzitonen, die dann strahlend oder nichtstrahlend

rekombinieren, was im nachsten Abschnitt noch néher erlautert wird.

2.3 Strahlende Rekombination

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

Band-Band-Ubergang

Rekombiniert ein Elektron aus dem Leitungsband (F¢) mit einem Loch aus dem Va-
lenzband (EY), so stellt das einen Band-zu-Band-Ubergang dar. Unter der Annahme
einer parabolischen Dispersionsrelation besitzen Elektron und Loch zuséatzlich ab-
hangig von ihrem Wellenvektor k. und ihrer effektiven Masse m. die kinetische

n2k?,

Energie E};Z = . Demnach wird bei einem Band-zu-Band-Ubergang ein Pho-

2m*

ton mit der Energig hder Bandliicke Fy = Ec — Ey plus der kinetischen Energie der
Ladungstréager frei:
hwpp = E, + Ef,, + Ep.. (2.3)

Die Band-zu-Band-Rekombination tritt zunehmend bei héheren Temperaturen
auf, wenn gebundene Zustande thermisch ionisiert sind. Da jeweils zwei Ladungstra-
ger zum Band-Band-Ubergang beitragen, ist die Rekombinationsrate proportional
zum Produkt der Dichten der Elektronen n und der Locher p [Chi88]. Im thermischen
Gleichgewicht kompensieren sich die Rekombinationsrate und die Generationsrate
genau, so dass sich die Nettorekombinationsrate Rpp folgendermaflen ausdriicken
lésst [Sze07]:

Rpp =B (np - n?) . (2.4)

Hier ist B der bimolekulare Rekombinationskoeffizient und n; die intrinsische La-
dungstriagerdichte 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, ¢) 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 t{iber 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 tiber-
trifft, verhalt sich das Exziton &hnlich dem Wasserstoffatom. Seine Bindungsenergie
berechnet sich analog zum Wasserstoffmodell, wobei noch zusétzlich der Einfluss
des umgebenden Halbleitermaterials durch die Dielektrizitdtskonstante € = €ye,. ein-
geht. Mit der reduzierten Masse upx = (m}-mj)/(m:+mj) und der Gesamtmasse
mrpx = (m; + mj) ist die Energie eines freien Exzitons [K1i06]:

prx 1 1 K? B

. Ryi2
n 2me

—Ey X+ ELY. (2.5)
Hier ist mg die Ruhemasse des Elektrons, R, die Rydbergenergie und K = k. +k),
der Wellenvektor des Exzitons. Der erste Term beschreibt die quantisierten Ener-
gieniveaus mit dem Grundzustand n = 1 analog zum Wasserstoffatom, wahrend der
zweite Term der kinetischen Energie des Exzitons entspricht. Somit wird bei der
Rekombination eines freien Exzitons folgende Energie frei:
hwpx = By — BEfY + Bl (2.6)
Aufgrund des kinetischen Energieterms und der daraus resultierenden Verteilung
sind FX-Uberginge wie auch Band-Band-Uberginge spektral verbreitert.



2.3 Strahlende Rekombination 25

Gebundene Exzitonen

Neben freien Exzitonen existieren auch Exzitonen, die an Unregelméfligkeiten in der
periodischen Gitterstruktur oder geladenen Storstellen lokalisiert sind, sogenannte
gebundene Exzitonen (BX). Aufgrund der Lokalisierung besitzen gebundene Exzito-
nen im Gegensatz zu freien Exzitonen nur eine Relativbewegung der Ladungstrager
und keine Schwerpunktsbewegung, d.h keine kinetische Energie. Mit der Bindungs-
energie EPX des Exzitons an eine Storstelle ergibt sich fiir den BX-Ubergang:

hwpx = B, — B — EJX. (2.7)

Der BX-Ubergang ist gegeniiber dem FX-Ubergang zu niedrigeren Energien ver-
schoben und besitzt aufgrund der Lokalisation eine deutlich geringere Linienbreite
[K1i06]. Als weitere Folge der Lokalisation ergibt sich eine hohe strahlende Rekombi-
nationsrate durch einen groBen Uberlapp der Elektron- und Loch-Wellenfunktionen,
weshalb die BX-Emission haufig das PL-Spektrum bei tiefen Temperaturen domi-

niert.

Band-Storstellen-Ubergang
Bei dotierten Halbleitern sind Ubergédnge vom Band auf Niveaus der Dotieratome
moglich. Der Ubergang eines Elektrons aus dem Leitungsband in ein Akzeptorni-

veau bzw. eines Lochs aus dem Valenzband in ein Donatorniveau ist gegeniiber der

Bandliicke um die Bindungsenergie des neutralen Akzeptors bzw. Donators E;4 (D)
verringert [K1i06]:
A0(DO A0(DO e(h
hp, P = B, — BP0 4 B (2.8)

Die Intensitit dieser Ubergéinge nimmt mit steigender Anzahl an Dotieratomen

zu und ist somit ein Maf fiir die Stéarke der Dotierung.

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

62

hwpa = E, — BP" — B + (2.9)

Ame €gTpa

Der letzte Term entspricht hierbei der Coulomb-Anziehung zwischen den ionisier-
ten Dotieratomen, die vom raumlichen Abstand rp 4 zwischen Donator und Akzeptor
abhéngt. Da bei hoherer Anregungsdichte mehr Dotieratome ionisiert sind, ist hier-
bei im Mittel der raumliche Abstand rp4 von ionisierten Donatoren und Akzeptoren
kleiner. Dies resultiert in der charakteristischen Verschiebung der DA-Emission zu

hoheren Energien bei stérkerer Anregung [YuO1].
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2.4 Nichtstrahlende Rekombination

Bei der nichtstrahlenden Rekombination wird die Energie der Ladungstrager nicht
iiber die Emission von Photonen abgebaut, sondern in Form von Phononen als
Schwingungsenergie an das Kristallgitter abgeben und somit in Warme umgewan-
delt. Im Folgenden wird die nichtstrahlende Rekombination tiber tiefe Storstellen,
Auger-Rekombination und die nichtstrahlende Oberflichenrekombination dargestellt
(sieche Abb. 2.2).

Nichtstrahlende Rekombination (iber tiefe Storstellen

Ursache fiir nichtstrahlende Rekombination im Volumen eines Halbleiters sind De-
fektstellen wie unabsichtlich eingebaute Fremdatome, native Fehlstellen, Zwischen-
gitterplitze, d.h. im Allgemeinen alle Storungen der Periodizitdt des Gitters. Da-
durch entstehen neue Energiezustédnde, die haufig innerhalb der Bandliicke liegen
und als effektive nichtstrahlende Rekombinationszentren wirken. Beim Ubergang ei-
nes Elektrons vom Leitungsband iiber den Energiezustand Ep ins Valenzband wird
die freiwerdende Energie in Form von Phononen emittiert (Abb. 2.2a). Die Uber-
gangsrate wurde von Shockley, Read und Hall (SRH) berechnet [Sho52] und kann
unter der Annahme gleicher Lebensdauern fiir Elektronen und Lécher 7, = 7, =
1/(Nr vy, o) folgendermaBen abgeschitzt werden [Kha05, Zeg07]:

np —n?

P+ n + 2n; cosh (Ek;};T>

RT = NT Vth O. (210)

Hier bezeichnet E; = 1/2(E¢ — Ey) die Mitte der Bandliicke und E7 den dis-
kreten Energiezustand der tiefen Storstelle. Die cosh-Funktion hat ihr Minimum
fiur E; = Ep, d.h. fiir Storstellen in der Mitte der Bandliicke. Diese tiefen Storstel-
len besitzen somit die hochste nichtstrahlende Rekombinationsrate und wirken sich
besonders negativ auf die Lumineszenzausbeute aus. Weiterhin ist die Shockley-
Read-Hall-Ubergangsrate proportional zur Dichte der Stérstellen Ny, zur thermi-
schen Geschwindigkeit der Ladungstrager v, und zum Absorptionsquerschnitt o.
Dieser hangt von der Beschaffenheit des Kristalldefekts ab und ist ein Maf3 fiir die
Wahrscheinlichkeit des Einfangens freier Ladungstrager durch die Storstelle.

Auger-Rekombination

Ein weiterer nichtstrahlender Rekombinationskanal ist die in Abb. 2.2b dargestellte
Auger-Rekombination, bei der die freiwerdende Energie zunéchst 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 Ladungstrager
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung nichtstrahlender Rekombinationsprozes-
se. a) Nichtstrahlende Rekombination tiber eine tiefe Stérstelle der Energie Ep. b)
Auger-Rekombination. ¢) Nichtstrahlende Rekombination an der Oberflache (gepunk-
tete Linie) mit Energiezustinden Eg.

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

Ravger = Cy, -n(np—n?) —I—C’p-p<np—n?) ) (2.11)

Der erste Term beschreibt die Anregung eines Elektrons, der zweite entsprechend
die Anregung eines Lochs. Hierbei sind C,,, die Auger-Koeffizienten fiir Elektron
und Loch. Die entstandenen hochangeregten Ladungstrager geben danach durch

mehrfache Phononenemission ihre kinetische Energie an das Kristallgitter ab.

Nichtstrahlende Rekombination an Oberflachen
Fiir die Modellierung von Bandstrukturen in Volumenhalbleitern geht man gewohn-
lich von periodischen Randbedingungen aus, so dass das Material quasi unendlich
ausgedehnt erscheint. Die Oberflache stellt eine Storung der Periodizitit des Git-
ters dar, wobei durch ungesattigte Oberflichenbindungen Tamm- oder Shockleyzu-
stédnde innerhalb der Bandliicke entstehen konnen [Man71] (siehe Abb. 2.2c). Dar-
iiber hinaus sind chemische Verunreinigungen wie die Adsorption von Molekiilen
oder Oxidation mogliche Quellen fiir nichtstrahlende Rekombinationszustiande an
der Oberflache.

Analog zur SRH-Rekombination iiber tiefe Storstellen ergibt sich die Ubergangs-
rate iiber Oberflichen-Zusténde zu [Kha05, Zeg07]:

np —n?

Rg =
E,—F
P+ n + 2n; cosh (7]‘7]3 s

Ngvthds. (212)
)
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Ubereinstimmend mit der SRH-Rekombination nach Gl. 2.10 wird die Ubergangs-
rate von der energetischen Lage Eg, der Dichte Ng und dem Wirkungsquerschnitt
og der Oberflachen-Zustiande bestimmt.

Bei Nanostrukturen ist die nichtstrahlende Oberflichen-Rekombination aus zwei
Griinden von hoher Relevanz. Einerseits ergibt sich aus dem hohen Oberflache-zu-
Volumen-Verhaltnis bei Nanostrukturen ein deutlich groferer Einfluss der Oberfla-
che. Weiterhin kénnen Ladungstrager in Strukturen mit Abmessungen, die vergleich-
bar der Diffusionslange sind, leichter die Oberfliche erreichen und nichtstrahlend
rekombinieren statt zur Lumineszenz beizutragen. Die Einfliisse der Oberflache auf
die Photolumineszenz bei InP- und GaN-Nanodrahten werden in den Kapiteln 4
und 5 noch naher diskutiert.



3 Probenherstellung und Messtechnik

In diesem Kapitel wird zunachst eine kurze Motivation fiir die Forschung an Halb-
leiter-Nanodrahten gegeben, bevor der konkrete Herstellungsprozess der hier unter-
suchten InP-Nanodréhte erlautert wird. Dieser umfasst neben dem selbstorganisier-
ten Wachstum die anschlieende Beschichtung der Proben mit dem Dielektrikum
HfOs. Im Anschluss daran wird die nicht-invasive Untersuchungsmethode der PL-
Spektroskopie vorgstellt. Damit konnen ohne eine aufwéndige elektrische Kontak-
tierung Informationen iiber die Kristallqualitidt und den Einfluss der Oberfliche auf

die Ladungstriagerdynamik gesammelt werden.

3.1 Motivation

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiithrten optischen Experimente sind eingebet-
tet in das von der Européischen Union geférderte Forschungsvorhaben NODE!. Hier-
bei wurde nach Bauteilen und Konzepten fiir zukiinftige Elektronik-Anwendungen
auf Basis von Nanodréhten gesucht [The06]. In diesem Zusammenhang wird das
Konzept verfolgt, durch selbstorganisiertes Wachstum kleinere Strukturen zu erlan-
gen als das mit den bisherigen Belichtungs- und Atzverfahren moglich ist. Aufler-
dem kann durch diese Technik eine vertikale Architektur der elektronischen Bauteile
realisiert werden, die wiederum hohere Integrationsdichten ermoglicht. Dieser An-
satz flihrte auch durchaus schon zu funktionsfihigen 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
Kapazitiat C' o €, - A/d, die proportional zur Verkleinerung der Flache A und somit
der Skalierung absinkt. Um dennoch ausreichende Kapazititen zu erlangen, muss
gleichzeitig die Dicke d des Gateoxids reduziert werden, woraus aber eine Zunahme
der Leckstrome resultieren wiirde. Diese fithren zu erhohter Leistungsaufnahme und
starkerer Erwdrmung und damit im schlimmsten Fall zum Ausfall des Transistors.
Um diesem Effekt bei gleichzeitiger Realisierung hoher Kapazitat entgegen zu wir-
ken, werden Dielektrika mit hohen Dielektrizitatskonstanten e, bei gegebener Dicke

1 Akronym fir Nanowire-based One-Dimensional Electronics
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d als Gateoxid eingesetzt. Als sogenannte high-k-Dielektrika sind vor allem Al,Oj
mit €, ~ 8 —10 und HfO, mit €, 2 20 [Zha08] gebrauchlich, wodurch trotz der gerin-
gen realen Dicke d des Gateoxids dennoch grofie effektive Gateoxid-Dicken erreicht
werden konnen.

Als unerwiinschter Nebeneffekt dieser Beschichtung ergibt sich allerdings beson-
ders bei den hier untersuchten eindimensionalen, nanoskaligen Strukturen mit ihrem
naturgeméf groffen Oberflichen-zu-Volumen-Verhéltnis eine signifikante Verschlech-
terung der Oberflachen-Eigenschaften des Nanodrahtes, was auch in den folgen-
den Experimenten quantitativ deutlich wird. Durch ungesattigte Bindungen bzw.
Bindungen zwischen Halbleiter- und Beschichtungsatomen entstehen beispielsweise
Storstellen in grofler Zahl, die die vorzeitige Rekombination der freien Ladungstra-
ger an der Oberfliche begilinstigen und somit massiven Einfluss auf die elektrischen
Eigenschaften der Struktur wie etwa die Schwellenspannung oder den Ubertragungs-
leitwert! eines Transistors haben [Wan11]. Da aber die Behandlung mit dem Dielek-
trikum aus oben genannten Griinden unausweichlich ist, muss eine Optimierung des
Beschichtungsprozesses erfolgen, um den negativen Einfluss zu minimieren.

Als Untersuchungsmethode zur Charakterisierung der Oberfliche eignet sich hier
besonders die zeitaufgeloste PL-Spektroskopie, weil dabei im Gegensatz zu Trans-
port-Messungen keine aufwéndige Kontaktierung der Proben notig ist. Dariiber hin-
aus bietet diese Methode eine schnelle Riickkopplung im Experiment und macht da-
mit die erwiinschten Informationen tiber die untersuchten Proben ziigig und direkt
zuganglich. Aus diesen optischen Experimenten lasst sich die Oberflichen-Rekombi-
nationsgeschwindigkeit (SRV?) ableiten, die als Maf fiir die Qualitit der Oberfliche
des Nanodrahtes dient.

Es soll hier nochmals betont werden, dass die Oberflichen-Beschichtung in die-
sem Fall nicht erfolgt, um die optischen Eigenschaften zu verbessern, wie durch
chemische [Vug05] oder epitaktische [Jia07] Oberflichen-Passivierung, sondern zur
Beschichtung des Nanodrahts mit einem high-k-Dielektrikum, was einen unausweich-
lichen Prozessschritt fiir den spateren Einsatz der Nanodrahte in der Nanoelektronik
darstellt.

3.2 Herstellung der InP-Nanodrahte

Die untersuchten InP-Nanodrihte wurden mit Hilfe der Metall-organischen Gas-
phasenepitaxie (MOVPE) selbstorganisiert gewachsen und anschliefend tber die
Methode der Atomlagenabscheidung (ALD) beschichtet.

1 engl. transconductance
2 Akronym fiir Surface Recombination Velocity



3.2 Herstellung der InP-Nanodréhte 31

3.2.1 MOVPE-Wachstum

Vor dem eigentlichen Wachstum der Nanodrihte wurden Gold-Partikel mit einem
mittleren Durchmesser von 50 nm mittels einer Aerosol-Spriithtechnik [Mag99] auf
das (111)B InP-Substrat aufgebracht. Die zuféllig verteilten Gold-Partikel weisen

2 quf. Durch diese metallischen

dabei eine homogene Flichendichte von 3x 10 cm™
Katalysatorpunkte kann spéter anstelle eines Schichtwachstums das eindimensionale
Wachstum nach dem Vapour-Liquid-Solid Prinzip' [Wag64] eingeleitet werden. Nach
dieser Vorbehandlung wurde das Substrat in die MOVPE-Anlage, in der ein Rest-
druck von 100 mbar herrscht, eingebracht. Als Vorlaufer-Molekiile beim Wachstum
dienen Trimethylindium (TMI) und Phosphin (PH3) als Gruppe-I11 bzw. Gruppe-
V-Quelle und als Triagergas wird Wasserstoff (Hs) genutzt. Bei einem Gesamtfluss
von 13 1/min mit Stoffmengenanteilen von xryg = 2,5x107° und xpg, = 6,9x 1073
ergibt sich ein gleichméfiges Wachstum von Nanodrdhten mit konstantem Durch-
messer iiber die gesamte Linge. Dabei wurde als Atzmittel Salzsiure (HC1) mit
einem Stoffmengenanteil von 1,5x107% hinzugefiigt, um das gleichzeitige radiale
Wachstum zu unterbinden [Borl0]. Fiir eine gezielte p-Dotierung der Nanodréih-
te wurde zusétzlich noch Dimethylzink (DMZn) mit einem Stoffmengenanteil von
XpMzn = 2,2x 1075 eingesetzt.

Vor dem Wachstum der Nanodrahte wurde das Substrat zur Desorption von Ober-
flichenoxiden fiir 10 min unter PH3/Ha-Atmosphére auf 550 °C geheizt. Danach wur-
de die Temperatur des Reaktors auf 420 °C abgesenkt und schliefSlich das eindimen-
sionale Wachstum durch Zugabe von TMI zur PH3/H,-Gasmischung eingeleitet.
Nach einer Wachstumszeit von 20 min wurden die Proben langsam auf Raumtempe-
ratur abgekiihlt. Ein Teil der so erzeugten Proben, wie auch in der REM?2-Aufnahme
aus Abb. 3.1 gezeigt, wurden in diesem Zustand belassen und dienten spéter als Re-
ferenzproben. Der andere Teil wurde anschlieend in einem ALD-Prozess mit einem

Dielektrikum beschichtet, was im néchsten Abschnitt erlautert wird.

3.2.2 ALD-Beschichtung

Die ALD-Technik ist in ihren Grundziigen vergleichbar mit der Abscheidung von
Schichten mittels MOVPE mit dem Unterschied, dass sich der Gesamtprozess hier
in vier separate, wiederkehrende Schritte untergliedern lasst [AIb0§], die auch in
Abb. 3.2 aufgefithrt sind. Dadurch kann eine noch hohere Prézision 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, Uberséttigung der Legierung durch
weitere Zufuhr des Halbleiters aus der Gasphase und Wachstum des Nanodrahtes aus der iiber-
sittigten Losung

2 Akronym fiir Raster-Elektronen-Mikroskopie



32 3 Probenherstellung und Messtechnik

Abbildung 3.1: REM-Aufnahme von undotierten InP-Nanodréhten mit einer Lénge
von ungefdhr 1,5 um und einem Durchmesser von 50 nm.

cke und eine groflere Schichtqualitéit erreicht werden. Aus diesem Grund wird die
ALD-Technologie vor allem bei Prozessen eingesetzt, wo hochste Schichtqualitdten
gefordert sind, wie etwa beim Aufbringen des Gateoxids in Metall-Oxid-Halbleiter-
Feldeffekttransistoren (MOSFETs') oder bei der Herstellung von Elektrolumines-
zenz- Anzeigen.

Im ersten Schritt wird die zu beschichtende Oberfliche der gasférmigen reaktiven
Vorstufe ausgesetzt. Hierbei wird bis zu eine Monolage auf der Oberfliche chemi-
sorbiert. Danach werden tiberschiissige Molekiile der Vorstufe durch Abpumpen des
Reaktionsvolumens entfernt, um ungewollte chemische Reaktionen zu vermeiden.
Dieser Schritt ist der wesentliche Unterschied zur MOVPE. Im Idealfall erhélt man
dadurch eine Monolage der ersten Vorstufe. Im nachsten Schritt wird die zweite mo-
lekulare Vorstufe in den Reaktionsraum gebracht, wo sie an der Oberfliche mit der
ersten Vorstufe zum gewtinschten Produkt reagiert. Im vierten Schritt werden wieder
iiberschiissige Reaktionsreste durch Pumpen entfernt. Damit ist ein Abscheidezyklus
abgeschlossen. Der abgeschiedene Film wéchst je nach Substratbeschaffenheit und
Wachstumsparametern um 0,2 bis 1,5 A pro Zyklus. Diese Vorgehensweise wird so
oft wiederholt, bis die gewiinschte Beschichtungsdicke erreicht ist.

Um einige der Proben vor dem ALD-Prozess zu passivieren, wurden die Nano-
drihte in gepufferter Flusssidure-Losung (5-10%) (BHF?) gedtzt und anschlieBend
mit Isopropanol (IPA3) abgespiilt, unmittelbar bevor sie in die Beschichtungskam-

mer eingebracht wurden. Dort wurden die Proben zunéchst unter einem Fluss von

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

Tabelle 3.1: Ubersicht iiber die Details beim Wachstum und die Prozess-Parameter
bei der ALD-Beschichtung der InP-Nanodréhte

Probe Wachstumsdetails

ALD-Temp. ALD-Dicke

Vorbehandlung

1

2
3
4
)
6

10

11
12
13
14

InP
InP
InP
InP
InP

250°C
250°C
100°C
250°C

InP 4+ GaP-Hiille 6A: 250°C
GaP-Dicke: 0,4nm 6B: 100°C

InP + GaP-Hiille -
GaP-Dicke: 1,1nm

InP + GaP-Hiulle -

GaP-Dicke: 5nm
InP

InP

InP, p-dotiert
InP, p-dotiert
InP, p-dotiert
InP, p-dotiert

250°C

250°C

250°C
250°C
100°C

5nm
15nm
7nm
5nm

5nm
7nm

5nm

5nm

5nm
15nm

7 nm

BHF 1min + IPA
BHF 1min + IPA

BHF 1min + IPA

BHF 1min 4 IPA

i situ HyS
Ausheilung bei 420 °C

in situ HyS
Ausheilung bei 150 °C
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Stickstoff (Ng) bis zur gewiinschten Prozesstemperatur aufgeheizt. Wéahrend der Be-
schichtung diente Ny als Tragergas und als Vorstufe standen als Hf-Quelle mit einer
Pulsdauer von 100ms Tetrakis(dimethylamido)hafnium (Hf(NMey)s) und HoO als
Sauerstoff-Quelle bei einer Pulsdauer von 15ms zur Verfiigung. Die Abpumpzei-
ten zwischen den Pulsen hing von der jeweiligen Prozesstemperatur ab: bei 250 °C
beispielsweise wurde nur 5s gepumpt, bei 100 °C hingegen 80 .

Angesichts der groflen Anzahl der untersuchten Proben werden diese entsprechend
Tabelle 3.1 durchnummeriert, um den weiteren Text iibersichtlicher und leichter
lesbar zu halten.

3.3 Mikro-Photolumineszenz-Experimente

Zur Charakterisierung der Halbleiter-Nanodrdhte wurde die Methode der Mikro-
Photolumineszenz(PL)-Spektroskopie eingesetzt. Dabei konnen zum einen durch
zeitintegrierte Messungen nahere Informationen iiber die Emissionsenergie und da-
mit {iber mogliche Quanteneffekte durch Ladungstrager-Einschluss!, gezielte bzw.
indirekte Dotierung des Materials oder auch tiber etwaige Verspannungen des Kris-
tallgitters beim Wachstum gesammelt werden. Zum zweiten erlaubt es die zeitaufge-
loste Spektroskopie, Aussagen iiber den zeitlichen Verlauf der optischen Anregung
und Rekombination der Ladungstridger im System zu treffen. Damit sind Riick-
schliisse auf die Dichte von Storstellen und damit allgemein auf die Kristallqualitat
im Volumen und an der Oberfliche moglich.

3.3.1 Zeitintegrierte Mikro-PL-Spektroskopie

Der fiir 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 Wellenldnge zwischen 700 nm und 800 nm betrieben werden kann.
Dieser wiederum wird von einem frequenzverdoppelten Nd:YAG2-Laser bei einer
Wellenlénge von 532nm gepumpt. Zur Regulierung der Anregungsleistung auf der
Probe konnen nach dem Laser verschiedene Neutraldichtefilter in den Strahlengang
eingebracht werden. Daran schlieft sich die Strahlaufweitung an, wo der Strahl durch
eine erste Sammellinse der Brennweite f; fokussiert und anschlieend von einer zwei-
ten Linse der Brennweite fo wieder kollimiert wird. Der Abstand der beiden Linsen

betragt genau f; + fo, so dass die Brennpunkte zusammenfallen. Ein einfallender

1 engl. quantum confinement
2 Festkorperlaser mit einem Neodym-dotierten Yttrium-Aluminium-Granat-Kristall als aktives
Medium
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Abbildung 3.3: Schematischer Aufbau des Mikro-PL-Messplatzes fiir zeitintegrierte
Experimente.

Strahl mit dem Radius w; besitzt nach der Strahlaufweitung den Radius ws = % ‘w1
Durch diese Aufweitung verringert sich zum einen die Strahldivergenz iiber 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 abgeschwéicht werden und zur Feinregulierung steht ein stufenlos drehbares
Filterrad zur Verfiigung. 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 Leistungsmessgerat 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 VergroBerung und eine Numerische Apertur von 0,4
auf. Der damit auf der Probenoberflache erzielte minimale Brennfleckradius betragt
Wp = Miii‘;”j, wobei A7 die Emissionswellenldnge des Lasers und fo,; die Brenn-
weite des Mikroskopobjektivs sind. Die reziproke Abhéngigkeit zwischen wp und
wo ist der Hauptgrund fiir 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 iibereinstimmt. Der Durchmesser des Laserpunktes auf der
Probenoberfliche wurde fiir diesen Messplatz zu ungefihr 3 um abgeschétzt.

Die zu untersuchende Probe befindet sich auf dem Kaltefinger eines Helium-
Durchflusskryostaten, der Messungen zwischen nominell 4,2 K und Raumtemperatur
erlaubt. Die gewiinschte Probentemperatur wird durch einen Proportional-Integral-

Differential-Regelkreis (PID-Regelung) eingestellt, der die aktuelle Temperatur tiber
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ein Thermoelement in der Riickseite des Kéaltefingers misst und dementsprechend
den Strom durch die Heizwendeln und den Heliumfluss steuert. Die Probenkammer
wird tiber eine Turbomolekularpumpe abgepumpt, wodurch wahrend der Messung
ein Hochvakuum bei einem Restdruck im Bereich von 107¢ hPa erzielt wird.

Das von der Probe emittierte Licht wird iiber das gleiche Mikroskopobjektiv ein-
gesammelt und lduft als kollinearer Strahl zum Spektrometer. Dort wird das zu
analysierende PL-Signal iiber eine plan-konvex-Linse auf den Eintrittspalt des Spek-
trometers fokussiert. Die Breite des Eintrittsspalts (typischerweise 50 - 100 pm) kann
variiert werden, um eine moglichst hohe Auflésung bei guter Signalstérke zu errei-
chen und Streulicht abzuschirmen. Ein Langpassfilter (RG 780) vor dem Spektrome-
ter dient zur Unterdriickung des reflektierten Laserlichts bei gleichzeitiger geringer
Abschwéichung des langerwelligen PL-Signals.

Der einfallende Strahl wird iiber ein dispersives Gitter spektral zerlegt und auf
einen Stickstoff-gekiihlten Si-CCD-Chip gelenkt. Unter Einsatz eines Gitters mit
1200 Strichen/mm und bei der fokalen Lénge des Spektrometers von 55cm ergibt
sich so eine Auflosung von ungefahr 100 ueV. Im Strahlengang befindet sich ein
weiterer Strahlteiler, der das Licht einer Weillichtquelle dem Laserstrahl iiberlagert.
Mit Hilfe eines Klappspiegels und einer Linse kann iiber eine CCD!-Kamera ein
Abbild der Probenoberfliche aufgenommen werden. Dies dient zur Orientierung auf
der Probe und zur gezielten Justage auf bestimmte Nanodréahte.

3.3.2 Zeitaufgeloste Mikro-PL-Spektroskopie

Fir die zeitaufgeloste Spektroskopie wurde der oben beschriebene Messplatz nur
geringfligig verdndert bzw. erweitert (sieche Abb. 3.4). Zur optischen Anregung wird
der Titan-Saphir-Laser(Ti:Sa-Laser) im gepulsten Modus betrieben. Uber das Prin-
zip der aktiven Modenkopplung konnen mit Hilfe eines akusto-optischen Modulators
im Resonator (ultra-kurze) Laserpulse von 150fs Dauer erzeugt werden. Die Wie-
derholrate liegt bei 82 MHz, was einem zeitlichen Abstand von etwa 12 ns zwischen
aufeinanderfolgenden Laserpulsen entspricht. Die Anregungswellenlinge wurde fir
das Experiment im Bereich von 750 nm gewahlt.

Zur zeitaufgelosten Detektion wird ein Mikro-Kanal-Detektor (MCP?) verwendet,
der am seitlichen Ausgang des Spektrometers angebracht ist. Uber einen vertikalen
Spalt an diesem Ausgang findet eine scharfe spektrale Selektion der detektierten
Emission statt, so dass im untersuchten Wellenlangenbereich ein spektraler Aus-
schnitt von ungefahr 4 nm aufgenommen wird. Durch das Prinzip der Sekundéarelek-
tronen-Vervielfachung wird aus einem auftreffenden Photon eine grole Anzahl von

1 Akronym fiir Charge-Coupled Device
2 Akronym fiir Micro-Channel Plate
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Abbildung 3.4: Schematischer Aufbau des PL-Messplatzes fiir zeitaufgeloste Expe-
rimente.

Elektronen in der GréSenordnung von 10° generiert. Diese Spannungspulse konnen,
nach einer weiteren elektrischen Verstéarkung, am Rechner mit Hilfe einer Photonen-
Korrelationskarte (TAC!) verarbeitet werden. Das gesamte System hat eine zeitliche
Auflésung im Bereich von 100 ps.

3.3.3 Messmethode

Vor den eigentlichen PL-Messungen wurden die Nanodrahte auf kleine Silizium-
Stiicke aufgebracht. Dies ist notig, da die InP-Nanodrahte auf InP-Substrate auf-
gewachsen werden und somit bei einer direkten optischen Untersuchung der Grof3-
teil des PL-Signals vom Substrat herrithren wiirde. Aus diesem Grund bietet sich
Silizium als Probentrager an, da bei diesem indirekten Halbleiter der Lumineszenz-
Hintergrund vernachlassigt werden kann und somit ausschlielich die Nanodrahte
im Experiment charakterisiert werden konnen.

Das Ablosen der Dréhte selbst geschieht durch Auflegen der Siliziumstiickchen auf
das Wachstumssubstrat und anschliefendes leichtes Reiben. Durch Adhésionkréafte
bleiben hierbei geniigend Nanodréhte auf dem Silizium haften. Das Silizium-Substrat
wurde vorher mittels optischer Belichtung mit einem durchnummerierten Gitter aus
Gold vorstrukturiert, um sich wihrend der PL-Messungen auf der Probe orientieren
und gezielt bestimmte Stellen untersuchen zu kénnen. So kdnnen einzelne, aber auch

groffere Ansammlungen von Nanodrahten fiir die Messung ausgewéhlt werden.

1 Akronym fiir Time-Amplitude-Converter
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Zur Charakterisierung der InP-Nanodréahte wurde der Laser leicht defokussiert, so
dass sich auf der Probenoberfliche eine Anregungsfliche von ungefahr 5 gm Durch-
messer ergibt. Bei der in der Regel verwendeten nominellen Anregungsleistung von
3mW ergibt sich so eine Leistungdichte von 15kW /cm?. Durch diesen leicht ver-
groBlerten Laserpunkt konnten kleine Ansammlungen von ungefahr 30 bis 50 Nano-
dréhten untersucht werden. Ziel dieser Vorgehensweise war es, bei der Charakteri-
sierung statistisch zu mitteln und so den moglichen Storeinfluss von Fluktuationen
im Herstellungs- und Beschichtungsprozess zu minimieren.

Da zum einen die Emission der InP-Nanodrahte spektral sehr breit ist und sich
zum zweiten das Emissionsmaximum innerhalb der 12 ns zwischen zwei Laserpulsen
in Abhéngigkeit des momentanen Anregungszustands spektral stark verschiebt, ist
es notig, das PL-Signal nicht nur zeit-, sondern auch spektralaufgelost aufzunehmen.
Eine zeitaufgeloste Aufnahme bei nur einer Wellenldnge, etwa im Maximum der PL-
Emission, wiirde ein verfalschtes Bild der tatsidchlichen Vorgédnge abgeben. Nur eine
Integration des zeitaufgelosten PL-Signals iiber den ganzen Spektralbereich spie-
gelt den zeitlichen Verlauf der Ladungstragerdichte n korrekt wider und ermdoglicht
so eine Interpretation mit dem in Kapitel 4.2.1 diskutierten Modell. Nachdem der
spektrale Ausschnitt bei zeitaufgelosten Messungen wie oben beschrieben ungefdahr
2A)N = 4nm um die zentrale Wellenlénge Ay betragt, wird im Experiment somit
der gesamte Spektralbereich der Emission mit einer Schrittweite von 5nm abgeras-
tert und dabei jeweils die Zerfallskurve aufgenommen. Die Wahl der Schrittweite ist
hierbei ein Kompromiss zwischen einer moglichst guten Auflésung und einer Mini-
mierung der Messzeit, wahrend der konstante Bedingungen herrschen miissen. Diese
Einzelkurven, wie in Abb. 3.5 oben links gezeigt, konnen dann nach der Messung zu-
sammengefiigt und in einer zweidimensionalen Falschfarben-Darstellung betrachtet
werden (vgl. Abb. 3.5 oben rechts). Diese gibt Aufschluss tiber 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 zeitaufgelosten Experimenten. Mit dem MCP werden bei der jeweiligen Wel-
lenldnge Ao Zerfallskurven aufgenommen (oben links). Durch schrittweises Verfahren
des Spektrometers kann so das zeitaufgeloste Signal {iber den gesamten Spektralbe-
reich der Emission aufgenommen werden (oben rechts).






4 [eitaufgeloste Untersuchungen an

Oberflachen von InP-Nanodrahten

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

4.1 Oberflachenbeschichtete undotierte InP-Nanodrahte

Die Oberfliache eines Kristalls stellt immer eine Besonderheit dar, weil hier die Peri-
odizitat des Gitters ein abruptes Ende findet und somit die Symmetrie gebrochen ist.
Daraus resultiert ein Mangel an Bindungspartnern fiir die Oberflichen-Atome und
es ergeben sich freie Bindungen bzw. Oberfléchen-Rekonstruktionen. Durch ungesét-
tigte Bindungen entstehen sogenannte intrinsische Oberflichen-Zustiande [ManT71].
Dariiber hinaus ergeben sich auch Gitterfehler an der Oberfliche oder Fremda-
tome werden adsorbiert, z.B. bei der Oxidation an Luft. Dies fithrt zu extrinsi-
schen Oberflachen-Zustéanden, die energetisch innerhalb der Bandliicke liegen und
somit nicht-strahlende Rekombination begiinstigen. Ab einer kritischen Oberflachen-
Dichte von ungefihr 10" ecm~2 konnen diese Zustinde auerdem noch das Fermi-
Niveau festsetzen (FLP') [Yab89]. Im Folgenden werden nun die verschiedenen Be-
schichtungsmethoden und ihr jeweiliger Einfluss auf die Oberflaichen-Qualitdat der
Nanodréhte charakterisiert. Dabei werden zunéchst nominell undotierte (intrinsi-
sche) InP-Nanodréhte untersucht.

1 Akronym fiir Fermi-Level Pinning
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4.1.1 HfO9-Beschichtung intrinsischer InP-Nanodrahte

In Abb. 4.1 sind die spektral- und zeitaufgelosten Zerfallskurven von nominell un-
dotierten InP-Nanodrahten mit einem Durchmesser von 50 nm und verschiedenen
HfOs-Beschichtungen gezeigt. In der Falschfarben-Darstellung steht rot fiir hohe
und blau fiir niedrige Intensitat des PL-Signals, wobei die Farbabstufung logarith-
misch skaliert ist. Aulerdem sind die PL-Daten jeweils auf die maximale Intensitat
(zum Zeitpunkt ¢ = 0 bei Eintreffen des Laserpulses) normiert, um einen direkten
Vergleich zu ermoglichen.

In Teilbild a) ist das gemessene Signal der unbehandelten Referenzprobe 1 zu
sehen. Direkt nach dem Laserpuls, also beim Zustand hoher Anregung bzw. grofer
Dichte der freien Ladungstriger, befindet sich das Maximum der Emission bei un-
gefahr 1,47eV. Mit langerer Verzogerungszeit, d.h. abnehmender Dichte der optisch
erzeugten Ladungstrager, schiebt die Hauptemission zu langeren Wellenlangen bis
zu einer Energie von ungefdhr 1,44 eV kurz vor dem nachsten Anregungspuls nach
12 ns. Das bedeutet, dass die PL.-Emission energetisch signifikant tiber der Bandliicke
von InP in der Zinkblende-Struktur (ZB) bei 1,42¢V liegt. Dies wurde bereits bei
InP-Nanodréhten in reiner Wurtzit-Struktur (WZ) [Cra08] und auch bei Nanodrah-
ten mit sich abwechselnden ZB und WZ Abschnitten [Bao08] beobachet. Mit grofier
Wahrscheinlichkeit weisen die hier untersuchten Nanodrahte ebenfalls diese Struktur
auf, da sich in TEM!-Untersuchungen an unter identischen Bedingungen gewachse-
nen Proben eine Mischung von WZ- und ZB-Abschnitten in den Nanodréhten gezeigt
hat. Nach Pemasiri et al. [Pem09] liegt in diesen sogenannten Homostrukturen? eine
Anordnung der Béander zweiter Art vor, wie in Abb. 4.2 skizziert ist. Dabei sind die
Béander derart angeordnet, dass kein gleichzeitiger Einschluss fiir Elektronen und
Locher vorliegt.

Daraus ergibt sich ein breiter Energiebereich fiir mégliche Ubergéinge, der sich von
1,38 ¢V fiir den indirekten Ubergang zwischen ZB- und WZ-Bereichen bis hoch zum
Kontinuum bei 1,545€eV erstreckt. Bei einer groflen Zahl freier Ladungstriger ist
durch Band-Auffillungseffekte (engl. band-filling) dieser gesamte Bereich bevolkert
und die PL-Emission ist dadurch stark verbreitert. Dies ist auch in Abb. 4.1f) zu
erkennen, die auszugsweise PL-Spektren bei verschiedenen Verzogerungszeiten zeigt.
Mit sinkendem Anregungszustand relaxieren die Ladungstrager mehr und mehr, bis
bei sehr geringer Ladungstrigerdichte nur noch der indirekte Ubergang bei 1,38 eV

zur Emission beitragt.

1 Akronym fir Transmissions-Elektronen-Mikroskopie
2 Im Gegensatz zu Heterostrukturen handelt es sich nur um ein Material, ndmlich 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-Nanodréh-
ten des Durchmessers 50 nm. a)-e) Falschfarben-Diagramme der PL-Intensitét in Ab-
héngigkeit von Verzogerungszeit nach dem Laserpuls und Energie fiir folgende Proben:
1 (unbehandelte Referenzprobe), 2 (5 nm HfOq bei 250 °C), 3 (15 nm HfO2 bei 250 °C),
4 (7nm HfO4 bei 100°C) und 5 (Vorbehandlung mit gepufferter HF-Losung und 5nm
HfO32 bei 250°C). f) PL-Spektren von Probe 1 fiir verschiedene Verzogerungszeiten.
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Abbildung 4.2: Schematisches Banddiagramm bei einer Anordnung der Béander 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 fiir die HfOs-beschichteten Nanodréhte deutlich unterschiedliche
Verlaufe des zeitaufgelosten PL-Signals. Das Abklingen verlduft signifikant schnel-
ler und die energetische Verschiebung héangt stark von der jeweiligen Oberflachen-
Behandlung ab. Dies deutet darauf hin, dass die Ladungstrédgerdynamik nachhaltig
von Oberflichen-Effekten, die in Verbindung mit dem high-k-Dielektrikum stehen,
beeinflusst wird. Das ziligige Abklingen der PL-Emission rithrt von der schnellen
Oberflachen-Rekombination her, die wiederum aus der erhohten Dichte an Storstel-
len an der Grenzflache zwischen Nanodraht und HfO, resultiert.

Die energetische Verschiebung des PL-Signals verhalt sich im Einklang mit den
Beobachtungen in Pemasiri et al. [Pem09] und der darin diskutierten Banderan-
ordnung zweiter Art. Fiir die Referenzprobe 1 hélt die Emission sehr lange an und
weist ihr Maximum nach 12ns bei ungefdhr 1,45eV auf. Dies ist deutlich oberhalb
der Bandliicke 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 1,45eV. Allerdings wird, besonders bei Probe 3, bei sehr langer Ver-
zogerung der Untergrund um 1,41eV sichtbar, nachdem die Intensitit bei 1,45eV
schon stark abgeklungen ist. Bei Probe 5 ist, bedingt durch die hohe Oberflichen-
Rekombinationsrate, einige Zeit nach dem Puls die Hauptemission bei 1,45¢eV nur
noch schwach zu erkennen. Hier dominiert dann vermutlich der indirekte Uber-
gang zwischen ZB- und WZ-Abschnitten bei ungefidhr 1,40eV. Bei Probe 2, die
das schnellste Abklingverhalten aufweist, ist nach langer Verzégerung ausschliefSlich
Emission bei 1,40 eV zu sehen, was einem sehr geringen Anregungszustand aufgrund
der groflen Oberflichen-Rekombination entspricht.

Um nun aus den zeitaufgelosten PL-Messungen quantitative Informationen iiber
die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit und damit iiber die Oberflaichen-
Qualitat gewinnen zu koénnen, wird zunéchst das gemessene PL-Signal iiber den
gesamten Energiebereich integriert. In Abb. 4.3a) sind die so gewonnenen Zerfalls-
kurven fiir die Proben 1 bis 5 dargestellt.

Die Dynamik der Ladungstrager im Nanodraht wird durch das folgende Modell be-
schrieben. Damit kann die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit S als Cha-
rakterisierungskriterium fiir die Oberflichen-Qualitat aus den PL-Daten extrahiert
werden. Dieses Modell wurde urspriinglich von Yablonovitch [Yab87] entwickelt und
anschlieflend erstmals von Ogawa [Oga92] auf eindimensionale Nanostrukturen an-
gewendet. Danach ergibt sich der zeitliche Verlauf der Dichte der optisch erzeugten
freien Ladungstriager n aus einem strahlenden und einem nicht-strahlenden Term,
der wiederum von der Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit S abhéngt:
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Abbildung 4.3: a) Abklingverhalten des PL-Signals fiir die Proben 1 bis 5. Die
iiber den gesamten Energiebereich integrierte Intensitét ist iiber die Zeitverzogerung
aufgetragen. b) Abklingverhalten des PL-Signals fiir 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 Verzogerungszeiten die Oberflachen-
Rekombinationsgeschwindigkeit zu erhalten.
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Hier ist 7,44 die Lebensdauer der strahlenden Uberginge, die vom rdumlichen
Uberlapp von Elektron- und Lochwellenfunktion abhingt 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 Verzogerungszeiten zuriickzufiihren auf nichtstrahlende Rekom-
bination [Tra08], charakterisiert durch den Term % aus Gleichung (4.1). Fir grofere
zeitliche Verzégerung hingegen wird der Zerfall durch strahlende Prozesse dominiert,
so dass eine lineare Anpassung in diesem Bereich bei logarithmischer Darstellung
die strahlende Lebensdauer 7,4 ergibt, wie in Abb. 4.3b) fiir die Proben 1 und 4
exemplarisch demonstriert.

Die Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit ldsst sich aus diesen Kurven nun
mit Hilfe der folgenden Uberlegung gewinnen. Bei sehr kurzen Verzégerungszeiten,
bei denen die Emission von nichtstrahlenden Prozessen dominiert wird, kann der
strahlende Term 1/7,,44 in Gleichung (4.1) vernachléssigt werden. Folglich lasst sich
die Gleichung nach S auflosen und die Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit
ergibt sich aus den Abklingkurven tber [(d//dt)/I] - d/2. Eine Auftragung dieser
Identitdt iiber die Verzogerung, wie in Abb. 4.3c) dargestellt, liefert bei kleinen
Verzogerungszeiten (und noch vernachlassigbarer stahlender Rekombination) die in
Tabelle 4.1 aufgefithrten Werte fiir die Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit.
Die Zahlen belegen zum einen den negativen Einfluss der Beschichtung mit HfO,
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und zeigen zum zweiten einen signifikanten Einfluss der ALD-Prozessparameter auf
die Oberflichen-Qualitat der Nanodrahte auf.

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

Probe S (cm/s) Trad (1S)

1 (1,1 £02)x10° 7,5+0,1
(3,5 & 0,4)x10* 19,0+£2.4
(2,1 £0,3)x10*  8,8+0,3
(1,1 £ 0,2)x10* 8,6+0,2
( )

2
3
4
5 2,5+ 0,3)x10* 11,140,5

Die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit der unbehandelten Referenzpro-
be 1 betrigt S = 1,1x10%cm/s, was einen relativ geringen Wert und damit eine gu-
te Oberflachen-Qualitat im Vergleich zu Literaturwerten von InP-Schichtstrukturen
zwischen 3000 cm /s und 5000 cm/s [Nol90, Bot91] darstellt. Dariiber hinaus fallt auf,
dass die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit der HfO5-beschichteten Nano-
drihte um eine Gréflenordnung iiber derer der unbehandelten Referenzprobe 1 liegt.
Dies manifestiert den negativen Einfluss der ALD-Beschichtung auf die Oberflichen-
Qualitat, der qualitativ bereits aus Abb. 4.1 ersichtlich war. Fiir die Proben 2, 3 und
5, die allesamt bei einer ALD-Temperatur von 250 °C prozessiert wurden, ergeben
sich Werte der Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit zwischen 2,1x10* und
3,5x10*cm/s. Ein direkter Vergleich der Proben 2 und 5 zeigt den positiven Ef-
fekt einer Vorbehandlung der Nanodrédhte 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 einminiitiges
Atzen in gepufferter Flusssiure (BHF) und anschlieBendes Abspiilen mit Isopropa-
nol (IPA) fithrt hier zu einem Wert der Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit
von 2,5x10% cm /s im Gegensatz zu 3,5x 10% cm/s ohne diese Vorbehandlung. Einen
weniger schidlichen Einfluss auf die Oberflichen-Qualitéit hat eine Prozesstempera-
tur von 100°C, was sich in S = 1,1x10*cm/s fiir die Probe 4 duBert. Dies stellt
gleichzeitig den besten Wert dar, der im Rahmen dieser Arbeit fiir intrinsische InP-
Nanodrahte mit HfOo-Beschichtung gemessen wurde.

Einen weiteren interessanten Aspekt bieten die gemessenen Werte der strahlenden
Lebensdauern 7,,4. Diese sind mit der jeweiligen Oberflachen-Rekombinationsge-
schwindigkeit korreliert: je grofler S desto grofer ist auch 7,,4. Dieser Effekt ist auf
eine Trennung der Ladungstridger aufgrund der unterschiedlichen Beweglichkeiten
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fiir Elektronen und Locher zuriickzufiithren, ausgelost durch die starke Diffusion an
die Oberfliche. Damit verbunden ist ein statistischer Riickgang des Uberlapps der
Wellenfunktionen und somit auch der Wahrscheinlichkeit fiir strahlende Rekombina-
tion. Dies ist besonders bei den Proben 2 und 5 mit der schlechtesten Oberflachen-

Qualitat und strahlenden Lebensdauern von bis zu 19,0 ns stark ausgepragt.

4.1.2 HfO9-Beschichtung von InP-Nanodrahten mit GaP-Hiille

Um dem negativen Einfluss der ALD-Beschichtung entgegen zu wirken, wurde in
der Folge bereits wihrend des Wachstums versucht, die Oberflichen-Effekte zu mi-
nimieren. Dazu wurde im ersten Schritt eine zusétzliche diinne Halbleiterschicht aus
GaP auf den Kern des InP-Nanodrahtes aufgewachsen, um so den direkten Kontakt
des high-k-Dielektrikums mit der InP-Oberfliche und damit die Ausbildung einer
grofen Zahl an Oberflichen-Zustanden zu vermeiden.

Auf undotierte InP-Nanodrédhte mit einem nominellen Durchmesser von 50 nm
wurden im radialen Wachstumsmodus GaP-Schichten von unterschiedlicher Dicke
aufgewachsen, wobei die Schichtdicke iiber die jeweilige Wachstumszeit kontrolliert
wird. So ergaben sich bei Wachstumszeiten von 15, 40 und 300 s GaP-Schichtdicken
von 0,3, 0,7 bzw. 5nm. Auf eine ALD-Beschichtung mit HfOy wurde hier zunéchst
verzichtet. In Abb. 4.4 sind die Zerfallskurven der betreffenden Proben 6, 7 und
8 wiedergegeben. Die Abklingzeiten und die relativen PL-Intensitdten dieser Pro-
ben deuten auf einen negativen Einfluss einer dickeren GaP-Umhillung auf die
Oberflichen-Qualitdt der Nanodrahte hin. Im Detail ist die Signalstirke bei der
Messung von Probe 8 ungefahr vier Groflenordnungen geringer als bei Probe 6 und
die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit steigt an von 3,3x 103 cm/s bis auf
2,1x10%cm/s. Diese Verschlechterung der Oberflichen-Qualitit durch die zusitzli-
che GaP-Schicht ist zurtickzufithren auf die Gitterfehlanpassung zwischen dem InP-
Kern (ar,p = 5,8687 A) und der GaP-Hiille (agop = 5,4505 A). Diese fillt mit zu-
nehmnder GaP-Dicke immer mehr ins Gewicht und fiithrt zu einer erhéhten Dichte
an verspannungsinduzierten Defekten.

Aufbauend auf diesen Zwischenergebnissen wurde im Folgenden nur fiir Proben
mit der diinnsten GaP-Hiille eine ALD-Beschichtung studiert. Dazu wurde auf Nano-
drihte, die identisch mit Probe 6 sind, eine 5 nm dicke HfO5-Schicht bei 250 °C bzw.
eine 7nm dicke Schicht bei 100 °C aufgebracht. Diese Proben sind als 6A und 6B
in 3.1 aufgefithrt. Die energie- und zeitaufgelosten PL-Messungen nach der oben
beschriebenen Vorgehensweise ergaben die in Abb. 4.5 dargestellten Abklingkurven,
die wiederum spektral iber den gesamten Emissionsbereich integriert sind.

Auch bei dieser Gegeniiberstellung steigt S von 3,3x 103 cm/s fiir die Referenz-
probe 6 auf 9,5x10%cm/s (6B) und sogar 4,7x10*cm/s (6A) aufgrund der ALD-

Beschichtung an. Im Einklang mit den vorherigen Ergebnissen aus Tabelle 4.1 ist
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® Probe 6, S =3.3x10°cm/s
e Probe 7, S,=1.2x10"cm/s
e Probe 8, S,=2.1x10cm/s

In (Integrierte Intensitat)
A

S
8
Verzdgerung (ns)

Abbildung 4.4: Abklingverhalten des PL-Signals fiir die Proben 6, 7 und 8 mit einer
Dicke der GaP-Schicht von 0,3, 0,7 bzw. 5 nm. Die iiber den gesamten Energiebereich
integrierte Intensitét ist {iber die Zeitverzogerung aufgetragen.

® Probe 6, S =3.3x10°cm/s
e Probe 6 A, S =4.7x10"cm/s
e Probe 6 B, S =9.5x10°cm/s

In (Integrierte Intensitat)
A

0 2 4 6 8 10
Verzdgerung (ns)

Abbildung 4.5: Abklingverhalten des PL-Signals fiir die Proben 6, 6A und 6B mit
einer 0,3nm dicken GaP-Schicht und einer 5nm (6A) bzw. 7nm (6B) dicken HfOo-
Schicht. Die iiber den gesamten Energiebereich integrierte Intensitét ist iiber die Zeit-
verzogerung 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). Dartiber hinaus zeigt ein Vergleich mit Probe 4
den positiven Effekt der GaP-Umbhiillung. Bei identischen ALD-Parametern (100 °C,
7nm) wurde bei Probe 4 ohne die GaP-Hiille eine Oberflichen-Rekombinationsge-
schwindigkeit von 1,1x 10%cm/s gemessen, wohingegen sich dieser Wert bei Probe
6B um knapp 20% verringert hat. Dies deutet auf einen giinstigen Einfluss der GaP-
Umbhiillung hin, die hier als schiitzende Zwischenschicht (ICL') [Has89] zwischen der
InP-Oberfliche des Nanodrahts und der ALD-Beschichtung wirkt. Dabei wéchst die
sehr diinne GaP-Schicht gitterangepasst auf das InP auf, so dass sich am InP keine
Oberflachen-Rekonstruktionen entwickeln und trotzdem keine Verspannungen aus-
bilden kénnen. Insgesamt stellt sich das Aufbringen einer zuséatzlichen Halbleiter-
schicht vor der ALD-Beschichtung als vielversprechende Methode dar. Zur weiteren
Verbesserung der Oberflichen-Qualitéit bei der Anwendung von high-k-Dielektrika
konnten zukiinftige Arbeiten auf gitterangepasste Schichten abzielen, die auf Basis

von ternaren Verbindungen zu realisieren sind.

4.1.3 HfO9-Beschichtung von InP-Nanodrdhten nach in situ
HyS-Ausheilung

In einem weiteren Schritt wurde die Passivierung mittels HoS vor dem ALD-Be-
schichtungsprozess untersucht. Wie schon oben diskutiert, wurde eine Verringe-
rung der Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit fiir HfOs-beschichtete InP-
Nanodrihte beobachtet, nachdem die Proben vor dem ALD-Prozess mit gepufferter
Flusssaure (BHF) von der Oxidschicht befreit und anschliefend mit Isopropanol
(IPA) gespiilt worden waren. In diesem Fall sank S von 3,5x10%cm/s bei Probe
2 auf 2,5x10%*cm/s fiir die vorbehandelte Probe 5 ab. Nach einer Untersuchung
von Mattila et al. [Mat07] wird jedoch ein deutlich groferer 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 Oberfliche vor
dem ALD-Prozessschritt zuriickzufithren. Aus diesem Grund wurde im Folgenden
eine Passivierung mit Schwefel direkt nach dem Wachstum angewendet. Bei InP-
Schichtstrukturen zeigte sich eine Resistenz gegen diese Oberflachen-Oxidation nach
einem in situ Ausheilungsschritt unter Schwefelwasserstoff-Atmosphére (H,S) direkt
nach dem Wachstum [Lu09].

Dazu wurden erneut InP-Nanodrahte mit einem Durchmesser von 50 nm gewach-
sen und anschliefend in der Wachstumskammer unter einer HyS-Atmosphére bei
420°C (Probe 9) bzw. 150°C (Probe 10) ausgeheilt. Danach fand eine ALD-Be-

1 Akronym fiur Interface Control Layer
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schichtung mit 5nm HfO, bei 250 °C statt. Die an diesen Proben gemessenen Ab-
klingkurven, wiederum integriert iiber den gesamten Spektralbereich der Emission,
sind in Abb. 4.6 dargestellt.

Im Vergleich zur unbehandelten Referenzprobe 1 wird auch hier bei den HfO,-
beschichteten Proben ein schnelleres Abklingen der Emission beobachtet, was auf
eine erhohte Dichte an nicht-strahlenden Oberflachen-Zusténden hindeutet. Aller-
dings zeigt sich auBerdem, dass die in situ passivierten Nanodréhte (Proben 9 und
10) eine wesentlich bessere optische Qualitéat aufweisen als die mit BHF vorbehandel-
te Probe 5. Der Anteil nicht-strahlender Rekombination wird somit offenbar durch
den Ausheilungsschritt mit HyS erfolgreich verringert. Tatsachlich ergeben sich fiir
die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit Werte von 1,7x 10* cm/s fiir eine
Ausheilungstemperatur von 420 °C (Probe 9) und 3,9x 10* cm/s fiir 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 Maf fiir die Qualitdt der Oberfliche von InP-Nanodrédhten nach der
ALD-Beschichtung mit HfO, aufgefiihrt.

Tabelle 4.2: Ubersicht iiber die optische Qualitit der in Bezug auf die
Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit meist versprechenden Proben nach ALD-
Beschichtung der undotierten InP-Nanodréahte

Probe Wachstum  ALD Vorbehandlung S (cm/s)
1 InP ; : 1,1x10°
2 InP 250°C, bnm - 3,5x10*
4 InP 100°C, 7Tnm - 1,1x10%
5 InP 9250°C, 5nm  BHF 4 IPA 2,5x 10*
6A InP 4+ GaP 250°C, 5nm BHF + IPA 4,7x10%
6B InP + GaP 100°C, 7nm BHF + IPA 9,5x103
9 InP 250°C, 5nm in situ HyS, 420°C  1,7x10*
10 InP 250°C, 5nm in situ H,S, 150°C  3,9x10*

Bei den reinen InP-Nanodriahten ohne spezielle Vorbehandlung weist der ALD-
Prozess bei 100 °C die héhere Oberflachen-Qualitédt auf (Probe 4), im Vergleich zu
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e Probe 1, S;= 1.1x10°cm/s
0 ® Probe 5, S = 2.5x10°cm/s
= | e Probe 9, S = 1.7x10‘cm/s
'-E ® Probe 10, S= 3.9x10°cm/s
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Abbildung 4.6: Abklingverhalten des PL-Signals fiir die Proben 1, 5, 9 und 10. Die
iber den gesamten Energiebereich integrierte Intensitét ist iiber die Zeitverzégerung
aufgetragen.

einer Prozesstemperatur von 250°C (Probe 2). Eine weitere Verbesserung (Pro-
be 5) bringt ein einminiitiger Atzschritt in gepufferter Flusssidure-Losung (BHF)
und anschliefendes Spiilen in Isopropanol (IPA) als Vorbehandlung vor der eigent-
lichen ALD-Beschichtung. Die in dieser Reihe besten Ergebnisse im Bezug auf die
Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit liefern die InP-Dréahte mit einer in der
MOVPE-Kammer radial aufgewachsenen GaP-Hiille von nominell nur 0,3nm Di-
cke, wobei auch hier eine ALD-Temperatur von 100°C eindeutig vorzuziehen ist
(Probe 6B). Dartiber hinaus ist auch ein in situ Ausheilungsschritt bei 420 °C un-
ter HoS-Atmosphére direkt nach dem Wachstum von grofiem Interesse (Probe 9).
Die so erzielte Oberflichen-Qualitat ist vermutlich der GaP-Umbhiillung noch leicht
iiberlegen, wobei dieser Vergleich leider nicht direkt gezogen werden kann, da kei-
ne HyS-passivierten Nanodriahte mit einem ALD-Prozess bei 100 °C zur Verfiigung
standen. Ein Vergleich der S-Werte von den Proben 9 und 6A stiitzt allerdings diese
Vermutung.

Somit ist die in situ Ausheilung mittels HyS neben der Umhiillung mit GaP die
meist versprechende Passivierungsmethode. Allerdings besteht bei der epitaktischen
Umbhiillung auch noch grofles Potenzial, sofern in Zukunft die Gitterfehlanpassung

mit Hilfe von Tertidrverbindungen verringert werden kann.
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4.2 Oberflachenbeschichtete p-dotierte InP-Nanodrahte

Neben der Beschichtung von undotierten InP-Nanodrédhten wurden auch p-dotierte
Nanodréahte nach dem gleichen Muster behandelt. Die Nanodriahte sind dabei unter
identischen Bedingungen gewachsen, natiirlich mit Ausnahme der Zugabe von Dime-
thylzink (DMZn), um die gewiinschte p-Dotierung zu erreichen. Im anschlielenden
ALD-Prozess wurde die Oberflichen-Behandlung dieser Proben 11 bis 14 analog den
undotierten Proben 1 bis 4 durchgefihrt (vgl. Tab. 3.1).

In Abb. 4.7 sind die spektral- und zeitaufgelosten Zerfallskurven der p-dotierten
InP-Nanodrahten mit einem Durchmesser von 50 nm und verschiedenen HfO,-Be-
schichtungen gezeigt. In der Falschfarben-Darstellung reprasentiert wieder rot eine
hohe Intensitidt und blau eine niedrige Intensitat des PL-Signals. Die Farbabstufung
skaliert auch hier logarithmisch und die PL-Daten sind jeweils auf die maximale
Intensitdat normiert, um einen direkten Vergleich zu ermoglichen.

Das PL-Signal der unbehandelten Referenzprobe 11 ist in Teilbild a) zu sehen. Di-
rekt nach dem Laserpuls, also beim Zustand hoher Anregung bzw. grofler Dichte der
freien Ladungstrager, befindet sich das Maximum der Emission bei knapp 1,40eV.
Mit langerer Verzogerungszeit, d.h. sich veringernder Dichte der optisch erzeugten
Ladungstréger, verschiebt sich die Emission zu langeren Wellenlangen bis zu einer
Energie von ungefahr 1,31 eV. Somit liegt die PL-Emission unterhalb der Bandliicke
von InP in der Zinkblende-Struktur (ZB) bei 1,42 ¢V, was auf die Dotierung zuriick-
zuftihren ist. Wie in den Teilbildern b)-d) von Abb. 4.7 zu erkennen ist, weisen die
HfOs-beschichteten Nanodrahte im Vergleich zur unbehandelten Referenzprobe 11
wieder ein deutlich unterschiedliches Abklingverhalten auf. Augenscheinlich sind die
Lebensdauern durch die Oberflichen-Beschichtung genauso wie bei den undotier-
ten Proben stark verkiirzt. Dies deutet auch fiir die dotierten Nanodrahte auf einen
starken Einfluss des ALD-Prozesses auf die Oberflichen-Qualitéit, namentlich die Er-
zeugung von nichtstrahlenden Rekombinationszentren durch die HfO,-Beschichtung,
hin.

Insgesamt fallt auf, dass die Emission im Gegensatz zu den undotierten Proben
aber nicht nur aufgrund der Dotierung bei kleineren Energien auftritt, sondern dass
diese auch iiber den Messbereich von 12ns viel starker in der Energie verschiebt.
Abb. 4.8 zeigt die Energieposition des Maximums der PL-Emission in Abhéngigkeit
der Verzogerungszeit nach dem Laserpuls. Die undotierten Nanodrahte emittieren
hier anfinglich bei 1,47 eV und verschieben bis ungefahr 1,45eV. Im Gegensatz dazu
verschiebt das PL-Signal der p-dotierten Proben iiber einen Bereich von 90 meV,
von ungefahr 1,40eV bis 1,31eV. Diese grofie Verschiebung lasst sich nicht mehr
alleine durch die oben genannte Homostruktur der Nanodréhte [Pem09] mit einer
Anordnung der Bénder zweiter Art erklaren. Zur Interpretation dieses Sachverhalts
wird im Folgenden zunéchst der Begriff der Bandverbiegung eingefiihrt und darauf
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Abbildung 4.7: Zeitlicher Verlauf der PL-Emission von p-dotierten InP-Nanodrédhten
des Durchmessers 50 nm. a)-d) Falschfarben-Diagramme der PL-Intensitdt in Abhén-
gigkeit von Verzogerungszeit nach dem Laserpuls und Energie fiir folgende Proben: 11
(unbehandelte Referenzprobe), 12 (5 nm HfO3 bei 250 °C), 13 (15 nm HfO2 bei 250 °C)
und 14 (7nm HfO; bei 100°C).

aufbauend dann ein Modell vorgestellt, welches die Dynamik der Ladungstrager in
Abhangigkeit des Anregungszustandes im Festkorper beschreibt. Daraus lasst sich
die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit als Maf fiir die optische Qualitét
der Oberfliche des Nanodrahtes direkt ableiten.

4.2.1 Mikroskopische Vorgange im Nanodraht nach optischer Anregung

Bereits im ersten Teil dieses Kapitels wurden sogenannte extrinsische Oberfldchen-
Zustande erwahnt, die energetisch inmitten der Bandliicke liegen und so nicht-
strahlende Rekombination begiinstigen. Dartiiberhinaus konnen diese Zustande ab ei-
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Abbildung 4.8: Zeitlicher Verlauf der Emissionsenergie von undotierten und p-
dotierten InP-Nanodriahten des Durchmessers 50 nm ohne ALD-Beschichtung.

ner kritischen Oberflichen-Dichte von ungefihr 10'* cm=2 das Fermi-Niveau festset-
zen [Yab89]. Wenn das Fermi-Niveau nun aber aufgrund der Oberflichen-Zusténde
am Rand festgesetzt ist, jedoch in der Mitte des Nanodrahtes seine Lage zwischen
Leitungs- und Valenzband wie im ausgedehnten InP-Festkorper einnimmt, so er-
gibt sich eine Verbiegung der Bander zum Rand hin. In n-dotierten Drahten sind
die Bénder zum Rand hin nach oben [Cal05] und in p-dotierten Nanodrahten nach
unten [Wee06] gebogen. Abb. 4.9 zeigt schematisch die Bandverbiegung (engl. band-
bending) fir einen p-dotierten Nanodraht in Abhéngigkeit des Anregungszustan-
des. Teilbild a) stellt eine Momentaufnahme unmittelbar nach dem Laserpuls dar.
Die sehr grofie Zahl der optisch erzeugten freien Ladungstriager schirmt die an den
Oberflachen-Zustinden lokalisierten Ladungstrager ab. Bei ausreichender Laserleis-
tung wird so der Fall flacher Bander erreicht. Zu diesem Zeitpunkt ist das Gleich-
gewicht im Festkorper massiv gestort, so dass die Verteilung von Elektronen und
Lochern iiber zwei separate Quasi-Ferminiveaus Ef,, bzw. Er, beschrieben werden
muss [Thu04].

Kurze Zeit nach Eintreffen des Pulses (Teilbild b)) vergrofert sich die Bandver-
biegung, da Ladungstriager strahlend und nichtstrahlend rekombinieren und somit
nicht mehr langer zur Abschirmung der Oberflichen-Ladungen beitragen konnen.
Auflerdem nahern sich Ef,, und Ep, an, da das System in Richtung des Gleichge-
wichtszustands relaxiert.

In Teilbild c¢) ist die Situation bei geringer Ladungstrigerdichte lange nach dem
Anregungspuls gezeigt. Das Ferminiveau ist bei ungefidhr 0.1 eV unterhalb der Lei-



4.2 Oberflachenbeschichtete p-dotierte InP-Nanodréhte 55
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Abbildung 4.9: Bandverbiegung in einem p-dotierten Nanodraht in Abhéngigkeit der
Ladungstragerdichte. a) Vom Laserpuls wird eine hohe Anzahl freier Ladungstrager er-
zeugt, die Verteilungen von Elektronen und Léchern werden durch Quasi-Ferminiveaus
Er, bzw. Er, beschrieben. Gezeigt ist der Flachbandfall fiir $=0. b) Kurze Zeit nach
dem Laserpuls hat ein Teil der Ladungstriager rekombiniert, die Quasi-Ferminiveaus
gleichen sich an und die Bandverbiegung wird groBer. ¢) Lange Zeit nach dem La-
serpuls sind die verbliebenen Locher und Elektronen rdumlich getrennt, wodurch die
Rekombinationsrate abnimmt. Es stellt sich ein Gleichgewicht ein, die Verteilung kann
iiber eine gemeinsame Fermienergie E'r beschrieben werden.

tungsbandkante durch Oberflichen-Zusténde festgesetzt [Spi79]. Dies fithrt beson-
ders bei p-dotierten Nanodrahten zu einer starken Bandverbiegung, da sich die Fer-
mienergien von p-dotiertem Draht (Fr nahe Valenzbandkante) und Oberfliche (Ep
nahe Leitungsbandkante) im Gleichgewichtszustand angleichen miissen.

In dieser Situation sind die freien Ladungstrager aufgrund des sich aufbauenden
elektrischen Feldes rdumlich getrennt, was sich in einer geringeren strahlenden Re-
kombinationsrate aufgrund des kleineren raumlichen Uberlapps der Wellenfunktio-
nen duflert. Weiterhin ist die Emissionsenergie zu diesem Zeitpunkt rotverschoben,
da der energetische Abstand zwischen Elektronen und Lochern im Fall der Band-
verbiegung (c)) geringer ist als im Flachbandfall (a)).

Unabhéngig von der Art der Dotierung stellt die Bandverbiegung eine Potential-
barriere fiir die jeweiligen Majoritatsladungstrager dar. Somit ist die Oberflachen-
Rekombination im Zustand geringer Anregung erschwert. Quantitativ wird das wie-
der iiber die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit S beschrieben, die expo-
nentiell von der Barrierenhohe ¢ abhangt:

S =Sy e T (4.2)

Sp ist dabei die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit im Flachbandfall,
d.h. fiir ¢ = 0 bei hoher Anregung. kg1 bezeichnet wie iiblich die thermische Energie
bei der Temperatur 7.
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Desweiteren ergibt sich aus der nichtlinearen Losung der Poisson-Boltzmann-Glei-
chung [Yab87] folgende Abhéingigkeit der Bandverbiegung ¢ von der Oberflachen-
Ladungsdichte N und der Konzentration der freien Ladungstriager n:

2mN?e? _ Lol 1ol
Wk ; —n|e FeT e FeT — 2| (4.3)
€RB

Im Folgenden wird die linke Seite der Gleichung mit a abgekiirzt. Das Auflosen
dieser Gleichung nach der Bandverbiegung ¢ ergibt zwei Losungen. Die physikalisch
sinnvolle Losung muss bei wachsender Ladungstragerdichte eine Verringerung der
Bandverbiegung zur Folge haben. Diese Losung lautet:

a—+2n ++va? + 4an

2n

¢ = kgT'In (4.4)

Insgesamt ergibt sich aus Gleichung (4.1), die die Dynamik der optisch erzeugten
freien Ladungstriager n beschreibt, mit (4.2):
_ o]
dn 1 25pe kBT

a . 45
at P " (4.5)

Dabei muss die Abhéngigkeit der Bandverbiegung von der Ladungstragerdichte
nach Gl. (4.4) bertcksichtigt werden. Aus diesem Grund ist die Gleichung nicht ana-
lytisch l6sbar, weshalb das zeitliche Abklingverhalten der Ladungstragerkonzentrati-
on bei den spateren Messungen mit Hilfe der Gleichungen (4.4) und (4.5) numerisch
angepasst wird.

Die Abhéangigkeit der optischen Qualitit von der Oberflichen-Ladungsdichte N
wird durch folgende Uberlegungen deutlich: nach Gleichung (4.4) fiihrt eine héhere
Fléachenladungsdichte N zu einer grofleren Bandverbiegung ¢, da in den Parame-
ter a auBer N nur Konstanten eingehen. Eine groflere Bandverbiegung erschwert
aber durch die behinderte Drift zur Oberfliche die Oberflichen-Rekombination und
verringert somit die Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit S(¢), was auch in
Gleichung (4.2) zum Ausdruck kommt. Die héhere Dichte der Oberflachen-Zusténde
vergroflert also nach dieser Betrachtung die optischen Lebensdauern und damit die
Oberflachen-Qualitat, was zunachst paradox erscheint.

Tatséchlich wird jedoch durch die erhéhte Oberflichen-Ladungsdichte eine grofie
Zahl an nicht-strahlenden Rekombinationszentren geschaffen, die besonders zu einem
frithen Zeitpunkt nach dem Laserpuls, also bei hohem Anregungszustand, ein sehr
starkes Abklingen der freien Ladungstrager hervorruft. Insgesamt betrachtet fithrt
also eine grofle Dichte an Oberflichen-Ladungen trotzdem zu einer Verschlechterung
der optischen Qualitiat. Aus diesem Grund wird als Maf fiir die Oberflichen-Qualitat
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der untersuchten Proben auch Sy, die Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit
fiir den Fall flacher Bénder, herangezogen.

4.2.2 HfOy-Beschichtung p-dotierter InP-Nanodrahte

Um aus den spektral- und zeitaufgelosten PL-Messungen mit Hilfe des eben einge-
fithrten Modells quantitative Informationen iiber die Oberflaichen-Qualitat gewinnen
zu konnen, wird zunachst wieder das gemessene PL-Signal iiber den gesamten Ener-
giebereich integriert. Die so gewonnenen Zerfallskurven sind in Abb. 4.10 fir 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
starker. Genau wie bei den undotierten Proben hat die Oberflaichen-Behandlung
mit HfO, einen deutlich negativen Einfluss auf die optische Qualitat der Nano-
drihte. Neben den gemessenen Zerfallskurven ist auch exemplarisch fiir Probe 11
eine Anpassung nach dem oben eingefithrten Modell gezeigt (tiirkise Kurve). Offen-
sichtlich werden die Messdaten mit dem Modell gut reproduziert. Eine Anpassung
der verbleibenden Proben fiihrt auf die in Tabelle 4.3 aufgefithrten Werte fiir die
Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit und die strahlende Lebensdauer 7,.44.
Fir die Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit ist dabei die Grofie Sy fiir den
Fall flacher Bander angegeben.

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

Probe So (cm/s) Trad (1S)
11 (55+05)x10° 9,0+03

13 (5,0 £0,5)x10* 10,0403
14 (2,2402)x10* 10,0403

Leider konnen die Daten der Probe 12 nicht zum Vergleich herangezogen werden.
Es ware ein unnatiirlich hoher Wert fiir die strahlende Lebensdauer nétig, um das
Modell fir groflere Verzogerungszeiten einigermafien an die Kurve anpassen zu kon-
nen. Wie aus Abb. 4.7 und Abb. 4.10 hervorgeht, ist beim Experiment in diesem
Bereich das PL-Signal tatsachlich schon auf das Niveau des Untergrundrauschens
abgefallen, so dass eine Anpassung dieser Kurve generell nicht physikalisch sinnvoll
erscheint.

Fir die Proben 13 und 14 ergibt sich ein dhnliches Bild in Bezug auf den Einfluss
der Oberflichen-Behandlung wie bei den undotierten Nanodrahten. Zum einen fiihrt
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® Probe 11, S =5,5x10°cm/s
® Probe 12

Probe 13, S,=5,0x10"cm/s
® Probe 14, S =2,2x10"cm/s
Anpassung Probe 11

In (integrierte Intensitat)

1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1 " 1
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Abbildung 4.10: Abklingverhalten des PL-Signals fiir die Proben 11 bis 14. Die
iiber den gesamten Energiebereich integrierte Intensitét ist iiber die Zeitverzégerung

aufgetragen. Die tiirkise Kurve zeigt exemplarisch die Anpassung nach dem neuen
Modell fir Probe 11.

die HfO5-Beschichtung wiederum zu einer Erhéhung der Oberflichen-Rekombinati-
onsgeschwindigkeit um ungefahr eine Groflenordnung. Zum zweiten weist die Probe
mit 7nm HfO, bei einer Prozesstemperatur von 100 °C (Probe 14) einen nur halb
so groBen Wert von Sy auf (2,2x 10* cm/s) wie bei den ALD-Parametern 15 nm und
250°C (5,0x 10 cm/s). Diese Beobachtung steht im Einklang mit den undotierten
Proben 3 und 4 mit Werten der Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit von
2,1x10* cm/s bzw. 1,1x10* cm/s.

Dariiber hinaus fallt auf, dass bei vergleichbarem Einfluss der HfO,-Beschich-
tung die Werte der Oberfldchen-Rekombinationsgeschwindigkeit bei den p-dotierten
Nanodrahten durchweg hoher liegen als bei den undotierten Proben. Dieser Sach-
verhalt ist ein realer physikalischer Effekt und liegt, wie im nachsten Abschnitt
diskutiert, nicht etwa in der Methode der Messauswertung begriindet. FEine Extrak-
tion der Oberflichen-Rekombinationsgeschwindigkeit aus den Zerfallskurven nach
der zu Beginn dieses Kapitels vorgestellten Methode, basierend auf der normierten
Zeit-Ableitung der integrierten Intensitéit, liefert die identischen Werte wie in Ta-
belle 4.3. Der Einfluss der Dotierung auf die optische Qualitat der Nanodrahte wird
deshalb im Folgenden untersucht.



4.2 Oberflachenbeschichtete p-dotierte InP-Nanodréhte 59

4.2.3 Einfluss der Dotierkonzentration

Bereits in einer fritheren Messserie wurde die Dotierkonzentrationen beim Wachstum
der Nanodrédhte variiert. Dabei wurden drei verschiedene Dotierungen eingestellt.
Erstens eine p-Dotierung mittels Zink, die der nominellen Storstellenkonzentration
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 Storstellenkonzentration einem relativen Faktor von 0,05 entspricht.
Dies dient zum Ausgleich einer eventuell vorhandenen Hintergrunddotierung und
bringt letzlich undotierte Nanodrahte 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 gewéhrleistet sind. Dies wird schon al-
leine anhand der Energieposition des PL-Maximums offenbar, die sich stark von den
vorhergehenden Nanodrahten unterscheidet. Die deutlich hohere Emissionsenergie
lasst bei diesen Proben auf eine Dominanz der WZ-Struktur schlielen.

In Abb. 4.11 ist das Abklingverhalten der iiber 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 Qualitdt hat. Die faktisch undotierte Probe weist eine relativ lange Lebensdauer
auf, die Emission der einfach p-dotierten Nanodrahte klingt deutlich schneller ab und
die der stark dotierten Probe ist nach einer Verzogerung von weniger als 2ns schon
unterhalb des Signalniveaus des Hintergrundrauschens abgesunken.

Dies ist zum einen auf das Einbringen von nicht-strahlenden Rekombinations-
zentren in Form von Storstellen durch die Dotierung zuriickzufiithren [Ros03], steht
dartiber hinaus aber auch in Zusammenhang mit dem Effekt der Bandverbiegung. Je
starker die Dotierung, desto grofier ist die Konzentration der abschirmenden Ladun-
gen, die sich in Richtung der Oberfliche ansammeln. Dies fiihrt zu einer stiarkeren
Verbiegung der Bénder und damit auch zu einer grofleren raumlichen Trennung der
Wellenfunktionen von Elektronen und Lochern. Dadurch wird eine effiziente Re-
kombination stark unterdriickt 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 Verzogerung aufgrund der sich auswirkenden Bandverbiegung zu kleineren
Energien schiebt. Dieser Effekt ist desto starker ausgepragt, je grofler die Dotierung
der Nanodrahte ist. Bei der hochsten Dotierung ist der Energieverlauf (blau) nur
fiir kurze Verzogerungen 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: Zeitaufgeloste PL-Messungen fiir drei Proben mit verschiedener
Dotierung. a) Abklingverhalten des PL-Signals. b) Verschiebung des Emissionsmaxi-
mums aufgetragen iiber die Verzogerung.

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



5 PL-Untersuchungen an
GaN-Nanodrahten

Neben den zeitaufgelosten PL-Messungen an InP-Proben wurden im Rahmen dieser
Arbeit auch die optischen Eigenschaften von GaN-Nanodrahten 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 Oberflichen-Rekombi-

nationsgeschwindigkeit bei diesen GaN-Nanodrahten bestimmt werden.

5.1 Motivation und Herstellung

Halbleiter-Nanodrahte 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-
[TI-Nitride wegen ihrer groflen Bandliicke als Bauteile der Optoelektronik im Bereich
kleiner Wellenlangen oder in der Hochleistungs- und Hochtemperaturelektronik aus
[Mor94].

Im Hinblick auf das selbstorganisierte Wachstum von GaN Nanodréhten 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-Nanodrahten beschrieben wurde. Obwohl hierbei die Strukturpa-
rameter wie z.B. der Durchmesser der entstehenden Driahte sehr gut kontrolliert
werden konnen, weist diese Methode auch den gravierenden Nachteil der Verun-
reinigung des Materials durch Katalysatoratome auf. So bauen sich beipielsweise
Goldatome als Storstellen 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 Uberangebot des
Gruppe-V-Elements Stickstoff [Par04, Mei06, Gee07].

Bei den meisten Materialsystemen entstehen Nanodrahte nur bei einer der beiden
Methoden, wihrend im Fall von GaN sowohl selbst-induziertes als auch Katalysator-
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induziertes Wachstum realisierbar ist. Dies ertffnet die Moglichkeit des direkten
Vergleichs beider Wachstumsmodi, was von groflem grundlegenden Interesse ist.

Im Unterschied zu den InP-Proben wurden diese Nanodréhte in einer MBE-Anlage
gewachsen. Aufgrund der schnellen und prazisen Steuerung des Materialflusses bei
dieser Epitaxie-Methode sind hochgenaue Schichtfolgen und héchste Kristallqualité-
ten realisierbar. Diese Vorteile gehen beispielsweise im Vergleich zur vorgenannten
MOVPE-Technik zu Lasten des Durchsatzes, der aber bei wissenschaftlichen An-
wendungen zweitrangig ist.

Fiir diese Untersuchungen wurden sechs verschiedene Proben gewachsen, deren
Herstellungsparameter nochmals zusammenfassend in Tabelle 5.1 aufgefithrt sind.
Die Proben A-C wurden auf Al,O3'(0001), die Proben D und E auf Si(111) und
Probe F auf Si(001) als Substrat gewachsen. Uber eine Plasmaquelle, die bei Radio-
Frequenz operiert, wurde dabei reaktiver Stickstoff zur Verfiigung gestellt. Bei den
Proben A und B wurde zunichst in situ auf das Substrat eine 4 A dicke Nickel-
Schicht bei 710 °C bzw. 730 °C aufgebracht und anschlieBend bei der gleichen Tem-
peratur das GaN gewachsen. Bei Probe C wurde ez situ eine 3 A dicke Nickel-Schicht
bei Raumtemperatur auf das Substrat aufgebracht und dann vor dem eigentlichen
GaN-Wachstum bei 800 °C zuerst fiir 15 Minuten ein Ausheizschritt ebenfalls bei
800 °C eingeschoben.

Die Si(111)-Substrate wurden vor dem Wachstumsschritt mit einer Flusssiure-
Losung (HF) geitzt, wohingegen das Si(001)-Substrat nach der sog. RCA2-Prozedur
gereinigt wurde [Geoll, Colll]. Bei allen drei Proben wurde nach dieser Oxid-
Desorption eine Ausheilung in der Wachstumskammer iiber 15 Minuten bei einer
Temperatur oberhalb 935 °C durchgefiihrt. Im Anschluss daran wurde die Tempera-
tur auf 730 °C verringert und bei Probe E wurde noch eine 4 A dicke Nickel-Schicht
aufgebracht. Schliellich wurde auf alle drei Substrate GaN bei 730 °C gewachsen.
Die abgeschiedene Menge an GaN entspréche dabei im Falle eines zweidimensionalen
Wachstums einer Schichtdicke von 200 nm. Néhere Details zum Wachstumsprozess
wurden von Geelhaar et al. [Gee07]| beschrieben.

5.2 Makro-PL Untersuchungen

Die optischen Untersuchungen der GaN-Nanodrihte wurden an einem speziell dafiir
aufgebauten Messplatz durchgefiihrt, der in weiten Ziigen 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: Probentibersicht der GaN-Nanodrahte

Probe Substrat Katalysator Wachstumstemperatur
A AlLOs (0001) 4 A Ni 710°C
B AlLO; (0001)  4ANi 730°C
C Alzo3 (0001)  3A Ni 800°C
D Si (111) - 730°C
E  Si(111) 4 A 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 aulerdem
ist die Optik des gesamten Messplatzes noch fiir den ultravioletten Spektralbereich
optimiert.

Zunachst werden die Proben mit der 325nm Linie eines HeCd-Laser im Dau-
erstrichmodus (cw) angeregt. Ein Interferenzfilter mit einer Halbwertsbreite von
1,5nm ist vor dem Laser platziert, um stérende Plasmalinien des gasférmigen Ver-
starkungsmediums zu unterdriicken. Der Laserstrahl wird mit Hilfe einer Linse der
Brennweite 20 cm unter einem Winkel von ungefahr 30° in Bezug auf die Oberfla-
chennormale auf die Probe fokussiert. Der Punkt des Lasers auf der Probe hat dabei
einen Durchmesser von ungeféhr 100 ym. 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 4,2 K und Raumtemperatur erlaubt. Die PL-Emission wird iiber
zwei weitere Linsen aus Quarzglas auf den Eintrittsspalt eines Spektrometers mit
f = 32cm fokussiert, durch ein Gitter mit 1800 Strichen/mm dispergiert und von
einem fiir den ultravioletten Spektralbereich optimierten Si-CCD-Sensor detektiert.

Da die hier untersuchten Nanodrahte auf dem indirekten Halbleiter Silizium bzw.
auf undotiertem Saphir gewachsen wurden, ist keine stérende PL-Emission des Sub-
strates zu erwarten und die Strukturen konnen deshalb direkt ohne eine Ablosung
vom Substrat optisch untersucht werden.

5.2.1 Variation des Substrates und der Wachstumstemperatur

Zunéchst wurden die mittels Ni-Katalysator auf Saphir gewachsenen Nanodrah-
te optisch untersucht. Abb. 5.1 zeigt die bei Tieftemperatur aufgenommenen PL-
Spektren der GaN-Nanodréahte, 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) zuriick-
gefithrt [Rie96, Yoo06]. Im Spektrum sind zwei weitere, schirfere Linien sichtbar,
néamlich bei 3,43 eV und bei 3,473 eV. Letztere ist fiir GaN aus der Literatur hinrei-
chend bekannt und wird den an neutralen Donatoren gebundenen Exzitonen (D°X)
zugeschrieben [Cal00, Fur08].

Die andere Linie bei 3,43 €V ist moglicherweise auf den Einsatz von Ni als Kataly-
sator zuriickzufiihren. Bei den spéter gezeigten Spektren der GaN-Nanodrahte, die
ohne Ni auf Si-Substrat gewachsen sind, tritt diese Emission nicht auf. Von Yoo et
al. [Yoo06] wurde bei Ni-katalysierten GaN-Nanodréihten ein Ubergang 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 hochstwahrscheinlich auf Stapelfehler zuriickzufiihren,
die vor allem durch den Einsatz des metallischen Katalysators auf Saphir-Substrat
vermehrt auftreten. Der starke Einfluss der Wahl des Substrates auf die Kristallqua-
litdt von selbstinduziert bzw. Ni-induziert gewachsenen GaN-Nanodrahten soll im
Rahmen dieser Arbeit nicht detailliert diskutiert werden, wurde allerdings intensiv
untersucht und auch publiziert [Chel0]. Eine eindeutige Zuordnung der Linie bei
3,43 eV ist nicht moglich, 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 Verhéltnis zur Defekt-Emission vergleichsweise schwache Linie des Dona-
tor-gebundenen Exzitons bei Probe A offenbart eine schlechte Materialqualitat, die
bei der Wachstumstemperatur 710 °C erreicht wird. Wie aus Abb. 5.1 ersichtlich
ist, verstarkt sich bei einer leicht erhéhten Wachstumstemperatur von 730 °C (Pro-
be B) die gesamte PL-Intensitat ungefihr um den Faktor 5, allerdings dominiert
die Defekt-Emission bei 3,3 eV noch immer das Spektrum. Auflerdem ist die scharfe
Linie bei 3,473 eV des Donator-gebundenen Exzitons etwas starker ausgepragt. Der
Ursprung einer zusatzlichen Linie bei einer Energie von 3,45¢eV, die unter den hier
untersuchten Proben nur bei Probe B erscheint, wird haufig mit dem Akzeptor-
gebundenen Exziton in Zusammenhang gebracht [Res05], ist jedoch bislang noch
nicht abschliefend geklart [Pfil0]. Eine noch hohere 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€V, die nur bei Probe C auftritt, wird vermutlich durch Donator-
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Abbildung 5.1: PL-Spektren aufgenommen bei 4K an GaN-Nanodréihten, 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-Nanodrahte 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 hauptséchlich zwei
Linien mit einem relativen Abstand von ungefahr 20 meV sichtbar. Die Emission bei
3,473 eV rithrt wieder vom Donator-gebundenen Exziton (DX) her und die zwei-
te Linie bei 3,45¢eV ist charakteristisch fiir GaN-Nanodrahte auf Si-Substrat und
wird auf einen Ga-Punktdefekt zurtickgefiihrt [Cal00, Cal01]. Unterhalb von 3,40 eV
sind keine ausgepragten Linien mehr im Spektrum zu sehen, was auf eine hohere
Kristallqualitit und eine effiziente Unterdriickung von Defekten im Vergleich zum
GaN-Wachstum auf Saphir hindeutet. Aus der Intensitit des Donator-gebundenen
Exzitons lésst sich ableiten, dass die besten GaN-Nanodréhte auf Si(111)-Substrat
wachsen, was auch durch REM-Aufnahmen bestétigt werden konnte. Auflerdem zeigt
ein direkter Vergleich dieser beiden Proben (D und E), dass der Katalysator Ni nur
geringen Einfluss auf die optischen Eigenschaften bei GaN-Nanodréhten auf Si(111)-
Substrat hat.
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Abbildung 5.2: PL-Spektren aufgenommen bei 4 K an GaN-Nanodrahten, 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 Temperaturabhangige PL-Messungen

Im Folgenden werden weitere Messungen vorgestellt, die die Temperaturabhangig-
keit der Emissionsenergien und Intensititen zum Ziel haben, woraus schliellich die
Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit abgeleitet werden kann. In Abb. 5.3
sind exemplarisch die unter Variation der Temperatur gemessenen Energiepositionen
und Intensitdten von GaN-Nanodriahten auf Si(111)-Substrat (Probe D) dargestellt.

Wie aus dem oberen Teilbild hervorgeht, zeigt die Emissionsenergie oberhalb von
30 K eine deutliche Rotverschiebung mit wachsender Temperatur, was auch in einem
ausgedehnten Festkorper erwartet wiirde. Diese Energieverschiebung ist auf eine
Verringerung der Bandliicke mit steigender Temperatur zuriickzufithren und wird in

guter Naherung durch die empirische Formel von Varshni [Var67]| beschrieben:

o-T?
T+

J(T) = E,(0) 5.)

Hier bezeichnet E,(T) die Emissionsenergie bei der Temperatur 7" und E,(0) die
(extrapolierte) Bandliicke bei T = 0, entsprechend 3,479 ¢V fiir den Ubergang des
freien Exzitons [Res05]. Die Parameter o und S sind bekannt als Varshnis Tempe-
raturkoeffizient und Debye-Temperatur (=667 K fiir GaN [Li97]). Eine Anpassung
der experimentell ermittelten Emissionsenergien ergibt o = (4,0 & 0,4) x 10~*eV /K,
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Abbildung 5.3: Temperaturabhéingigkeit der Emissionsenergie mit Anpassung nach
der Varshni-Formel (schwarze Linie) und der PL-Intensitdt von GaN-Nanodrihten
gewachsen auf Si(111) ohne Ni-Katalysator (Probe D). Der Intensitatsverlauf wur-
de mit einem 2D-Diffusionsmodell (rot) angepasst und daraus die Oberflachen-
Rekombinationsgeschwindigkeit S abgeleitet (blau).

was gut mit dem Wert von 3,67 x 1074 eV /K fiir eine GaN-Diinnschichtstruktur iiber-
einstimmt [Pet95].

Im Gegensatz dazu, wird fiir Temperaturen unterhalb 30 K eine Blauverschiebung
beobachtet, die aus dem Ubergang vom gebundenen (3,473 eV) zum freien Exziton
(3,479 €V) mit steigender Temperatur resultiert. Beziiglich der PL-Intensitaten fiihrt
dieser Ubergang vom gebundenen zum freien Exziton zu einer Verringerung der in-
tegrierten Intensitaten. Dieser Einbruch der PL-Intensitdt mit wachsender Tempe-
ratur steht im Zusammenhang mit dem Einsetzen der Oberflachen-Rekombination.
Mit ansteigender Temperatur verstarkt sich auch die Diffusion freier Exzitonen zur
Oberflache des Nanodrahtes. Dies fiihrt wiederum zu einer vermehrten Besetzung

von Oberflichen-Zustanden, die, wie bereits in Kapitel 4 diskutiert, bevorzugt tiber
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nicht-strahlende Kanéle rekombinieren. Folglich tragen diese Exzitonen nicht mehr
zum PL-Signal bei.

Dieser Vorgang kann iiber ein 2-dimensionales Diffusionsmodell beschrieben wer-
den [Jac94]. Der Anteil der freien Ladungstrager, die nicht-strahlend an der Oberfla-
che rekombinieren, in Bezug auf die gesamte Anzahl der optisch erzeugten Ladungs-
trager hangt hierbei ab vom Verhaltnis aus Umfang zur Fliche eines Querschnitts
durch den Nanodraht. Unter Beriicksichtigung dieser geometrischen Uberlegungen
ergibt sich die Quanteneffizienz der PL-Emission zu [Jac94]

4 -
g.

.

n=1- (5.2)

&‘-

Hier bezeichnet j den Diffusionsfluss zur Oberfliche, g die Erzeugungsrate der La-
dungstriager und d den Durchmesser des Nanodrahtes. Um nun einen Ausdruck fiir
den Diffusionsfluss zur Oberflache ableiten zu kénnen, muss die laterale Ladungs-
tragerverteilung bestimmt werden. Diese wiederum wird durch die 2-dimensionale

inhomogene Diffusionsgleichung

ey’ (5.3)

Trad Tnr

D An —

beschrieben. 7,,4 und 7, stehen dabei fiir 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 lasst vermuten, dass die nicht-
strahlende Rekombination im inneren Bereich des Nanodrahtes stark unterdriickt
ist. Aus diesem Grund wird in der weiteren Ableitung der dritte Term von Glei-
chung (5.3) vernachléssigt.

Der Diffusionsfluss j zur Oberflache muss die Randbedingungen

on :
Da— = _.]|r:d/2 = -5 n|r:d/2' (5.4)
r=d/2
erfiillen, wobei S wieder die Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit ist.
Die Losung von Gleichung (5.3) fiir das vorliegende zylindersymmetrische System

fithrt auf eine radial verteilte Ladungstragerkonzentration nach

n(r) = g7raa + A - Ko <Z> ) (5.5)

Hierbei ist K, 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 aufgelost und in (5.2) eingesetzt wird, so ergibt sich abschlieBend fiir

die Quanteneffizienz
45Trqd
- d
77 N 1 B ]_ + 2ST’rudiKO(d/2L) : (56)
d 2L K}(d/2L)

Bei den hier untersuchten Proben mit Durchmessern der Nanodréahte im Bereich
von 50-80 nm und einer deutlich gréfieren Diffusionslinge L = \/D7,.q von ungefihr
300nm (bei 300K) in GaN [Ale03] ist stets gewéhrleistet, dass d/2L < 1. Unter
diesen Randbedingungen hangt die Quanteneffizienz nicht von der Diffusionslinge
ab und kann deshalb angendhert werden als

1

T 14 4S70q/d (5.7)

n

In dieser Gleichung muss die experimentelle Temperaturabhéangigkeit, die propor-

tional zur Quanteneffizienz ist, wiedergegeben werden. Im Einklang mit der Lite-

ratur wird S als proportional zu T2 angenommen [Mai90], wihrend 7,4 nur eine

schwache Temperaturabhéngigkeit aufweist [Bun99]. Zur Ableitung der Oberflachen-
Rekombinationsgeschwindigkeit wurden die Messdaten aus Abb. 5.3 mit

1(0)

(T) = 1+ ART2 (5.8)

angepasst, wobei die Intensitét I(0) bei 7' = 0 und 8 Anpassungsparamter sind und
S gegeben ist durch S = BdT"/?/7,44. Eine gute Ubereinstimmung mit den Messda-
ten wird fiir 1(0) = 185 und 8 = 0,13 K~*/2. Damit kann S als Funktion der Tempe-
ratur berechnet werden fiir einen durchschnittlichen Durchmesser der Nanodrahte
von 65nm und unter der Annahme 7,,4 = 0,5ns [Bun99]. Die sich daraus ergeben-
de Temperaturabhiangigkeit der Oberflachen-Rekombinationsgeschwindigkeit ist im
unteren Teilbild von Abb. 5.3 dargestellt. Die temperaturabhéngige Oberflichen-
Rekombinationsgeschwindigkeit liegt in der GréSenordnung von 10%cm/s und hat
einen extrapolierten Wert von (3,0 £ 0,4) x 10% cm/s bei 300 K. Dies ist vergleichbar
mit S = 5x10*cm/s, was fiir undotierte GaN-Schichtstrukturen veroffentlicht ist
[Ale03]. An dieser Stelle bleibt zu bemerken, das der so gewonnene Wert als grobe
Abschéitzung verstanden werden muss, da 7,,4 nicht direkt gemessen werden kann.
Dennoch zeigt die hier vorgestellte Vorgehensweise einen Weg auf, wie auch oh-
ne die Verfiigbarkeit von zeitaufgelosten PL-Daten Informationen iiber dynamische

Vorgénge wie die Oberflachen-Rekombination gesammelt werden kénnen.
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6 Theoretische Grundlagen

Systeme mit reduzierter Dimensionalitat sind fiir verschiedenste Bereiche der phy-
sikalischen Grundlagenforschung von groflem Interesse. Die im Rahmen dieser Ar-
beit untersuchten Strukturen ermoglichen einen rdumlichen Einschluss in zweier-
lei Hinsicht. Zum einen erfahren die Ladungstriager (Elektronen und Locher) einen
dreidimensionalen Einschluss in den Quantenpunkten aufgrund der Bandkanten-
Diskontinuitét zwischen InGaAs-Quantenpunkt und der umgebenden GaAs-Matrix.
Zum zweiten stellen die verwendeten Mikropillar-Kavitiaten 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 (DBR!), erreicht. In transversaler Richtung
stellt der Ubergang vom Halbleitermaterial zum umgebenden Medium (Luft bzw.

Vakuum) einen Brechungsindex-Sprung dar.

6.1 Halbleiter-Quantenpunkte

Der Einschluss der Ladungstrager 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 fiir
Elektronen und Locher. Deshalb werden Quantenpunkte haufig auch als kiinstliche
Atome bezeichnet.

Die Voraussetzung fiir das Auftreten solcher Quantisierungseffekte ist eine Ein-
schrankung der Bewegung der Ladungstréiger auf eine geniigend kleine Léange in einer
oder auch mehreren Dimensionen. Diese Linge muss dabei in der Groflenordnung
der de Broglie-Wellenldnge Ay liegen, welche sich aus der effektiven Masse m* und
der Temperatur 7' ergibt:

h h ~ 1,24nm
V3m*kgT Epin[eV]

B (6.1)

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

1 Akronym fiur Distributed Bragg Reflector
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weitere wichtige Grofle ist die elektronische Zustandsdichte. Sie gibt die Anzahl der
moglichen Zustiande pro Energieintervall an und héngt entscheidend von etwaigen

rdumlichen Einschrankungen ab.

Elektronische Zustandsdichte

In einem ausgedehnten Festkorper mit dem Volumen V ist die Bewegung der La-
dungstrager in keiner Raumrichtung eingeschrankt. Folglich konnen die Ladungs-
trager durch ebene Wellen beschrieben werden und ihre Energie € ist mit dem Wel-
lenvektor k iiber die Dispersionsrelation ¢ = h?k?/(2m*) verkntipft. 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 (27)2/V einnimmt, lisst
sich die Anzahl der Zustdande ngp(F) mit einer Energie ¢ < E berechnen, indem
man das Kugelvolumen durch (27)?/V dividiert. Daraus erhélt man fiir die auf das
Volumen normierte Anzahl der Zustédnde N3p(E) = ngp(E)/V:

k,S (2m*E)3/2

Nsp(E) = - = —F—7— 2
3(F) 32 3m2h3 (6:2)
Damit ergibt sich fir die dreidimensionale Zustandsdichte Dsp(E) = C”Vf’ii%(m:
V2m*E
Dyp(E) = Y22 o VE. (6.3)

m2h3

Die Zustandsdichte eines freien Ladungstragersystems ist also proportional zu
VE. Falls die Ladungstriger nun in einer Dimension eingeschrankt werden und
sich folglich nur noch in einer Ebene frei bewegen kénnen, berechnet sich die Zu-
standsdichte analog zum vorherigen Fall. Fiir 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 Zustande
proportional zur Energie E und es ergibt sich fiir jedes Subband eine konstante
Zustandsdichte:

*

Dop(E) = 1 (6.4)

 wh?’

Wird die Bewegung der Ladungstriager in einer weiteren Raumrichtung einge-

schrankt, wie beim Quantendraht, so ergibt sich fiir das eindimensionale Ladungs-
tragersystem nach analoger Rechnung:

1 [2m*
DlD(E>:ﬁ E (6.5)

In einem solchen System treten Singularititen in der Zustandsdichte auf, sobald
ein neues Subband besetzt wird. Bei einer weiteren raumlichen Einschrankung ge-

langt man zu dem nulldimensionalen Ladungstragersystem, wie den in dieser Arbeit
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Abbildung 6.1: Zustandsdichte in Abhéngigkeit der Dimensionalitdt des Einschlus-
ses der Ladungstriger. Von links nach rechts: Volumenmaterial, Quantenfilm, Quan-
tendraht, Quantenpunkt.

untersuchten Quantenpunkten. Die Bewegung der Ladungstréger 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 E;. Die Zustandsdichte wird

demzufolge mit J-Funktionen beschrieben:
Dup(E) = Y 0(E — ). (6.6)

Zusammenfassend ist in Abb. 6.1 noch einmal die Zustandsdichte in Abhangigkeit

der Energie fiir die verschiedenen Systeme dargestellt.

Emissionsspektren von Quantenpunkten

Die absolute Lage der Energieniveaus wird neben der Gréfle der Bandliicke von
weiteren Faktoren beeinflusst. Zusétzlich zur Quantisierung durch die geometrische
Einschrankung der Ladungstrager in den verwendeten Nanostrukturen treten noch
Niveauverschiebungen durch Verspannung und durch Coulombwechselwirkung auf.
Aufgrund der é-férmigen Zustandsdichte eines Quantenpunktes erwartet man ein
Spektrum mit einzelnen scharfen Linien fiir jeden erlaubten Ubergang. In der Rea-
litdt rihrt jede Spektrallinie allerdings von einer geddmpften Dipolschwingung her,
die quantenmechanisch als gedampfter 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 Einfliisse, die zu einer inhomogenen Verbreiterung fithren. Die homogene
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Linienbreite ergibt sich aus der Heisenberg’schen Energie-Zeit-Unschéarfe mit der
strahlenden Lebensdauer 7 zu: b
Vo R = (6.7)
Damit erhélt man fiir eine typische Lebensdauer von 7 = 300 ps eine Linienbreite
von lediglich 7, ~ 2,2 ueV (vgl. auch [Bay02]). In diesem Zusammenhang sind als
weitere Mechanismen der Linienverbreiterung die Wechselwirkung des Exzitons mit
anderen Ladungstridgern und der Einfluss geladener Quantenpunkte zu nennen.
Dariiber hinaus besitzt in einem Ensemble jeder einzelne Quantenpunkt leicht
unterschiedliche Eigenschaften, wie Gréfle, Form und Verspannung. Dadurch erge-
ben sich verschiedene Emissionsenergien, die in Ubereinstimmung mit der statisti-
schen Streuung dieser Eigenschaften ndherungsweise Gaufl-verteilt sind. In Abb. 6.2
ist das Spektrum einer bis zur aktiven Schicht abgeatzten planaren Resonatorpro-
be mit Ing30Gag 79As-Quantenpunkten dargestellt. Zu erkennen ist zum einen die
GauB-formige Emission des Quantenpunkt-Ensembles. Auflerdem ist in rot die an-
genommene Lage der Resonatormode fiir eine nicht-gedtzte Probe angedeutet. Beim
Wachstum der Strukturen wird die relative Lage der Resonatormode zum Ensemble
so eingestellt, dass nur wenige Quantenpunkte spektral in der Nahe liegen und so

im Experiment gezielt in Resonanz gebracht werden konnen.

Oszillatorstarke von Exzitonen

Der Zustand der Anregung und die anschlieBende Relaxation, verbunden mit der
Emission von Licht manifestiert sich in einem Quantenpunkt in Form von Exuzi-
tonen. Dieses Konzept, Elektron-Loch-Paare als Quasiteilchen aufzufassen, wurde
bereits im ersten Teil dieser Arbeit tiber Halbleiter-Nanodrahte eingefithrt. 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 grofleren Bohrradius und eine viel kleinere Bin-
dungsenergie als ein Wasserstoffatom (=~ 3 Gréfenordnungen geringer). Durch die
grofle Ausdehnung der Exziton-Wellenfunktion tiber viele Gitterperioden im Kris-
tall addiert sich die Dipolstarke vieler Atome zur Oszillatorstarke des Exzitons auf.
Die Oszillatorstarke als dimensionslose Grofe ist definiert als das Verhaltnis aus der
strahlenden Rekombinationsrate des Emitters im homogenen Medium und der Emis-
sionsrate eines klassischen harmonischen Oszillators. Nach Andreani et al. [And99]
lasst sich die Oszillatorstarke f in Abhéngigkeit der Materialparameter explizit an-

geben als
2muwod?

f= e2h

Hier bezeichnet d das Dipolmoment des Exzitons, das direkt mit der Ausdehnung

(6.8)

des Elektron-Loch-Paares zusammenhingt. Im Gegensatz zu atomaren Ubergingen,
bei denen die Oszillatorstarke nur diskrete Werte annehmen kann, abhéngig vom je-
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Abbildung 6.2: PL-Spektrum einer bis zur aktiven Schicht abgeédtzten Probe mit
Ing 30Gag 70As-Quantenpunkten (schwarz). Resonatormode einer planaren, unstruk-
turierten Probe (rot).

weiligen Atom und seinem elektrostatischen Potential, steigt die Oszillatorstéirke
hier bei einer grofleren Flachenausdehnung der Wellenfunktionen kontinuierlich an
[Joh08]. Besonders entscheidend fiir hohe Oszillatorstarken ist ein moglichst grofier
raumlicher Uberlapp der Wellenfunktionen von Elektron und Loch. Entgegen der
Intuition weisen grofiere Quantenpunkte einen besseren Ladungstrigereinschluss !
und damit ein groSeres Uberlapp-Integral auf als kleinere Quantenpunkte. Im Ein-
zelnen ist das auf den unterschiedlich starken Einfluss des Einschlusspotentials auf
Elektron- und (Schwer-)Lochwellenfunktion zuriickzuftiihren, was wiederum aus den
verschiedenen effektiven Massen resultiert [Joh08]. Damit besitzen lateral ausge-
dehnte Quantenpunkte hohere Oszillatorstirken und eignen sich somit besonders fiir
die im Folgenden préasentierten Experimente zur starken Kopplung. Dartiber hinaus
wird in [Stoll] mathematisch gezeigt, dass fiir eine grofie Oszillatorstérke sich nicht
unbedingt Elektron und Loch am gleichen Ort befinden miissen, sondern vielmehr
der Uberlapp der Einhiillenden der Wellenfunktionen groB sein muss. Anschaulich
ausgedriickt 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, p,, p, und p, herrithrt. Dar-
aus entstehen ein Leitungsband und drei Valenzbander. Fiir verschwindende Wech-
selwirkung waren die drei Lochbander bei £ = 0 entartet, allerdings wird durch
die Spin-Bahn-Kopplung ein Valenzband energetisch um etwa 1meV abgespalten
(engl. Split-off-Band). Die beiden verbleibenden Valenzbénder erfahren verschiede-
ne Wechselwirkungen mit dem Kristallgitter. Dies duflert sich in einer effektiven
Masse, die von der zweiten Ableitung, also der Kriimmung der Dispersionsrelation
im k-Raum abhangt: )
o\ —
Meff X <6g§]]z)> : (6.9)

Aufgrund dieser Relation werden die beiden unterschiedlich gekriimmten Béander
als Schwerloch- bzw. Leichtlochband bezeichnet. Abb. 6.3 zeigt eine vereinfachte
Bandstruktur eines direkten Halbleiters, wobei noch die z-Komponente des Dreh-
impulses j = I + s angegeben ist. Ein Elektron im s-artigen Leitungsband (Bahn-
drehimpulsquantenzahl | = 0) besitzt den Spin s, = %, wobei die Projektion in
z-Richtung die Werte s, , = j:% annimmt. Demgegeniiber entsteht das Valenzband
aus den p-Orbitalen mit [ = 1, woraus sich der Gesamtdrehimpuls j;, = % ergibt; die
z-Komponente ist also jj, , = i%, i%. Dabei bilden Lochzustande mit j;, , = i% das
Leichtlochband!, wihrend Locher mit Jhyz = :I:% das Valenzband mit schwicherer
Kriimmung besetzen und folglich schwere Locher? genannt werden.

Aus der Kombination eines schweren Loches mit einem Elektron ergibt sich fiir
das entstehende Exziton also j, = £1,42. Da bei der Rekombination Drehimpuls-
und Energieerhaltung erfiillt sein miissen und Photonen den Drehimpuls ~ haben,
konnen nur Exzitonen mit j, = 41 strahlend rekombinieren. Sie werden daher als
helle Exzitonen bezeichnet. Im Gegensatz dazu sind Exzitonen mit j, = 42 optisch
nicht aktiv und heilen deshalb dunkle Exzitonen.

In rotationssymmetrischen Quantenpunkten sind die hellen Exzitonen mit j, =
+1 entartet. Durch eine duflere Wechselwirkung, wie z.B. ein Magnetfeld in z-
Richtung, wird diese Spinentartung aufgehoben. Dieser sogenannte Zeeman-Effekt
auflert sich im Spektrum dann in einer Aufspaltung AF, der Rekombinationslinie

eines hellen Exzitons in ein Dublett mit

1 Ih von engl. light-hole
2 hh von engl. heavy-hole
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Leitungsband: j,=+1/2

~v

Schwerlochband: j,=+3/2

Leichtlochband: j,=+1/2

Split-off-Band: j,=+1/2

Abbildung 6.3: Vereinfachte Bandstruktur eines direkten Halbleiters. Neben der
Bezeichnung des jeweiligen Bandes ist zusétzlich noch die z-Komponente des Dreh-
impulses 5 = I + s angegeben. Die strahlende Rekombination des Exzitons findet
ausschliefflich iiber die farblich markierten Bénder statt.

Dabei ist up das Bohrsche Magneton und gy, der Landésche g-Faktor des Exzitons.
Entsprechend den Auswahlregeln fiir optische Uberginge aus der Atomphysik fithrt
die Rekombination aus den Zustanden j, = £1 zu links- bzw. rechts-zirkular polari-
siertem Licht, das gemeinhin mit o_ bzw. o, bezeichnet wird. Abb. 6.4 zeigt zusam-
menfassend die Authebung der energetischen Entartung in symmetrischen Quanten-
punkten durch den Zeeman-Effekt sowie die zugehorigen Polarisationsverhéltnisse
bei der Rekombination.

6.2 Mikroresonatoren

Neben dem dreidimensionalen Einschluss der Ladungstriager in den Quantenpunkten
stellen die in dieser Arbeit verwendeten Strukturen auch einen starken Einschluss
fir das elektromagnetische Feld dar. Aus den resultierenden Quantisierungseffekten
ergeben sich wichtige Konsequenzen fiir die erlaubten photonischen Zustiande und

damit fur das emittierte Licht.

Photonische Zustandsdichte

Im Volumenmaterial ohne jeglichen photonischen Einschluss kénnen elektromagne-
tische Wellen frei propagieren und die Zustandsdichte hangt quadratisch von der
Energie ab [Yam00]. In Abb. 6.5 ist die photonische Zustandsdichte in Abhéngigkeit
der Dimensionalitat des optischen Einschlusses dargestellt.
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Abbildung 6.4: Feinstruktur der exzitonischen Energieniveaus in rotationssymmetri-
schen Quantenpunkten unter Auslassung der leichten Locher. Im Magnetfeld spalten
die Niveaus der hellen Exzitonen (o0_- und o, - Ubergiinge) auf.

D(E) D(E) D(E)

» E » E >» E

Abbildung 6.5: Photonische Zustandsdichte in Abhéngigkeit der Dimensionalitét
des photonischen Einschlusses.
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Ein planarer Fabry-Perot Mikroresonator besitzt einen eindimensionalen opti-
schen FEinschluss. 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. Fiir den
dreidimensionalen optischen Einschluss ergibt sich eine d-formige Zustandsdichte der
Moden.

Die im Folgenden untersuchten Mikropillar-Resonatoren stellen eine Abweichung
von dieser idealisierten Situation dar, weil durch die geringere Reflektivitat von unge-
fihr 30% [L6f08] am Halbleiter-Vakuum-Ubergang der laterale Einschluss schwéicher
als der in axialer Richtung ist. Es werden aber dennoch raumlich lokalisierte Moden
entlang des Mikropillars beobachtet. Bei zirkularen Strukturen bilden sich dariiber
hinaus unter Umstdnden 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 spéater 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 koénnen. Dies sind z.B. Verstar-
kung/Unterdriickung der spontanen Emission im Bereich der schwachen Kopplung,
die Rabi-Aufspaltung bei der starken Kopplung, oder auch Quanteneffekte wie Ein-
zelphotonenemission oder die Verschrankung 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 Grofle der Kopplungsstarke zwischen diesem Quantenemitter
und dem elektromagnetischen Feld im Mikroresonator, die von den Verlustmechanis-
men im System abhéngt, unterscheidet man zwei Regime der Kopplung: die schwa-
che und die starke Kopplung. Betrachtet wird zunédchst 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 Giite
() = Ec/~. charakterisiert, wobei E¢ die Resonanzenergie und ~, die Linienbreite
des Resonators sind. Wenn sich nun der Quantenpunkt anfangs im angeregten Zu-
stand befindet, so wird er nach der Zeit 7x = h/7, durch die spontane Emission
eines Photons in den Grundzustand relaxieren. Hier bezeichnet 7, die homogene
Linienbreite des Exzitons. Fiir geniigend hohe Resonatorgiiten (@ — oo) hélt sich
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Abbildung 6.6: Prinzip der cQED: Ein 2-Niveau-Emitter in einer Kavitat der Giite
Q. Kopplungfaktor g, Linienbreite der Kavitit v, und des Emitters ;.

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 Verschrankung
zwischen den beiden Basiszustdanden |e,0) und |g,1). Dieser kohdrente 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 Realitat weisen Resonatoren aber einen end-
lichen Giitefaktor auf, sodass die Vakuum-Rabi-Oszillation gedampft verlauft. Fir
Mikroresonatoren mit geringeren Q-Faktoren wird die Verlustrate so grof3, dass das
Photon die Kavitéit verlédsst, 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 ndher erlautert wer-
den.

6.3.1 Regime der schwachen Kopplung

Bei Resonatoren von geringer Giite ist die spontane Emission durch die starke Damp-
fung ein irreversibler Prozess, so dass sich keine Vakuum-Rabi-Oszillation ausbilden
kann. Dennoch hat der Resonator einen groflen Einfluss auf die spektrale Moden-

verteilung und damit auf das Emissionsverhalten des Quantenpunktes. Nach Fermis

Goldener Regel A
17 = plwn)l(d- f(ro))f? (6.11)

ist die Ubergangsrate der spontanen Emission I" = 1/7 direkt proportional zur
Modendichte p(wg) bei der Ubergangsfrequenz wy [Gér98]. Dabei ist [(d - f(ro))|
das Dipolmatrixelement des betreffenden Ubergangs. Daraus folgt, dass die sponta-
ne Emission fiir einen Emitter, dessen Ubergangsfrequenz im freien Spektralbereich
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des Resonators liegt, stark unterdriickt werden kann. Die Lebensdauer des ange-
regten Zustands ist dann deutlich grofler als im Vakuum bzw. im ausgedehnten
Festkorper. Im Umkehrschluss bedeutet das, falls die Emission in Resonanz mit ei-
ner optischen Mode der Kavitét liegt, wird die spontane Emission deutlich iberhéht
und die Lebensdauer gegeniiber dem Vakuum bzw. dem dreidimensionalen Festkor-
per ist verkiirzt. Dieses Verhalten wird nach [Purd6] als Purcell-Effekt bezeichnet.
Das Verhéltnis der Lebensdauern des Emitters im Resonator 7.,, und im Vakuum
Tvac ist ein Maf fiir die Unterdriickung bzw. Verstirkung der Ubergangsrate und
wird als Purcell-Faktor Fp bezeichnet. Dieser ergibt sich in unendlich ausgedehnten

Festkérpern mit dem Brechungsindex n zu [Sol01, Gay01]:

Fp— 2 <A>3 @ (6.12)

472 \n) V,,

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

6.3.2 Regime der starken Kopplung

Fiir Resonatoren mit geniigend hohem Q-Faktor ist die Dampfung vernachlassigbar
und das System lésst sich mit Hilfe des Jaynes-Cummings-Modells fiir zwei gekop-
pelte quantenmechanische Oszillatoren beschreiben. Der Quantenemitter mit dem
Grundzustand |g) und dem angeregten Zustand |e) ist resonant an die Kavitéits-
mode mit den Zustanden |n) (mit n = 0,1,...) gekoppelt. Fir den zugehorigen
Hamiltonoperator ergibt sich [And99]:

A 1
B = huobs + hwo (a*a + 2) +ig(¢-a' —5.a). (6.13)

Hier sind 6, , 6_ und &5 Pseudospinoperatoren des Emitters mit der Ubergangsfre-
quenz wo und af sowie @ die Erzeugungs- bzw. Vernichtungsoperatoren eines Photons
in der Resonatormode wy. Als Spektrum dieses Hamiltonoperators ergibt sich der
Grundzustand |¢,0) und hoéhere Dubletts |e,n),|g,n + 1) (n = 0,1,...), die als ge-
koppelte Zustinde um AE = 2¢g+/n + 1 aufgespalten sind. Aufgrund dieser Struktur
wird das Energiespektrum als Jaynes-Cummings-Leiter bezeichnet. Die Kopplungs-

konstante der Wechselwirkung zwischen Quantenpunkt und Kavitat ist gegeben
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durch g = |(d - f(r9))|, aus dem Dipolmoment d des Emitters und dem elektri-
schen Feld f(ry) am Ort des Emitters ry. Mittels der Definition der Oszillatorstarke
aus (6.8) ergibt sich fiir die Kopplungskonstante (fiir f(ro) = fiaz):

g= (h%z / ) (6.14)

4memy VTn

Dabei ist V,,, wieder das effektive Modenvolumen im Resonator, mg die Masse des
freien Elektrons und e die materialspezifische Dielektrizitdtskonstante.

Im real untersuchten Quantenpunkt-Mikropillar-System herrscht aber eine endli-
che Dampfung vor, wodurch das Jaynes-Cummings-Modell, das keine dissipativen
Verluste beinhaltet, die Situation nicht mehr ausreichend wiedergibt. Im Fall gerin-
ger Dampfung gelingt eine angemessene Beschreibung tiber eine Mastergleichung fiir
die Dichtematrix des oben verwendeten Hamiltonoperators. Aus dieser Masterglei-
chung ergeben sich die Eigenenergien des Systems in Resonanz [And99, Rei04]:

_ 2
Bum Byt W () (6.15)

Hier ist Fy die Energie des ungekoppelten Systems, sowie 7, und ~, wieder die
Linienbreite des Resonators bzw. die homogene Linienbreite des Exzitons. Wie aus
Gleichung (6.15) ersichtlich, hiangt 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-
ginér, der Realteil der Eigenenergien F. ist somit entartet und im Experiment wird
nur eine Emissionslinie beobachtet. Das Kriterium fiir die starke Kopplung ist also

Ve =l e
9> =~ (6.16)

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

_ 2
AERap = 2\/92 - (W) (6.17)
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Abbildung 6.7: Ubergang von schwacher zu starker Kopplung in Abhéingigkeit des
Q-Faktors. Entsprechend den Ergebnissen aus dieser Arbeit wurde fiir die Berechnung
vz = 2,2pueV [Bay02] und g = 61 eV herangezogen. a) Relative energetische Lage
der Exzitonen- und der Resonatormode. b) Linienbreiten der beiden Moden.

aufgespalten. Dies wird allgemein als Vakuum-Rabi-Aufspaltung (VRS!) bezeich-
net. Aus der Bedingung (6.16) folgt mit Gleichung (6.14), dass fiir das Erreichen
des Regimes der starken Kopplung der Ausdruck @/ f/V;, maximiert werden muss.
Aus technologischer Sicht gilt es deshalb, das Verhéltnis /dc zu optimieren, da
das Modenvolumen naherungsweise mit dem Quadrat des Mikropillar-Durchmessers
de skaliert. Dartiberhinaus sollte die Oszillatorstarke der Quantenpunkte moglichst
grof} sein.

Im Folgenden wird nun explizit der Einfluss des Q-Faktors fiir das Vorliegen von
schwacher bzw. starker Kopplung untersucht, wobei 4/ f /V;, konstant gehalten wird.
Da der Q-Faktor indirekt proportional zur Linienbreite der Kavitdtsmode ist, konnen
mit Hilfe des Realteils von Gleichung (6.15) die Energieeigenwerte des Systems in
Abhéngigkeit des Q-Faktors dargestellt werden (sieche Abb. 6.7a). Entsprechend den
Ergebnissen aus den nachfolgenden Kapiteln wurde hier fiir die Kopplungsstarke g =
61 peV und fiir die homogene Linienbreite des Exzitons v, = 2,2 uelV angenommen.

Im Bereich der schwachen Kopplung fiir () < 5300 ist der Radikand in Gleichung
(6.15) negativ, der Wurzelausdruck somit imaginar, und es wird noch keine Auf-
spaltung in zwei Emissionsenergien beobachtet. Mit steigendem Q-Faktor bzw. sich

verringernder Linienbreite der Resonatormode 7, wird der Radikand jedoch posi-

1 Akronym fir Vacuum-Rabi-Splitting
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tiv und es kommt zu einer Aufspaltung in die Energieeigenwerte £, und E_. Die
Differenz entspricht dabei der Vakuum-Rabi-Aufspaltung AFEg.s,;.

Uber den Imaginérteil von Gleichung (6.15) konnen die Linienbreiten von Kavi-
tdats- und Exzitonenmode in Abhédngigkeit des Q-Faktors berechnet werden. Diese
sind in Abb. 6.7b dargestellt. Im Bereich der schwachen Kopplung ist die Linien-
breite der Kavitat noch deutlich grofer als die homogene Linienbreite des Exzitons.
Mit steigender Resonatorgiite gleichen sich die beiden Linienbreiten immer mehr
einander an, bis sie im Bereich der starken Kopplung (ab ungefiahr @ > 5300) iden-
tisch sind. In dieser Situation sind die Zustdnde ununterscheidbar und es findet ein
reversibler Energieaustausch zwischen der exzitonischen und der photonischen Mode
statt.



7 Probenaufbau und Messtechnik

In diesem Kapitel soll naher auf die technologischen Grundlagen der im Rahmen
dieser Arbeit durchgefithrten Experimente eingegangen werden. Zunéchst werden
Aufbau und Herstellungsprozess der untersuchten Resonatoren skizziert. Anschlie-
Bend sollen die angewandten Messmethoden der zeitintegrierten und zeitaufgelosten
Magneto-Photolumineszenz-Spektroskopie erlautert werden.

7.1 Mikroresonatoren auf GaAs/AlAs-Basis

Um den dreidimensionalen optischen Einschluss des emittierten Lichts zu realisie-
ren werden gedtzte Mikropillarstrukturen mit nominell kreisrundem Querschnitt
verwendet, die mit Hilfe von zwei dielektrischen Interferenz-Spiegeln die Photo-
nen moglichst lange im Resonator lokalisieren. Zwischen diesen Spiegeln befindet
sich die eigentliche Kavitat mit der aktiven Schicht, die InGaAs-Quantenpunkte als
Quantenemitter enthalt (siehe auch REM-Aufnahme in Abb. 7.1).

7.1.1 Resonatorstruktur

Zunachst 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 ;\Tfi besitzen. Dabei sind A\¢ die Resonanzwellenlénge des
Resonators und n; die Brechungsindizes von AlAs bzw. GaAs (wobei najas # Ngaas)-
Durch die derart gewahlte Dicke und den Phasensprung um 7 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 groflen Zahl m der Schichtpaare resultiert aber dennoch
eine Reflektivitat nahe 1 fiir den gesamten Spiegel [Li03]:

o — (nAlAS )2m
A /R — NGaAs

n 2m>
no + ( AlAs)

NGaAs

(7.1)

wobei fiir den unteren Spiegel ng = ngqeas und fiir den oberen Spiegel ng = 1 gilt -
entsprechend den Ubergéingen von Resonator zu GaAs-Substrat und Resonator zu
Vakuum.



88 7 Probenaufbau und Messtechnik

~oberer DBR

InGaAs-Quantepunkte A-Kavitat

unterer DBR
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Abbildung 7.1: links: REM-Aufnahme eines prozessierten Mikropillars. rechts: 3D-
Modell. Zwischen den beiden DBR-Spiegeln ist die Kavitdt mit den Quantenpunkten
zu erkennen.

Aus diesem Umstand ergibt sich auch der Begriff der verteilten Reflexion im Bezug
auf die sogenannten DBRs!. Der untere, direkt an das Substrat anschlieffende Bragg-
Spiegel besteht aus 27, der obere nur aus 23 Spiegelpaaren. Daher weist der obere
Spiegel eine leicht kleinere Reflektivitit auf, so dass das emittierte Licht nach oben
aus dem Resonator ausgekoppelt wird. In der Kavitat selbst ist die Modendichte im
Spektralbereich des Stoppbandes stark reduziert. Nur exakt bei der Resonanzwel-
lenlange des Resonators kann Licht ein- bzw. ausgekoppelt werden.

In der Mitte zwischen den beiden Bragg-Spiegeln befindet sich die eigentliche
Kavitiat aus GaAs der Dicke He, die wiederum im Zentrum die aktive Schicht mit
den Quantenpunkten enthélt. Da das Feld tiber die Lénge L.;, in die beiden Bragg-
Spiegel oben und unten eindringt, ergibt sich die effektive Hohe der Kavitat zu
H.fy = Hc + 2L¢p,. 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 fiir stehende Wellen, H.¢; = k% mit k =1,2,...,
erfiillt sein. Die Grundmode erhélt man dann fiir & = 2.

Um einen vollstandigen dreidimensionalen Einschluss zu erreichen, werden aus der
planaren Schichtstruktur kreisrunde Ttirmchen mit Durchmessern zwischen 0,8 und
4 pm geatzt. In transversaler Richtung tritt somit Totalreflexion durch den Sprung
im Brechungsindex vom Halbleitermaterial zu Luft bzw. Vakuum auf. Dies gewahr-
leistet neben den Bragg-Spiegeln in z-Richtung einen vollstandigen Einschluss.

1 Akronym fiir Distributed Bragg Reflector



7.1 Mikroresonatoren auf GaAs/AlAs-Basis 89

7.1.2 InGaAs-Quantenpunkte

Halbleiter-Quantenpunkte sind kristalline, koharente Cluster von einigen hundert
oder tausend Atomen, die in eine Halbleitermatrix eines anderen Materials mit ei-
ner grofferen Bandliicke eingebettet sind. Aus diesem Grund bilden sie Potentialtop-
fe fiir freie Ladungstrager und Exzitonen werden darin lokalisiert. Quantenpunkte
entstehen beim epitaktischen Wachstum durch verspannungsinduzierte Selbstord-
nungsprozesse, die von den unterschiedlichen Gitterkonstanten der beiden Materia-
len herriihren. Die in dieser Arbeit untersuchten In,Ga;_,As-Quantenpunkte sind
selbstorganisiert im Stranski-Krastanow-Modus! gewachsen.

Beim Aufwachsen einzelner Monolagen In,Ga;_,As auf das Substrat GaAs ent-
steht hierbei zunéchst eine Benetzungsschicht?, bei der das aufgewachsene Material
die laterale Gitterkonstante des Substrats annimmt (age4s = 5.653 A)3, was als pseu-
domorphes Wachstum bezeichnet wird. Ab einer gewissen kritischen Schichtdicke?
von nur wenigen Monolagen (ML) ist es energetisch giinstiger, wenn die aufgebaute
Verspannung durch Bildung kleiner Inseln relaxiert. Der Ubergang vom zweidimen-
sionalen Wachstum der Benetzungsschicht zum dreidimensionalen Wachstum der
Quantenpunkte wird grofitenteils durch die Oberflachen-Energie und den Grad der
Verspannung bestimmt.

Grofle, Form und Flachendichte der Quantenpunkte lassen sich beim Wachstum
iiber die &ufleren Parameter wie Substrattemperatur und relative Flussraten der ver-
schiedenen Elemente innerhalb gewisser Grenzen steuern. Eine Schliisselrolle kommt
dabei dem Indiumgehalt = zu, da tiber ihn die Gitterfehlanpassung eingestellt wird
[L6f08]. Im Rahmen dieser Arbeit wurden In,Ga;_,As-Quantenpunkte mit 30%,
45% und 60% In-Anteil untersucht. Fiir einen Indiumgehalt von 60% tritt eine re-
lativ grole Verspannung auf, mit einer kritischen Schichtdicke von ungefahr 3 ML
bzw. einer Hohe der Benetzungsschicht von etwa 1nm [Sek06]. Daraus entstehen
linsenférmige Quantenpunkte mit einer nahezu kreisrunden Grundfliche und einem
Durchmesser von ungefahr 20 nm. Die Flachendichte dieser Quantenpunkte betragt
bei der vorliegenden Probe 1 — 2x 10" em™2 [L6f08].

Im Gegensatz dazu ist die Gitterfehlanpassung bei einem In-Anteil von 30% nur
noch ungefahr 2%. Daraus ergibt sich eine geringere Verspannung und eine Hohe der
Benetzungsschicht von wenigen nm, was in einer ldnglichen, stark elliptischen Form
resultiert. Die Lange dieser Quantenpunkte liegt dabei typischerweise zwischen 50
und 100nm, die Breite betragt etwa 30nm bei einer Flachendichte von ungefdhr

5 — 6x10° cm~2. Die Orientierung der linglichen Strukturen richtet sich nach der

weitere mogliche Wachstumsmodi: Volmer-Weber und Frank-van-der-Merve
engl. wetting layer

zum Vergleich: reines InAs weist eine Gitterkonstante von arnas = 6.058 A auf
Die jeweilige kritische Schichtdicke hiangt vom In-Anteil = ab

N R
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Abbildung 7.2: REM-Aufnahme uniiberwachsener InGaAs Quantenpunkte mit In-
Gehalten von 60%, 45% und 30%. Die Proben sind um 70° verkippt, um den Hohen-

kontrast zu verbessern.

Oberflachen-Rekonstruktion des GaAs-Substrats. Da die Oberfliche des Festkorpers
immer einen Bruch der Symmetrie darstellt und den Oberflachen-Atomen ihre néichs-
ten Nachbarn fehlen, ordnen sich diese zur Minimierung der Gesamtenergie neu an.
Durch diese Oberflichen-Rekonstruktion kénnen sich ausgezeichnete Richtungen auf
der Oberfléche ergeben, entlang derer sich die Quantenpunkte bevorzugt anordnen.

Als dritte Spezies wurden noch Quantenpunkte mit einem In-Gehalt von 45%
untersucht. Deren Figenschaften sind zwischen den eben diskutierten Extremen
angesiedelt. Sie weisen eine eher runde Form auf und ihre Flachendichte betragt
1 — 2x10%m~2. In Abb. 7.2 sind zur Ubersicht noch einmal REM-Aufnahmen
aller drei Quantenpunkt-Arten dargestellt. Dabei gilt zu beachten, dass diese Ab-
bildungen nur einen groben Hinweis auf die tatséchliche Gestalt der untersuchten
Quantenpunkte geben kénnen. Fir die Aufnahmen wurde nédmlich das Wachstum
nach der Quantenpunkt-Schicht beendet, wohingegen sich in realen Strukturen die
Form der Quantenpunkte durch Diffusionsprozesse beim Uberwachsen noch éndern

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 [Lo6f08] ndher erldutert werden.

Wachstum der planaren Resonatorstruktur

Die Lagen der planaren Mikroresonatoren werden mittels MBE Schicht fiir Schicht
mit atomarer Genauigkeit auf einen 3-Zoll Wafer aus GaAs gewachsen. Hier soll ex-
emplarisch fiir alle verwendeten Strukturen die genaue Schichtfolge der Probe C807
mit 30-prozentigen InGaAs-Quantenpunkten dargestellt werden. Auf das 500 pm di-
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cke Substrat folgt zunéchst eine 400 nm dicke Pufferschicht aus GaAs, die ein glattes
Wachstum begiinstigen soll. Anschlieend 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 schlieit sich die Kavitat aus GaAs an. Nach
130nm GaAs wird Ing 30Gag 70As mit einer nominellen Dicke von 4,5 nm aufgewach-
sen, aus dem sich die Quantenpunkte nach dem oben erlduterten 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 1 gum belackt. Anschlielend wird der pho-
toempfindliche Lack mittels Elektronenstrahllithographie belichtet. Dadurch werden
nominell kreisrunde Strukturen mit Durchmessern zwischen 0,9 und 4,0 ym definiert.
Nach der Belichtung folgt die Entwicklung. Dies geschieht bei Raumtemperatur in
Methylisobutylketon (MIBK) und Isopropanol im Verhéltnis 1:3 und dauert 40s.
Diese Mischung 16st und entfernt die belichteten Stellen des Lackes, an denen spéter
die Mikropillars zurtick bleiben sollen. Nach der Entwicklung wird der restliche Lack
fiir 30 s mit Hilfe einer Isopropanol-Losung fixiert. Anschliefend wird in einem Elek-
tronenstrahlverdampfer als Atzmaske eine Nickel-Schicht von 120 - 150 nm Dicke, je
nach gewiinschter Atztiefe, auf die Probenoberfliche 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 Atzprozess. Die Ubertragung der
vordefinierten Strukturen in das Halbleitermaterial geschieht iiber einen trocken-
chemischen Atzprozess in einer ECR-RIE!-Anlage. Das Verhéltnis von Ar- zu Cl-
Fluss betrigt hier 9:1, bei einer Gesamtleistung von 320 W und einer Atzrate von
0,27 pm/min. Dabei wird gerade so tief gedtzt, dass vom unteren Bragg-Spiegel
noch ein Teil erhalten bleibt. Separate Untersuchungen diesbeziiglich haben ein
Optimum des Q-Faktors ergeben, wenn ungeféhr 1/3 des unteren Bragg-Spiegels
verbleibt [Rei07, Rei09b]. Abb. 7.3 gibt einen Uberblick iiber die gesamten Prozes-
sierungsschritte der Proben von der epitaktischen Schichtstruktur bis zu den fertigen
Mikropillars.

1 Akronym fir Electron Cyclotron Resonance Reactive Ion Etching



92 7 Probenaufbau und Messtechnik

c) Entwickeln

oy

N

T
d) Aufdampfen e) Abheben f) Atzen

Abbildung 7.3: Uberblick iiber 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 konnen zum einen durch zeitintegrierte Messungen
nahere Informationen iiber die Eigenenergien im System und deren Beeinflussung
durch &uflere Parameter gesammelt werden. Weiterhin erlaubt die zeitaufgeloste
Spektroskopie, Aussagen iiber 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 Uberblick des Magneto-PL-Messplatzes ist in Abb. 7.4 dargestellt.
Zur optischen Anregung der Proben wird ein frequenzverdoppelter Nd:YAG!-Laser
bei einer Wellenlange von 532 nm benutzt. Dieser Festkorperlaser emittiert im Dau-
erstrichbetrieb (cw) mit einer maximalen Leistung von 50 mW. Zur genauen Regu-
lierung der Anregungsleistung auf der Probe kénnen nach dem Laser verschiedene

1 Festkorperlaser 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: Abschwichungsfilter zur Regulierung der Anregungsleistung nach dem
Laser und Weiilichtquelle/CCD-Kamera zur Orientierung und Justage auf der Probe.

Abschwéchungsfilter in den Strahlengang eingebracht werden. Zur Feinregulierung
steht ein drehbarer, stufenloser Graufilter zur Verfiigung.

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 Leistungsmessgerét 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 20 mm weist eine 20-fache Vergroferung und
eine Numerische Apertur von 0,4 auf. Der Durchmesser des Laserpunktes auf der
Probenoberfliche wurde zu ungefdhr 3 pm abgeschétzt. Das Mikroskopobjektiv ist
auf einem 3D-Justagetisch mit Mikrometerschrauben montiert, mit dessen Hilfe die
gewiinschte Position auf der Probenoberfliche angefahren werden kann. Der Kryo-
stat selbst ist aufgrund seiner grofien 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 ungefihr 7K und Raumtemperatur.
Der Probenraum ist umgeben von einer heliumgekiihlten, supraleitenden Spule, die
Magnetfelder bis zu 5T erzeugt. Das Magnetfeld ist dabei parallel zur optischen
Achse und den Mikropillars bzw. senkrecht zur Probenoberfldche orientiert. Diese
Geometrie wird allgemein als Faraday-Konfiguration bezeichnet. Durch eine Auftei-
lung des Heliumflusses und zwei Nadelventile kann die Probentemperatur erhoht
werden, wahrend gleichzeitig der supraleitende Zustand in der Spule und damit das
Magnetfeld aufrechterhalten wird. Die Probenkammer wird tiber eine Turbomoleku-
larpumpe abgepumpt und befindet sich wahrend der Messung im Hochvakuum bei
einem Restdruck im Bereich von 107¢ hPa.
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Das von der Probe emittierte Licht wird tiiber das gleiche Mikroskopobjektiv ein-
gesammelt und als kollinearer Strahl zum Spektrometer geleitet. Auf diesem Weg
befindet sich noch ein einschiebbarer Spiegel, iiber den mittels einer Weifilichtquel-
le und einer CCD-Kamera ein Abbild der Probenoberfliche aufgenommen werden
kann. Dies dient zur Orientierung auf der Probe und zur genauen Justage auf den
zu untersuchenden Mikropillar. Im weiteren Strahlengang kénnen noch optional Li-
nearpolarisatoren bzw. A/4-Pliattchen 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 iiber eine plan-konvex-Linse auf den Ein-
trittspalt des Spektrometers fokussiert, wobei eine Brennweite von 20 cm gewéhlt
wurde, um das Gitter groBflichig auszuleuchten und somit die bestmogliche spek-
trale Auflosung zu erzielen. Das Spektrometer besitzt eine Brennweite von 75 cm und
ein Offnungsverhiltnis von 1/9,7. Der Eingangsspalt des Spektrometers ist in der
Regel auf 50 pm eingestellt, um Streulicht abzuschirmen und die Abbildung zu opti-
mieren. Der einfallende Strahl wird iiber ein dispersives Gitter spektral zerlegt und
auf einen Stickstoff-gekiihlten Si-CCD-Chip mit 1340 x 100 Bildpunkten gelenkt.
Das Signal wird je nach Intensitét typischerweise tiber einen Zeitraum von einigen
Sekunden integriert. Es stehen drei Gitter (300 Striche/mm, 1200 Striche/mm und
1500 Striche/mm) zur Verfigung. Mit dem hoch-dispersiven Gitter kann im rele-
vanten Wellenldangenbereich insgesamt eine spektrale Auflosung von 17 ueV erreicht
werden.

7.2.2 Zeitaufgeloste Mikro-PL-Spektroskopie im Magnetfeld

Zum Zwecke der zeitaufgelosten Spektroskopie wurde der oben beschriebene Mess-
platz geringfiigig verdndert 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-Modus® gepumpt wird.
Der Spiegelsatz des Ti:Sa ist dabei so gewéhlt, dass Emissionswellenldngen stufenlos
zwischen 840 und 1000 nm eingestellt werden kénnen. Die tatsdchliche Anregungs-
wellenldnge wurde im Experiment zu 900 nm gewahlt, um in die Benetzungsschicht
der InGaAs-Quantenpunkte anzuregen und den Einfluss der Relaxationsprozesse so-
mit moglichst gering zu halten. Die Pulsdauer von weniger als 100 fs liegt deutlich
unter der Zeitskala der untersuchten Prozesse, so dass die Pulse in ausreichender
Néaherung noch als §-férmig angenommen werden kénnen. Die Wiederholrate des
Ti:Sa liegt bei 82 MHz, was einem zeitlichen Abstand von etwa 12ns zwischen auf-
einanderfolgenden Laserpulsen entspricht.

1 Der Laser schwingt auf sdmtlichen moglichen Wellenldngen im Bereich von 454,5 bis 514,5 nm
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Zur zeitaufgelosten Detektion wird ein Mikro-Kanal-Detektor (MCP) verwendet,
der am seitlichen Ausgang des Spektrometers angebracht ist. Uber 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 Sekundérelektronen-
Vervielfachung werden aus einem auftreffenden Photon eine groflie Anzahl von Elek-
tronen in der Gréfilenordnung von 10° generiert. Diese Spannungspulse koénnen,
nach einer weiteren elektrischen Verstarkung, am Rechner mit Hilfe einer Photonen-
Korrelationskarte verarbeitet werden. Das gesamte System hat eine zeitliche Auflo-

sung im Bereich von 100 ps.

7.2.3 Resonanzverstimmung zwischen Exziton und Resonatormode

Fiir eine detaillierte Untersuchung der Eigenschaften der Licht-Materie-Kopplung
ist es notig, das System aus Quantenpunkt und Mikroresonator gezielt in Resonanz
zu bringen. Um die energetische Lage des Exzitons resonant auf die Grundmode der
Kavitit abzustimmen, stehen die folgenden drei Mechanismen im Experiment zur

Verfiigung.

Verstimmung lber 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 hangt beziiglich einer
Temperaturanderung nur von der Bandliicke des Halbleitermaterials ab. Die Tem-
peraturabhangigkeit der Bandliicke wird wiederum durch die empirische Formel von

Varshni beschrieben [Var67]:

o-T?
T+

E,(T) = E,(0) (7.2)

Mit steigender Temperatur wird die Emissionsenergie des Quantenpunktes folglich
kleiner, die Linie im Spektrum verschiebt also in Richtung der roten Wellenldngen.
Die spektrale Lage des Resonators hingegen wird durch die Temperaturabhangigkeit
des Brechungsindex bestimmt. Der Brechungsindex wird mit zunehmender Tempe-
ratur grofer, so dass die Resonanzwellenlidnge der Kavitédt ebenfalls ansteigt. Diese
Rotverschiebung der Resonatormode ist aber wesentlich schwacher ausgeprégt als die
Rotverschiebung des Exzitons. Typischerweise verschiebt die Resonatormode bei ei-
ner Temperatur um 20 K mit -3 peV /K, die Exzitonenmode hingegen mit -45 peV /K.
Nach diesem Prinzip konnen Quantenpunkt und Kavitat 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 Groflenordnung von Sekunden statt.

Stark-Effekt in quantisierten Systemen

Eine weitere Moglichkeit 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 Bénder 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 us statt. Dieser
Mechanismus zur Resonanzverstimmung wird hier nur um der Vollstandigkeit willen
angefithrt und soll nicht ndher vertieft werden, da er in den folgenden Experimenten
keine Rolle spielt.

Verstimmung iiber das Magnetfeld und Zeeman-Effekt
Befindet sich ein Exziton in einem aufleren 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 Zustén-
de zu hoherer Energie, die sogenannte diamagnetische Verschiebung. Diese kann zur
spektralen Verstimmung eines Quantenpunkt-Exzitons relativ zur Resonatormode
benutzt werden, da die Kavitdtsmode 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 fiir das Loch und das Elektron und einer Elektron-Loch-
Wechselwirkung V., zusammen:

20>

i=e,h

1
2m2-

gilB

. S;- B+ Vi (7.3)

(pi — qffi)z +Vi+

In der Coulomb-Eichung div A = 0, fiir das Magnetfeld in z-Richtung B(r) = ¢, B
und iiber die Relationen fiir das Vektorpotential A = %(é x 7) und den Drehimpuls
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-

L = p x 7" kann der Hamiltonoperator fiir schwache Magnetfelder in drei Kompo-
nenten aufgeteilt werden [Sch02]:

2
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(@7 + i) B (7.4)

Dabei stellt Hy den ungestorten, H,,, den paramagnetischen und H 4, den diama-
gnetischen Anteil des Hamiltonoperators dar. Durch Losung der stationdren Schro-
dinger Gleichung H¥ = EV¥ ergeben sich nun zusatzlich zur ungestorten Emissions-

energie zwei vom Magnetfeld abhéingige Terme:
1
E(B) = Ey+ 591 B + kB2 (7.5)

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

1
AE = :I:gguBB. (7.6)

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

AE 4, = i ((p@ + <p,%>> B?* = kB, (7.7)

MmMe mp

wobei m., hier die effektiven Massen von Elektron und Schwerloch bezeichnen.
Wie aus der Gleichung ersichtlich, héngt der diamagnetische Koeffizient x von der
effektiven Ausdehnung der Wellenfunktion von Elektron und Loch /(pZ ;) in latera-
ler Orientierung zum Magnetfeld ab. Dieser Umstand wird im Folgenden angewandt,
um verschiedene InGaAs-Quantenpunkte hinsichtlich ihrer Gréfien und Oszillator-
starken zu charakterisieren. Im Hinblick auf die Zeitskala der Verstimmung ist die
diamagnetische Verschiebung vergleichbar mit der Temperaturverstimmung. Der li-
mitierende Faktor ist dabei die Veranderung des dufleren Magnetfeldes, die je nach
Schrittweite einige Sekunden in Anspruch nimmt.






8 Grundlegende Charakterisierung der

verwendeten Quantenpunkte

Das folgende Kapitel beschaftigt 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 iiblichen, auch im weiteren Ver-
lauf dieser Arbeit benutzten Mikroresonatoren durchgefiihrt, wenngleich die Lichte-
mission der Kavitat 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 Kavitat (C) wird nicht vom Magnetfeld be-
einflusst und behélt ihre energetische Lage bei, die Emission der Exzitonen (X; bis
X4) hingegen schiebt zu hoheren Energien durch den diamagnetischen Einfluss des
ansteigenden Feldes. Besonders bei den Linien X; und X3 ist dariiber 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 enthéilt InGaAs-Quantenpunkte mit 30% In-Anteil.
Eine Anpassung der Emissionslinien mit Lorentzkurven fiithrt auf eine energetische
Verschiebung von 650 eV zwischen 0 und 5 T bzw. auf einen fiir diese Quantenpunk-
te charakteristischen diamagnetischen Koeffizienten von x = 26ueV/T? (vgl. Glei-
chung 7.7). Diese Gleichung kann hier angewandt werden, da die Zyklotronenergie
hw. bei den anliegenden Magnetfeldern wesentlich kleiner als die Bindungsenergie
der Exzitonen ist [Wal98, Sug02]. An den beiden Vergleichsproben mit In,Ga;_,As-
Quantenpunkten mit x = 0,45 und 0,60 wurden analoge Messungen durchgefiihrt.
Fiir diese Falle wurden energetische Verschiebungen von ungefahr 500 peV und
200 ueV beobachtet. Dies entspricht wiederum einem diamagnetischen Koeffizien-
ten k von 20 bzw. 8 ueV/T?. 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 5 T
erh6ht wurde. Die Kavitéit C weist keine energetische Verschiebung auf. Die Exzitonen
schieben durch den diamagnetischen Einfluss blau, X; und X3 erfahren zusétzlich 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 zuriickgefiihrt. Nach Gleichung (7.7)
héangt die diamagnetische Verschiebung AFE,;, direkt von der Ausdehnung der Wel-
lenfunktionen /(pZ,) von Elektron und Loch ab, welche wiederum mit der Grofie
der Quantenpunkte verkniipft ist. Wie schon in Kapitel 7.1.2 erlautert ist, weisen
InGaAs-Quantenpunkte mit 30% In-Gehalt die groite laterale Ausdehnung auf, was
mit der vergleichsweise grofien Verschiebung von 26 eV /T? einhergeht. Um diesen
Zusammenhang noch néaher 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
aufgefiihrt.

In diesem Zusammenhang féllt auf, dass sich der aus Kapitel 7.1.2 bekannte si-
gnifikante Groflenunterschied 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. 8 ueV /T2

Tabelle 8.1: Diamagnetischer Koeffizient und Ausdehnung der Wellenfunktion

In-Anteil K 2,/(020) Literaturwerte

30% 26 weV/T?  15nm  20-32 pueV/T? [Men06]
45% 20 ueV/T?  12nm -
60% 8 eV /T? 7nm 8 ueV/T? [Ort05]

nicht direkt in einer grofleren Abweichung der gemessenen diamagnetischen Ver-
schiebung niederschligt. Insbesondere ist die errechnete Ausdehnung des Exzitons
von 15nm in einem Quantenpunkt mit 30% In-Anteil deutlich kleiner als die aus
REM-Aufnahmen abgeschétzte laterale Ausdehnung dieser stark elongierten Quan-
tenpunkte. Daraus folgt, dass sich das Exziton offenbar nicht tiber die gesamte Fléache
des Quantenpunktes erstreckt, sondern vielmehr, wie in [And99] beschrieben, eine
Art quantisierte Schwerpunktsbewegung im Potential des groflen Quantenpunktes

beschreibt. Die hier errechnete Ausdehnung der exzitonischen Wellenfunktion wird
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im Folgenden relevant bei der Vermessung der Osrzillatorstarke 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 j, = 41 in zwei Linien mit gegensatz-
licher zirkularer Polarisation o, und o_ aufspalten. Die energetische Aufspaltung
héngt dabei nach Gleichung (6.10) vom jeweiligen exzitonischen gp-Faktor ab. Es
hat sich gezeigt, dass zwischen dem diamagnetischen Koeffizienten und dem gp-
Faktor ein indirekter Zusammenhang besteht. So ergibt sich fiir die 3 untersuchten
Quantenpunkt-Typen ein groBlerer g -Faktor je kleiner die diamagnetische Verschie-
bung ist. Diese Abhédngigkeit 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 &hnliches Verhalten an
Quantenpunkten mit héherer In-Konzentration beobachtet. Dort wurden reine InAs-
und Ing 5Gag s As-Quantenpunkte untersucht, die bei Tieftemperatur im Bereich von
1,0 und 1,2 eV emittieren. Aulerdem wiesen diese Punkte strenge Rotationssymme-
trie auf, was durch die nicht messbare Feinstrukturaufspaltung untermauert wird
[Seg05]. Dabei zeigte sich ebenfalls eine signifikante Abhéngigkeit des exzitonischen
gr-Faktors vom In-Anteil. Auf Basis eines 8-Band k-p-Modells durchgefiihrte Rech-
nungen [Nak04] ergeben eine deutliche Abhéngigkeit des gr-Faktors von den Ab-
messungen des Quantenpunktes (bei konstanter Materialzusammensetzung).

Auch Kotlyar et al. [KotO1] haben 3 Jahre vorher bereits ein vergleichbares Ver-
halten an aus InGaAs-Quantenfilmen geédtzten Quantendrahten und -punkten do-
kumentiert. Sie berechnen dartiber hinaus die exzitonischen g -Faktoren iiber ein
6-Band k-p-Modell und fithren so die starke Abhéngigkeit des gr-Faktors von Struk-
turgrofe und Materialbeschaffenheit auf eine Vermischung der Bénder im Magnet-
feld zuriick. Diese resultiert wiederum aus einer Kopplung zwischen den Leicht- und
Schwerloch-Valenzbandern und einer Kopplung dieser an das Leitungsband.

In diesem Zusammenhang muss erwahnt werden, dass es im Rahmen der hier
durchgefithrten Experimente auch Exzitonen gibt, die eine deutlich kleinere bzw.
im Rahmen der Messgenauigkeit (17 ueV im relevanten Spektralbereich) keinerlei
Aufspaltung zeigen. Um dies nachvollziechen zu kénnen, muss man sich vor Augen
fithren, dass der exzitonische gp-Faktor die Summe der g;-Faktoren von Elektron
und Schwerloch ist: gy = ge + gnn [Boc97]. Bei einer Aufspaltung von 0 kompen-
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Abbildung 8.3: Zusammenhang zwischen dem exzitonischen gr-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 dafiir oder eine eventuelle
systematische Abhéngigkeit von Quantenpunkt-Eigenschaften wie Grofie oder Ma-
terialzusammensetzung konnte im Rahmen dieser Arbeit nicht abschlieend geklart
werden. Exzitonenlinien mit kleinerer oder keinerlei Aufspaltung im Magnetfeld tre-
ten unabhéngig von der energetischen Lage im Spektrum auf.

Dartiber hinaus wird in Abb. 8.3 auch eine vergleichsweise grofie Streuung der
diamagnetischen Verschiebung fiir 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, konnen
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 grofien
Ing 3Gag 7As-Quantenpunkt in einem Mikropillar von 1,5 gm Durchmesser bei 8 K
unter Variation der Anregungsleistung zwischen 0,7 W/cm? und 160 W/cm? aufge-
nommen wurden. Diese Messung spiegelt die spektralen Charakteristika eines Quan-
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Abbildung 8.4: Messreihe an einem Ing3Gag 7As-Quantenpunkt, bei der die An-
regungsleistung zwischen 0,7 W /cm? und 160 W/cm? variiert wurde. a) Wasserfall-
Darstellung der Spektren. b) Doppelt-logarithmische Auftragung der PL-Intensitét
iiber der Anregungsleistung.

tenpunktes wider. Im mittleren Bereich des Spektrums sind zwei Linien mit X be-
zeichnet, die von der Rekombination von Exzitonen herrithren. Entsprechend der
Besetzung des Quantenpunktes wird das zweite Exziton erst bei hoherer Anregung
sichtbar. Bei einer Energie von ungefihr 1,34¢eV zeigen sich Uberginge aus der p-
Schale des Quantenpunkts, also Emissionen aus angeregten Zusténden. Demnach
werden diese Spektrallinien auch erst unter hoherer Anregung beobachtet.

Auf der niederenergetischen Seite der Exzitonenemission findet sich eine weite-
re Linie, die auf das Bi-Exziton zurtickzufithren und deshalb mit XX bezeichnet
ist. Dies entspricht einem gebundenen Zustand, bestehend aus zwei Exzitonen. Aus
diesem Grund wird diese Linie erst bei einem hoheren Anregungszustand sichtbar,
wenn eine ausreichende Dichte an Exzitonen zur Verfiigung steht. Da an diesem
Zustand zwei Quasiteilchen beteiligt sind, weist die Emission eine quadratische Ab-
héngigkeit von der Anregungsleistung auf. Entsprechend zeigt Abb. 8.4b) in doppelt-
logarithmischer Darstellung die lineare bzw. quadratische Abhédngigkeit der Emission
fiir Exziton und Bi-Exziton von der Anregung.

Korrelation zweiter Ordnung

Ein weiterer Nachweis des Quantenpunkt-Charakters der untersuchten Emission ge-
lingt tiber die Photonenstatistik, die Riickschliisse auf den Emissionsprozess der de-
tektierten Photonen zuldsst. Dazu wird die Korrelationsfunktion zweiter Ordnung
g?(7) herangezogen, die in einem anschaulichen Bild die Wahrscheinlichkeit da-
fiir wiedergibt, dass zur Zeit ¢t 4+ 7 ein Photon von einer Lichtquelle emittiert wird,

nachdem bereits zur Zeit ¢t ein Photon ausgesandt wurde. Sie ist definiert als:
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oy I+ 7))
0

wobei in klassischer Betrachtung ( [0 ) eine zeitliche Mittelung darstellt [Bec01].

Experimentell kann diese Korrelationsfunktion mit Hilfe einer sogenannten Han-

(8.1)

bury-Brown-Twiss-Anordnung [HB56] bestimmt werden, die schematisch in Abb. 8.5
dargestellt ist. Dabei trifft das zu analysierende Licht zunichst auf einen 50/50-
Strahlteiler und wird in zwei dquivalente Anteile zerlegt. Die Photonen dieser bei-
den Teilstrahlen treffen auf zwei separate Si Lawinen-Photodetektoren (APD!), die
auf sehr geringe Intensitdten 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 groflen Zahl solcher Einzelmessungen kann die statistische Verteilung der Zeit-
differenzen zwischen zwei aufeinanderfolgenden Photonen gewonnen werden, was ein
Maf fiir die Korrelationsfunktion zweiter Ordnung darstellt.

Fir klassisches Licht wird hierbei ein lokales Maximum bei 7 = 0 beobachtet,
da die Photonen bevorzugt in Gruppen auftreten, was als Bunching® bezeichnet
wird. Fiir ein chaotisches Lichtfeld, wie es von thermischen Lichtquellen emittiert
wird, ergibt sich ¢ (0) = 2. Fiir den Grenzfall von ¢®(0) = 1 dagegen folgen die
Photonen der Poisson-Verteilung, was einem koharenten Zustand wie in einem Laser
entspricht. Diese beiden Falle folgen aus einer rein klassischen Betrachtung.

Fiir eine quantenmechanische Betrachtung miissen die Intensitét in den entspre-
chenden Feldoperator iiberfithrt und auflerdem statt der zeitlichen Mittelung die
Erwartungswerte fiir die Feldzustiande herangezogen werden. In der Folge ergibt
sich ein weiterer, nicht-klassischer Feldzustand mit ¢®(0) < 1. Dieser Fall wird als
Anti-Bunching bezeichnet, da hierbei die Photonen sowohl zeitlich als auch rdaum-
lich tendenziell einen gewissen Abstand voneinander einhalten. Fiir den Extremfall
g?(0) = 0 ergibt sich ein Feldzustand, der nur ein einzelnes Photon enthélt, was
beispielsweise bei Einzelphotonenquellen fiir die Quantenkryptographie angestrebt
wird [Ben93].

Die auf diese Weise an einem Ing3Gag7As-Quantenpunkt gemessene Photonen-
statistik ist in Abb. 8.6 dargestellt. Am Punkt 7 = 0 ergibt sich ein Wert der
Korrelationsfunktion zweiter Ordnung von ¢®(0) = 0,12 £ 0,08, was eindeutig dem
Bereich des Anti-Bunching zuzuordnen ist. Somit rithrt die beobachtete Emission

unzweifelhaft von einem Quantenemitter her.

1 Akronym fir Awvalanche-Photo-Diode
2 engl. fir biindeln
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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 9(2)(7') aufgenommen an ei-
nem Ing 3Gag 7As-Quantenpunkt.
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Die Abweichung vom idealen Wert 0 erklért sich durch ein unkorreliertes Hinter-
grundrauschen, das dem Einzelemitter-Signal iiberlagert ist. Dieser Anteil ist zum
einen auf das Dunkelrauschen der Einzelphotonendetektoren und zum zweiten auf
nichtresonante Beitrage anderer Exzitonen zuriickzufiithren. Die gemessene Korrela-

tionsfunktion gg)(O) ergibt sich aus dem idealen ¢ (0) iiber

g5(0) =1 - p*(1 — g@(0)), (8.2)

wobei p = 25 dem Verhéltnis aus dem reinen Signal S und dem, durch den
Hintergrund B, verrauschten Signal S + B entspricht [BecO1]. Aus dem gemessenen
Wert gg)(O) = 0,12 lasst sich ein Verhaltnis von p = 0,94 bzw. ein Rauschbeitrag
der Hintergrundemission von 6% errechnen.






9 Magneto-Optische Untersuchungen zur
starken Kopplung

In diesem Kapitel werden spektroskopische Messungen prasentiert, 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, tiber 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 Oszillatorstidrke und damit
die Starke der Kopplung im Quantenpunkt-Mikroresonator-System mit Hilfe des
Magnetfeldes von auflen eingestellt werden.

9.1 Resonanzverstimmung tGber 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 temperaturabhiangigen
Messung eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung von 140 eV beobachtet. Bei den Emittern
handelte es sich um InGaAs-Quantenpunkte mit 30% In-Anteil, da diese durch ihre
hohen Oszillatorstéarken fiir Experimente im Regime der starken Kopplung préades-
tiniert sind. Um diese Untersuchungen unter dem Einfluss eines Magnetfeldes wei-
ter zu fithren, musste zunéchst ein fiir die starke Kopplung geeigneter Mikropillar
identifiziert werden. Dazu wurden Spektren unter Variation der Temperatur aufge-
nommen, um das anti-kreuzende Verhalten von Kavitatsmode und Exzitonenlinie
aufzufinden.

Abb. 9.1 zeigt solch eine Temperaturserie an einem Mikropillar mit 1,6 gm Durch-
messer und Ing3Gag7As-Quantenpunkten in der aktiven Schicht. Die Probe wur-
de dabei mit einer verhdltnisméaBig geringen Leistung von 500 nW (Leistungsdichte
30 W/cm?) angeregt und die Temperatur von 11 bis 28 K erhoht. Die Linienbreite
der Kavitatsmode betrug 120 pueV, was einem Q-Faktor von 11 000 entspricht. Bei
der tiefsten Temperatur befindet sich das Exziton (X) energetisch 220 pueV oberhalb
der Resonatormode (C). Mit steigender Temperatur nahert es sich an die Kavitét an,
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Abbildung 9.1: Resonanzverstimmung iiber Variation der Temperatur zwischen ei-
nem Ing 3Gag 7As-Quantenpunkt und einem 1,6 gm Mikropillar. Temperaturabhangige
Spektren von 11 bis 28 K mit Kavitdtsmode (C) und Exziton (X).

bis bei 21 K die Resonanz erreicht wird. Bei 28 K liegt die Exzitonenlinie 250 peV un-
terhalb der Kavitatsmode. Im Bereich der Resonanz ist deutlich das anti-kreuzende
Verhalten der beiden Linien zu erkennen, was als klares Indiz fiir die kohéarente
Licht-Materie-Wechselwirkung gilt.

Eine Anpassung der Linien mit Lorentzkurven fithrt 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 auflert sich in identi-
schen Linienbreiten, wie in Abb. 9.2b) gezeigt, aber auch in gleichen Intensitéten
der beiden Linien (hier nicht aufgefithrt). Dieser Austausch sdmtlicher Eigenschaf-
ten im Bereich der Resonanz ist ein wichtiges Indiz fiir das tatséchliche Vorliegen
eines verschrankten Zustandes als Kennzeichen der starken Kopplung. Die néhere
Auswertung ergibt im Bereich der Resonanz eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung von
105 eV (bei 0 T). Daraus ldsst sich iiber Gleichung (6.17) eine Kopplungskonstante
g von 61 peV errechnen.
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Abbildung 9.2: Resonanzverstimmung iiber Variation der Temperatur zwischen ei-
nem Ing 3Gag 7As-Quantenpunkt und einem 1,6 yum Mikropillar. a) Energiedispersion
der Temperaturserie nach Anpassung der Linien mit Lorentzprofilen. b) Zugehorige
Linienbreiten.

9.2 Resonanzverstimmung tber diamagnetische Verschiebung

Da sich das Exziton bei 28 K energetisch unterhalb der Kavitdtsmode 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 fiir diese Messungen gezielt ein Exziton mit vernachlassigharer Zeeman-
Aufspaltung ausgewihlt wurde. Das geschah, um groftmogliche Klarheit und Uber-
sichtlichkeit bei der Darstellung und bei der Auswertung der Daten zu gewéahrleisten.
Wenn nun bei einer konstanten Temperatur von 28 K das magnetische Feld von 0T
erhoht wird, erfahrt das Exziton eine Blauverschiebung und tritt bei 2,75T erneut
in Resonanz mit der Kavitdtsmode, 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 Verldufe. Wahrend die Reso-
natormode vom Magnetfeld nicht beeinflusst wird und ihre spektrale Position bei-
behalt, weist das Exziton eine Blauverschiebung von 720 ueV zwischen 0 und 5T
auf. Dies entspricht einem diamagnetischen Koeffizienten x von 29 ueV /T2, in guter
Ubereinstimmung 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 lésst somit auf die starke Kopplung schlieen. Aus Abb. 9.4a)
ergibt sich in der Resonanz bei 2,75 T eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung von 95 eV,
was nach Gleichung (6.17) einer Kopplungskonstante g von 56 peV entspricht. Die-
ser Wert ist etwas kleiner als die bei 0 T gemessene Vakuum-Rabi-Aufspaltung und
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Abbildung 9.3: Resonanzverstimmung mit Hilfe des magnetischen Feldes zwischen
einem Ing 3Gag 7As-Quantenpunkt und einem 1,6 pm Mikropillar. Magnetfeldabhén-
gige Spektren von 0 bis 3,75 T mit Kavitdtsmode (C) und Exziton (X).

deutet daher auf eine Abhangigkeit 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 Abhangigkeit der Kopplungsstarke vom Magnetfeld

Um den Zusammenhang zwischen der Vakuum-Rabi-Aufspaltung und dem ange-
legten Magnetfeld néher zu ergriinden, 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
fallt auf, dass die Resonanz mit wachsendem Feld bei immer hoheren Temperaturen
auftritt. Bei 0T liegt die Resonanz bei 19K vor und bei 5T ist diese bis auf 36 K
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 wihrend der Messung kompensiert werden. Dartiiber hinaus féllt in
Abb. 9.5a) auf, dass sich die Vakuum-Rabi-Aufspaltung fortwahrend mit zunehmen-
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Abbildung 9.4: Resonanzverstimmung mit Hilfe des magnetischen Feldes zwischen
einem Ing 3Gag 7As-Quantenpunkt und einem 1,6 pm Mikropillar. a) Energiedispersion
der Magnetfeldserie nach Anpassung der Linien mit Lorentzprofilen. b) Zugehorige
Halbwertsbreiten der Spektrallinien.

dem Magnetfeld verringert bis bei ungefahr 3,5 T nur noch eine einzelne breite Linie

zu erkennen ist. Dieser Effekt wird im Folgenden ndher analysiert.

9.3.1 Verringerung der Aufspaltung im Magnetfeld

Nach einer Lorentzanpassung der Spektren aus Abb. 9.5a) konnen die ermittelten
Aufspaltungen wie in Abb. 9.5b) iiber das angelegte Magnetfeld aufgetragen werden.
Anhand der schwarzen Punkte ist zu erkennen, dass die Vakuum-Rabi-Aufspaltung
fiir kleine Magnetfelder zunachst nur leicht abnimmt. Sie sinkt von den anfanglichen
105 peV bei 0 T auf ungefdahr 100 eV bei 3T ab. Oberhalb dieser Feldstarke nimmt
der Abfall signifikant zu und fiir 5T betragt die Vakuum-Rabi-Aufspaltung nur
noch 66 peV. Da nun die Kopplungskonstante iiber Gleichung (6.17) direkt von der
Vakuum-Rabi-Aufspaltung abhéngt, verhélt sie sich im Magnetfeld analog. Daraus
folgt, dass sich die Starke der Kopplung zwischen Exziton und Resonatormode in
situ durch den dufleren Parameter der magnetischen Flussdichte steuern lésst.

Mit Hilfe von Gleichung (6.17) ergibt sich quantitativ der in Abb. 9.5b) in rot
dargestellte Verlauf der Kopplungskonstanten. Dabei féllt g wie vorher zunéchst
schwach von 60 auf 58 peV zwischen 0 und 37T ab, um dann stérker einzubrechen
bis auf 44 peV bei 5 T. Die Grenzbedingung der starken Kopplung ergibt sich nach
Gleichung (6.17) bei einer Linienbreite der Resonatormode von 7. = 120 ueV zu
9in = Ye/4 = 30 ueV. Obwohl sich das System nach diesem Kriterium zu jeder Zeit
noch klar im Bereich der starken Kopplung befindet, nédhert es sich doch fiir 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 fir den Augenblick der Resonanz von 0 bis 5 T. b) Zugehorige Vakuum-Rabi-
Aufspaltung (schwarz) und errechnete Kopplungskonstante (rot) in Abhéngigkeit des
Magnetfeldes.

anmerkend erwahnt werden, dass sich auch die homogene Linienbreite des Exzitons
v, durch stiarkere Dephasierungsprozesse im Zusammenhang mit dem Anstieg der
Resonanztemperatur erhoht [Bay02], was sich im Prinzip wiederum nach (6.17) auf
die Vakuum-Rabi-Aufspaltung auswirkt. Im hier untersuchten Temperaturbereich
ist 7, aber in jedem Falle deutlich kleiner als die Linienbreite der Resonatormode
v = 120 ueV, 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 Oszillatorstarke

Als eigentliche Ursache fiir die Verringerung der Kopplungskonstante g im Magnet-
feld wird die Oszillatorstarke f angesehen, die mit wachsendem Feld kleiner wird.
Nach Gleichung (6.14) besteht ein direkter Zusammenhang zwischen ¢g und f. Da
sich in der Realitdt, anders als in (6.14) angenommen, der Emitter nicht zwangs-
weise genau im Zentrum der Kavitat befindet, kann aus der Kopplungskonstante
eine effektive Oszillatorstirke f.;; berechnet werden, die in Abb. 9.6 iiber das Ma-
gnetfeld aufgetragen ist. Diese effektive Oszillatorstéarke ist als Abschétzung fiir die
untere Grenze der tatsdchlichen Oszillatorstirke des Exzitons anzusehen, da sich der
Quantenpunkt im Allgemeinen nicht im Maximum des Feldes und damit an fiir die
Kopplung optimaler Position befindet.

Bei 0T ergibt sich eine effektive Oszillatorstiarke 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 Oszillatorstérke (rot) und magnetische Lénge (schwarz) in
Abhéngigkeit des Magnetfeldes.

halb einer Flussdichte von 3T bricht die Oszillatorstirke wiederum stark ein bis auf
einen Wert von ungefahr 25 bei 5T. Um dieses Verhalten der Oszillatorstéirke im
Magnetfeld zu verstehen, muss man sich zunéachst vor Augen fithren, worin diese ver-
gleichsweise grofien Oszillatorstérken in elongierten Ing 30Gag 70 As-Quantenpunkten
iiberhaupt begriindet liegen.

Zunéchst muss zwischen zwei verschiedenen Regimen des Ladungstragereinschlus-
ses unterschieden werden: bei schwachem Einschluss in groflen Quantenpunkten ist
die Aufspaltung der Energieniveaus im Quantenpunkt kleiner als die Coulomb-
Wechselwirkung des Elektron-Loch-Paares. Bei starkem Ladungstragereinschluss,
wie er in kleinen InAs-Quantenpunkten vorherrscht, verhalt sich dies genau umge-
kehrt und der Zustand des Exzitons kann beschrieben werden als Produkt aus zwei
Wellenfunktionen fiir Elektron und Loch, die voneinander unabhéngig sind [Han88|.
Nach Andreani et al. [And99] existiert fiir diesen Fall eine theoretische obere Grenze
der Oszillatorstéirke in reinen InAs-Quantenpunkten von 18,5. Durch die Anisotro-
pie in realen Quantenpunkten und dem damit einhergehenden kleineren Uberlapp
von Elektron- und Lochwellenfunktion reduziert sich die erwartete Oszillatorstarke
weiter. Unter diesen Voraussetzungen wére der Bereich der starken Kopplung nicht
erreichbar.

Die Tatsache, dass in den hier untersuchten Strukturen signifikant hohere Oszil-
latorstéarken auftreten und damit die starke Kopplung doch realisierbar wird, lasst
sich auf die grofie laterale Ausdehnung der Quantenpunkte mit 30% In-Anteil zu-
riickfithren. In diesem Fall liegt ein schwacher Ladungstragereinschluss vor und der
Uberlapp der Einhiillenden von Elektron- und Lochwellenfunktion ist grof. Dar-
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iiber hinaus ist neben der groflen lateralen Ausdehnung der Quantenpunkte auch
ein homogener Aufbau in der Materialzusammensetzung notig, so dass es nicht zur
Ausbildung von lokalen Potentialminima und damit zu unerwiinschter Lokalisierung
der Exzitonen im Quantenpunkt kommt. Durch diesen Effekt beobachteten Stobbe
et al. [Sto10] nur eine relativ geringe Oszillatorstéirke trotz der groBen lateralen Aus-
dehnung der untersuchten Ing 30Gag 70As-Quantenpunkte. Die Voraussetzung einer
stark ausgepragten Isotropie im Quantenpunkt stellt also besondere Anforderun-
gen an den Wachstumsprozess der untersuchten Strukturen. Dadurch wird die grofe
Flachenausdehnung der Wellenfunktionen und die in Kapitel 6.1 beschriebene quan-
tisierte Schwerpunktsbewegung des Exzitons erst ermoglicht.

Mit Hilfe dieser Uberlegungen wird das Verhalten der Oszillatorstéirke im Magnet-
feld und insbesondere der starke Abfall oberhalb von 3T anschaulich klar. Solange
bei kleinen Feldern die magnetische Lénge, definiert als [,,,, = \/R/eB, noch gréfler

als die oben berechnete Ausdehnung der Exzitonen-Wellenfunktionen 2,/(p2 ) ist,
hat das angelegte Magnetfeld noch keinen nennenswerten Einfluss auf die laterale
Ausdehnung des Exzitons und damit auf die Oszillatorstarke. Zur Verdeutlichung
ist die magnetische Lange in Abb. 9.6 ergénzend in schwarz eingezeichnet. Oberhalb
von 3T unterschreitet /,,,,, nun die mit Hilfe der diamagnetischen Verschiebung er-
mittelte laterale Ausdehnung des Exzitons von 15nm, d.h. die Wellenfunktion wird
durch das Feld , gestaucht* und im Potentialminimum im Quantenpunkt lokalisiert.
In der Folge sinkt die effektive Oszillatorstarke ab.

Der gemessene Verlauf oberhalb von 3T kann mit Hilfe folgender Uberlegun-
gen auch quantitativ nachvollzogen werden: die Oszillatorstarke des Exzitons hangt
direkt von der durch die Elektron- und Lochwellenfunktionen aufgespannten Fla-
che ab. Diese wiederum stellt sich in Abhéngigkeit des Magnetfelds oberhalb von
3T dar als Ay = ﬂlﬁwg /4. Mit einer angenommenen Oszillatorstarke von 12 fiir
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 Oszillatorstarke von 12 bei einer
Ausdehnung von I,,,, = 7nm ist dabei in guter Ubereinstimmmung mit den oben
gemessenen und aus der Literatur [And99] bekannten Werten fiir hiufig eingesetzte
Ing 60Gag 40As-Quantenpunkte.

9.3.3 Nachweis lber zeitaufgeloste Messungen

Um die Interpretation der durch das Magnetfeld verringerten Oszillatorstarke noch
zusétzlich zu untermauern, wurden dariiber hinaus zeitaufgeloste Messungen durch-
gefiihrt, aus denen nahere Informationen iiber die Dynamik der Ladungstréager in
Ing 30Gag 70As-Quantenpunkten und die Lebensdauern der Exzitonen 7, in Abhén-
gigkeit des magnetischen Feldes gewonnen werden kénnen. Dazu wurde an einem pla-
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naren Probenstiick zunéchst der obere Bragg-Spiegel abgeédtzt, um den Einfluss des
Resonators auf die gemessenen Lebensdauern zu unterbinden (vgl. Purcell-Effekt).
Anschlieflend wurden noch mittels Elektronenstrahllithographie und trocken-chemi-
schem Atzen Mesa-Strukturen auf der Probe definiert, um gezielt einzelne Quan-
tenpunkte spektroskopisch untersuchen zu koénnen. Die spektrale Selektion einer
einzelnen Exzitonenlinie bei den zeitaufgelosten Messungen wurde durch eine Ver-
kleinerung des Ausgangsspaltes am Spektrometer auf 100 um erreicht. Dies ergibt
eine Bandbreite von ungefdhr 1 meV im relevanten Spektralbereich.

Die auf diese Weise gemessene Zerfallskurve eines Ing 30Gag 70As-Quantenpunktes
mit einem diamagnetischen Koeffizienten von x = 28 eV /T? (und somit vergleich-
barer Grofie beziiglich der vorherigen Messungen) ist in Abb. 9.7 fir B = 0 gezeigt.
Die Intensitdt der optischen Anregung in die Benetzungsschicht betrug hier 1 uW
bzw. 60 W/cm?. In logarithmischer Darstellung ist zu erkennen, dass das PL-Signal
nach dem Zeitpunkt der maximalen Anregung ¢ = 0 linear abfallt. Grundsatzlich
setzt sich die Lebensdauer 7 aus einem strahlenden 7,,4 und einem nicht-strahlenden
Tor Anteil zusammen: % = L 4+ L Daraus ergibt sich im Allgemeinen ein bi-

Trad Tnr

exponentieller Abfall des PL-Signals, was sich in logarithmischer Darstellung in ei-

nem linearen Verlauf mit zwei verschiedenen Steigungen auflert. Bei Quantenpunk-
ten von hoher Qualitét (mit hohen Oszillatorstérken) ist allerdings die strahlende
Lebensdauer sehr viel kleiner als die nicht-strahlende (7,44 < 75), S0 dass sich ins-
gesamt, % ~ ﬁ ergibt. Eine Anpassung dieses mono-exponentiellen Zerfalls mit der
Funktion I(t) = I(0)-e~*/7 liefert so die Lebensdauer 7. Diese wurde hier fiir B = 0
zu (355+4) ps bestimmt. Fiir die Messungen unter dem Einfluss des Magnetfeldes
wurde analog verfahren.

Die so gemessenen Lebensdauern sind zusammenfassend in Abhéngigkeit des ma-
gnetischen Feldes in Abb. 9.8 dargestellt. Fiir kleine Magnetfelder bewegt sich die
Lebensdauer im Bereich von 350 ps und oberhalb 3T steigt sie stark bis auf unge-
fahr 600 ps an. Da die Oszillatorstiarke und die Lebensdauer indirekt proportional
sind (f o 1/7) [And91], ergibt sich mit dem Fixpunkt 7 = 1,3ns 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-
latorstirke zur Graphik hinzugefiigt und zeigt eine gute Ubereinstimmung. Dieser
Umstand bestatigt die Interpretation, dass die Kopplungsstarke in situ vom Ma-
gnetfeld kontrolliert wird, indem das Feld auf die Oszillatorstérke der Exzitonen bei
diesen grofien InGaAs-Quantenpunkten mit 30% In-Anteil direkt einwirkt.

Der Nachweis, dass tiber ein angelegtes magnetisches Feld die Kopplungsstér-
ke des Quantenpunkt-Mikroresonator-Systems bewusst beeinflusst werden kann, ist
natiirlich zundchst von grundlegendem naturwissenschaftlichen Interesse. Dariiber
hinaus bietet dieser Effekt aber sicherlich auch grofies Potential hinsichtlich zuktinf-
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Abbildung 9.7: Zeitlicher Verlauf der PL-Emission eines Exzitons in einem
Ing 30Gag 70As-Quantenpunkt. Die exponentielle Anpassung (rot) ergibt unter Ver-
nachléssigung nicht-strahlender Rekombinationsprozesse eine strahlende Lebensdauer
von (355+4) ps.
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Abbildung 9.8: Lebensdauer des Exzitons (weifl) und aus der Vakuum-Rabi-
Aufspaltung bestimmte (rot) bzw. aus zeitaufgelosten Messungen errechnete (schwarz)
Ostzillatorstérke in Abhéngigkeit des Magnetfeldes.
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tiger Anwendungen etwa im Bereich der Quanteninformationsverarbeitung. Dadurch
konnte beispielsweise die Erzeugung eines verschrankten Zustandes eingeleitet bzw.
die Verschrankung eines Zustandes wieder aufgehoben werden.






10 Kopplung zweier Photonenzustande

iber Exzitonen-Spins

Grundsétzlich bietet die starke Kopplung die Méglichkeit einer Verkntipfung zwi-
schen den diskreten Zustidnden eines Quantenemitters und den Polarisationszustéin-
den eines Photons, eines sogenannten fliegenden Qubits. Zwei-Niveau-Systeme wie
Exzitonen oder Spins, die kohérent an die optischen Moden eines Mikroresonators
koppeln, werden so zu fundamentalen Bausteinen fiir die Quanteninformationsver-
arbeitung [Cir97, Ima97]. Wenn nun zwei Spinzusténde iiber das Vakuumfeld eines
optischen Resonators miteinander in Wechselwirkung treten kénnen, so lasst sich
daraus ein 2-Qubit-Gatter realisieren, das fiir logische Operationen bendétigt wird
[Ima99]. Dartiber hinaus existieren auch Konzepte, wie zwei raumlich getrennte Spin-
zustédnde in Verbindung mit einer Kopplung tiber das optische Feld zur Quanten-
kommunikation bzw. zum sogenannten Quantencomputing genutzt werden kénnen
[Ya005, Dua04].

Im Rahmen dieser Arbeit konnte nun erstmals eine Kopplung zweier Photonen-
zustande mittels des Exzitonenspins gezeigt werden. Im Hinblick auf die o. g. Ziele
in der Quanteninformationsverarbeitung sind derartige Experimente von grofiem

grundlegenden Interesse.

10.1 Starke Kopplung ohne Magnetfeld

Nachdem fiir die bisherigen Experimente gezielt Quantenpunkte ohne messbare Zee-
man-Aufspaltung ausgewahlt 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 fir 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 Elliptizitat des Mikroresonators begriindet
liegt.

Aufspaltung der Resonatormoden durch Elliptizitat des Mikropillars
Bei einem idealen Mikroresonator mit einer kreisrunden Querschnittsflache erscheint
die Grundmode als eine einzige Emissionslinie. Diese Linie ist energetisch zweifach



122 10 Kopplung zweier Photonenzustande liber Exzitonen-Spins

entartet, da keine Raumrichtung ausgezeichnet und somit die links- und rechtzirkula-
ren Polarisationsrichtungen dquivalent sind. Die Energie fiir einen runden Resonator
mit perfekt reflektierenden Seitenflachen stellt sich dar als:

h2c? a2
Bk = ¢E3 +— }2’2 (10.1)

Ey ist hierbei die Emissionsenergie des planaren Resonators, R der Radius des Mi-
r/R). Wenn
nun aber die Querschnittsfliche des Resonators in der Realitédt vom perfekten Kreis

kropillars und w,, ,, die n,-te Nullstelle der Besselfunktion .J, ¢(xi¢7nT
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 herrithren. 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+ AR [Rei07]
ergibt fiir die Grundmode mit (ny,n,,0) = (1,0,0):

1 h2c?
il e i z3 0 AR (10.2)

Eenip =~

Fir eine typische Aufspaltung von 50 ueV bei den hier untersuchten Mikroreso-
natoren mit einem Durchmesser von 1,6 um erhélt man eine Abweichung AR von
ungefihr 1,9nm. Dies entspricht einer Elliptizitit ¢ = (AR/R + 1)"/2 — 1 von nur
5,9x107%. Trotz der beobachteten Aufspaltung der Grundmode verdeutlicht dieser
geringe Wert die bemerkenswerte Prazision in der Herstellung der Mikroresonatoren.

Die Existenz von jeweils zwei Komponenten der Resonatormode und des Quanten-
punkt-Exzitons ist Voraussetzung fiir die folgenden Experimente zur starken Kopp-
lung. Zunéchst wurden polarisationsaufgeloste PL-Messungen, wie in Abb. 10.1 dar-
gestellt, durchgefiithrt. Dabei bestétigte sich die erwartete lineare Polarisation der
beiden Komponenten der Resonatormode. Eine Anpassung mit Lorentzkurven ergibt
fiir die Kavitdtsmode eine Linienbreite von ungefdhr 90 eV fir beide Komponen-
ten. Dies entspricht jeweils einem Q-Faktor von 15 000. Die energetische Aufspaltung
betragt a ~ 50 pueV. Die Linie des Exzitons, hier mit X bezeichnet, besteht eben-
falls aus zwei Komponenten, die in dieser Abbildung nur schlecht aufgelost werden

kénnen. Die Anpassung mit Lorentzprofilen ergibt eine Feinstrukturaufspaltung auf-
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Abbildung 10.1: Polarisationsabhiangige Spektren aufgenommen bei 0 T und 6 K.
Die Kavititsmode (C) verschiebt dabei um ungefihr 50 ueV, die spektrale Ande-
rung der Exzitonenmode (X) liegt in der Groflenordnung eines Pixelabstandes von
ca. 20 ueVv.

grund der Elektron-Loch-Austauschwechselwirkung [Tak00, Seg05] von 3 & 20 peV?
und Linienbreiten von 36 peV.

In Abb. 10.2 wurde in Abwesenheit des Magnetfeldes das Exziton iiber eine Tem-
peraturverstimmung in Resonanz mit der Kavitatsmode gebracht. Bei dem ausge-
wahlten Mikropillar liegt das Exziton bei 11 K energetisch oberhalb der Kavitatsmo-
de, so dass die Linien mittels Temperaturverstimmung in Resonanz gebracht wer-
den konnen. Im Fall der Resonanz bei 15 K ist deutlich das fiir die starke Kopplung
typische Anti-Kreuzen erkennbar. Die Anpassung der Spektren ergibt eine Vakuum-
Rabi-Aufspaltung von 87 eV im Bereich der Resonanz und fiir B = 0.

10.2 Starke Kopplung im Magnetfeld

Im Folgenden wurden Temperaturserien am selben Quantenpunkt-Mikropillar-Sys-
tem unter Einfluss eines Magnetfeldes durchgefiihrt. Hier wird gewissermaflen exem-

1 Die Feinstrukturaufspaltung betrug ungefdhr einen Pixelabstand, was bei diesem Messaufbau
17 ueV entspricht.
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Abbildung 10.2: Resonanzverstimmung iiber Variation der Temperatur von 11 bis
22K zwischen einem Ing 3Gag,7As-Quantenpunkt und einem 1,6 um Mikropillar. Die
Kavitdtsmode ist dabei in zwei orthogonale Komponenten aufgespalten (Cq,Cs).

plarisch nur die Messung bei einer mittleren Flussdichte von 3 T gezeigt. Im néachsten
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 20 K wird ersichtlich, dass es sich in diesem Fall um die Wechselwirkung
von vier Linien handelt. Zum einen ist die Kavitatsmode aufgrund der leichten El-
liptizitdt des Resonators um o = 50 ueV in zwei Komponenten aufgespalten, zum
zweiten erfahrt die Exzitonenlinie neben der vorhandenen Feinstrukturaufspaltung
von 20 peV auch noch eine Aufspaltung im Magnetfeld durch den Zeeman-Effekt.
Diese betragt 117 ueV bei 3T, was einem Landé g;-Faktor von g; = 0,66 entspricht.

Dartiber hinaus beeinflusst das magnetische Feld auch die Polarisationseigenschaf-
ten der zwei spektralen Komponenten des Exzitons, was spater noch ausfithrlicher
diskutiert wird. Nebenbei sei bemerkt, dass eine Messung unter Variation des Ma-
gnetfeldes bei konstanter Temperatur einen diamagnetischen Koeffizienten fiir das
Exziton von k = 22 ueV /T? ergeben hat. Unter Beachtung der Ergebnisse aus Kapi-
tel 8 last sich daraus auf einen linglichen InGaAs-Quantenpunkt schliefen, dessen
Exzitonen-Wellenfunktion deutlich geringer ausgedehnt ist als die des in Kapitel 9
untersuchten Quantenpunktes. Dieser zeigte mit x = 29 ueV/T? ab einem Magnet-
feld von etwa 3T eine Beeinflussung seiner Oszillatorstarke durch das angelegte
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Abbildung 10.3: Resonanzverstimmung iiber Variation der Temperatur von 20 bis
29K zwischen einem Ing3Gag7As-Quantenpunkt und einem 1,6 pm Mikropillar bei
einem Magnetfeld von 3 T. Die Kavitatsmode ist dabei in zwei Komponenten (C1,C3)
aufgespalten, ebenso wie die Exzitonenlinie (X;,X2).

Feld. Bei dem hier untersuchten Quantenpunkt mit x = 22 ueV/T? und einer la-
teralen Ausdehnung der Wellenfunktion von 13 nm ist folglich gemafs Abb. 9.6 bei
3T mit keiner nennenswerten Beeintridchtigung seiner Eigenschaften (besonders der
Oszillatorstéarke) zu rechnen.

Aus Abb. 10.3 ist ersichtlich, dass beide Komponenten des Exzitons durch die
Resonanz mit der Kavitat wandern. Es sind zwei Bereiche auszumachen, in denen
offenbar eine Kopplung stattfindet. Zunéchst ist eine Aufspaltung bei 24,5 K zu er-
kennen. Hier kommt es zu einer Wechselwirkung zwischen X; und der Kavitdatsmode.
Im weiteren Verlauf bei 26,6 K wird nochmals eine Aufspaltung beobachtet, in die-
sem Fall aufgrund der Kopplung von X5 an die Resonatormode. Das Anti-Kreuzen
der Linien in beiden Bereichen der Wechselwirkung ist wieder ein klares Indiz fiir die
starke Kopplung. Durch die grofiere Zahl der beteiligten Komponenten ist die genaue
Lage und Halbwertsbreite der Spektrallinien in dieser Darstellung nicht mehr klar
erkennbar. Deshalb erméglicht erst eine Anpassung der Spektren mit Lorentzlinien
eine detaillierte Analyse.

Zunéchst 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 Abhédngigkeit des magnetischen Feldes fiir zwei Resonator-
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Abbildung 10.4: Schematische Darstellung von Energielage und Polarisation von
zwei Resonator- und zwei Exzitonenmoden in Abhéngigkeit des Magnetfeldes bei kon-
stanter Temperatur. a) Fiir den idealisierten Fall eines zylindrischen Mikropillars und
eines rotationssymmetrischen Quantenpunktes. In diesem Fall sind die Aufspaltung
der Resonatormode o = 0 und die Feinstrukturaufspaltung § = 0. b) Fiir den rea-
len Fall des leicht elliptischen Mikroresonators und des elongierten Quantenpunktes

(a,8 #0).

und zwei Exzitonenmoden bei konstanter Temperatur dargestellt. Der obere Teil (a)
reprasentiert den idealisierten Fall der perfekten Symmetrie. Sowohl der Mikropillar
als auch der Quantenpunkt sind hier rotationssymmetrisch. In diesem Fall sind die
Kavitdtsmoden 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 fiir die Resonator-, als auch
fiir die Exzitonenmode eine links- und eine rechtszirkular polarisierte Komponente
aus. Bei Anlegen eines endlichen magnetischen Feldes bleiben diese Polarisations-
zustédnde 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 Elliptizitdt des Mikropillars um den Parameter
a aufgespalten und auch in Abwesenheit eines Magnetfeldes weisen die langlichen
Quantenpunkte eine Feinstrukturaufspaltung £ auf. Im Hinblick auf den Polarisati-
onszustand ist aufgrund dieser Asymmetrien eine lineare Polarisation zu beobachten,
die im Falle der Resonatormode auch unabhéngig 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
iiberzugehen. Bei mittleren Feldstéirken sind die Spinkomponenten somit elliptisch
polarisiert. Als Mafl fiir den Grad der zirkularen Polarisation dient das Verhélt-
nis 0/, wobei 6 = grupB die reine Zeeman-Aufspaltung und g, der Landésche
g-Faktor ist. Im vorliegenden Experiment betragt das Verhéaltnis 6/5 = 6,25 bei
einem Magnetfeld von 3T. Die gesamte Aufspaltung der beiden Spinkomponenten
des Exzitons ergibt sich zu B =+/F?+ 0.

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

Ec 5 g 0

. e g

Hzirk - 2 ¢ ~ 0 5 g (103)
g 0 Ex—35 35
0 g g Ex + )

Hier wurde zur Abkiirzung B¢ = Eo —ilo/2 und Ex = Ex — il'x /2 eingefiihrt,
wobei E¢, Fx die mittleren Emissionsenergien von Kavitéits- und Exzitonenmode
bei B = 0 sind. Als Basis fiir diesen Operator wurden die zirkularen Kavitdtsmoden
|Cy+), |Cy—) und die zirkularen Zustande | X 1), |X_1) fiir das Exziton gewédhlt. Die
Parameter o und S dienen als Maf fiir die Vermischung der Resonatormoden bzw.
der Exzitonenzustédnde untereinander.

Um nun die Messdaten aus Abb. 10.3 beschreiben zu kénnen, miissen noch die
Temperaturabhéngigkeiten der Emissionsenergien hinzugezogen werden. Dafiir wer-
den die Verlaufe der Energien in einer Temperaturserie bei 0T weit auflerhalb des
Wechselwirkungsbereichs mit diesen Gleichungen angepasst: Ex(T) = Ax + BxT —
CxT? fiir die Exzitonen- und Ex = Ao — CT? fiir die Resonatormoden.

Nun kénnen Real- und Imaginérteil der komplexen Eigenenergien aus (10.3) als
Funktion der Temperatur 7' berechnet werden. Dabei verbleibt nur noch die Kopp-
lungskonstante g als einziger freier Parameter. Die restlichen Parameter [, I'x,
Ec(T) und Ex(T) ergeben sich durch Anpassung der experimentellen Daten weit
auflerhalb 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 Ubereinstimmung liefert eine Kopplungsstirke von
g = 38 ueV. In Abb. 10.5a) sind sowohl die gemessenen (Punkte) als auch die errech-
neten (Linien) Energiepositionen dargestellt. Die Ubereinstimmung 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) Imaginérteil der Eigenenergien bzw.
Linienbreite.

der Moden X; und C bei 24,5 K auf (gelb unterlegt), die Wechselwirkung zwischen
X, und Cs findet bei 26,6 K statt (orange unterlegt). Die Aufspaltung betrigt in
beiden Féllen AE = 86 +4 peV. In diesem Zusammenhang muss angemerkt werden,
dass sich diese Aufspaltung AFE zusammensetzt aus der kohdrenten Kopplung ¢ und
aus den inkohdrenten Aufspaltungen zwischen X; und X5 von ungefahr 20 ueV auf-
grund der Feinstrukturaufspaltung und zwischen C7 und C3 von ungeféhr 50 pueV
verursacht durch die leichte Elliptizitat des Resonators. Diese Messung ist vergleich-
bar mit einem fritheren Experiment, in dem Exzitonen von zwei unterschiedlichen
Quantenpunkten kohédrent mit der Resonatormode wechselwirkten [Rei0O6b]. Man
muss sich hier vor Augen fithren, das g genau die Kopplung zwischen den zylinder-

symmetrischen Basismoden von Kavitdt und Exziton aus Gleichung (10.3) repré-
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sentiert. Im Gegensatz dazu ergeben sich die tatséchlich im Experiment beobachte-
ten Moden aus der Kopplung von vermischten Polarisationszustanden, beschrieben
durch die Parameter o und £.

Einen genaueren Einblick in die physikalischen Vorgénge 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 ungefihr 24 K und
28 K offenbart sich durch ein Annéhern der Halbwertsbreiten aller vier Moden. Im
Bereich der ersten Wechselwirkung bei 24,5 K tauschen die Linienbreiten von X;
und C) aus, was als Zeichen der starken Kopplung zu deuten ist.

Schon aus Abb. 10.5a) ist ersichtlich, dass sich die Energiepositionen von C
und C5 im Bereich der ersten Wechselwirkung annidhern. Der energetische Abstand
zwischen den unteren beiden Moden um 24,5 K betriagt nur noch 44 eV im Ver-
gleich zur Modenaufspaltung von a ~ 50 ueV weit aulerhalb der Wechselwirkung.
Daraus folgt, dass eine Kopplung der Resonatormoden mit den Spinzusténden 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 C5 im Be-
reich der Wechselwirkung von €7 und X; zu erkennen.

Besonders hervorzuheben ist dabei die Tatsache, dass der Schnittpunkt der Lini-
enbreiten von C7 und X; nach oben verschoben ist. Normalerweise wiirde man fir
den einfachen Fall der Kopplung eines Exzitons mit einer Resonatormode als iden-
tische Linienbreite in Resonanz den Mittelwert (I'c + I'x)/2 = 63 ueV erwarten, der
in Abb. 10.5b) als gestrichelte Linie angedeutet ist. Die gemessenen héheren Linien-
breiten deuten auf einen eher photonischen Charakter der gekoppelten Moden hin,
was offenbar auf die Beteiligung zweier Resonatormoden an der Spin-vermittelten
Kopplung zurtickzufiihren ist. Diese Art der Kopplung von zwei photonischen Moden
iiber den Spinzustand eines Exzitons ist von grundlegendem Interesse, besonders
im Hinblick auf etwaige zukiinftige Anwendungen aus dem Bereich der Quanten-
Informationsverarbeitung [Yao04].

10.3 Rechnergestiitzte Simulationen

Um einen genaueren Einblick in die physikalischen Vorgiange des oben beschriebe-
nen Systems zu erlangen, wurden Simulationen mit Hilfe des Computer-Algebra-
Programms Mathematica vorgenommen. Im Einzelnen wurden die Verldufe der
Energiepositionen und der Linienbreiten der Emission fiir verschiedene Magnetfelder
tiber Real- und Imaginérteil des Hamiltonoperators (10.3) berechnet. Um groBere
Klarheit in der Darstellung zu erreichen, wurden dabei die Temperaturabhangig-
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keiten der Moden auler Acht gelassen und lediglich die energetische Verstimmung
zwischen Exziton und Resonator variiert.

In Abb. 10.6 sind die Verldufe der Emissionsenergien und der Linienbreiten fir ver-
schiedene magnetische Flussdichten dargestellt. Fiir diese Simulationen wurden, ent-
sprechend dem Experiment, eine Aufspaltung der Resonatormoden von a = 50 peV,
eine Feinstrukturaufspaltung von § = 20 ueV und eine Kopplungskonstante von
g = 38 ueV angenommen. Die Linienbreite der Kavitdtsmoden betrug I'c = 90 ueV
und die der Exzitonenmoden 'y = 36 ueV. Die Zeeman-Aufspaltung entspricht ei-
nem Landé-g-Faktor, der im Experiment zu ¢rgnes = 0,66 bestimmt wurde. Im
jeweils linken Bereich der Abbildungen reprasentieren die Farben rot und orange die
beiden Kavitatsmoden und die Farben gelb und griin die Exzitonenmoden. Im rech-
ten Teil, also nach der Wechselwirkung, ist die Farbgebung naturgemaf vertauscht.
Bei Magnetfeldern iiber 1,2 T findet zuerst eine Wechselwirkung zwischen rot und
gelb statt, spdter dann entsprechend zwischen orange und griin (angedeutet durch
vertikale graue Linien). Im Einklang mit der grofileren Zeeman-Aufspaltung sind die
Wechselwirkungsbereiche bei hoherem Magnetfeld weiter voneinander entfernt.

10.3.1 Charakter der Wechselwirkung

Beim Betrachten der Linienbreiten in Abb. 10.6 fallt auf, dass diese im Moment der
Wechselwirkung grofler sind, je starker das angelegte Magnetfeld ist. Die horizon-
tale schwarze Linie bei 63 peV gibt das arithmetische Mittel (I'c + I'x)/2 zwischen
den Linienbreiten von Resonator- und Exzitonenmode auflerhalb der Resonanz an.
Diese Linienbreite wiirde bei der starken Kopplung von einer Exzitonen- und einer
Kavitiatsmode im Moment der Resonanz fiir beide Lorentzprofile auftreten. Eine
Linienbreite oberhalb dieser schwarzen Linie lasst auf einen eher photonischen Cha-
rakter der betreffenden Mode schlielen. Insgesamt héngt also offensichtlich die Aus-
pragung 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 Abhéngigkeit des Magnetfeldes und die blaue Linie bezeichnet wieder den Mit-
telwert von 63 peV. 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
fallt die Kurve zunéchst ab, bis sie bei 1,2T erneut die schwarze Linie kreuzt und
dann mit abnehmender Steigung weiter zunimmt. Fiir sehr grofie Magnetfelder (hier
nicht gezeigt) nihert sich der Wert asymptotisch an 72 ueV 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 Abhéngigkeit des Magnet-
feldes (rot). Mittelwert der Linienbreiten von Exzitonen- und Kavitatsmode (blau)
und experimentell bestimmte Werte (schwarz).

tormoden und einer Exzitonenmode (W), da bei sehr groflen 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.
Dariiber hinaus nimmt natiirlich mit wachsendem Magnetfeld die iiber die Spinzu-
stande vermittelte Kopplung der photonischen Moden zu, die im Folgenden noch
naher diskutiert wird. Zwischen 0 und 1,2 T hingegen weisen die koppelnden Moden
eher exzitonischen Charakter auf. Der Ubergang findet genau bei dem Magnetfeld
statt, wo die Aufspaltung der Exzitonenmoden und die der Kavitat gleich grof3 sind.
Fiir 1,2 T ergibt sich § = \/52 + (9rands - b5 - B)? = a = 50 ueV. Unterhalb von
1,2T ist die Aufspaltung der exzitonischen Moden kleiner als die der photonischen
und oberhalb von 1,2T verhélt sich die Situation genau umgekehrt. Anschaulich

kann der eher exzitonische bzw. eher photonische Charakter der Wechselwirkung

dadurch begriindet werden, dass durch die energetische Aufspaltung der Moden in
Resonanz diejenige Komponente, welche die geringere Aufspaltung aufweist, energe-
tisch naher an der Resonanzenergie liegt und dadurch stérker an der Wechselwirkung
teilnehmen kann als die jeweils andere.
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10.3.2 Starke der Photon-Photon-Kopplung

Um die Stéarke der tiber die Spinzustinde vermittelten Kopplung der photonischen
Moden quantitativ diskutieren zu kénnen, muss zunéchst diese Kopplung genau
definiert werden. Zur Veranschaulichung sind die relevanten Energiedifferenzen in
Abb. 10.8 eingezeichnet.

Die Photon-Photon-Kopplung E,, repréasentiert dabei die Differenz aus dem ener-
getischen Abstand AFEj (schwarze Pfeile) und der Energiedifferenz AE,,,, (blaue
Pfeile):

E,, = AEy — AE,,4,. (10.4)

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

Ec—2 0 q 0
R 0 Eo+2¢ 0 g
g 2 2

0 g % Ex +§

Als Basis dienen hier die Zustéande |C}),|Cy) und |Xx), | Xy). AuBerdem sind Ec
und Fy 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 g, die die Zeeman-Aufspaltung
beschreiben und somit vom Magnetfeld abhdngen. Fir B = 0 ist auch 6 = 0 und
folglich existieren als Elemente abseits der Diagonalen nur die Kopplungsfaktoren
g. Diese wirken aber aufgrund ihrer Positionen nur zwischen einer Kavitats- und
einer Exzitonenmode, jeweils aus Spalte 1 und 3 (|C) und |Xx)) bzw. aus Spalte
2 und 4 (|C3) und |Xy)). In diesem Fall ist keine Wechselwirkung zwischen den
beiden Photonen- oder auch den beiden Exzitonenmoden untereinander moglich.
In Anwesenheit eines magnetischen Feldes besitzen die beiden Elemente abseits der

s

Diagonalen 3 einen endlichen Wert. Dies fithrt zu einer direkten Kopplung zwi-

schen den beiden Exzitonenzustinden (Spalte 3 und 4). Uber deren individuelle
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Abbildung 10.8: Definition der Kopplungsstérke der Photon-Photon-Wechselwir-
kung F,,. Dabei ist AEy der Abstand der beiden photonartigen Moden unter Aus-
schluss der Wechselwirkung im Magnetfeld und AE,,,, 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. Fiir B = 0 sind alle vier Zusténde vollstandig linear
polarisiert. Somit kann keine Wechselwirkung zwischen den verschiedenen Polarisa-
tionen auftreten. Erst mit steigendem Magnetfeld findet ein Ubergang hin zu den
zirkularen Spin-Eigenzustanden statt. Es bilden sich elliptische Polarisationszustan-
de aus, wie auch in Abb. 10.4 dargestellt, die als Superposition linearer Basiszustande
betrachtet werden konnen. Durch diese Vermischung der linearen Basiszustdnde ist
nun eine Kopplung zwischen den Exzitonenzusténden und folglich auch zwischen
den Photonenzustanden moglich.

Der Hamiltonoperator, der die schwarzen Kurven aus Abb. 10.8 - also die Ener-
gieverlaufe ohne die eben diskutierte Wechselwirkung - erzeugt, darf abseits der
Diagonalen natiirlich wieder nur die Kopplungsfaktoren g enthalten. Um allerdings

die Zeemanaufspaltung trotzdem noch im Modell zu beschreiben, riicken die Terme
é

5 ebenfalls auf die Diagonale. Dieser Hamiltonoperator stellt sich folgendermafien

dar:
Ec—2 0 g 0
A 0 EC—|— 5 0 qg
H, = 2 10.6
0 ¢ 0 Bx—JEP10p 0 (106)
0

0 g Ex +4/(5)* + (5)?
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Mit diesen Uberlegungen sind die Energieverliufe aus Abb. 10.8 nachvollzichbar
und die dadurch definierte Photon-Photon-Wechselwirkung E,,, kann im Folgenden
naher diskutiert werden. Als Maf fiir die Stéarke 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 iiber die Spinzustédnde. Fiir ein Magnetfeld von 3T, analog dem
oben aufgefithrten Experiment, ergibt sich nach dieser Definition eine Wechselwir-
kungsstarke von E,, = 24 ueV.

Abb. 10.9 zeigt Simulationen der GréBe E,, unter Variation verschiedener Pa-
rameter. Die verbleibenden Konstanten wurden, sofern nicht anders erwéhnt, mit
bekanntem Wert beibehalten und der blaue Punkt bezeichnet jeweils die im Expe-
riment vorherrschenden Bedingungen. In Teilbild a) ist das angelegte Magnetfeld
variiert. Fir 0T findet, wie oben beschrieben, keine Wechselwirkung statt und E,,
ist 0. Danach steigt die Kurve immer stérker an bis zu einer Flussdichte von 1,2T
und dartiber wird der Anstieg wieder schwécher. Mit wachsendem Magnetfeld geht
die anfénglich lineare Polarisation aller Moden immer mehr in zirkulare Polarisati-
on iitber und somit wird der Kopplungsmechanismus effizienter und E,,, steigt. Fir
sehr grofie 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
hoheren Magnetfeldern etwas ab.

Zur Simulation von E,, in Abhéngigkeit der Kopplungstarke g (Teilbild b)) wurde
ein Magnetfeld von 3T angenommen. Der Bereich unterhalb von g =20 ueV ist hier
nicht gezeigt, da dort nach dem Kriterium (6.16) nur schwache Kopplung auftritt,
was in diesem Zusammenhang nicht von Interesse ist. £, steigt zunachst leicht an bis
zu einem Maximum bei g = 28 peV, um im weiteren Verlauf wieder abzufallen. Da-
bei bewegt sich die Photon-Photon-Kopplung allerdings nur in einem relativ kleinen
Intervall ungefdhr zwischen 20 und 25 peV. Insgesamt andert sich £, im Bereich der
starken Kopplung nicht signifikant mit g. Ist also die Kopplungskonstante g ausrei-
chend grof, so hat sie nur geringen Einfluss auf die Photon-Photon-Wechselwirkung.

Teilbild ¢) von Abb. 10.9 zeigt die Kopplungsstéirke E,, in Abhédngigkeit der Auf-
spaltung der Resonatormoden «. Die Kurve startet im Ursprung, steigt zunachst an
bis zu ihrem Maximum bei av = 116 peV und fallt 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 grof sind. An diesem Punkt ist der energetische
Abstand aller vier Moden am geringsten, wodurch die gesamte Wechselwirkung ma-
ximal wird. So ist fiir gleiche Aufspaltungen sowohl der photonische, als auch der
exzitonische Anteil gleichermaflen beteiligt. Fiir kleinere Magnetfelder bildet sich
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Abbildung 10.9: Simulation der Kopplungsstiarke der Photon-Photon-Wechselwir-
kung E,, unter Variation folgender Parameter: a) Magnetfeld B, b) Kopplungsstirke
g bei 3T, c¢) Aufspaltung der Resonatormoden « bei 3T, d) Feinstruktur-Aufspaltung
B 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
erwahnen, dass sich im Gegensatz zu den exzitonischen Moden bei den Resonator-
moden lediglich die Energieposition mit der Aufspaltung dndert. Die Polarisation
der photonischen Moden wird vom Magnetfeld nicht beeinflusst.

Der Zusammenhang zwischen £, und der Feinstrukturaufspaltung / ist in Teil-
bild d) dargestellt. Fiir einen ideal rotationssymmetrischen Quantenpunkt ohne Fein-
strukturaufspaltung ergibt sich eine Photon-Photon-Kopplung von 28 eV bei einer
Flussdichte von 3T. Fiir eine ansteigende Feinstrukturaufspaltung fallt die Kurve
kontinuierlich ab. Dies kann an Hand von Abb. 10.6 veranschaulicht werden. Fiir ei-
ne groflere 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 tiber die Polarisationszustande
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fithrt zu folgendem Bild: je grofler 5 ist, desto stéirker ist auch fiir ein gegebenes Ma-
gnetfeld die Tendenz zum Erhalt der linearen Polarisation ausgepragt. Dieser Effekt
wirkt der effizienten Photon-Photon-Kopplung entgegen.

Insgesamt lasst sich feststellen, dass die Parameter g, o und § beim oben be-
schriebenen Experiment sehr nahe an ihrem jeweiligen Optimum im Hinblick auf
eine moglichst grofle Photon-Photon-Kopplung waren. Fiir eine wesentlich kleine-
re Feinstrukturaufspaltung 3 hatte sich zwar theoretisch ein héherer Wert von £,
ergeben, allerdings waren dann die beiden Linien iiberhaupt nicht mehr aufzulésen

und das Experiment in dieser Form nicht durchfithrbar gewesen.

10.4 Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde das duflere magnetische Feld nicht nur als Instru-
ment zur Verstimmung von Exziton und Kavitdtsmode genutzt, sondern es konnte
damit auch Einfluss auf die Kopplungsstarke im Quantenpunkt-Mikroresonator-Sys-
tem genommen werden. Dartiber hinaus konnte auch eine Kopplung zweier ansonsten
unabhéngiger Photonenzusténde iiber den Spinzustand eines Exzitons gezeigt wer-
den. Dies stellt ein Ergebnis von grundlegender Relevanz dar und ist besonders im
Hinblick auf zukiinftige Anwendungen in der Quanteninformationsverarbeitung von
Interesse.

Fiir weitergehende Untersuchungen wére es wichtig, definierte Ausgangszustdnde
zu praparieren, um so das System in eine bestimmte Richtung lenken und besser
kontrollieren zu kénnen. Dazu bieten sich in erster Linie die folgenden beiden An-
satzpunkte an: zum einen miisste dies durch eine resonante Anregung, abgestimmt
auf ein bestimmtes Quantenpunkt-Exziton, in Verbindung mit einer definierten Po-
larisation des Laserlichts geschehen. Zum zweiten konnten durch eine Variation des
im Moment noch kreisrunden Querschnitts des Mikropillars gezielte Polarisationszu-
stdande der Resonatormode realisiert werden. Sobald diese Freiheitsgrade des Systems
zufriedenstellend eingeschrankt bzw. kontrolliert werden, so konnen sich zukiinftige
Experimente noch starker auf die direkte Suche nach Effekten ausrichten, die fir
potentielle Anwendungen niitzlich sind oder diese erst ermoglichen.
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