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Kapitel 1

Einfiihrung

Auf der GroBlenskala von Nanostrukturen erweisen sich die Gesetze der klassischen
Physik teilweise als unzureichend: Beispielsweise kann in einem Halbleiterquanten-
punkt ein Elektron auf so kleinem Raum eingeschlossen werden, dass dessen Ausdeh-
nung nur noch in der Gréfenordnung der de-Broglie-Wellenldnge dieses Elektrons
liegt; dabei treten Quantisierungen in der Energie zu Tage, welche nur mit Hilfe der
Quantenmechanik zu verstehen sind. Gleichzeitig eroffnen Effekte, die auf solchen
quantenmechanischen Zustdnden beruhen, ganz neue Anwendungsmaoglichkeiten. Zu
den prominentesten Beispielen auf diesem Gebiet zédhlen die Quantenkryptografie
[1], welche zur Ubertragung geheimer Schliissel bereits kommerziell genutzt wird,
und der Quantencomputer, an dessen ungleich gréferen Herausforderungen intensiv
geforscht wird [2]. Dafiir wiirde die technische Umsetzung eines Quantencomputers
einen riesigen Sprung in der Effizienz zur Losung von Problemen einer bestimmten
Komplexitétsklasse in der Informatik bedeuten [3].

In einem Quantencomputer liegt die Information in Form von Quantenbits (kurz
Qubits) vor, beschrieben durch die Superposition in quantenmechanischen Zweini-
veausystemen. Als solche kommen mehrere Realisierungsmoglichkeiten in Betracht:
Kernspins werden dabei genauso untersucht wie Ionen in Fallen [4, 5]. Recht neu
sind in diesem Bereich supraleitende Schaltkreise, um Qubits zu definieren [6], [7].
Dariiber hinaus verspricht der Spin eines Elektrons ein guter Ansatz zu sein: Wie
schon zu Beginn angedeutet, kann ein Elektron im elektrischen Potenzial eines Halb-
leiterquantenpunkts gefangen werden. Gleichzeitig ist mit diesem Einschluss auch
der Spin des Elektrons ausreichend vor destruktiven Einfliissen der Umgebung iso-
liert und weist so eine lange Kohérenzzeit auf [, 9].

Der Ansatz, Elektronenspins in Halbleiterquantenpunkten als Qubits zu definieren,
ist fiir die Motivation dieser Arbeit von besonderer Relevanz. An ein Quantengat-
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ter, welches zwei solcher Qubits miteinander verschrianken kann und so erst die
Moglichkeit der Verarbeitung von Qubits erlaubt, werden in einem Halbleitersystem
die folgenden Anforderungen gestellt:

1. eine Moglichkeit zur Initialisierung der einzelnen Elektronenspins,
2. eine schaltbare Wechselwirkung zwischen den Spins und

3. ein Prozess zum Auslesen der Spinzustinde.

Die Initialisierung einzelner Elektronenspins in einem Quantenpunkt ist sowohl schon
optisch als auch elektrisch gelungen [10, 11]. Das Auslesen erfolgt dabei, indem
der Polarisationsgrad des Lichts, das durch die Rekombination des spinpolarisierten
Elektrons mit einem Loch im Quantenpunkt entsteht, gemessen wird. Um nun die
Spins in unterschiedlichen Quantenpunkten miteinander wechselwirken zu lassen,
werden hauptséchlich zwei Wege verfolgt:

Einerseits werden die Quantenpunkte bei der Herstellung so dicht aneinander posi-
tioniert, dass die Wellenfunktionen der Exzitonen darin iiberlappen und ein Quan-
tenpunktmolekiil bilden [12, 13, 14]. Der Uberlapp der Wellenfunktionen, d.h. die
Kopplung zwischen den Quantenpunkten, kann dabei iiber ein dufleres elektrisches
Feld beeinflusst werden [15].

Der zweite Weg verfolgt die Idee, Spins in rdumlich getrennten Quantenpunkten iiber
eine optische Resonatormode kohdrent zu koppeln [16]. Dazu miissen die Quanten-
punkte in einem Mikroresonator eingebettet sein und eine starke Kopplung zur Re-
sonatormode aufweisen [17]. Dieser Ansatz der raumlich getrennten Quantenpunkte
hat mehrere Vorteile: Zum einen ist dieser Ansatz skalierbar, denn auf diese Wei-
se konnten leicht mehrere Qubits aneinander gekoppelt werden. Auflerdem ist die
Positionierung der Qubit-Quantenpunkte in der Herstellung unkritischer, weil die
Toleranz nicht auf der Groenskala der de-Broglie-Wellenlénge der Elektronen liegt,
sondern vielmehr auf der Grolenskala der optischen Resonanzwellenlénge. Dariiber
hinaus lassen sich die einzelnen Spin-Qubits bei einer inaktiven Kopplung einfach
separat adressieren; und Einzel-Qubit-Operationen wurden bereits erfolgreich de-
monstriert [18].

Bei der Untersuchung der Kopplung zwischen Quantenpunkten und Moden opti-
scher Mikroresonatoren landet man unweigerlich in der Quantenoptik [19]. Dabei
tritt neben der starken Kopplung, welche die oben erwahnte kohérente Verkniipfung
der Spinzustédnde erlauben wiirde, auch das Phanomen der schwachen Kopplung
auf. Letzteres duBert sich im Purcell-Effekt [20], der die Anderung der spontanen
Emission eines Emitters in der Umgebung einer modifizierten optischen Zustands-
dichte beschreibt — nutzbar fiir Einzelphotonenquellen oder schwellenlose Nanolaser

21, 22].




Die vorliegende Arbeit ist eingebettet in das Projekt A2 “Spinoptoelektronik” des
DFG-Forschungszentrums Center for Functional Nanostructures (CEN). In diesem
Rahmen gelang bereits die oben berichtete elektrische Spininjektion in einzelne
Quantenpunkte [23]. Parallel dazu werden photonische Strukturen untersucht, die
darauf abzielen, zukiinftig rdumlich getrennte Quantenpunkte nach dem erwidhnten
Konzept von Imamoglu et al. iiber eine optische Mode eines Mikroresonators an-
einander koppeln zu konnen. Zwei verschiedene Mikroresonatortypen werden unter
diesem Gesichtspunkt untersucht: Sdulenresonatoren und neuartige pyramidale Re-
sonatoren.

Arbeiten anderer Gruppen auf diesem Gebiet

Die Pyramidenform ist bei Mikroresonatoren kaum erforscht. Im Jahr 1999 gelang
Suemune et al. zum ersten Mal, ZnS-Pyramiden auf maskiertem GaAs-Substrat epi-
taktisch selbstorganisiert zu wachsen und optische Moden darin nachzuweisen [24].
Nachdem der GaAs-Sockel unter den quadratischen, 800 nm langen ZnS-Pyramiden
durch einen Braggspiegel aus ZnSe/MgS ersetzt wurde, berichtete die gleiche Gruppe
einen Qualitdtsfaktor (Q-Faktor, welcher ein Ma$ fiir die Giite des Lichteinschlusses
ist) von knapp 5.000 [25]. Etwa zur gleichen Zeit gab es weitere Versuche, ebenfalls
selbstorganisierte hexagonale GaN-Pyramiden und quadratische GaAs-Stiimpfe mit
dem Ziel eines Mikroresonators herzustellen [26] 27].

Unabhéngig davon wurde in einem anderen Kontext von Cambel et al. beschrieben,
wie mit einem nasschemischen Atzverfahren basierend auf einer phosphorsiurehal-
tigen Losung durch den Einsatz einer zusétzlichen Opferschicht Facetten in kristal-
linem GaAs erzeugt werden konnen [28].

Im Gegensatz zu den Pyramiden gibt es bei den Resonatorsidulen einige Gruppen, die
sich auch aktuell mit diesem Mikroresonatortyp beschéftigen. Bereits im Jahre 1996
gab es von Gérard et al. eine Veroffentlichung, in der gemessene optische Moden in
sédulenférmigen Braggresonatoren in guter Ubereinstimmung mit Berechnungen sind.
Mittlerweile konnten Reitzenstein et al. Sdulen herstellen, deren Grundmoden -
Faktoren tiber 150.000 besitzen [29]. Aber auch schon zuvor konnte an 1,5 ym dicken
Resonatorsdulen mit einem @-Faktor von nur 8.000 die starke Kopplung zwischen
der optischen Mode und einem einzelnen Quantenpunkt darin von Reithmaier et al.
nachgewiesen werden [30]. Fiir diesen Nachweis wird die Emissionswellenlédnge des
Quantenpunkts relativ zur Resonatormode in der Regel iiber das unterschiedliche
Temperaturverhalten verschoben. Im vergangenen Jahr ist es Kistner et al. erstmalig
gelungen, die Quantenpunktemission unter Ausnutzung des Stark-Effekts, d.h. durch
Anlegen eines elektrischen Feldes, zu verschieben und damit die starke Kopplung in
der Séule nachzuweisen [31].
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Zur Kopplung von rdumlich getrennten Quantenpunkten iiber das Lichtfeld einer
Resonatormode gibt es bislang nur theoretische Arbeiten zur Machbarkeit und Ab-
standsabhéngigkeit in planaren Kavitéten [16, 17, 32]. Die Kopplung von Halbleiter-
Mikroresonatoren wurde dagegen schon 1998 von Bayer et al. in Form von Resonator-
blocken realisiert; bekannt wurde sie unter dem Begriff der “photonischen Molekiile”
[33]. Im Hinblick auf die optische Quantenpunktkopplung wurde experimentell bis-
lang nur iiber die Kopplung von Moden zwischen zwei Mikroscheibchenresonatoren
berichtet [34].

Zielsetzung und Gliederung dieser Arbeit

Fiir das Fernziel, rdumlich getrennte Quantenpunkte kohérent iiber das elektroma-
gnetische Feld in einem Mikroresonator kontrolliert aneinander koppeln zu kénnen,
sollen notwendige Vorarbeiten geleistet werden: Dazu werden zwei verschiedene
Resonatortypen — Mikropyramiden und Mikrosiulen — sowohl experimentell als
auch in Simulationen detailliert untersucht, um ihre Eignung fiir diesen Zweck zu
iiberpriifen.

Als Einstieg soll Kapitel 2/ die Grundlagen optischer Halbleiterresonatoren vermit-
teln. Neben den fundamentalen Eigenschaften von Mikroresonatoren und der Licht-
Materie-Wechselwirkung werden eine Ubersicht zu verschiedenen Halbleiterresona-
tortypen und Einblicke in die Moglichkeiten der spektralen Abstimmung zwischen
optischer Mode und dem Quantenpunkt als Emitter gegeben.

Die Diskussion der beiden Resonatorformen folgt anschlieffend in zwei umfassenden
Kapiteln:

Im Unterschied zu selbstorganisiert gewachsenen Pyramiden anderer Gruppen wer-
den die hier betrachteten Pyramiden in Kapitel 3 mit einem nasschemischen Atzver-
fahren geformt. Die Vorziige dieser Methode, die sich in Bezug auf die Kontrolle der
Facettenwinkel offenbart, und die Weiterentwicklungen des Herstellungsverfahrens
werden nach einer vorangestellten Motivation fiir die pyramidale Form in diesem Ka-
pitel erlautert. Temperaturabhéngige Photolumineszenzmessungen der eingebette-
ten Quantenpunktensembles beweisen erstmals die Existenz optischer Moden in den
auf GaAs/AlAs Braggspiegeln stehenden GaAs-Pyramiden. Anschliefend decken Si-
mulationsergebnisse an vergleichbaren Kegeln die Modenstruktur und die geometri-
schen Einfliisse auf den Q)-Faktor der Moden auf.

Das Kapitel ist untergliedert in Herstellung, optische Messung und Simulation.
Zusétzlich zur eben beschriebenen Pyramide auf dem Braggspiegel werden jedoch
noch weitere pyramidale Mikroresonatoren, wie freistehende Pyramiden, vertikal
oder lateral gekoppelte Pyramiden und Pyramidenstiimpfe in einer Kombination
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von epitaktischem Wachstum und nasschemischem Atzen gefertigt. Durch Lumines-
zenz detektierte Moden iibersteigen darin sogar bei weitem die Giite der Moden in
der einfachen GaAs-Pyramide auf einem Braggspiegel.

Die bislang noch recht unerforschten Mikropyramiden weisen somit ein hohes Poten-
zial auf: Moglichkeiten zur weiteren Optimierung werden diskutiert, und alternative
Anwendungen auf dem Gebiet der Einzelphotonenquellen werden aufgezeigt.

Kapitel 4 ist ausschliefllich den S&dulenresonatoren gewidmet und beschréankt sich
zunéchst auf einzelne Sédulen. Es wird dargelegt, wie sie mit fokussiertem Ionen-
strahldtzen hergestellt und auf die gleiche Weise wie die Pyramiden optisch ana-
lysiert werden. Im Anschluss liefert eine Simulation, deren Zuverldssigkeit sich im
Vergleich mit experimentellen Messungen hervorragend bestétigt, umfangreiche Er-
kenntnisse iiber diverse Einfliisse der Geometrie und der Absorption auf die Giite
der Grundmode.

Aufbauend auf den Ergebnissen der einzelnen Sdulen werden danach gekoppelte
Séaulen so entwickelt, dass gleichzeitig lokalisierte und delokalisierte Moden in einer
Struktur vorliegen. Sie waren sowohl fiir die Kopplung rdumlich getrennter Quan-
tenpunkte als auch zu deren separater Adressierung einsetzbar.

Jenseits der Grundcharakterisierung der Mikroresonatoren durch die Messung von
Quantenpunktensembles wird im letzten Teil geschildert, wie einzelne Quantenpunk-
te in den Spektren der Sdulenmoden detektiert werden. Dabei ist zu beobachten, wie
mit der Temperatur der Probe oder iiber elektrische Kontakte die Quantenpunkt-
emission gezielt verschoben werden kann.

Im abschliefenden Kapitel 5 werden die wichtigsten Ergebnisse der vorliegenden
Arbeit noch einmal herausgehoben. Auflerdem beinhaltet es einen Ausblick auf wei-
terfithrende Fragestellungen.
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Kapitel 2

Grundlagen optischer
Halbleiterresonatoren

In diesem Kapitel sollen grundlegende Eigenschaften optischer Resonatoren darge-
legt werden. Es wird auf die Fragen eingegangen, welche Eigenschaften zwischen
verschiedenen Resonatorarten vergleichbar sind und welche Anwendungen sich rea-
lisieren lassen. Im Detail wird das Regime schwacher und starker Wechselwirkung
zwischen Resonator und darin befindlichen Emittern erldutert. Der letzte Teil die-
ses Kapitels gibt auBerdem einen Uberblick iiber die Méglichkeiten der spektralen
Anpassung sowohl von Resonatormoden als auch von Emittern.

2.1 Charakteristika eines Mikroresonators

Moden in Mikroresonatoren besitzen zwei wesentliche Eigenschaften, die auch Re-
sonatoren unterschiedlicher Geometrien vergleichbar machen:

e Der Qualititsfaktor (Q-Faktor) gibt die Giite des optischen Einschlusses an.

e Das Modenvolumen beschreibt den Raum, auf welchen sich die Intensitit der
Mode konzentriert.

Beide Eigenschaften beziehen sich jeweils nur auf eine einzelne Mode. Typischerweise
existiert aber eine Vielzahl an Moden, so dass mit einem speziellen Mikroresonator
oft nur die giinstigsten Moden assoziiert werden.
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2.1.1 (@-Faktor

Das elektromagnetische Feld einer Mode im Resonator schwingt zeitharmonisch ent-
sprechend seiner Energie Aiwy mit der Frequenz wy. Nach einer kurzen Anregung fallt
die Amplitude dieser Schwingung auf Grund endlicher Verluste exponentiell ab [35],
so dass sich das Feld E am Ort r zur Zeit t beschreiben lasst als

B(r, ) = Eo(r) exp (iwot - ;—T> . (2.1)

Mit der Lebensdauer 7 sind sémtliche Verluste abgedeckt, seien es Reflexionsverluste,
Absorption oder Streuung. Ein Ma#f fiir den optischen Einschluss dieser bestimmten
Resonatormode ist der Q-Faktor. Er wird auch als Giite bezeichnet und ist allgemein

definiert als ) )
27 - gespeicherte Energie

Q =
Die gespeicherte Energie umfasst dabei die gesamte elektromagnetische Energie in
der Mode des Resonators. Die Energieverluste beziehen sich auf die optische Schwin-
gungsdauer, d.h. die Zeit zwischen zwei Maxima im zeitharmonisch elektromagneti-
schen Feld (Schwingungsdauer 27 /wy).

. 2.2
Energieverlust pro Schwingungsdauer (2:2)

Der einfachste Resonator besteht aus zwei gegeniiber liegenden parallelen Spiegeln
mit Verlusten ausschliellich an den beiden Reflektoren. An diesem einfachen Modell
wird bereits deutlich, dass eine Verdoppelung der Resonatorlédnge zu einer Verdoppe-
lung des ()-Faktors fithren muss. Denn die gespeicherte Energie der rdaumlich ausge-
dehnten Mode verdoppelt sich ebenfalls, wiahrend die Verluste pro Schwingungsdauer
unverindert bleiben?.

Doch welcher Zusammenhang besteht zwischen dem ()-Faktor und der Lebensdauer
77 Die Fouriertransformation von GIl. 2.1 beschreibt die spektrale Intensitdtsvertei-
lung I(w)
Iy

4w —wp)?m2+1
in Form einer Lorentzkurve. Die Breite dieser Kurve Aw (ganze Breite auf halber
Hohe) ist bestimmt durch die Lebensdauer 7, woraus sich der Q-Faktor letztlich
iiber die Definition in GIl. 2.2 ableiten ldsst:

I(w) = (2.3)

Q=—-—=wT~ —. (2.4)

Experimentell kann der @)-Faktor somit in einem Spektrum durch das Anpassen
einer Lorentzkurve bestimmt werden. Lediglich fiir Mikroresonatoren mit hohem

'Im Bild eines hin- und herlaufenden Lichtpakets bleibt die Gesamtenergie konstant, wihrend
die gemittelten Verluste pro Schwingungsdauer sich halbieren.




2.2 Licht-Materie-Wechselwirkung im Mikroresonator

Purcell-Faktor (sieche Abschnitt 2.2.1) beschreibt der so ermittelte @-Faktor eine
Untergrenze; der tatsiachliche Wert konnte aber hoher liegen [36].

2.1.2 Modenvolumen

Am Beispiel der doppelten Resonatorldnge zeigt sich, dass nicht nur der Q)-Faktor
zunimmt, sondern offensichtlich auch das Modenvolumen vergrofiert wird. Wie sich
in Unterkapitel 2.2 herausstellen wird, ist jedoch in den meisten Fillen ein grofler
@-Faktor und gleichzeitig ein kleines Modenvolumen wiinschenswert.

Im Allgemeinen klingen die elektromagnetischen Felder einer Resonatormode nicht
nur zeitlich, sondern auch raumlich exponentiell ab, beispielsweise in das umgebende
Material mit geringerem Brechungsindex oder in einem Braggspiegel. Definiert ist
das Modenvolumen Vjjoqe deshalb in folgender Form [37]:

J e()[E(x) *d°r
E(I‘max) |Emax(rmaX) |2 .

Das Integral summiert das Betragsquadrat des elektrischen Feldes E der Mode am
Ort r, multipliziert mit der jeweiligen Permittivitit e(r), iiber den gesamten Raum
auf. Das Modenvolumen entspricht dann dem Integral, welches auf das Maximum der
Energiedichte €|Eax|? an der Stelle 1., normiert wird. Um die Werte verschiedener
Resonatoren vergleichen zu konnen, wird das Volumen gewchnlich in Einheiten der
Resonanzwellenliinge A im Material mit Brechungsindex n angegeben, also (\/n)3.

Wiode = (2.5)

2.2 Licht-Materie-Wechselwirkung im Mikroreso-
nator

In der allgemeinsten Form kann der Ubergang eines Emitters (hier ausschlieBlich
als Zwei-Niveau-System betrachtet) von einem Anfangszustand |i) zu einem Endzu-
stand | f) mit Fermis Goldener Regel beschrieben werden [38]. Dabei ist die Uber-
gangsrate I' gegeben durch
2m .

L= —p()[(f|d-E(r)[)). (2.6)
E(r) ist das elektrische Feld am Ort des Emitters, d das Dipolmoment. Entscheidend
ist nun, dass die optische Zustandsdichte p(w) in einem Mikroresonator im Vergleich
zu einem homogenen Medium stark modifiziert sein kann. Dadurch induziert die
Modendichte eine abgewandelte Licht-Materie-Wechselwirkung.

9



Kapitel 2.  Grundlagen optischer Halbleiterresonatoren

Im Fall schwacher Koppelung duflert sich das darin, dass die spontane Emission im
Resonanzfall mit der Mode verstédrkt wird oder bei Nichtiibereinstimmung mit der
Resonatormode unterdriickt werden kann. Dieses Phidnomen ist als Purcell-Effekt
bekannt [20]. Im Falle der starken Kopplung wird die spontane Emission sogar zu
einem reversiblen Prozess, wobei sich ein Polaritonzustand ausbildet.

2.2.1 Schwache Kopplung und Purcell-Effekt

Im klassischen Sinne gibt es im Grundzustand des Vakuums keine elektrischen
Felder. Wiirde man dennoch versuchen Fermis Goldene Regel (Gl. 2.6) aus der
Quantenmechanik auf einen angeregten Emitter im klassichen Vakuum anzuwen-
den, so konnte dieser Emitter seine Energie nicht abstrahlen, da ein elektrisches
Feld E(r) zur Ankopplung fehlt. Erst ein treibendes E-Feld ermoglicht in dieser
Betrachtung den Ubergang, was durch die stimulierte Emission und Absorption zu
Rabi-Oszillationen fiihrt, d.h. der Emitter als Zweiniveausystem ist abwechselnd pe-
riodisch im Grundzustand oder dem angeregten Zustand besetzt.

Zur Erkldarung, wie ein angeregter Emitter ohne treibendes E-Feld trotzdem ab-
strahlt, ist eine komplett quantenmechanische Herangehensweise unter Beriicksichti-
gung von Fluktuationen im elektromagnetischen Vakuum notwendig [39]: Die Weiss-
kopf-Wigner Theorie beschreibt diese erforderliche Wechselwirkung eines Emitters
(Energie hwgy,) mit dem elektromagnetischen Vakuum, welches aus einem Kontinu-
um an verschiedenen Moden besteht. In einem unendlich ausgedehnten, homogenen
Medium kann unter Beriicksichtigung dieser elektromagnetischen Vakuumzusténde
die spontane Emissionsrate I'g mit Hilfe von GI. 2.6 zu

_ Wiy d[”

I'y= :
O 3reohcd

(2.7)

hergeleitet werden. ¢ ist die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum. In einem homogenen
Medium mit Brechungsindex n vergréfert sich die Rate aus Gl. 2.7 zusétzlich um
diesen Faktor n [40].

In einem Mikroresonator weicht die optische Zustandsdichte von der des elektro-
magnetischen Vakuums ab. Die Zustinde, in welche der eingebettete Emitter sei-
ne Anregung abgeben kann, werden vom Mikroresonator aufgepriagt. Die spontane
Emissionsrate im Mikroresonator I'ges wird durch eine m-fach entartete Resonator-
mode der Energie hwges = he¢/Ares modifiziert [21) [40]:

1 + 4Q2(/\Em//\Res - 1)2 |E(rmax |2

spektrale Verstimmung rdumliche Verstimmung

cos?0 -Fp - Ty + DMieek. (2.8)

J/

FRes -
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2.2 Licht-Materie-Wechselwirkung im Mikroresonator

Dieser Ausdruck beinhaltet im ersten Bruch eine spektrale Verstimmung zwischen
Emitter Ag, und Resonatormode Ages mit entsprechendem (Q-Faktor. Auflerdem gilt
Gl. 2.8 auch fiir den Fall, dass das E-Feld der Mode am Ort des Emitters E(rgy,)
nicht mit dem Feldmaximum der Mode E(rp.y) iibereinstimmt, bzw. ein Winkel
6 # 0 zwischen dem Dipolmoment des Emitters und der Richtung des E-Felds
E(rgm,) besteht. I'g kann aus Gl. 2.7/ entnommen werden, I'[ o umfasst Leckmoden,
in die der Emitter ebenfalls abstrahlen kann.

Im idealen Fall energetischer und réumlicher Ubereinstimmung zwischen einer ein-
zelnen Mode (m = 1) und dem Emitter sowie keinerlei Leckmoden reduziert sich
Gl. 2.8 auf I'ges = Fpl'y. Der Proportionalitatsfaktor Fp, auch Purcell-Faktor ge-
nannt, ldsst sich mit den beiden Eigenschaften der Resonatormode @-Faktor und
Modenvolumen Vjjoqe (siche Unterkapitel 2.1) berechnen:

g3 (ARGS)S’ Q 2.9)

4 n VMode ’

Der gesamte Effekt der verstiarkten oder unterdriickten spontanen Emission wird
als Purcell-Effekt bezeichnet. Im Vergleich zum homogenen Medium wurden fiir
Quantenpunkte in einem Mikroresonator bereits Erhohungen der spontanen Emis-
sionsrate um einen Faktor acht experimentell bestitigt [21]. Umgekehrt ist auch
die Unterdriickung der spontanen Emission durch Einbettung des Emitters in eine
elektromagnetische Bandliicke einer periodischen Struktur moglich [41].

2.2.2 Starke Kopplung und Kavititspolaritonen

In einem Resonator sehr hoher Giite kann der im vorherigen Abschnitt 2.2.1 be-
schriebene irreversible Prozess umkehrbar werden. Das geschieht, wenn der Emitter
seine Energie in Form von Licht abstrahlt, dieses Licht aber in der Resonatormode
so lange verweilt, bis es vom Emitter erneut absorbiert wird. In diesem Fall, der als
starke Kopplung bezeichnet wird, sind der Zustand des Emitters und der Zustand
des Photons im Resonator miteinander verschrénkt. Diese Verschriankung kann wie-
derum als Quasiteilchen aufgefasst werden, welches als Kawvitdtspolariton bekannt ist
[42]. Im Fall dieser starken Kopplung ist die Entartung der urspriinglichen Zusténde,
d.h. dem angeregten Emitter ohne Photon in der Resonatormode |e,n) (angeregter
Emitter |e), n Anzahl der Photonen im Resonator, hier: n = 0) und dem Emitter
im Grundzustand mit einem Photon in der Resonatormode |g,n + 1), aufgehoben.

Ohne jegliche Verlustkanéle des Photons bzw. des angeregten Emitters kann die
Wechselwirkung bei starker Kopplung mit dem Jaynes-Cummings Hamiltonopera-
tor beschrieben werden [40), 43]. Daraus ergibt sich fiir die Energieniveaus der ver-
schrankten Zusténde |e,n) & |g,n + 1) eine Aufspaltung der GroBle 2hgv/n + 1, je
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Kapitel 2.  Grundlagen optischer Halbleiterresonatoren

nach Anzahl n der Photonen im Resonator. Die Frequenz 2g spiegelt gerade die
Rabi-Oszillation zwischen den beiden Zusténden wider. Der Kopplungsparameter g

/ e?f
=/ — 2.10
g 461"607”0 VMode ( )

setzt sich zusammen aus der Elementarladung e, der Elektronenmasse mg sowie der
Oszillatorstérke f des Emitters und dem Modenvolumen Vyjoqe [30]. Die Gesamtheit
der resultierenden Energieniveaus in diesem quantenmechanisch gekoppelten System
wird als Jaynes-Cummings-Leiter bezeichnet [44].

Im realen System kann diese kohérente Entwicklung nur auftreten, falls der Emit-
ter und das Photon auf einer ldngeren Zeitskala als die Periodendauer der Rabi-
Oszillation abklingen [40]. AuBerdem wird fiir eine endliche spektrale Halbwerts-
breite des Emitters (Awgy,) und der Resonatormode (Awges) die energetische Auf-
spaltung AFE kleiner [45].

2
AE:Qh\/gQ— (AWEm;AWReS) (211>

Fiir Halbleitermikroresonatorsysteme bei tiefen Temperaturen spielt die Dekohérenz
des Exzitons eine untergeordnete Rolle, Awg, < Awgres. Somit muss fiir starke
Kopplung geméf Gl. 2.11/ lediglich die Bedingung g > Awges/4 erfiillt sein [40]; an-
dernfalls ist keine Energieaufspaltung zu beobachten und die komplexen Frequenzen
w4 des gekoppelten Systems werden durch einen zusétzlichen Imaginérteil ergédnzt

~ . Au)Res 2 ?
Wy =wti ) g% — ZwReS’ (2.12)

was fiir ¢ < Awpres/4 wiederum der schwachen Kopplung zuzuschreiben ist.

Zur Realisierung stark koppelnder Systeme muss der Kopplungsparameter g (GI.
2.10) moglichst grof sein. Einfluss beim Design kann an dieser Stelle nur auf die Os-
zillatorstiarke f und das Modenvolumen Vjoqe genommen werden. Auflerdem sollte
die Mode des Resonators sehr scharf sein, d.h. miminales Awges, was einer Opti-
mierung des @-Faktors entspricht (vgl. Gl 2.4). Insgesamt miissen fiir ein stark
koppelndes System das Verhéltnis Q?/Vjjode und f maximal sein [30].

In einem Festkorpersystem wurde erstmals im Jahr 1992 die energetische Aufspal-
tung der starken Kopplung fiir einen Quantentrog in einem Braggresonator expe-
rimentell bestétigt [46]. Quantentroge besitzen eine grofiere Oszillatorstirke f als
einzelne Quantenpunkte [45]. Und so wurde erst 2004 die erste starke Kopplung
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2.3 Ubersicht verschiedener Mikroresonatortypen und deren Anwendungen

eines einzelnen Quantenpunkts mit der optischen Mode eines optimierten Mikro-
resonators demonstriert [30), 47]. Die so gemessenen Vakuum-Rabi-Aufspaltungen
entsprechen der ersten Sprosse der Jaynes-Cummings Leiter. Die zweite Sprosse
wurde bislang nur in supraleitenden Systemen gefunden [43].

2.3  Ubersicht verschiedener Mikroresonatortypen
und deren Anwendungen

Um einen bestimmten Kopplungszustand zu beobachten, muss der Mikroresonator
optimiert werden. So wurde im vorherigen Unterkapitel deutlich, dass auf der Seite
des Resonators das Verhéltnis Q /Vitode (schwache Kopplung) bzw. Q2 /Viteqe (starke
Kopplung) maximiert werden muss. Generell ldsst sich der Lichteinschluss in Halb-
leitermikrostrukturen auf zwei Arten erreichen:

e durch Totalreflexion an Grenzschichten zum optisch diinneren Medium und

e durch Reflexion an periodischen Strukturen wie bei einem planaren
Braggspiegel in einer Dimension bzw. bei einem photonischen Kristall in zwei
oder gar drei Dimensionen.

Die bedeutendsten Resonatortypen beruhen ebenfalls auf diesen beiden Prinzipien
und nutzen sie meist in Kombination. Am intensivsten wurden bislang die drei Geo-
metrien Sdulenresonatoren, Defekte in photonischen Kristallen sowie Whispering-
Gallery-Resonatoren in Form von Kugeln, Scheibchen oder Toroiden untersucht [4§].
In Bezug auf die starke Kopplung findet sich in [49] eine Ubersicht zu den Kopp-
lungsparametern ¢ fiir verschiedene Resonatortypen.

Siulenresonatoren

Der Séulenresonator ist ein Hauptgegenstand der vorliegenden Arbeit, weshalb ihm
auch ein eigenes Kapitel (siehe Kapitel 4) gewidmet ist. Zur Vollsténdigkeit seien
aber schon an dieser Stelle die Hauptmerkmale und die Arbeiten anderer Gruppen
erwahnt.

Der Lichteinschluss im S&ulenresonator (vgl. Abbildung 2.1(a)) erfolgt in axialer
Richtung durch Braggspiegel, die sich durch viele Schichtpaare mit moglichst grolem
Brechungsindexkontrast und einer Dicke von jeweils einem Viertel der Designwel-
lenldnge pro Einzelschicht auszeichnen [50]. Die eigentliche Resonatorschicht liegt
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Kapitel 2.  Grundlagen optischer Halbleiterresonatoren

zwischen dem unteren und dem oberen Braggspiegel mit einer Schichtdicke, die ei-
nem Vielfachen der halben Designwellenlénge im Material entspricht — typischerwei-
se einer Wellenldnge. Lateral wird das Licht durch den Brechungsindexkontrast zur
Umgebung eingesperrt, was wie bei einem Wellenleiter durch Totalreflexion funktio-
niert.

Besondere Bedeutung hat der Sdulenresonator durch die Anwendung als vertikal-
emittierender Laser erlangt (siehe z.B. [50), 51]), welcher sich durch eine extrem
niedrige Laserschwelle auszeichnet [52]. Zusétzlich macht man sich zu Nutze, dass
die Abstrahlung der Lumineszenz aus der Sdule heraus sehr stark gerichtet ist und
das Licht dadurch die Séule unter fast beliebig kleinen Winkeln relativ zur Sym-
metrieachse verldsst (je nach Durchmesser, Material und Mode). Diese Eigenschaft
kommt einer sehr effizienten Lichtauskopplung bei der Anwendung als Einzelpho-
tonenquelle zugute, deren Licht durch elliptische Sdulengrundflichen sogar direkt
polarisiert werden kann [53]. Die Geometrie der Abstrahlung und der Purcell-Effekt
spielen hier zusammen, so dass sich insgesamt eine sehr hohe Effizienz bei der Aus-
kopplung der spontanen Emission ergibt [37].

Monolithische Halbleiter-Braggspiegel konnen inzwischen im ganzen Spektralbereich
vom mittleren Infrarot bis ins nahe Ultraviolett hergestellt werden [50, 54]. Je groBer
der Brechungsindexkontrast zwischen den beiden Materialien ist, desto einfacher
lasst sich eine hohe Reflektivitat auf breitem Spektralbereich mit moglichst wenigen
Braggspiegelpaaren erzielen. Gleichzeitig darf fiir ein gutes epitaktisches Wachstum
die Gitterfehlanpassung zwischen den aufeinanderwachsenden Materialien nicht zu
grof} sein. Um beide Bedingungen zu erfiillen, behilft man sich mit terndren und
quaterniren Verbindungshalbleitern oder dem Wachstum von Ubergittern, die ent-
sprechend aufwéndiger in der Herstellung sind [55].

Mit einer Gitterfehlanpassung im Promillebereich und einem Brechungsindex von 3,6
bzw. 2,9 sind Galliumarsenid und Aluminuiumarsenid eine sehr attraktive Kombina-
tion bei der Herstellung mit Molekularstrahlepitaxie [50, 56]. Um aus der planaren
Struktur heraus die Sdulen zu formen, gibt es zwei Ansétze: Reaktives Ionenétzen
benotigt plasmaresistente Masken, dafiir kann mit den chemischen Atzbedingungen
die Steilheit und Kriimmung der Seitenwand beeinflusst werden [57]. Eine Herstel-
lung mittels fokussiertem Ionenstrahl unterliegt zunéchst der rein physikalischen
Abtragung und ist damit in erster Linie materialunabhéngig einsetzbar |58, 59, 60].
Zusétzlich kann bei der Bearbeitung mit dem Ionenstrahl auch ein Gas zugefiihrt
werden, das die Abtragung beschleunigt [61], gleichzeitig aber oft die Oberfléche der
gesamten Probe beeintrichtigt [62].

Fiir die Moden in GaAs/AlAs-Braggsiulen wird von @-Faktoren bis 165.000 fiir
einen Durchmesser von 4 pm berichtet [29]. Fiir 2-pm-Séulen werden Modenvolu-
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2.3 Ubersicht verschiedener Mikroresonatortypen und deren Anwendungen

Abbildung 2.1: Elektronenmikroskopische Bilder unterschiedlicher Mikroresonatoren.
(a) Séulenresonator mit Durchmesser 10 ym, (b) Whispering-Gallery-Resonator in Form
eines Toroids [65] und (c) zweidimensionaler photonischer Kristall mit Defekt als Mikro-
resonator [66].

mina um 20 (\/n)?® erreicht, welche aber nochmals um einen Faktor sechs kleiner
werden, wenn das AlAs oxidiert wird. Oxidiertes AlAs besitzt relativ zum GaAs
einen hoheren Brechungsindexkontrast als einfaches AlAs, der damit verbesserte
Lichteinschluss vermindert das Eindringen des elektromagntischen Feldes in den
Braggspiegel; dabei wurde ein Purcell-Faktor von drei gemessen [63]. Auch die star-
ke Kopplung mit einzelnen optimierten Quantenpunkten wurde nachgewiesen [30].

Gewohnlich wird die Modenabstrahlung in axialer Richtung gemessen. Es konnten
aber auch Whispering-Gallery-Moden in Messungen senkrecht zur Symmetrieachse
beobachtet werden, welche iiberdies ein besseres Verhéltnis von Q?/Vijeqe aufweisen
sollen [64].

Whispering-Gallery-Resonatoren

Im Gegensatz zu den anderen Resonatortypen beruht der Lichteinschluss bei Whis-
pering-Gallery-Resonatoren ausschliefilich auf der Totalreflexion. Geméafl ihrer Na-
mensgebung, der Fliistergalerie, lauft das Licht eingeschlossen innerhalb eines fla-
chen Zylinders bzw. einer diinnen Scheibe an der Innenseite der Aulenwand entlang.
Die Lichtintensitéat konzentriert sich damit auf einen Ring im Resonator. An Stel-
le von Scheiben konnen daher auch Toroide benutzt werden, vgl. Abb. 2.1(b) [65].
Da die Intensitét nahe der Grenzschicht zum umgebenden Medium konzentriert ist,
dringen in letzteres evaneszente Felder ein. Folglich sind die Moden sehr sensitiv
gegeniiber Einfliissen an der Oberflache, was sie zur Detektion einzelner Molekiile
beféhigt — einem Phdnomen mit hohem Potenzial fiir biologische Analysemethoden
67, 168].

Scheibenresonatoren werden in einem zweistufigen Prozess hergestellt. Zuerst wird
die Scheibe mittels reaktivem Ionenétzen gebildet, danach folgt ein isotroper Atz-
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Kapitel 2.  Grundlagen optischer Halbleiterresonatoren

schritt zur Herstellung des Fufles, der aus einem anderen Material besteht. Durch das
Aufschmelzen der Scheibe kann man anschlieBend auch zu einem Toroid gelangen.

Bei Whispering-Gallery-Resonatoren sind das Modenvolumen und der Q-Faktor sehr
starke Gegenspieler. Mit dem Modenvolumen nimmt fiir kleinere Scheibendurch-
messer der ()-Faktor ebenfalls rapide ab, da (im Bild der geometrischen Optik) der
Winkel fiir die Totalreflexion sehr schnell ungiinstig wird. Jedoch ist dieser Reso-
natortyp fiir seine extrem hohen @Q-Faktoren iiber 10® bekannt [65], wodurch im
Kompromissfall zwischen @ und Vjoqe €in Purcell-Faktor bis 150 moglich wird [40].
Auflerdem wurde die starke Kopplung mit einem einzelnen Quantenpunkt in einer
Scheibe nachgewiesen [69].

Defekte in photonischen Kristallen

Photonische Kristalle besitzen im Ortsraum eine periodische Modulation des Bre-
chungsindex. Dadurch koénnen sich photonische Bandliicken ausbilden, in denen das
Licht nicht propagieren kann. Indem ein Defekt eingebaut wird (vgl. Abb. 2.1(c)),
entsteht im photonischen Kristall ein optischer Zustand mit fast perfektem Ein-
schluss — eine Resonatormode. Im Unterschied zu den anderen Resonatoren besitzt
die so konstruierte Kavitit keine Leckmoden [40]. Durch das Auslassen eines Lochs
im Kristall kann das Licht auf sehr engem Raum eingesperrt werden. Die erzielten
Modenvolumina liegen bei 0,43 (A\/n)® [70], gleichzeitig kann der Q-Faktor durch
Variationen in der Geometrie auf einfachem Weg deutlich maximiert werden [71].
Somit liefle sich bereits ein Purcell-Faktor von 75 realisieren [72].

Entsprechend den Saulen- und Whispering-Gallery-Resonatoren konnte auch bei die-
ser Geometrie die starke Kopplung mit einem einzelnen Quantenpunkt nachgewiesen
werden [47].

Die photonischen Kristalle kennzeichnen sich durch ihre “porése” Struktur. Daher
liegt der Gedanke nahe, sie potenziell als Gassensoren einzusetzen [73]. Der Bre-
chungsindex der Luft dndert sich durch ein anderes Gas zwar nur minimal, aber die
Resonanzmoden sind ausreichend scharf, um eine Modenverschiebung aufzulésen.
Als weitere Anwendung werden schwellenlose Nanolaser propagiert. Dabei wiirden
die eingebetteten Emitter bereits ihre gesamte spontane Emission in die Mode abge-
ben, eine Intensitéitsschwelle wie bei einem iiblichen Laser konnte dann nicht mehr
beobachtet werden [74].

16



2.4 Raumliche und spektrale Anpassung zwischen Emitter und Resonator

2.4 Moglichkeiten der raumlichen und spektralen
Anpassung zwischen Emitter und Resonator

Zur Beobachtung und Ausnutzung der starken oder schwachen Kopplung ist so-
wohl ein raumlicher Uberlapp zwischen dem Maximum der Resonatormode und dem
Emitter als auch eine spektrale Ubereinstimmung zwischen diesen beiden erforder-
lich (vgl. Gl 2.8 bzw. Gl. 2.11)). Durch die monolithische Bauweise der Halbleiter
muss dieser Aspekt bereits bei der Herstellung beriicksichtigt werden, vor allem
was die raumliche Uberlagerung angeht. Die spektrale Anpassung zwischen Emitter
und Mikroresonator ist in Grenzen auch nach der Herstellung der dreidimensionalen
Struktur noch moglich und oft auch notwendig.

2.4.1 Positionierung von Quantenpunkten

Fiir einen maximalen Kopplungseffekt muss die Position des Emitters mit dem Ma-
ximum der Resonatormode iibereinstimmen, vgl. Gl. 2.8. Als Emitter werden im
Halbleiter Quantenpunkte verwendet, die sich iiblicherweise bei einem selbstorga-
nisierten Wachstum auf einer epitaktisch ebenen Schicht bilden [75]. Der Nachteil
dabei: Die Positionen der Quantenpunkte sind zuféllig. Um dennoch eine rdumliche
Ubereinstimmung zu erreichen, gibt es verschiedene Ansétze:

Werden die selbstorganisierten Quantenpunkte auf einem vorstrukturierten Sub-
strat gewachsen, so siedeln sie sich auf Grund der Oberflichenenergie bevorzugt in
mikroskopischen Einkerbungen an. In Kombination mit Markern lésst sich der nach-
folgende Lithographieschritt zur Herstellung des Resonators sehr exakt ausrichten
[76), 77], zumindest wenn die aufgewachsene Struktur nicht zu dick ist.

Bei recht diinnen Schichten iiber den Quantenpunkten besteht die Moglichkeit, die
zufillig verteilten Positionen mittels Rasterkraftmikroskopie als kleine Erhéhung zu
detektieren und die Herstellung daran auszurichten [78].

Ein sehr neuer Ansatz eignet sich auch fiir dicke Schichten wie bei Braggresonato-
ren. Dabei werden in einem Kryostaten zwei Laser mit unterschiedlicher Energie auf
die selbe Position fokussiert. Auf diese Weise kann an einer Probe mit dem einen
Laser die Quantenpunktlumineszenz gemessen werden und mit dem anderen eine
lithografische Belichtung ausgelost werden [79].

Dariiber hinaus gibt es Versuche, die Quantenpunkte direkt lithographisch aus einem
Quantentrog herzustellen und so in den gesamten Herstellungsprozess des Resona-
tors zu integrieren [80)].
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2.4.2 Beeinflussung der Resonatormode

Insbesondere um die Energieaufspaltung der starken Kopplung zu messen, bedarf
es einer Moglichkeit, die Emission des Emitters relativ zur Resonatormode spektral
zu verschieben. Dazu muss entweder die Resonatormode oder der Emitter spek-
tral durchgefahren werden. Betrachten wir zuerst den Resonator: Zum Nachweis der
Kopplung wird ein reversibler Prozess benutzt, so dass eine Wiederholung der Mes-
sung moglich ist. Zum Zweck der dauerhaften Abstimmung koénnen auch irreversible
Verfahren benutzt werden, wodurch sich meist ein groBerer Spielraum ergibt.

Reversible Modenverschiebung

Die einfachste Art der spektralen Verschiebung vollzieht sich mit einer Tempera-
turdinderung, die mit einer Anderung des Brechungsindex einhergeht [81]. In einem
Kryostaten kann die Temperatur der gesamten Probe variiert werden. Mittels eines
(gepulsten) Lasers ist auch eine lokale Erhitzung eines Teils der Gesamtstruktur
moglich [82) [34]. Als wesentlicher Nachteil der Erwédrmung erweist sich der gleich-
zeitige Einfluss auf den Emitter, also dessen Energie, die Effizienz der strahlenden
Rekombination und die Lebensdauer der Exzitonen (Linienbreite).

In Anlehnung an den photonischen Kristall als Gassensor kann ein umstromendes
Gas auch bewusst zur Verschiebung der Resonanz verwendet werden, allerdings ist
der Effekt sehr gering [73]. Starker wirkt sich eine Verdnderung der effektiven Dicke
und der Porendurchmesser zweidimensionaler photonischer Kristalle durch die Kon-
densation von Stickstoff oder Xenon bei tiefen Temperaturen aus [83].

Irreversible Modenverschiebung

In einem selbstlimitierenden Prozess kann Metalloxid atomlagenweise auf einen
Halbleiter aufgebracht werden. Wird dieser Prozess nach der Herstellung des Mi-
kroresonators angewandt, so kann die Geometrie nachtraglich veréindert und damit
die Resonanz in sehr feinen Schritten verschoben werden [84].

Die meisten Methoden bedienen sich jedoch der Materialabtragung: So kann bei
Saulenresonatoren durch eine Nachbearbeitung mit dem fokussierten Ionenstrahl ei-
ne Abstimmung erfolgen [60]. Andere Verfahren benutzen einen zweistufigen Prozess
aus Oxidation und Ablosung des Oxids, was sich theoretisch fast beliebig wieder-
holen lisst und unter digitalem Atzen firmiert [85, 86]. Dieser isotrope Atzprozess
kann noch verfeinert werden, indem der Oxidationsschritt ortsaufgelost mit Hilfe
eines Rasterkraftmikroskops induziert wird [87].
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Abbildung 2.2: (a) Temperaturabhingige Mikrophotolumineszenz-Messung eines ein-
zelnen Quantenpunkts (dick unterlegter Linienabschnitt) und einer Resonanz eines
Séulenresonators (mit grauer Fliche markiert). (b) Ubergangsenergien einiger Quanten-
punktproben unter dem Einfluss eines dufieren elektrischen Feldes (Stark-Effekt) gemessen
iiber den Photostrom (aus [89]).

2.4.3 Verschiebung der Quantenpunktemission

Quantenpunkte werden bei der epitaktischen Herstellung direkt eingebaut. Danach
sind Position und Ubergangsenergie fest “eingefroren”. Eine Verschiebung der Quan-
tenpunktemission ist dennoch in einem schmalen Spektralbereich auf zwei Arten
moglich: Uber die Temperatur und iiber ein elektrisches Feld.

Die Temperatur verdndert die effektive Bandliicke des Quantenpunkts und damit
dessen Emissionswellenléinge [88]. Im Vergleich zur thermischen Anderung des Bre-
chungsindex und damit der Verschiebung der Resonanzwellenlénge ist die Auswir-
kung auf die effektive Bandliicke viel stérker (ca. vierfach). Und so zeigt sich in den
Spektren in Abb. 2.2(a), dass die Quantenpunktemission mit zunehmender Tempe-
ratur viel deutlicher rotverschiebt als die Resonanz des Sdulenresonators und damit
eine Moglichkeit zur spektralen Anpassung des Emitters besteht. Allerdings biifit
bei hoheren Temperaturen der Quantenpunkt an Effizienz ein und die Emission
wird breitbandiger.
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Kapitel 2.  Grundlagen optischer Halbleiterresonatoren

Ein dufleres elektrisches Feld induziert im angeregten Quantenpunkt einen Dipol,
welcher sich darin entsprechend ausrichtet. Als Folge ist die Ubergangsenergie des
Emitters rotverschoben. Die Emission des Quantenpunkts als Funktion der elek-
trischen Feldstérke bildet damit eine Parabel, deren Maximum durch einen intrin-
sischen Dipol im Quantenpunkt verschoben sein kann, vgl. Abb. 2.2(b). Bekannt
ist dieses Phanomen als Stark-Effekt in Quantensystemen (engl. quantum-confined
Stark shift) [89]. Die erreichbare Verschiebung der Quantenpunktemission, die mit
Lumineszenz beobachtbar ist, hiangt iiber den Bandverlauf vom Material (bzw. des-
sen Konzentration bei ternéiren Verbindungshalbleitern) sowie von der Ausrichtung
des elektrischen Feldes in Wachstumsrichtung [90] oder senkrecht dazu [91] ab. Sie
betrégt aber fiir typische InAs/GaAs-Quantenpunkte meist 0,5 bis maximal 1 nm.
Durch die Bandverbiegung wird das Exziton im Quantenpunkt nicht mehr so gut ein-
geschlossen, Ladungstriger konnen heraustunneln [92]. Im ungiinstigsten Fall tritt
fast keine messbare Verschiebung auf und die Ladungstréger rekombinieren auf sonst
verbotenen Kanilen, z.B. ein Elektron im s-Zustand mit einem Loch im p-Zustand
[93].

Gegentiiber der tragen Temperaturverschiebung liegen fiir eine Anwendung des Stark-
Effekts die Hauptvorteile in der schnelleren Schaltbarkeit. Gemessen wurden Modu-
lationsraten bis 300 kHz [94], was aber noch lange nicht die physikalische Grenze
sein diirfte. Auflerdem tritt diese Stark-Verschiebung auch bei Elektrolumineszenz
auf [95], womit sich eine komplett elektrische Ansteuerung realisieren liefe.
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Kapitel 3

Pyramidale Mikroresonatoren

3.1 Motivation pyramidaler Strukturen

Der Lichteinschluss in Halbleitermikroresonatoren lésst sich immer auf die Totalrefle-
xion an Grenzschichten oder eine Reflexion an periodischen Strukturen zuriickfiithren
(vgl. Unterkapitel 2.3). Galliumarsenid besitzt einen relativ hohen Brechungsindex
von 3,55 im Wellenldngenbereich des nahen Infrarot. Geméafl dem Snelliusschen Bre-
chungsgesetz findet somit fiir alle Winkel gréfler als 16, 4° relativ zur Normalen der
Grenzflache eine Totalreflexion statt. Eine Pyramide besitzt nicht-parallele Seiten-
fldchen, und so lasst sich im vereinfachten Bild der geometrischen Optik leicht verste-
hen, dass es darin in Abhéngigkeit der Winkel nichttriviale, geschlossene Lichtpfade
geben wird, siehe Abb. 3.1. Folglich konnen sich auf diesem Lichtpfad resonante Mo-
den ausbilden, wenn die Wellenlénge gerade derart hineinpasst, dass sich das Licht
nach einem Umlauf konstruktiv {iberlagert.

Die Existenz solcher optischer Moden wurde erstmals in 800 nm groflen Pyramiden
aus ZnS nachgewiesen [24]. Fiir ZnS-Pyramiden auf einem Braggspiegel aus ZnSe
und MgS wurde danach iiber einen @Q-Faktor von knapp 5000 berichtet [25, 96].
Auch in hexagonalen GaN-Pyramiden wurde die Existenz von Moden gezeigt [26].

Im Vergleich zu ZnS bietet die Verwendung von GaAs Vorteile: Einerseits ist die
Technologie weiter fortgeschritten, andererseits besitzt GaAs (ngaas = 3,55) einen
viel grofleren Brechungsindex als ZnS (nz,s = 2,5), was einen besseren Lichtein-
schluss verspricht. Auch die Herstellung eines GaAs/AlAs-Braggspiegels unter der
Pyramide ist unproblematisch. Das in dieser Arbeit weiterentwickelte nasschemi-
sche Verfahren zur Ausbildung der Facetten ist duflerst flexibel und erlaubt eine
einfache Variation von Pyramidenwinkel und -grofle. Letzteres konnte ein entschei-
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maéglicher
Lichtpfad
Quantenpunkte auf
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Bragg-
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Abbildung 3.1: Schema eines pyramidalen Mikroresonators auf einem Braggspiegel. In
der Pyramide befindet sich eine Quantenpunktlage (inklusive Benetzungsschicht). Ein geo-
metrisch vorstellbarer Lichtpfad zur Ausbildung einer resonanten Mode ist eingezeichnet.

dender Vorteil auf der Suche nach Mikroresonatoren mit maximalen Verhéaltnissen
von Q/Vatode bzw. Q?/VArode sein, siehe Unterkapitel 2.2.

Dariiber hinaus ist die frei wahlbare Position der Quantenpunktlage(n) bei epitak-
tischer Herstellung fiir zwei Aspekte nicht zu unterschétzen:

Erstens konnte bei bekannter Intensitétsverteilung der Resonatormoden, von denen
es in dieser Geometrie viele nicht-entartete geben wird, die Position der Quanten-
punktschicht so gewéhlt werden, dass die Quantenpunkte nur an ganz bestimmte
Moden ankoppeln kénnen. Damit wiirde sozusagen eine Vorauswahl getroffen.
Zweitens lasst sich die absolute Anzahl der Quantenpunkte beeinflussen. Durch das
selbstorganisierte Wachstum wird eine statistische Flachendichte von Quantenpunk-
ten eingestellt. Die nach oben spitz zulaufende Pyramide erlaubt durch die Lagekon-
trolle eine einfache Reduzierung der Quantenpunktanzahl. Letzteres ist insbesondere
fiir die Kopplung einzelner Quantenpunkte an eine Mode von Interesse. Denkbare
Anwendungen umfassen die Kopplung rédumlich getrennter Quantenpunkte (auch
gekoppelte Pyramiden sind moglich) oder die effiziente Auskopplung einzelner Pho-
tonen.

Resonatormoden in GaAs-Pyramiden in Abhéngigkeit bestimmter Geometrien ex-
perimentell zu finden, nachzuweisen, ihre Giite zu bestimmen und ihr Potenzial als
Mikroresonator aufzudecken, sind die Schwerpunkte dieser Arbeit an den Pyramiden
und werden im vorliegenden Kapitel dargestellt.
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3.2 Nasschemische Herstellung definierter Facetten

3.2 Nasschemische Herstellung definierter Facet-
ten

Bislang untersuchte Pyramidenstrukturen basieren auf selbstorganisiertem Wachs-
tum [24]. Dabei wird zum Beispiel eine kohlenstoffhaltige Maske mit Elektronen-
strahllithographie auf GaAs aufgebracht. Wird nun ZnS zum Uberwachsen ange-
boten, so scheidet es sich nur an den unmaskierten Flachen ab. Dadurch entstehen
ZnS-Pyramiden, deren Grundflachen durch die Masken direkt bestimmt werden. Die
resultierenden Facetten stimmen mit kristallografischen Ebenen iiberein, die ein sehr
langsames Wachstum zeigen. Die extrem ebenen Facetten erweisen sich als grofler
Vorteil fiir den optischen Einschluss. Im Gegenzug muss aber in Kauf genommen
werden, dass die Facettenwinkel durch die Kristallstruktur fixiert sind.

Unser Ansatz hingegen beruht auf einem nasschemischen Atzprozess und erlaubt
die volle Kontrolle sowohl iiber die Kantenldnge der Pyramide als auch {iber den
Winkel der Facetten. Letzteres bedeutet einen weiteren entscheidenden Freiheits-
grad bei der Herstellung der Pyramiden. Die Simulation zur Berechnung optischer
Resonatormoden wird in Unterkapitel 3.4 herausstellen, wie kritisch dieser Winkel
ist.

3.2.1 Epitaktisches Schichtsystem

Nasschemische Atzverfahren zur Ausbildung von Facetten beruhen auf unterschied-
lichen Atzraten zwischen dem Material, in dem die Facetten entstehen sollen, und
einer zusétzlichen Opferschicht [28], vgl. Abb. 3.2(a). Das Ausgangsverfahren, das
im Rahmen dieser Arbeit weiterentwickelt wurde, nutzt eine Al1As-Opferschicht ein-
gebettet in GaAs [97]. Das gesamte Schichtsystem, das den Ausgangspunkt fiir diese
nasschemische Herstellung bildet, wurde monolithische in der Molekularstrahlepita-
xieanlage des CFN von Shunfeng Li bzw. in Kooperation mit der CFN-Nachwuchs-
gruppe von Daniel Schaadt gewachsen. Insgesamt muss das epitaktische Schichtsys-
tem dafiir folgende Anforderungen erfiillen:

e Zur Ausnutzung der nasschemischen Facettenbildung muss eine Abfolge aus
GaAs-Deckschicht, AlAs-Opferschicht und einer weiteren GaAs-Schicht erstellt
werden. Die Opferschicht ist 100 nm dick, die beiden GaAs-Schichten haben in
der Standardpyramidenprobe Dicken von 1 gum oben und 2 gm unten.

e Um in der Endstruktur Resonatormoden mit Hilfe von Photolomineszenz zu
detektieren, werden InAs-Quantenpunkte mit einer Emissionswellenldnge zwi-
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Abbildung 3.2: (a) Entstehung der Facetten beim nasschemischen Atzen mit einer Op-
ferschicht (aus [28]). (b) Schema der geétzten Pyramidenstruktur.

schen 900 und 1000 nm in die untere GaAs-Schicht eingebaut, aus der spéter
die einfache Pyramide geformt wird.

e Die einfache GaAs-Pyramide muss nach unten durch einen Braggspiegel ab-
geschlossen sein (vgl. Abb. 3.2(b)). Denn eine GaAs-Pyramide auf GaAs-
Substrat konnte das elektromagnetische Feld einer Mode nicht einschlieflen.
Dieser Braggspiegel (DBR von engl. distributed Bragg reflector) wird spektral
an die Emission der Quantenpunkte angepasst und umfasst 20,5 oder 25,5
Paare.

3.2.2 Monte-Carlo-Simulation des Atzprozesses

Den Kernprozess zur Herstellung der Facetten bildet das nasschemische Atzen. Ab-
bildung [3.2(a) zeigt den Vorgang schematisch.

Um den Ablauf zu untersuchen und die Auswirkungen auf den Braggspiegel darunter
zu verstehen, wurde ein zeitdiskretes Monte-Carlo-Modell entwickelt. Als Ausgangs-
punkt dient ein dreidimensionaler Raum aus gestapelten Wiirfeln. Jedem Wiirfel
ist ein Material zugewiesen und damit eine Wahrscheinlichkeit, im néchsten Zeit-
schritt abgetragen zu werden, d.h. durch Atzlosung ersetzt zu werden. Diese Wahr-
scheinlichkeit p ist nur gréfler als Null, wenn in der angrenzenden Nachbarschaft
ein Materialwiirfel aus Atzlosung besteht. Im dreidimensionalen Raum kénnen 26
Nachbarn eines Wiirfels beriicksichtigt werden, vgl. Abb.3.3. Der grofite Einfluss auf
die Abtragung muss durch die Nachbarn mit gemeinsamer Seitenfliche gegeben sein
(6 Stiick, ps, py, p-). Weniger bedeutsam sind die Nachbarelemente mit gemeinsamer
Kante (12 Stiick, z.B. pyy, py., gewichtet mit p,, = p,/10) und vernachlissigbar sind
die Elemente mit gemeinsamer Ecke (8 Stiick, p,,.). Uber die Zahlenwerte der Wahr-
scheinlichkeiten p wird die GréBe des Einflusses bestimmt, und mit p, # p, # p.
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Abbildung 3.3: Einfluss auf ein herausgegriffenes Wiirfelelement (dick unterlegt) der
Monte-Carlo-Simulation, verschiedene Richtungen sind mit unterschiedlichen Abtragungs-
wahrscheinlichkeiten p behaftet. Ubersicht {iber einige der 26 Nachbarn.

kann fiir geometrisch gleichwertige Elemente zusétzlich eine Anisotropie des Kristalls
in das Modell eingebaut werden.

Wie im Experiment so muss auch die Monte-Carlo-Simulation mit einer teilweise
maskierten Oberflédche starten, die nicht von der Atzlosung angegriffen wird. Fiir
einen Zeitschritt in der Simulation werden folgende Aktionen ausgefiihrt:

1. Fiir jedes einzelne Element i aus GaAs und AlAs, das an die Atzlosung an-
grenzt, wird die Abtragungswahrscheinlichkeit p; berechnet. Dazu werden die
richtungsabhéngigen Einzelwahrscheinlichkeiten aufaddiert, wenn sich ausge-
hend vom Element ¢ in der entsprechenden Richtung ein Nachbarwiirfel aus
Atzlssung befindet.

2. Fiir jedes Element wird eine separate Zufallszahl 0 < r; < 1 gezogen.

3. Ist die Zufe_m'llszahl r; kleiner als die Wahrscheinlichkeit p;, so wird das Material
durch die Atzlosung ersetzt.

In dieser einfachen Betrachtung wird die Diffusion vernachléssigt. Die Darstellung
bei der Ausbildung der Facetten erfolgt im Querschnitt, siehe Abb. 3.4. Doch um
dem lateralen Verhalten beim Atzprozess Rechnung zu tragen, muss die Simulation
in drei Dimensionen durchgefiihrt werden.* In die Berechnung in Abb. [3.4/ geht ein

Tm zweidimensionalen Fall entstehen grobe Unebenheiten bis hin zu tiefen Poren, die sich in
drei Dimensionen kaum ausbilden kénnen. Durch die additive Gesamtwahrscheinlichkeit werden in
3D nicht gedtzte Elemente im folgenden Zeitschritt zusétzlich seitlich angegriffen und damit wie
auch im Experiment schneller eingeebnet.
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1) — 2) — 3.)
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Abbildung 3.4: Zeitlicher Verlauf des Atzprozesses, basierend auf einer Monte-Carlo-
Simulation fiir ein Atzratenverhiltnis von 2,5 zwischen AlAs und GaAs. Oben auf der
Struktur befindet sich jeweils die Maske, ganz unten ist gestreift der Braggspiegel zu
sehen. Die Facetten bilden sich im GaAs (grau) in der Nachbarschaft zur AlAs-Opferschicht
(schwarz dazwischen).

Atzratenverhiltnis von 2,5 zwischen AlAs und GaAs ein. Im ersten Schritt findet ein
isotropes Atzen im GaAs statt. Die aufsitzende Maske wird leicht untertzt. In (2.)
wird die AlAs-Opferschicht erreicht, die in (3.) schon deutlich stérker unteritzt wird
als das GaAs und damit den herausgeétzten Turm auf Hohe des AlAs einschniirt.
Ausgehend von dieser AlAs-Schicht bilden sich im GaAs die Facetten nach oben
und unten aus. Im letzten Schritt (6.) wurde die Opferschicht bereits durchgeétzt.
Der obere Deckel (ebenfalls eine Pyramide) wird zusammen mit der Maske in der
Atzlosung weggespiilt. Die unteren Facetten bilden die GaAs Pyramide, platziert
auf einem Braggspiegel, der ebenfalls angeétzt ist.

3.2.3 Atzmaske

Vor dem nasschemischen Prozess miissen die Atzmasken hergestellt werden. Der ne-
gative Elektronenstrahllack AR-n 7700.08 (Allresist™) ist #tzresistent gegeniiber
einer Losung aus Phosphorsdure und Wasserstoffperoxid und kann somit nach dem
Entwickeln direkt als Atzmaske eingesetzt werden. Die Belichtung des Lacks erfolgt
mit dem Elektronenmikroskopsystem LEO SUPRA 55 VP des CFN. Das in Ab-
schnitt [3.2.1 diskutierte planare Schichtsystem wird in (001)-Richtung epitaktisch
gewachsen. Wegen kristallografischen Anisotropien im GaAs beim Atzen muss darauf
geachtet werden, die quadratischen Masken mit wenigen Mikrometern Kantenlédnge
fiir einzelne Pyramiden entlang den dquivalenten (100)- und (010)-Achsen auszu-
richten. Gleichwohl zeigte sich im Experiment, dass die exakte Ausrichtung nicht so
kritisch ist. Sogar bei runden oder elliptischen Masken wurde die Tendenz zur Aus-
bildung von Kanten entlang der (100)- und (010)-Richtung beobachtet [98]. Abbil-
dung 3.5/ zeigt, dass trotz einer runden Maske eine abgestumpfte pyramidenéhnliche
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Abbildung 3.5: Elektronenmikroskopische Aufnahme gedtzter Strukturen mit runder
Maske (oben links) bzw. elliptischen Masken.

Struktur (mit Deckelschicht) entsteht.

3.2.4 Materialabtrag durch den Atzprozess

Die Atzlosung zur Facettenbildung setzt sich zusammen aus Phosphorséure (HsPOy,
85%-ige Konzentration), Wasserstoffperoxid (H2O2, 30%-ige Konzentration) und
Wasser (H,0). Uber das Mischungsverhéltnis lisst sich im Schichtsystem mit der
AlAs-Opferschicht der Facettenwinkel kontrollieren (siehe Abb.3.6(b) und folgenden
Abschnitt). Die gleichen Losungskomponenten wurden bereits ohne Opferschicht von
einer anderen Gruppe benutzt, um pyramidenéhnliche GaAs-Strukturen zu erzielen;
jedoch wird dabei ein zusitzliches Uberwachsen nach dem Atzen unumggnglich und
fithrt damit unweigerlich zu kristallografisch orientierten Facetten wie beim selek-
tiven Wachstum [27]. Das hier beschriebene Verfahren beschrénkt sich dagegen auf
einen einzigen Atzschritt und erlaubt zudem die Kontrolle iiber den sich ausbilden-
den Winkel.

Im Detail liisst sich das Atzen in Einzelprozesse untergliedern [99]: Das Wasserstoff-
peroxid muss sich zunéchst an der Oberfliche anlagern und eine Oxidation auslosen.
Erst danach kann die Phosphorsdure das Oxidationsprodukt angreifen und ablosen.
Eine genaue Betrachtung der Reduktions- und Oxidationsreaktionen findet sich in
Ref. [100].

Innerhalb des Dreiecks in Abbildung 3.6(a) steht jeder Punkt fiir eine Zusammen-
setzung der dreikomponentigen Atzlosung. Die Bereiche a bis d stellen Regionen
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Abbildung 3.6: (a) Abhingig von der Zusammensetzung der Atzlosung gibt es im GaAs
vier Bereiche, in denen der Atzvorgang durch verschiedene Unterprozesse begrenzt ist;
gestrichelte Kurven geben die Atzrate in pym/min an (aus [99]). (b) Facettenwinkel der
Pyramide in Abhingigkeit des Wasserstoffperoxidanteils in der Atzlosung, siche [98]. Die
drei am hiufigsten verwendeten Atzlosungen sind in (a) und (b) durch gleiche Symbole
hervorgehoben, die zugehorigen Atzbereiche sind mit gleichen Buchstaben bzw. Farben
markiert.

dar, in denen unterschiedliche chemische Teilprozesse die Gesamtétzrate begrenzen.
Die iiberwiegend benutzten Atzlosungen (als graue Symbole mit schwarzem Umriss
markiert) befinden sich in Bereichen, in denen der Atzprozess durch die Anlagerung
von HyOs (in a) bzw. von H3PO, (m d) limitiert ist. Besonders der Bereich a ver-

spricht mit moderaten Atzgeschwindigkeiten einen gut kontrollierbaren Atzprozess
[99].

Fiir eine hohe Reproduzierbarkeit des Atzprozesses sind folgende Punkte zu beach-
ten:

e cine gute Durchmischung der Atzlosung,
e cine konstante Temperatur der Losung durch ein selbstreguliertes Wasserbad

e und ein fixierbarer Probenhalter, um stérende, ungleichméflige Bewegungen
zu vermeiden.

Die Facettenoberfldche kann in den hochauflésenden Bildern der Abb. 3.7 begutach-
tet werden®. Zu Testzwecken wurde hier kein Braggspiegel darunter gewachsen. Die

2Prinzip der Pyramidenadressierung siehe Ref. [98].
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Abbildung 3.7: Elektronenmikroskopische Aufnahmen geéitzter Pyramiden mit verschie-
denen Facettenwinkeln: (a) 27,5° (Pyramide: A0627aa_10-01-02), (b) 49,5° (Pyramide:
A0627al_10-01-13) und (c) 58° (Pyramide: A0627ad_10-01-13).

Pyramiden sitzen lediglich auf dem GaAs-Puffer und einer diinnen Schicht AlAs.
Die Facetten sind eben und zeigen eine wohldefinierte Geometrie. Nur bei genauer
Betrachtung sind auf der Oberfliche verstreut kleine Kérner mit einer Gréfle von
10 bis 30 nm zu erkennen. Die Dichte dieser Atzriickstande schwankt von Probe zu
Probe, ihre Zusammensetzung ist aber unklar®. Einmalig zeigten sich bei einem Fa-
cettenwinkel von 58° (Abb. [3.7(c), groBte Atzraten) zusitzlich relativ grobe Kérner
bis 250 nm, die sich unter Betrachtung der gesamten Probe fast ausschliefilich an
den unteren Kanten der Pyramiden befanden.

3.2.5 Facettenwinkel

Um an der Grundfliche der Pyramide eine definierte und saubere Kante beim Atzen
zu erhalten, sollte die Pyramide auf einem Braggspiegel stehen oder zumindest auf
einer AlAs-Schicht sitzen, vgl. Abb. 3.7. Wird die Pyramide nicht bis zur AlAs-
Schicht darunter geéitzt, kann auch das Licht nicht in der Pyramide gehalten werden
— die verbleibende GaAs-Schicht wirkt dann wie ein Wellenleiter. Des Weiteren ist
es wichtig, dass noch tiefer als bis zu dieser AlAs-Schicht geétzt wird. Abbildung
3.8(a) zeigt, dass sich sonst keine vollstindig ebene Pyramidenfacette ausbildet,
sondern eine abgeknickte Facette mit zwei verschiedenen Winkeln. Die Atztiefe, die
zusitzlich notwendig ist, kann vom Mischungsverhiltnis abhingen. In Abb. 3.8(b)
ist die Facettenebene ohne Knick mit drei gedtzten DBR-Paaren fast erreicht. An-
zumerken ist, dass es sich in Abb. 3.8(a) und (b) um die gleiche Probe handelt, d.h.
der Atzvorgang in diesem Fall nicht homogen iiber der ganzen Probe verlief.

Die Spanne der realisierbaren Facettenwinkel zeigt sich im Diagramm der Abb.
3.6(b): Facettenwinkel von 21,5° bis 58° konnten ohne weiteres hergestellt werden.

3Reines Gallium hitte sich durch reine Sauren lésen miissen — was es aber nicht tat; eine organi-
sche Zusammensetzung ist ebenfalls unwahrscheinlich, weil sich die Tropfchen im Plasmaverascher
kaum verénderten.
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Abbildung 3.8: Unterschiedlich tief gedtzte Pyramiden: (a) ein DBR-Paar tief (Pyrami-
de: A0475a_12-01-19); (b) drei DBR-Paare tief, Facette fast vollstindig ausgebildet (Py-
ramide: A0475a_19-01-01).

Dabei wurde der Volumenanteil z an Wasserstoffperoxid bei festen Anteilen von
Phosphorsdure (1 Volumeneinheit) und Wasser (8 Volumeneinheiten) variiert. Zur
Auswertung wurden die Pyramiden elektronenmikroskopisch vermessen und damit
der Winkel zwischen den Pyramidenfacetten und der Grundfliche berechnet.

Die am héaufigsten eingesetzten Losungskompositionen sind in Abb. 3.6/ mit einem
Symbol gekennzeichnet. Vom Kreuz iiber die Raute bis zum Kreis steigt der re-
sultierende Facettenwinkel, vgl. Abb. [3.6(b). Gleichermafien erhoht sich auch die
Atzgeschwindigkeit, wie man in Abb. 3.6(a) iiber die gestrichelten Linien der Atz-
raten abschétzen kann. Diese Tatsache ist fiir den zu erzielenden Winkel bei der
Herstellung unproblematisch, kann jedoch zeitkritisch bei der Herstellung einer be-
stimmten Kantenlinge bzw. der damit verbundenen absoluten Atztiefe sein. Mit
Hilfe verschieden skalierter Masken auf einer Atzprobe ist dieses Problem aber leicht
16sbar, da sich mit ausreichend kleiner Abstufung der Maskengrofien die gewiinschte
Pyramidengrofle finden wird.

Der Hauptvorteil der nasschemischen Herstellung beruht im Gegensatz zum selbstor-
ganisierten Wachstum der Facetten auf der Realisierbarkeit diverser Facettenwinkel
durch die entsprechende Mischung der Atzlosung. Kristallografische Anisotropien
werden dabei weitgehend unterdriickt [28]. Im zeitlich fortschreitenden Atzprozess
besteht die Winkelkontrolle jedoch nur solange, wie die AlAs-Opferschicht geétzt
wird. Sobald die AlAs-Opferschicht vollstindig aufgelost ist, d.h. nur die untere
Pyramide noch steht (vgl. z.B. Schritt (6.) der Atzsimulation in Abb. 3.4), wird
die Pyramide in einem weiter laufenden Atzprozess kleiner geiitzt und die Facetten
tendieren wiederum zu bevorzugten Kristallebenen mit kleiner Atzrate. Zur besten
Kontrolle des Facettenwinkels sollte der Atzprozess folglich nach Durchtrennung der
Opferschicht gestoppt werden. Und wie man aus Abbildung 3.8 entnehmen kann,
sollte gleichzeitig bis zu diesem Zeitpunkt in mindestens drei Braggspiegelpaare hin-
eingeétzt worden sein. Somit miissten die Dicke der unteren GaAs-Schicht und die
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GroBe der Maske fiir eine gewiinschte Struktur konzipiert und die Atzzeit genau
danach berechnet werden (Details siche Ref. [101]).

3.2.6 Erzielte Geometrien

Dieser Abschnitt soll die Vielfalt der Geometrien hervorheben, die im Rahmen dieser
Arbeit mittels nasschemischer Facettenausbildung erzielt wurden. Erste Pyramiden-
strukturen wurde bereits in der Arbeit von Dr. Jaime Lupaca-Schomber hergestellt
[97]. Die optische Charakterisierung dieser Strukturen findet sich im anschliefenden
Unterkapitel [3.3.

Pyramiden auf Braggspiegeln

Den Ausgangspunkt zur Untersuchung pyramidaler Mikroresonatoren bildeten Pyra-
miden auf Braggspiegeln, wie sie in Abbildung3.9(a) zu sehen sind. Die Pyramiden-
form pragt sich besonders gut aus, wenn ausreichend tief in den DBR geétzt wurde.

Abbildung 3.9: Pyramiden auf Braggspiegel: (a) ideal ausgebildete Struktur (Pyramide:
A0300JLSd_01-08-08, siche Ref. [97]); (b) Homogenitiit des Atzens auf einem Unterfeld
(Feld: A0475a_16-01); (c) scharfe Kanten sehr gut in Draufsicht erkennbar (Pyramide:
A0648d_022-01-16). (d) Auch Pyramiden mit 1 ym Kantenlénge zeigen wohldefinierte Geo-
metrie (Pyramide: A0648i_ u07-01-19).
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Die Probe in Abb. 3.9(b) wurde zwar nicht tief genug geétzt, doch sie zeigt ein-
drucksvoll, wie homogen der Atzprozess ablauft. Auf einem Unterfeld entstehen auf
diese Weise simultan 25 fast identische Pyramidenstrukturen. Kleine Abweichungen
konnen meist mit Unreinheiten auf der Atzmaske erklért werden. Bei der Drauf-
sicht auf die Pyramiden kann im Elektronenmikroskop ein empfindlicher Detektor
zu Messung der direkt zuriick gestreuten Elektronen eingesetzt werden. Damit wer-
den die scharfen Kanten der Struktur besonders gut beobachtbar, vgl. Abb. 3.9(c).
Bemerkenswerterweise stellt sich heraus, dass auch sehr klein geétzte Pyramiden wie
in Abb. 3.9(d) die wohldefinierte pyramidale Geometrie beibehalten.

Umgekehrte Pyramiden

Wie bereits aus der zeitlichen Entwicklung in der Monte-Carlo-Simulation abzuse-
hen war (vgl. Abb. 3.4), ist auch die Herstellung vertikal gekoppelter Pyramiden
moglich, wenn der Atzprozess vor der Durchtrennung der Opferschicht angehalten
wird. Unter diesen Bedingungen entsteht eine wie zuvor diskutierte untere Pyrami-
de und gleichzeitig bleibt ein Teil der GaAs-Deckschicht in Form einer umgekehrten
Pyramide erhalten. Die obere Pyramide, im folgenden oft als Deckelpyramide be-
zeichnet, wird lediglich iiber die AlAs-Opferschicht von unten gehalten, siche Abb.
3.10. Die Kantenldnge an der Einschniirung in Abb. [3.10(a) betrigt weniger als
200 nm, wahrend sich die Kantenldnge der Deckelpyramide an der Grundflache oben
auf mindestens das Dreizehnfache belduft. Trotz solcher Dimensionen scheint die me-
chanische Stabilitét recht hoch zu sein, denn nur &uflerst selten wurden abgebrochene
Deckelpyramiden im Elektronenmikroskop sichtbar.

Bei der Herstellung der vertikal gekoppelten Pyramiden darf die AlAs-Opferschicht

Abbildung 3.10: Vertikal gekoppelte Pyramiden. (a) Schon ausgebildete obere Pyramide
(auf Feld: A0255JLS21b_06, siehe Ref. [97]); (b) obere Pyramide mit senkrechter Flanke
(Pyramide: A0795e_04-01-06).
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3.2 Nasschemische Herstellung definierter Facetten

dazwischen nicht vollstindig aufgelost werden. Eine zu kurze Atzzeit hat jedoch
senkrechte Flanken an der Deckelpyramide zur Folge, siehe Abb. 3.10(b); d.h. im
letzten Fall hétte die Atzmaske groBer sein miissen, damit linger geéitzt werden kann.
Denn diese Flanke bildet sich herstellungsbedingt erst allméhlich zuriick, wenn sich
die eigentliche Facette ausgehend von der Opferschicht ausbreitet, vgl. Abb.[3.4. Bei
optischen Untersuchungen (siche Abschnitt [3.3.4) wiesen beide Strukturen, die einer
Sanduhr &hnlich sehen, einen iiberraschend guten Lichteinschluss auf.

Lateral verbundene Strukturen

Mit einer geeigneten Atzmaske lassen sich auch lateral verbundene Strukturen rea-
lisieren. Auf diesem Weg wiirden sich gekoppelte Mikroresonatoren fertigen lassen,
die zur Kopplung von Quantenpunkten eingesetzt werden kénnten. Uber die Linge
und den Querschnitt des Verbindungsstegs liefle sich die Kopplungsstérke anpassen.

Die laterale Verbindung ist sowohl fiir einfache Pyramiden auf einem Braggspiegel
als auch fiir Deckelpyramiden umsetzbar (Abb. [3.11). Die Formen und Ausrichtun-
gen der Atzmasken sind in der Abbildung mit enthalten. Fiir eine Verbindung der
unteren Pyramiden reicht es aus, die einfachen Masken an den Spitzen iiberlappen
zu lassen. Bei der Kopplung der Deckelpyramiden muss sich eine freitragende Briicke
ausbilden. Briicken mit einer Spannweite von mehr als 12 ym konnten problemlos
gedtzt werden. Denkbar wire diese Methode auch fiir eine elektrische Kontaktierung
von Deckelpyramiden {iber einen dotierten Steg, was wiederum fiir eine Anwendung
der Deckelpyramide als Einzelphotonenquelle interessant sein kénnte.

Abbildung 3.11: Lateral verbundene Pyramiden: (a-b) Kopplung der unteren Pyramiden
mit zugehoriger Maske, siehe [97]. (c-d) Kopplung von Deckelpyramiden und entsprechende
Atzmaske (Pyramiden: A0829d_E-24-2), siehe [101].
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Pyramidenstiimpfe

Pyramidenstiimpfe wurden mit dem Ziel hergestellt, sie mit einem epitaktisch ge-
wachsenen Braggspiegel zu iiberdecken (siehe Abschnitt 3.2.7). Denn eine normale
Pyramide wie in Abb. 3.9(a) kann nicht ohne Weiteres iiberwachsen werden: Zum
einen ist das epitaktische Wachstum auf verkippten Oberflachen generell problema-
tisch, und auflerdem ist es schwierig, qualitativ hochwertige Facetten fiir die Epitaxie
auf den Oberflachen der Pyramiden (nasschemisch) zu erzeugen. Damit sich die Py-
ramidenfacetten als Ebenen ausbilden, muss einerseits ausreichend tief geétzt wer-
den, vgl. Abschnitt 3.2.5. Andererseits resultiert diese Anforderung in angeétzten
unteren Braggspiegeln, welche sich als Stufen im Profil bemerkbar machen. Fiir epi-
taktisches Uberwachsen sind diese Stufen jedoch #uflerst problematisch. Es kénnen
keine homogene (Braggspiegel-)Schichten mit geringer Defektdichte aufgebracht wer-
den. Auch die Pyramidenspitze ist ein kritischer Punkt; von dort aus werden sich
beim Wachsen Defekte ausbreiten. Um diese beiden Probleme zu entschérfen, wurde
ein mehrstufiger Atzprozess zur Herstellung von Pyramidenstiimpfen entwickelt.

Abbildung 3.12 zeigt die einzelnen Stufen der Herstellung. Oben auf der Struktur
sitzt wie zuvor eine quadratische Maske (schwarz). Wichtig fiir das Schichtsystem ist
aufer der AlAs-Opferschicht in der Mitte (schwarz) nun eine weitere AlAs-Schicht
unter der zweiten GaAs-Schicht, welche als Stoppschicht dient.

Im ersten Schritt wird mit einer beliebigen H3PO4-HO5-HoO-Mischung geétzt, die
den Winkel bestimmt (siche 3.6(b)). Dieser erste Atzprozess muss vor Erreichen der
AlAs-Stoppschicht angehalten werden. Danach wird mit Aceton die Maske abgelost.
Im zweiten Schritt wird die AlAs-Opferschicht selektiv angegriffen, um den Deckel
abzuheben. Dafiir kann prinzipiell Flusssdure verwendet werden oder alternativ wie
hier verdiinnte Phosphorséure (z.B. 1 H3PO, : 8H,0).

(1.) Maske 2.)
— «— Opferschicht

Stopp-
« schicht4

3. (4.)

Abbildung 3.12: Mehrstufiger Herstellungsprozess eines Pyramidenstumpfs: (1.) Aus-
bildung der Facetten im GaAs (grau) mit bisheriger Atzlosung; (2.) selektives Atzen der
Opferschicht zum Abheben der GaAs-Deckelschicht; (3.) selektives Atzen des GaAs bis
zur Stoppschicht; (4.) selektives Entfernen der Stoppschicht.
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2 um
—

Abbildung 3.13: Pyramidenstumpf auf AlAs (Pyramide: A0792c¢_20-01-01).

Im dritten Schritt wird das GaAs selektiv mit einem Gemisch aus Zitronenséure
(100 g CeHgO7 gelost in 100ml HoO) und Wasserstoffperoxid (Verhéltnis 5 : 1) bis
auf die Stoppschicht heruntergedtzt. Bei diesem Prozess bleibt der Facettenwinkel
jedoch nicht erhalten. Die Facetten tendieren zu einer kristallografischen Ebene, oft
in Richtung (114) [101]. AuBerdem verliert der Pyramidenstumpf bei diesem Prozess
an Hohe.

Im letzten Schritt kann wieder mit der verdiinnten Phosphorsiure das AlAs der
Stoppschicht selektiv entfernt werden. Damit endet der Prozess auf freigelegtem
GaAs, das unkritischer zu iiberwachsen ist als AlAs. Die zuvor problematischen
Stufen im Profil (Abb.[3.9(a)) reduzieren sich auf eine Stufe mit der Hohe der AlAs-
Stoppschicht, fiir die ca. 10nm ausreichen [101]. Der Braggspiegel kann unter die
AlAs-Stoppschicht gesetzt werden, und so bleibt er bei diesem Vorgang komplett
erhalten. Abbildung3.13|zeigt als elektronenmikroskopische Aufnahme einen solchen
Pyramidenstumpf, bevor er iiberwachsen werden kann.

3.2.7 Zusiatzliche Facettenverspiegelung

Braggspiegel weisen Reflektivitdten nahe 100% auf [50]. Die einfachen untersuch-
ten Pyramiden sitzen auf einem Braggspiegel, und so wiirde man erwarten, dass
beziiglich des optischen Einschlusses am ehesten die Facetten Probleme bereiten
konnten. Um diese vermeintlichen Verluste zu umgehen, wurden zwei Ansétze zur
Verspiegelung der Pyramidenfacetten verfolgt: Zum einen die Bedampfung mit Gold,
um die metallische Oberflache direkt als Spiegel nutzbar zu machen, und zum an-
deren ein Uberwachsen der Facetten in der Molekularstrahlepitaxieanlage.
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Goldbedampfung

Gold zeigt im Bereich des nahen Infrarot, in dem die Quantenpunkte ihr Licht
emittieren, eine groffe Reflektivitat [102]. Gleichzeitig fallt dieser Wert im sichtbaren
Bereich zu hoherer Energie hin ab. Diese Materialeigenschaft von Gold sollte auch
nach einer Bedampfung der Facetten die Anregung der Quantenpunkte durch einen
Laser im sichtbaren Bereich gut ermdoglichen.

Vorversuche zeigten fiir eine Schichtdicke von etwa 30 nm den besten Kompromiss
aus guter Verspiegelung (moglichst dicke Schicht) und Minimierung der Absorption
des emittierten Lichts (moglichst diinne Schicht). Eine Vorbehandlung der Probe
mit einem Plasmaverascher reduzierte die Oberflachenrauigkeit und erlaubte in einer
Elektronenstrahlverdampfungsanlage das Aufbringen einer homogenen Goldschicht
[98].

Die optischen Eigenschaften konnen an dieser Stelle schon vorweg genommen wer-
den: Es zeigte sich keine Verbesserung, der Lichteinschluss war sogar oft schlechter.
Eine mogliche Erklarung beinhaltet die Tendenz von Gold, sich mit dem darun-
ter liegenden GaAs zu mischen. Als Folge wire die ehemals ebene Facette bzw.
Grenzflache damit zunichte — der optische Einschluss dadurch mit mehr Verlusten
verbunden. Parallel zeigte aber auch eine Bedampfung mit Aluminium keinen Er-
folg, obwohl Aluminium diese Tendenz zur Durchmischung mit dem Halbleiter nicht
aufweisen sollte. Wahrscheinlich ist die Absorption im Metall zu hoch.

Epitaktisches Uberwachsen

Epitaktisch gewachsene Schichten besitzen hohe kristalline Qualitat. Optische Stor-
zentren sind damit rar, und so eignet sich das mit diesem Verfahren hergestellte
Material sehr gut fiir Mikroresonatoren. Im Vergleich zu Metall ist die Absorption
in der Bandliicke eines Halbleiters vernachlissigbar. Nach dem Uberwachsen einer
Pyramide ist der optische Einschluss rundum durch die Braggspiegel sicher gestellt.
Solche Braggresonatoren, zu denen auch die Sdulenresonatoren in Kapitel 4/ zéhlen,
sind fiir ihre hohen @)-Faktoren bekannt.

Wie bereits in Abschnitt [3.2.6/ motiviert und vorgestellt, wurden zum epitaktischen
Uberwachsen Pyramidenstiimpfe prépariert. Im Gegensatz zur Pyramide besitzt der
Pyramidenstumpf keine Spitze, von wo aus sich sonst beim Uberwachsen ausgepriigte
Kristalldefekte ausbreiten. Auflerdem konnte durch die spezielle Herstellungsmetho-
de (vgl. Abb.3.12) das Atzen in den unteren Braggspiegel hinein vermieden werden,
wodurch die Ausbildung markanter Stufen verhindert wurde.

Das Uberwachsen der Pyramidenstiimpfe wurde wie die Herstellung aller Schicht-
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Abbildung 3.14: Querschnitt durch einen mit 25 DBR-Paaren iiberwachsenen Pyrami-
denstumpf (Kontur gestrichelt), siehe auch Ref. [I01]. Fortsetzung der oberen Kanten des
Pyramidenstumpfs zwischen den entsprechenden Pfeilen; Defekt auf urspriinglicher Py-
ramidenstumpfoberfliche iibertrigt sich in iiberwachsene DBR-Schichten innerhalb der
gestrichelten Ellipse.

strukturproben in dieser Arbeit innerhalb der Kooperation mit der CFN-Nachwuchs-
gruppe von Daniel Schaadt bewerkstelligt [101]. Wie erfolgreich die praparierten
Stiimpfe iiberwachsen werden konnten, ist in der Abbildung der mit einem fokussier-
ten Ionenstrahl aufgeschnittenen Struktur 3.14/sichtbar. Die aufgewachsenen Schich-
ten lagern sich ohne grofiere Defekte iibereinander. Die Grenzflachen verlaufen im
Wesentlichen parallel zur Kontur des darunter liegenden Pyramidenstumpfes, dessen
Facetten hier mit (114)-Ebenen {ibereinstimmen. Auflerdem setzen sich die oberen
Kanten des Stumpfes symmetrisch im iiberwachsenen DBR nach oben hin fort (Ver-
lauf ist durch je zwei parallele Pfeile hervorgehoben).

In dem Querschnitt findet sich lediglich ein Defekt, der sich von der Pyramiden-
stumpfoberfléche bis zur obersten DBR-Schicht fortsetzt (innerhalb der gestrichelten
Ellipse, rechts in der Abbildung). Vermutlich verursachte ein Partikel aus Atzriick-
stdnden diesen Fehler. Ein schwacher kastenformiger Umriss iiber dem Stumpf sowie
dicke Tropfchen auf der obersten DBR~Schicht sind Effekte, die dem Aufschneiden
mit dem fokussierten lonenstrahl zuzurechnen sind.

Es stellte sich insgesamt heraus, dass das Uberwachsen auf diesen (114)-Facetten
deutlich den anderen Ebenen vorzuziehen ist [101]. Aus diesem Grund wurden ab-
gewandelte Pyramidenstiimpfe hergestellt, die moglichst viele dieser Facetten auf-
weisen, siche Abb. 3.15l Tatséchlich zeigten solche Strukturen einen sehr guten Licht-
einschluss (vgl. Abschnitt [3.3.5).
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Abbildung 3.15: Modifizierter Pyramidenstumpf mit gaubenférmig angeordneten (114)-
Facetten zum Uberwachsen [101].

3.3 Optische Charakterisierung

Nach dem Schwerpunkt der Herstellung im vorherigen Unterkapitel stellt sich die
Frage nach den optischen Eigenschaften dieser pyramidalen Strukturen. Zuerst muss
ganz grundsétzlich die Existenz optischer Moden mit geeigneten Mitteln nachgewie-
sen werden. Denn vergleichbare, nasschemisch hergestellte Strukturen wurden bis-
lang nicht erforscht. Aufbauend auf diesen Ergebnissen kann die Reproduzierbarkeit
und der Einfluss der Geometrie auf die Modenstruktur, d.h. die Anzahl der Moden
und deren Giite, ndher betrachtet werden.

3.3.1 Nachweis optischer Moden

Bereits bei der Herstellung des Schichtsystems werden in die Pyramidenstruktu-
ren ein oder mehrere Lagen InGaAs-Quantenpunkte in das GaAs eingebettet. Im
so genannten Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus bilden sich auf Grund einer
Gitterfehlanpassung zum darunter liegenden GaAs kleine InGaAs-Inseln [75] 103].
Die einzelnen InGaAs-Inseln sind iiber eine diinne InGaAs-Benetzungsschicht, die
einen Quantentrog bildet, miteinander verbunden und im dariiber wachsenden GaAs
vollstéandig eingebettet. Jede InGaAs-Insel bildet einen Quantenpunkt. Die Uber-
gangsenergien angeregter Elektron-Loch-Paare, die in diesen Inseln lokalisiert sind,
werden bestimmt durch die Bandliicke des ternéiren Halbleiters InGaAs, d.h. dem
In-Gahalt, und der Quantisierungsenergie, d.h. der Gréfle dieser InGaAs-Inseln. In
Zusammenhang mit den Pyramiden werden in dieser Arbeit ausschliellich Quanten-
punktensembles betrachtet. Eingebettet in die pyramidalen Mikrostrukturen dienen
sie bei der Messung der Mikrophotolumineszenz (u-PL) als breitbandige, interne
Lichtquelle im Bereich von etwa 900nm bis 1000 nm. Diese Breitbandigkeit des
Ensembles resultiert aus den unterschiedlichen Gréflen der Quantenpunkte beim
Wachstumsprozess; ein einzelner Quantenpunkt erzeugt hingegen scharfe spektrale
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Abbildung 3.16: y-PL-Messung einer Pyramide (A0527¢_14-01-03, Kantenlédnge 2,3 pm)
zwischen 80K und 120K. Die Peaks in den Spektren verschieben sich mit der Tempe-
ratur und lassen sich in zwei Kategorien einordnen: kleine Verschiebungsraten (violett)
verhalten sich wie der Brechungsindex und entsprechen deshalb den Moden, groflere Ver-
schiebungsraten verlaufen wie die effektive Bandliicke und deuten auf Quantenpunkte bzw.
die Benetzungsschicht (Quantentrog) hin.

Linien (vgl. Unterkapitel [4.4).

In einem konfokalen Messaufbau werden die Quantenpunkte in den Pyramiden durch
das gleiche Mikroskopobjektiv optisch angeregt und deren Lumineszenz gemessen
(Aufbau siehe z.B. [62]). Durch die starke Fokussierung des Anregungslasers auf
einen Durchmesser von etwa 2 um wird tatséchlich auch nur eine einzelne Struktur
angeregt und detektiert. Abbildung 3.16 zeigt Lumineszenzspektren einer Pyramide
bei Temperaturen zwischen 80 K und 120 K. Die breitbandige Emission der Quan-
tenpunkte erzeugt einen starken Untergrund, der in seiner Form von Temperatur
und Anregungsstirke abhéngt. Stimmt die Wellenlange mit der Resonanz einer Mo-
de iiberein, so wird fiir die Lumineszenz ein erhchtes Signal erwartet, das sich durch
die Ankopplung der Quantenpunkte an die Mode und/oder ein gerichtetes Abstrah-
lungsverhalten aus dem Untergrund hervorhebt. Gleichzeitig muss bedacht werden,
dass in der Pyramide groflenordnungsméflig nur etwa 1000 Quantenpunkte Licht
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emittieren. Mit ihrer statistischen spektralen Verteilung konnen sie einzeln oder
als Gruppe ebenfalls an gewissen spektralen Positionen zu einem erhéhten Signal
fithren. Diese beiden Félle miissen fiir den Nachweis optischer Moden unterschieden
werden.

Die einfachste Moglichkeit hierzu bietet die Temperaturabhéngigkeit [104]: Die Mo-
den sind durch die Geometrie eines Resonators fest gegeben. Temperaturabhéngig
andert sich jedoch die optische Wegldnge mit dem Brechungsindex, welcher mit stei-
gender Temperatur ebenfalls zunimmt und so eine Rotverschiebung der Resonanz-
wellenldnge bewirkt [81]. Auch die Emission der Quantenpunkte schiebt tempera-
turabhéngig zu kleineren Energien [88]. Letzteres ist mit der effektiven Bandliicke
verkniipft, welche je nach absoluter Temperatur eine zwei- bis viermal grofiere ther-
mische Rate als der Brechungsindex besitzt [105], d.h. die Quantenpunktemission
wird mit der Temperatur viel starker verschoben als die Maxima der Moden.

In Abbildung 3.16 sind exemplarisch drei gut erkennbare Maxima, die sich in allen
Spektren eindeutig wiederfinden, auf die Wellenldnge-Temperatur-Ebene projiziert.
In diesem 40-K-Intervall liegen die Punkte jeweils auf einer Geraden, deren Stei-
gung jedoch unterschiedlich ist. Das Maximum unter 900 nm mit einer Steigung von
0,15nm/K offenbart sich als Benetzungsschicht der Quantenpunkte. Sie verhélt sich
erwartungsgeméf wie die effektive Bandliicke der InGaAs-Quantenpunkte [88, 106,
107]. Die eingezeichneten Maxima oberhalb von 900 nm zeigen dagegen nur eine
Verschiebung von 0,07 nm/K, was also nur halb so viel ist, wie die Verschiebung
der Benetzungsschichtemission. Schon hier liegt der Schluss auf Resonatormoden
nahe. Doch vergleichen wir zur Sicherheit zusétzlich die Daten iiber einen grofieren
Temperaturbereich mit einem anderen GaAs-Mikroresonator:

Die Spektren in Abb. 3.17(a) sind einzeln normiert und farbkodiert. Mit zuneh-
mender Temperatur sinkt die Effizienz der Photolumineszenz durch einen gréferen
Anteil an nichtstrahlender Rekombination. Jedoch ist die Quantenpunktemission
von diesem Abfall der Effizienz stédrker betroffen, so dass die Emission der Benet-
zungsschicht (braun-schwarz gestrichelt) bei hohen Temperaturen dominiert. Auch
der Untergrund des Quantenpunktensembles tendiert zu dieser groflen Rate. Drei
weitere relative Maxima sind in violett hervorgehoben. Eine lineare Mittelung ihrer
Verschiebung von 50 K bis 250 K ergibt einen Wert von 0,05 nm /K.

Zum Vergleich ist die Messung eines GaAs-Mikroresonators in Form einer Saule ge-
geniiber gestellt, Abb.3.17(b). Bei diesem Resonatortyp ist die Hintergrundemission
des Quantenpunktensembles stark unterdriickt, so dass die Moden eindeutig iden-
tifizierbar sind (vgl. Abschnitt 4.1.2). An den scharfen Moden ist gut zu erkennen,
dass die Temperaturverschiebung keineswegs linear ist. Doch zur Unterscheidung
zwischen brechungsindex-édhnlichem und bandliicken-dhnlichem Temperaturverhal-

40



3.3 Optische Charakterisierung

T=200K -
I
|
—_ )
. 1
< W,
£ A
| ".," - T=150K
Ko} Y
= S
i hrill' s
T 2 R S T=100K
‘D o 4
8 £ ii'l'
< 1 ]
| D-' f
o 3 i T=50K
3 1
0 1
890 900 910 920 930 940 950 960 970 930 935 940
(a) Wellenlange (nm) (b)  Wellenlange (nm)

Abbildung 3.17: Thermisches Verhalten: (a) Farbkodierte Photolumineszenzspektren ei-
ner Pyramide (A0353JLS29a_04-06-01b); die violett umschlossenen Bereiche verdeutlichen
die Tendenz des thermischen Verhaltens einiger relativer Maxima (stellen sich als Moden
heraus). Der Verlauf der Benetzungsschicht ist braun-schwarz gestrichelt hervorgehoben.
(b) Temperaturabhingige u-PL-Messung von 10K bis 200K in 5-K-Schritten optischer
Moden am Beispiel eines Saulenresonators aus GaAs und lineare Regression der Moden-
verschiebung zwischen 50 K und 200 K.

ten ist die lineare Regression an die Verschiebung der Maxima einfacher anwendbar
und auf Grund eines Faktors von zwei bis vier auch ausreichend genau.

GeméB Abb. 3.17(b) lasst sich im Temperaturbereich von 50 K bis 200 K eine durch-
schnittliche Verschiebungsrate von 0,05nm/K fiir optische Resonanzen in einem
Saulenresonator im hier relevanten Wellenldngenbereich berechnen. Diese Rate spie-
gelt den temperaturabhéngigen Verlauf des Brechungsindex wieder und ist deshalb
auch unabhéngig von der Grofie bzw. Geometrie des GaAs-Resonators. Der Wert von
0,05nm/K stimmt hierbei exakt mit der kleinen Rate aus der Pyramidenmessung
in Abb. 3.17(a) tiberein. Die Benetzungsschicht weist dagegen im selben Tempera-
turbereich eine viel héhere Verschiebungsrate auf (linear approximiert mehr als das
Vierfache: 0,22 nm/K). Auf Grundlage dieser Indizien zeigen die Maxima mit kleiner
thermischer Verschiebungsrate eindeutig den Charakter resonanter Moden.
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3.3.2 Reproduzierbarkeit

Pyramiden mit gleichen Herstellungsbedingungen, wie sie in einem Unterfeld von Py-
ramiden auf einer Probe vorkommen, erscheinen sehr homogen, vgl. Abb.3.9(b). Ty-
pische Pyramiden, in denen Moden nachgewiesen wurden, hatten eine Kantenlédnge
von etwa 2 um (siehe Abschnitt [3.3.3). Die Spektren fiinf beliebiger Pyramiden in
solch einem Unterfeld sind in Abbildung [3.18 dargestellt. Die spektralen Positionen,
bei denen mittels Temperaturabhéngigkeit eindeutig Moden nachgewiesen wurden,
sind markiert. Abgesehen vom hochenergetischsten Maximum bei 874 nm, welches
durch die Benetzungsschicht verursacht ist, deuten die anderen unmarkierten Ma-
xima oder Schultern auf Quantenpunktcharakter hin oder lassen sich zum Beispiel
auf Grund einer Kombination aus beidem nicht zweifelsfrei zuordnen.

Eine Pyramide zeigt so meist drei bis vier Moden in einem Intervall von 60 nm. Um
920 nm konnte man eine Tendenz zu dhnlichen Moden bzw. Doppelmaxima erah-
nen. Jedoch sind die Spektren nicht direkt vergleichbar. Unter Beriicksichtigung der
Vakuumwellenlénge (950 nm) und des Brechungsindex von GaAs (3,55) entspricht
die Ausdehnung der Pyramide etwa sieben bis acht Wellenldngen im Material. Reso-
nante Moden im untersuchten Spektralbereich besitzen folglich eine hohe Ordnung.
Damit wirken sich bereits kleine geometrische Variationen sehr stark auf die energe-

Norm. y-PL Intensitat

860 880 900 920 940 960
Wellenlange (nm)

Abbildung 3.18: Messung fiinf beliebiger Pyramiden mit einer Kantenldnge von 2 ym

und einem Facettenwinkel von 41° auf einem Unterfeld (A0648d_12-02, Pyramidennr. im

Diagramm) bei 80 K. Die Analyse der temperaturabhéngigen Messungen bis 130 K (nicht

abgebildet) zeigen eindeutig Modencharakter an den markierten Stellen. Die Maxima bei
874 nm beruhen auf der Benetzungsschicht. Siehe auch [98].
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Abbildung 3.19: (a) Ubersicht der gemessenen @Q-Faktoren in Abhingigkeit von der
Kantenléinge der Grundfliche. Unterschiedliche Facettenwinkel sind durch die Symbole
dargestellt. (b) u-PL-Spektrum der Pyramide (A0527¢_14-01-03) mit dem grofiten gemes-
senen @-Faktor von knapp 700.

tische Lage der Moden aus. Bei linearer Skalierung hitte zum Beispiel eine um 1%
(~ 20nm) groBere oder kleinere Pyramide ein um fast 10 nm verschobenes Moden-
spektrum. Um die Moden @hnlicher Geometrie vergleichbar zu machen, wére es viel-
versprechender, kleinere Pyramiden zu untersuchen, weil so die Ordnung der Moden
kleiner wird. Gerade im Hinblick potentieller Anwendungen wéren diese kleineren
Pyramiden mit besser vorhersehbaren Modenstrukturen zweckméafiger. Betrachten
wir nun also die geometrischen Einfliisse auf die Moden.

3.3.3 Modenstruktur und Einfluss der Pyramidengeometrie

Viele p-PL-Spektren verschiedener Pyramiden wurden analysiert. Die kleinsten Py-
ramiden hatten eine Basisldnge, also eine Kantenldnge der Grundfliche, von etwa
350nm [98]. Sie zeigten jedoch keine Modenstruktur, da ihre Oberfldche vermutlich
zu rau war. Ab 1,1 ym sind Moden ohne Zweifel zu identifizieren, vgl. Abb. 3.19(a).
Die Anzahl der Moden im Spektrum steigt mit der Basisldnge. So sind bei 2,0 pm
(41°) meist drei bis vier Moden zu beobachten (vgl. Abb. 3.18), aber bereits bei
2,4 um (38°) sechs bis sieben (siehe scharfe Maxima in 3.19(b)). Jenseits einer Ba-
sisldnge von 3 um wurden keine Moden detektiert. Moglicherweise liegen die Moden
dann zu dicht beieinander und kénnen vom Untergrund nicht mehr unterschieden
werden.

Wie man es fiir groflere Resonatoren erwartet (siche Unterkapitel 2.1), zeigten die
gemessenen (Q-Faktoren in Abhéngigkeit von der Kantenldnge der Grundfléche eine
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Tendenz zu besserem Lichteinschluss fiir ausgedehntere Pyramiden, Abb. 3.19(a).
Uber eine mogliche Winkelabhingigkeit lisst sich aus dieser Zusammenfassung der
Messergebnisse keine Aussage treffen. Gleichwohl muss hier bemerkt werden, dass
fiir Winkel von z.B. 30° oder 35° keine Moden auffindbar waren; eine mogliche
Erkléarung lieferen die Simulationen resonanter Moden in Unterkapitel 3.4.

@-Faktoren grofer 600 konnten fiir drei verschiedene Facettenwinkel von 38° bis 48°
gemessen werden. Das p-PL-Spektrum mit dem besten Lichteinschluss von ) = 700
zeigt Abb. 3.19(b) fiir eine Pyramide mit 38° Facettenwinkel und einer Basislédnge
von 2,4 pym. Die Q-Werte wurden mit Hilfe einer Anpassung an eine Lorentzkurve
bestimmt.

3.3.4 Deckelpyramiden mit erh6htem Lichteinschluss

Je nach Geometrie wurden an einzelnen Pyramiden auf Braggspiegeln ()-Faktoren
bis maximal 700 gemessen (siehe Abb 3.19). Umso erstaunlicher ist die Tatsache,
dass die so genannten Deckelpyramiden (Herstellung siehe Abschnitt 3.2.6) ohne an-
grenzenden Braggspiegel den Lichteinschluss noch {ibertrumpfen konnten. Die Mo-
denlokalisierung ist zunéchst nicht auszumachen, denn es besteht die Moglichkeit
einer Kopplung zwischen der oberen und der unteren Pyramide iiber die verblei-
bende AlAs-Opferschicht. Die ersten Moden in dieser sanduhrahnlichen Struktur
wurden in p-PL-Messungen nachgewiesen, bei denen ausschliefllich in der unteren
Pyramide Quantenpunkte eingebettet waren. Dieses Ergebnis zeigt gleichzeitig eine
Kopplung zwischen der oberen und der unteren Pyramide, da sonst die Quanten-
punkte unten nicht an diese Moden gekoppelt hitten. Gleichwohl wurden optische
Moden in Strukturen bestétigt, die Quantenpunkte nur in den Deckeln hatten und
deren Sockelpyramide direkt mit dem Substrat verbunden war, d.h. keinerlei opti-
scher Einschluss in der unteren Pyramide vorliegen konnte. Daraus ist zu ersehen,
dass diese Moden vorwiegend im Deckel lokalisiert sein miissen.

Das Spektrum in Abb. [3.20(a) wurde an einer Deckelpyramide &hnlich der in Abb.
3.10(b) gemessen. Auch hier wurde der Modencharakter der Maxima durch ihr Tem-
peraturverhalten bestétigt. Der Q-Faktor der Messung in Abb. [3.20(a) belduft sich
auf bis zu 2950 und damit auf das Vierfache des bisherigen Maximalwerts.

Bei der Messung des p-PL-Signals kommt hinter dem Spektrometer eine CCD#*-
Kamera zum Einsatz (siehe [62]). Das zweidimensionale Messbild besitzt eine spek-
trale und eine rdumliche Auflésung entlang des Spektrometereingangsspalts. Durch
eine Verschiebung der Probe senkrecht zum Eingangsspalt kann iiber die einzeln

4yon engl. charge coupled device
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Abbildung 3.20: (a) u-PL-Messung einer Deckelpyramide (A0648i_u22-01-05) mit schar-
fen Maxima; die @-Faktoren der markierten Maxima sind angegeben und betragen bis zu
2950, siehe [98]. (b) Farbkodierte relative p-PL-Intensitét (blau: minimale Intensitét) bei
einer Wellenlédnge von 976,26 nm mit doppelter Ortsauflosung. Die Umrisse der Pyramide
(A0829c_31-08) sowie einzelne rdumliche Modenmaxima sind klar in der Intensitét erkenn-
bar, siehe [101].

aufgenommenen Messbilder auf die rdumliche Intensitétsverteilung in zwei Richtun-
gen zuriickgerechnet werden. W&hlt man nun spektral die Position einer Mode, so
entsteht wie in Abb.3.20(b) eine Intensititslandkarte. Dabei wurde an Stelle der ab-
soluten Intensitét ein relatives, normiertes Signal aufgetragen [101]. Die Grundfléche
der Pyramide, die um 45° gedreht gemessen wird, kommt als Kontur in der Inten-
sitdtsverteilung zum Vorschein. Dariiber hinaus werden mehrere rdumliche Maxima
bei der Wellenlénge von 976,26 nm beobachtbar. Mit iiblichen temperaturabhéingigen
Messungen konnte gleichzeitig der Modencharakter bestétigt werden. Maxima an-
deren Ursprungs (z.B. mit quantenpunktartigem Verhalten) zeigten hingegen kein
spezielles raumliches Profil.

Die zweidimensionale Intensitéitslandkarte der Maxima und das modenartige Tempe-
raturverhalten bestérken sich in diesem Fall gegenseitig. Sie passen genau in das Bild
der resonanten Moden in der vertikal gekoppelten Pyramidenstruktur. Ergédnzend
zu ihrer Existenz gibt die oben beschriebene Methode zusétzlich Aufschluss iiber
die Verteilung der Intensititsmaxima einer Mode. Auf Grund der gemessenen Land-
karte in Abb. 3.20(b) konnte iiber eine gitterartige, regelméfiige Anordnung der
Modenmaxima spekuliert werden.
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3.3.5 Moden in iiberwachsenen Pyramidenstiimpfen

Nach intensiver Optimierung des Herstellungsprozesses konnten auch in iiberwach-
senen Pyramidenstiimpfen Moden nachgewiesen werden. Dem optischen Einschluss
liegt ausschliellich die Reflexion an den in allen Richtungen umgebenden Bragg-
spiegeln zu Grunde. Die Giite dieser Moden ist aulerordentlich hoch. Zur Geome-
trie muss angemerkt werden, dass bislang nur in iiberwachsenen Pyramidenstimpfen
Resonanzen gefunden wurden — spitz zulaufende Pyramiden zeigten dieses Verhalten
nicht. Mogliche Erkldarungen hierfiir sind die unzureichende Qualitdt beim epitakti-
schen Uberwachsen der Spitzen sowie optische Verluste in lateraler Richtung (vgl.
Simulation spitzer Kegel in Abschnitt [3.4.1)).

Abbildung 3.21(a) zeigt ein p-PL-Spektrum eines gemessenen Pyramidenstumpfes,
der in allen Richtungen mit 25 DBR-Paaren eingehiillt ist. Die eingeschlossenen
Moden heben sich darin auffallend stark von der Hintergrundemission der Quan-
tenpunktensembles ab. Durch Anpassungen an Lorentzkurven wurden in diesem
Spektrum Q-Faktoren bis 4200 bestimmt.

Elektronenmikroskopische Aufnahmen von Stiimpfen vor dem Uberwachsen haben
durch die dabei stattfindende Anlagerung von Kohlenstoff auf der Probenoberfliche
nachteiligen Einfluss auf den anschlieBenden Wachstumsprozess. Aufnahmen nach
dem Uberwachsen geben dagegen wenig Information zur Geometrie, aufier wenn die
Struktur mit einem fokussierten Ionenstrahl aufgeschnitten und damit zerstort wird.
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Abbildung 3.21: (a) u-PL-Spektrum eines iiberwachsenen linglichen Pyramidenstump-
fes (A0793f 13U-4). (b) Aufnahme von Pyramidenstiimpfen mit nominell gleichen Abma-
Ben vor dem Uberwachsen (A0793g_13U).
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Deshalb sind in Abb. 3.21(b) nominell gleichgrofe Pyramidenstiimpfe zu sehen®. Bei
deren Herstellungsprozess wurde allerdings die AlAs-Opferschicht nicht vollsténdig
abgelost, so dass die Deckelfliche der Stiimpfe nicht plan ist, sondern jeweils eine
Erhohung in der Mitte aufweist.

Die Stiimpfe in Abb. [3.21 sind ldnglich und verglichen mit den bisherigen Pyrami-
denstrukturen recht grofl. Die Facetten bilden (114)-Ebenen im Kristall, worauf das
epitaktische Uberwachsen besonders gut funktioniert [101]. Manche kleinere Pyra-
midenstiimpfe besaflen sogar Moden mit ()-Faktoren um 5000, allerdings waren diese
Maxima weniger stark in den Spektren ausgeprégt. Bei noch kleineren Kantenléngen
der Atzmaske bildeten sich Pyramiden ohne Abstumpfung aus, worin keine Moden
detektiert werden konnten.

3.4 Simulation resonanter Moden

Die Existenz resonanter Moden in Mikropyramiden konnte mittels optischer Messun-
gen zweifelsfrei belegt werden. Allerdings ist bislang unklar, wieviele Moden sich in
Abhéngigkeit der Geometrie ausbilden, welche rdumliche Intensitétsverteilung und
welchen (Q-Faktor sie besitzen und wie weit der Lichteinschluss optimiert werden
kann. Eine Simulation des Lichteinschlusses soll dariiber Aufschluss geben.

Fiir hexagonale (GaN-) Pyramiden wurde in Ref. [26] ein strahlenoptischer Ansatz
entwickelt. Diese Methode der geometrischen Optik ldsst jedoch genauso wie die
anfinglich eingesetzte Betrachtung metallischer Randbedingungen keine Aussage
tiber die Q-Faktoren zu [105, 108]. Eine hypothetische metallische Oberfliche der
Pyramide bewirkt zudem eine unrealistisch hohe Abschéitzung der Modendichte, da
alle Moden gleich gut eingeschlossen werden [109].

Fiir eine realistische Simulation muss die Grenzfldche zwischen der Pyramide und
der Umgebung in das Rechengebiet mit einbezogen werden. Als problematisch er-
weist sich die Geometrie der Pyramide, denn sie erzwingt auf Grund ihrer quadra-
tischen Grundflache eine dreidimensionale Berechnung. Letzteres erfordert enorme
Rechenkapazititen, weshalb die simulierte Geometrie auf eine rotationssymmetri-
sche Struktur reduziert wurde. Das bedeutet, dass an Stelle der Pyramiden Kegel
simuliert wurden. Diese Vereinfachung lésst sich im Quasi-Zweidimensionalen gut
umsetzen und erlaubt so die Berechnung vieler verschiedener Geometrien und Wel-
lenldngenbereiche. Wichtig fiir eine realistische ()-Faktorenabschéatzung ist vor allem
die Einbeziehung der Pyramidenumgebung. Sie ist in dem reduzierten 2D-Modell
einfach zu integrieren, da sie kaum zusétzliche Ressourcen erfordert.

5Die Stiimpfe wurden fiir einen anderen Zweck mit 30 nm Aluminium iiberwachsen.
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3.4.1 Finite Differenzen in der Zeitdoméne
Simulationsprinzip

Eine Simulation in der Zeitdomé&ne berechnet ausgehend von einer anfinglichen
elektromagnetischen Feldverteilung deren zeitliche Entwicklung mit Hilfe der Max-
well-Gleichungen. Die elektrischen Felder im Rechengebiet werden auf einem wiirfel-
formigen Gitter definiert und berechnet, die magnetischen Felder werden auf einem
dazu verschobenen Gitter bestimmt — diese Kombination ist als Yee-Gitter bekannt
[110]. Diese Gitteranordnung ist besonders effizient fiir die Berechnung der Rotati-
onsfelder, wie sie aus den Maxwell-Gleichungen hervorgehen. Der Ort und die Zeit
werden diskretisiert, was der Methode den Namen gibt (FDTD von engl. finite dif-
ference time domain). Fiir die Simulation in der Zeitdoméne wurde in dieser Arbeit
das am Massachusetts Institute of Technology (MIT) entwickelte Softwarepacket
MEEP® verwendet [111].

Um eine Feldentwicklung zeitdiskret zu verfolgen, muss ein Anfangsfeld definiert
werden. Dafiir werden Punktquellen innerhalb oder auflerhalb der Resonatorgeo-
metrie eingebaut, die beim Simulationsstart einen (zeitlich) gauBformigen Puls mit
definierter spektraler Position und Breite erzeugen. Die Suche resonanter Moden ist
dann ebenfalls auf diesen Spektralbereich beschrinkt. Die Energie von Frequenzen,
bei denen keine Moden existieren, wird zeitlich recht schnell nach aulen abgestrahlt.
Diese abgestrahlten Wellen werden am Rand des Rechengebiets in den so genann-
ten perfectly matched layers absorbiert, so dass sie nicht mehr in das Rechengebiet
zuriickreflektiert werden konnen [111]. Mit diesem Trick wird ein unendlich ausge-
dehnter Raum ohne Riickkopplung auf die Struktur implementiert. Nachdem der
anfingliche Gauflpuls und die nicht gehaltenen Frequenzen abgeklungen sind, ver-
bleiben nur noch Frequenzen, die von der Geometrie unterstiitzt werden, d.h. Reso-
nanzfrequenzen. Um sie zu analysieren, wird der zeitliche Feldverlauf an einem oder
mehreren Punkten in der Geometrie aufgenommen. Mit Hilfe einer Fouriertransfor-
mation des Zeitsignals kann man Riickschliisse auf die langlebigen Einzelfrequenzen
ziehen. Im Zeitsignal ist zudem der zeitliche Abfall der einzelnen Frequenzen enthal-
ten, woraus sich der Q)-Faktor berechnen lasst. Das Softwarepacket MEEP beinhaltet
eine Filterdiagonalisierungsmethode [112], welches auf eine effizientere Art als die
Fouriertransformation die komplexen Resonanzfrequenzen ermittelt. Der @-Faktor
kann so iiber den Real- R (wres) und Imaginérteil S (wres) der Resonanzfrequenz wreg
bestimmt werden:
Q o §R(WRes)

- 2%(&]1:{65) '

(3.1)

SMIT Electromagnetic Equation Propagation
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3.4 Simulation resonanter Moden

Geometrie und Intensititsverteilung

Feld- und Intensitédtsverteilungen konnen aus der Simulation direkt exportiert wer-
den. Abbildung [3.22 zeigt zwei Querschnitte durch simulierte Kegel. Die Simula-
tionsgeometrie wurde so gewihlt, dass der GaAs-Kegel direkt auf einem planaren
GaAs/AlAs-Braggspiegel aufsitzt. Die diinnen Konturen zeigen die obersten Schich-
ten des Braggspiegels, der aus insgesamt 20 Paaren besteht. Fiir die Rotations-
symmetrie der Simulation ldsst sich eine azimutale Quantenzahl m € {0,1,2,...}
definieren, die die Feldverteilung E(p, ¢, z) in Zylinderkoordinaten auf einem Umlauf
um die Rotationsachse in der Form

E(p, ¢, 2) = E(p, 2) exp(imo) (3.2)

beschreibt. Dieser m-Wert ist in den Intensitétsbildern angegeben. Die Verteilung
der Intensitdtsmaxima ist sehr regelméaflig und bestétigt in dieser Form die ortsauf-

geloste Detektion des pu-PL-Signals der Deckelpyramide in Abb.[3.20(b), die ebenfalls
ein sehr regelméfiges Muster erahnen lief3.

Als wesentliches Ergebnis indizieren die Querschnitte, dass die Intensitét fast voll-
stindig im Kegel gehalten wird und nur zu einem geringen Teil im Braggspiegel
lokalisiert ist, wo sie nach unten hin schnell abzuklingen scheint.

Abbildung 3.22: Beispiele fiir Intensitéitsverteilungen (schwarz minimale, gelb maximale
Intensitdt) im Kegelquerschnitt (Hshe = Radius = 0,9 um) fiir eine Resonanzmode. m
und A geben die azimutalen Quantenzahlen bzw. Resonanzwellenlénge an. Die Konturen
der Grenzschichten sowie der Brechungsindex sind der farbkodierten Intensitétsverteilung
iiberlagert. In (a) ist zusétzlich der Winkel « eingezeichnet (hier: o = 45°), der im folgen-
den als Kegelwinkel bezeichnet wird.
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Modenspektrum

Der zuvor erwéhnte Startpuls in Form einer Gauflkurve sollte bei der Simulation
moglichst schmalbandig sein, da ansonsten gehduft numerische Artefakte in den
Losungen, d.h. den Resonanzfrequenzen, auftauchen. Ein Modenspektrum wie in
Abbildung 3.23(a) setzt sich aus mehreren aneinander gereihten, gefundenen Re-
sonanzen zusammen. Auflerdem sind hier alle Moden mit verschiedenen m-Werten
zusammengefasst. Das Softwarepacket MEEP verwendet skalierbare, normierte Ein-
heiten. Uber die Lingeneinheit a wird mit der Lichtgeschwindigkeit ¢ automatisch
die Zeiteinheit a/c festgelegt. Umgerechnet hat der simulierte Kegel mit einem Ra-
dius in der Grundflache von 1,13 pym ein vergleichbares Volumen zu den gemessenen
Pyramiden.

Im Modenspektrum Abb. 3.23(a) besitzen mehr als die Hélfte aller gefundenen Mo-
den einen Q-Faktor unter 100 und damit unter 10% des maximalen Wertes. Lediglich
fiinf Moden dominieren das Spektrum herausragend. Vergleichen wir dieses Resultat
mit einer gemessenen Pyramide, sieche Abb. 3.23(b). Eindeutig identifizierte Moden
sind mit Pfeilen gekennzeichnet. Sechs Moden konnen gezihlt werden und damit et-
wa genauso viele wie in Abb. 3.23(a) herausstechen. Mit Hilfe der Simulation kénnen
die experimentellen Daten wie folgt interpretiert werden: Zwar mag bei der Simula-
tion die Anzahl der Moden im betrachteten Wellenléngenintervall relativ hoch sein,
doch nur wenige Moden besitzen einen hohen Q)-Faktor und werden damit im Expe-
riment messbar. Alle anderen Niedrig-()-Moden verschwinden bei der Messung mit
ihren breiten Maxima im Untergrund der Quantenpunktemission. Als Folge wiére
es am wahrscheinlichsten, dass alle gemessenen modenartigen Maxima tatséchlich
einzelne Moden sind und keine Gruppe von Moden, wie zuvor spekuliert [109].
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Abbildung 3.23: Gegeniiberstellung von Kegelsimulation und Pyramidenmessung: (a)
Einzelne Resonanzmoden der Simulation eines Kegels auf einem Braggspiegel. (b) u-PL-
Messung einer Pyramide auf einem Braggspiegel (A0527c_14-01-03, siehe auch 3.19(b)).
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Auflerdem sind die absoluten Werte der @)-Faktoren in Simulation und Experiment
in der gleichen Groflenordnung, was die Simulation sehr realistisch erscheinen ldsst.

Abhingigkeit vom Kegelwinkel

Die bisher vorgestellten Simulationsergebnisse sollten beispielhaft einen Eindruck
zum Lichteinschluss der Moden vermitteln. Als konkretes Ergebnis konnen die Mo-
den und die zugehorigen (Q-Faktoren fiir eine gegebene Geometrie abgelesen werden.
Eine Untersuchung, wie der Winkel den )-Faktor beeinflusst, liegt also auf der Hand.

Fiir alle Kegelwinkel a (definiert in Abb. [3.22(a)) wurden die Q-Faktoren der Reso-
nanzmoden fiir m = 0,1, ..., 10 berechnet. Abbildung [3.24 gibt eine Ubersicht aller
@-Werte fiir Resonanzmoden im spektralen Bereich von 900 bis 1000 nm fiir Kegel,
die etwa der Grofle einer Pyramide mit 2 ym Kantenldnge entsprechen. Das Gros
der Moden befindet sich unterhalb ) = 1000. Im Bereich um a = 46° gibt es jedoch
Moden, die sich deutlich von den anderen abheben. Das absolute Maximum befindet
sich bei o = 45, 5° mit einem Wert von ) = 3600.

Dieses Ergebnis zeigt, wie kritisch der @)-Faktor der besten Moden vom Winkel
abhédngt. Obgleich die Simulation auf einem Kegel beruht und damit die absoluten
Werte nicht unmittelbar auf eine Pyramide iibertragen werden kénnen, muss hier
festgehalten werden, dass bereits die Abweichung von einem Grad (z.B. von 46°
auf 45°) eine Halbierung des maximalen )-Faktors bewirken kann. Im Hinblick auf
die Pyramide mit quadratischer Grundfliche diirfte ein dhnliches, winkelkritisches
Verhalten zu erwarten sein.
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Abbildung 3.24: FDTD-Rechnung mit MEEP: Jede Raute reprasentiert eine Resonanz-
mode fiir 0 < m < 10. Der maximale @Q-Faktor hingt sehr kritisch vom Kegelwinkel «
ab.
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Kapitel 3. Pyramidale Mikroresonatoren

Motiviert wurde die Pyramide unter anderem mit einem kleinen zu erwartenden Mo-
denvolumen. Und tatséchlich ergeben Berechnungen fiir das Modenvolumen nach GlI.
2.5 der besten Moden recht kleine Werte, die in der GréBenordnung von 7 (\/neg)?
(in den tiblichen Einheiten der kubischen Wellenldange im Material) liegen und damit
sehr gut vergleichbar mit diinnen Séulenresonatoren sind (siche Abschnitt 14.2.6)).

Uberwachsene Kegel

An den hergestellten Pyramiden, die auf Braggspiegeln sitzen, konnten ()-Faktoren
bis 700 gemessen werden, siehe Abb. 3.19. Ein Ansatz, den Lichteinschluss zu ver-
bessern, bestand darin, einen weiteren Braggspiegel dariiber zu wachsen (Abschnitt
3.2.7). Mit Hilfe der FDTD-Simulation sollte der Einfluss einer derart konzipierten
Struktur berechnet werden.

Vor dem Hintergrund der Schichtauftragung durch epitaktisches Wachsen erscheint
ein resultierendes Schichtsystem wie in Abb. 3.25 am plausibelsten. An den Stellen,
wo der obere Braggspiegel direkt auf dem unteren liegt, stoflen zwei AlAs-Schichten
zusamien.

Beispielhaft fiir gefundene Moden ist die Intensitétsverteilung in Abb. 13.25. Dabei
ist die komplette Intensitdt in den Braggspiegeln gefangen. Der zu Grunde liegen-
de Kegel zwischen den Braggspiegeln ist annédhernd feldfrei. Lediglich die Facetten

-

oberer
DBR

4
(-
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DBR

Abbildung 3.25: Intensitidtsverteilung einer resonanten Mode in einer Kegelstruktur
(Hohe = Radius = 0,9 um) mit planarem Braggspiegel darunter und einem weiteren dem
Untergrund angepassten dariiber.




3.4 Simulation resonanter Moden

zwischen oberem Braggspiegel und Umgebung zeigen sich hochreflektierend. Der
iiberwachsene DBR auf den Facetten ist fiir Licht mit senkrechtem Einfall opti-
miert. Ein fiir ihn schiefer Einfall, wie er sich in vertikaler Richtung auf dem Bild
andeutet, fithrt zu keiner hohen Reflexion. Zusétzlich scheint der Bereich der auf-
einander treffenden AlAs-Schichten wie ein Wellenleiter zu fungieren. Licht wird in
groffem Mafle dadurch seitlich wegtransportiert und geht der Struktur verloren. Die
errechneten (Q-Faktoren erreichten héchstens Werte von 200 bis 300.

Der Lichtleitereffekt zur Seite kénnte erkldren, warum im Experiment an solchen
Strukturen kaum Intensitit gemessen wurde.

Einschrinkungen und Schwachpunkte der FDTD-Simulation

Ein Grundproblem der FDTD-Simulation ist das quadratische (oder wiirfelformige)
Rechengitter. Damit konnen nur rechtwinklige Geometrien exakt wiedergegeben
werden. Alles andere, wie z.B. die schiefe Seite des Kegels, wird treppenférmig
angendhert. Um die Stufen moglichst klein zu halten, kann das Gitter verfeinert
werden. Gleichzeitig mit der rdumlichen Auflésung (Ax, Ay, Az) werden aber auch
die Zeitschritte feiner: At < \/Ax? + Ay? + Az2/c [110]. Und so steigt der Ressour-
cenbedarf enorm an.

Als weiterer Schwachpunkt machte sich eine oft recht grofie Unsicherheit der Reso-
nanzfrequenzen bemerkbar, teilweise bedingt durch moglichst kurze simulierte Ein-
schwingdauern. Aneinander gereihte disjunkte Frequenzintervalle wiesen als Folge in
der Zusammensetzung manchmal dieselbe Mode mit unterscheidlichen Frequenzen
doppelt auf’, was die Modendichte verfilschte.

3.4.2 Simulation mit finiten Elementen

Die zweite verwendete Simulationsmethode beruht auf finiten Elementen (FEM)
und umgeht einige Schwachpunkte der FDTD-Methode. Insbesondere wird die Geo-
metrie auf diesem FEM-Rechengitter exakt wiedergegeben. Im Rahmen einer Ko-
operation mit dem Zuse-Institut in Berlin (ZIB) konnte dabei auf das umfangreiche
Softwarepacket JCMsuite der JCMwave GmbH zugegriffen werden.

"Dieser Effekt konnte nur durch systematische Auswertungen eines geometrischen Parameters
(z.B. Winkel) im Abgleich mit den Modenbildern festgestellt und herausgerechnet werden.
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Abbildung 3.26: Radialer Schnitt durch das Rechengebiet mit finiten Elementen (einzel-
ne Dreiecke). Die Farben der ausgefiillten Fldchen bedeuten unterschiedliche Materialien
im Innen- und Auflenraum. Der Auflenraum (gelb umschlossenes Gebiet) sorgt fiir die
transparente Randbedingung.

Simulationsprinzip

Aufbauend auf den Maxwell-Gleichungen geht die Simulationsmethode von einer
zeitharmonischen Entwicklung der Felder in der Form

E(r,t) = E(r) exp(iwt) (3.3)
mit einer Frequenz w aus [113]. Damit vereinfacht sich die Wellengleichung zu
e'Vxpu 'VxE—-wE=0, (3.4)

womit gleichzeitig Anschlussbedingungen fiir die Felder aulerhalb des Rechengebiets
verkniipft werden [114].

Bevor das Eigenwertproblem aus Gl. 3.4 numerisch gelost werden kann, wird das
Rechengebiet in finite Elemente aufgeteilt. Im Zweidimensionalen bilden sie ein
flichenfiillendes Netz aus zusammenhéngenden Dreiecken (sieche Abb. 3.26), in 3D
sind es Tetraeder. Auf jedem finiten Element wird das Feld mit einem Polynom
n-ten Grades approximiert. n = 3 stellt dabei einen guten Kompromiss zwischen
Genauigkeit und Systemressourcen dar. Das abgebildete Netz sollte nicht iiber die
mogliche Genauigkeit hinwegtéuschen. Adaptive Verfeinerungen sorgen nach jedem
Simulationsdurchlauf sukzessive dafiir, dass an den entscheidenden Stellen im Re-
chengebiet die Halfte aller finiten Elemente in vier kleinere Dreiecke fiir den néchsten
Durchlauf unterteilt wird.
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3.4 Simulation resonanter Moden

Um die Resonatorstruktur isoliert betrachten zu kénnen, miissen — wie schon im
FDTD-Fall - transparente Randbedingungen auf dem Rand des Rechengebiets ge-
fordert werden. Sie werden auch hier durch die so genannten perfectly matched layers
gewihrleistet, welche sich als zusétzliche Schicht im “Auflenraum” befinden, vgl.
Abb. 3.26. Um die bestmogliche Transparenz zu erzeugen, werden diese Schichten
adaptiv angepasst [115], [116]. Untersuchungen beweisen eine schnelle Konvergenz der
Losung [117].

Auch fiir diese Simulation wird die Pyramide auf einen rotationssymmetrischen Ke-
gel reduziert. Die Geometrie wird dafiir auf einem radialen Schnitt definiert, die
Symmetrieachse entspricht in Abb. 3.26/ der linken Begrenzung des Rechengebiets.
Zur Berechnung resonanter Moden muss ein m-Wert vorgegeben werden, vgl. Gl.13.2.
Dieser Parameter (sowie besonders die geometrischen Abmafe) kénnen in der Simu-
lation sehr einfach durch die Ansteuerung iiber ein Skript (MATLAB®-Schnittstelle)

varilert werden.

Einfluss des Kegelwinkels

Um die Ergebnisse der FDTD-Methode zu bestétigen oder zu widerlegen, wurde das
Eigenwertproblem mit dem Algorithmus von JCMsuite auf die gleiche Geometrie
wie zuvor angewandt. Resonante Moden wurden fiir alle simulierten Kegelwinkel
30° < a < 60° gefunden. Die Abbildung 3.27(a) fasst die Ergebnisse zusammen.
Tatséchlich stimmt die a-Abhéngigkeit sowohl qualitativ als auch quantitativ sehr
gut mit der vorherigen FDTD-Berechnung iiberein, vgl. Abb. 3.24. Erneut findet
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Abbildung 3.27: FEM-Rechnung mit JCMsuite: Jede Raute représentiert eine Reso-
nanzmode im Kegel mit dem Radius 1,13 um in der Grundfléche. In (a) sind die Moden
beziiglich dem Kegelwinkel « sortiert (vgl. FDTD-Simulation in Abb. 3.24), in (b) sind
die gleichen Moden in Abhéngigkeit der azimutalen Quantenzahl m dargestellt.
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Kapitel 3. Pyramidale Mikroresonatoren

man im Bereich um a = 46° den hochsten Q-Faktor (@ = 3600 wie zuvor) und
einen rapiden Abfall zu kleineren und grofleren Winkeln.

Trotz vergleichbarer Ergebnisse der beiden Simulationsmethoden bietet die Berech-
nung mit JCMsuite einen ausschlaggebenden Vorteil: Fiir anndhernd gleiche Ge-
nauigkeiten bendtigt JCMsuite nur einen Bruchteil der Rechenzeit. Damit kann ein
grofler Parameterraum schneller durchfahren werden.

Der optimale Winkel von 46° konnte ebenso fiir kleinere Kegel bestétigt werden.
Die charakteristischen Intensitéitsverteilungen resonanter Moden stimmen ebenso
mit denen der FDTD-Simulation in Abb. 3.22]{iberein. Auf eine erneute Darstellung
wurde deshalb an dieser Stelle verzichtet.

Als zusitzliche Information sind in Abb. 3.27(b) die Moden nach der azimutalen
Quantenzahl m sortiert. Dabei befinden sich die Moden iiberdurchschnittlicher @-
Faktoren im Bereich 0 < m < 3. Auf dieses Ergebnis werden wir bei der Simulation
der Deckelkegel spater noch einmal zuriickkommen.

Rotationssymmetrien begiinstigen in Resonatoren die Ausbildung so genannter Fliis-
tergaleriemoden (engl. whispering gallery modes) [118]. Moden hoher m-Werte ten-
dieren dabei zu besonders hohen @Q)-Faktoren. Die besten Moden in Abb. 3.27(b)
besitzen dagegen kleine m-Werte und Intensitdtsmaxima nahe oder auf der Rota-
tionsachse, vgl. Abb. 3.22. Moglicherweise erfahren Moden mit grolem m, deren
Intensitdtsmaxima in der Regel weiter von der Rotationsachse entfernt sind, be-
sonders hohe Verluste in radialer Richtung, z.B. durch die obersten Schichten des
Braggspiegels, der seitlich wie ein Wellenleiter fungieren kann (vgl. Abb. 3.25).

Einfluss des Braggspiegels unter dem Kegel

In realen Strukturen werden die obersten Paare des Braggspiegels um die Pyramide
weggedtzt, vgl. Abb. 3.9, Um diesen Einfluss des Braggspiegels unter dem Kegel zu
testen, kann er (zumindest in der Simulation) nur so gro wie dessen Grundfléche
gewahlt werden, siche Abb. [3.28(a).

Unter diesen Umstédnden verschiebt sich der Bereich maximaler Q)-Faktoren leicht
von 46° (vgl. Abb.[3.27(a)) zu 48°, sieche Abb. 3.28(b). Eine einzelne Mode weist hier
sogar ( = 5100 auf. Neu im Vergleich zum unendlich ausgedehnten DBR finden sich
fiir 54° < o < 60° Moden mit (Q-Werten bis 1400. Bei letzteren handelt es sich vor-
zugsweise um Moden mit hoher azimutaler Quantenzahl m. Nach dieser Simulation
zu beurteilen, besitzen diese durch den Wegfall des unendlich ausgedehnten DBRs,
der sonst direkt auf den Kegelrand trifft, einen geringeren Verlustkanal.

Der Einfluss der Anzahl der Braggspiegelpaare erwies sich als nachrangig. Fiir ein-

56



3.4 Simulation resonanter Moden

5 5000} . Jls ]
&
S,
N 4000} 1t ]
S < 3000} o ik ]
LIT $ *e
12000} ¢ 1o s ]
" ¢ 1. “ 4
1000} gﬂ’ o oot
* 4
$ * 0
tto“‘ii‘lllll “nilﬁofnnnllll
30 35 40 45 50 55 600 5 10 15 20

(a) (b) Kegelwinkel o (Grad) (c) Azimutale Quantenzahl m

Abbildung 3.28: FEM-Simulation eines Kegels auf einem an die Kegelgrundfliiche an-
gepassten DBR: (a) Geometrie mit finiten Elementen; die oberen 10 DBR-Paare sind nur
so grofl wie die Grundfliche des Kegels, die unteren 10 DBR~Paare sind wie zuvor unend-
lich ausgedehnt. Die Grenze zwischen Struktur und Umgebung (Luft: griin im Innenraum,
violett im Auflenraum) ist mit einer blauen Linie hervorgehoben, alle anderen Farben ent-
sprechen Abb. 3.26. (b-c) Jede Raute représentiert eine Resonanzmode im Kegel mit dem
Radius 1,13 um in der Grundfliche, sortiert nach dem Kegelwinkel o bzw. der azimutalen

Quantenzahl m.

zelne Moden konnte der Q-Faktor bei einer Anderung des Braggspiegels von 20 auf
35 Paare maximal um 20% gesteigert werden. Damit ist der Braggspiegel zumin-
dest in vertikaler Richtung nicht der begrenzende Verlustkanal fiir den optischen
Einschluss.

Vertikal gekoppelte Kegel

Die vertikal gekoppelten Pyramiden bewiesen im Experiment iiberraschend hohe
()-Faktoren (siche Abschnitt 3.3.4). Zur Simulation wurde die Struktur wie zuvor
auf eine Rotationssymmetrie reduziert, vgl. Abb. [3.29(a). Zu Beginn der Simulati-
onsreihe wurde in JCMsuite kein Eigenwertproblem gelost, sondern ein Streupro-
blem berechnet. Diese Methode erlaubt einen groben Uberblick iiber das spektrale
Verhalten bzgl. Resonanzen. Dabei wird die Struktur mit einer ebenen Welle mo-
nochromatischen Lichts angeregt und die Intensitét in den verschiedenen Bereichen
ausgewertet®. Wird sukzessiv ein Wellenlingenbereich abgetastet, ergibt die wel-

8Jede Farbe in Abb.[3.29(a) entspricht einem eigenen Bereich. Der obere und untere Kegel sind
bzgl. ihren Materialeigenschaften zwar identisch, konnen aber durch getrennt definierte Bereiche
unabhéngig voneinander ausgewertet werden.
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norm. Intensitat

Abbildung 3.29: Vertikal gekoppelte Kegelstruktur: (a) Geometrie mit finiten Elementen
am Beispiel o = 30°; (b) Moden der Simulation zeigen ausschlieBlich im oberen Kegel
Intensitdtsmaxima (o = 40°).

lenldngenabhéngige Intensitét ein Spektrum [114]. Ahnlich einem p-PL-Spektrum
entspricht ein Maximum dabei einer Mode. Die Information {iber die m-Zahl geht
beim Streuproblem allerdings verloren.

Wie sehr sich die Intensitét einer gefundenen Mode im oberen Kegel konzentriert, ist
der Abbildung [3.29(b) zu entnehmen. Damit ein )-Faktor bestimmt werden kann,
miissen entsprechend viele einzelne Wellenléingen beim Streuproblem berechnet wer-
den. Erst dann ist es moglich, den Verlauf des Spektrums im Bereich der Maxima
an Lorentzkurven anzupassen. Eine erste Abschéitzung ergab einen ()-Faktor von
etwa 10.000. Dieser Wert soll im Folgenden durch Eigenwertberechnungen bestétigt
werden. Auflerdem sollen diverse geometrische Parameter variiert werden.

Als vollig irrelevant stellte sich die Anzahl der Braggspiegelpaare unter dem unteren
Kegel heraus. Er konnte genauso gut entfernt werden. Dieses Verhalten deckt sich
mit der urspriinglichen Annahme, dass die Moden ausschliellich im oberen Kegel
lokalisiert sind.

Der Kegelwinkel o wurde fiir den oberen und unteren Kegel gleichermaflen geédndert.
Eine deutliche Abhéngigkeit wie fiir den Kegel auf dem DBR konnte nicht gefunden
werden. Vielmehr gibt es fiir alle simulierten Winkel Moden mit 0 < @ < 200.000.
Lediglich sieben einzelne Moden heben sich unregelméfliig davon ab, wobei es sich
aber auch um numerische Artefakte handeln kénnte.

Bei der Sortierung der Moden nach der azimutalen Quantenzahl m hingegen zeichnet
sich ein interessanter Effekt ab. Fiir grofiere m-Werte existieren Moden mit htherem
Q-Faktor, siche Abb. 3.30(b). Der Ubergang ist sehr drastisch, weshalb hier eine
logarithmische Auftragung gewihlt wurde. Fiir m > 14 gibt es nur sehr wenige (bis
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Abbildung 3.30: Q-Faktoren resonanter Moden in vertikal gekoppelten Kegeln (Radius
1,0 um): (a) Abhéngigkeit von Kegelwinkel a, (b) Abhéngigkeit von azimutaler Quanten-
zahl m (logarithmische Auftragung).

einzelne) Moden, dafiir durchweg mit @) ~ 170.000. Fiir m < 7 fillt der maximale
@-Faktor dagegen unter 10.000.

Abbildung [3.29(b) legt bereits nahe, dass die Moden nur im oberen Kegel einge-
schlossen sind. Quantitative Aussagen lassen sich mit detailierten Analysen der Mo-
den aus Abb. [3.30 treffen. Denn mit steigendem m féllt das Intensitdtsverhéltnis
unterer Kegel zu oberer Kegel gravierend ab, im Detail entspricht die Intensitdt im
unteren Kegel bereits fiir m = 3 (m = 5) nur noch maximal 3% (0,3%) der Intensitét
im oberen Kegel, d.h. die Moden werden praktisch nur im oberen freistehenden Kegel
eingeschlossen. In einer Simulation miisste folglich nur der obere Teil der Struktur
beriicksichtigt werden, wodurch sich der Simulationsaufwand erheblich reduzieren
liee. Und tatsichlich liefert die Simulation eines freistehenden Kegels vergleichba-
re Resultate wie in Abb. [3.30. In Abbildung 3.31! ist die Intensititsverteilung einer
dieser typischen Moden mit hoher azimutaler Quantenzahl (m = 15) und gutem
Lichteinschluss (@ = 74.000) geplottet. Die Spanne der )-Faktoren und verschie-
denen Moden erwies sich in der Simulation fiir den freistehenden Kegel grofler als
fiir den Deckelkegel. Wie schon diskutiert, kann eine solche Mode wiederum den

o norm. Intensitat _,

Abbildung 3.31: Intensitéitsverteilung fiir einen freistehenden Kegel (Radius 1,13 ym in
der Grundfléiche (oben), a = 48°, m = 15, Resonanzwellenlénge A = 1058 nm, Q) = 74.000.
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Fliistergaleriemoden rotationssymmetrischer Resonatoren zugeordnet werden.

Problem der Geometriereduktion auf Rotationssymmetrie

Durch die Rotationssymmetrie werden im Allgemeinen Fliistergaleriemoden begiins-
tigt, welche fiir hohe m-Werte zu grolen ()-Faktoren tendieren.

Fiir den einfachen Kegel auf einem Braggspiegel bewiesen Moden mit m < 2 den
besten optischen Einschluss mit regelméfiigen Mustern der Intensitdtsmaxima (vgl.
Abb. 3.22)). Selbst im Hinblick auf die Messungen erscheinen die damit verbundenen
Simulationsergebnisse sehr plausibel zu sein.

Problematischer gestaltet sich die Ubertragbarkeit von Fliistergaleriemoden hoher
Ordnung, z.B. m > 10 wie in Abb. 3.31, auf die Geometrie im Experiment. Die
quadratische Grundfliche der Pyramiden wird kaum (Kegel-)Moden wie in Abb.
3.31lzulassen bzw. auf Grund der zusétzlichen Kanten an der Pyramide mit erheblich
groferen optischen Verlusten behaftet sein. Da in dieser freistehenden (Kegel-)Form
die Mode am Rand der Struktur lokalisiert ist (siche Abb. 3.31), gewinnt die Form
der Grundfliche — kreisformig oder quadratisch — offenbar an Bedeutung. Eine -
Faktorenabschiatzung der Moden in der freistehenden Form ist damit weit stirker
fehlerbehaftet als fiir die Pyramiden, die direkt auf dem Braggspiegel sitzen. Fiir die
freistehende Struktur wére somit die Beriicksichtigung aller drei Raumdimensionen
empfehlenswert.

Von der anderen Seite betrachtet, konnte man im Experiment auch versuchen, einen
sehr vielversprechenden Kegel zu realisieren. Die Umsetzung gestaltet sich jedoch
schwierig, da GaAs anisotrop geétzt wird. Zumindest eine Anndherung an den Kegel
mit einem regelméafBigen Achteck in der Pyramidengrundfliche sollte aber mit dem
vorhandenen Atzverfahren machbar sein.

3.5 Fazit

Als grundlegende Voraussetzung potentieller Anwendungen der Pyramiden galt der
experimentelle Nachweis optischer Resonatormoden. Im Rahmen dieser Arbeit ge-
lang dies zum ersten Mal an GaAs-Mikropyramiden, die durch ein nasschemisches
Atzverfahren hergestellt wurden. Q-Faktoren bis 700 konnten an Pyramiden auf
GaAs/AlAs-Braggspiegeln gemessen werden. In weiteren pyramidalen Strukturen
konnten sogar Moden mit Werten bis ) ~ 3000 bzw. ) ~ 5000 detektiert werden.

Vor dem Hintergrund der Simulationsergebnisse lassen sich die einfachen Pyramiden
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auf DBRs sicherlich noch weiter optimieren, denn der ()-Faktor hiangt dort entschei-
dend vom Kegelwinkel ab. Abweichungen von einem Grad koénnen in der rotati-
onssymmetrischen Simulation den maximalen @-Faktor der Moden halbieren. Bei
der experimentellen Realisierung zahlt sich dafiir die nasschemische Herstellungs-
methode der Pyramiden aus. Denn im Gegensatz zu selbstorganisiert gewachsenen
Pyramiden kann der Facettenwinkel in einem grofien Bereich von mindestens 20°
bis 60° beliebig durch das Mischungsverhéltnis der Atzlosung eingestellt werden.
Fiir die Kegel in der Simulation konnten Werte bis () = 3600 berechnet werden.
Dieser Wert ist auf Grund der hoheren Symmetrie in Kegeln vermutlich auch die
Obergrenze fiir Pyramiden vergleichbarer Grofie (ca. 2 um Kantenlidnge). Verwun-
derlich erscheint dagegen ein Bericht, wonach in viel kleineren ZnS-Pyramiden mit
nur 800 nm Kantenldnge Q)-Faktoren bis 5000 gefunden wurden [25]. Denn ZnS sollte
mit seinem kleinereren Brechungsindex Licht tendenziell schlechter einschlieflen.

Sehr hohe -Faktoren konnten an Deckelpyramiden gemessen werden. Dabei handelt
es sich um freistehende Pyramiden bzw. den oberen Teil vertikal gekoppelter Pyra-
midenstrukturen. Moden erreichten darin () ~ 3000. Sowohl die Messungen als auch
die Simulation legen nahe, dass die Moden tatséchlich nur im Deckel lokalisiert sind.
Jedoch sind die Simulationsergebnisse des frei schwebenden Kegels nicht so einfach
iibertragbar wie im Falle des Kegels auf dem DBR, da die Grundfliche (kreisférmig
oder quadratisch) vermutlich entscheidend fiir die Art der sich ausbildenden Mo-
den ist. Der freistehende Kegel in der Simulation begiinstigt in besonderem Mafle
Fliistergaleriemoden mit @)-Faktoren bis 200.000 auf der Groflenskala von etwa 1 pm
Hohe und Grundflachenradius. Fliistergaleriemoden wiren in einer Pyramide jedoch
nur in stark modifizierter Form mit groferen optischen Verlusten zu erwarten.
Durch nasschemisches Atzen lisst sich keine Kegelform erreichen, dafiir ist die An-
isotropie im GaAs zu grof. Bestenfalls liefen sich Scheibenresonatoren mit kleiner
Hohe realisieren, so dass durch einen hinreichend kurzen Atzprozess die Anisotro-
pie kaum zum Tragen kommt. Allerdings kénnte eine Pyramide prozessiert werden,
deren Grundfliche aus einem (regelméfigen) Oktagon besteht. Diese Form kidme
dem Kegel schon sehr nah und koénnte die Moglichkeit eréffnen, Mikroresonatoren
mit )-Faktoren bis in der GroBenordnung von 100.000 herzustellen. Dariiber hinaus
konzentriert sich die Intensitit dieser Moden in der freistehenden Mikrostruktur, so
dass das Modenvolumen dabei recht klein im Vergleich zu Braggresonatoren ist.

Bei Braggresonatoren dringt das Feld der Mode teils recht weit in den Braggspiegel
ein und vergroflert damit das Modenvolumen. In puncto Resonatorgiite zeichneten
sich jedoch gerade mit Braggspiegeln ummantelte Pyramidenstiimpfe als gute opti-
sche Resonatoren aus. Vor allem auf bevorzugten Kristallebenen gelang ein defektar-
mes, epitaktisches Uberwachsen der Facetten. Resonatorgiiten bis @ ~ 5000 wurden
daran gemessen und so erdffnet sich ein weites Feld neuer, Erfolg versprechender,
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Kapitel 3. Pyramidale Mikroresonatoren

pyramidaler Resonatorstrukturen.

Nicht zuletzt zeichnet die Herstellungsmethode mit den eingebauten Quantenpunk-
ten neue Wege auf. In einer Pyramide kann die Anzahl der Quantenpunkte {iber
die relative Hohe zur Pyramidenspitze (unabhéngig von der Pyramidenorientierung)
kontrolliert werden. Uber eine Ankopplung der Quantenpunktemission an eine Pyra-
midenmode kénnte prinzipiell ein effizienter Einzelphotonenemitter hergestellt wer-
den. Eine elektrische Kontaktierung insbesondere der Deckelpyramiden wiére iiber
frei stehende Briicken, wie sie zwischen zwei Deckelpyramiden schon realisiert wur-
den, moglich. Aus diesen Bausteinen wiére eine Diode als Einzelphotonenquelle denk-
bar.

Insgesamt weisen diese neuen Pyramidenstrukturen ein grofies Potenzial fiir Mikro-
resonatoren mit hohem (@-Faktor und — insbesondere bei der freistehenden Form
— kleinem Modenvolumen auf. Selbst eine Verbindung von Deckelpyramiden konn-
te realisiert werden, so dass z.B. eine Kopplung von Quantenpunkten iiber derart
gekoppelte Resonatoren prinzipiell denkbar ware. Gleichzeitig erscheint die pyrami-
dale Form geeignet fiir Anwendungen mit einzelnen Quantenpunkten, wie sie fiir
Einzelphotonenemitter erforderlich sind.
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Sidulenformige Resonatoren

Unsere Hauptmotivation zur Untersuchung von Mikroresonatoren liegt in dem Zu-
kunftskonzept, rdumlich getrennte Quantenpunkte, in denen Quantenbits in Form
von Spinzusténden préipariert werden konnnen, iiber optische Moden eines Mikrore-
sonators kohérent aneinander zu koppeln. Zum Erreichen dieses Ziels ist eine starke
Kopplung zwischen den beteiligten Quantenpunkten und der Resonatormode not-
wendig. Dariiber hinaus muss eine Moglichkeit gegeben sein, diese Kopplung ein-
und auszuschalten.

Sehr viel versprechend ist hier der Ansatz, gekoppelte Mikroresonatoren zu verwen-
den. Diese gekoppelten Mikroresonatoren besitzen den Vorteil, dass einzelne Quan-
tenpunkte, bzw. Spinzustéinde darin, einfacher individuell addressierbar wiren und
so unabhéngig voneinander manipuliert werden konnten.

Im vorangegangenen Kapitel wurde deutlich, dass sich die nasschemisch hergestellten
Mikropyramiden prinzipiell eignen, verbundene Resonatoren zu realisieren. Jedoch
sind die Modenstrukturen sowohl einzelner als auch verbundener Pyramiden noch
nicht so intensiv erforscht und die Q)-Faktoren bislang nicht ausreichend optimiert.

Bei Séulenresonatoren ist man in Bezug auf das Verstdndnis der Moden und deren
genauere Erforschung schon weiter vorangeschritten: Erste alleinstehende Resona-
torsdulen wurden bereits 1996 gefertigt und waren damals schon in sehr gutem
Einklang mit theoretischen Ergebnissen [119]. Auf Grund ihrer Bauweise als so ge-
nannte A-Kavitdt (vgl. Abb. 4.1) sind die Moden viel einfacher zu verstehen: In
vertikaler Richtung bildet sich auf der Lénge einer Wellenldnge A genau eine ste-
hende Welle aus, eingeschlossen zwischen den Braggspiegeln, die den oberen und
unteren Teil der Saule formen; lateral wird das Licht durch den hohen Brechungs-
index des GaAs gefiihrt, wodurch sich wie in einem Wellenleiter eine fundamentale
Mode und mehrere hohere Moden ausprégen.
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unterer
DBR

Abbildung 4.1: Elektronenmikroskopische Aufnahme eines Sdulenresonators mit 10 ym
Durchmesser. (a) Die Séule ist herstellungsbedingt umringt von einem Graben. (b) Die
Nahaufnahme zeigt das Schichtsystem aus GaAs (hell) und AlAs (dunkel). Zwischen dem
oberen und dem unteren Braggspiegel befindet sich die GaAs-Kavitéit mit der Dicke einer
Wellenlédnge in GaAs (A-Kavitit).

Um das angestrebte Ziel der Quantenpunktkopplung zu erreichen, miissen zumindest
folgende Herausforderungen bewéltigt werden:

1. Versténdnis der Modenstruktur in einzelnen und gekoppelten Mikroresona-
toren einschliellich der eindeutigen Zuordnung der experimentell gefundenen
Moden mit der Theorie,

2. Abschitzung technologisch erreichbarer @)-Faktoren und Modenvolumina bzw.
Berechnung geometrischer Einfliisse auf diese Kennzahlen,

3. experimentelle Realisierung der spektralen Anpassungsmoglichkeit zwischen
Quantenpunktemission und Resonatormode(n),

4. Nachweis der starken Kopplung zwischen Quantenpunkten und Resonatormo-
den, u.U. Vergroferung des Dipolmoments der Quantenpunkte, sowie

5. Konzeption und Realisierung der Préparation von Spinzustdnden in den Quan-
tenpunkten der (gekoppelten) Mikroresonatoren.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden insbesondere die Punkte eins bis drei intensiv
erforscht. Die Modenstruktur der (gekoppelten) Séulen sowie diverse Einfliisse der
Geometrie auf den @Q-Faktor der Moden liefern dabei grundlegende Erkenntnisse fiir
die weiteren Herausforderungen. Im einzelnen gestaltet sich der Aufbau des Kapitels
iiber die Resonatorsidulen wie folgt:
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4.1 Realisierung und Untersuchung einzelner Sdulen

In Relation zum ersten Aspekt behandelt das Unterkapitel 4.1/ die einzelne Resona-
torséule als Grundlage, ihre Herstellung und die experimentelle Analyse der Moden.
Das Unterkapitel 4.2/ deckt den zweiten Punkt ab und geht den maximal erreichba-
ren (Q-Faktoren in einem Saulenresonator auf den Grund. Aulerdem werden diverse
Einfliisse der Geometrie untersucht.

Als Erweiterung und gleichzeitig aufbauend auf der einzelnen Sédule werden ebenfalls
geméfl Punkt eins im Unterkapitel 4.3 gekoppelte Séulen entworfen und realisiert.
Ein besonderes Augenmerk liegt hier auf der Unterscheidung der Moden nach der
Art ihrer rdumlichen Verteilung.

Letztendlich kommen im Unterkapitel 4.4 einzelne Quantenpunkte ins Spiel und da-
mit die Forderung aus Punkt drei. Beobachtet wird der Einfluss von Temperatur
und elektrischem Feld auf die Emission einzelner Quantenpunkte, die in den Saulen
eingebettet sind.

4.1 Realisierung und Untersuchung einzelner
Sdulen

4.1.1 Herstellung

Als Ausgangsmaterial fiir die Resonatorsédulen dient ein Schichtsystem, hergestellt in
der Molekularstrahlepitaxieanlage in Kooperation mit der CFN-Nachwuchsgruppe
von Daniel Schaadt. Wie in Abb. 4.1(b) zu sehen, bilden die beiden Braggspiegel,
bestehend aus GaAs und AlAs, den grofiten Anteil des Schichtsystems. Sie werden
nur durch eine A-Kavitat aus GaAs getrennt.

Ausgehend von der A-Kavitdt erfahrt das Licht in vertikaler Richtung an der er-
sten AlAs-Schicht des Braggspiegels eine Reflexion am optisch diinneren Medium,
d.h. die stehende Welle im Resonator besitzt an dieser Grenzschicht ein Maximum
im elektromagnetischen Feld. Ein weiteres Maximum liegt deshalb genau in der
Mitte der \-Kavitdt. An dieser Stelle werden bereits beim Wachstumsprozess InAs-
Quantenpunkte eingebaut, denn sie kénnen so am besten an die Resonatormoden
ankoppeln (vgl. Gl. 2.8). Jedoch lediglich im letzten Teil des Kapitels werden ein-
zelne Quantenpunkte beobachtet, ansonsten werden die Sdulenresonatoren als Gan-
zes charakterisiert. In diesem Fall fungieren die eingebetteten Quantenpunkte als
breitbandige, interne Lichtquelle fiir Photolumineszenzmessungen. Ihre Emission
liegt zwischen 900 und 1000 nm, und die Dichte der Quantenpunkte betriagt etwa
10 ecm =2 [103].

Beim Entwurf des Resonators wurde fiir die fundamentale Resonatormode eine Wel-
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Kapitel 4. Saulenférmige Resonatoren

Abbildung 4.2: Herstellung einer Resonatorsédule aus dem planaren Schichtsystem: Ein
fokussierter Ionenstrahl wird auf Kreisbahnen um die spéitere Sdule bewegt. Durch das
Einschlagen der Gat-Ionen wird Material abgetragen. Von Stufe (1.) bis (3.) wird der
Tonenstrom von 5nA {iber 500pA auf 100pA gedrosselt. Dabei ist die Abtragung im
letzten Schritt so fein, dass die Mantelfliche der Sdule poliert wird.

lenlénge in der Mitte der Quantenpunktemission ausgewahlt, z.B. 950 nm bei tiefen
Temperaturen um 10 K. Bereits bei den Pyramiden konnten wir beobachten, wie die
Resonanzwellenldnge mit dem temperaturabhéingigen Brechungsindex skaliert (vgl.
Abb. 3.17). Dieser Effekt muss in die Berechnung der Schichtdicken eingehen, weil
fiir die Temperaturdifferenz zwischen 10 K und Raumtemperatur der Unterschied in
der Resonanzwellenlénge bereits 15 nm betriagt. Basierend auf den leicht verfiigharen
Literaturwerten zu den Brechungsindizes bei Raumtemperatur von GaAs und AlAs
bei 965 nm wurden fiir das Schichtsystem die nominellen Dicken bestimmt:

Schicht | Dicke (nm)
GaAs im DBR 68,4
AlAs im DBR 81,6
GaAs in A-Kavitét 2764

Fiir epitaktische Schichten ist mit einer Dickentoleranz von etwa £2% zu rechnen.
Bevor auf der Probe einzelne Séulen geformt werden, kann in Reflexion oder Pho-
tolumineszenz die Lage der Resonanz am planaren Schichtsystem iiberpriift werden
[62].

Um die Saulen zu formen, werden Techniken der Mikrostrukturierung angewandt.
Zwei unterschiedliche Trockenétzverfahren eignen sich besonders fiir diesen Zweck:
(i) reaktives Ionenitzen oder (i) das Atzen mit fokussiertem Ionenstrahl. In (i)
sorgt eine chemische Komponente (bei GaAs/AlAs typischerweise Chlor) fiir eine
erhohte Abtragungsrate, allerdings ist fiir diese Methode eine Atzmaske erforderlich
[57]. Ein fokussierter Strahl aus Galliumionen (i) kommt dagegen ohne Atzmaske
aus, weil sein Weg direkt angesteuert wird. An den Stellen, wo die Ionen auf die
Probe treffen, werden Atome herausgelost — vergleichbar mit einem Frasvorgang auf
kleinster GroBenskala [58, 59)].

Im CFEN steht eine Fokussierte-Ionenstrahl-Anlage zur Verfiigung. Durch eine ent-
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4.1 Realisierung und Untersuchung einzelner Sdulen

sprechende Ansteuerung des Ionenstrahls konnen mit ihr sowohl einzelne als auch
gekoppelte Resonatorsidulen realisiert werden. Abbildung 4.2/ zeigt den Fortschritt
bei der Entstehung einer Séule. Der Strahl wird auf immer kleiner werdenden Kreis-
bahnen um die Sdule herumgefiihrt. Bei der Abtragung werden zuvor freigelegte Be-
reiche teilweise wieder verschiittet, wodurch bei der Ansteuerung von aufien nach in-
nen das Material am Ende trichterformig um die Séule liegen bleibt (siche Abb. 4.2).
Der Ionenstrom bestimmt die Abtragungsrate, aber auch das Auflésungsvermogen.
Ein grofler Strom erledigt den Aushub recht schnell, allerdings induziert er wie jedes
Ionenbombardement in der Kristallstruktur des monolithischen Schichtsystems De-
fekte. Um die Dicke der Defektzone innerhalb der Sdule zu minimieren, aber auch,
um ein besseres Ergebnis beim Polieren der Mantelfléche der entstehenden Saule zu
erhalten, wird der Ionenstrom bei der Sdulenherstellung stufenweise reduziert, siehe
Abb. [4.2.

Fiir eine Probe mit 25 DBR-~Paaren oben und unten muss fiir den Ionenstrahl eine
Flichendosis in der GréBenordnung von 4 - 10 pAs/cm? gewiihlt werden, damit
der untere Braggspiegel komplett freigelegt wird. Bei gleichbleibendem Ionenstrom
wird die Sdule mehrmals von auflen nach innen mit einem bestimmten Abstand der
einzelnen Kreislinien umfahren; der gesamte Fahrweg bildet so einen Kreisring. Fiir
die drei nach innen kleiner werdenden Ionenstréme gibt es so drei ineinanderliegende
Kreisringe mit gewissem Uberlapp. Die folgende Tabelle soll einen Eindruck iiber
die Atzparameter vermitteln:

Kreisring ‘ radiale Ringbreite | Ga™-Strom ‘ Linienabstand | Atzdauer

auferer 15 pm 5nA 75nm | ca. 15min
mittlerer 5 pm 500 pA 55nm | ca. 30 min
innerer 1,5 ym 100 pA 30nm | ca. 50min

Die Ansteuerung des lonenstrahls um die spétere Sdule nimmt also alleine schon
anderthalb Stunden in Anspruch. Aber gerade der letzte zeitraubende Schritt, der
innere Kreisring, ist mit seinem Poliereffekt fiir die Anwendung der Séule als Mi-
kroresonator von besonderer Bedeutung: Die Unebenheiten an der Oberflache und
die Defekte in der kristallinen Saule konnen auf diese Weise minimiert werden.

Reproduzierbarkeit und Steilheit der Seitenwinde

Der Fahrweg des Ionenstrahls definiert den spéteren Durchmesser der Sédule. Auf
Grund der rein physikalischen Abtragung ist die Seitenwand der Saule etwas ge-
neigt, so dass die Sdule oben schmaéler ist als am Sockel, siche Abb. 4.3. Bei der
Vermessung der Sdule an Hand elektronenmikroskopischer Aufnahmen muss des-
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Kapitel 4. Saulenférmige Resonatoren

Abbildung 4.3: Herstellungsbedingte Seitenwandverkippung an einer Sdule und Mess-
position fiir den Durchmesser der A-Kavitdt (A0479a P1, Aufnahme der Sdule unter 54°

Kippung).

halb darauf geachtet werden, den Durchmesser auf der richtigen Hohe zu ermitteln,
d.h. genau an der A-Kavitéit zwischen dem oberen und unteren Braggspiegel.

Die Verkippung der Seitenwand ist in Abb. 4.3 relativ grof}. Normalerweise bewegt
sich der Winkel zwischen 0,5 und 2,0°; bei der Berechnung muss der Betrachtungs-
winkel (hier 54°) entsprechend beriicksichtigt werden. Dass der Winkel links grofier
als rechts ist, konnte oft festgestellt werden!. Diese Asymmetrie kénnte theoretisch
durch ein ungleichférmiges Profil des Ionenstroms verursacht werden, wahrschein-
licher ist aber eine kleine Drift des Probenhalters wihrend des lang andauernden
Atzvorgangs, z.B. durch minimale Temperaturverdinderungen.

Der Enddurchmesser der Séule ldsst sich durch den Fahrweg des Ionenstrahls gut
kontrollieren. Abweichungen unter 4100 nm kénnen bewerkstelligt werden.

4.1.2 Durchmesserabhingige Resonanzen

In lateraler Richtung funktioniert der optische Einschluss in der Sdule durch den
hohen Brechungsindex des GaAs relativ zur Umgebung (Luft/Vakuum). Genau wie
in einer Faser mit kreisférmigem Querschnitt existieren neben der fundamentalen
Mode I auch Moden mit hoherer Ordnung [62, [119].

In einem konfokalen Messaufbau wird die Mikrophotolumineszenz (p-PL) bei Tem-
peraturen um 10K gemessen. Die eingebauten Quantenpunkte werden mit einem

! Rechts und links bezieht sich hier auf die feste Konfiguration in der Ionenstrahlanlage, bei der
die gefertigte Sdule immer aus derselben Richtung unter einem Winkel von 54° (Winkel zwischen
Tonenkanone und Elektronenkanone) betrachtet wurde.
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L Saulendurchmesser 5.5 uym
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Abbildung 4.4: u-PL-Spektrum einer Sdule mit 5,5 pum Durchmesser und 20 Braggspie-
gelpaaren (A0310). Die niedrigsten Moden sind mit I bis III gekennzeichnet. Die Pfeile
markieren all jene Moden, die auch in Abb. [4.5/ mit Kreuzen eingetragen sind.

Titan-Saphir-Laser (A ~ 820nm) angeregt. Das u-PL-Spektrum einer einzelnen
Saule besteht aus mehreren eindeutigen Maxima, markiert mit Pfeilen in Abb. 4.4l
Die Hintergrundemission ist bei diesem Resonatortyp stark unterdriickt und l&sst
sich kaum beobachten.? Zuniichst fillt auf, dass die Grundmode I mit der kleinsten
Energie bei 933,9 nm liegen und damit um 1,7% von der 950-nm-Designwellenlange
abweicht. Hier spielen zweierlei Effekte eine Rolle: Zum einen verschieben sich die
Moden fiir diinne Séulen zu hoherer Energie (vgl. Abb.4.5; die Grundmode der dicks-
ten Sdulen liegt dort bei 934,5nm), zum anderen befindet sich dieser Wert durchaus
in der Herstellungstoleranz fiir Schichten mit der Molekularstrahlepitaxieanlage.

In Abbildung 4.5/ sind fiir acht Resonatorsdulen mit unterschiedlichen Sdulendurch-
messern aber auf der gleichen Probe die Resonanzwellenléingen als Kreuze darge-
stellt. Verfolgt man die Mode mit der grofiten Wellenléinge, d.h. die Grundmode
I, iiber die verschiedenen Durchmesser, so ist zu erkennen, dass sie bei kleineren
Durchmessern deutlich blau verschiebt. Dieser Effekt ist fiir die ndchsthohere Mode
IT sogar noch viel ausgeprigter, so dass der spektrale Abstand zwischen den Moden
fiir diinne Saulen merklich zunimmt.

Vergleich und Simulation mit Stufenindexfaser

Bei der Resonatorséaule funktioniert der Lichteinschluss lateral wie bei einer Faser
mit einem GaAs-Kern innen und einem ausgedehnten Mantel aus Luft oder Vaku-
um auflen. Genau dieses Modell kann man sich zu Nutze machen, um die Resonan-
zen in solchen Sdulen zu berechnen. Dabei wird eine unendlich ausgedehnte Faser

2Die meisten so genannten Leckmoden strahlen seitlich ab und werden bei diesem Messaufbau
nicht detektiert.
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Abbildung 4.5: Vergleich von pu-PL-Messungen einzelner Resonatorsdulen und Simu-
lation mit Stufenindexfaser: Die Kreuze markieren die Resonanzwellenlingen optischer
Moden, die in p-PL-Spektren wie in Abb. 4.4/ gefunden wurden fiir acht Sdulen mit unter-
schiedlichen Durchmessern auf einer Probe (A0310). Die gestrichelte Linie hebt den Durch-
messer von 5,5 um hervor, dessen Resonanzwellenléingen aus Abb. 4.4/ entnommen sind.
Als graue durchgezogene Linien sind die durchmesserabhéngigen Resonanzwellenldngen
einer einfachen Simulation, basierend auf einer Stufenindexfaser, unterlegt. Sie erlaubt ei-
ne eindeutige Zuordnung der gemessenen Resonanzen. Die Grundmode (I) und die ersten
hoheren Moden (II und III) sind gekennzeichnet.

mit einem Stufenprofil im Brechungsindex berechnet. In dieser zweidimensionalen
Rechnung, die nur den Querschnitt der Faser beriicksichtigt, kann sogar jede belie-
bige Querschnittsform simuliert werden. Dieser Vorteil wird spéter bei gekoppelten
Saulenresonatoren ausgenutzt.

Fiir einen in z-Richtung unendlich ausgedehnten Wellenleiter kann fiir das Magnet-
feld H folgender Ansatz verwendet werden:

H(z,y,2,t) = H(z,y) exp(iwt — ifz). (4.1)

Die sich ausbreitende Welle besitzt die Energie Aiw und k, = (3 als z-Komponente des
Wellenvektors. Mit dem zeitharmonischen Ansatz lasst sich die Helmholtz-Gleichung
als modifizierte Wellengleichung gewinnen:

V x (n7?V x H) — kjH = 0. (4.2)
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min. 0 max.

Intensitat

Abbildung 4.6: Grundmode der Stufenindexfaser. (a) Elektrisches Feld als Pfeile in z-
y-Richtung und farbkodiert in z-Richtung; (b) Intensitéitsverteilung der fundamentalen
Mode.

Diese Differenzialgleichung muss fiir das Gesamtsystem aus GaAs-Kern (n = ngaas)
und Umgebung als Fasermantel (n = 1) gelten. Als Losung lasst sich ein effektiver
Brechungsindex n.g berechnen, der auf den Bereich 1 < neg < ngaas eingeschrankt
ist.

Abhéngig von der eingestrahlten Energie hw und dem Durchmesser des GaAs-Kerns
lésst sich fiir jede Mode ein effektiver Brechungsindex n.g ermitteln, womit u.a. auch
der Winkel der Wellenvektoren einer Mode relativ zur z-Achse bestimmt werden
kann. Unter der Annahme, dass in der A\-Kavitit die z-Komponente des Wellen-
vektors = 27/\ bereits festgelegt ist, konnen ebenfalls die Resonanzwellenléangen
gewonnen werden. Weitere Details dazu finden sich in Ref. [62].

Die Berechnung der effektiven Brechungsindizes ist in dem Softwarepacket von COM-
SOL Multiphysics™ implementiert. Fiir die Grundmode sind in Abbildung 4.6/ das
elektrische Feld und die Intensitétsverteilung angegeben. Unter Beriicksichtigung
der tatséchlichen Lange der A\-Kavitat als einzigem Anpassungsparameter sind die
Simulationsergebnisse in Abb. 4.5 entstanden. Die Ubereinstimmung mit den experi-
mentellen Daten ist ausgezeichnet; jedes gemessene Maximum in den p-PL-Spektren
ldsst sich so eindeutig einer Mode zuordnen.
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4.1.3 (@-Faktor der fundamentalen Mode

Die Giite des Saulenresonators ldsst sich aus der spektralen Breite seiner Moden
extrahieren, vgl. Abschnitt 2.1.1. Fiir die Grundmode der A-Kavitét, als HEq; be-
zeichnet [119], ist der Lichteinschluss im Allgemeinen am besten. Begriinden ldsst
sich das mit der starken Lokalisierung der Grundmode, denn sie ist lateral am besten
eingesperrt und weist so den geringsten Uberlapp mit der Umgebung bzw. der Man-
teloberflache auf. Letzteres bildet fiir die optischen Moden durch den Einbau von
Kristalldefekten bei der Herstellung (Ionenbombardement) sowie durch die Restrau-
igkeit an der Oberfliche den grofiten Verlustkanal durch Absorption oder Streuung.

In einem gemessenen Spektrum wie in Abb. 4.4/ wird der Q-Faktor durch das An-
passen einer Lorentzkurve bestimmt (vgl. Gl.2.3). Im Folgenden werden ausschlie3-
lich die Grundmoden der Saulenresonatoren verglichen. Abbildung 4.7 bietet eine
Ubersicht iiber die Q-Faktoren aller vermessenen Siulenresonatoren. Die Siulen un-
terscheiden sich hauptséchlich im Durchmesser und der Anzahl der Braggspiegel-
paare.

Fiir grole Durchmesser offenbart sich eine klare Tendenz zu héheren Q)-Faktoren.
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Abbildung 4.7: Gemessene @-Faktoren der Sdulenresonatoren in Abhéngigkeit ihres
Durchmesers bei verschiedenen Proben mit 20 bis 30 DBR-Paaren oben und unten.
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4.1 Realisierung und Untersuchung einzelner Sdulen

Geméf der Messung und Simulation in Abb. 4.5 liegen die verschiedenen Moden
einer Sdule dann aber auch enger aneinander, bis sie fiir sehr grolie Durchmesser
spektral nicht mehr separiert werden konnen. Das Ziel liegt aber nicht nur in der
Maximierung des (Q-Faktors, statt dessen sollte zudem das Modenvolumen minimal
sein, wie in Unterkapitel 2.2 erortert. Beim Vergleich innerhalb eines Materialsys-
tems kann fiir die gleiche Mode anndhernd davon ausgegangen werden, dass das
Modenvolumen mit dem geometrischen Volumen der A-Kavitat skaliert.

Auler dem Einfluss des Durchmessers auf den ()-Faktor kristallisiert sich anhand
der Symbole in Abb. 4.7 ein weiterer Effekt heraus. Die Quadrate und Rauten re-
prasentieren Grundmoden von Séulen, die auf Proben mit lediglich 20 Braggspiegel-
paaren oben und unten stehen. Thre )-Faktoren sind unterdurchschnittlich. Dagegen
haben die Sdulenmoden auf Proben mit 25 DBR-Paaren (Dreiecke und Kreuze) die
héchsten Werte. Dieser Trend ist eindeutig mit einem verbesserten vertikalen Licht-
einschluss zu erkldren und wird sich auch in der Simulation bestitigen (siche Ab-
schnitt [4.2.4). Die besten erzielten @)-Faktoren belaufen sich so auf 17.800 fiir einen
Durchmesser von 5 um und 19.400 fiir 10 pm. Die Probe mit 30 DBR-Paaren (Ster-
ne) scheint mit den eher durchschnittlichen @-Werten dem Trend etwas entgegen
zu laufen. Hier sollte angemerkt werden, dass die gemessene Resonanzwellenlénge
um knapp 4% von der Designwellenldnge zu grofierer Energie hin abweicht, d.h. die
einzelnen Schichtdicken in der Probe vermutlich nicht stimmen. Wenn allerdings die
GaAs- und AlAs-Schichtdicken in den Braggspiegeln zu weit von den konzipierten
A/4-Dicken der Resonanzwellenlédnge A abweichen, fillt die Reflektivitédt des DBRs
und damit auch der Q-Faktor der Moden. Auflerdem steigt fiir groffere Energien
die Absorption im GaAs an, was den @-Faktor fiir Moden bei kurzen Wellenléngen
zusétzlich herabsetzen kann (vgl. Abschnitt 4.2.2)).

Die beschriebenen (Q-Faktoren wurden durch das Anpassen einer Lorentzkurve an
das Messsignal gewonnen. Streng genommen ist dieser Wert eine untere Grenze fiir
den @Q-Faktor, da die endliche Auflésung des Spektrometers zusammen mit der CCD-
Kamera das Maximum im Signal tendenziell verbreitert. Mit Hilfe einer Riickfaltung
des Messsignals konnte dieser Effekt, der sich aber bei @) < 20.000 kaum bemerkbar
machen wird, herausgerechnet werden [29].

In der Literatur wurde erst kiirzlich von einem exorbitanten @)-Faktor von 165.000
fiir eine 4 pm-Séule berichtet [29]. Das wurde moglich durch 32 bzw. 36 Braggspie-
gelpaare und eine verminderte Reabsorption in den Quantenpunkten. Zuvor lagen
die maximalen Werte fiir Sdulendurchmesser kleiner 5 um typischerweise um 25.000
[120]. Der bei uns erreichte Wert von @) = 17.800 fiir eine 5 um-Séule ist also zumin-
dest mit letzterem gut vergleichbar. Diese Information ist umso wichtiger, weil die
besten Resonatorsdulen fiir das Materialsystem GaAs/AlAs anderer Gruppen im-
mer mit reaktivem Ionenétzen hergestellt wurden. Deshalb war a priori nicht klar,
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Kapitel 4. Saulenférmige Resonatoren

ob &hnliche Resonatorgiiten durch die Herstellung mit einem fokussierten Ionen-
strahl ebenfalls erreicht werden kénnen. Das vorliegende Ergebnis legt aber nahe,
dass die Herstellungsqualitéit mit einem fokussierten Ionenstrahl nicht grundsétzlich
derjenigen mit reaktivem Ionenétzen nachsteht.

4.2 Simulation einzelner Sidulen in der Frequenz-
doméne

In Abschnitt 4.1.2/ wurde eine Simulation aufbauend auf dem Modell einer Stufen-
indexfaser angesprochen. Sie eignet sich hervorragend zur ndherungsweisen Berech-
nung der Resonanzwellenlinge und der Entwicklung gekoppelter Braggresonator-
strukturen (vgl. Unterkapitel 4.3); jedoch erlaubt sie keine Auskunft iiber die Giite
des Lichteinschlusses. Um eine Aussage iiber die Q-Faktoren treffen zu kénnen, muss
in die Simulation ein sehr realistisches Modell ohne gréfiere Vereinfachung eingehen.

Wie schon zuvor bei den Pyramiden bzw. Kegeln (siche Abschnitt 3.4.2) verwenden
wir dazu in einer Kooperation mit dem Zuse-Institut in Berlin (ZIB) das Software-
packet JCMsuite. Im Gegensatz zu den Pyramiden besitzt eine einzelne Resona-
torsdule ohnehin eine Rotationssymmetrie, so dass das dreidimensionale Problem
ohne Vereinfachung auf quasi zwei Dimensionen reduziert werden kann. Mit Hilfe
des JCMsuite Softwarepackets werden unterschiedliche geometrische Einfliisse auf
den )-Faktor der fundamentalen Mode berechnet. Dariiber hinaus werden erstmals
Q-Werte fiir GaAs/AlAs-Sdulenresonatoren ermittelt, die sich maximal im Experi-
ment erreichen lassen.

Die Erkenntnisse aus der Simulation sind essentiell, denn zum einen kann so das
Potenzial dieses Resonatortyps abgeschétzt werden, und zum anderen koénnen sie
helfen, die Herstellung der Resonatorsédulen zu optimieren. In diesem Unterkapitel
werden die Auswirkungen der folgenden Aspekte auf den Q-Faktor der Grundmode
untersucht:

e Absorption von GaAs (intrinsisch oder durch Defekte bedingt),

e Durchmesser der Resonatorsiule,

Anzahl und Verhéltnis der Braggspiegelpaare oben und unten,

Atztiefe des unteren Braggspiegels und

Seitenwandverkippung der Séulen.
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4.2 Simulation einzelner Sédulen in der Frequenzdoméne

Zur Beobachtung der schwachen oder starken Kopplung einzelner Quantenpunkte an
eine Resonatormode muss das Verhiltnis Q /Vitoqe 0oder Q% /Vitoqe maximal sein (vgl.
Unterkapitel 2.2)). Im Folgenden konzentrieren sich die Berechungen vorwiegend auf
den Q-Faktor der Grundmode, erst am Ende dieses Unterkapitels wird das Moden-
volumen Vjoqe der Grundmode auch explizit bestimmt, welches fast ausschliefSlich
vom Durchmesser abhingt. Somit kann aufler bei der Durchmesserabhéngigkeit im
Folgenden davon ausgegangen werden, dass bei den maximalen )-Faktoren auch
gleichzeitig die Quotienten @Q/Vitoqe und Q?/Virode ihr Optimum erreichen.

4.2.1 Vergleich simulierter und experimenteller Daten

Bevor die Auswirkungen der einzelnen Aspekte auf den QQ-Faktor der Grundmode
simuliert werden, soll eine Gegeniiberstellung von Simulationsdaten und experimen-
tellen Daten eine Ubereinstimmung und Vergleichbarkeit bestitigen. Das Streupro-
blem von JCMsuite kommt dabei einem gemessenen u-PL-Spektrum am néchsten.
Dieser Methode liegt ein zeitharmonischer Ansatz fiir das Feld wie in Gl. 3.3 zu
Grunde. Unter einem Winkel ¢ zur Vertikalen wird in das Rechengebiet mit offenen
Randbedingungen eine ebene, monochromatische Welle eingestrahlt, die die Bedin-
gung aus Gl. 3.4/ erfiillen muss. Abhéngig von der Wellenldnge kann das Feld im
eingeschwungenen, stationdren Zustand untersucht werden. Als besonders aussage-
kriftig stellte sich dabei die integrierte Energie in der A-Kavitéit heraus, denn im
Resonanzfall steigt dieser Wert deutlich an.

Die experimentellen Referenzdaten werden der Messung einer Resonatorsdule mit
4,8 pm Durchmesser und 25 DBR-Paaren oben und unten entnommen, siehe Abb.
4.8 (unten). Die Simulation liefert fiir eine Anregung unter ¢ = 0° ein kleines und
ein sehr ausgepragtes Maximum im Energiespektrum. Da bei der Herstellung durch
Molekularstrahlepitaxie Dickenabweichungen von +2% zu erwarten sind, wurden in
der Simulation die Schichtdicken im Rahmen dieser Toleranz so angepasst, dass das
ausgeprigte Maximum mit der Grundmode im Experiment zusammenfillt (siehe
Ubereinstimmung bei 931,7 nm in Abb. 4.8). Durch die Einstrahlung unter Winkeln
¢ > 0 konnen in der Simulation mehrere hohere Moden angeregt werden; am besten
sind sie bei ¢ = 0, 5° zu erkennen.

Neben der Grundmode bei 931,7 nm lassen sich drei weitere Energiemaxima in der
A-Kavitat erkennen (930,3 nm, 928,4 nm und 927,75 nm). Die gemessenen Daten um-
fassen in diesem Wellenléngenbereich ebenfalls drei hohere Moden (bei 930,45 nm,
928,8nm und 928,3nm). Die relativen Positionen und Absténde in Experiment und
Simulation stimmen sehr gut iiberein, doch ihre absoluten Positionen sind nicht
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Abbildung 4.8: Gegeniiberstellung der FEM-Simulation (Streuproblem) mit einem ge-
messenen p-PL-Spektrum einer Resonatorsdule mit 4,8 yum Durchmesser und 25 DBR-
Paaren (A0479a_II). Im simulierten Spektrum oben ist die Energie fiir ¢ = 0,5° um einen
Faktor 40 vergroflert dargestellt als fiir ¢ = 0°.

ganz identisch®. Relevant sind fiir die Simulation hier aber nur die Existenz und
eindeutige Zuordnung der einzelnen Moden sowie deren @)-Faktoren.

Das Energiemaximum bei 930,3nm der Simulation besteht genauer betrachtet aus
zwei eng benachbarten Maxima. Auch das untermauert die Leistungsfihigkeit der
Simulation, denn fiir die zweite Mode wird diese Aufspaltung erwartet [119]. In
den experimentellen Daten von Abb. 4.8 ist die zweite Mode spektral zu breit, um
diesen Effekt aufzulosen. Die spektrale Breite bzw. die Anpassung der Maxima an
eine Lorentzkurve legt den Q)-Faktor fest. In der Simulation liegt der Wert fiir die
Grundmode um den Faktor vier iiber dem experimentellen. Details dazu werden im
Folgenden diskutiert.

Insgesamt decken sich so die Ergebnisse der Simulation sehr gut mit der Messung

3Dazu muss bemerkt werden, dass die u-PL-Messung bei tiefen Temperaturen um 10K statt-
fand. Die Simulation basiert hingegen auf den besser verfiighbaren Materialparametern bei Raum-
temperatur. Dadurch ist der Brechungsindex in der Simulation gréfler als im Experiment, was in
Folge des stéirkeren lateralen Einschlusses einer effektiv diinneren Resonatorséule entspricht. Diese
wiederum besitzt einen grofieren Modenabstand (vgl. Abb. 4.5), wie ihn auch die Simulation zeigt.
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4.2 Simulation einzelner Sédulen in der Frequenzdoméne

bzw. den Ergebnissen anderer Gruppen (Aufspaltung der zweiten Mode), was im
Gegenzug auch die Zuverlissigkeit der Simulation bestétigt.

4.2.2 Obergrenze des ()-Faktors

JCMsuite stiitzt sich auf finite Elemente. Aufler dem Streuproblem von eben kann
wie schon in Abschnitt [3.4.2] mit Gl. 3.4 ein Eigenwertproblem definiert werden,
das die Resonanzen als Eigenwerte enthélt. Dieses Verfahren erlaubt eine sehr effi-
ziente Berechnung einzelner ()-Faktoren ohne Lorentzfit, wie sie fiir die Auswertung
diverser (geometrischer) Einfliisse auf die fundamentale Mode HE;; benotigt wird.
Allen nachfolgenden Simulationsergebnissen liegen deshalb Eigenwertberechungen
zu Grunde.

Die Materialparameter der Simulation beschrianken sich auf die Permittivitdten von
GaAs und AlAs, die komplexe Werte annehmen kénnen. Die Resonatorsaule wird fiir
eine Wellenldnge von 950 nm in der Bandliicke der beteiligten Materialien entworfen
und betrieben. Dennoch kénnen bei diesen Energien z.B. durch Kristalldefekte oder
den so genannten Urbach-Auslaufer Zusténde existieren, die eine Absorption verur-
sachen [42]. AlAs liegt energetisch mit seiner Bandliicke weit entfernt (< 600nm),
eine Absorption darin ist in dem hier relevanten Wellenldngenbereich experimentell
nicht messbar. Kritischer ist die Situation beim GaAs (Bandliicke bei 830 nm), weil
zudem in der A-Kavitéit aus GaAs die hochste Intensitdt im ganzen Sdulenresonator
vorliegt.

Die Absorption a geht beim komplexen Brechungsindex n = n + ik in den Ima-
gindrteil £ = a)/(4m) ein. A ist dabei die Vakuumwellenlédnge des Lichts. Mit der
Bezichung ¢ = 72 zwischen der komplexen Permittivitit ¢ = ¢; + iy und dem Bre-
chungsindex 7 héngt der Imaginérteil der Permittivitit e5 = naA/(27) direkt mit
der Absorption zusammen.

Fiir einen Saulenresonator mit 3,3 yum Durchmesser und 30 DBR-Paaren oben und
unten wurden die Auswirkungen der Absorption in GaAs untersucht, vgl. Abb. 4.9.
Unter der Annahme vernachléssigharer Absorption betragt der Q)-Faktor 417.000.
Dagegen fallt dieser Wert mit steigender Absorption bis auf 68.000 bei €3 gaas =
0,00025 (gaas = 4,659cm™1) ab. Somit ist fiir den Resonator die Qualitéit des
epitaktischen Materials von entscheidender Bedeutung. Im Allgemeinen héngt die
Absorption im GaAs auch von der Temperatur ab [121, 122]. Ein realistischer Wert
fiir unseren Fall liegt bei agaas = 1 em™! [123], was den Q-Faktor fiir diese Geometrie
mit 30 DBR-Paaren auf etwa 200.000 begrenzt. Geometrische Defekte, die den Q-
Faktor weiter einschranken, wurden bisher nicht betrachtet, d.h. der berechnete Wert
von 200.000 kann tatséchlich als Obergrenze fiir maximal erreichbare Q)-Faktoren in
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Abbildung 4.9: Simulierter Einfluss der GaAs-Absorption auf den Q-Faktor der Grund-
mode.

Braggresonatoren mit 30 DBR-Paaren angesehen werden.

Da die Absorption auflerordentlich kritisch den maximalen (Q-Faktor begrenzt, miis-
sen alle Ursachen zur Optimierung aufgedeckt werden. Denn abgesehen vom kri-
stallinen GaAs entsteht im Experiment auch durch das eingebettete optisch aktive
Material (Quantenpunkte oder -trége) ein Beitrag zur Absorption, denn sie kénnen
das Licht im Resonator reabsorbieren [124, 125]. Um diesem Effekt gegenzusteuern,
wird bereits die Anzahl der Quantenpunkte in der spektralen Nachbarschaft der Re-
sonanz fiir Resonatoren mit extrem hohen @)-Faktoren reduziert |29, 126]. AuBerdem
verursacht der Tonenbeschuss bei der Herstellung der Sdulen den Einbau von Defek-
ten in das kristalline Material. Fiir das Ausfrasen mit dem fokussierten Ionenstrahl
wurde deshalb der Ionenstrom in der letzten Stufe stark reduziert, vgl. Abschnitt
4.1.1.

Fiir die weiteren Simulationen wurde — falls nicht anders erwéahnt — eine Absorption
VO €2 GaAs = [, 9 - 107° (Gans =~ 1, 4cm_1) angenommen. Die restlichen Parameter
betragen €1caas = 12,6, 12145 = 8,8 und e941as = 0 (aus der Datenbank der
Ellipsometriesoftware WVase32 von J.A. Woolam Co. Inc., Lincoln, USA).

4.2.3 Einfluss des Durchmessers

Schon in den experimentellen Daten der Abb. [4.7 kann eine Tendenz zu kleine-
ren ()-Faktoren fiir diinnere Sdulen beobachtet werden. Hier stellt sich die Frage,
inwiefern dieser Einbruch rein geometrisch zu erkldren ist oder welche Rolle der
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Abbildung 4.10: Auswirkungen des Sadulendurchmessers auf die Grundmode: Der Q-
Faktor (oben) zeigt ab einem bestimmten Durchmesser eine Séttigung, deren Wert von der
Anzahl der Braggspiegel (und der Absorption) abhéingt. In der Darstellung ist der Schnitt
zwischen linearer und logarithmischer Skala zu beachten. Simulationsergebnisse mit un-
terschiedlichen Durchmessern aber sonst gleichen Bedingungen sind zur Ubersicht mitein-
ander verbunden. Die Schichtdicken sind teilweise an den effektiven Brechungsindex neg
angepasst. Die Resonanzwellenléinge (unten) verschiebt sich fiir diinnere Sdulenresonatoren
zu kleineren Werten.

Saulenoberfliche im Experiment zuzuschreiben ist, die fiir Absorption durch Defek-
te oder Streuung durch Oberflichenrauigkeit sorgen kann.

In einem Saulenresonator mit 20 Braggspiegelpaaren konnten im Experiment Q-
Faktoren bis um 12.000 gemessen werden (Abb. 4.7, Probe A0310). Dieser Messwert
liegt nur mininmal unter dem Ergebnis der Simulation mit 20 DBR-Paaren, welches
maximal 13.200 betrégt, siehe die fiinfeckigen Symbole in Abb. 4.10 (oben). In der
Simulation bleibt dieser Wert fiir fast alle berechneten S&ulendicken konstant und
fallt erst bei Durchmessern kleiner 1,5 ym wesentlich ab. Die Resonanzwellenlénge
(Abb. 4.10/ (unten)) schiebt gleichzeitig fiir diinnere Sdulen deutlich zu kleinerer
Wellenléinge und zwar von 955 nm auf 935 nm. Dieses Verhalten deckt sich mit ex-
perimentellen Daten und der Erwartung, dass der Einschluss auf engerem Raum zu
einer Blauverschiebung fithren muss.

Fiir die Berechnung mit 30 DBR-Paaren gibt es weitere Differenzierungen: In ei-

79



Kapitel 4. Saulenférmige Resonatoren

eff. Brechungsindex Schichtdicken (nm)

d (pm) A (nm) | Nes, Gaas  Nefr, alas | A-Kavitdt GaAs-DBR  AlAs-DBR
1,00 935,00 3,483 2,883 268,45 67,11 81,09
1,25 942,40 3,506 2,910 268,80 67,20 80,97
1,50 946,45 3,519 2,925 268,96 67,24 80,90
2,00 950,60 3,032 2,941 269,12 67,28 80,82
2,50 952,57 | 3,539 2,948 269,20 67,30 80,78
3,00 953,66 3,542 2,952 269,25 67,31 80,76
3,30 954,09 3,543 2,954 269,26 67,32 80,75
3,50 954,32 3,544 2,955 269,27 67,32 80,75
4,00 954,76 3,545 2,956 269,29 67,32 80,74

Tabelle 4.1: Auflistung der effektiven Brechungsindizes n.g in GaAs bzw. AlAs in
Abhéngigkeit vom Sadulendurchmesser d und der Wellenldnge \. Letzteres entspricht der
Verschiebung der Resonanzwellenlénge in Abb. 4.10(unten). Die rechten drei Spalten sind
die damit berechneten Schichtdicken der A\-Kavitét (A/nes gaas) und der Schichten im

Braggspiegel (A/(4nefr, Gaas) bzw. A/ (4nef, AlAs))-

nem Fall (Quadrate in Abb. 4.10)) wurde die Absorption auf Null gesetzt. Aulerdem
wurden die Schichtdicken teilweise an den effektiven Brechungsindex ne.g angepasst.
Letzteres hat folgende Bewandtnis: Sowohl die A-Kavitét als auch die Braggspie-
gel sind so ausgelegt, dass ihre Dicke gerade der Wellenldnge bzw. einem Viertel
davon in dem entsprechenden Medium GaAs oder AlAs entspricht, d.h. A/n bzw.
A/(4n). Fiir diinne Séulen hat die Feldverteilungsfunktion der Mode einen zuneh-
menden Uberlapp mit der Umgebung auBerhalb der Séule, so dass der effektive Bre-
chungsindex neg, den die Mode “spiirt”, zunehmend vom reinen GaAs oder AlAs zu
kleineren Werten hin (wie die Umgebung mit n = 1) abweicht. Aus diesem Grund
wurde angedacht, die Schichtdicken mit A/neg bzw. A/(4n.g) zu konzipieren und
damit abhingig vom Saulendurchmesser zu wihlen [127, 128] — was zumindest in
der Simulation leicht realisierbar ist. Anschaulich gesprochen trégt diese Schicht-
dickenkorrektur der Tatsache Rechnung, dass die Richtung der k-Vektoren einer
Resonanzmode im diinneren Saulenresonator stédrker von der Richtung der Sym-
metrieachse (Rotationsachse) abweicht und damit die Braggspiegel unter schrigem
Einfall betrieben werden.

Zur Bestimmung der effektiven Brechungsindizes n.g wurde die Stufenindexfaser-
Simulation herangezogen (siche Abschnitt [4.1.2), da bei ihr dieser Wert gerade als
Eigenwert ermittelt wird. Die Tabelle 4.1 gibt einen Uberblick, wie sich die Geo-
metrie dndert. Die Designwellenlénge A wurde dabei aus der Verschiebung der Re-
sonanzwellenldnge in Abb. 4.10 (unten) entnommen, damit die an n.s angepassten
Moden spektral mit den nicht angepassten iibereinstimmen und so auch direkt mit-
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einander verglichen werden koénnen.

Unter Beriicksichtigung der Schichtdickenanpassung an den effektiven Brechungs-
index konnte allerdings in dieser Simulation keine Verdnderung festgestellt werden.
Die Q-Faktoren der nicht angepassten Schichten (Rautensymbol) decken sich exakt
mit den angepassten Schichten (Kreise), vgl. Abb. 4.10/ (oben).

Ahnlich dem Fall mit 20 DBR-Paaren gibt es auch bei 30 DBR-Paaren eine obere
Grenze fiir den @-Faktor. Eine gleichartige Sattigung findet jedoch erst ab einem
Durchmesser > 3 pm mit Q) ~ 165.000 statt.

Fiir sehr kleine Durchmesser verhélt sich der (Q-Faktor sehr ungewohnlich: er springt
zwischen groflen und kleinen Werten. Eine derartige Charakteristik wurde bereits
von anderen Gruppen sowohl in der Simulation als auch experimentell, insbeson-
dere im Submikrometerbereich der Sdulendurchmesser, entdeckt [128, 129]. Erklért
werden sie durch unterschiedlich starke Ankopplungen der HE;;-A-Kavitatsmode an
hohere (propagierende) Moden im Braggspiegel der Séule.

In einem Durchlauf der Simulation wurde die Absorption im GaAs vernachléssigt
(Abb. [4.10). Fiir kleine Durchmesser ist die Abweichung dabei zum realistischen
GaAs nur minimal; vermutlich fallen hier fiir das eingesperrte Licht andere Ver-
lustkanéle wie die radiale Abstrahlung viel stéarker ins Gewicht als die Absorption.
Dagegen ist die Absorption fiir dicke Sdulen ausschlaggebend. Eine vergleichbare
Sattigung, also Obergrenze, des ()-Faktors ist mit Werten iiber 400.000 verbunden.

4.2.4 Einfluss der Braggspiegel

An vielen Stellen war bereits zu erkennen, dass der Braggspiegel einen signifikanten
Einfluss auf den Q)-Faktor der Grundmode ausiibt. In erster Linie bezieht sich das auf
die Gesamtanzahl der DBR-Paare; dariiber hinaus werden die Auswirkungen einer
asymmetrischen Verteilung der Paare oben und unten sowie der Form des unteren
Braggspiegels betrachtet.

Anzahl der Braggspiegelpaare

Es iiberrascht wenig, dass der Q-Faktor der Grundmode mit der Anzahl der Bragg-
spiegelpaare steigt, zu sehen am Beispiel einer 3,3 um Saule in Abb. 4.11(a). Im
Bereich von 10 bis 30 DBR-Paaren verbessert sich der ()-Wert um drei Gréfenord-
nungen. Fiir eine realistische Absorption tritt erneut eine Séttigung ein (Q &~ 250.000
fiir > 40 Paare). Dies deutet darauf hin, dass optische Verluste der Mode in vertika-
ler Richtung durch den Braggspiegel bei mehr als 40 DBR-Paaren vernachléssigbar
sind. Das gleiche Diagramm zeigt auch, dass der Absorption bei weniger als 25 Paa-
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Abbildung 4.11: Die Anzahl der DBR-Paare beeinflusst den Q-Faktor erheblich: (a) Die
Anzahl der DBR-Paare ist oben und unten gleich grof3. (b) Im unteren DBR ist die Anzahl
der DBR-Paare fest bei 29,5 Paaren, wihrend sie oben zwischen 20 und 35 variiert wird.

ren eine marginale Rolle zugewiesen werden kann, sie aber bei einer gréfleren Anzahl
an DBR-Paaren sehr wohl relevant ist. Denn ohne Absorption steigt der @-Faktor
theoretisch bis auf 3.000.000 an.

Wie stellt sich der @-Faktor bei einer asymmetrischen Verteilung der Paare ein?
Dazu wurde die Anzahl der DBR-Paare unten bei 29,5 festgehalten®, wihrend die
Anzahl oben variiert wurde. Beginnend bei 20 oberen DBR-Paaren steigt der Q-
Faktor kontinuierlich an und erreicht bei 30 Paaren mit 165.000 schon fast sein
Maximum (170.000 ab 33 Paaren). Der Vergleich mit den Q)-Faktoren bei symme-
trischer Verteilung der DBR-Paare macht daher deutlich, dass fiir die Giite des
Lichteinschlusses eine Gleichverteilung der DBR-Paare oben und unten am besten
ist. Damit wiirde die Mode nach oben und unten gleich stark abstrahlen. In der Pra-
xis detektiert man das Licht jedoch nur in einer Richtung, und so kann es hilfreich
sein, die Anzahl der unteren DBR-Paare etwas grofler als oben zu wéhlen, damit
zur Messung oben mehr Licht aufgesammelt werden kann. Hinzu kommt der Bre-
chungsindexsprung vom oberen DBR zur Luft, so dass dort die Reflektivitit grofer
ist als an der Grenzschicht zwischen unterem DBR und dem Substrat. In der Regel
werden deshalb unten zwei bis drei Paare mehr eingebaut.

Atztiefe des unteren DBRs

Der Durchmesser des Saulenresonators wird auf der Hohe der A\-Kavitiat bestimmt.
Daraus kénnte man schlieflen, dass es bei der teils sehr zeitintensiven Herstellung

4Figentlich sind es 30 DBR-Paare unten, aber optisch ist die unterste Schicht des Braggspiegels
aus GaAs vom GaAs-Substrat nicht zu unterscheiden.
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Abbildung 4.12: Nur teilweise geétzter unterer Braggspiegel: (a) Der untere Braggspie-
gel ist nicht wie bisher bis zum Substrat durchgeétzt, sondern Teile davon bleiben als
(unendlich ausgedehnte) planare Schichten stehen. (b) Wird nur ein Teil des unteren DBR
gedtzt, muss mit einem dramatischen Einbruch im Q-Faktor gerechnet werden; Eigenwert-
rechnung mit einem S&ulendurchmesser von 2,0 pm.

bereits ausreicht, nur bis dorthin zu &tzen, d.h. der untere Braggspiegel wiirde weit-
gehend als planares Schichtsystem erhalten bleiben, siche Skizze in Abb. 4.12(a).
Es gibt Berichte iiber Sdulenresonatoren, bei denen der Grofiteil des unteren DBR
erhalten blieb [130]. Allerdings wurden daran auch nur relativ geringe Q-Faktoren
gemessen.

In der Simulation léasst sich dieser Sachverhalt einfach realisieren. Dabei stoflen die
untersten Schichten des unteren DBR bis an den dufleren Rand des Rechengebiets
und werden in den offenen Randbedingungen, den so genannten perfectly matched
layers, radial unendlich fortgesetzt. Fiir einen Sdulendurchmesser von 2,0 ym lésst
sich das Ergebnis fiir jeweils 20, 25 und 30 DBR-Paare oben und unten in Abb.
4.12(b) ablesen. Drastische Einbufien im @-Faktor miissen demnach hingenommen
werden, wenn der untere Braggspiegel grofitenteils ungeédtzt stehen bleibt. Offenbar
wirken die unendlich ausgedehnten DBR-Schichten, wenn sie unmittelbar an die -
Kavitat angrenzen, als Wellenleiter, wodurch es bei der Mode zu hohen Verlusten
kommt. Die besten Giiten werden laut Simulation erreicht, wenn der Braggspiegel
ganz durchgedtzt wird oder hochstens zehn Paare ungeétzt verbleiben. Folglich ist es
fiir die Saulenherstellung ratsam, bis auf wenige Paare fast komplett durchzuétzen.
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Abbildung 4.13: Ubersicht der berechneten Q-Faktoren (logarithmisch farbkodiert) in
Abhéngigkeit vom Séulendurchmesser und der Braggspiegelanzahl, welche oben und unten
identisch ist. Aulerdem ist der untere DBR in diesen Rechnungen komplett durchgeéitzt.

Durchmesser und Anzahl der DBR-Paare

Sowohl in den gemessenen Daten als auch in den bisher betrachteten Eigenwertbe-
rechnungen mit JCMsuite konnten wir sehen, dass in erster Linie die Anzahl der
Braggspiegel und der Sédulendurchmesser den resultierenden Q-Faktor priagen. Dar-
um liefert Abb. 4.13 abschliefend zu diesen beiden Aspekten eine Ubersicht, die
den ()-Faktor auf einer logarithmischen Farbskala wiedergibt. Zum einen werden
darin nochmals die Unregelméfligkeiten im Bereich kleiner Durchmesser sichtbar.
Sie konnen dafiir sorgen, dass unter Umsténden eine dickere Séule wie bei 1,75 um
einen schlechteren Lichteinschluss als eine diinnere, bei z.B. 1,5 um, haben kann.
Ansonsten ist der Trend zu groflen Q-Werten in Richtung dicker Sdulen und vielen
DBR-Paaren schon abzulesen. Das bedeutet gleichzeitig, dass man den @)-Faktor fiir
diinnere Sadulen, wenn iiberhaupt, nur auf gleich hohem Niveau halten kann, wenn
die Anzahl der DBR~Paare erhoht wird.

4.2.5 Einfluss der Seitenwandverkippung

Bei der Herstellung der Sdulen mit einem fokussierten Ionenstrahl manifestiert sich
eine Verkippung der Seitenwand mit Winkeln bis zu 3°, vgl. Abb. 4.3. Dieses De-
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Abbildung 4.14: Einfluss der Seitenwandverkippung auf die Grundmode eines
Saulenresonators mit 3,3 ym Durchmesser. Je nach Anzahl der Braggspiegelpaare erge-
ben sich bei bestimmten Winkeln unterschiedlich starke Einbriiche im Q-Faktor (oben).
An den selben Stellen ist die Energie in den Braggspiegeln im Vergleich zur A-Kavitét
stark erhoht (unten). Zu beachten sind die Spriinge in den Ordinaten der sonst linearen
Skala.

fizit ist auch von der reaktiven Ionendtzmethode bekannt, kann dort aber besser
durch den chemischen Anteil des Verfahrens kontrolliert werden [57]. In der Litera-
tur findet sich bislang nur ein Bericht iiber die Simulation dieser Verkippung [127].
Bedingt durch die Simulationsmethode wird die schiefe Seitenwand darin mit Stu-
fen approximiert; und im beriicksichtigten Winkelintervall zwischen 0° und 1° kann
demnach mit teilweise hoherem )-Faktor gerechnet werden als in der Sadule ohne
Seitenwandverkippung.

Bei unserer FEM-Simulation gestaltet sich die Umsetzung der Seitenwandverkip-
pung problemlos, da das Rechengitter der finiten Elemente wie bereits bei den Ke-
geln (vgl. Abschnitt [3.4.2) automatisch an die schiefe Geometrie angepasst wird.

Fiir die Félle 20, 25 und 30 DBR-~Paare wurden die Auswirkungen auf die Grund-
mode einer Sdule mit 3,3 yum Durchmesser bei einer Verkippung der Seitenwand
zwischen 0° und 3° simuliert, siche Abb. 4.14. Im Gegensatz zu Ref. [127] sind die ©-
Faktoren fiir die unverkippte Struktur, d.h. bei 0°, am hoéchsten. Dieser Unterschied
kénnte von einer ungiinstigen Wahl der einzelnen Schichtdicken in der erwédhnten
Veroffentlichung herriihren.

Bei 20 DBR-Paaren ist der Lichteinschluss wesentlich durch die geringe Anzahl der
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elektrische Feldintensitat

min.

Abbildung 4.15: Intensitétsverteilung fiir 3,3-um-Resonatorsédulen mit 25 DBR-Paaren:
(a) fiir einen Seitenwandwinkel von 0°, (b) fiir einen Seitenwandwinkel von 2,2° (vgl. Abb.
4.14). In (b) liegt eine hohe Intensitédt im oberen DBR vor, was fiir eine Kopplung an eine
andere Mode im DBR, spricht. Den Intensitéitsverteilungen sind die Konturen der Struktur
sowie in den rechten Héilften das Rechengitter (ohne Verfeinerung) iiberlagert.

Paare begrenzt (vgl. Abb.4.11(a) oder Abb. 4.13). Die Seitenwandverkippung trigt
hier einen minimalen Beitrag als zusétzlicher Verlustkanal der Mode, so dass so-
wohl die absolute als auch die relative Anderung im Q-Faktor sehr gering ausfallen.
Auffillige Einbriiche um 60% (von 165.000 auf 63.000, 0,8°) oder gar iiber 90% (von
57.200 auf 4.900, 2,2°) ereignen sich dagegen bei 30 bzw. 25 DBR-Paaren. Diese Ein-
schnitte lassen sich wie die Oszillationen des @)-Faktors fiir diinne Sdulenresonatoren
(Abb. 4.10) mit der Ankopplung an Moden in den Braggspiegeln erklaren [127].

Wenn es diese DBR-Moden gibt, so miisste die Intensitéat im Braggspiegel unter die-
sen Umstinden ansteigen. Zur Uberpriifung wurden die elektrischen Feldenergien in
den DBRs zu denen in der A-Kavitét ins Verhéltnis gesetzt, Abb. 4.14! (unten). Und
tatsdchlich wird diese Erwartung bestétigt: Wiahrend die Energie in den Bragg-
spiegeln oben und unten zusammenaddiert etwa das 2,5-fache der Energie in der
A-Kavitét fiir hohe ()-Moden betrégt, steigt das Verhéltnis in den oben genannten
Féllen auf 3,1 (0,8°, 30 DBR-Paare) bzw. 12,6 (2,2°, 25 DBR-Paare) an. Fiir letz-
teres ist das Verhéltnis so grof, dass man sogar in der Intensitétsverteilung dieser
Moden im Querschnitt durch die Sdule den Unterschied direkt beobachten kann,
sieche Abb. 4.15. Wenn die Seitenwand einen Winkel von 0° hat, konzentriert sich
die Intensitat auf die Mitte der Struktur. Auf halber Hohe der A-Kavitéat und an den
Grenzen zum oberen und unteren DBR befinden sich die héchsten Maxima. Beim
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Abbildung 4.16: @Q-Faktor und Resonanzwellenlénge fiir eine Sdule mit 20 DBR-Paaren
und 2,0 pgm Durchmesser. Bei einem Winkel von 1,8° der Seitenwand treten zwei Moden
auf, die als Zustand einer Kopplung der urspriinglichen Grundmode mit einer hcheren
Mode interpretiert werden kénnen.

Eindringen in die Braggspiegel fallt die Intensitdt der stehenden Welle exponen-
tiell ab, Abb. 4.15(a). Zusétzlich zu diesem Intensitatsmuster ist eine regelméfige
Anordnung an Intensitdtsmaxima im oberen DBR zu erkennen. Damit fiigen sich
alle Beobachtungen konsistent zusammen und bestéitigen die Erklarung, dass die
urspriinglichen HE;;-Mode der A-Kavitét bei Verkippung der Seitenwand an Moden
im DBR ankoppelt.

Im Detail betrachtet, lasst sich ein weiterer Aspekt der Modenkopplung verstehen.
Bei einem so dramatischen Einbruch im @-Faktor lohnt es sich, die Resonanzwel-
lenlange aufzuzeichnen. In der Berechnung von Abb. [4.16 gibt es beim entschei-
denden Winkel von 1,8° zwei Moden mit dhnlich schlechten @Q-Faktoren. Als Folge
der Kopplung zwischen HEq;-\-Kavitdtsmode und einer DBR-Mode sind also zwei
Moden entstanden. Dieses Prinzip entspricht einer Kopplung der Ausgangszustande
und duflert sich gleichzeitig in einer spektralen Aufspaltung, wie sie in Abb. 4,16/ (un-
ten) zu sehen ist. Der Verlauf ist typisch: Es gibt zwei unabhéngige, abknickende
Aste.

Nebenbei bewirkt eine groflere Neigung der Seitenwand fiir die ungestérte Mode
abseits des 1,8°-Winkels eine Blauverschiebung; d.h. obwohl der Durchmesser in der
Mitte der A-Kavitéat konstant bleibt, kommt die Verkippung einer effektiv diinneren
Saule gleich.
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Insgesamt ergibt sich fiir verkippte Seitenwénde eine komplexe Situation mit Moden
in den Braggspiegeln, deren Resonanz vom Winkel, Durchmesser und der Anzahl der
DBR-Paare abhéngt. Eine pauschale Empfehlung ist fiir die Herstellung in diesem
Punkt kaum moglich. Idealerweise sind die Seitenwinde senkrecht. Falls dies herstel-
lungsbedingt nicht mdéglich ist, kann lediglich geraten werden, bei einer bestimmten
Anzahl an DBR~Paaren und einem festen Durchmesser gewisse Winkelintervalle zu
meiden oder zu bevorzugen. So ist beispielsweise fiir die 3,3-pm-Séaule mit 30 DBR-
Paaren wie in Abb. 4.14 der gesamte Bereich zwischen 1,1° und 3,0° empfehlenswert.

4.2.6 Modenvolumen

Abschlielend zur Simulation der Saulenresonatoren wollen wir das Modenvolumen
VMode untersuchen. Zur Beobachtung quantenelektrodynamischer Effekte in Resona-
toren sollten die Verhéltnisse )/ Vitode 0der Q2 /Vitoqe maximal sein, vgl. Unterkapitel
2.2.

Zur Berechnung von Vjoqe wird Gleichung 2.5 herangezogen. Exemplarisch wurde
das Modenvolumen fiir Sdulen mit 30 DBR-Paaren bestimmt; die Einheit ist nor-
miert auf die Resonanzwellenldnge \ im effektiven Medium n.g:

Durchmesser ‘ Q ‘ VMode ‘ Q/VMode ‘ Q2/VMode
LOpm | 29.600 | 6,5(Nnen)® | 4554 (neg/A)? | 1,35-10° (neg /)
1,3m | 89.800 | 8,7 (A/nex)® | 10322 (neg/A)? | 9,27-108 (neg/A)?
2,0 um | 111.000 | 20,4 (A/neg)® | 5441 (neg/A)? | 6,04-10% (neg/N)?

Die errechneten Modenvolumina sind in sehr guter Ubereinstimmung mit Kalkula-
tionen anderer Gruppen [63]. Fiir beide Verhiltnisse Q/Vifode und Q?/Vitode Wire
aus diesen Ergebnissen die 1,3-um-Séule die Sdule der Wahl. Denn der @-Faktor
nimmt bei dem Durchmesser von 1,3 um noch einen sehr hohen Wert an, wéhrend
das Modenvolumen gegeniiber der 2-pum-Séule erheblich geschrumpft ist.

4.3 Gekoppelte Resonatorsiulen

Mit der Verbindung von Resonatoren soll das Ziel verfolgt werden, zukiinftig eine
Moéglichkeit zur Kopplung von individuell adressierbaren Quantenpunkten — jeder
in einem separaten Mikroresonator — iiber das elektromagnetische Feld einer Re-
sonatormode zu schaffen. Denn gekoppelte Resonatorblocke, die auch als photoni-
sche Molekiile bezeichnet werden, fiihren zu Moden, deren Intensitatsverteilung sich
tiber diese gesamte gekoppelte Struktur ausdehnt [33]; sie werden im Folgenden als
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N

Abbildung 4.17: Zwei iiber einen Steg gekoppelte Resonatorsiulen. Die Herstellung
erfolgt wie bei der einzelnen Sdule mit dem fokussierten Ionenstrahl; zugehorige p-PL-
Messung siche Abb. 4.19(a).

delokalisierte Moden bezeichnet. Der Begrift lokalisierte Moden umfasst dem ent-
sprechend Moden, deren Intensitéitsverteilung sich auf nur eine Sadule innerhalb der
gekoppelten Struktur begrenzt. In der Summe bleibt die Gesamtanzahl der Moden
beim Zusammenschluss erhalten, d.h. zwei identische, gekoppelte Sdulen besitzen
zusammen doppelt so viele Moden wie jede einzelne.

Im ersten Abschnitt dieses Unterkapitels werden Sdulen mit gleichen Durchmessern,
die iiber einen Steg gekoppelt sind, experimentell und mit Hilfe einer Simulation
analysiert. Dabei spiegelt sich die geometrische Symmetrie in den Moden wieder.
Daraufhin werden im zweiten Abschnitt gezielt gekoppelte Strukturen hergestellt,
in denen lokalisierte und delokalisierte Moden koexistieren. Mit Hilfe der Delokalisie-
rung kénnten zwei Quantenpunkte aneinander koppeln, wihrend lokalisierte Moden
individuelle, separate Ausleseprozesse erlauben wiirden.

4.3.1 Modenaufspaltung bei gleichen Durchmessern

Die naheliegendste Art, zwei Braggsidulen aneinander zu koppeln, besteht in der
Verbindung iiber einen Steg wie in Abb. 4.17 gezeigt. Der Steg, der die beiden -
Kavitaten verbindet, liegt zwischen dem oberen und dem unteren Braggspiegel. Von
oben betrachtet hat die Anordnung etwa die Form einer Hantel und kann mit vier
Parametern definiert werden: den beiden Séulendurchmessern (vorerst gleich grof),
der Stegbreite und dem Abstand der Sdulenmittelpunkte.

Fiir die Berechnung resonanter Moden greifen wir auf die Stufenindexfaser-Simula-
tion aus Abschnitt [4.1.2/ zuriick. Zwar gibt sie keine Auskunft iiber die ()-Faktoren,
dafiir kénnen aber beliebige Braggresonatorstrukturen simuliert werden, weil es nur
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Abbildung 4.18: Berechnung der Resonanzen mittels Stufenindexfaser-Simulation: Bei
einem konstanten Abstand der Sdulenmittelpunkte (6 ym) entsteht abhéingig von der Steg-
breite zwischen den gleich dicken Siulen (5pum) eine optische Kopplung. Je nach Stérke
wird dadurch die Entartung der urspriinglichen Moden aufgehoben; die Grundmode spal-
tet in Ia und Ib auf. Die Intensitdtsverteilungen rechts (blau minimale, rot maximale
Intensitét) zeigen ausschlielich delokalisierte Moden, die sich iiber die gesamte Struktur
ausdehnen. Zusitzlich kénnen die Moden nach symmetrisch (Ia, Ila und Ilc) und anti-
symmetrisch (Ib, IIb und IId) geordnet werden.

auf den zweidimensionalen Querschnitt der unendlich ausgedehnten Faser ankommt.

Wie die Resonanzwellenldngen von der Stegbreite abhéngen, ist Abb.4.18 zu entneh-
men. Bei einer verschwindenden Stegbreite sind die Resonanzwellenléngen der gekop-
pelten Struktur mit denen der einzelnen Saule identisch, d.h. auf Grund mangelnder
Kopplung existieren in beiden Sdulen unabhéngig voneinander die urspriinglichen
Moden bei gleicher Energie (Entartung). Mit zunehmender Stegbreite werden Ent-
artungen aufgehoben und die drei Moden I bis III fichern in verschiedene Zweige
auf. Die Grundmode I mit der gréfiten Wellenlédnge, ganz oben in der Abb., spaltet
zuletzt auf; hohere Moden besitzen mehr Intensitdt am Sdulenrand und erfahren die
Kopplung so bereits bei einem schmaleren Steg als die Grundmode. Ein dhnliches
Verhalten zeigt sich, wenn die Stegbreite festgehalten wird und dafiir die Steglédnge,
d.h. der Mittelpunktsabstand der Séulen, modifiziert wird. Dabei stellt sich erwar-
tungsgemaf die grofite Aufspaltung der Moden beim kleinsten Abstand der Sdulen
ein, weil fiir diesen Fall die Sdulen fast verschmelzen und so die Kopplung maximal
ist.
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Abbildung 4.19: Messung der spektralen p-PL-Intensitdt von zwei gekoppelten
Sédulenstrukturen, die sich nur in der Stegbreite unterscheiden. Die markierten Wel-
lenldngenpositionen sind Berechnungen der Stufenindexfaser-Simulation, vgl. Abb. 4.18.

Bei einer Kopplung von gleichen Durchmessern entstehen auf Grund der Symmetrie
nur Moden, deren Intensitét iiber die gesamte Struktur verteilt ist, also delokalisier-
te Moden. Die Intensitétsverteilungen der aufgespaltenen Grundmoden Ia und Ib in
Abb. 4.18| erlauben dariiber hinaus eine Zuordnung nach symmetrischen und anti-
symmetrischen Moden, wonach letztere in der Mitte des Stegs eine Intensitét gleich
Null aufweist [62]. Auch hohere Moden lassen sich nach diesem Prinzip einteilen.
Die symmetrischen Moden (Ia, IIa und Ilc) besitzen eine niedrigere Energie als die
antisymmetrischen (Ib, 116 und I1d), vgl. Abb. 4.18. Als Anmerkung sei erwéhnt,
dass die einzelnen Aste Ia bis IId in der Simulation jeweils als zwei Moden mit
gleicher Intensitatsverteilung zum Vorschein treten. Sie sind bei der einzelnen Saule
auf eine Richtungsentartung der Felder zuriickzufiihren, die allerdings beim Zusam-
menschluss der beiden Saulen teilweise aufgehoben ist. Letzteres ist besonders gut
bei den Moden Ilc und IId fiir Stegbreiten grofler 3,5 um zu erkennen, die in sich
weiter aufspalten.

Zwei Stegbreiten sind in Abb. [4.18 mit vertikalen Streifen unterlegt: 1,8 ym und
3,8 um. Die Geometrie an diesen Positionen entspricht den experimentell realisier-
ten Strukturen; die erste von beiden ist in der elektronenmikroskopischen Aufnah-
me in Abb. 4.17 zu sehen. Lediglich der Durchmesser der Sdulen weicht mit knapp
4,8 pm vom 5-pm-Soll leicht ab. Die daran gemessenen Spektren in Abb. [4.19/ unter-
scheiden sich deutlich voneinander, stimmen aber sehr gut mit der Stufenindexfaser-
Simulation iiberein, deren Resonanzwellenldngen als vertikale Linien markiert sind.
Beim 1,8-um-Steg sind die Grundmoden noch entartet. Dagegen reicht beim 3,8-pm-
Steg die Kopplungsstérke aus, die Grundmoden in Ia und Ib aufzuspalten. Zusétzlich
rutscht die Mode Ila deutlich zu groflerer Wellenlénge.

Die gute Ubereinstimmung zwischen Simulation und Messung erlaubt eine ganz
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klare Zuordnung der Moden. Geringe spektrale Abweichungen konnen mit Fehlern
in den vier oben erwihnten, geometrischen Parametern zusammenhéngen; so ist
z.B. die Stegbreite auf der Hohe der A-Kavitdt nicht unmittelbar bei Messungen
mit dem Rasterelektronenmikroskop zugénglich und muss iiber die Verkippung der
Seitenwand abgeschéitzt werden. Grundsétzlich zeigt aber die hohe Vergleichbarkeit,
dass sich die verwendete Simulationsmethode hervorragend fiir das Design und die
Entwicklung gekoppelter Sdulenresonatoren eignet.

4.3.2 Koexistenz lokalisierter und delokalisierter Moden

Die gekoppelten Sdulen mit gleichen Durchmessern besitzen viele delokalisierte Mo-
den. Eine Kopplung von zwei Quantenpunkten in je einer Séule wére somit denkbar.
Doch um die Quantenpunkte optisch getrennt voneinander anzusprechen oder deren
Information auszulesen, konnten zusétzliche Moden mit einer Lokalisierung in nur
einer Saule hilfreich sein. Offensichtlich miissen dafiir zwei ungleiche Séulen verbun-
den werden.

Bei einer Kopplung von Saulen mit beliebigen ungleichen Durchmessern werden
sich im Allgemeinen Moden einstellen, deren Intensitédt sehr inhomogen {iber die
gesamte Struktur verteilt ist. Denn auf Grund der beliebigen Asymmetrie gibt es fiir
niedrige Moden keine entarteten Zustinde auf beiden Seiten, so dass sich beziiglich
der Intensitétsverteilung ein Schwerpunkt auf einer Seite ausbildet.

Auswahl der Durchmesser

Um die richtige Paarung von Durchmessern fiir lokalisierte und delokalisierte Moden
zu finden, gehen wir wie folgt vor: Die Resonanzwellenléngen einer Séule héngen von
deren Durchmesser ab (vgl. auch Abschnitt 4.1.2). Basierend auf diesem Zusammen-
hang wihlen wir als Beispiel einen ersten Durchmesser von 5 um, sieche Abb. [4.20.
Darin besitzt die héhere Mode III eine Resonanz bei 931,1 nm. Nun suchen wir
einen anderen Durchmesser, der bei der gleichen Wellenlénge eine Mode aufweist.
Dickere Sédulen haben einen kleineren energetischen Abstand zwischen den Moden,
so dass die Gefahr besteht, dass die Moden insbesondere im Experiment nicht mehr
differenziert und zugeordnet werden konnen. Eine 3,7-um-Séule zeigt bei der glei-
chen Wellenlénge von 931,1 nm die Mode II. Diese Durchmesserpaarung sollte als
gekoppelte Struktur delokalisierte Moden aufweisen, die sich aus der Mode II der
3,7-pm-Saule und der Mode IIT der 5,0-pm-Séule zusammensetzen, im Folgenden
als II-ITII-Moden bezeichnet. Auflerdem besitzen die Grundmode I der diinnen Séule
und die Moden I und II der dicken Séule keinen Gegenpart in der anderen Saule,
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Abbildung 4.20: Ausgehend von den durchmesserabhéingigen Resonanzwellenléingen ei-
ner einzelnen Sdule (durchgezogene Kurven im Diagramm) kénnen durch Kopplung un-
terschiedlich dicker Séulen lokalisierte oder delokalisierte Moden in einer Struktur erreicht
werden. Delokalisierte Moden entstehen, wenn in den unverbundenen Siulen bereits Mo-
den bei gleicher Energie vorhanden sind, z.B. Mode II in der 3,7-pm-Séule und Mode II1
in der 5,0-um-Saule. Lokalisierte Moden bilden sich hingegen aus, wenn eine Mode kein
energetisch gleiches Pendant in der anderen Séule findet.

so dass keine Kopplung zur anderen Seite stattfindet, siche Abb. 4.20. Daraus ent-
wickeln sich lokalisierte Moden, Nomenklatur hier: 1-0, 0-I, 0-IT (“0” fiir keine Mode
auf der anderen Seite).

Berechnungen zur Intensitatsverteilung mit der Stufenindexfaser-Simulation bestéti-
gen die Charakteristik dieser Moden, siehe Abb. 4.20 rechts. Die delokalisierte Mode
[I-III spaltet in eine annédhernd symmetrische I1-I1T1Ia Mode und eine vergleichbar an-
tisymmetrische Mode II-IIIb auf. Die lokalisierten Moden 0-I und I-0 beschrénken
ihre Intensitét auf eine Seite, sind aber durch den vorhandenen Steg gegeniiber der
urspriinglichen Mode (Abb. [4.6)) leicht deformiert.

Experimentelle Realisierung und ortsaufgeloste Lumineszenz

Das gleiche Verhalten wurde in einer experimentell realisierten Sdulenstruktur nach-
gewiesen. Die Durchmesser betrugen 3,7 um und 5,0 um; der Steg wurde so gewéhlt,
dass eine ausreichende Kopplung zwischen den Sdulen vorhanden ist (2,9 pm breit,
Mittelpunktsabstand: 5,67 um), sieche Abb. 4.21(a). Bei der Detektion mit einer
CCD-Kamera kann entlang des Spektrometerspalts die rdumliche Verteilung der
spektral aufgelosten Photolumineszenz gemessen werden. Bei entsprechender Aus-
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Abbildung 4.21: In der gekoppelten Sdulenstruktur mit den Durchmessern 3,7 ym und
5,0 pm entstehen aus den urspriinglichen Moden II und IIT delokalisierte Moden: (a) Elek-
tronenmikroskopische Aufnahme der realisierten Struktur (A0352a-2). (b,c) Réumlich
aufgeloste p-PL-Intensitdt (farbkodiert: schwarz null, weif maximal) der gekoppelten
Séulenstruktur entlang der Verbindungsachse; in Kontur gestrichelt markiert. In (b) er-
folgte die Anregung (roter Punkt) auf der dicken Sdule, in (c) auf der diinnen Saule.
Jeweils darunter finden sich rdumlich integrierte Spektren: Die delokalisierten Moden II-
[Ila/II-1116 &ndern abhingig von der Anregungsposition darin die Hohe ihrer Maxima
kaum; dagegen hiingen die Hohen der lokalisierten Moden (0-1, I-0, 0-II) stark von der An-
regungsposition ab. Die vertikalen Linien in den integrierten Spektren sind die berechneten
Resonanzwellenlédngen.

richtung der gekoppelten Probenstruktur wurde so die Lumineszenz entlang der
Verbindungsachse aufgenommen, siehe Abb. 4.21(b,c). Damit ist ersichtlich, ob eine
lokalisierte oder delokalisierte Mode vorliegt und in welchem Teil der Struktur sie
sich befindet.

Abbildung 4.21(b) und (c) gibt zwei Messungen an genau dieser gekoppelten Struk-
tur wieder. Der Unterschied liegt nur in der Anregungsposition des Lasers: in (b) war
der Anregungslaser auf die dicke Saule fokussiert, in (c) auf die diinne (symbolisiert
durch den roten Punkt in der Kontur daneben). In beiden Fillen wurden spektral
die gleichen Moden detektiert, die sich sehr gut mit den berechneten Resonanz-
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wellenléingen® decken und so eine eindeutige Zuordnung der Moden ermoglichen.
Auflerdem ldsst sich die rdumliche Struktur der einzelnen Moden entlang der Ver-
bindungsachse ablesen, wonach die mit 0-I (I-0) bezeichnete Mode gerade in der
dickeren (diinneren) Séule ihr Maximum besitzt — genau so, wie man es nach der
Intensitétsverteilung in Abb. 4.20 erwartet. Von den delokalisierten Moden ist die
Mode II-ITIa am besten zu erkennen. Sie weist genau drei Maxima entlang der Sym-
metrieachse auf, wie auch in Abb.4.20. Simulation und Messung stimmen so in allen
Punkten iiberein.

Die unterschiedlichen Anregungspositionen der pu-PL-Messungen offenbaren noch
mehr: Es liegt auf der Hand, dass die lokalisierten Moden gerade dann besonders
stark angeregt werden, wenn sie mit der rdumlichen Position des Lasers iiberein-
stimmen; gut ablesbar ist dieser Sachverhalt in den rdumlich integrierten Spektren
unter den farbkodierten Darstellungen in Abb. 4.21(b-c), wo sich das Verhéltnis der
Maxima von 0-I und I-0 zwischen (b) und (c) umkehrt. Andererseits ist aber in den
raumlichen Auflésungen zu erkennen, dass diese Moden unabhéngig von der Anre-
gungsposition ihre entsprechende einseitige Intensitétsverteilung beibehalten; d.h.
bei einer resonanten Anregung konnten so mit Hilfe der lokalisierten Moden gezielt
nur Quantenpunkte auf einer Seite der Struktur angesprochen werden, wiahrend es
auf der anderen Seite fiir diese Wellenldnge keinen Zustand gibt, so dass das Licht
dort nicht eindringen kénnte.

Die delokalisierten Moden II-ITla und II-IIIb werden dagegen immer gleich stark
angeregt. Die Hohen ihrer Maxima sind in beiden Féllen rdumlich vergleichbar, was
im Umkehrschluss bedeutet, dass Quantenpunkte bei dieser Wellenldnge auf beiden
Seiten gleich gut an die Mode ankoppeln konnen. Letzteres ist wichtig, wenn zum
Beispiel ein Quantenpunkt in der dickeren Séule mit einem Quantenpunkt in der
diinneren Saule iiber die Mode gekoppelt werden soll.

Neben der hier vorgestellten Struktur mit II-III-Kopplung wurden auch I-1I-Kopp-
lungen entworfen und realisiert. Dabei fallen die fundamentale Mode I der diinneren
Saule und die zweite Mode II der dickeren Saule energetisch zusammen und bilden
wiederum eine delokalisierte Mode. Gleichzeitig konnte darin nur eine lokalisierte
Mode 0-I, die zuvor der Grundmode der dickeren Saule entsprach, gemessen werden.
Hohere lokalisierte Moden zu finden ist schwieriger, weil sie vom Kopplungssteg
starker beeinflusst werden (vgl. Abb. 4.18) und auflerdem mit ihren geringeren -
Faktoren eher dazu tendieren, mit energetisch benachbarten (delokalisierten) Moden
zu verschmelzen, d.h. in der Messung nicht mehr als lokales Intensitdtsmaximum in
der Struktur auflésbar sind.

®Die Resonanzwellenlingen in Abb. [4.20/ und Abb. 4.5 sind auf die Probe A0310 abgestimmt.
Auf der (nominell gleichen) Probe A0352a sind die Resonanzen dazu rotverschoben. Die Hohe der
A-Kavitdt wurde in der Simulation daran angepasst.
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Insgesamt konnte auf diese Weise mit hervorragender Ubereinstimmung zu den Si-
mulationsergebnissen auch experimentell die Koexistenz von lokalisierten und delo-
kalisierten Moden bewiesen werden. Damit wire zumindest aus der Sicht der Mo-
denstruktur nicht nur die Kopplung zweier Quantenpunkte iiber das elektromagne-
tische Feld einer delokalisierten Mode denkbar, sondern auch das Ansprechen eines
individuellen Quantenpunkts, beispielsweise zur Anregung oder zum Auslesen des
entsprechenden elektronischen Zustands.

4.4 Beobachtung einzelner Quantenpunkte in Siu-
lenresonatoren

Der Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit lag bislang in der Charakterisierung der
Mikroresonatoren und deren optischer Moden. Zu diesem Zweck wurden in den
experimentellen Untersuchungen die eingebauten Quantenpunktensembles als breit-
bandige, interne Lichtquelle verwendet.

Das Fernziel besteht in der Kopplung einzelner, raumlich getrennter Quantenpunkte.
Dazu muss die Emission aus einzelnen Quantenpunkten beobachtet werden. Aufler-
dem ist, abgesehen von der rdaumlichen Ubereinstimmung der Quantenpunktposition
mit der Intensitétsverteilung der optischen Mode, eine energetische Verschiebung der
Quantenpunktemission zur spektralen Abstimmung mit der Mode notwendig. Auf
zwei Wegen kann die Quantenpunktemission nach der Herstellung noch beeinflusst
werden: iiber die Temperatur und iiber das elektrische Feld (siche auch Abschnitt
2.4.3). Im Folgenden werden erste Ergebnisse diskutiert.

4.4.1 Temperaturabhingige Quantenpunktemission

Die Beobachtung des Temperatureinflusses auf die Quantenpunktemission lasst sich
bei den ohnehin im Kryostat stattfindenden Messungen einfach bewerkstelligen. Um
einzelne Quantenpunkte im Spektrum der Sdulenmoden zu beobachten, muss die
Anregungsleistung des Lasers ausreichend gering sein, weil ansonsten die Moden
das Spektrum dominieren und der hohe Untergrund die Emission einzelner Quan-
tenpunkte iiberdecken. So liegt die Laserleistung bei einem Anregungsspot von etwa
2 pm Durchmesser zur Messung von Quantenpunkten in der Gréflenordnung weniger
Mikrowatt — werden dagegen nur Moden charakterisiert, eignet sich eine Leistung
von wenigen Milliwatt.

Je nach Anregungsleistung werden fiir die Quantenpunkte in der Resonatorséule In-
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Abbildung 4.22: (a) Die Emission eines Quantenpunkts (scharfes Maximum in den nor-
mierten p-PL-Spektren) durchlauft auf Grund der spektralen Verschiebung mit der Tem-
peratur die Grundmode einer 3-um-Resonatorsiule (grau ausgefiillt; Probe: A0492a; siehe
auch Ref. [131]). In den gleichen Spektren finden sich weitere Quantenpunktmaxima, von
denen im dargestellten Wellenlédngenbereich nur zwei zu erkennen sind (unterlegt mit grau-
en Kreisen). In (b) sind die gemittelten und untergrund-korrigierten Intensitédten von fiinf
Quantenpunkten im selben Spektrum zum Quantenpunkt QDiyrode, der durch die Mode
schiebt, ins Verhéltnis gesetzt. Daraus liest man eine Erhchung der Quantenpunktemission
von QDyiode im Resonanzfall mit der Mode ab.

tensitdten von vergleichbarer Hohe wie der Mode gemessen, siche Spektren in Abb.
4.22(a). Die iiberragende Emission eines einzelnen Quantenpunkts QDypoge (dick
hervorgehoben) konnte darin mit Hilfe der Temperatur durch das Maximum der
Séulenmode (grau ausgefiillt) geschoben werden. Die Sdule mit einem Durchmes-
ser von 3 um hat eine Grundmode mit ¢ > 7.000. Eine Aufspaltung, wie man sie
fiir starke Kopplung erwartet, wurde nicht beobachtet. Dafiir diirfte die Wechsel-
wirkung zwischen Quantenpunkt und Mode hier zu gering sein. Allerdings konnte
eine erhohte Quantenpunktemission in Resonanz festgestellt werden, wie sie beim
Purcell-Effekt zu messen ist. Um letzteres zu quantifizieren, wurden aufler dem
QDpoge noch fiinf weitere Quantenpunktmaxima in den Spektren beriicksichtigt
— im gezeigten Wellenldngenbereich der Spektren in Abb. 4.22(a) sind nur zwei da-
von enthalten (mit Kreisen markiert). Denn nur die Relation des durchschiebenden
Quantenpunkts QDyoqe zu anderen Quantenpunkten abseits der Resonanzmode ist
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ausschlaggebend.

Die Hohe der Quantenpunktmaxima wurde um deren Untergrund korrigiert. In die-
sem Sinne zéhlt auch die Hohe der Resonatormode an der spektralen Position des
Quantenpunkts QDyjoqe zum Untergrund, welcher gerade im Bereich der spektralen
Ubereinstimmung zwischen 28 K und 30K betrichtliche Werte annimmt. Die Hohe
des durch die Mode schiebenden Quantenpunkts QDyjoqe wurde durch die mittlere
normierte Hohe der anderen fiinf Quantenpunkte geteilt und ist in Abb. 4.22(Db)
dargestellt. Dieses Intensitéitsverhéltnis besitzt gerade um 29 K ein Maximum, wo
auch das Maximum von QDyoqe mit der Resonatormode in Abb. [4.22(a) spektral
iibereinstimmt. Demzufolge ist die Quantenpunktemission in Resonanz mit der Mo-
de etwa um den Faktor zwei erhoht. Dieser Wert darf allerdings nicht direkt mit
dem Purcellfaktor aus Gl. 2.9 gleichgesetzt werden. Vielmehr beschreibt diese Zahl
einen maximalen Purcellfaktor, weil die Resonatormode stark nach oben gerichtet
abstrahlt und so die Quantenpunktemission in Resonanz besonders effizient in diese
(Mess-)Richtung ausgekoppelt wird.

Saulenresonatoren, bei denen von einer starken Kopplung mit einzelnen Quanten-
punkten berichtet wurde, sind fast vergleichbar mit den hier untersuchten Saulen
[31, 30]. Entscheidend fiir den Erfolg waren dort jedoch modifizierte Quantenpunk-
te mit extrem hoher Oszillatorstiarke. Nicht zu letzt ist dabei auch die rdumliche
Ubereinstimmung von Quantenpunkt und Intensitidtsmaximum der Mode entschei-
dend, iiber die bei der Messung in Abb. 4.22] keine Aussage getroffen werden kann.

4.4.2 Anlegen elektrischer Spannungen

Beim Anlegen eines elektrischen Feldes an einen angeregten Quantenpunkt wird die
Wellenfunktion des Exzitons deformiert, was durch den Stark-Effekt in Quantensys-
temen zu einer Energieverschiebung fithrt (siehe Abschnitt 2.4.3). Diese Art der
Quantenpunktenergieverschiebung hat den Vorteil, dass sie nicht so trige wie die
Temperaturanpassung der ganzen Probe ist.

Mit einer geeigneten Vorstrukturierung und Kontaktierung der Probe konnen Elek-
troden auf der Probe so integriert werden, dass die Quantenpunkte in den Reso-
natorsdulen entweder lateralen oder vertikalen elektrischen Feldern ausgesetzt sein
sollten. In Abbildung 14.23! ist der Aufbau fiir beide Konfigurationen zu erkennen.
Als Ausgangspunkt wird jeweils die planare Probe zuerst vorstrukturiert, danach
werden an dieser Struktur ausgerichtet die Sdulen hineingefrést und zuletzt die Kon-
taktflachen durch 25 pm dicke Golddréahte mit einer dufleren Platine verbunden.

Fiir das laterale Feld werden zwei dicht aneinander liegende, komplementére Fin-
gerstrukturen aus aufgedampften Gold auf die undotierte Probe gebracht, womit
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Abbildung 4.23: Experimentelle Realisierungen zur Anlegung elektrischer Felder an
Séulenresonatoren: (a) Um ein laterales Feld zu erzeugen, werden lithographisch Goldfin-
ger mit groBen Kontakten auf die Probe aufgebracht. Uber diinne, angeklebte Golddrihte
kann eine Spannung angelegt werden, so dass ein elektrisches Feld an der Sdule zwischen
den Goldfingern abfillt. (b) Ein vertikales Feld kann angelegt werden, indem die Resona-
torsdule als p-i-n-Diode aufgebaut wird, d.h. die DBRs sind teilweise dotiert, die \-Kavitét
mit den Quantenpunkten bleibt intrinsisch.

gleichzeitig auch die Kontaktflichen definiert werden [131]. Danach wird die Séule
an einer beliebigen Stelle zwischen den Fingern hineingeschnitten; in Abb. [4.23(a)

betragt der Fingerabstand 30 um. Erst dann werden zur elektrischen Kontaktierung
die Golddriahte mit Epoxidharz auf die Goldflichen geklebt.

Fiir elektrische Felder in Wachstumsrichtung wurde ein Konzept entwickelt, wie
auch gekoppelte Sédulen unabhéngig voneinander angesteuert werden konnten: Da-
mit die spéter angelegte Spannung iiber einen moglichst kurzen Abstand abfillt,
wird die Probe beim Wachstum dotiert. Nur die A\-Kavitdt und die untere Hélfte
des oberen Braggspiegels bleiben intrinsisch. Auf die planare Probe werden Kon-
taktflachen aufgedampft, die fiir einen n-dotierten oberen Braggspiegel aus Indium
bestehen. Danach wird ein grofler Mesa aus der Probe herausgeétzt, der zwei Indi-
umkontaktflichen iiber einen diinnen Steg (ca. 40 um breit) verbindet, siche Abb.
4.23(b). In diesen diinnen Steg wird mit dem fokussierten Ionenstrahl die gekoppelte
Séulenstruktur mitsamt noch diinneren Kontaktstegen zur Seite (ca. 1,5 um breit)
hineingefrést, siehe VergroBerung in Abb. 4.23(b). Um die beiden Indiumkontakte
danach noch elektrisch zu separieren und so die Moglichkeit einer unabhéngigen
Kontrolle der zwei Saulen zu 6ffnen, reicht es aus, mit dem fokussierten Ionenstrahl
einen Spalt zwischen die beiden Sdulen zu schneiden, der tiefer als die n-Dotierung
des oberen Braggspiegels ist, aber die A\-Kavitdt verbunden léasst. Wie zuvor bilden
Golddréhte dann den elektrischen Kontakt zu einer umgebenden Platine.

Bei der lateralen Konfiguration konnten Verschiebungen von bis zu 0,3 nm fiir einen
Quantenpunkt beobachtet werden. Allerdings ist noch nicht auszuschlieflen, dass da-
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bei weniger das elektrische Feld als vielleicht vielmehr eine lokale Erwérmung durch
einen endlichen Stromfluss die Rotverschiebung bewirkte [131]. Auch ist zu bemer-
ken, dass der Stromfluss zwischen den Fingerstrukturen bei hineingefrésten Sdulen
gegeniiber planaren Proben deutlich anstieg. Vermutlich erzeugt ein mit Defekten
angereicherter Ring um die Sdule herum — entstanden durch das Ionenbombardement
bei der Herstellung — eine hohere Leitfahigkeit der an sich intrinsischen Probe. Ab
gewissen Schwellstromen, die abhéngig von der Fingerstruktur und der Anregungsla-
serleistung waren, brach die Emission der Quantenpunkte bis hin zum vollstdndigen
Verschwinden stark ein. Moglicherweise sind die Exzitonen dabei auf Grund des
elektrischen Feldes oder der Warmeentwicklung kaum mehr in den Quantenpunkten
eingeschlossen.

An der vertikalen Konfiguration konnte bislang kein Einfluss auf die Quanten-
punktemission gemessen werden. Allerdings offenbarte sich in der Wellenldnge der
Resonanzmode eine Verschiebung von bis zu 0,04nm beim Umschalten zwischen
Durchlass- und Sperrrichtung dieser p-i-n-Diode (Probe A0519a). Erklart werden
konnte dieser Effekt iiber zuséatzliche Ladungstriger, die durch die anliegende Span-
nung aus der dotierten Schicht in die intrinsische A\-Kavitét gedriickt werden, welche
gleichzeitig den Brechungsindex verdndern und so die Resonanz der Saule beeinflus-
sen konnen [132].

Die Verschiebung der Quantenpunktemission durch den Stark-Effekt héingt von meh-
reren Parametern ab. Zum einen sollte fiir einen maximalen Effekt der Spannungs-
abfall iiber dem Quantenpunkt moglichst grof sein; zum anderen bestimmen aber
auch die Grofle und der Indiumgehalt des Quantenpunkts, inwieweit das Exziton
unter dem Einfluss des elektrischen Feldes noch im Quantenpunkt eingesperrt ist
bzw. strahlend rekombinieren kann. Insofern lassen sich die Quantenpunkte fiir den
Einsatz im elektrischen Feld auch optimieren.

Doch wenngleich der eindeutige Zusammenhang zwischen Quantenpunktverschie-
bung und angelegtem elektrischen Feld an den gemessenen Proben noch fehlt, so
versprechen die gefundenen Effekte dennoch ein hohes Potenzial zur spektralen Ab-
stimmung von Quantenpunkt und Resonatormode. Nicht zuletzt kénnte auch eine
lokale Erwérmung durch den flieenden Strom von Nutzen sein, da sie im Gegensatz
zur Temperaturregulierung der gesamten Probe nicht so trige wére. Lediglich dotier-
tes Material sollte mit Bedacht eingesetzt werden, da es in der Resonatorsaule {iber
zusétzliche Absorption die Giite des Resonators begrenzen konnte (vgl. Abschnitt
1.2.9).
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4.5 Fazit

Saulenformige Braggresonatoren sind aussichtsreiche Kandidaten, die die Aufgabe
einer Kopplung von rdumlich getrennten Quantenpunkten iiber das Lichtfeld einer
resonanten Mode erfiillen konnten. Im Hinblick auf dieses Ziel wurden in dieser
Arbeit sowohl einzelne als auch gekoppelte Resonatorsiulen untersucht.

Die Grundmode einer einzelnen Séule mit 25 Braggspiegelpaaren oben und unten
erreicht dabei im Experiment einen ()-Faktor bis knapp 20.000 fiir einen Durch-
messer von 10 ym, bzw. 18.000 (9.000) bei 5 um (3 pm). In der Simulation liegt der
maximale Wert fiir die ideale Struktur mit dieser Anzahl an DBR-Paaren bei 50.000.

Dariiber hinaus kann man aus der rotationssymmetrischen Simulation der finiten
Elemente lernen, wodurch der Lichteinschluss limitiert ist. In den realisierten Geo-
metrien diirfte demzufolge vornehmlich die Anzahl der DBR-Paare der begrenzende
Faktor sein. Aulerdem muss bei der Herstellung auf die Absorption in der Saule
geachtet werden. Neben der Materialqualitit, d.h. der Defektdichte im epitaktisch
gewachsenen GaAs und AlAs, verstirken auch der Ionenbeschuss beim Ausfrisen
der Sdule und die eingebauten Quantenpunkte die Absorption. Wéahrend der Ionen-
strom zur Herstellung schon gut eingestellt erscheint, gébe es bei den Quantenpunk-
ten durch Reduktion der Zustédnde in der spektralen Nachbarschaft der Mode noch
Optimierungsmoglichkeiten. Allem voran aber diirfte die Erhohung der Braggspie-
gelpaare auf 30 und mehr zu entscheidenden @-Steigerungen verhelfen.

Die ideale Sdulengeometrie besitzt keine Verkippung in der Seitenwand und einen
vollsténdig freigelegten unteren Braggspiegel. Abgesehen von diinnen Saulen mit
Durchmessern unterhalb 1,5 ym, bei denen die Grundmode mit teilweise hohen Ver-
lusten an Moden im DBR ankoppelt, wird der theoretisch erreichbare ()-Faktor
durch die Materialabsorption begrenzt. Unter Beriicksichtigung einer realistischen
Absorption im GaAs konnte mit Hilfe der Simulation erstmals eine Obergrenze der
Resonatorgiite berechnet werden. Fiir sidulenformige Braggresonatoren aus GaAs
und AlAs betrigt sie maximal @ = 250.000 (mindestens 40 DBR-Paare und einem
3-pm-Durchmesser) und zeigt, wie weit der maximale Lichteinschluss experimentell
noch optimiert werden kann.

Um eine starke Kopplung zu erreichen, sind aber nicht nur )-Faktor und Modenvo-
lumen der Mode ausschlaggebend. Der Emitter muss eine maximale Oszillatorstéarke
besitzen. Wie andere Gruppen berichten, kann die Ankopplung im Falle deformier-
ter, linglicher Quantenpunkte als Emitter zu diesem Zweck extrem erhoht werden.

Mit der Motivation individuell adressierbarer Quantenpunkte bildeten gekoppelte
Resonatorsédulen einen weiteren Schwerpunkt der Arbeit. Ein Simulationsmodell,
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basierend auf einer unendlich ausgedehnten Stufenindexfaser, diente als Grundlage,
gekoppelte Sdulen mit ungleichen Durchmessern so zu entwickeln, dass lokalisierte
und delokalisierte Moden koexistieren. Die Ubereinstimmung der Simulation mit den
gemessenen Strukturen ist dabei nahezu perfekt. Eignen wiirde sich das Konzept der
lokalisierten und delokalisierten Moden nicht nur zur optischen Kopplung zwischen
den Quantenpunkten, sondern auch im Hinblick auf einen separaten Ausleseprozess.

Zu guter Letzt wurden einzelne Quantenpunkte in den Resonatorsdulen detektiert.
Uber das unterschiedliche Temperaturverhalten von Quantenpunktemission und op-
tischer Mode konnen beide spektral sehr prézise aufeinander abgestimmt werden.
Die Palette der Einfliisse und Abstimmungsmoglichkeiten kann fiir eine elektrische
Kontaktierung der Mikrostruktur noch ergénzt werden. Auftretende Verschiebungen
bei angelegter Spannung sind entweder dem Stark-Effekt oder lokalen Erwédrmungen
durch einen endlichen Stromfluss zuzurechnen. In jedem Fall bieten sie eine weitere
Option zur energetischen Feinabstimmung.
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Zusammenfassung und Ausblick

Im Fokus dieser Arbeit standen die Untersuchung mit Simulationen sowie die expe-
rimentelle Erforschung zur Giite und Modenverteilung optischer Resonanzen zwei-
er verschiedener Mikroresonatortypen: Sdulenresonatoren und neuartige pyramidale
Mikroresonatoren.

Die Pyramidenform als Mikroresonator war bislang noch recht unerforscht. Dabei
bietet sie mehrere Vorteile: Durch die pyramidale Form diirfte es bereits fiir kon-
ventionelle, selbstorganisiert gewachsene Quantenpunkte méglich sein, die absolute
Quantenpunktanzahl iiber die Lage der Quantenpunktebene relativ zur Pyrami-
denhohe zu kontrollieren. Die nasschemische Herstellung erwies sich dariiber hinaus
in Bezug auf die Geometrie als sehr flexibel und diirfte im Gegensatz zum lonen-
beschuss bei der Saulenherstellung kaum zusétzliche Defekte an der Oberfléche er-
zeugen. Und im Hinblick auf kleine Modenvolumina bieten besonders freistehende
Pyramiden ein hohes Potenzial, weil das elektromagnetische Feld der Mode kaum in
die Umgebung eindringt. Allerdings ist es bei den Pyramiden noch nicht gelungen,
die spektralen Positionen von Moden und deren Giite zu kontrollieren.

Die Saulen besitzen hingegen die Vorziige einer gerichteten Abstrahlung senkrecht
zur Probenoberfliche und hohe optische Resonatorgiiten. Zudem konnen hier die
spektralen Positionen der Resonanzen iiber die Schichtdicke zwischen den Bragg-
spiegeln und durch den Saulendurchmesser sehr genau realisiert werden. Gerade
dieser letzte Aspekt erlaubte auch die Herstellung gekoppelter Resonatorsdulen mit
einer gezielten raumlichen Intensitétsverteilung der Moden.

Fiir beide Resonatortypen konnten verbundene Formen hergestellt werden. Aber
dennoch muss mit Blick auf das Fernziel, der Kopplung rdumlich getrennter Quan-
tenpunkte iiber das Lichtfeld einer Mode, festgestellt werden, dass der Ansatz mit
Resonatorsdulen wesentlich aussichtsreicher erscheint. Denn bislang besteht nur fiir

103



Kapitel 5. Zusammenfassung und Ausblick

diesen Resonatortyp die notwendige Kontrolle iiber die optischen Moden insbeson-
dere auch in den gekoppelten Séulen.

Gleichwohl zeichneten sich in dieser Arbeit fiir beide Mikroresonatortypen inter-
essante Aspekte ab. Sie sollen im Folgenden noch einmal fiir jeden Typ getrennt
rekapituliert werden.

Pyramidale Mikroresonatoren

Bei der pyramidalen Form stand der Nachweis optischer Moden und die Bestimmung
ihrer Giiten an erster Stelle. Das Materialsystem GaAs ist in Verbindung mit der in
dieser Arbeit verwendeten nasschemischen Herstellung der Pyramiden bisher einzig-
artig. Um so erfreulicher ist das Ergebnis, dass in den pyramidalen GaAs-Formen
Resonatormoden zweifelsfrei nachgewiesen werden konnten. Im Detail wurden drei
verschiedene Pyramidenstrukturen untersucht, allesamt mit optischen Moden: Pyra-
miden auf Braggspiegeln, freistehende Pyramiden und mit Braggspiegeln umschlos-
sene Pyramidenstiimpfe.

In diesen drei Ausprégungen lisst sich der Lichteinschluss auf verschiedene Ursa-
chen zuriickfithren. Wahrend freistehende GaAs-Pyramiden auf dem Prinzip des
hohen Brechungsindexkontrasts zur Umgebung beruhen und in den iiberwachsenen
Pyramidenstiimpfen das Licht in allen Richtungen durch Reflexion an den umlie-
genden Braggspiegeln eingeschlossen ist, bildet die urspriingliche Grundform (GaAs-
Pyramide auf einem GaAs/AlAs-Braggspiegel) diesbeziiglich eine Mischform: Bragg-
spiegel unten und Totalreflexion an den Facetten.

Mit Hilfe von Mikrophotolumineszenzmessungen wurden an einzelnen auf Braggspie-
geln stehenden GaAs-Pyramiden mit einer Kantenldnge von 2,4 ym an der Grund-
fliche Resonatorgiiten bis () = 700 detektiert. Simulationen an vergleichbar grofien
Kegeln auf Braggspiegeln ergaben mit einer starken Abhéngigkeit vom Kegelwinkel
@-Faktoren bis maximal 3600. Geht man bei den Pyramiden von einer dhnlichen
Abhéngigkeit vom Facettenwinkel aus, bietet das flexible nasschemische Herstel-
lungsverfahren grofle Chancen auf eine weitere Optimierung des Lichteinschlusses.
Denn im Gegensatz zum selbstorganisierten Wachstum, bei dem der Facettenwin-
kel der Pyramiden durch Kristallebenen festgelegt ist, bestimmt beim Atzen das
Verhiltnis der Komponenten (Phosphorsidure, Wasserstoffperoxid und Wasser) den
resultierenden Winkel; ein Bereich von 20° bis 60° wurde dabei realisiert.

Das berechnete Modenvolumen von Pyramiden auf DBRs liegt in der Groenordnung
der Volumina diinner Sdulenresonatoren. Dabei ist wie bei allen Braggresonatoren zu
erkennen, wie das elektromagnetische Feld der Mode in den Braggspiegel eindringt
und so das Modenvolumen vergréfert. Bei freistehenden Pyramiden dringt das Feld
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hingegen nur geringfiigig in die Umgebung ein. Die freistehende Form lédsst deshalb
ein kleineres Modenvolumen erwarten, was zur Beobachtung quantenmechanischer
Effekte im Mikroresonator sehr wiinschenswert ist.

Die so genannte “freistehende Pyramide” oder “Deckelpyramide” bildet dabei den
oberen Teil einer vertikal gekoppelten Pyramidenstruktur, bei der sich sanduhrférmig
nur die Pyramidenspitzen beriihren. Optische Messungen und Simulationen deuten
darauf hin, dass die obere Pyramide in Bezug auf den Lichteinschluss isoliert betrach-
tet werden kann. Q)-Faktoren bis 3000 wurden daran gemessen und damit ein Vielfa-
ches des Q-Faktors von Pyramidenmoden auf einem Braggspiegel. Der Vergleich mit
Simulationen an Kegeln ist dabei etwas schwierig, da die Form der Grundfliche fiir
den freistehenden Fall sehr ausschlaggebend erscheint. Fliistergaleriemoden mit Q-
Faktoren bis 200.000 im simulierten Kegel legen aber nahe, dass der Lichteinschluss
in den Pyramiden noch erheblich verbessert werden kann, wenn statt der quadrati-
schen Grundfliche beispielsweise ein regelméfiiges Achteck die Grundfléche bildet.
Letzteres konnte mit einer geeigneten Atzmaske hergestellt werden; die Kegelform,
die in der Simulation sehr hohe @Q-Faktoren erreicht, kann dagegen auf Grund der
Anisotropie im GaAs nicht geédtzt werden.

Insgesamt sind die freistehenden Pyramiden deshalb mit ihrem tendenziell kleinen
Modenvolumen und weiter optimierbaren ()-Faktoren sehr viel versprechend. Durch
die pyramidale Form kann mit der relativen Position der Quantenpunktlage zudem
die absolute Anzahl der Quantenpunkte gut kontrolliert werden, was diese Struktur
auch fiir Anwendungen im Bereich von Einzelphotonenemittern interessant macht.

Die mit GaAs/AlAs-Braggspiegeln eingeschlossenen GaAs-Pyramidenstiimpfe wie-
sen bisher mit () ~ 5000 die besten Resonatorgiiten auf. Durch den DBR-Einschluss
diirften sie jeoch auch die grofiten Modenvolumina besitzen und deshalb in den
Verhéltnissen Q/Vijode (fiir schwache Kopplung) bzw. Q?/Viae (fiir starke Kopp-
lung) schlechter abschneiden als die freistehenden Pyramiden. Es ist jedoch be-
merkenswert, wie gut das epitaktische Uberwachsen auf den Facetten der geiitzten
Pyramidenstiimpfe funktionierte.

Nicht zuletzt gilt es fiir die Pyramidenform hervorzuheben, dass eine Verbindung
zwischen verschiedenen Pyramiden im gleichen Atzverfahren moglich ist, sei es ver-
tikal oder lateral. Die laterale Verbindung von Deckelpyramiden koénnte iiberdies fiir
eine elektrische Kontaktierung einer Pyramidendiode ihren Einsatz finden.

Beziiglich der Herstellungsmethode ist die nasschemisch geétzte Pyramide manch
anderen Mikroresonatoren sogar iiberlegen. Denn im Vergleich zu Trockenétzverfah-
ren mit Tonenbeschuss bilden sich bei der Herstellung im Atzbad keine Oberflichen-
schichten mit defektreicher Kristallstruktur, welche sonst zusétzliche Absorption und
damit optische Verluste bewirken.
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Saulenférmige Mikroresonatoren

Die Braggresonatorsdulen wurden in dieser Arbeit mit der Methode des fokussier-
ten Ionenstrahls aus planaren Schichtsystemen herausgeschnitten. Im Vergleich zu
anderen Gruppen belegen die gemessenen Resonatormoden und deren )-Faktoren
von knapp 20.000, dass dieses Herstellungsverfahren dem sonst iiblichen reaktiven
Ionenétzen qualitativ nicht nachsteht.

Simulationen einzelner Resonatorsdulen mit finiten Elementen konnten die oberen
Grenzen fiir die Resonatorgiite der Grundmode im GaAs/AlAs-Materialsystem in
Abhéngigkeit diverser geometrischer und materialspezifischer Parameter aufzeigen.
Als ein kritischer Punkt offenbarte sich dabei die Absorption, welche im Experiment
durch die Materialqualitét, aber auch durch zuséatzliche Zustdnde in den eingebau-
ten Quantenpunktlagen und Defekten an der Oberflache hervorgerufen wird. Unter
Beriicksichtigung einer realistischen Absorption im GaAs ist die Resonatorgiite ei-
ner idealen S&dule auf 250.000 limitiert; fiir diesen Wert wéren 40 DBR-Paare und
ein Durchmesser von 3 um notwendig. Mehr DBR-Paare oder eine dickere Séule
konnen diese Grenze nicht erweitern. Mit diesen Berechnungen stehen erstmals rea-
lisitische Abschéitzungen iiber das Optimierungspotenzial von Resonatorsédulen zur
Verfiigung.

Aus diesen numerischen Ergebnissen lassen sich unter anderem fiir die Sédulenherstel-
lung einige praktische Regeln ableiten: So sollten beim unteren Braggspiegel nicht
mehr als zehn Paare ungeétzt stehen bleiben, und der maximale Lichteinschluss
wird bei senkrechten Seitenwénden erzielt. Fiir Q-Faktoren jenseits 100.000 sollten
mindestens 30 DBR-Paare verwendet werden, dagegen bewirken mehr als 40 keine
weitere Verbesserung. Sehr schlanke Séulen (diinner als 1,5 pm) oder Seitenwandver-
kippungen konnen hingegen verlustreiche Ankopplungen an Moden im Braggspiegel
bewirken und so den @-Faktor der (Grund-)Mode unvorhersehbar reduzieren.

Geleitet von der Idee, einzelne {iber das Lichtfeld gekoppelte Quantenpunkte spéter
einmal auch getrennt voneinander bequem zu adressieren, waren auch gekoppelte
Saulenresonatoren Gegenstand dieser Arbeit. Dabei konnten anhand einer auf Stu-
fenindexfasern basierenden Simulation die Auswirkungen auf die Moden auf Grund
einer Verbindung zwischen zwei gleich dicken Sdulen in Abhéngigkeit von der Kopp-
lungsstegléinge und -breite studiert werden. Uberdies wurde die Aufspaltung der
Moden auch experimentell in hervorragender Ubereinstimmung mit diesem Modell
gemessen.

Dariiber hinaus wurden gekoppelte ungleiche Séulen genau so entworfen, dass die
resultierende Mikrostruktur sowohl gleichméfig delokalisierte als auch lokalisierte
Moden beinhaltet. Mit der experimentellen Umsetzung konnte die Koexistenz der
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lokalisierten und delokalisierten Moden durch ortsaufgeloste Photolumineszenzmes-
sungen bestétigt werden. Somit kénnte (unter der Voraussetzung einer entsprechen-
den spektralen Verschiebungsmoglichkeit der Quantenpunktemission) beliebig zwi-
schen einer Kopplung von zwei Quantenpunkten — jeder in einer Sédule — iiber die
delokalisierte Mode und beispielsweise einem separaten Auslesen iiber die lokalisier-
ten Moden geschaltet werden. Dies wire ein grofler Meilenstein auf dem Weg zu
einem Quantengatter, das auf raumlich getrennten Elektronenspins beruht.

Der letzte Teil der Arbeit beschéftigte sich mit der Beobachtung einzelner Quan-
tenpunkte in den Sdulenresonatoren. Hier konnte demonstriert werden, wie es mit
Hilfe der Temperatur moglich ist, die Emission des Quantenpunktes spektral durch
die Emission der Resonatormode zu verschieben. Dieser Moglichkeit liegt zu Grun-
de, dass die Quantenpunktemission von der effektiven Bandliicke und die Resona-
tormode nur vom Brechungsindex abhéngt, die beiden Phdnomene aber ein unter-
schiedliches Temperaturverhalten haben. Aulerdem wurde diskutiert, wie durch eine
elektrische Kontaktierung der Struktur der Stark-Effekt oder eine lokale Aufheizung
zur Verschiebung der Quantenpunktemission beitragen konnen. Diese Optionen sind
besonders fiir die spektrale Feinabstimmung sehr vielversprechend.

Ausblick

Zur Realisierung einer kohdrenten Kopplung zwischen Qubits in Quantenpunkten ist
eine starke Kopplung erforderlich. Der Nachweis einer starken Kopplung zwischen
einer Resonatormode und einem einzelnen Quantenpunkt ist deshalb der néchste
Schritt auf dem Weg zu einem Quantengatter. Nach Erfahrungen einer Gruppe,
die dies bereits fiir Sdulenresonatoren erreicht hat, wird die starke Kopplung durch
die Verwendung langlicher Quantenpunkte mit groflerer Oszillatorstiarke begiinstigt
[30, 31]. Die ldngliche Form eines Quantenpunkts kénnte bei entsprechender Aus-
richtung im elektrischen Feld zudem den Stark-Effekt zur spektralen Abstimmung
vergroflern.

Im Rahmen des CFN-Projekts A2 “Spinoptoelektronik” wird parallel auch das
Wachstum von InAs-Quantenpunkten auf vorstrukturiertem GaAs untersucht (D.
Schaadt). Mit diesem Verfahren konnten einerseits die ldngliche Form, andererseits
aber auch die gezielte Positionierung der Quantenpunkte im Maximum einer Reso-
natormode umgesetzt werden.

Solange keine Aufspaltung durch starke Kopplung messbar ist, sollte der Purcell-
Effekt bei spektraler Ubereinstimmung von Quantenpunktemission und Resonator-
mode beobachtbar sein. Um ihn zu quantifizieren und so das Verhéltnis von @ /Viode
experimentell abzuschétzen, sind zeitaufgeloste Mikrophotolumineszenzmessungen
zur Bestimmung der Lebensdauer erforderlich. Die Messwerte konnten anschlieend
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mit theoretischen Berechungen verglichen werden, um so auf einem weiteren Weg
die Qualitéit des pyramidalen oder sdulenférmigen Mikroresonators zu iiberpriifen.
Ein zeitaufgeloster Aufbau ist ohnehin erforderlich, wenn man das Potenzial der
(freistehenden) Pyramide als Einzelphotonenquelle weiter verfolgen méochte.

Beziiglich dem Verhéltnis von Q-Faktor zu Modenvolumen verspricht bei den Py-
ramiden momentan die freistehende Form (Deckelpyramide) die besten Aussichten.
Eine oktagonale Grundflache konnte hier weitere Verbesserungen mit sich bringen
und eine Verkleinerung der Pyramiden kénnte mehr Kontrolle iiber die Modenstruk-
tur (spekrale Position der Moden) erlauben.

Zur Steigerung des ()-Faktors in Sdulenresonatoren ist es empfehlenswert, kiinftig
mehr als 30 DBR-Paare einzubauen. In Kombination mit den Quantenpunkten
auf vorstrukturiertem GaAs und einer (selektiven, elektrischen) spektralen Abstim-
mungsmoglichkeit kdnnte so bereits das Ziel einer starken Kopplung zwischen zwei
Quantenpunkten in den Saulen realisiert werden. Unter Verwendung von spinpola-
risierten Elektronen, die Qubits definieren, sollte sich so ein Quantengatter konstru-
ieren lassen. Letztendlich konnte dann auch {iberlegt werden, wie sich diese Mikro-
resonatorstruktur mit der Funktionalitdat der elektrischen Spininjektion kombinieren

liefBe.
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