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1 Einfiihrung

1.1 Quantenpunktbasierte Mikroresonatoren im Kontext der
Quanteninformationsverarbeitung

Im ersten Satz einer Veroffentlichung zum Thema quantenpunktbasierte Mi-
kroresonatoren taucht fast immer der Begriff der Quanteninformationsverar-
beitung (engl. Quantum Information Processing) oder des Quantum Compu-
tings au& Daher kommt man in einer Einfiihrung auch nicht daran vorbei,
diesem Thema einige Zeilen zu widmen, wie es im folgenden Abschnitt ge-
schehen soll.

Seit den theoretischen Vorschlidgen von R. P. Feynman [I] und D. Deutsch
[2] in den 1980er Jahren, wie gekoppelte Quantenzustéinde zur effektiven
Berechnung exponentiell skalierender numerischer Probleme genutzt werden
konnten, dauerte es noch bis Anfang der 1990er Jahre bis die ersten Quan-
tenalgorithmen entwickelt wurden. Nach einfachen Orakelalgorithmen |3} [4]
war es wohl vor allem der von P. W. Shor entwickelte Algorithmus zur Prim-
zahlfaktorisierung [5], der den Quantencomputer in den Fokus der Forscher
riickte. Mit diesem Algorithmus konnte er erstmals darlegen, wie ein Pro-
blem, dessen Zeit zur Losung auf einem klassischen Computer exponentiell
mit seiner Grofle skaliert, mit einem Quantencomputer nur polynomiell ska-
liert. Zusammen mit D. P. DiVincenzo lieferte er ein Jahr zuvor zudem eine
Moglichkeit zur Fehlerkorrektur in Quantencomputern [6], was zumindest in
der Theorie den Weg zur Realisierung eines Quantencomputers ebnete.

Fiir die reale Umsetzung eines solchen Quantencomputers bendtigt man
jedoch zuerst ein sog. Qubit, das Analogon zum Bit eines klassischen Compu-
ters. Ein solches Qubit besteht aus einem quantenmechanischen Zwei-Niveau-
System mit den Eigenzustdnden |0) und |1). Im Gegensatz zu einem klas-
sischen Bit kann ein Qubit nicht nur den Zustand ‘0’ oder ‘1’ annehmen,
sondern jeden Zustand |¥) = cos(#)|0) + sin()e'?|1) auf der Bloch-Sphire
des Zwei-Niveau-Systems. An die Stelle des NAND-Gatters eines klassischen
Computers, durch das jede logische Operation substituiert werden kann, tritt
beim Quantencomputer das CNOT-Gatter. Bevor man jedoch ein CNOT-
Gatter realisieren kann, bendtigt man zuerst ein Qubit, das gewisse Anforde-
rungen erfiillt. Damit es fiir logische Operation einsetzbar ist, muss es definiert

Hiermit ist dies nun auch in dieser Arbeit geschehen.



1 Einfiihrung

initialisiert, manipuliert und ausgelesen werden kénnen. Hinzu kommt, anders
als beim klassischen Computer, dass man die Qubits untereinander quanten-
mechanisch koppeln muss. Fiir die tatsichliche Anwendung als Quantencom-
puter gibt es allerdings noch ein viel entscheidenderes Kriterium, das in der
Forschung nur allzu gern unter den Teppich gekehrt oder an die Ingenieur-
wissenschaften weitergeleitet wird: Die Skalierbarkeit des Systems.

Im Jahre 1999 stellten Imamoglu et al. die Moglichkeit zur experimentellen
Realisierung eines CNOT-Gatters anhand der Kopplung von Elektronenspins,
die in Quantenpunkten lokalisiert sind, an die optische Mode eines Scheiben-
resonators vor [7]. Die Idee zur Verwendung von Halbleiterquantenpunkten
basierte auf ihrer besonderen Eigenschaft, dass Elektronen und Ldcher in
Quantenpunkten diskrete Energieniveaus besetzen und so als eine Art kiinst-
liches Atom angesehen werden kénnen. Kann man nun spinpolarisierte La-
dungstrager in diese Quantenpunkte injizieren und ihre Spins untereinander
koppeln, hat man effektiv ein Ensemble gekoppelter Qubits, wobei die Zu-
stdnde der Qubits durch die Bloch-Sphéren der Elektronenspins représentiert
werden. Die Kopplung und Manipulation sollte dann durch das Feld einer
optischen Mode und lokalen Laserfeldern geschehen, die eine leichte spektra-
le Verschiebung zur Kavitidtsmode aufweisen. Bedingung ist allerdings, dass
die Zustdnde in den Quantenpunkten stark an das Lichtfeld der optischen
Mode gekoppelt sind. Ausgehend von dieser Idee wurden intensive Nach-
forschungen hinsichtlich der Initialisierung spinpolarisierter Elektronen oder
Locher in Halbleiterquantenpunkte [8HI0], deren Manipulation [TTIHI3] sowie
dem Erreichen starker Kopplung zwischen den elektronischen Zusténden im
Quantenpunkt und optischen Kavitdtsmoden [14H19] betrieben. Trotz vieler
Erfolge auf diesem Gebiet ist die Realisierung eines kompletten Bauelements
mit mehr als zwei gekoppelten Qubits bisher ausgeblieben. Letztendlich muss
man jedoch auch ein paar Worte tiber die Skalierbarkeit dieses Systems ver-
lieren. Schon Imamoglu et al. sprachen in ihrer Veréffentlichung die Warnung
aus: ,, ..., the requirement for addressing each QD individually strongly limits
the scalability [7]. Es war also ohnehin davon auszugehen, dass dieser Ansatz
nie iiber den Status eines Laborexperiments hinauskommen wiirde.

1.2 Abhdrsichere ,,Quantum Key Distribution* mittels
quantenpunktbasierter Einzelphotonenquellen

Nachdem im letzten Abschnitt die Motivation, quantenpunktbasierte Mikro-
resonatoren zur Realisierung von Quantencomputern zu erforschen, etwas
herabgewiirdigt wurde, sollen im Folgenden in einem positiveren Licht die
Errungenschaften, die fiir Wissenschaft und Technologie aus der Erforschung
dieses physikalischen Systems hervorgekommen sind, vorgestellt werden. Ne-



1.2 Abhdérsichere ,Quantum Key Distribution® mittels
quantenpunktbasierter Einzelphotonenquellen

ben einer groflen Menge an Erkenntnissen in Bezug auf das Verhalten von
Elektronen und Lochern in Quantenpunkten, die eher im Bereich der Grund-
lagenforschung angesiedelt sind, riickte die Photonenstatistik der emittierten
Strahlung einzelner Quantenpunkte immer mehr in den Fokus der Wissen-
schaft. Die Besonderheit liegt dabei in der sequentiellen Abstrahlung einzel-
ner ununterscheidbarer Photonen oder auch quantenmechanisch verschrank-
ter Photonenpaare. Darin unterscheidet sich die Emission von Quantenpunk-
ten stark von der klassischer Lichtquellen.

Fiir dieses sog. nicht-klassische Licht gibt es ein grofles Interesse im Rahmen
der abhorsicheren Verschliisselung gesendeter Datenpakete. Dabei werden ein-
zelne ununterscheidbare Photonen oder besser verschriankte Photonenpaare
dafiir verwendet, einen Schliissel (engl. Key) vom Sender (meist als Alice
bezeichnet) zum Empfinger (Bob) zu transportieren. Ein Auflenstehender
(Eve) versucht diese Kommunikation abzuhoren. Theoretisch kann nachge-
wiesen werden, dass Kommunikationsprotokolle zwischen Alice und Bob so
gestaltet werden konnen, dass Eve nur eine exponentiell geringe Wahrschein-
lichkeit hat, von Alice und Bob bei seinem Abhorversuch nicht erwischt zu
werden [20H22]. Letzteres soll auch dann noch gelten, wenn Eve einen Quan-
tencomputer mit unendlicher Rechenkapazitét besitzt. In der Literatur taucht
hierzu haufig der Terminus der Quantenkryptografie (engl. Quantum Crypto-
graphy) auf. Diese Bezeichnung sollte allerdings vermieden werden, da es sich
nicht um eine Verschliisselung auf der Basis eines Quantenalgorithmus han-
delt, sondern um den Transfer des Schliissels mittels einzelner Lichtquanten.
Besser ist daher die Bezeichnung Quantum Key Distribution, also die Vertei-
lung von Quantenschliisseln. Tatséchlich wird diese Verschliisselungstechnik
schon von einigen Firmen angeboten (z.B. IDQuantique, Magi@Q Technologies,
QuintessenceLabs).

Fiir die Technologie von Bedeutung ist es nun, moglichst hochfrequente
und zuverldssige Quantenemitter zu verwenden. Da Quantenpunktemitter
per se Einzelphotonenquellen sind und es einen groflen Erfahrungsschatz in
der Prozessierung von Halbleiterbauelementen gibt, liegt es daher nahe, diese
als Quellen zu verwenden. Insbesondere durch die intensive Forschung hin-
sichtlich der Manipulation elektronischer Zustédnde im Quantenpunkt und der
Kopplung an optische Moden, die im Rahmen der Quanteninformationsverar-
beitung getéatigt wurden, gibt es kein anderes System, das eine gréflere Vielfalt
in der Erzeugung nicht-klassischen Lichts verschiedener Eigenschaften bietet.
7Z.B. kénnen durch die starke Kopplung zwischen Quantenpunkt und opti-
scher Mode exotische Photonenstatistiken [23] und Einzelquantenpunktlaser
[24] realisiert werden oder durch gezielte Praparation elektrisch angeregt zir-
kular polarisierte einzelne Photonen erzeugt werden [25]. Die Hiirde, die sich
jedoch jedem Ansatz in den Weg stellt, ist die Effizienz, mit der die Emission
der Quantenpunkte aufgesammelt werden kann. Hierfiir wird haufig auf die
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Kopplung des Emitters an eine definiert abstrahlende optische Mode eines
Mikroresonators zuriickgegriffen [26H28]. Die Herstellung dieser Resonatoren
ist allerdings meist sehr aufwéindig und erlaubt die effiziente Auskopplung der
Emission nur im spektral sehr schmalen Bereich einer optischen Mode. Da es
moglich ist, mithilfe eines Quantenpunktes verschriankte Photonenpaare zu
erzeugen [29H31], diese aber spektral getrennt sind, wére es von Vorteil, eine
Losung zu finden, bei der die Emission eines Quantenpunktes in einem brei-
teren Frequenzband effizient ausgekoppelt wird. Bisherige Losungen basieren
dabei auf wenig reproduzierbaren Ansétzen [32].

1.3 Zielsetzung und Struktur der Arbeit

Ziel dieser Arbeit war es nun, zum einen ein stark gekoppeltes System aus
Quantenpunktemitter und optischer Kavitdtsmode herzustellen und zum an-
deren breitbandige, effiziente Einzelphotonenquellen.

Einleitend werden in Kap. [2] einige theoretischen Grundlagen zu optischen
Mikroresonatoren, Quantenpunkten und nicht-klassischem Licht gegeben.

In Kap. [3] werden zwei unterschiedliche numerische Simulationstechniken
vorgestellt, die in dieser Arbeit entwickelt wurden. Die Ziele der Simulatio-
nen sind recht unterschiedlich, da es sich hier aber im Wesentlichen um eine
experimentelle Arbeit handelt, werden sie in einem Kapitel abgehandelt. Im
ersten Teil wird ein Algorithmus vorgestellt, der die grundlegenden Charakte-
ristika des anisotropen Atzverhaltens von Kristallen mit Zinkblendestruktur
vorhersagen kann. Dies war fiir die Herstellung der Einzelphotonenquellen
von Bedeutung. Im zweiten Teil wird dann ein Algorithmus vorgestellt, der
es erlaubt, schwache und starke Kopplung zwischen einem Dipolemitter und
einer optischen Mode zu simulieren. Letzteres wird anhand der Riickkopplung
des elektromagnetischen Strahlungsfeldes auf den Emitter durch die klassische
Lorentzkraft erreicht.

Den Quantenpunktemittern ist dann Kap. [f] gewidmet. Neben verschiede-
nen Herstellungsmethoden und der Kontrolle iiber ihre Emissionswellenlénge
durch den Quantum-Confined Stark Effect wird auch eine neue Methode zur
ortsaufgelosten hochauflésenden Spektroskopie vorgestellt, die auf der Rota-
tion des Bildes durch ein Dove-Prisma beruht.

Zur Herstellung von Mikroresonatoren mit ausreichend hoher Giite, um
starke Kopplung zwischen Emitter und optischer Mode zu erreichen, wurde
drei Ansédtzen nachgegangen, die in Kap. [§] erértert werden. Hierbei handelt
es sich um zwei Arten von Bragg-Kavitdaten auf der Basis von Galliumarsenid
mit eingebetteten InAs-Quantenpunkten, sowie polymerischen Scheibenreso-
natoren mit eingebetteten kolloidalen CdSe/ZnS-Quantenpunkten. Letztere
wurden insbesondere auch im Kontext der Herstellung quantenpunktbasierter
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Mikrolaser erforscht, die bei Raumtemperatur operieren.

Abschlielend werden die Ergebnisse zur Herstellung optisch und elektrisch
angeregter Einzelphotonenquellen auf der Basis umgedrehter Mikropyrami-
den in Kap. [B]présentiert. Die Bauelemente bieten neben ihrer Breitbandigkeit
und wesentlich einfacheren Herstellungsmethode weitere Vorteile gegeniiber
herkdmmlichen Einzelphotonenquellen, die im Detail in diesem Kapitel dis-
kutiert werden.






2 Theorie der Licht—Materie-Wechselwirkung
und des nicht-klassischen Lichts

Vor dem eigentlichen Kern dieser Arbeit werden im folgenden Kapitel kurz
einige physikalische Grundlagen diskutiert, die in Bezug auf aktive optische
Mikroresonatoren und damit verbunden auch den Einzelphotonenquellen von
Bedeutung sind. Nach einer Einfithrung in die Eigenschaften einer resonan-
ten Kopplung zwischen einem optischen Resonator und Emittern werden die
charakteristischen Merkmale der Quantenpunktemitter vorgestellt, zu denen
abschlieffend auch die besondere Statistik ihrer emittierten Photonen z&hlt.

2.1 Resonator—Emitter-Kopplung

2.1.1 Optische Moden

Bei der Diskussion iiber die Kopplung zwischen dem elektromagnetischen
Strahlungsfeld in einem optischen Resonator und dem elektronischen Zustand
eines Emitters spielt der Begriff der optischen Mode eine wesentlichen Rolle.
Er beschreibt eine spektral definierte Erhéhung der photonischen Zustands-
dichte durch konstruktive Interferenz der photonischen Wellenfunktion. Als
einfachstes Beispiel sind hier die wohlbekannten Fabry—Pérot-Moden zwi-
schen zwei planparallelen Grenzflaichen zu nennen. Im Folgenden wird nun
eine kurze Einfithrung in die Eigenschaften optischer Moden und den, in die-
sem Zusammenhang iiblichen, Termini gegeben. Ein Uberblick iiber die Eigen-
schaften von optischen Resonatoren kann der Fachliteratur, wie beispielsweise
Ref. [33], entnommen werden.

Greift man das Beispiel der Fabry—Pérot-Moden anhand eines Laserstrahls
auf, der senkrecht durch eine sehr diinne Glasscheibe gelenkt wird, ist bei
konstruktiver Interferenz der Mehrfachreflexionen des Laserstrahls zwischen
den Grenzflichen seine Intensitdt innerhalb der Glasscheibe leicht erhoht.
Bei optischen Mikroresonatoren werden jedoch gewthnlich hochreflektierende
dielektrische Spiegel, Totalreflexion oder eine Kombination aus beidem ver-
wendet, um einen dreidimensionalen Raum, die sog. Kavitit, zu verspiegeln.
Wiirde man nun die Glasscheibe an beiden Seiten mit identischen hochreflek-
tierenden dielektrischen Spiegeln versehen und einen Laserstrahl durch die
so gewonnene Kavitdt schicken, wiirde anfangs zwar ein grofler Teil des La-
serlichts reflektiert werden, innerhalb kiirzester Zeit wiirde sich jedoch in der
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Kavitét eine optische Mode mit immens hoher Intensitdt aufbauen. Dies ge-
schieht so lange, bis die Intensitat des Lichts, das durch den hinteren Spiegel
aus der Glasscheibe austritt, im Wesentlichen der Intensitédt des einfallenden
Laserlichts entspricht. In diesem Zustand interferieren das reflektierte Licht
des Lasers und das Licht, das aus der Kavitat durch den vorderen Spiegel ent-
weicht, destruktiv, und die Transmission der Kavitéit erreicht nahezu 100%,
sofern die Dicke der Glasscheibe ein Vielfaches der halben Wellenlénge des
Lasers ist.

Da sich die Intensitdt in der Kavitit erst aufbauen muss, wird in anderem
Zusammenhang auch gerne etwas nebulds von Slow Light, also langsamen
Licht, gesprochen. Ein Signal, das durch die Kavitdt gesendet wird, wird also
um eine bestimmte Zeit in der Kavitat verzogert. Schaltet man den Laser z.B.
aus, klingt die Intensitdt in der Kavitdt nur exponentiell mit der Zeit ab. Die
Abklingzeit 7 einer optischen Mode gibt Auskunft iiber die optischen Ver-
luste der Kavitédt. Diese kénnen durch verschiedene Mechanismen zustande
kommen, die man gewohnlich in Absorptions-, Streu- und Reflexionsverluste
unterteilt, denen man die linearen Verlustraten I'aps, I'str und I'rea zuord-
nen kann. Wird nun beispielsweise, wie oben beschrieben, durch einen Laser
Licht mit der Leistung Ppump in die Kavitat eingekoppelt, lasst sich fiir die
zeitliche Entwicklung der in der Kavitit gespeicherten Gesamtenergie Eges(t)
schreiben:

1o}

aEges(t) - 7(FAbs + 1—\Str + 1—\Reﬂ) Eges(t) + PPump

0 1

aEgES(t) = *;EgeS(t) + Ppump (2.1)

Die Abklingzeit 7 = (Tabs + I'ser + FReﬂ)71 beschreibt die Verluste einer
Kavitdt. Im Kontext optischer Mikroresonatoren ist man jedoch meist an
der Erhohung der photonischen Zustandsdichte interessiert. Zu diesem Zweck
wird eine optische Mode meist durch ihre Giite @ und ihr Modenvolumen
Wode quantifiziert. Im folgenden Abschnitt werden Definition und Bedeutung
dieser Parameter diskutiert.

2.1.2 ()-Faktor, Modenvolumen und photonische Zustandsdichte

Zur Berechnung der photonischen Zustandsdichte D(w) = dn(w)/0w bendtigt
man zunichst das Spektrum der Photonendichte n(w). Dabei ist von beson-
derer Bedeutung, um wie viel die Photonendichte im Vergleich zum Vakuum
erhoht wurde. Eine Moglichkeit, die Photonendichte zu berechnen ist ihre Ab-
hingigkeit n(w) = I(w)/hw von der Intensitit I(w) und der Frequenz w des
Lichts. Betrachtet man nun fiir GL den stationdren Fall 0/0t Eges(t) = 0,



2.1 Resonator—Emitter-Kopplung

ergibt sich fiir die in der Kavitédt gespeicherte Energie
Eges(t) = 7Ppump- (2.2)

Daraus kann man zunéchst auf die Zahl N = 7 Ppyump/fiw der in der Kavitét
gespeicherten Photonen schliefen. Man kann natiirlich nicht davon ausgehen,
dass die Intensitdt der Mode iiber die Kavitdt gleichverteilt ist. Deswegen
kann man die Zahl N der Photonen nicht einfach durch das Volumen der
Kavitéat teilen, sondern definiert das sogenannte Modenvolumen

Vitode 1= — / (&) dv . (2.3)

max
N/VArode beschreibt dann die Photonendichte nmax am Ort des Intensitéits-
maximums.
Um ein von der Anregungsleistung Ppump unabhéngiges Ma8 fiir den Ener-

gieverlust eines Resonators zu bekommen, wird auflerdem der als Resonator-
giite bezeichnete Q-Faktor definiert:

27 x gespeicherte Energie Eges

Q=

= 2.4
Energieverlust pro Periodendauer T' (2.4)

Da Gl 2:2] auf einem Gleichgewicht zwischen optischen Verlusten und der
eingekoppelten optischen Leistung beruht, lisst sich der @Q-Faktor schreiben
als:

_ wE(t)
Q - PPump
Q =wr (2.5)

Das Verhéltnis 2Q /7w wird hiufig als Abschitzung fiir die photonische Zu-
standsdichte in einer Mode verwendet [34], sollte daher aber auch nur als
Anhaltspunkt dienen. Zur Berechnung der tatséichlichen Zustandsdichte ist
immer die Kenntnis iiber die Dispersion im Phasenraum vonnéten.

Die Definition des Q-Faktors ist aber insofern praktisch, da er direkt aus
dem Spektrum einer optischen Mode abgelesen werden kann. Betrachtet man
in der Differentialgleichung 2.I] nur den homogenen Teil

ad 1
aEges (t) = - ;Eges (t)

erhélt man ein zeitlich exponentielles Abklingen der im Resonator gespeicher-
ten Energie
Bees(t) = Ege /™.
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Die zeitabhéngige Amplitude E(t) des elektrischen Feldes bei der Resonanz-
frequenz wo der optischen Mode klingt dann ebenfalls exponentiell ab mit:

E(t) _ Eoeft/QT efzw()t
Entwickelt man E(t) nun nach zeitharmonischen ebenen Wellen durch

E(t) = /_Oo E(w)e “'dw

oo

erhdlt man fiir die frequenzabhéngige Intensitit I(w) aus der Fouriertrans-
formation der zeitabhangigen Amplitude F(t):

E(w) — EU/ eft/2fefzw0tezwtdt
0
B A%
O ¥ 27(w — wo)

472
I(w) = [EW)|* = |Eo|24

P 11 20

GL beschreibt das Spektrum einer optischen Mode und entspricht einer
Lorentz-Verteilung mit der Halbwertsbreite

Aw=r1"1.
S 3
:E I(t) = Ioeft/T =
2 Q =woT 2
iC) T ]
£ |=
- A4l 1
() = 3 Tro—wprar
a) Zeitt b) Kreisfrequenz w

Abbildung 2.1: Zeitliches Abklingen (a) und Spektrum (b) einer optischen Mode.
Der Q-Faktor einer Mode kann aus deren Spektrum abgelesen werde.

Mit dieser Relation kann man nun den @-Faktor aus GI. durch die
Resonanzfrequenz wo und Halbwertsbreite Aw berechnen (Abb. 2.1). Es gilt:

Q = wr = wo/Aw ~ Ao /AN (2.7)
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2.1 Resonator—Emitter-Kopplung

2.1.3 Schwache Kopplung an das Zwei-Niveau-System eines
Emitters

Befindet sich nun ein Dipolemitter in einer optischen Kavitat, folgt seine
Emissionsrate I';_, 5 im Falle einer schwachen Kopplung Fermis Goldener Re-
gel [35]:

Piss = 2 D) (1 Bl (2.8)
In dieser Gleichung beschreibt D(w) die photonische Zustandsdichte bei der
Frequenz w des Dipolemitters, |i) und |f) Anfangs- und Endzustand des Sys-
tems, sowie d - E die Projektion des Dipoloperators d auf das elektrische
Feld E. Man sieht also unmittelbar, dass die Ubergangsraten proportional
zur photonischen Zustandsdichte bei der Emissionsenergie des Emitters sind.
Im Falle der spontanen Emission eines Photons durch einen angeregten
Dipol kann entsprechend die Lebensdauer des angeregten Zustands durch
Verdnderung der photonischen Zustandsdichte beeinflusst werden. Dieses Ver-
halten wird Purcell-Effekt genannt und durch den Purcell-Faktor Fp quan-
tifiziert, der die Lebensdauer eines Emitters in einer Kavitit in Relation zu
seiner Zerfallszeit im Vakuum setzt. Er berechnet sich durch das Verhéltnis
der Zustandsdichte im Resonator und im Vakuum. Unter den Bedingungen,
dass der Dipolemitter in Resonanz mit der Kavitdtsmode ist, der Dipol des
Emitters parallel zum elektrischen Feld der optischen Mode polarisiert ist
(d-E = |d||E|) und der Emitter im Intensititsmaximum einer optischen
Mode platziert ist, lasst sich der Purcell-Faktor folgendermaflen abschétzen
134, 36]:

FP — TKavitét
TVakuum
3 /A\° Q
Fp=—|(— 2.9
r 42 (nc> ‘/I\/Iode ( )

Dabei beschreiben Tkavitat und Tvakuum die Lebensdauer des angeregten Zu-
standes in der Kavitdt bzw. im Vakuum, A ist die Emissionswellenlénge des
Emitters im Vakuum und n. der Brechungsindex der Kavitét.

Will man also einen moglichst grofien Purcell-Effekt erzeugen, ist es von-
noten, das Verhaltnis @/Vnode zu optimieren.

2.1.4 Starke Kopplung zwischen optischer Mode und Emitter

Wahrend die Erhohung der Emissionsrate eines Dipolemitters aufgrund des
Purcell-Effekts durch die schwache Kopplung des Dipols an das elektroma-
gnetische Strahlungsfeld entsteht, bei der klar zwischen den photonischen und

11



2 Licht—Materie- Wechselwirkung und nicht-klassisches Lichts

elektronischen Zustdnden unterschieden werden kann, muss bei der sog. star-
ken Kopplung immer ein Mischzustand aus beiden betrachtet werden. Solche
elektronisch-photonischen Mischzustédnden werden als Polaritonen bezeichnet,
wie z.B. das Phononpolariton in Kristallen (s. z.B. [37]). Im Falle einer Kavitit
spricht man entsprechend von einem Kavitédtspolariton. Das quantenmecha-
nische System aus Kavitdtsmode und Emitter wird dabei durch den Jaynes-
Cummings-Hamiltonoperator repréasentiert [38]. Er beschreibt ein gekoppeltes
System aus n Photonen und einem elektronischen Zwei-Niveau-System, wie
in erster Naherung einem Atom, Molekiil oder Quantenpunkt.

Die Kopplung fithrt zu einer aus der Quantenmechanik wohlbekannten
Rabi-Aufspaltung der Zustédnde. Dabei geschieht es, wenn sich mehr als ein
Photon in Resonanz mit Kavitdt und Emitter befindet, dass die einzelnen
Photonen durch die Kopplung an den Emitter effektiv auch untereinander
wechselwirken. Bei n Photonen in einer Kavitit bedeutet dies eine Gesamtheit
von n + 1 gekoppelten Zustdnden. Die daraus resultierenden Mischzusténde
werden als Stufen der sog. Jaynes-Cummings-Leiter bezeichnet.

Zum Erreichen hoherer Stufen der Jaynes-Cummings-Leiter ist es aller-
dings vonnéten, dass wahrend der Lebensdauer eines Photons in der Kavitét
ein oder mehrere weitere Photonen erzeugt werden. Daher ist bei optischen
Kavitédten in der Regel nur die unterste Stufe, also der Mischzustand des elek-
tronischen Zwei-Niveau-Systems mit einem Photon, von Bedeutung. Fiir die
Starke der Rabi-Aufspaltung A ERrabi sind im Wesentlichen die Oszillatorstéar-
ke f des Emitters, das Modenvolumen Viode und die Resonatorgiite @ von
Bedeutung, sowie der Uberlapp der Wellenfunktionen im Frequenzraum. Die
Rabi-Aufspaltung der Mischzustande lasst sich dann tiber

2
Awnode — AUJEmitter) (2 10)

AERabi = 277/ g2 — < 4

abschétzen [39], wobeil Awnode Und Awgmitter die Halbwertsbreiten von opti-
scher Mode und Emitter beschreiben sowie

2 1/2
g:< 1 mf) (2.11)

4dmereo mVode

die sog. Kopplungskonstante. Fasst man GI. und zusammen, ist es
flir eine moglichst groffe Rabi-Aufspaltung im Gegensatz zum Purcell-Effekt
nun notwendig, das Verhéltnis QQf/VMOdC zu optimieren.

2.2 Quantenpunkte

Wie in einem Grofiteil der aktuellen Forschung wurden auch in dieser Arbeit
Quantenpunkte als Emitter in den optischen Kavitdten platziert. Letztere
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2.2 Quantenpunkte

werden héaufig als kiinstliche Atome bezeichnet, und fiir ein oberflichliches
Verstiandnis der Physik in Quantenpunkten ist diese Betrachtungsweise meist
ausreichend. Entsprechend werden im folgenden Abschnitt einige grundlegen-
de physikalische Eigenschaften vorgestellt, die sich sehr nah an den elektro-
nischen Zustédnden eines Atoms bewegen. Da es fiir den Verlauf dieser Arbeit
nicht von Relevanz ist, wird auf eine genauere Betrachtung der quantenme-
chanischen Zustande in einem Quantenpunkt verzichtet.

2.2.1 Bandschema von InAs-Quantenpunkten

Halbleiterquantenpunkte bestehen aus kleinen Inseln eines Halbleiters, der
von einem anderen Halbleiter grofferer Bandliicke eingeschlossen wird. Die Di-
mensionen der Insel sind dabei so klein, dass Quantisierungseffekte durch die
Barrieren in den Valenz- und Leitungsbiandern auftreten. Da die Ladungstréa-
ger in den Quantenpunkten in allen Raumrichtungen durch die Potenzialbar-
rieren eingeschlossen werden, kann man fiir sie keine kontinuierliche Disper-
sion E(k) mehr angeben, sondern nur noch diskrete Energieniveaus. Im Falle
unendlicher Potenzialbarrieren und ohne Zerfallskanéle fiir die elektronischen
Zustande im Quantenpunkt wiirde man eine Serie -féormiger Resonanzen in
der Zustandsdichte erhalten. Da die Barrieren jedoch eine endliche Hohe be-
sitzen und es fiir alle angeregten Zusténde strahlende oder nicht-strahlende
Zerfallskanéle gibt, beobachtet man unter Vernachlédssigung nicht-kohérenter
Effekte, wie bei optischen Moden, Lorentz-féormige Peaks in der Zustands-
dichte der Ladungstréger im Quantenpunkt. Die Halbwertsbreite Aw ist ent-
sprechend mit der Lebensdauer 7 des jeweiligen Zustandes verkniipft.

Da in den Quantenpunkten sowohl Elektronen als auch Locher diskrete Zu-
stédnde besetzen, entstehen bei Rekombination eines Elektron-Loch-Paares,
das meist als Exziton bezeichnet wird, ebenso Photonen mit festgelegter
diskreter Energie. Damit Exzitonen effizient strahlend rekombinieren koén-
nen, miissen allerdings die Auswahlregeln fiir Dipoliibergéinge erfiillt sein.
Die Quanteneffizienz von Quantenpunkten ist hoch im Vergleich zu Volumen-
halbleitern, da Elektron und Loch darin gefangen sind und so die Wahrschein-
lichkeit einer strahlenden Rekombination erhéht wird.

In Abb. 27 ist das Bandschema eines InAs-Quantenpunktes zu sehen.
Wachstumsbedingt befindet sich unterhalb der Quantenpunktschicht noch ei-
ne In(Ga)As-Benetzungsschicht (vgl. Abs. [£.1.1)), die ebenfalls eine geringere
Bandliicke als GaAs aufweist. Um nun Ladungstrager in einem Quantenpunkt
optisch zu erzeugen, hat man drei Moglichkeiten: (i) Man regt oberhalb der
GaAs-Bandkante an, so dass Ladungstrager im GaAs entstehen und in den
Quantenpunkt relaxieren. (ii) Man erzeugt resonant Exzitonen in der Benet-
zungsschicht, die dann in den Quantenpunkt relaxieren. (iii) Man regt direkt
resonant Exzitonen in dem Quantenpunkt an. Je ndher die Anregungswellen-
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Leitungsbandkante

GaAs
Benetzungsschicht

Quantenpunkt

Energie  m——)p

Valenzbandkante

Abbildung 2.2: Bandschema eines InAs-Quantenpunktes mit Benetzungsschicht.
Ladungstriger konnen entweder nicht-resonant im GaAs (A < 830nm) oder der
Benetzungsschicht (A &~ 880 nm) erzeugt werden und dann in den Quantenpunkt re-
laxieren oder direkt im Quantenpunkt bei der Resonanzwellenléinge Aqp des strah-
lenden Ubergangs.

linge an der Emissionswellenldnge des Quantenpunktes liegt, desto geringer
wird die Linienbreite des Ubergangs und desto weniger Hintergrundemission
entsteht durch Exzitonenrekombination im GaAs und der Benetzungsschicht.
Auf der anderen Seite hat man im Experiment grofle Probleme, den Anre-
gungslaser aus dem Signal zu filtern, wenn er zu nahe an der Emissionsenergie
des Quantenpunktes liegt.

2.2.2 Exzitonen, Biexzitonen und Trionen

In fast allen Féllen, in denen die Kopplung zwischen Quantenpunktemittern
und optischen Kavitdten eine Rolle spielt, ist es vollkommen ausreichend, den
Quantenpunkt als einfaches, dipolartiges Zwei-Niveau-System zu betrachten.
Das heif3t allerdings nicht, dass man bei einem Quantenpunkt nur eine einzel-
ne Emissionslinie beobachtet. Neben den Exzitonen (X) kann es bei hoheren
Anregungsleistungen auch vorkommen, dass sich zwei Exzitonen im gleichen
Quantenpunkt befinden. Diesen Zustand nennt man dann Biexziton (XX).
Unter bestimmten Voraussetzungen kénnen die Photonen aus Exziton- und
Biexzitonzerfall miteinander quantenmechanisch verschrankt sein [30} [31]. Es
kann aber auch ein Elektronen- oder Lochiiberschuss im Quantenpunkt vor-
herrschen. Diese geladenen Exzitonen nennt man Trionen (X, X*1). Zusétz-
lich gibt es auch fiir Exzitonen héhere angeregte Zustdnde. Diesen schreibt
man s-, p- und d-Schalen zu [40} 41].
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Von Bedeutung sind meist jedoch nur Exzitonen, Biexzitonen und Trionen.
Wiéhrend Exziton und Biexziton eigentlich im Spektrum jedes Quantenpunk-
tes sichtbar sind, héngt das Auftreten von geladenen Exzitonen sehr von sei-
nem elektrischen Umfeld ab. So kann beispielsweise unter lateral angelegtem
elektrischen Feld das Auftreten von Emissionslinien beobachtet werden, die
héchstwahrscheinlich Trionen zuzuschreiben sind (vgl. Abs. . Exziton und
Biexziton kénnen im Spektrum recht einfach voneinander unterschieden wer-
den. Misst man die Intensitdt Ix bzw. Ixx der Emissionslinien von Exziton
und Biexziton in Abhéngigkeit der Anregungsleistung I1aser, folgen beide un-
terschiedlichen Abhéngigkeiten [42]. In einem vereinfachten Modell kann man
sich iiberlegen, dass die Erzeugung von Exzitonen im GaAs oder der Benet-
zungsschicht proportional zur Anregungsleistung sein sollte. Entsprechend ist
auch die Wahrscheinlichkeit px, dass sich ein Exziton in einem Quantenpunkt
befindet, proportional zur Anregungsleistung. Zur Erzeugung eines Biexzitons
miissen sich jedoch zwei Exzitonen gleichzeitig in einem Quantenpunkt be-
finden. Unter Vernachlissigung aller Wechselwirkungen der Exzitonen unter-
einander ist die Wahrscheinlichkeit pxx = p§( fur dieses Aufeinandertreffen
gerade das Quadrat der Wahrscheinlichkeit px, dass nur ein Exziton den
Quantenpunkt besetzt. In Abhéngigkeit der Anregungsleistung I1aser ldsst
sich also schreiben:

Ix o ILaser (212)
IXX X [Eascr (213)

Durch doppellogarithmische Auftragung der Photolumineszenzintensitit iiber
die Anregungsleistung lasst sich also aus der Steigung direkt die Exzitonen-
spezies ablesen. Bei hoheren Anregungsleistungen geht allerdings zuerst die
Exziton- und dann die Biexzitonlinie in Sattigung.

2.3 Nicht-klassisches Licht

Bei der Beschreibung der Kopplung zwischen Emittern und optischen Mo-
den in den Abschnitten 2.1.3 und 2:.1.4] wurde implizit vorausgesetzt, dass
das elektromagnetische Strahlungsfeld quantisiert ist. In der klassischen Op-
tik ist dies jedoch nicht der Fall. Hier wird Licht durch seine Wellenlénge,
Polarisation, Amplitude und Phase vollstdndig beschrieben. Im Folgenden
wird als Vorbereitung auf Kap. [f] in dem die Herstellung von Einzelpho-
tonenquellen diskutiert wird, der Unterschied zwischen sog. klassischen und
nicht-klassischen Lichtquellen gemif Ref. [43] dargelegt.
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2.3.1 Photonenstatistik und Fock-Zustande

In der Quantentheorie wird Licht durch die sog. Fock-Zustande |n), den Eigen-
zustanden des Photonenzahloperators fi, beschrieben [43]. Die Fock-Zustédnde
entsprechen optischen Moden, die genau n Photonen beinhalten. Fiir klassi-
sche Lichtquellen kann man jedoch fiir die Anzahl emittierter Photonen inner-
halb eines Zeitintervalls, wie in der Statistik tiblich, einen Erwartungswert (n)
und eine Varianz (An)? angeben. Die Varianz wird aus der Verteilungsfunk-
tion P(n) der Photonen bestimmt. Bei klassischen Lichtquellen unterscheidet
man zwei Arten:

e Thermische Lichtquellen bewegen sich, wie der Name vermuten l&sst,
im thermischen Gleichgewicht zwischen Absorption und Emission von
Lichtquanten. Fiir ihre Verteilungsfunktion P(n) und Varianz (An)?
gilt [44]:

_ "
PO = e

(An)® = {n)? + (n)

Die grofite Wahrscheinlichkeit hat unabhéngig vom Erwartungswert (n)
immer P(n =0) = 1/(1 + (n)).

« Kohirente Lichtquellen, deren Paradebeispiel ein Laser ist, der deut-
lich tber seiner Schwelle betrieben wird. Die Emission eines solchen
Lasers ist Poisson-verteilt und wird durch die sog. Glauber-Zustinde
beschrieben [45]:

P(n) = e_<">%

(An)* = (n)

Mit Ausnahme des trivialen Falles (n) = 0 haben beide Verteilungsfunk-
tionen nicht verschwindende Varianzen. Dies bedeutet, dass sie nicht durch
einen einzelnen Fock-Zustand beschrieben werden kénnen.

2.3.2 Einzelphotonenemission von Quantenpunkten

Betrachtet man nun die Emission einzelner Quantenpunkte, Atome, Molekiile
oder anderer Quantenemitter, erhilt man Ergebnisse fiir ihre Photonensta-
tistik, die von denen klassischer Quellen abweichen. Da ein einzelner strah-
lender Dipoliibergang in der Regel nur ein einzelnes Photon emittieren kann,
wird seine Emission durch den Fock-Zustand |1) beschrieben. Im Falle eines
Quantenpunktes wéare natiirlich die Frage berechtigt, wie man davon sprechen
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kann, dass nur einzelne Photonen emittiert werden, wo doch in Abs. 2:2.2]die
verschiedenen angeregten Zustande eines Quantenpunktes diskutiert wurden,
die alle strahlende Ubergiéinge besitzen. Letztendlich verhilt es sich so, dass
jeder mogliche strahlende Ubergang von den anderen spektral getrennt ist.
Das bedeutet, dass jede Emissionslinie fiir sich durch einen Fock-Zustand be-
schrieben werden kann. Trennt man nun eine dieser Emissionslinien spektral,
filtert man einen dieser Fock-Zusténde heraus.

In der Theorie mag der Unterschied zwischen klassischem und nicht-klassi-
schem Licht offensichtlich sein. Die Aufgabe eines Experimentators ist es nun
aber, nachzuweisen, dass eine Quelle tatsichlich nicht-klassisches Licht emit-
tiert. Dies kann durch Messung der zeitlichen Korrelationsfunktion zweiter
Ordnung geschehen, die im néchsten Abschnitt diskutiert wird.

2.3.3 Korrelationsfunktion 2. Ordnung ¢?(7)

Zeitliche Autokorrelationsfunktionen der Emission einer Quelle geben Aus-
kunft iiber ihre Statistik. Von experimenteller Bedeutung sind die Korrelati-
onsfunktionen g™ (7) und g® (1) erster bzw. zweiter Ordnung, die wie folgt
definiert sind [43]:

Dabei sind 4(t) und af(t) die Photonenvernichtungs- und Photonenerzeu-
gungsoperatoren. Die Korrelationsfunktion 1. Ordnung g(l)(r) kann mit ei-
nem Michelson-Interferometer gemessen werden und gibt die Kohérenz des
Signals wieder. Die Korrelationsfunktion 2. Ordnung g® (7) wird durch ein
Hanbury-Brown & Twiss-Setup experimentell bestimmt (vgl. Abs. . Um
zwischen der Natur von Lichtquellen zu unterscheiden, ist vor allem die Kor-
relation 2. Ordnung von Bedeutung. Bei einer Zeitverzogerung 7 = 0 der
Autokorrelation gilt fiir die verschiedenen Lichtquellen [43]:

¢ Thermische Lichtquelle:

g?(0) =2

e Glauber-Zustand (Laser):

g?0) =1
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e Fock-Zustand |n):

1
@y=1-=
97(0) -
Fiir eine Einzelphotonenquelle, also den Fock-Zustand n = 1 erhélt man

so g™ (0) = 0. Bei einer experimentellen Messung beweist allerdings schon
g(z) (0) < 0,5, dass mindestens eine Einzelphotonenquelle zum Signal beitragt,
da fir zwei Photonen g(Q)(O) > 0.5 gelten muss.
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3 Simulationen nasschemischer Atzprozesse
und optischer Eigenschaften

Im folgenden Kapitel werden zwei Simulationstechniken vorgestellt, die in
dieser Arbeit verwendet und grofitenteils auch entwickelt wurden. Es wird
zunéchst ein Algorithmus zur Simulation des anisotropen Atzverhaltens von
Kristallen mit Zinkblendestruktur dargelegt, der fiir eine bessere Vorhersage
der Ergebnisse nasschemischer Atzprozesse eingesetzt wurde. Daraufhin wird
ein FDTD-Algorithmus (engl. FDTD — Finite Difference Time Domain) vor-
gestellt, der anders als iiblich die Wechselwirkung eines Emitters mit dem
elektromagnetischen Strahlungsfeld beriicksichtigt und so auch schwache wie
starke Kopplung zwischen Emitter und optischen Moden erfasst.

3.1 Atzsimulation in Kristallen mit Zinkblendestruktur

Das nasschemische Atzverhalten von Kristallen scheint auf den ersten Blick
ein Mysterium zu sein. Wer erwartet, durch das Atzen ein exaktes Abbild
einer Atzmaske in den Kristall zu iiberfithren, kann schnell eines Besseren be-
lehrt werden. Durch die unterschiedlichen chemischen Eigenschaften verschie-
den orientierter Kristalloberflichen ist ein isotropes Atzen kaum méglich. So
bilden sich schnell abstrakte dreidimensionale Gebilde, in denen bestimmte
Kristallebenen bevorzugt hervortreten. Um bessere Vorhersagen iiber das Atz-
verhalten und die prinzipiellen Strukturierungsmoglichkeiten zu haben, wurde
daher eine Simulationssoftware entwickelt, die die Symmetrie der Zinkblende-
struktur widerspiegelt. In der vorangegangen Dissertation von Matthias Karl
[46] wurde schon eine Monte Carlo-Simulation eingesetzt, mit der die Entste-
hung von Pyramiden beim Atzen von Heterostrukturen demonstriert werden
konnte. Allerdings ist bei diesem Ansatz die Anisotropie des Kristalls noch
nicht beriicksichtigt worden. Auch in der Literatur konnte kein brauchbarer,
flexibler Ansatz fiir diese Problemstellung gefunden werden. Im Folgenden
wird nun das Prinzip der, in dieser Arbeit entwickelten, Software und der
Vergleich des anisotropen Atzverhaltens mit dem Experiment beschrieben.
Im Verlauf dieser Arbeit werden dann weitere Simulationsergebnisse fiir die
jeweilig diskutierten Strukturen vorgestellt (Abs. und .
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3 Simulationen nasschemischer Atzprozesse und optischer Eigenschaften

3.1.1 Quasi-atomistische Implementierung der
Zinkblendesymmetrie

In einem Kristall mit Zinkblendestruktur wie GaAs, AlAs, InAs, u.v.m. ist die
Kristallsymmetrie durch die tetraedrische Anordnung der Valenzelektronen
vorgegeben. Hierbei liegt die Verbindungslinie zwischen zwei Atomen immer
parallel zu einer der acht <111>-Richtungen des Kristalls (vgl. Abb. .
Betrachtet man die Bindungen eines GaAs-Kristalls aus dem Blickwinkel eines
Galliumatoms, sind diese entlang der vier <111>A-Richtungen [111], [111],
[111] und [111] orientiert. Aus Sicht der Arsenatome sind es die vier <111>B-

Richtungen [111], [111], [111] und [111]. Entsprechend unterschiedlich sind
die chemischen Eigenschaften der {111}A- und {111}B-Oberfléchen [A7H50],
zumal fiir die A-Oberflichen nur eine Ga-Bindung, aber drei As-Bindungen

aus der Ebene herauszeigen, wiahrend fiir die B-Oberflachen das Gegenteil der
Fall ist.

Abbildung 3.1: Ori-
entierung der Bindun-
gen zwischen Gallium-
und Arsenatomen in Be-
zug auf die Kristallach-
sen, jeweils aus Sicht
des Ga-Atoms (rot) und
des As-Atoms (griin).
Die Bindungen sind ent-
lang der Normalen der
{111}A- bzw. {111}B-
Ebenen orientiert. Das
Galliumatom an der Po-
sition (u,v,w) des Un-
tergitters A4 hat vier
nichste Nachbarn Biq,
B2, B3 und Bj.

[001]

Anschaulich ldsst sich die Zinkblendestruktur als zwei kubisch-flichenzen-
trierte oder fcc-Kristalle (engl. fcc — face centered cubic) verstehen, die um
einen Vektor 1(a,a,a) gegeneinander verschoben sind (a ist die Gitterkon-
stante des Kristalls). Dabei bestehen die beiden Untergitter aus jeweils einer
Atomsorte. Sind die Atomsorten der beiden Gitter identisch, spricht man
von einer Diamantstruktur, die eben z.B. im Diamant oder auch in Silizium
vorliegt. Die beiden fcc-Gitter lassen sich jeweils durch vier einfach kubische
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3.1 Atzsimulation in Kristallen mit Zinkblendestruktur

Gitter beschreiben, die gegeneinander verschoben sind. Man kann nun die
vier Untergitter der Atomsorten A und B mit A;(u,v,w) bzw. B;(u, v, w)
und 7 = 1,2, 3,4 bezeichnen. Die Indizes u,v,w € Z beschreiben wie iiblich
die Gitterpunkte, die um ganzzahlige Vielfache u, v, w der drei Basisvektoren
a, l_;, ¢ des Gitters zum Ursprung des jeweiligen Untergitters verschoben sind.
Fiir die Position des Ursprungs der Untergitter im Kristall lassen sich beliebig
viele mogliche Kombinationen finden. Da man natiirlich eine moglichst einfa-
che Kombination bevorzugt, wurde der Ursprung der jeweiligen Untergitter
an die Koordinaten im Kristall geméafl Tab. gelegt.

Die vier ndchsten Nachbarn eines Atoms lassen sich dann geméi8 Tab. [3-3]
eindeutig zuordnen (vgl. Abb. [3.1)).

3.1.2 Ansatz zur Fortpflanzung der Atzfront

Atzen ist streng genommen ein binirer Vorgang, d.h. ein Atom ist zu einem
Zeitpunkt t aus dem Kristallverbund herausgelost oder nicht. Da der Zeit-
punkt, an dem ein Atom aus dem Kristallverbund geldst wird, allerdings nur
mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit statistisch vorgegeben werden kann,
ist es sinnvoll, eine Wahrscheinlichkeit pa, (u, v, w,t) zu definieren, dass sich
ein Element des Untergitters Ax noch an der Stelle (u,v,w) dieses Untergit-
ters befindet. Ob ein Atom zu einer bestimmten Zeit ¢ gedtzt wird, hdngt im
Wesentlichen davon ab, wie viele seiner Bindungspartner sich noch im Kris-
tallverbund befinden; oder anders ausgedriickt, ob sich das Atom an einer
Oberfliche befindet. Mit den Bindungspartnern aus Tab. [3.3] liele sich dann
fiir ein isotropes Atzverhalten eine Art Mastergleichung definieren:

d
apAk(u,v,w,t) — 714 pA, (U, v, w, ) ZQAkl (u,v,w,t) (3.1)

Hierbei stehen 74 fiir die Atzrate der Atomsorte A und die ga,_,i(u, v, w, t) fiir
die Besetzungswahrscheinlichkeiten der vier ndchsten Nachbarn eines Atoms
des Untergitters Ak. Der Strich iiber p bedeutet die Negierung der Wahr-
scheinlichkeit, also g = 1 — p.

Bei genauerer Betrachtung ereilt einen jedoch schnell die Erkenntnis, dass
Gl. B] wenig mit der tatsichlichen Kinetik der beteiligten chemischen Re-
aktionen gemein haben diirfte. SchliefSlich unterscheidet sie, um ein Beispiel
zu geben, nicht zwischen den Féllen, dass ein Bindungspartner fehlt oder
dass alle Bindungspartner mit einer Wahrscheinlichkeit von 25% fehlen. Oh-
ne Bindungspartner ist ein Atom natiirlich kein Teil des Kristalls mehr. In
diesem Fall wéire also das betrachtete Atom mit 25% Wahrscheinlichkeit selbst
nicht mehr im Kristallverbund. Dahingegen gibt es a priori keinen zwingenden
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3 Simulationen nasschemischer Atzprozesse und optischer Eigenschaften

Grund zur Annahme, dass bei nur einem fehlenden Bindungspartner iiber-
haupt eine nennenswerte Atzrate vorhanden ist. Sinnvoller erscheint es hier
nicht iiber die Wahrscheinlichkeiten fiir fehlende Bindungen zu mitteln, son-
dern die Wahrscheinlichkeiten §_Ak7n bzw. f_Bk,n fir das Fehlen von n Bin-
dungspartnern (n = 0,1,2,3,4) des Typs A bzw. B mit den entsprechenden
Atzraten 74 , bzw. rp , zu mitteln. Die Mastergleichung lisst sich dann pré-
ziser formulieren:

4

oAt = ~pan(t) X 3 ram Enren(t) (32)
n=0

4
Eno() = [ [ oara(®)
=1

4
: 0ay.i(t)
fAkyl(t) = Z <9Ak t X HQAkJ )
kot

i=1

EAm?(t) =1- £Ak7 ( ) - §Ak 1( ) - gAkv (t) - EAk»‘l(t)

4 4
fncot) =3 (2500 < [T ames0)

1=

4
€ara(t) = [ [ oaws®
Letzteres gilt ebenso bei Austauschen von A mit B.

3.1.3 Diskretisierung des Problems

Eine Simulation des Atzvorgangs auf atomarer Basis ist fiir groBere Struk-
turen nicht moglich, aber wohl auch kaum vonnéten, solange man mit einer
ausreichenden Zahl finiter Elemente arbeitet. Es geniigt, den Kristall durch
eine bestimmte Zahl von Elementen zu beschreiben, die in den acht drei-
dimensionalen Matrizen, wie in Abs. [3.1.]] eingefiihrt, angeordnet sind. Die
Elemente sitzen dann nicht mehr auf den Gitterpldtzen der Atome, sondern in
einem Abstand Az zueinander. Die Symmetrie der Zinkblendestruktur bleibt
durch die Verkniipfung zu den Bindungspartnern gemi8 Tab. [3:3] erhalten.
Mit Hilfe von GI. [B.2] lassen sich dann im Wechsel die zeitlichen Entwicklun-
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3.1 Atzsimulation in Kristallen mit Zinkblendestruktur

)) (3.3)

pB, (t + Al) = pB, (1) <1 — At Z e ( Atﬂ)) (34)

gen der Untergitter Ax und By berechnen. Es gilt:

pa, (t+ AL/2) = pa, (t — AL/2) (1 — At - Z

Die Atzraten r werden hier in Einheiten einer Geschwindigkeit angegeben,
um einen Bezug zur rdumlichen Dimension zu bekommen. Die Stabilitétsbe-
dingung fiir diese Diskretisierung lasst sich einfach durch die Beschrankung
der relativen Anderung der Wahrscheinlichkeiten Ap(t)/p(t) < 1 herleiten.
Daraus erhélt man eine Bedingung fiir den maximal moglichen Zeitschritt
Atmax:

Ax

Atpax = ———— 3.5
max {ran,"Bn} (3.5)

In der Praxis wurden die Atzraten r4 4 und rp 4 fiir den Fall, dass alle Bin-
dungspartner fehlen, so gewahlt, dass Ap(t)/p(t) = 1 galt und entsprechend
die Raten 74,0 und rp,o gleich null gesetzt. Da mit Sicherheit r, > r,, fir
n > m gelten muss, wurde der Zeitschritt At durch

Almy— BT gcqct (3.6)
max {razs,rs s}
berechnet.

Um auch das Atzen von Heterostrukturen simulieren zu kénnen, wurden
die Atzraten zudem in Abhingigkeit der z-Koordinate oder diskret ausge-
driickt des w-Indizes variiert. Die Atzmaske wurde in die obersten Ebenen
pB, (u,v,0) und pB, (u,v,0) der Untergitter B; und Bz geschrieben und {iber
die Simulationszeit nicht variiert. Die rdumliche Schrittweite Ax musste ent-
sprechend der kleinsten Details, die aufgelost werden sollten, gewahlt werden.

3.1.4 Vergleich der Anisotropie in Simulation und Experiment

Es ist klar, dass mit einem solchen doch eher einfachen Ansatz, der nicht
wirklich die Reaktivitdt von Oberflichen und deren freie Energien bertick-
sichtigt, nicht die ganze Komplexitét des anisotropen Atzverhaltens in einem
Zinkblendekristall reproduziert werden kann. Auch die Vernachlédssigung von
Diffusionsmechanismen wird zu Abweichungen zum Experiment fithren. Da
man aber durch die Wahl der Atzraten anhand der fehlenden Bindungspart-
ner insbesondere in den {111}-Richtungen eine gewisse Anisotropie vorgeben
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3 Simulationen nasschemischer Atzprozesse und optischer Eigenschaften

kann, zeigt sich in den Simulationen, dass wesentliche Eigenschaften des Atz-
mechanismus reproduziert werden kénnen. Dazu ist in Abb. [3:2]ein Vergleich
zwischen einer in GaAs anisotrop gedtzten Mesa und der entsprechenden Si-
mulation dargestellt. Wie zu sehen ist, werden die hauptsachlichen Merkmale
des anisotropen Atzens qualitativ sehr gut wiedergegeben. Die Atzraten r4 .,
und rg,, wurden im Wesentlichen durch visuellen Vergleich der Simulations-
ergebnisse zu den realen Strukturen bestimmt und sind fiir die in Abb.
gezeigten Simulationsergebnisse in Tab. [3.1] aufgelistet.

Abbildung 3.2: Elektronenmikroskopische Aufnahme einer Mesa (Probe WTE05),
die mit der Zitronensduredtze 5:1 (s. Anh. in ein GaAs-Substrat gedtzt wurde
(links) und Simulation des anisotropen Atzverhaltens (rechts). In den Simulatio-
nen werden die Merkmale des anisotropen Atzens qualitativ gut reproduziert. Die
Atzraten, die fiir die Simulation verwendet wurden, sind in Tab. aufgelistet

Atzrate 7141 TA2 TA3 TB1 TB2 TB,3

Wert 0,001 12 20 01 02 02

Tabelle 3.1: Atzraten, die fiir die Simulation in Abb. gewéhlt wurden.
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3 Simulationen nasschemischer Atzprozesse und optischer Eigenschaften

3.2 Elektromagnetische FDTD-Simulationen

Der Herstellung optischer Bauelemente geht hiufig eine langere Phase der
Designoptimierung voraus. Hierbei ist es hilfreich, die optischen Eigenschaf-
ten des Bauelements mithilfe elektromagnetischer Simulationen vorherzusa-
gen, um groben Designfehlern von Anfang an aus dem Weg zu gehen. Die
Simulationsprogramme sind darauf ausgelegt, die makroskopischen Maxwell-
Gleichungen fiir eine beliebige rdumliche Variation der materialabhingigen
Parameter zu losen. Insbesondere ist hier meist die riumliche Anderung des
Brechungsindexes n bzw. der Permittivitit € von Interesse. Die Ansétze zur
Losung der Maxwell-Gleichungen lassen sich grob in zwei Gruppen unter-
teilen: (i) Die Losung der zeitabhéngigen Maxwell-Gleichungen und (ii) die
Losung der zeitharmonischerﬂ Gleichungen. Die etabliertesten Ansétze sind
dabei FDTD-Methoden (engl. FDTD — Finite Difference Time Domain) zur
Losung des zeitabhéngigen Problems und FEM-Simulationen (engl. FEM —
Finite Element Methods) zur Losung der zeitharmonischen Gleichungen.

Die Wahl der optimalen Simulationsmethode héngt von den jeweiligen An-
forderungen ab. Vergleiche und Erlduterungen zu den verschiedenen nume-
rischen Modellen lassen sich beispielsweise in Ref. [51] finden. FEM-Simula-
tionssoftware hat meist eine ausgefeilte Fehleranalyse und ist numerisch sehr
stabil. Andererseits kdnnen nur monochromatische Probleme behandelt wer-
den. Die Dynamik eines Systems sowie nichtlineare Effekte kénnen mithilfe ei-
nes zeitharmonischen Ansatzes i.d.R. nicht simuliert werden. In einer FDTD-
Simulation kann eigentlich jede Art von System beschrieben werden, da sie
die Maxwell-Gleichungen in ihrer urspriinglichen Form 16st. Insbesondere ist
die Verwendung von Quellen bei dieser Methode obligatorisch, wahrend das
in FEM-Simulation nicht zwangsweise notwendig ist. Eine FDTD-Simulation
liefert die zeitliche Entwicklung eines realen physikalischen Systems, dahinge-
gen sind die Losungen einer FEM-Simulation abstrakterer Natur. Leider gibt
es jedoch kaum eine Moglichkeit zur Fehleranalyse wéhrend einer FDTD-
Simulation.

Da in der vorliegenden Arbeit Simulationen vorwiegend zur Quantifizie-
rung des Abstrahlverhaltens von Quantenpunkten in optischen Mikrokavi-
tdten genutzt wurden, lag die Verwendung von FDTD-Simulationen nahe.
Letztere bieten zudem einen sehr intuitiven Zugang zur Losung der Maxwell-
Gleichungen. Die betrachteten optischen Bauelemente wiesen jedoch haufig
eine sehr komplexe Geometrie auf, die sich schwer in die Black-Box kommer-
zieller Software integrieren und parametrisieren lie}. Daher wurde ein eigener
FDTD-Algorithmus implementiert, der zudem einfachen Zugang zu den re-

1Im zeitharmonischen Fall wird die Zeitabhingigkeit des elektromagnetischen Feldes
durch den Sinusoid e'“! ausgedriickt. Dadurch kénnen zeitliche Ableitungen % durch

% — ww ersetzt werden.
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levanten Groflen lieferte. Dieser Algorithmus soll im Folgenden beschrieben
werden.

3.2.1 Implementierung des FDTD-Algorithmus

Ein FDTD-Algorithmus ist vergleichsweise einfach zu implementieren. Es gibt
hierzu in gedruckter und elektronischer Form ausreichend Tutorien [52H54],
die, gewisse Programmierfihigkeiten vorausgesetzt, eine schnelle Fertigstel-
lung des Codes ermoglichen. Ohne auf die Details des FDTD-Ansatzes, ins-
besondere der besonderen Geometrie der sog. Yee-Zelle [55], einzugehen, wer-
den in diesem Abschnitt die physikalisch relevanten Gleichungen zusammen-
gefasst, wie sie fiir einen schnellen Uberblick Ref. [54] oder einen tieferen
Einblick Ref. [52], [53] entnommen werden kénnen.

Die zeitabhédngigen makroskopischen Maxwell-Gleichungen lassen sich ein-
fach nach den zeitlichen Ableitungen fiir das elektrische Feld E und das ma-
gnetische Feld B auflésen. Man erhélt dann:

0 1 1

—E = B - —j .
ot Jo€o ev X €0 e‘] (3.7)
0

—B = — E .
5 V x (3.8)

Uber die elektrische Stromdichte j ldsst sich einfach eine Quelle realisieren,
indem man z.B. ansetzt: j(x,t) = jo 6(x —Xo) sin(wot). Diskretisiert man nun
Gl und lassen sich E und B wie folgt fortpflanzen:

E(x,t + At) = E(x,t) + %E(x, t) At (3.9)
B(x,t + At) = B(x,t) + %B(x, t) At (3.10)

Fiir die Diskretisierung der raumlichen Ableitungen der j-ten Komponente der
Vektorfelder E, B nach der i-ten Komponente des Ortsvektors x verwendet
man:

0 1

By x,1) = 3 (By(x+ Avier,t) = By (x,0) (3.11)
0

B0t = 3 (B)(x,0) = By(x - Ase..1) (3.12)

Mit Gl lasst sich nun die zeitliche Entwicklung der elektromagne-
tischen Felder beschreiben. Die Berechnung folgt dem im Folgenden darge-
stellten Zyklus:
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[ Aktualisierung der Quelle(n) J
Y
Aktualisierung des elektrischen
Feldes E durch die Quellfelder

Y

[ Aktualisierung des magnetischen Feldes B ]

Y

Aktualisierung des elektrischen Feldes E durch V x B]

Damit die Simulation stabil bleibt, d.h. kleine numerische Fehler sich nicht
exponentiell fortpflanzen, miissen Kriterien fiir die rdumliche und zeitliche
Schrittweite Az bzw. At eingehalten werden. Es sollte dabei Az < A\o/10 und
At < 1/4/3 sein, wenn )\ der Emissionswellenlinge der Quelle entspricht.

Ein letztes Hindernis zum erfolgreichen Implementieren eines FDTD-Codes
stellen die Randbedingungen dar. Diese sind wichtig, da nur in einem be-
grenzten Gebiet, der sog. Computational Domain, simuliert werden kann.
Sollen keine metallischen oder periodischen Randbedingungen angenommen
werden, muss dafiir gesorgt werden, dass die elektrischen Felder zum Rand
hin moéglichst kontinuierlich exponentiell abfallen, um keine Reflexionen zu
verursachen. In der Literatur wird hierfiir hdufig eine komplexe Permittivitat
€ = €1+1€2 an den Réndern eingefiihrt, was im physikalischen Sinne einem ab-
sorbierenden Material, den sog. Perfectly Matched Layers, entspricht [56]. Da
in dem hier implementierten Code jedoch keine komplexen Felder eingesetzt
wurden, wurden die Felder einfach zu den Réndern hin bei jedem Simulati-
onszyklus leicht geddmpft, was etwas rudimentéarer ist, seinen Zweck aber zu
Geniige erfiillte.

3.2.2 Kopplung der Quelle an das Strahlungsfeld

Gewohnlich wird der Quellstrom j(x, t) durch eine feste Funktion der Zeit vor-
gegeben. Mogliche Kopplungseffekte mit dem elektromagnetischen Feld wer-
den dann anhand der Feldiiberh6hung am Ort der Quelle mit analytischen
Methoden abgeschéitzt. Da jedoch die schwache Kopplung zwischen Emit-
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ter und Resonatormode insbesondere beim Design von Einzelphotonenquellen
immer eine wichtige Rolle spielt, wére es auch interessant, die Riickkopplung
des elektromagnetischen Feldes auf die Strahlungsquelle direkt zu beriick-
sichtigen. Streng genommen divergiert das elektrische Feld am Ort xquelle
der Quelle natiirlich, da das von einer Punktladung ausgehende Feld am Ort
x iiber Equelle = ﬁm% gegeben ist. Andererseits stellt sich dieses
Problem in einem diskretisierten Raum nicht. Da bei einer FDTD-Simulation
die Quellstrome wie bei einem Hertzschen Dipol punktférmig angenommen
werden, wird durch die Quelle nur an einem Punkt des Simulationsgitters
ein finites elektrisches Feld Equene erzeugt. Daher sollte es moglich sein, die
Riickkopplung des elektromagnetischen Feldes auf eine Quelle durch die Lor-
entzkraft F = g (E(XQuelle) + V X B(XQuelle)) zu beschreiben.

Um nun einen harmonisch oszillierenden Dipol zu simulieren, wurde ei-
ne Hilfsdifferentialgleichung fiir den Quellstrom j verwendet. In der Litera-
tur wird fir diese Differentialgleichungen die englische Bezeichnung Auxili-
ary Differential Equation oder kurz ADE verwendet. Sie wurden allerdings
nicht zur Beschreibungen der Riickkopplung auf eine Quelle, sondern fiir die
Beschreibung von Metallen mithilfe des Lorentz—Drude-Modells verwendet
[57]. Um die Quelle an das Strahlungsfeld zu koppeln, wurde der Quellstrom
JQuelle = qVQuelle durch einen geddmpften harmonischen Oszillator beschrie-
ben. Setzt man ¢ = 1, was effektiv einer Normierung der abgestrahlten Leis-
tung entspricht, folgt der Quellstrom jqueile den Differentialgleichungen:

OPQuelte(t) .

————2 = jQuelle(t 3.13
5 JQueite(?) (3.13)

a. uelle t A M

JQTH() = —Whnelle PQuelte (t) + A (E(XQuelie; t) + jquelie(t) X B(Xquelte; t))

(3.14)

PQuelle () ist das Dipolmoment der Quelle, der Tensor # die Kopplungsstéirke
zwischen Dipol und Strahlungsfeld. Wahlt man nun Anfangsbedingungen fiir
PQuelle(0) und jquene(0), kénnen Dipolmoment und Quellstrom von Simula-
tionsschritt zu Simulationsschritt fortgepflanzt werden:

PQuelle (t + At) = PQuelle (t) + jQuelle (t) At (315)
jQuelle (t + At) = jQuelle (t) - wéuelle pQuelle(t) At +
R (E(XQuelle7 t) “l‘jQuelle(t) X B(XQuelley t)) At (316)

Der Quantisierung im FDTD-Algorithmus und der Verwendung der Yee-Zelle
ist es allerdings zusétzlich geschuldet, dass das elektrische Feld nicht nur
an einem Punkt im Simulationsgitter, sondern in einer etwas komplexeren
Anordnung von E- und B-Feld erzeugt werden muss. Befindet sich die Quelle
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an einem Punkt (4, 7, k) des Simulationsgitters, setzt sich das elektrische Feld
Equelle der Stromquelle aus folgenden Komponenten zusammen:

EQuelle - Ey(l,], ]f) + Ey(l,] — 1, k)
Ez(i,jv k) + Ez(ivjv k— 1)

Fiir die Riickkopplung auf die Quelle werden dieselben Komponenten des elek-
trischen Feldes verwendet. Um die Wirkung des magnetischen Feldes Bquelle
zu beriicksichtigen, wird ebenfalls die Summe aus jeweils zwei Positionen des
Simulationsgitters benotigt:

BQuelle = By(l,],k — 1) + By(l — 1,j, k)
Bz(ivj - 17k) +BZ(Z - 17]7k)

Diese Definitionen wurden nicht theoretisch hergeleitet, sondern sozusagen
experimentell bestimmt. Sie dienen dazu, zu verhindern, dass an der Quelle
im Vakuum elektrische Felder, die orthogonal, bzw. magnetische Felder, die
parallel zum Quellstrom verlaufen, entstehen.

Durch die Kopplung an das elektromagnetische Strahlungsfeld geméafl Gl.
sollte die im Dipol der Quelle gespeicherte Energie einen mit der Zeit
exponentiell abfallenden Verlauf nehmen. Dass dies in der Tat der Fall ist,
wird in Abb. (griine Linie) demonstriert. Im selben Schaubild, ist auch
zu sehen, was passiert, wenn man die Quelle in einer optischen Kavitét plat-
ziert. Ist die Quelle in Resonanz mit der Kavitit, wird die Ddmpfung der
Oszillation verstérkt (gelbe und rote Linie), ist sie auflerhalb der Resonanz,
wird die Dampfung verzogert (magentafarbene Linie). Schlussendlich ist in
Form der Ergebnisse in Abb. [3.3] eine direkte Simulation des Purcell-Effekts
gelungen. Hier sei noch einmal erwidhnt, dass die Ddmpfung der Dipoloszil-
lation nur durch die Wechselwirkung mit dem eigenen Strahlungsfeld durch
die Lorentzkraft geschieht.

3.2.3 Starke und nicht-resonante Kopplung zwischen Emitter und
optischer Mode

Neben der Simulation des Purcell-Effekts durch die Kopplung der Emitter-
stromquelle an das elektromagnetische Strahlungsfeld sollte es auch moglich
sein, dass der Emitter einen Teil seiner Strahlungsleistung in eine optische
Mode hoher Giite koppelt, auch wenn er nicht exakt in Resonanz mit ihr ist.
Wenn es auch im ersten Moment sehr ambitioniert klingen mag, kann es prin-
zipiell sogar moglich sein, eine starke Kopplung zwischen dem Emitter und
der optischen Mode zu erreichen.
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3.2 Elektromagnetische FDTD-Simulationen

xoa = 1,0um (nicht resonant)

Vakuum
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Abbildung 3.3: Zeitlicher Verlauf der in einer Dipolquelle mit Resonanzwellen-
lange AQuelle = 1 um gespeicherten Energie EqQuelie(t). Befindet sich die Quelle in
einer resonanten Kavitit (gelb/rot), wird die Relaxationszeit 7 im Vergleich zum Va-
kuum (griin) durch den Purcell-Effekt verkiirzt. In einer nicht-resonanten Kavitit
(magenta) wird sie hingegen verliangert. Die Kavitdt besteht aus einem Wiirfel mit
Kantenldnge acav, dessen AuBenwiinde eine Reflektivitdt von 60% aufweisen. Der
Quelldipol wurde im Zentrum des Wiirfels positioniert und in z-Richtung polarisiert
mit einer Dampfung x, = 1075,

Um zu uiberpriifen, ob diese Effekte tatsidchlich in einer Simulation beobach-
tet werden kénnen, wurde der Emitter in einer kubischen Kavitét platziert,
deren Auflenwéinde einem idealen elektrischen Leiter entsprechen, jedoch ein
100 000 stel der einfallenden optischen Leistung absorbieren. Wie bei der Si-
mulation des Purcell-Effekts (Abb. wurde auch hier der Dipolemitter in
z-Richtung polarisiert. Um die Simulationszeit kurz zu halten, wurde aller-
dings die Kopplungskonstante s, von 1075 auf 10~ erhoht. Dies hat simu-
lationsbedingt den kleinen Nebeneffekt, dass sich die Emissionswellenldnge
des Emitters im Spektrum um etwa 1%o gegeniiber dem vorgegebenen Wert
verschiebt. Die Emitterwellenlinge Agmitter wurde dann so variiert, dass sie
die Resonanzwellenldnge der Kavitdtsmode kreuzt.

Im Spektrum des elektromagnetischen Feldes in der Kavitdt, welches in
Abb. B4 illustriert wird, ist gut zu erkennen, wie der Emitter bei Anndherung
seiner Emissionswellenldnge an die Resonanz der Kavitdt zunehmend mehr
optische Leistung in die Kavitdtsmode abstrahlt. Noch interessanter ist jedoch
das auftretende Anti-Crossing der spektralen Linien, wenn die Wellenlédnge
des Emitters in Resonanz mit der Kavitdtsmode ist. Dies ist ein eindeutiges
Indiz fir ein stark gekoppeltes System.
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Abbildung 3.4: Simulation der starken und der nicht-resonanten Kopplung eines
Emitters und einer Kavitatsmode. Bei Anndherung der Emitterwellenlange an die
Resonanzwellenldnge der Kavitat ist deutlich das charakteristische Anti-Crossing
der spektralen Linien durch die starke Kopplung zu erkennen. In diesem Bereich
wurde fiir eine bessere Auflosung die Emitterwellenldnge in kleineren Schritten vari-
iert. Die kubische Kavitit hat eine Kantenlange von 717,4nm und Brechungsindex
1. Durch die recht hohe Kopplungskonstante x, = 10~* des in z-Richtung pola-
risierten Dipolemitters zum elektromagnetischen Strahlungsfeld (vgl. Gl. ist
die Emitterwellenlénge im Spektrum um ca. 1%o zum vorgegebenen Wert (z-Achse)
verschoben. Der Emitter befindet sich im Zentrum der Kavitéat.

Zusétzlich zum Auftreten des Anti-Crossings, das auch als Rabi-Splitting
bezeichnet wird, kénnen auch die sog. Rabi-Oszillationen beobachtet werden.
In Abb. ist der zeitliche Verlauf der im Dipol gespeicherten Energie fiir
verschiedene Emitterwellenldngen aus der Simulation in Abb. aufgetra-
gen. Ist der Emitter nicht-resonant an die optische Mode gekoppelt, sind nur
geringe Oszillationen sichtbar (blaue Linie). Néahert sich die Emitterwellen-
lange jedoch der Resonanz der Kavitdt, wird die Amplitude der Oszillation
zunehmend stérker und die Frequenz geringer (rote und griine Linie). Ist das
Regime der starken Kopplung erreicht (schwarze Linie), entspricht die Ampli-
tude der Gesamtenergie des Systems. Das bedeutet, dass die Gesamtenergie,
eingehiillt von den Verlusten der Kavitdt, im Wechsel komplett in der opti-
schen Mode und dem Dipolemitter gespeichert ist. In einer quantenmecha-
nischen Beschreibung wiirde man hier von Rabi-Oszillationen sprechen, bei
denen das System zwischen einem photonischen und elektronischen Zustand
oszilliert.

Es ist also tatsdchlich moglich, mit dem klassischen Ansatz, einen Dipo-
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Abbildung 3.5: Zeitlicher Verlauf der im Dipolemitter gespeicherten Energie
Egmister(t) fir verschiedene Emitterwellenldngen Agmitter aus Abb. Wéhrend
durch die nicht-resonante Kopplung (blau) zu einer Kavitdtsmode nur leichte Os-
zillationen sichtbar sind, verstdrken sich diese, sobald sich der Emitter der Reso-
nanzwellenldnge der Mode néahert (griin/rot). Ist das Regime der starken Kopplung
erreicht (schwarz), werden Rabi-Oszillationen sichtbar. Die Gesamtenergie ist dann
abwechselnd im Dipol und dem elektromagnetischen Feld der optischen Mode ge-
speichert.

lemitter durch die Lorentzkraft an das elektromagnetische Feld zu koppeln,
sowohl schwache als auch starke Kopplung zwischen dem Emitter und einer
Kavitdtsmode zu simulieren.

3.3 Zusammenfassung der Ergebnisse

Das anisotrope Atzverhalten von Kristallen mit Zinkblendestruktur wurde
durch die Verwendung eines quasi-atomistischen Modells simuliert. Die Sym-
metrie des Kristalls wurde dabei durch jeweils vier kubische Untergitter fiir die
beiden Atomsorten der zweiatomigen Basis reproduziert. Durch die Bertick-
sichtigung néchster Nachbarn in einer Mastergleichung fiir die Propagation
der Atzfront konnte nicht nur das anisotrope Atzverhalten (Abb. [3.2)) son-
dern auch das Atzen von Heterostrukturen (Abs. und [6.6]) vorhergesagt
werden.

Zur Simulation des Strahlungsprofils eines Emitters in einer optischen Mi-
krokavitat (vgl. Abs. wurde ein eigener FDTD-Algorithmus implemen-
tiert. In diesem konnten Dipolquellen mithilfe eines neuartigen Ansatz tiber
die klassische Lorentzkraft an das elektromagnetische Strahlungsfeld gekop-
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3 Simulationen nasschemischer Atzprozesse und optischer Eigenschaften

pelt werden. Mit diesem System war es moglich, den Purcell-Effekt sowie die
nicht-resonante und die starke Kopplung zwischen Emitter und einer Kavi-
tédtsmode zu simulieren. Im Regime starker Kopplung waren sowohl das Anti-
Crossing (Abb. der spektralen Linien als auch die Rabi-Oszillationen
(Abb. zwischen photonischen und elektronischen Zustédnden zu beobach-
ten. Diese Simulationstechnik bietet also eine theoretische Beschreibung fast
aller fiir aktive Mikroresonatoren relevanten Effekte, ohne auf quantenmecha-
nische Kopplungseffekte zuriickzugreifen.
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4 InAs-Quantenpunkte

Neben der Herstellung optischer Kavitdaten hoher Giite ist bei der Erforschung
der Licht—Materie-Wechselwirkung natiirlich auch dem optisch aktiven Me-
dium in Form der InAs-Quantenpunkte grofle Aufmerksamkeit zu widmen.
Ist bei der Herstellung von Bragg-Kavititen wie z.B. den sog. Pillarresona-
toren, die in Abschnitt vorgestellt werden, das Einstellen der Resonanz-
wellenldnge im Wesentlichen durch die geometrischen Parameter bestimmt,
so ist die Herstellung von Quantenpunkten mit definierter Emissionswellen-
lange eine weitaus groflere Herausforderung. Sie hdngt neben der chemischen
Zusammensetzung des Materials auch wesentlich von der Gréfle der Quan-
tenpunkte ab, die immer eine nicht zu vernachléssigende Statistik aufweist.
Zudem stellt die Anzahl der Quantenpunkte, die in einem Film gewachsen
werden, ein Problem dar, wenn gezielt einzelne Quantenpunkte spektrosko-
piert werden sollen. Das Ziel ist es also, Quantenpunktfilme niedriger Dichte
oder besser noch Quantenpunkte an vorbestimmten Positionen zu wachsen,
die zudem eine definierte Emissionswellenlénge haben. Gleichzeitig sollte es
auch nach dem Wachstum noch moglich sein, die Emissionswellenldnge zu
beeinflussen, um die Kopplung zu optischen Moden zu kontrollieren.

Im Folgenden werden daher Wachstumsmethoden zur Kontrolle von Emis-
sionswellenldnge und Quantenpunktdichte vorgestellt. Daraufhin wird disku-
tiert, inwieweit eine Kontrolle der Emissionswellenldnge durch das Anlegen
elektrischer Felder und den so auftretenden Quantum-Confined Stark Effect
moglich ist. AbschlieBend werden dann Messungen an potentiell strukturiert
gewachsenen Quantenpunkten gezeigt, fiir die eigens ein neues Verfahren zur
ortsaufgelosten Spektroskopie entwickelt wurde. Die Proben hierfiir wurden
in der Nachwuchsgruppe von Prof. Dr. Daniel M. Schaadt am selben Institut
hergestellt.

4.1 Herstellung mittels Molekularstrahlepitaxie

4.1.1 Selbstorganisiertes Wachstum

InAs-Quantenpunkte werden in der Regel selbstorganisiert im Stranski-Kras-
tanov-Modus gewachsen. Hierbei stellt sich nach Benetzung der Oberflache,
der sog. Benetzungsschicht oder engl. wetting layer, ein Inselwachstum auf-
grund der unterschiedlichen Gitterkonstanten von GaAs (5,65 A) und InAs
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4 InAs-Quantenpunkte

(6,05 A) ein [58]. Dadurch kann sich die Gitterkonstante in den Inseln in
Wachstumsrichtung solange vergréfiern, bis jegliche Verspannung aufgehoben
ist. Da dieses Wachstum selbstorganisiert ablauft, verteilt sich die Emissions-
wellenlédnge der Quantenpunkte héufig tiber 100 und mehr Nanometer. Zu-
dem hingt die Emissionswellenldnge sehr entscheidend von der sehr kurzen
Wachstumszeit und der Temperatur des Substrats ab.

4.1.2 Einfluss der Wachstumsparameter auf die Dichte und
Emissionswellenlange der Quantenpunkte

Da in dieser Arbeit im Wesentlichen die Moglichkeit, einzelne Quantenpunkt-
linien spektral gut zu separieren, von Bedeutung war, wurde keine systemati-
sche Bestimmung der Quantenpunktdichte durchgefiihrt. Stattdessen wurde
ein zweckgebundener Ansatz gewéhlt, bei dem iiberpriift wurde, wie gut die
einzelnen Quantenpunktlinien auf einer unstrukturierten Probe unter konfo-
kaler Anregung spektral separiert waren. Hierzu wurden drei verschiedene
Wachstumsarten verwendet: Ein Wachstum mit langsamer Wachstumsrate,
Tempern der Quantenpunkte und das im néchsten Abschnitt beschriebene
Flushing. Im Folgenden werden die Erfahrungswerte in Bezug auf die ver-
schieden gewachsenen Quantenpunkte aufgelistet.

Wachstum mit langsamer Wachstumsrate Bei dieser Wachstumsart wird
die Wachstumsrate so eingestellt, dass die Bildung von Quantenpunkten nach
etwa 5 min beginnt [59]. Die Substrattemperatur ist dabei mit 450°C recht ge-
ring. Durch das langsame Wachstum kann der Zeitpunkt, an dem die Bildung
der Quantenpunkte gerade beginnt, sehr gut getroffen werden. Die Quanten-
punktdichte ist daher sehr gering. Allerdings ist die Quantenpunktdichte mit
diesem Verfahren immer mit der Emissionswellenlange korreliert, d.h. langere
Wachstumszeit bedeutet hohere Dichte, grofiere Quantenpunkte und niedri-
gere Emissionsenergie. Die Wachstumszeit hangt bei diesem Wachstum sehr
kritisch von der Substrattemperatur ab.

Tempern der Quantenpunkte Beim Tempern oder Annealing der Quanten-
punkte nach deren Wachstum kann die Quantenpunktdichte und Emissions-
wellenldnge beeinflusst werden [60H62]. Bei langem Tempern dissoziiert ein
Grofiteil des InAs und nur wenige Quantenpunkte bleiben zuriick. Zusatzlich
beobachtet man die Tendenz, dass sich kleinere Quantenpunkte zu grofieren
verbinden. Auch wenn dieses Verfahren generell eine gute Moglichkeit bietet,
die Quantenpunktdichte zu beeinflussen, wurden mit Proben dieser Art bei
optischen Messungen keine guten Erfahrungen gemacht. Die Intensitdt der
Quantenpunktlinien war schwach, was an einer fehlenden Benetzungsschicht
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4.2 Quantum-Confined Stark Effect

liegen konnte, die, sofern vorhanden, den Transport von Ladungstrigern in
die Quantenpunkte begiinstigen kann.

Flushing Durch das Flushing (siche unten) konnte eine gute spektrale Isola-
tion einzelner Quantenpunkte vor allem durch die sehr definierte Position der
Emissionsenergien erreicht werden. Bewegte man sich bei der optischen Mes-
sung energetisch oberhalb des Ensemblemaximums von etwa 950 nm, konnten
einzelne Linien sehr gut separiert werden. Die eher kurze Wachstumszeit von
ca. 30s machte es jedoch schwierig, reproduzierbar Quantenpunktschichten
mit ausreichend geringer rdumlicher Dichte herzustellen.

Letztendlich wurde bei der Probenherstellung wegen seiner guten Reprodu-
zierbarkeit in Bezug auf die Emissionswellenldnge der Quantenpunkte meis-
tens das Flushing-Verfahren verwendet. Gerade fiir die Herstellung der Ein-
zelphotonenquellen wurde aber auch das Wachstum mit niedrigen Wachs-
tumsraten verwendet, da so die geringsten Quantenpunktdichten erreicht wer-
den konnten.

4.1.3 Kontrolle der Emissionswellenlange durch ,,Flushing*

Zur Verminderung der Breite der Quantenpunktemission kann ein in der Li-
teratur als Flushing bezeichnetes Verfahren verwendet werden [63H65]. Hier-
bei wird nach dem InAs-Wachstum eine nur wenige Nanometer dicke GaAs-
Schicht gewachsen und danach fiir einige Minuten getempert. Wie in Abb.
[T zu sehen, vermindert sich die Halbwertsbreite der Emission dadurch deut-
lich und verschiebt sich im Mittel zu héherer Energie. Eine beliebte Erklarung
hierfiir ist, dass die grofleren Quantenpunkte nicht vollstandig von der diinnen
GaAs-Schicht benetzt werden, abdampfen und die kleineren Quantenpunkte
mit hoherer Energie hinterlassen [66]. Es ist allerdings fragwiirdig, ob diese
Argumentation fiir die hier verwendeten Quantenpunkte so zutrifft.

4.2 Quantum-Confined Stark Effect

Ist ein Quantenpunkt resonant an eine optische Mode gekoppelt, ist es im
Hinblick auf logische Schaltvorgdnge wiinschenswert, die Kopplung moglichst
schnell an- und auszuschalten. Eine naheliegende Realisierung hierfiir ist die
Verschiebung der Emissionswellenlédnge des Quantenpunkts. Zu diesem Zweck
kann z.B. eine langsame thermische Verschiebung der Bandliicke in Betracht
gezogen werden oder das schnellere Anlegen eines elektrischen Feldes F'. Letz-
teres bewirkt durch den sog. Quantum-Confined Stark Effect eine Verkippung
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Abbildung 4.1: Emission der Quantenpunkte mit (Punkte mit angepasster Gauf3-
Verteilung) und ohne (graue Linie) sog. Flushing wihrend des Wachstums (Proben
A1079 und A1015). Beim Flushing wurden die Quantenpunkte mit 2nm GaAs
iiberwachsen und dann durch ein zweiminttiges Aufheizen von der Quantenpunkt-
wachstumstemperatur (470°C) auf 520°C getempert. Nach dem Flushing ist eine
deutliche Verschmélerung der Quantenpunktemission zu erkennen.

der Bandstruktur und damit eine Anderung der Emissionsenergie [67H69]
AE(F) = paF + aF>. (4.1)

In diesem Fall beschreibt p.; das permanente elektrische Dipolmoment und
a die Polarisierbarkeit des exzitonischen Dipols im Quantenpunkt. Zudem ist
es wiinschenswert, das elektrische Feld lateral anzulegen, da so weiterhin die
Moglichkeit besteht, die Quantenpunkte durch eine vertikale Diodenstruk-
tur elektrisch anzuregen. Man erhofft sich durch die gréflere Ausdehnung der
Quantenpunkte in lateraler Richtung auch eine stérkere Polarisierbarkeit der
Exzitonen als in vertikaler Richtung. Laut Ref. [69] ergibt sich unter lateralem
elektrischen Feld ein permanentes Dipolmoment pe; ~ 0 und die Polarisier-
barkeit o ~ —3 ueVem?/kV?, was bei einem Abstand zweier Elektroden von
10 pm und einer angelegten Spannung von 8V einer Verschiebung um ca.
0,4 meV entspricht. Verglichen mit der Halbwertsbreite einer Resonatormode,
die typischerweise im Bereich von 0,1-0,5 meV liegt, ist das ein sehr zufrie-
denstellendes Ergebnis.

Um die Ergebnisse aus Ref. [69] zu bestitigen und die Brauchbarkeit fiir ein
schnelles Verschieben der Quantenpunktemission zu iiberpriifen, wurden Pro-
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4.2 Quantum-Confined Stark Effect

ben mit Fingerkontakten im Abstand von 4-16 pm hergestellt. Die Quanten-
punktschicht wurde 25 nm {iber einer AlAs-Atzstoppschicht positioniert. Um
die spéateren Kontakte herum wurde eine Atzmaske strukturiert. Daraufhin
wurde die oberste GaAs-Schicht in den freien Bereichen mit der Zitronensdu-
redtze 5:1 (siehe Anhang selektiv bis zur AlAs-Schicht gedtzt. Nach dem
darauffolgenden Bedampfen mit Gold und dem Ablosen des restlichen Goldes
auf der zuriickgebliebenen Lackschicht konnten so Elektroden auf Hohe der
Quantenpunkte hergestellt werden (siehe Abb. .

a)
QDs 25 nm =
uber AlAs 3
50 nm Gold 50 nm Gold =

GaAs-Substrat 200 um ‘ —
—

Abbildung 4.2: (a) Schematische Darstellung der Kontaktierung zum Anlegen ei-
nes lateralen elektrischen Feldes und (b) Mikroskopaufnahmen der Kontakte (Probe
A0996¢).

Die Prozessierung der Proben und die im Folgenden vorgestellten optischen
Messungen wurden zusammen mit Florian Stockmar im Rahmen seiner be-
gleitenden Diplomarbeit [T0] durchgefiihrt. Die Auswertung der Messungen
wurde jedoch in vorliegender Arbeit nochmals detaillierter aufgearbeitet, so
dass die unten diskutierten Ergebnisse aus den Messungen extrahiert werden
konnten.

Da die Quantenpunkte fiir die Messungen optisch angeregt werden muss-
ten, konnte ein Stromfluss zwischen den Elektroden durch die so erzeugten
Ladungstriger nicht verhindert werden. Um den Einfluss der ohmschen War-
me auf die zu erwartende Verschiebung der Quantenpunktemission durch
den Quantum-Confined Stark Effect auszuschlieflen, wurde, statt wie gewOhn-
lich einer Gleichspannung, eine Rechteckspannung zwischen 0V und dem ge-
wiinschten Wert mit einer Frequenz von 500 kHz angelegt. Die Spannungspul-
se sind somit lang im Vergleich zur Lebensdauer der Quantenpunkte und ge-
wéhrleisten ein quasi-statisches Feld. Verglichen mit thermischen Zeitskalen
sind sie jedoch recht kurz. Man erwartet daher eine konstante Verschiebung
der Emission durch die ohmsche Warme und eine Aufspaltung der Emissions-
linien in eine unbeeinflusste und eine durch das Feld verschobene Linie fir
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4 InAs-Quantenpunkte

zeitintegrierte Spektren. Durch Anderung des Tastverhiltnis zwischen ‘an’-
und ‘aus’-Zustand, sollte dann anhand der Intensitit zwischen verschobener
und unbeeinflusster Linie unterschieden werden kdnnen.

In Abb. [I3] sind die Ergebnisse einer solchen Messung dargestellt. Die
Identifikation der Verschiebungen ist durch die Anzahl der Linien und das
schwache Signal der Quantenpunkte recht schwierig. Wenn man die Ergeb-
nisse fiir ein Tastverhaltnis von 20% betrachtet, siecht man im Wesentlichen
die vom angelegten Feld unbeeinflusste Emission der Quantenpunkte. Dahin-
gegen kann man bei einem Tastverhéltnis von 50% bei kleinen Feldern an
einigen Linien den Beginn der parabolischen Verschiebungen erkennen, die
allerdings schnell an Intensitiat abnehmen. Bei einem Tastverhaltnis von 80%
sind dann fast ausschliefflich die, durch das Feld verschobenen, Linien zu er-
kennen. Fir drei solcher Linien wurde die Stark-Verschiebung aufgetragen.
Fir die Linie 1 kann man auch bei einem Tastverhaltnis von 80% deutlich die
vom Feld unbeeinflusste und die durch den Stark-Effekt verschobene Emissi-
onslinie erkennen. Aus parabolischen Anpassungen an die gemessenen Stark-
Verschiebungen wurden Polarisierbarkeiten o = —0.9... — 1.4 eV cm?/kV?
errechnet. Diese Werte liegen etwa um einen Faktor drei unter denen in Ref.
[69]. Auch das permanente Dipolmoment pe; &~ —0.1... 3.0 ueV em/kV weicht
hier von 0 ab, was durchaus zu erwarten ist, geht man davon aus, dass die
Quantenpunkte durch das selbstorganisierte Wachstum unterschiedliche Git-
terverspannungen aufweisen. Zusétzlich zur Verschiebung von Emissionslinien
tauchen bei héheren elektrischen Feldern neue Linien im Spektrum auf, die
moglicherweise auf eine erhohte Wahrscheinlichkeit fiir die Erzeugung von
geladenen Exzitonen, also exzitonischen Zustédnden mit ungleicher Loch- und
Elektronenzahl, hinweisen.
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Abbildung 4.3: Verschiebung der Quantenpunktemission unter Wechselspannung
(500 kHz) und variablem Tastverhéltnis. Der Abstand zwischen den Gold-Elektroden
betragt 5,5 um (Probe A0996¢, Kontakt 3-7). Bei einem Tastverhéltnis von 50% sind
die konstanten Linien ohne Einfluss des elektrischen Feldes und gleichzeitig der Be-
ginn des parabolischen Verlaufs der Stark-Verschiebung am ehesten zu identifizieren.
Bei den Tastverhiltnissen 20% bzw. 80% ist jeweils nur eine Linie deutlich sichtbar.
Fiir drei Emissionslinien wurde die Stark-Verschiebung aufgetragen und eine para-
bolische Kurvenanpassung vorgenommen.
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4 InAs-Quantenpunkte

4.3 Ortsaufgeloste Messungen an strukturiert gewachsenen
Quantenpunkten

Fir die Einbettung von Quantenpunkten in optische Mikrokavitédten ist es
von Vorteil, wenn Quantenpunkte kontrolliert an vorbestimmten Positionen
gewachsen werden kénnen. Dafiir wird gew6hnlich ein Verfahren verwendet,
bei dem kleine Locher nasschemisch in die GaAs-Oberflache geéatzt werden.
An den Facetten dieser Locher wachsen die Quantenpunkte dann bevorzugt
[(1H74]. Die Positionierung der Quantenpunkte an sich war nicht Teil dieser
Arbeit, jedoch wurde dies in einer Kooperation in der Nachwuchsgruppe von
Prof. Dr. Daniel M. Schaadt am selben Institut versucht. Um in Erfahrung
zu bringen, ob diese Strukturierung erfolgreich war, wurde im Rahmen dieser
Arbeit ein Verfahren entwickelt, mit dem die Lumineszenz der Quantenpunk-
te sowohl mit hoher spektraler Auflésung als auch ortsaufgelost gemessen
werden konnte. Hierzu wurde ein rotierendes Dove-Prisma verwendet, dessen
Funktionsweise im Folgenden erklart wird.

4.3.1 Messprinzip und Funktionsweise des Dove-Prismas

Die entscheidende Eigenschaft eines Dove-Prismas ist es, einen kollimierten
Strahl zu invertieren, so dass das Bild hinter dem Prisma auf dem Kopf steht.
Dadurch kann, wie bei allen invertierenden Prismen, das invertierte Bild hin-
ter dem Prisma gedreht werden. Das Bild wird dabei um einen Winkel 2¢
gedreht, wenn sich das Prisma um einen Winkel ¢ dreht. Ein Punkt (x,y) in
der Objektebene wird dann geméaf folgender Abhédngigkeit auf einen Punkt
(z,9) in der Bildebene abgebildet:

T . cos(2¢) sin(2¢) (= (4.2)
5 ) "\ sin20) —cos(20) y '

Damit Gl. glltig ist, muss fiir die Hohe h und die Lénge ! des Prismas
auf halber Hohe die Bezichung | = (v/2n? — 1+ 1)/(v/2n? — 1 — 1) gelten,
sofern der Winkel zwischen den Ein- und Ausgangsfacetten zur Basisfliche
45° betragt.

Befindet sich in der Bildebene an der Position Zspaix der Eingangsspalt
eines Spektrometers (Abb. [£.4), kann jedem Punkt (Zspai,¥) entlang der
Spaltoffinung ein Punkt in der Objektebene zugeordnet werden. Die Position
y wird im Spektrometer mithilfe einer Si-CCD (engl. CCD — Charge Coupled
Device) bestimmt. Die CCD hat 256 x 1024 Bildpunkte, mit denen senkrecht
zum Spalt die Dispersion des einfallenden Lichts iiber 1024 Kanélen aufgelost
wird. Fir die Ortsmessung stehen dann pro spektralem Kanal 256 Bildpunkte
parallel zum Spalt zur Verfiigung. Durchsticht die Rotationsachse des Prismas
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die Ebene der CCD am Punkt (Zo, ¥o), kann einem Punkt (Zspait, yccp) auf
der CCD ein Punkt (z,y) in der Objektebene zugeordnet werden iiber

( T ) B < cos(2¢)  sin(2¢) ) . ( ZSpalt ) (4.3)
Y sin(2¢)  —cos(2¢) ycep — o ) .
mit ¢ = —¢. Damit ist es also méglich, ein komplettes spektral und in zwei
Dimensionen raumlich aufgelostes Bild zu rekonstruieren.

Fiir die Messung wurde das Prisma hinter einer Apertur befestigt, die durch
einen Schrittmotor gedreht werden konnte. Das Prisma wurde dann in klei-
nen Schritten um 360° gedreht. Allerdings ist die Justierung der Rotations-
achse nicht ganz trivial. Das Prisma und die Rotationsachse sollten moglichst
parallel zum Strahl orientiert sein. Auflerdem sollte die Rotationsachse die
Bildebene moglichst an der Position des Spalts und in der Mitte der CCD
durchlaufen. Daher wurde die Rotationseinheit auf einer in z- und y-Richtung
verschiebbaren sowie in zwei Achsen kippbaren Halterung befestigt.

4.3.2 Vorteile der Rotation des Bildes gegeniiber anderen
Messmethoden

Anfangs kann natiirlich die Frage aufkommen, wieso man das Bild einer Pro-
be iiber den Eingangsspalt des Spektrometers rotieren sollte, wo doch die
Rekonstruktion des Bildes, wie insbesondere im Folgenden noch ersichtlich
wird, nicht gerade trivial ist. Vergleicht man dieses Verfahren jedoch mit den
moglichen Alternativen, stellt es sich als duflerst niitzlich heraus.

Die wohl am hé&ufigsten verwendete Methode, um ein ortsaufgelostes Spek-
trum zu erhalten, ist das Abrastern der Probe. Dies kann durch Verschieben
der Probe unter konfokaler Anregung mithilfe von Piezo-Verschiebeeinheiten

$p=0° ¢=30°

T .T/’\n
-

Abbildung 4.4: Prinzip der ortsaufgelosten Messung mithilfe eines Dove-Prismas.
Das invertierte Bild eines Objekts wird um einen Winkel 2¢ durch Rotation des
Prismas um einen Winkel ¢ gedreht. In der Bildebene befindet sich der Spalt des
Spektrometers. Anhand des Rotationswinkels ¢ und der Position eines Bildpunktes
auf dem Spalt kann die Position des Punktes in der Objektebene rekonstuiert werden.
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oder durch Verschieben des Anregungsspots selbst geschehen. Dabei wird pro
Messpunkt ein Spektrum aufgenommen. In diesem Fall ist die rdumliche Auf-
l6sung durch die Grofle des Laserspots auf der Probe, aber auch durch die
Diffusionslidngen der Ladungstriger begrenzt. Das eigentliche Problem dieser
Methode ist allerdings das zweidimensionale Rastern, das die Messzeit pro-
portional zur Flache und zum Quadrat der rdumlichen Auflésung macht. Fir
das Vermessen eines 100 x 100 um grofien Bereiches mit einer Auflésung von
500 nm und einer Integrationszeit von 5s pro Messschritt wiirde man mehr
als zwei Tage Messzeit benotigen.

Man kénnte nun natiirlich analog zur Rotation des Bildes den Anregungs-
spot des Lasers aufweiten und die Probe senkrecht zum Spalt verfahren,
wéahrend man parallel zum Spalt die rdumliche Auflésung der CCD-Kamera
verwendet. Auch dieses Verfahren hat allerdings seine Nachteile. Zum einen
schiebt man die Probe durch das Anregungsprofil des Lasers hindurch, was
die Position der Emitter merklich verzerren kann, zum anderen muss man
mit den zwei Léngenskalen der Piezoeinheit und der CCD-Kamera arbeiten.

Als letzte Alternative, die hier erwahnt werden soll, konnte man auch das
Bild senkrecht zum Spalt verschieben. Da dies aber effektiv eine Verschiebung
der abbildenden Linsen zueinander bedeutet, ist dies keine Alternative, die
man fiir eine exakte Bildgebung ernsthaft in Betracht ziehen sollte.

Abschlielend sollen die Vorteile hervorgehoben werden, die die Verwendung
des bildrotierenden Prismas mit sich bringt:

o Bei Rotation eines Dove-Prismas wird das Bild nur entlang der opti-
schen Achse gedreht. Ein Strahlengang mit sphérischen Linsen bleibt
davon also vollkommen unbeeintrachtigt.

e Es handelt sich hier um ein reines Abbildungsverfahren, d.h. die raumli-
che Auflosung ist durch das Auflésungsvermogen des optischen Systems
und den Eingangsspalt des Spektrometers bestimmt.

e Das Dove-Prisma ist in jeden Lumineszenzmessplatz problemlos inte-
grierbar, der in etwa 30 cm Platz im kollimierten Strahl bietet und eine
CCD-Kamera zur ortsaufgelésten Spektroskopie verwendet.

o Es gibt nur eine Léngenskala, ndmlich die Bildpunkte der CCD-Kamera.
e Die Messzeit skaliert linear mit der rdumlichen Auflésung.

o Es werden keine Piezo-Verschiebeeinheiten benotigt. Lediglich ein Schritt-
motor ist erforderlich, der das Prisma dreht und, natiirlich abhéngig
vom Bedarf des Anwenders, eine relativ geringe Genauigkeit in der Po-
sitionierung gewdhren muss.
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4.3.3 Einfluss leichter Verkippungen des Prismas auf die Abbildung

Da es nur bis zu einem bestimmten Mafl moglich ist, das Prisma auf die opti-
sche Achse des Strahlengangs und des Spektrometers auszurichten, wurde der
Einfluss von leichten Verkippungen des Prismas um die Rotationsachse auf
die Abbildung berechnet. Hierfiir wurde angenommen, dass das Prisma um
die Winkel wy bzw. w, um die z- bzw. y-Achse zur Rotationsachse des Motors
verkippt ist. Zusétzlich wurde angenommen, dass die Rotationsachse selbst
zur optischen Achse um die Winkel Q, und 2, verkippt ist. Eine Verkippung
um die z-Achse ist hier nicht relevant, da sie fiir kleine Winkel nur eine Pha-
senverschiebung in der Rotationsmatrix verursacht. Ist das Prisma nun um
einen Winkel ¢ gedreht, gilt bei kleinen Verkippungen g, €, ws, wy, dass
die Normalen n; der Ebenen des Prismas durch eine Rotationsmatrix fi((;ﬁ)
auf die Normalen i;(¢) abgebildet werden. Fiir R(¢) gilt dann:

ﬁ(¢
Qs cos(¢) —sin(¢) O 1 0 we
—Qy |- | sin(¢) cos(¢p) 0 |- 0 1 —wy
1 0 0 1 —Wg Wy 1
R<¢
cos(¢) — sin(¢) Qu twa cos(¢)+wy sin(¢)
bll’l ) COS(¢) —Qy+wg sin(p) —wy cos(p)
—Qg —wg cos(@P)+wy sin(¢p)  Qy+wg sin(¢p)+wy cos(p) 1
(4.4)

Zur Berechnung von f{(gzﬁ) wurden nur Verkippungswinkel in 1. Ordnung
beriicksichtigt, also z.B. sin(;) = Q, cos(wy) = 1, w2 = 0 und Quw, = 0.
Mithilfe der rotierten Normalenvektoren n;(¢) = ﬁ(qﬁ) -n; kann dann der
Verlauf des Strahls anhand der Brechung an den angewinkelten Flachen und
der Totalreflexion an der Basisfliche berechnet werden. Die Berechnung hier-
fiir ist nicht ganz trivial und wurde mit Wolfram Mathematica durchgefiihrt.
Werden in der Rechnung konsequent die Verkippungswinkel nur in 1. Ordnung
berticksichtigt, ergibt sich fiir die Rekonstruktion des Bildes in der Objektebe-
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ne:

(x) — NI (¢) - ( Tspatt ) +Ax(9) (4.5)

Yycep — Yo

sin(20) (1 + Ay (4)) —cos(2¢) — 2cos”(¢) Ay (¢)

cos(¢) Az () + nsin(e) Ay(¢)>
sin(¢) Az (¢) — ncos(¢) Ayg)

Az (p) = Qo + wa cos(¢) — wy sin(e)
Ay(9) = Qy + we sin(¢p) + wy cos(¢)

2n?v/2n2 — 1
2nt —3n2 +1

- <cos<2¢)—2sin2<¢my<¢> sin(2¢) (1 + Ay () )

Ax(¢) = h (

']7:

Geht man zusétzlich davon aus, dass die Hohe h des Prismas deutlich grofer
ist als das Bild auf der CCD-Kamera, also h >> yccp — o, geniigt es fir die
Abweichung vom Idealfall (G1 [4.3), nur den Term Ax(¢) zu betrachten, so
dass ein unbekannter Parameter wegfillt. Die vier Verkippungswinkel treten
dann ndmlich nur noch als Produkt mit A auf, so dass die Kenntnis iiber die
Werte dieser Produkte gentigt, ohne dass h bekannt sein muss.

4.3.4 Rekonstruktion der Positionen einzelner Quantenpunkte

Die Daten einer Messung an einer Probe mit vermeintlich strukturiert ge-
wachsenen Quantenpunkten sind in Abb. dargestellt. Bei dieser Messung
wurde das Prisma in 0,4°-Schritten von 0° bis 360° gedreht. In dem Intensi-
tatsgraph wurde fiir einen spektralen Kanal bei 908,7nm die Intensitdt der
Photolumineszenz in Abhéngigkeit des Drehwinkels ¢ und den Kanélen yccp
der CCD in y-Richtung illustriert. Wie an den markierten Punkten zu sehen
ist, trifft die Lumineszenz eines Quantenpunkts bei vier verschiedenen Rota-
tionswinkeln auf die CCD. Dies ergibt sich aus der Drehung des Bildes um
den doppelten Rotationswinkel des Prismas und der Lage der Rotationsachse
nahe dem Zentrum der CCD. Das Bild vollfiihrt also wéhrend einer vollstdn-
digen Rotation des Prismas derer zwei. Dreht man das Prisma um 90° oder
270° entspricht dies einer Spiegelung des Bildes an der Rotationsachse. Die
Lumineszenz eines Quantenpunktes an der Position (zqp, yqp) wird also an
vier Punkten auf die CCD abgebildet, fiir die gilt:

(.%'QD) _ M((El) ) <$Spalt ) + AX(&z)a i = 17 27 37 4 (46)

YQD Yi — Yo
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Abbildung 4.5: uPL-Intensitidt in Abhingigkeit des Rotationswinkels ¢ des Dove-
Prismas und des y-Kanals auf der Si-CCD bei einer Wellenlédnge von 908,7 nm. (Feld
C3, Probe A1235)

Im Idealfall ist dann ¢; = ¢qp + (3 — 1) - 90° und g; = (—1)* (Jo — Jobn)-
Im Experiment ist dies durch die leichten Verkippungen des Prismas natiir-
lich nicht exakt der Fall. Allerdings sind die experimentellen Ergebnisse auch
nicht weit vom Idealfall entfernt. In Abb. .6k ist die zweidimensionale Auto-
korrelation des spektral integrierten Signals der Messung aufgetragen. Es sind
deutlich die Maxima bei Verschiebungen A¢ des Rotationswinkels um 0° bzw.
+180° zu erkennen. Noch interessanter ist die Korrelation des PL-Signals und
des PL-Signals, jedoch mit umgekehrter Reihenfolge der CCD-Kanéle (Abb.
). Man kann dort die erwarteten Maxima bei einer Verschiebung des Ro-
tationswinkels um +90° erkennen. Diese sind allerdings um den Abstand Ago
der Rotationsachse des Prismas zum Zentrum der CCD-Kamera verschoben.
So lasst sich also die Position yo der Rotationsachse auf der CCD abschétzen.
Da die CCD 256 Kanéle besitzt, gilt yo ~ 127,54+ Ago.

Fir die Rekonstruktion des Bildes in der Objektebene geht es nun dar-
um, die unbekannten Fitparameter aus Gl. zu bestimmen, die da wéren:
ZTspalt, Yo, Mz, Ay, hwy, und hw,. Prinzipiell kann die Kalibrierung mit
einer dafiir angefertigten Referenzprobe durchgefiihrt werden, z.B. mit klei-
nen Ansammlungen eines stark streuenden Materials, das an wohldefinierten
Punkten aufgebracht wird. Denkbar wére da unter anderem, kleine Goldschei-
ben von ca. 1 yum Durchmesser durch einen Lift-off-Prozess zu strukturieren.
Da Quantenpunkte aber ohnehin perfekte Punktquellen darstellen, wurde di-
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Abbildung 4.6: Zweidimensionale Korrelationsfunktionen einer spektral integrier-
ten ortsaufgelosten Lumineszenzmessung, die durch Rotation des Dove-Prismas auf-
genommen wurde (Feld C3, Probe A1235). (a) Autokorrelation des PL-Signals und
(b) Korrelation des PL-Signals und des PL-Signals mit umgekehrter Reihenfolge der
CCD-Kanile. In (a) sind die Maxima bei 0° und +180° sichtbar, in (b) bei £90°. In
(b) sind die Maxima zudem in vertikaler Richtung um die Anzahl der CCD-Kanile
verschoben, die die Rotationsachse des Prismas vom Mittelpunkt der CCD abweicht.

rekt die Messung zur Kalibrierung verwendet. Einziges Manko dabei ist, dass
sich eine absolute Léngenskala in der Objektebene so nicht angeben lasst.

Als Ma8$ fiir die Optimierung der Parameter wurde dabei Gl. [£.6] heran-
gezogen. Ziel ist es ja letztendlich, dass die vier Positionen, an denen die
Lumineszenz eines Quantenpunktes sichtbar wird, wieder auf einen Punkt in
der Objektebene abgebildet werden. Mit anderen Worten soll die Varianz der
vier rekonstruierten Positionen des Quantenpunktes in der Objektebene mini-
miert werden. Insgesamt beinhaltet Gl. [L.6]acht Gleichungen, da jeweils die z-
und y-Positionen berechnet werden. Allerdings ist die eigentliche Position des
Quantenpunktes ebenso eine Unbekannte, auch wenn sie bei der Berechnung
der Varianz nur implizit iber den Mittelwert eingeht. Man bekommt also pro
auftretendem Intensitdtsmaximum sechs Gleichungen, was bedeutet, dass fiir
eine Anpassung der sechs Parameter gerade einmal ein Quantenpunkt beno-
tigt wird. Bei dieser Messung wurden dafiir jedoch viel mehr, ndmlich 750
Emissionslinien verwendet, die teilweise auch von unterschiedlichen Zustan-
den (Exziton, Biexziton, ...) derselben Quantenpunkte stammten. Die Maxi-
ma wurden anhand des abgeschitzten Wertes fiir go ihrer spektralen Position
und Intensitit einander automatisiert zugeordnet.

Da die Probe einen leichten Drift wiahrend der Messdauer aufwies, wurden
zu den sechs Fitparametern noch zwei weitere Parameter A, A, hinzuge-
fiigt, die eine lineare Verschiebung in z- und y-Richtung beschreiben. Die
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Abbildung 4.7: (a) Rekonstruierte Positionen der Quantenpunkte. Es sind jeweils
die vier rekonstruierten Positionen pro Quantenpunkt in gleicher Farbe mit Kreuzen
aufgetragen. Unterschiede zwischen den vier Werten sind kaum zu erkennen. (b)
Standardabweichung der einzelnen rekonstruierten Positionen zum Mittelwert. Die
Abweichungen sind mit durchschnittlich 0,84 Pixeln nahe am erwarteten Minimum
von 1/+/2 = 0, 71 Pixel.

Anpassung anhand der 750 Maxima ergab folgende Werte:
Parameter Zspaw Yo @ hQe  hQy  hwe hwy, A Ay

Wert -2 139 -1 -2 2 4 -8 -7
Fehler +1 +2 +1 +1 +1 +2 £4 +4

Die Werte sind jeweils in Pixeln der CCD-Kamera angegeben, bis auf die
Werte A, und A, die den Drift der Probe iiber die Messzeit in Pixeln ange-
ben. Sie liegen alle im Rahmen des Erwarteten. Auch der Drift der Probe ist
nicht iiberméaBig grof. Bei ca. 2,5 Pixeln pro Mikrometer in der Objektebe-
ne hat sich die Probe also in beide Richtungen nur etwa 3 ym wahrend der
zweistiindigen Messung verschoben.

Da die Positionen der Quantenpunkte iiber Intensitdtsmaxima bestimmt
werden, muss davon ausgegangen werden, dass fiir die Standardabweichungen
in die beiden Raumrichtungen o, > 0,5 Pixel gilt. Rekonstruiert man also
die Position eines Quantenpunktes anhand seines vierfachen Erscheinens auf
der CCD-Kamera, erwartet man fiir die Standardabweichung oqp der vier
rekonstruierten Positionen von ihrem Mittelwert

oqp = /02 + 02 > 1/v/2Pixel.

Wie exakt die Position eines Quantenpunktes tatsdchlich rekonstruiert werden
kann, ist in Abb. zu sehen (oder eben gerade nicht!). Hier sind die vier be-
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Abbildung 4.8: (a) Rekonstruktion der Intensitédtskarte aus Abb. in der Objek-
tebene. (b) Emissionsspektren ausgewéhlter Quantenpunkte. Je Quantenpunkt sind
mehrere Emissionslinien sichtbar.

rechneten Positionen eines Quantenpunktes jeweils mit einem Kreuz gleicher
Farbe markiert. Eine Abweichung der Kreuze voneinander ist kaum zu erken-
nen. In Abb. ist zusétzlich die Standardabweichung der vier Werte zu
ihrem Mittelwert aufgetragen. Der Mittelwert {iber alle Emissionslinien liegt
mit 0,84 Pixeln nur knapp iiber dem erwarteten Minimum von 0,71 Pixeln.
Die Position der Quantenpunkte kann also mithilfe von GIl. hervorragend
rekonstruiert werden und mit einer Genauigkeit bestimmt werden, die sogar
unterhalb der Auflgsung der CCD-Kamera liegt. Schétzt man die Genauigkeit
in der Positionsbestimmung anhand der Vergroflerung der abbildenden Optik
ab, erhilt man fir die rdumliche Auflésung einen Wert von etwa 340 nm. Ver-
bildlicht wird dies auch anhand der Rekonstruktion der Intensitdtskarte aus
Abb. in Abb. [£:8h, wo deutlich die einzelnen Emissionszentren rdumlich
getrennt zu sehen sind. Zusétzlich sind fiir vier ausgewahlte Quantenpunk-
te die Emissionsspektren in Abb. aufgetragen. Es ist also moglich, das
Spektrum eines Quantenpunktes von dem anderer rdumlich zu trennen.

So gut die hier beschriebene Technik zur rdumlich aufgelésten Spektro-
skopie auch sein mag, war das eigentliche Ziel doch nachzuweisen, dass die
Strukturierung der Quantenpunkte von Erfolg war. Leider konnte auch mit
ausgefeilten Kniffen der Datenanalyse keine Korrelation der Quantenpunkt-
positionen und dem erwarteten Muster nachgewiesen werden. Ubrig bleibt
also aus Sicht dieser Arbeit ein niitzliches Werkzeug zum Betreiben orts-
aufgeloster Spektroskopie und die Erkenntnis, dass die Strukturierung der
Quantenpunkte bis heute leider erfolglos war.
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4.4 Zusammenfassung der Ergebnisse

Die drei verwendeten Wachstumsmethoden beinhalten zusammen ein umfas-
sendes Sortiment an Moglichkeiten zur Kontrolle der Emissionsenergie und
Quantenpunktdichte. Wahrend durch Flushing der Quantenpunkte eine sehr
definierte und schmale Verteilung der Emissionsenergien des Ensembles er-
reicht werden konnte, lagen die Vorteile eines Wachstums mit geringer Wachs-
tumsrate bzw. Tempern der Quantenpunkte in der geringen Dichte. Hierbei
lieferten geringe Wachstumszeiten vor allem ‘helle’ Quantenpunkte mit al-
lerdings nicht einstellbarer Emissionsenergie, wohingegen die Effizienz der
getemperten Quantenpunkte etwas geringer war, ihre Gréfle und Dichte in
der Herstellung jedoch kontrollierbarer. Auf den meisten Proben wurden we-
gen der guten Reproduzierbarkeit die Quantenpunkte mit dem Flushing-
Verfahren gewachsen. Insbesondere zur Herstellung von Einzelphotonenquel-
len wurde aber auch das Wachstum mit niedriger Wachstumsrate verwendet,
da so die geringsten Quantenpunktdichten erreicht werden konnten.

Die Erwartungen, die in die Niitzlichkeit des Quantum-Confined Stark Ef-
fect gesteckt wurden, konnten zusammenfassend nur bedingt erfillt werden.
Die Verschiebung der Emissionsenergie der Quantenpunkte fiel um etwa einen
Faktor drei geringer aus als erwartet, was in Bezug auf die Anforderungen fiir
ein Verschieben aus einer optischen Mode etwas zu wenig ist. Jedoch konnte
mit dem neu eingefithrten Messverfahren unter Verwendung einer Wechsel-
spannung der Einfluss ohmscher Wéarme durch Leckstrome ausgeschlossen
werden. Die gemessenen Verschiebungen sind daher eindeutig auf das elektri-
sche Feld zuriickzufiihren. Dies war bei vorherigen Messungen in der Literatur
nicht der Fall.

Fir die optische Charakterisierung strukturiert gewachsener Quantenpunk-
te wurde ein neues Verfahren zur ortsaufgelosten Spektroskopie entwickelt.
Hierfiir wurde das Bild der Probe mithilfe eines Dove-Prismas iiber den Ein-
gangsspalt des Spektrometers gedreht und das spektral aufgefécherte Bild des
Spalts mit einer CCD-Kamera aufgenommen. Bei diesem Messverfahren ist
es nicht notwendig, die Probe zu bewegen oder den Anregungsspot zu ver-
schieben. Gegeniiber zweidimensionalen Rastermessungen hat diese Messung
auflerdem den Vorteil, dass die Messzeit linear mit der raumlichen Auflésung
skaliert. Durch Berticksichtigung leichter Verkippungen des Prismas zur Ro-
tationsachse konnte die Position der Quantenpunkte ohne die Anpassung an
eine Point Spread Function in einer Kreisfliche mit einem Durchmesser von
100pm auf 340 nm genau bestimmt werden. Dafiir wurden 900 Einzelmessun-
gen unter variierendem Rotationswinkel durchgefithrt. Zum Vergleich wiirde
man bei gleicher Auflésung in einem zweidimensionalen Rasterscan 23100
Einzelmessungen benétigen, was die Messzeit von ca. 2 Stunden auf mehr als
zwei Tage verldngern wiirde.
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5 Aktive Mikroresonatoren

5.1 Einfiihrung: Resonatortypen und ihre Eigenschaften

Fir die Herstellung von Mikroresonatoren hoher Giite gibt es verschiedene
Ansétze, die je nach Anforderungen Vor- und Nachteile bieten. Dabei stehen
nicht nur die optischen Eigenschaften der Resonatoren im Vordergrund, son-
dern u.a. auch ihre Integrierbarkeit in elektrische und optische Schaltkreise
oder die Moglichkeiten, aktive Medien wie Quantenpunkte, Farbstoffe oder
strahlende Defekte einzubringen. Die Resonatortypen werden haufig in drei
Klassen unterteilt [I4]: (i) Fabry—Pérot-Kavitdten [75H77|, (ii) photonische
Kristalle [78] [79] und (iii) Fliistergalerieresonatoren [80-82].

Fabry—Pérot-Kavitdten und photonische Kristalle unterscheiden sich in ih-
rer Funktionsweise kaum voneinander. In Fabry—Pérot-Kavitdten ist meist
eine \-Kavitdt zwischen zwei dielektrischen Spiegeln positioniert, was den
Lichteinschluss in einer Dimension garantiert. Fiir einen Lichteinschluss in al-
le Raumrichtungen kénnen dann Sdulen aus dem Substrat geschnitten werden,
wodurch das Licht in lateraler Richtung durch Totalreflexion eingeschlossen
ist. Bei photonischen Kristallen wird hingegen meist durch definiert geétzte
Lochgitter eine Art zweidimensionaler dielektrischer Spiegel geschaffen, durch
den ein Lichteinschluss in lateraler Richtung erreicht wird. In vertikaler Rich-
tung kommt wieder die Totalreflexion zum Tragen. Bei Fliistergalerieresona-
toren handelt es sich dagegen um scheiben- oder kugelférmige Resonatoren,
in denen durch Totalreflexion eine Mode entlang der Oberfliche gefithrt wird
und nach einem Umlauf konstruktiv interferiert. Fiir alle drei Resonatortypen
konnte bereits starke Kopplung zwischen einem Emitter und einer optischen
Mode nachgewiesen werden [16], [I7], [83].

In der Herstellung aktiver Resonatoren auf der Basis von Fabry—Pérot-Ka-
vitdten und photonischen Kristallen ist eine Kombination aus den Materialien
GaAs, AlAs und Al,Gaj_,As fiir die Kavitdat und dielektrische Spiegel, sowie
InAs oder In, Gaj—,As als optisch aktive Medien in Form von Quantenpunk-
ten und Quantentréogen das absolute Musterbeispiel. Dies liegt vor allem an
der hervorragenden kristallinen Qualitdt, mit der Heterostrukturen gewach-
sen werden konnen, und den nahezu einzigartigen optischen Eigenschaften
der InAs-Quantenpunkte in Bezug auf ihre Linienbreite und Quanteneffizienz
bei tiefen Temperaturen. Die Quantenpunkte oder -troge kénnen auflerdem
elektrisch angeregt werden [84) [85]. Diesen Vorteil bieten Resonatoren aus
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anderen Materialien wie Gldsern oder Polymeren, die haufig fiir Flisterga-
lerieresonatoren verwendet werden, nicht. Hier miissen andere Emitter wie
kolloidale Quantenpunkte oder Farbstoffe in die Resonatoren eingebaut wer-
den, auf die dann nur durch optische Anregung zugegriffen werden kann.

Zum Erreichen von schwacher und starker Kopplung oder Lasing gibt es
verschiedene Voraussetzungen in Bezug auf Giite Q und Modenvolumen Vaiode
der optischen Moden. Fiir einen moglichst grofien Purcell-Effekt im Regime
schwacher Kopplung muss das Verhéltnis Q/Viode (vgl. Abs. optimiert
werden, dagegen ist es fiir die starke Kopplung das Verhéltnis Q*/Varode (vgl.
Abs. [2.1.4). Zum Erreichen von Lasing ist neben der optischen Verstirkung
im Wesentlichen nur der Q-Faktor einer Kavitit von Bedeutung.

Im Vergleich von Fabry—Pérot-Resonatoren und photonischen Kristallen
gibt es in Bezug auf die quantenmechanische Kopplung zwischen optischer
Mode und Emitter keine wirkliche Préferenz. Weisen die Fabry—Pérot-Reso-
natoren hohere @)-Faktoren auf, so zeichnen sich photonische Kristalle durch
ihr sehr geringes Modenvolumen aus. Es gibt allerdings zwei entscheidende
Vorteile bei der Verwendung von Fabry—Pérot-Resonatoren gegeniiber den
photonischen Kristallen. Zum einen kénnen die Resonatoren so gestaltet wer-
den, dass die fundamentale optische Mode sehr definiert in eine kleine nume-
rische Apertur abstrahlt [26], zum anderen befinden sich die optisch aktiven
Quantenpunkte nur in einer diinnen Schicht in der eigentlichen Kavitdt. In
photonischen Kristallen sind dagegen durch das zweidimensionale Design in
den meisten Fillen Quantenpunkte in der ganzen Struktur zugegen. Die An-
zahl absorbierender und emittierender Quantenpunkte auflerhalb der Kavitét
ist dann nicht vernachléssigbar.

Flistergalerieresonatoren weisen meist ein wesentlich gréfleres Modenvolu-
men auf. Insbesondere bei der Herstellung aus Glas konnen jedoch extrem
hohe Q-Faktoren erreicht werden, die das grofle Modenvolumen durchaus
iiberkompensieren kénnen [86]. Allerdings ist es aufgrund von Absorption
und Streuung relativ schwierig, diese hohen @Q-Faktoren auch dann noch zu
erreichen, wenn optisch aktive Medien in diese Resonatoren eingebaut wer-
den. Diese Art von Resonatoren wurde daher bisher vor allem zur Herstellung
von Mikrolasern verwendet [87H9].

In dieser Arbeit sowie im Rahmen begleitender Diplomarbeiten [70} [0
91] wurden sowohl Fabry—Pérot als auch Fliistergalerieresonatoren erforscht.
Hierbei lag der Schwerpunkt bei den Fabry—Pérot-Resonatoren im Wesentli-
chen auf dem Erreichen starker Kopplung. Zu diesem Zweck wurde der Her-
stellungsprozess der etablierten GaAs-Saulenresonatoren, basierend auf den
Ergebnissen vorangegangener Arbeiten [46], [02] [93], weiter optimiert. Zudem
wurde die optische Charakterisierung alternativer Fabry—Pérot-Resonatoren
im Gewand dielektrisch verspiegelter Pyramidenstiimpfe fortgefithrt [94), [95].
Um sich von den tiefen Temperaturen, die bei dem Betrieb von aktiven Ka-
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vitdten mit InAs-Quantenpunkten obligatorisch sind, und den hohen Her-
stellungskosten zu befreien, wurde auch ein alternatives System, bestehend
aus polymerischen Kelchresonatoren mit eingebetteten kolloidalen Quanten-
punkten, erforscht. Da die Herstellung passiver polymerischer Resonatoren in
der Gruppe bereits etabliert war, lag es nahe, dieses System auf seine Taug-
lichkeit in Bezug auf die Licht—Materie-Wechselwirkung und zur Herstellung
von Quantenpunkt-Mikrolasern zu iiberpriifen. Im Folgenden werden nun die
Ergebnisse fiir diese drei Resonatortypen diskutiert.

5.2 Saulenformige Resonatoren

Ausgehend von den Ergebnissen vorangegangener Entwicklungen, die beson-
ders im Rahmen der Doktorarbeit von Matthias Karl [46] vorangetrieben
wurden, werden nun die Verbesserungen vorgestellt, die an Sdulenresonato-
ren erreicht werden konnten. Hierzu wurde die Herstellung durch moleku-
larstrahlepitaktisches Wachstum und das Atzen mittels fokussiertem Ionen-
strahl im Rahmen der technischen Moglichkeiten optimiert. Nach einer kurzen
Einleitung tiber das Herstellungsprinzip der Sdulenresonatoren werden diese
Optimierungsschritte diskutiert.
Die in diesem Abschnitt vorgestellten Optimie-
rungen in der Herstellung und die optischen Mes-

GaAs/AlAs-
DBR

GaAs-Kavitat

sungen an den Resonatoren wurden gemeinsam mit
Florian Stockmar und Christoph Reinheimer im
Rahmen ihrer Diplomarbeiten durchgefiihrt [70}[90].

Eine schematische Darstellung eines GaAs-ba-

mit INAs-QDs  sierten Siulenresonators ist in Abb. [B-I] gegeben.

Die Struktur wird mittels Molekularstrahlepita-

GaAs/AlAs-  xie (engl. MBE — molecular beam epitazy) gewach-

DBR sen. Die hochreflektierenden Braggspiegel (engl.

DBRs — Distributed Bragg Reflectors) bestehen aus

aufeinanderfolgenden (\og/4n)-Schichten aus GaAs

Abbildung 5.1: und AlAs, wobei \g die Resonanz- oder Designwel-

Schematische Dar- jonlsinge des Resonators und n den Brechungsindex
st:sllung eines GaAg— des i i Materials beschreib G fd

Siulenresonators mit jeweiligen Materials beschreiben. Genau auf der

eingebetteten Quanten-
punkten.

Mitte der Ap-Kavitidt werden die Quantenpunkte
positioniert. Da die Kavitat selbst aus GaAs besteht

und dieses einen hoheren Brechungsindex aufweist als jeweils die erste AlAs-
Schicht der beiden Braggspiegel, befindet sich dort das Intensitdtsmaximum
der optischen Mode. Zur besseren Auskopplung des Lichts durch den obe-
ren Braggspiegel wurde dieser in der Regel mit weniger Paaren (meist 32)
als der untere (>35) hergestellt. Um auch einen Lichteinschluss senkrecht
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zur Wachstumsrichtung zu erhalten, wird dann ein Sdulenresonator mittels
fokussiertem Ionenstrahl aus dem Schichtsystem herausgeschnitten. So wird
die Quantenpunktemission nicht nur durch die Braggspiegel, sondern auch
durch den Brechungsindexkontrast an den Seitenwédnden des Sdulenresona-
tors eingeschlossen.

5.2.1 Optimierung des MBE-Wachstums

Die erste naheliegende Moglichkeit, die Giite der Sdulenresonatoren zu opti-
mieren, ist die Anzahl der Spiegelpaare in den Braggspiegeln um die Kavitét
zu erh6hen. Bereits vorher wurde versucht, die Anzahl der unteren Spiegelpaa-
re von urspriinglich 25 auf 36 und die der oberen von 20 auf 32 zu erhchen
[46]. Dabei stellte sich heraus, dass die spektrale Position der Grundmode
nicht zu den angestrebten Schichtdicken passte. Entsprechend fielen auch die
Resonatorgiiten geringer als erwartet aus. Dies mag zum Teil darin begriin-
det sein, dass sich die Wachstumszeit durch die groflere Zahl an Spiegelpaaren
um ca. 4 Stunden verldngerte. Es mussten daher Verbesserungen insbesonde-
re hinsichtlich der Bestimmung der Wachstumsraten vorgenommen werden,
die im Weiteren erlédutert werden sollen.

Ein sehr einfaches Werkzeug zur Bestimmung der Wachstumsrate wéh-
rend des MBE-Wachstums ist die Messung von RHEED-Oszillationen (engl.
RHEED — Reflection High-Energy Electron Diffraction). Diese Oszillationen
sind Intensitdtsschwankungen von Punkten im Beugungsbild der RHEED-
Elektronen, die unter geeigneten Bedingungen jeweils bei Vervollstdndigung
einer neuen Monolage ein Maximum aufweisen [96]. Meist kénnen diese Os-
zillationen jedoch nur am Beginn des Wachstums fiir einige Monolagen (in
unserem Fall ca. 20-30) beobachtet werden. Das bedeutet, dass fir 68 Bragg-
spiegelpaare von insgesamt ca. 11 ym Dicke die Wachstumszeiten anhand des
anfanglichen Wachstums von nur 7nm Material extrapoliert werden. Man be-
stimmt also die Wachstumszeit anhand eines 1500stel der Dicke der gesamten
Struktur. Das Fehlerrisiko ist daher entsprechend grof3.

Eine weitere Moglichkeit bietet das Messen des Materialflusses aus den
Effusionszellen mit Hilfe eines Druckmesskopfes. Der zum Fluss dquivalente
Druck (engl. BEP — beam equivalent pressure) kann dann vor dem Wachs-
tum einer Kalibrationsprobe gemessen und die Schichtdicke nachtréaglich auf
anderem Wege bestimmt werden. Vor dem Wachstum der Braggspiegel kann
dann der BEP entsprechend eingestellt werden. Diese Methode kann aller-
dings nur unter absolut identischen Umgebungsbedingungen funktionieren,
da z.B. Anderungen der Substrattemperatur oder des Hintergrunddrucks die
tatséchliche Wachstumsrate beeinflussen kénnen. Zudem héngt der BEP im-
mer auch von der Materialmischung ab, die sich auf dem Messkopf absetzt.
Man bekommt also, wenn man erst den Arsenfluss und dann den Gallium-
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fluss misst, hdufig leicht unterschiedliche Werte im Vergleich zum umgekehr-
ten Fall. Die Genauigkeit bewegt sich bei dieser Methode auch nur etwa im
5%-Bereich — natiirlich abhingig vom Benutzer.

Es stellte sich heraus, dass die reproduzierbarsten Ergebnisse erzielt wur-
den, wenn nach einigen Braggspiegelpaaren am Anfang des Wachstums immer
wieder die Wachstumsrate bestimmt wurde, bis diese einen konstanten Wert
annahm. Aus dem Mittel der letzten Wachstumsraten konnte dann ein Wert
bestimmt werden, der reproduzierbar die richtige Wachstumsrate lieferte. Al-
ternativ konnen auch die Shutter (Blenden hinter den Effusionszellen) fur
langere Zeit (ca. 30 min) mit abschlieBender Bestimmung der Wachstumsrate
offengehalten werden, was sich in der Praxis allerdings als schwierig erweist,
weil man dadurch zwangsweise Material aufwéchst. Die Fehler in der Bestim-
mung der Wachstumsrate zeigen sich deutlich, wenn der obere und der untere
Braggspiegel mit Unterbrechung gewachsen wurden, wobei am Anfang des
jeweiligen Wachstums die Rate bestimmt wurde (siehe Abb. .

Simulation

Reflektivitat (bel. Einh.)

800 850 900 950 1000 1050 1100
Wellenlange (nm)

Abbildung 5.2: Reflexionsmessung an zwei Bragg-Kavitéaten, die auf dem selben
unteren Braggspiegel gewachsen wurden. Einmal wurde direkt mit den selben Para-
metern Kavitdt und oberer Braggspiegel aufgewachsen (Probe A1184), das andere
Mal wurde die Wachstumsrate vor dem Wachstum am ersten Braggspiegelpaar neu
bestimmt (Probe A1185). Als Vergleich wurde die erwartete Reflektivitdt mit der
Software Scout simuliert. Das Augenmerk liegt hierbei besonders auf den Oszilla-
tionen in den Seitenbéndern des Braggspiegels, die dunkel unterlegt sind. Der letzte
Einbruch der Reflektivitit vor dem Stoppband im linken Seitenband konnte bei der
Probe A 1184 nicht aufgelost werden, man erkennt aber dennoch deutlich die bessere
quantitative und qualitative Ubereinstimmung des Reflexionsspektrum zur Simula-
tion im Vergleich zur Probe A1185. Der leichte Anstieg im Reflexionsplateau ist
messbedingt.
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5.2.2 Optimierung der FIB-Strukturierung

Das in Ref. [46] eingefithrte Herausfrisen der Sdulenresonatoren mittels fokus-
siertem Ionenstrahl (engl. FIB — focussed ion beamn) besteht aus einem ersten
groben Frésen und einigen darauffolgenden Polierschritten, wobei die Sdu-
len in kleiner werdenden Kreisen von auflen nach innen gefrast wurden. Um
moglichst glatte Auflenwadnde zu erhalten, sollte der finale Polierschritt mit
hochstmoglicher raumlicher Auflésung und sehr geringem Ionenstrom vollzo-
gen werden. Hierbei darf allerdings nicht aufler Acht gelassen werden, dass die
Stabilitdt des Positioniertisches in der zur Verfiigung stehenden Anlage eine
Genauigkeit von 100 nm tiber einen Zeitraum von Stunden nicht gewéhrleis-
tet. Da das Polieren mit niedrigen Stromen sehr viel Zeit in Anspruch nimmt,
musste auch die Schreibzeit optimiert werden.

Um die rdumliche Auflésung des Ionenstrahls optimal auszunutzen, wurde
das Schreibverfahren umgestellt. Anstatt die Kreise iiber eine bestimmte An-
zahl von Punkten zu definieren, die mit Geraden interpoliert werden, wurde
direkt Punkt fiir Punkt geschrieben. Der Abstand zwischen zwei benachbar-
ten Punkten war dabei kleiner als der Ionenstrahldurchmessers (siche Tab.
, Zudem wurden nur noch zwei Polierschritte durchgefiihrt und deren
Lénge auf ein sinnvolles Maf} reduziert. Da die Ausrichtung des Ionenstrahls
fiir verschiedene Blenden nicht exakt iibereinstimmt, musste bei Wechsel der
Blenden, also Anderung des Ionenstroms, immer ein gewisser Uberlapp mit
einkalkuliert werden. In Abb. ist ein entsprechendes Schreibfeld fir einen
Saulendurchmesser von 1,5 pum dargestellt.

Die Qualitat der Aulenwénde nach dem Polierschritt kann anhand der ras-
terelektronenmikroskopischen Aufnahme in Abb. iiberpriift werden. Die
Oberflachen weisen keine erkennbare Rauigkeit auf, was fiir eine sehr gute
rdumliche Auflésung des Ionenstrahls als auch ausreichend lange Polierschrit-
te spricht. Die Qualitat der Oberflache in Bezug auf Kristalldefekte kann hier
jedoch nicht tiberpriift werden.

5.2.3 Experimentelle Bestimmung der Resonatorgiite

Zur Bestimmung der Resonatorgiite @ werden Lorentzkurven (vgl. Gl.
an die Moden eines gemessenen Lumineszenzspektrums angepasst. Der Gii-
tefaktor @ = wo/Aw wird dann aus dem Verhéltnis der Resonanzfrequenz wo
und der Halbwertsbreite Aw berechnet. In Abb. ist das Lumineszenzspek-
trum eines S&ulenresonators mit 6,6 um Durchmesser zu sehen. Die Probe
wurde mit den in den vorherigen Abschnitten diskutierten Verbesserungen
hergestellt.

Fiir Moden, deren Halbwertsbreiten nahe am Auflésungsvermégen des Spek-
trometers liegen, miissen letztere jedoch korrigiert werden. Das Auflésungsver-
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w
o

= N
o o

y — Ablenkung (um)
o

-30
-30 -20 -10 0 10 20 30
X — Ablenkung (pm)

Abbildung 5.3: Darstellung der zu
schreibenden Punkte fiir verschiedene Io-
nenstrome von 5nA und einem Radi-
us von 25-2,75pum (griin), 200pA mit
einem Radius von 5,25-1,25 um (blau)
und 50 pA mit einem Radius von 2,25—
0,75 pm (rot) fiir einen S&ulenresonator
von 1,5 um Durchmesser.

b

[

Tonenstrom  Schrittweite

5nA
2nA
1nA
500 pA
200 pA
100 pA
50 pA

350 nm
120 nm
85 nm
60 nm
40 nm
27 nm

20 nm

Tabelle 5.1: Abstand zwischen zwei be-
nachbarten Punkten in Abhéngigkeit der
zur Verfiigung stehenden Ionenstrome.

Abbildung 5.4: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme einer saulenférmigen
Kavitdt nach zwei Polierschritten (Probe A0492a). Im Rahmen der Auflésung ist

keine Oberflichenrauigkeit sichtbar.
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x Messdaten 37369

Angepasste
Lorentzkurven

pPL-Intensitat (bel. Einh.)

950.75 951 951.25 9515 951.75 952 95225 952.5 952.75
Wellenlange (nm)

Abbildung 5.5: Lumineszenzspektrum eines Pillars mit 6,6 um Durchmesser bei
9K (Probe A1184b-07). An die einzelnen Moden wurden Lorentzkurven angepasst.
Die daraus resultierenden @Q-Faktoren sind bei den Peaks vermerkt. Der @Q-Faktor
der Grundmode ist bereits auflésungslimitiert.

mogen des verwendeten Spektrometers wurde durch die Halbwertsbreite von
Neon-Eichlinien im spektralen Bereich der Resonatormoden bestimmt. Da die
Eichlinien viel schmaler sind als das Auflésungsvermogen des Spektrometers,
kann die IRF (engl. IRF — instrument response function) des Spektrometers
bestimmt werden. Im Prinzip kann die IRF benutzt werden, um die anzu-
passenden Lorentzkurven zu entfalten und so die korrekte Halbwertsbreite
der Moden zu erhalten. In der Praxis stellte sich dieses Verfahren jedoch als
sehr instabil heraus. Viel reproduzierbarer ist es hingegen, die IRF so wie
den spektralen Verlauf der optischen Mode iiber Gauf-Verteilungen anzuné-
hern, da zwei miteinander gefaltete Gauf3-Verteilungen mit den Halbwertszei-
ten Awirr und Awnode wieder eine Gaufl-Verteilung mit der Halbwertsbreite
\/ (Awirr)? + (AwmMode)? ergeben. Die eigentliche Halbwertsbreite einer Mo-
de ist dann also gegeben durch:

AWI\/[ode - \/(A(*-H\/Iess,ung)2 - (A(A-)IRF)2 . (51)

Da die Faltung zweier Lorentzkurven ebenfalls eine Lorentzkurve ergibt, deren
Halbwertsbreite der Summe der urspriinglichen Halbwertsbreiten entspricht,
kann man als sinnvolle Fehlergrenzen die eigentlich gemessene Halbwertsbrei-
te AwMessung fir das obere und die Differenz der beiden Halbwertsbreiten
Awnessung — Awirr flir das untere Limit der tatsdchlichen Halbwertsbreite
Awnode abschitzen. Fiir das hier verwendete DoppelSpez-Spektrometer wur-
de bei Ao = 950 nm AArr & Awirr Ao/wo = (21 + 4) pm bestimmt.
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5.2.4 Abhangigkeit der Resonanzwellenlange vom
Saulendurchmesser

Die Intensitatsverteilungen der optischen Moden in einem S&ulenresonator
lassen sich in radialer Richtung analog zum Stufenindexmodell einer Glasfaser
beschreiben [46]. Hierbei ist die radiale Intensitdtsverteilung durch das Qua-
drat der Besselfunktion 1. Art JZ (k7 (do) r) gegeben. Die Intensitétsverteilung
e'?* in z-Richtung (Rotationsachse der Faser) sollte von einer Anderung des
Radius nicht beeinflusst sein und ist durch die Propagationskonstante 5 be-
stimmt. Ubertrigt man dieses Modell auf eine Kavitit der Dicke Acay gilt
B = 27 /Acav. Die Resonanzwellenldnge Ao einer optischen Mode setzt sich
dann aus den beiden Wellenvektoren kr(do) und S zusammen:
—-1/2

Ao = Ncav (52 + kT(dO)Q) (5:2)

kr(do) kann mit einer geeigneten Software numerisch berechnet werden. Da
kr(do) eine Resonanzbedingung zwischen den Seitenwinden der Kavitiat be-
schreibt, ist allerdings davon auszugehen, dass sie fiir dg > Acav trivial tiber
Er(do) o< do~* mit dem Saulendurchmesser skaliert. In Abb. sind die
experimentell bestimmten Resonanzwellenldngen Ao(do) (Ringe) in Abhén-
gigkeit des Sdulendurchmessers do, sowie Simulationsergebnisse (Kreuze), die
mit dem Softwarepaket Comsol® in Ref. [46] simuliert wurden, aufgetragen.
Die durchgehende Linie zeigt eine Kurvenanpassung an die experimentellen
Daten, die den Fall einer linearen Abhéngigkeit des Wertes k7 (do) vom Durch-
messer do voraussetzt. Demnach gélte fiir die Resonanzwellenlange Ao(do):

52 _%

1

Xo(do) = (ngav ot d%) (5.3)
2 cav

br(do) = = b (5.4)

Wie an der entsprechenden Kurvenanpassung in Abb. (durchgezogene
Linie) zu sehen ist, beschreibt Gl. die Abhéngigkeit der Resonanzwellen-
lange vom Saulendurchmesser perfekt. Insbesondere bedeutet dies auch, dass
kr(do) ro, unabhéngig vom Durchmesser eines Pillars, eine Konstante ist und
damit auch der Funktionswert der Besselfunktion Jo(kr(do)r) am Rand ro
des Resonators.

5.2.5 Theoretische Modellierung der Resonatorgiite in
Abhiangigkeit des Saulendurchmessers

In optischen Resonatoren gibt es verschiedene Verlustmechanismen, die je
nach Art und Geometrie des Resonators seine Giite limitieren konnen. Da
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Abbildung 5.6: Abhéngigkeit der Resonanzwellenldnge Ao vom Durchmesser dg
eines Resonators. Die Ringe markieren experimentell bestimmte Daten (Probe
A0310), die Kreuze Simulationsdaten aus [46]. Die durchgezogene Linie zeigt ei-
ne Kurvenanpassung gemifl Gl. an die experimentell bestimmten Daten. Alle
drei Kurven zeigen eine perfekte Ubereinstimmung.

fiir das Erreichen einer starken Kopplung zwischen optischem Resonator und
Emitter das Verhaltnis Qz/ VMode Optimiert werden muss [16], ist die Abhén-
gigkeit der Resonatorgiite @ vom Modenvolumen Vyiode von grofler Bedeu-
tung. Im folgenden Abschnitt wird daher ein Modell hergeleitet, dass den
Q-Faktor eines Sdulenresonators in Relation zu seinem Durchmesser setzt.

Bei Saulenresonatoren wird gewohnlich nur der Radius der Kavitit gedn-
dert, nicht aber der Abstand zwischen den beiden Braggspiegeln. Dass die
Form der Intensititsverteilung I(r,¢,2) = Ja(krr)Is(#) I.(2) direkt mit
dem Durchmesser do skaliert, wissen wir gemaf Gl. |5.4) da gilt kr o dy L
Das Modenvolumen héangt also unter Vernachlassigung des radiativen Anteils
durch

VMode =

! / I(r,¢,2z)dV
Imax V

(/OTO J§ (kr T)Tdr) (/027r /OZO I(4) I.(2) dcbdz)

= T8 (J2(60/2) + T2 (60/2) T (55)

vom Radius 7o eines Resonators ab, mit g geméafl GI. der Hohe zg des Re-
sonators und Imax = 1. Folglich skaliert das Modenvolumen, wie das Volumen
des Resonators, mit 3.

VMode
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Die durchmesserabhéngige Resonatorgiite Q(do) = wo(do)7(do) kann dann
aus dem zeitlichen Abklingen der im Resonator gespeicherten optischen Ener-
gie

Eges(t) = Ege™ /7% / I(r,¢,2)dV
v
berechnet werden. Als mogliche Verluste kommen dabei im Wesentlichen die
lineare Materialabsorption, Reflexions- und Beugungsverluste an den Bragg-
spiegeln, sowie Reflexions-, Streu- und Absorptionsverluste durch Defekte
bzw. Unebenheiten an den Aulenwénden der Kavitat in Frage. Diesen drei
Verlustmechanismen kénnen jeweils die inversen Verlustraten Tabs, TBragg und
Tsurt Zugeordnet werden. Der zeitliche Verlauf der gespeicherten Energie lasst
sich so durch eine einfache Differentialgleichung beschreiben:

0 1 1 1

- Eges(t) = ——— Fges(t) — EBragg,1(t Egra, t)) — — Esurt(t
ot 8 ( ) Tobs B ( ) TBragg( Brage,1( )+ B gg,2( )) Tt f( )
(5.6)

Egrage,1(t) und EBragg 2(t) stehen hierbei fiir die Feldenergien an den effekti-
ven Positionen z; und z2 des oberen und unteren Braggspiegels, fir die gilt:

27 70
EBragg.i(t) = Ege t/7(d0) / / I(r, ¢, z)rdrde
0 0
I. (zz)

- WEges(t) (5.7)

Esurt(t) beziffert die Feldenergie in einem effektiven Volumen 27rozoAr an
den Aulenwénden des Resonators, in dem oberflichenbedingte Verluste auf-
treten. Hierfiir ergibt sich:

21 20 0
Esut(t) = Eo e t/7(do) / / / I(r,¢,2) rdrdzdp
0 0 ro—ATr

"o J3(krr)rdr
_ooar o Fpes(t) (5.8)

fOTO JE(krr)rdr

Damit ldsst sich aus Gl [5.6] die Abhéingigkeit der Abklingzeit 7 einer Mode
vom Durchmesser dg einer Kavitat berechnen:

11 1 L(2) 1 :(;LAT J3(krr)rdr
T - Tabs TBragg J‘OZO [z (Z) dz Tsurf OTO JOQ(kTT) rdr
1 1
= —+ Vsurf(dO) (59)

Too Tsurf
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5 Aktive Mikroresonatoren

Fiir Ar — 0 wird der vom Durchmesser der Kavitit abhéngige Term vgure(r0)
proportional zu dy ! Dies gilt jedoch nur, solange das Argument der Bessel-
funktion Jo (k¢ r0) = Jo(7ncavdo) nicht zu nahe an einer der Nullstellen jo,; der
Besselfunktion liegt. Da aber eigentlich erwartet wird, dass bei gutem Licht-
einschluss der Wert mncavdo zumindest in der Nédhe einer Nullstelle liegt, ist
es sinnvoll, die radiale Intensitatsverteilung I,.(r) in Abhingigkeit der Diffe-
renz Ajo,i = jo,; — T™cavOo zu dieser Nullstelle zu beschreiben. Fiir die radiale
Intensitat lasst sich dann schreiben:

I(r) = J§ ((jo.: — Njo,i) /7o)

Der durchmesserabhéngige Term vgurt(ro) enthédlt nun also mit Ar und
Ajo,i zwei mehr oder weniger infinitesimale Groflen, nach denen dieser Term
entwickelt werden kann. In experimentellen Messungen von Bedeutung ist
meist die sog. Grundmode. Sie wird durch eine Besselfunktion beschrieben,
deren erste Nullstelle jo,o sich nahe des Randes rg der Kavitédt befindet. Daher
liegen fir die Abhéngigkeit der Resonatorgiite ) dieser Mode vom S&ulen-
durchmesser auch die meisten Daten vor. Entwickelt man nun veurt(ro) in 2.
Ordnung um Ajg,o — 0 und in 3. Ordnung um Ar — 0 erhélt man drei Terme
die je nach Grole von Ajo,o und Ar den Kurvenverlauf dominieren kénnen:

. 2 . 2 A . 3
2Ar (TA]O,O) n 2J0,0 (ATT;) Ajo,o n 2]0,0r(z))AT) +O(AY (5.10)
0 0 0

Vsurf (TO) —

Ist die Intensitat der Mode an den Aulenwénden vernachléssigbar, wenn also
Ajo,o << Ar/ro, sollte fiir nicht allzu kleine Radien der Term proportional
zZu 7"53 dominieren. Gilt Ajoo &~ Ar/rg, sollten alle drei Terme zu vsurt(ro)
beitragen. Bei schlechterem Lichteinschluss bzw. Ajoo >> Ar/ro sollte der
Term proportional zu rg 1 dominieren. Welche Terme dominieren, lisst sich
nur im Vergleich zum Experiment herausfinden.

Mit den Gleichungen [5.9] und [5.10] lisst sich nun die Abhéngigkeit der Re-
sonatorgiite ) vom Saulendurchmesser dy berechnen:

Q = woT
(1)

-1
1 O @ @
= —+Li i 11
Q(do) = w(do) (Too+ ot a (5.11)

Dabei ist w(do) die Resonanzwellenlidnge der Grundmode einer Kavitdt mit
Durchmesser do, sowie Too, ¢V, ¢® und ¢® resonatorspezifische Konstanten,
die sich aus den Gleichungen und ergeben.
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5.2 Saulenférmige Resonatoren

5.2.6 Verbesserung der Resonatorgiiten durch optimierte
Herstellung

Die im vorherigen Abschnitt hergeleitete Abhéngigkeit der Giite @ der Grund-
mode eines Sidulenresonators von seinem Durchmesser dy bietet ein hervorra-
gendes Werkzeug, um die Verbesserungen in der Herstellung gegeniiber vorhe-
rigen Proben zu quantifizieren. In Abb.[5.7]sind die experimentell bestimmten
Q-Faktoren {iber den Durchmesser der Kavitéten fiir Proben aus Ref. [46] und
der Probe A118/a aufgetragen, die mit dem in den Abs. und be-
schriebenen optimierten Verfahren hergestellt wurde. Fiir grole Durchmesser
ist eine deutliche Verbesserung der @Q-Faktoren zu erkennen, die schon iiber

T T T T T T T T T T T T T T
200000 i “...... O A1184b (32 DBRs) |
o, 1000001~ Ll i
@ 50000 s Auflosungsgrenze | T e i
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S 20000 i |
[ N\ - . .
S 10000 A At
§ 5000 - A0310-JLS24 (20 DBRs) . . |
A0479a (25 DBRs)
2000 - A0492a (25 DBRs) -
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Sé&ulendurchmesser d, (um)
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Abbildung 5.7: Abhangigkeit des Giitefaktors Q vom Saulendurchmesser fiir vier
Proben (A0310, A0479a, A0492a und A0882c) aus Ref. [46] und die Probe A1184b,
die gemifl dem optimierten Herstellungsverfahren (vgl. Abs. 5.2.2)) fabriziert
wurde. Die durchgezogenen Linien zeigen Kurvenanpassungen von GI. [5.11] an die
Messdaten. Die Balkendiagramme zeigen die angepassten Parameter Qoo = TooWoo,
¢ Jweo, ¢ Jweo und ¢3) Jweo in Relation zur Resonanzfrequenz weo der planaren
Kavitéat.
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5 Aktive Mikroresonatoren

das Auflosungsvermogen des Spektrometers hinausgehen. Fiir kleinere Durch-
messer ist dagegen keine signifikante Verbesserung zu beobachten.

Diese eher niedrigen Q-Faktoren bei kleineren Durchmessern legen natiir-
lich den Verdacht nahe, dass beim Frasen der Sdulen mittels fokussiertem
Ionenstrahl zu viel Schaden an der Oberfliche der Kavitat angerichtet wird.
Dieser muss nicht unbedingt in mikroskopischen Aufnahmen sichtbar sein,
sondern kann sich auch erst durch die optische Absorption an Oberflichende-
fekten zeigen. Der springende Punkt bei den abschlieBenden Polierschritten
(vgl. Abs. mit dem fokussierten Ionenstrahl ist ndmlich, dass durch ge-
ringere lonenstréome die Oberflichenrauigkeit zwar gesenkt werden kann, die
Energie der einzelnen Ionen jedoch immer die selbe ist und damit auch die
Eindringtiefe in das Material. Das Polieren mit geringen Ionenstrémen kann
also die teilweise Zerstorung der Oberfliche durch die beschleunigten Ionen
nur bedingt verhindern.

Untermauert wird diese These durch die Kurvenanpassungen des theoreti-
schen Modells aus Gl. [f.IT]an die experimentell bestimmten Q-Faktoren, die
ebenfalls inklusive der angepassten Parameter in Abb. dargestellt sind.
Der asymptotische Wert Qs = WooToo, der die Giite der planaren Kavitét,
also ro — 0o, widerspiegelt, demonstriert die Friichte des verbesserten epitak-
tischen Wachstums. Qo liegt fiir die Probe A1184b gut eine halbe Groéfen-
ordnung iiber dem Wert bisheriger Proben. Beim Vergleich der durchmesser-
abhéngigen Terme zeigt sich jedoch ein anderes Bild. Bis auf die dlteste Probe
A0310 zeigen alle eine dominierende Abhéngigkeit von d0_3. Dies spricht fir
einen guten Lichteinschluss an den Auflenwénden. Bemerkenswert ist dabei,
dass bei der édltesten Probe A0310 die Aulenwédnde der Kavitédt noch bedeu-
tend rauer waren, da kaum Polierschritte verwendet wurden. Entsprechend
dominiert hier der Term proportional zu d, ! was fiir schlechteren Lichtein-
schluss an den Auflenwédnden spricht. Dies kénnte durch gréflere Streuung
des Lichts an der Oberfliche oder einen durch die Rauigkeit verursachten
geringeren effektiven Brechungsindex an der Oberflache zustande gekommen
sein.

5.2.7 Vergleich der Resonatorgiiten mit Literaturwerten

Da auch mit den besten Resonatoren die fiir starke Kopplung notwendige Mar-
ke von einer Resonatorgiite ) = 7000 bei einem Durchmesser dop = 1,5 um
[16] nicht erreicht werden konnte, wurden zum Vergleich die Daten aus zwei
Veroffentlichungen von Rivera et al. [97] und Reizenstein et. al. [98] extrahiert
und mit dem Modell aus GI. angepasst (Abb. . Die Resonatoren in
den beiden Veroffentlichungen unterscheiden sich prinzipiell nicht in ihrer
Herstellungsmethode. In beiden wird nicht wie in dieser Arbeit ein fokussier-
ter Ionenstrahl, sondern reaktives Ionenétzen verwendet, um die Sdulen nach
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Abbildung 5.8: Abhangigkeit des Giitefaktors @ vom Saulendurchmesser dy fiir je
zwei Proben aus Veréffentlichungen von Rivera et al. [97] (Riv. 1, 2) und Reizenstein
et al. [O8] (MC1, MC2) zum Vergleich zu den in Abb. gezeigten Resonatoren.
Auch fiir die Literaturwerte passt das theoretische Modell aus Gl.[5.11] hervorragend.
Fiir die Resonatoren hoher Giite @, die mit reaktivem Ionenétzen hergestellt wur-
den, ist der Faktor ¢(3) des d63—abhéngigen Terms aus Gl um mehr als eine
GroBenordnung kleiner als fir die Resonatoren in Abb. [5.7] die mit fokussiertem
Tonenstrahl herausgefrést wurden. Ohne die Giite der Kurvenanpassung (vgl. Tab.
merklich zu beeinflussen, mussten ¢(1) und ¢(?) fiir die Probe MC1 kiinstlich
auf null gehalten werden, da der Fit-Algorithmus sonst in ein absurdes Minimum
fiel.

dem epitaktischen Wachstum herauszuétzen. Allerdings verwenden Rivera et
al. weniger Braggspiegelpaare, was sich in der Giite Q der planaren Kavi-
tat niederschliagt. Aulerdem ist selbst bei einem der wahrscheinlich besseren
elektronenmikroskopischen Aufnahmen (Abb. noch immer eine ziemlich
inhomogene Oberfliche zu erkennen (vgl. dazu insbesondere Abb. .

Fir die Probe Riv. 2 und zumindest anhand der Fehlergrenzen auch fiir
die Probe Riv. 1, von der ein Pillar von 2,2 um in Abb. gezeigt wird,
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5 Aktive Mikroresonatoren

Probe R? Probe R?
A0310 0,99 Riv.1 0,97
A0479a 0,83 Riv. 2 0,97
A0492a 0,98 MC1 0,96
A0882c 0,99 MC2 0,99
A1184b 0,99

Abbildung 5.9: Elektronenmikroskopi- Tabelle 5.2: Giite R? fiir verschiede-
sche Aufnahme eines Pillars mit nomi- ne Kurvenanpassungen der theoretischen
nell 2,2 ym aus Ref. [97]. Die AuBenwénde Abhéingigkeit (Gl. des Q-Faktors
sind sehr inhomogen geétzt. vom Durchmesser der Kavitét.

ist wieder eine nicht verschwindende Abhéngigkeit des Q-Faktors von dj ! zu
erkennen. Fir die Resonatoren der Probe MC2 von Reitzenstein et al., an
denen der noch bestehende Rekord @Q-Faktor von 165000 gemessen wurde,
ist dahingegen eine klare Abhéngigkeit von d, 3 zu erkennen.

In den urspriinglichen Veroffentlichungen wurde ein abweichendes Modell
fiir die Abhéngigkeit des Q-Faktors vom Durchmesser do der Kavitit verwen-
det, die von Rivera et al. ohne Begriindung vorgeschlagen und von Reitzen-
stein aufgegriffen wurde. Hier wurde der radiusabhéngige Term veur(r0) aus
Gl durch

Vsurf(T0) o Jg(kT r0)/To

beschrieben, mit experimentell bestimmten Werten fiir k7 und 7¢. Im Prin-
zip beschreibt dieser Term auch die Intensitdt am Rand des Resonators, es
fehlt jedoch die Normierung auf die sich ebenso verdndernde Gesamtenergie
im Resonator. Zudem sollte das Argument kr ro eigentlich konstant sein (vgl.
Gl. und , so dass Jg (kT 7o) im Wesentlichen nur durch Messunge-
nauigkeiten variieren sollte. Zur Demonstration der Stichhaltigkeit des hier
verwendeten Modells sind in Tab. [5.2] die Giiten R? fiir die verschiedenen
Kurvenanpassungen und Proben aufgelistet. Ein Wert R? ~ 1 steht dafiir,
dass das theoretische Modell die Daten sehr gut beschreibt.

Vergleicht man nun die bisher beste mit fokussiertem Ionenstrahl fabrizier-
te Probe A1184b mit den Rekordpillars von Reitzenstein et al., kristallisiert
sich heraus, dass die Giite der planaren Kavitdt zum Erreichen starker Kopp-
lung ausreichen diirfte. Auch der Lichteinschluss an den Auflenwédnden der
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5.3 Uberwachsene Pyramidenstiimpfe

Kavitédten scheint nach den Polierschritten und der Reduktion der Oberfla-
chenrauigkeit stark verbessert zu sein, so dass sich dieselbe Abhéngigkeit von
dy 3 ergibt wie fiir die Rekordresonatoren. Einzig die Stéirke der Abhingigkeit
von dy, 3 fiir die der Faktor ¢® ein Maf ist, ist mehr als eine GréBenordnung
hoéher. Da also Oberflichenrauigkeit und schlechte Reflektivitat der Bragg-
spiegel fir die niedrigeren Q-Faktoren bei kleinen Durchmessern ausscheiden,
liegt der Schluss nahe, dass diese durch Absorption an den Oberflichen limi-
tiert werden. Wahrscheinlich ist also, dass die Prozessierung mit fokussiertem
Tonenstrahl weniger fiir die Herstellung von Resonatoren hoher Giite geeignet
ist als reaktives Ionenétzen, da moglicherweise mehr absorbierende Defekte
an der Oberfliache entstehen.

5.3 Uberwachsene Pyramidenstiimpfe

Im letzten Abschnitt wurden deutlich die Probleme dargestellt, die Absorpti-
on und Streuung an den Seitenwénden von Siulenresonatoren darstellen. Zu
den Schwierigkeiten in der Herstellung qualitativ hochwertiger Oberflachen
kommt noch ein zeitlicher Verfall der Strukturen durch Oxidation insbeson-
dere der AlAs-Schichten. Daher wurde alternativ die Moglichkeit erdacht,
Kavitdten mit abfallenden Seitenwénden herzustellen und diese mit einem
Braggspiegel zu iiberwachsen. Das hétte den grofien Vorteil, die Oberflachen
der Kavitdt zu schiitzen. Zudem war es moglich, solche Pyramidenstiimpfe
mit einem nasschemischen Atzverfahren zu strukturieren, was schonender zu
den Oberfliachen ist als Trockenétzen.

Basierend auf den Arbeiten von Jaime Lupaca-Schomber, Matthias Karl,
Frank M. Weber und Torsten Beck [46, Q9HI02] zur Herstellung von GaAs-
Mikropyramiden wurde das Herstellungsverfahren in einer vorangegangen Di-
plomarbeit entwickelt [94]. In der vorliegenden Arbeit wurden dann weitere
Messungen in Bezug auf die Qualitdt des Wachstums mithilfe eines FIB-
Schnittes durch das Schichtsystem und optische Messungen an den Kavitdten
vorgenomimern.

Im Folgenden werden das Herstellungsverfahren und die optischen Messun-
gen an diesen Kavitdten erldutert und diskutiert. Die Herstellung besteht im
Wesentlichen aus drei Schritten: (i) Dem anfanglichen Wachstum des Schicht-
systems, (ii) dem Herausétzen der Pyramidenstiimpfe und (iii) dem Uber-
wachsen der Strukturen mit einem weiteren Braggspiegel [95].

5.3.1 Herstellung der Pyramidenstiimpfe

Die Pyramidenstiimpfe wurden in mehreren selektiven nasschemischen Atz-
schritten hergestellt. Hierzu wurde zuerst ein Schichtsystem gewachsen, das
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5 Aktive Mikroresonatoren

iiber dem unteren AlAs/GaAs-Braggspiegel eine 10nm dicke AlAs-Atzstopp-
schicht beinhaltet, die die untere Grenze des spédteren Pyramidenstumpfes
definiert. Danach wurde eine 2 pm dicke GaAs-Schicht mit zwei eingebetteten
In(Ga)As-Quantenpunktschichten gewachsen, aus der die spéatere Kavitét ge-
atzt wurde. Um definiert Facetten herauszuédtzen, war zusatzlich eine 100 nm
AlAs-Opferschicht und eine 500 nm GaAs-Deckschicht vonnéten (Abb. ‘

a) b)
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Abbildung 5.10: (a) Schichtsystem zur Herstellung von Pyramidenstiimpfen. (b)—
(e) Schrittweise Herstellung der Pyramidenstiimpfe: (b) Facettenbildung mit der
Phosphorsduredtze 1:1:8, (c) Abtrennen der oberen Pyramide durch selektives Atzen
der AlAs-Opferschicht mit der Phosphorsduredtze 1:0.1:8, (d) selektives Atzen des
GaAs-Pyramidenstumpfes mit der Zitronensduredtze 5:1 bis zur AlAs-Stoppschicht
und (e) Entfernen der Stoppschicht mit der Phosphorsduredtze 1:0.1:8. Fir die Sdu-
rebezeichnungen siehe Anhang@
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5.3 Uberwachsene Pyramidenstiimpfe

Ziel des anschlieBenden Atzens war es, Pyramidenstiimpfe mit {114}A-Fa-
cetten zu erhalten, da diese mit besonders guter Qualitat iiberwachsen werden
konnten [94} [05]. Dazu wurden die Atzmasken mit Kanten entlang der <110>-
und <100>-Richtung wie in Abb. [5.11] mittels Elektronenstrahllithographie
orientiert. Details zu den im folgenden erwéhnten Atzlésungen sind in Anhang

[A1l zu finden.

a) b)

Abbildung 5.11: Masken zum Atzen von Pyramidenstiimpfen mit {114}A-
Facetten. Mit dem Design in (b) wurde versucht die Verjiingung graduell zu ge-
stalten.

Im ersten Atzschritt wurde mit der Phosphorsdureitze 1:1:8 bis wenige
100 nm vor die AlAs-Atzstoppschicht geétzt. Durch die unterschiedlichen Atz-
raten in GaAs und der AlAs-Opferschicht wurden dabei, ausgehend von der
Opferschicht, definiert Facetten mit einem Winkel von ca. 35° gebildet (Abb.
[-10b) [95, 10T, (103} 104]. Danach wurde selektiv mit der Phosphorsiuredtze
1:0,1:8 die AlAs-Oppferschicht durchétzt, so dass die Reste der GaAs-Deck-
schicht abgetrennt wurden (Abb. ) Um nun die Oberfliche des unteren
Braggspiegels definiert freizulegen, wurde der zuriickgebliebene Pyramiden-
stumpf selektiv mit der Zitronensduredtze 5:1 bis zur AlAs-Atzstoppschicht
gedtzt (Abb. ) Da die Zitronensduredtze 5:1 anisotrop &tzt, wurden
dabei exakt die fiirs Uberwachsen bevorzugten {114} A-Facetten freigelegt.
Diese waren durch das anisotrope Atzen glatt und perfekt zum Kristall orien-
tiert, was mit isotropem Atzen so nicht moglich gewesen wére. Abschlieend
wurde die AlAs-Stoppschicht selektiv mit der Phosphorsduredtze 1:0,1:8 ent-
fernt (Abb. [5.10p). Elektronenmikroskopische Aufnahmen von solchen nas-
schemisch gedtzten Kavititen sind in Abb. zu sehen.

5.3.2 Qualitdt der iiberwachsenen Braggspiegel

Bei den Versuchen, Pyramidenstiimpfe verschiedener Kristallorientierung zu
iiberwachsen, stellte sich heraus, dass die Braggspiegel bevorzugt und mit sehr
hoher Qualitdt in <114>A-Richtung wachsen [94), 05]. Um die Qualitdt der
iiberwachsenen Braggspiegel zu iiberpriifen, wurden Kavitédten mit einem fo-
kussierten Ionenstrahl durchschnitten. Der Querschnitt einer solchen Kavitéat
ist in Abb. dargestellt. Wahrend der obere Braggspiegel offensichtlich
mit hoher Qualitidt gewachsen war, wurde der planare Teil des Braggspie-
gels jedoch immer schmaler, so dass die planare Oberflache auf der Spitze des
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*

{114}A-Facetten

m

Abbildung 5.12: Elektronenmikroskopische Aufnahmen von nasschemisch geétzten
Kavitdten mit {114}A-Facetten [95] (Probe A0793g). Durch das anisotrope Atzen
mit der Zitronensgureditze 5:1 (s. Anhang werden die {114}A-Facetten mit
perfekter Orientierung zum Kristall herausgeétzt.

Braggspiegels schmaler war als die eigentliche Kavitét. Dieses Phdnomen lasst
sich geometrisch einfach anhand der Wachstumsraten auf den verschiedenen
Kristallebenen erkliren. Hierbei wird der Winkel © (s. Abb. betrachtet,
unter dem die Kante zwischen oberem Plateau und Facette in Wachstums-
richtung propagiert [105]. Zusammen mit den Winkeln a1 und a2 zwischen
den Normalen zweier Facetten und der [001]-Richtung kann dann auf die
Wachstumsraten 1 und r2 in Richtung der Normalen geschlossen werden. Es
gilt:

r1 _ cos(ar + O)
ro  cos(az — ©) (5-12)

Mit 11434 = 20,5°, agge1; = 0° und dem in den elektronenmikroskopi-
schen Aufnahmen bestimmten Propagationswinkel © ~ 8° ergibt sich daraus
im Rahmen der Messgenauigkeit ein Verhéltnis r114) / 7001} = 1. Generell
ist es zwar wiinschenswert, auf den unterschiedlichen Facetten die gleichen
Wachstumsraten zu haben, andererseits kann durch das Schrumpfen des obe-
ren Plateaus die Kavitit vor dem Uberwachsen nicht beliebig klein gewihlt
werden. Ansonsten wiirde der Lichteinschluss in Wachstumsrichtung durch
den schriagen Braggspiegel zu sehr in Mitleidenschaft gezogen.
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Abbildung 5.13: FIB-Schnitt durch eine iiberwachsene Kavitat [95] (Probe
A0793f). Die Kavitat konnte mit hoher Qualitét iiberwachsen werden. Der obere
Braggspiegel wurde im Verlauf des Wachstums jedoch deutlich schmaler.

5.3.3 Optische Charakterisierung

Zur optischen Charakterisierung der Resonatoren wurden Mikrophotolumi-
neszenzmessungen (uPL) durchgefithrt. Hierfir wurde mit einem Titan:Saphir-
Laser im Dauerstrichbetrieb knapp oberhalb der GaAs-Bandkante angeregt.
Das Modenspektrum ist dann durch die Purcell-Verstiarkung der Quanten-
punktemission zu erkennen. Abb. [5.14] zeigt zwei puPL-Spektren fiir Kaviti-
ten, wie sie in Abb. und b dargestellt sind. Die spektrale Position der
Grundmode, wie die Mode niedrigster Energie meist genannt wird, unterschei-
det sich bei diesen Kavitiaten kaum. Die Grundmoden haben einen Giitefaktor
Q@ = 3000, wahrend fiir Moden hoéherer Ordnung auch @Q-Faktoren bis 8000
gemessen wurden.

Die Ausbeute in Bezug auf die Resonatorgiite war bei dieser Herstellung
relativ hoch. Ca. 50% der Resonatoren zeigten vergleichbar hohe Q-Faktoren
wie in Abb. f-I4] Jedoch galt dies nur fiir Kavitéiten, deren planare Oberfld-
che vor dem Uberwachsen mindestens eine Breite von ca. 4 um besaBen. Die
Verschlechterung der Resonatorgiiten kann in diesem Fall auf das Schrumpfen
des oberen Plateaus wahrend des Uberwachsens, wie in Abs. beschrie-
ben wurde, zuriickgefithrt werden. Auch fiir diese Resonatoren gibt es also
wie fiir die Sdulenresonatoren ein herstellungsbedingtes Limit in Bezug auf
das Resonatorvolumen. Das Verhiltnis aus Modenvolumen Viyioqe und Giite
@ kann daher nicht beliebig eingestellt werden, was zur Folge hat, dass es un-
wahrscheinlich ist, zwischen den Moden dieser iiberwachsenen Kavitdten und
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Abbildung 5.14: Mikrophotolumineszenzspektren zweier iiberwachsener Kavitdten
(Probe A0793f), wie sie in Abb. und b dargestellt sind [95]. Die Position der
Grundmode (niedrigste Energie) unterscheidet sich fiir die beiden Kavitdten kaum.
Die Guiten @ der Moden erreichen Werte von bis zu 8000.

den eingebetteten Quantenpunkten eine starke Kopplung zu beobachten.

5.4 Scheibenresonatoren

In den Abschnitten und wurden optisch aktive Resonatoren basierend
auf den Halbleitern GaAs, AlAs und InAs vorgestellt. Seine hervorragenden
optischen und elektrischen Eigenschaften haben dieses Materialsystem zum
Paradebeispiel in Bezug auf quantenoptische Bauelemente gemacht. Obwohl
es in vielen seiner Eigenschaften den Standardhalbleiter Silizium aussticht,
wird es aufgrund der hohen Herstellungskosten und toxischen Eigenschaften
bis heute jedoch industriell kaum verwendet. Fiir quantenoptische Experi-
mente mit InAs-Quantenpunkten ist es auflerdem notwendig, die Proben mit
fliisssigem Helium zu kiithlen, da die Ladungstréger wegen der recht niedrigen
Energiebarriere sonst aus den Quantenpunkten tunneln.

Entsprechend wire es wiinschenswert, ein alternatives Materialsystem zur
Verfiigung zu haben, das sich durch geringere Herstellungs- und Betriebskos-
ten auszeichnet. Daher wurde untersucht, ob sich kelchformige Kunststoffre-
sonatoren aus PMMA (Polymethylmethacrylat) mit eingebetteten kolloida-
len Quantenpunkten zur Erforschung quantenoptischer Effekte eignen. Die
Herstellung dieser Resonatoren gestaltet sich vergleichsweise einfach und ist
in der Arbeitsgruppe etabliert [82]. Die erreichbaren Resonatorgiiten Q von
bis zu 10° sind dabei auBerordentlich hoch. Kolloidale C’ore/Shelﬂ Quanten-

1 Core/Shell bezieht sich hier auf Quantenpunkte, die einen Kern (Core) aus einem
Material niedriger Bandliicke und einer Hiille (Shell) mit héherer Bandliicke besitzen.
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punkte wiirden zudem eine hohe optische Quantenausbeute auch bei Raum-
temperatur bieten und wéaren kommerziell verfiigbar. Im Folgenden werden
die Methoden und Ergebnisse zur Herstellung solcher quantenpunktdotierter
Kunststoffresonatoren vorgestellt.

Die Herstellung der Resonatoren sowie alle optischen Messungen, die im
folgenden Abschnitt vorgestellt werden, wurden von Felix Biichle im Rahmen
seiner begleitenden Diplomarbeit durchgefiihrt [91I]. Fiir die vorliegende Ar-
beit wurden jedoch genauere Auswertungen der Photolumineszenzspektren
der aktiven Resonatoren und der PALM-Messungen an einzelnen Quanten-
punkten vorgenommen, die entsprechend zu weiteren Ergebnissen fiihrten.
Auch die Herstellung und Charakterisierung der Mikrolaser im letzten Ab-
schnitt ist der Arbeit von Felix Biichle zuzuschreiben, die allerdings in seiner
Diplomarbeit nicht festgehalten werden konnten, da sie zeitlich hinter deren
Fertigstellung fielen.

5.4.1 Herstellungsmethode

Die iibliche Herstellungsmethode von passiven PMMA-Kelchresonatoren, wie
sie im Wesentlichen von Tobias Grossmann und Mario Hauser in der Ar-
beitsgruppe entwickelt wurde [82], ist in Abb. skizziert. Die Resonatoren
wurden auf Basis eines PMMA-Lackes hergestellt. Der Kunststoff war mit
6% Feststoffgehalt in Anisol gelést. Zu Beginn wurde der Lack aufgeschleu-
dert, wobei die Viskositiat des Lackes und die Drehzahl die Dicke der Lack-
schicht bestimmten. Damit konnte also auch die Dicke des spéteren Resona-
tors eingestellt werden. Da PMMA ein Positivlack ist, wurden dann die Fl&-
chen um die Resonatoren herum mit Elektronenstrahllithographie belichtet
(Abb. ) Das hatte den Vorteil, dass der Lack im Bereich des Resonators
nicht vom Elektronenstrahl beschidigt werden konnte. Nach dem Entwickeln
in einem geeigneten Losungsmittel (Abb. i) wurden die zuriickgebliebe-
nen PMMA-Scheiben in XeFs-Gas unteréitzt (Abb. [5.15fii). Durch Tempern
nahe der Glasiibergangstemperatur des Kunststoffs konnte die Oberflichen-
rauigkeit nochmals deutlich verringert werden. Die Verspannungen die beim
Ausbacken des Lackes vor der Belichtung entstanden, verursachten zusétzlich,
dass sich die Lackscheibe in dem unteratzten Bereich nach oben bog, was zu
einem kelchférmigen Resonator fiihrte.

Mit oben beschriebenem Verfahren konnten Kunststoffresonatoren mit ho-
her Giite reproduzierbar hergestellt werden. Fiir die Einbettung von Quan-
tenpunkten in die Lackschicht ware es jedoch von Vorteil, wenn der Lack
mehrschichtig aufgetragen werden konnte. So wére es moglich eine diinne
quantenpunktdotierte Lackschicht oder direkt Quantenpunkte zwischen zwei

Quantenpunkte ohne Shell haben héiufig eine geringere Quantenausbeute aufgrund
von Rekombinationen an der Oberflache.
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Abbildung 5.15: Die PMMA-Kelchresonatoren werden in vier Schritten herge-
stellt: (i) Belichtung des PMMA-Lackes, (ii) Entwicklung des Lackes, (iii) Unterétzen
mit XeF2 und (iv) Tempern bei der Glasiibergangstemperatur. [82]

dickeren Lackschichten zu positionieren. Dadurch wiirde der Einfluss der
Quantenpunkte auf die Qualitdt der PMMA-Schicht geringer als bei einer
komplett dotierten Schicht. Zudem kénnte man die Quantenpunkte so au-
tomatisch im Maximum der optischen Moden positionieren. Anisolbasiertes
PMMA ist fiir diese Zwecke allerdings nicht geeignet, da bereits ausgehérte-
ter Lack von dem Loésungsmittel einer weiteren Lackschicht wieder aufgelost
werden wiirde. Daher wurden Versuche unternommen, ob alternativ dazu ein
PMMA /MA-Copolymerlack (AR-P 617.06 von ALLRESIST) ebenfalls da-
zu geeignet ist optisch hochwertige Resonatoren herzustellen. Letzterer wird
erst bei 190°C in PMMA umgewandelt und 16st sich dann nicht mehr in dem
Loésungsmittel des urspriinglichen Lackes. Durch die sehr hohe Temperatur
beim Ausbacken ist das PMMA zudem thermisch stabiler. Es zeigte sich je-
doch, dass sich die Resonatoren bei Erreichen der Glasiibergangstemperatur
(bei diesem Kunststoff laut Hersteller ca. 150°C) nicht mehr zu Kelchen auf-
stellten (vgl. Abb. . Dies sollte optisch jedoch keine Nachteile bringen.
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Abbildung 5.16: Scheibenresonatoren nach dem Tempern bei der Glasiibergang-
stemperatur von (a) PMMA/MA (150°C) und (b) anisolbasiertem PMMA [I06]
(120°C). Nur in (b) ist das Aufstellen der Lackrinder zu einem Kelch zu beobach-
ten.

5.4.2 CdSe/ZnS-Quantenpunkte

CdSe/ZnS-Quantenpunkte finden insbesondere als Markerfarbstoff in der Bio-
logie eine breite Anwendung. Daher sind sie kommerziell erhaltlich und miis-
sen nicht aufwéndig im eigenen Labor synthetisiert werden. Die Quanten-
punkte bestehen aus einem CdSe-Kern mit einer Bandliicke von 1,74 eV und
einer Hiille aus ZnS mit einer Bandliicke von 3,54-3,91 ¢V [107], je nach Kris-
tallsymmetrie. Die ZnS-Hiille dient dem Schutz des eigentlichen Quanten-
punktes aus CdSe. Ohne die Hiille konnten leichter nicht-strahlende Rekom-
binationen an der Oberflache stattfinden, und das Material wiare chemisch
angreifbarer. Dennoch muss der Quantenpunkt zusétzlich mit organischen
Liganden umgeben werden. Diese dienen nicht nur der chemischen Isolie-
rung des Halbleitermaterials, sondern kénnen auch auf die Anforderungen
der jeweiligen Anwendung angepasst werden. Z.B. kénnen hydrophile oder
hydrophobe Liganden verwendet werden. In dieser Arbeit wurden QDot® 600
ITK™ Organic Quantwm Dots von Invitrogen™ verwendet. Sie zeichnen
sich durch eine gute Loslichkeit in organischen Lésungsmitteln aus. In Abb.
[FI7h ist das Lumineszenzspektrum dieser Quantenpunkte mit einem Ma-~
ximum um 605nm zu sehen und die dazu Stokes-verschobene Absorption.
Generell konnen diese Quantenpunkte in einem spektralen Bereich von 525—
655 nm erworben werden (s. Abb. 1-6).

Charakteristisch fir diese Art von Quantenpunkten ist das Blinken (engl.
blinking). Damit wird umschrieben, dass die Quantenpunktemission immer
wieder iiber einen, gemessen an der strahlenden Lebensdauer, langen Zeit-
raum einbricht. Dieses Phdnomen wird i.d.R. auf die Erzeugung langlebiger,
nicht-strahlender Triplettzustdnde zuriickgefiihrt, die nur unter Absorption
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Abbildung 5.17: Herstellerangaben von Invitrogen™ fiir (a) das Lumineszenz-
und Absorptionsspektrum der verwendeten QDot® 600 ITK™ Organic Quantum
Dots und (b) Spektren fiir Quantenpunkte verschiedener Grofe.

oder Emission eines Phonons strahlend zerfallen konnen. Absolute Gewiss-
heit fir diese Erklarung gibt es jedoch nach wie vor nicht (vgl. [TO8HIT0]).

5.4.3 Einbettung von CdSe/ZnS-Quantenpunkten

Zur Einbettung der Quantenpunkte in die PMMA-Resonatoren wurde die
Quantenpunktlosung entweder direkt zwischen zwei Lackschichten aufgebracht,
oder in den Lack eingeriihrt und dann in Form einer diinnen Schicht dieses
Lackes im Zentrum des Schichtsystems positioniert (fiir eine ausfiihrliche Be-
schreibung siehe Ref. [91]). Fir quantenoptische Experimente war es hier von
Bedeutung, ob die Moglichkeit besteht, einzelne Quantenpunkte im Lack zu
isolieren oder ob sie beim Untermischen zu gréfleren Haufen verklumpen. Um
die Verteilung der Quantenpunkte im Lack experimentell zu bestimmen, wur-
de das Blinkverhalten (s. Abs. [5.4.2) der Emissionszentren orts- und zeitauf-
gelost mittels PALM (engl. PALM — Photoactivated Localization Microscopy)
gemessen (Abb. [97]. Fiir isolierte Quantenpunkte oder Haufen von sehr
wenigen Quantenpunkten wird ein ausgeprégtes Blinken erwartet, wahrend
groflere Ansammlungen eine gleichméflige Emission zeigen sollten.

Das Blinken tiber die Zeit lasst sich in gedruckter Form natiirlich schlecht
darstellen. Deshalb wurde in Abb. das quadrierte Verhéltnis aus Stan-
dardabweichung opam und mittlerem Signal Ipam der PALM-Messung auf-
getragen. Fiir eine Zeit 7an, die ein Quantenpunkt wahrend der Messung mit
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Abbildung 5.18: PALM-Aufnahmen einer Lackschicht mit nominell 2000
QDs/um? (Probe PQDO015). (a) Durchschnittliches PALM-Signal Iparyv und
(b) quadriertes Verhdltnis o2/I° aus Standardabweichung opary und Mittel-
wert Iparn des PALM-Signals. Beide Farbskalen sind logarithmisch. Der Wert
U%’ALM/IIEALM = Taus/Tan gibt wieder, fiir wie lange ein Quantenpunkt aus ist im
Verhaltnis zur Zeit, in der er an ist. Da nur einzelne oder sehr kleine Ansammlun-
gen von Quantenpunkten dieses Blinken zeigen konnen, kann mit diesem Verhéltnis
abgeschéatzt werden, ob sich Quantenpunkthaufen bilden oder nicht. Ein Wert von
0 bedeutet hier sehr viele Quantenpunkte an einer Stelle, Werte um 1 und dariiber
schon sehr wahrscheinlich einzelne Quantenpunkte.

der Intensitét Iy leuchtet, und der Zeit Taus, in der er nicht leuchtet, gilt dann:
Tan

Iparm = ——— 1o
Tan + Taus
_ 2 =
5 Tan (Io — IPALM) + Taus IpALM
OPALM —
Tan + Taus
2
[ Taus
= —TALM _ 2 (5.13)
IPALM Tan
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Fiir Werte von Taus/7an, die sich stark von 0 unterscheiden, ist es also sehr
wahrscheinlich, dass es sich um isolierte Quantenpunkte handelt. In Abb.
ist gut zu erkennen, dass sich in der Lackschicht viele separierte Quanten-
punkte befinden, was erfreulich ist. Andererseits haben sich aber auch grofie
Haufen gebildet, die die einzelnen Quantenpunkte in ihrer Intensitit deutlich
ibertreffen. Entsprechend ist es auch nicht gelungen, einzelne Quantenpunkte
spektral aufzulosen. Ein Grund hierfiir mag sein, dass die spektrale Intensitéat
einzelner Quantenpunkte durch eine recht grofie inhomogene Verbreiterung,
die selbst bei tiefen Temperaturen nicht unter 1meV fallt [I11], sehr gering
ist. Daher konnten die Linien verschiedener Quantenpunkte nicht getrennt
werden. Wegen der relativ schwachen Lumineszenz wére es von Vorteil, einen
Photolumineszenzmessplatz mit hoherer numerischer Apertur einzurichten.
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Abbildung 5.19: Photolumineszenzspektrum (griine Punkte) eines PMMA-
Scheibenresonators (d = 50 pum, Probe PQD040) mit eingebetteten CdSe/ZnS-
Quantenpunkten. Die Untergrundemission der Quantenpunkte wurde anhand der
Minima und einem Tiefpassfilter nicht-parametrisch angepasst. Die Resonanzen wur-
den global durch Lorentzkurven, die mit dem Quantenpunktuntergrund multipliziert
wurden, angepasst. Der Verlauf der ebenfalls gefilterten reziproken Resonanzampli-
tuden 1/A; und Giitefaktoren 1/Q; = Aw;/w; sind im eingebetteten Graph zusam-
men mit dem Quantenpunktuntergrund aufgetragen. Der Verlauf stimmt qualitativ
sehr gut mit den Absorptions- und Emissionsspektren des Herstellers iiberein (vgl.

Abb. .

Nichtsdestoweniger war es moglich, mit diesen Mehrschichtsystemen akti-
ve Mikroresonatoren hoher Giite herzustellen [91]. Das Lumineszenzspektrum
eines Scheibenresonators von etwa 50 pm Durchmesser, bei dem eine Quanten-
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punktschicht zwischen zwei PMMA-Lackschichten gleicher Dicke eingebracht
wurde, ist in Abb. zu sehen. Im niederenergetischen Bereich des Spek-
trums sind die optischen Moden in Bezug auf ihre Intensitit deutlich ausge-
pragter als im energetisch hoher gelegenen Bereich. Dies geht einher mit einer
hoheren Giite der niederenergetischen Moden. Ein solches Verhalten ist ange-
sichts des Absorptionsspektrums der Quantenpunkte (Abb. zZu erwarten,
da sich die Giite 1/Q = 1/Qoo + 1/QAbsorption + 1/Qstreuung €iner optischen
Mode anhand der drei Verlustmechanismen durch nichtideale Reflektivitat
(Qoso), Absorption (Qabsorption) und Streuung (Qstreuung) beschreiben lasst.
Hohere Absorption bedeutet also eine geringere Resonatorgiite und damit
einen geringeren Purcell-Effekt. Daher sind Resonanzen im energetisch héher
liegenden Bereich schwicher ausgepréigt und spektral breiter. Der eingebette-
te Graph in Abb.[5.19|zeigt deutlich, dass der spektrale Verlauf der Giiten und
Amplituden der Resonatormoden mit dem Verlauf des Absorptionsspektrums
(Abb. qualitativ {ibereinstimmen.

Am niederenergetischen Ende wurden Giitefaktoren @ von bis zu 15000
erreicht, zum Vergleich dazu lag die Giite von Resonatoren aus einer einzigen
quantenpunktdotierten Lackschicht nur um 10®. Auch wenn dieser Wert fiir
aktive Resonatoren mit hoher Quantenpunktdichte eine klare Verbesserung
darstellt, boten Vergleichsmessungen an passiven Resonatoren gleicher Her-
stellungsmethode doch die Erkenntnis, dass die Giite durch das Einbringen
der Quantenpunkte um etwa eine Groflenordnung von Qpassiv = 1,6 - 10° auf
Qaxtiv = 1,5 - 10* sinkt [91]. Da die Absorptionsabhingigkeit im niederener-
getischen Bereich sehr gering sein sollte, kann man davon ausgehen, dass die
Resonatorgiite dort durch Streuung limitiert wird. Im Hinblick auf die Her-
stellung eines Quantenpunktlasers wurden daher Quantenpunkte auch direkt
auf schon strukturierte passive Scheibenresonatoren aufgebracht, wie im fol-
genden Abschnitt beschrieben wird.

5.4.4 Lasing in quantenpunktbenetzten Resonatoren

Wie im letzten Abschnitt beschrieben, konnten durch das Untermischen von
Quantenpunkten in den PMMA-Lack zwar aktive Mikroresonatoren hoher
Giite hergestellt werden, andererseits lag der Giitefaktor @) eine Groéflenord-
nung unter dem passiver Resonatoren. Daher wurden in Hinblick auf die Her-
stellung eines quantenpunktbasierten Mikrolasers passive Scheibenresonato-
ren mit einer hochkonzentrierten Quantenpunktlésung benetzt und anschlie-
Bend das Losungsmittel Dekan verdampft.

Unter Anregung mit einem frequenzverdoppelten Nd: Y VOy4-Festkorperlaser
mit einer Pulsldnge von 7 ns, konnte in diesen Resonatoren Lasing beobachtet
werden. Eine anregungsenergieabhéingige Messung ist in Abb.[5.20]dargestellt.
Bei niedrigen Anregungsenergien tritt zunéchst eine einzelne Lasermode im
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Abbildung 5.20: (a) Intensititskarte konkurrierender Lasermoden in Abhéngigkeit
von der Anregungsenergie fiir einen Scheibenresonator mit einem Durchmesser von
d = 50 um, der mit CdSe/ZnS-Quantenpunkten benetzt wurde (Probe PQD048).
Nach dem Auftreten der ersten Lasermode (I) erscheinen weitere, die um die Licht-
verstiarkung konkurrieren. (b) Spektrum bei einer Energiedichte von 165 pJ /mm? pro
Puls. Die Lasermoden befinden sich am ,roten“ Ende der Quantenpunktemission,
wo geringe Absorption herrscht (vgl. Abs. .

niederenergetischen Bereich der Quantenpunktemission auf. Hier ist wie in
den Abs. und diskutiert, die Absorption der Quantenpunkte am
niedrigsten. Bei hoheren Anregungsenergien erscheinen weitere Moden, die
um die Lichtverstarkung durch die Quantenpunkte konkurrieren. Daher ver-
ringert sich die Intensitét einiger Moden bei hoherer Anregungsenergie, wah-
rend andere starker leuchten. Insgesamt ist eine leichte Blauverschiebung der
Lasermoden bei hoherer Anregungsenergien zu beobachten, was auf eine tem-
peraturbedingte Verringerung des Brechungsindex von PMMA zuriickgefiihrt
werden kann.

Interessant ist bei der Untersuchung von Mikrolasern immer die sog. La-
serschwelle Iy, die beschreibt, ab welcher Energiedichte der Anregungspulse
Lasing einsetzt. Dieser Wert kann durch die Abhéngigkeit der Intensitét einer
Lasermode von der Anregungsenergie des Pumplasers gemessen werden. An
dem Punkt, an dem das Lasing einsetzt, ist ein Knick im Kurvenverlauf er-
kennbar. Fiir die erste auftretende Mode (I in Abb. ist dies in Abb.
gezeigt. Die Laserschwelle Iy, liegt hier bei etwa 97 uJ/mm?, was ein guter
Wert fiir diese Art von Resonatoren ist (vgl. dazu Ref. [I12]).
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Abbildung 5.21: Abhéangigkeit der PL-Intensitat der ersten auftretenden Laser-
mode (Mode I in Abb.|5.20) von der Anregungsenergie. Aus dem Knick im Kurven-
verlauf kann eine Laserschwelle Iy, von ca. 97 1J/mm? extrahiert werden.

5.5 Zusammenfassung der Ergebnisse

Durch die Optimierung des MBE-Wachstums (Abs. und die Verwen-
dung von mehr Braggspiegelpaaren bei der Herstellung von Sdulenresonatoren
konnte die Giite planarer Bragg-Kavitidten um eine halbe Gréflenordnung im
Vergleich zu vorherigen Proben, die in dieser Gruppe gewachsen wurden, auf
ca. 1-10° gesteigert werden. Auch im Verhéltnis zu anderen Gruppen ist die-
ser aus der Durchmesserabhéngigkeit der Q-Faktoren extrapolierte Wert als
sehr gut einzuschédtzen und sollte fiir das Erreichen starker Kopplung aus-
reichen [98]. Gemessene Giitefaktoren fiir Sdulenresonatoren im GaAs/AlAs-
Materialsystem reichen in der Literatur nicht iber 165000 hinaus [98]. Um
Erklarungen fir die dennoch mafBigen Glutefaktoren fiir Sdulen mit kleine-
ren Durchmessern zu erlangen, wurde ein neues Modell fiir die Abhéngig-
keit der Resonatorgiite von den Verlusten an den Seitenwénden der Kavitéat
hergeleitet, das in hervorragender Ubereinstimmung mit den Messergebnis-
sen dieser Arbeit und Werten aus der Literatur steht. Aus der Abhangigkeit
der Resonatorgiite vom S&ulendurchmesser konnte abgeleitet werden, dass
trotz scheinbar sehr hoher Reflektivitat der Aulenwénde die Resonatorgiite
dennoch héchstwahrscheinlich durch absorptionsbedingte Verluste an diesen
limitiert ist. Insgesamt muss also davon ausgegangen werden, dass die Her-
stellung mittels fokussiertem Ionenstrahl nicht konkurrenzfihig zum norma-
lerweise verwendeten reaktivem Ionenédtzen ist und es damit nicht mdoglich
ist, das fiir starke Kopplung benétigte Verhéltnis aus Resonatorgiite (Q und
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Modenvolumen Viode zu erzielen.

Im Zuge der Herstellung von Kavitdten mit der Form abgestumpfter Pyra-
miden wurde ein ausgefeiltes nasschemisches Atzverfahren entwickelt. Durch
mehrere selektive Atzschritte konnten Pyramidenstiimpfe auf einem planar
freigelegten Braggspiegel hergestellt werden. Zudem konnten durch anisotro-
pes Atzen Pyramidenstiimpfe mit qualitativ hochwertigen {114}A-Facetten
in perfekter Kristallorientierung geformt werden, die optimale Bedingungen
fiir das spétere Uberwachsen mit einem AlAs/GaAs-Braggspiegel boten. Die
Qualitat des aufgewachsenen Braggspiegels zeigte sich als ausreichend, um
Kavitdten mit Giiten bis zu @@ = 8000 herzustellen, sofern die Breite der
Kavitdt an der Oberseite mindestens 4 um betrug.

Durch die Verwendung eines Copolymerlacks (PMMA /MA) konnten ther-
misch stabile Scheibenresonatoren fabriziert werden. Zudem konnte bei der
Herstellung der Resonatoren ein mehrlagiges Schichtsystem verwendet wer-
den. Dies erlaubte das Einbringen von Quantenpunkten ins Zentrum des
Schichtsystems. Auf diese Weise fabrizierte Resonatoren wiesen hohe Giite-
faktoren @ von bis zu 15000 auf, im Vergleich zu Q ~ 10® fiir Resonatoren
aus einer einzelnen quantenpunktdotierten Lackschicht. Mittels PALM konn-
te nachgewiesen werden, dass sich einzelne CdSe/ZnS-Quantenpunkte in der
PMMA-Matrix separieren lassen, was die Moglichkeit eroffnet, dieses Emitter-
Resonatorsystem fiir quantenelektrodynamische Experimente zu verwenden.
Es empfiehlt sich allerdings wegen des schwachen Signals fiir die Einzelquan-
tenpunktspektroskopie eine Verbesserung des optischen Aufbaus in Bezug auf
numerische Apertur und Designwellenldnge vorzunehmen.

Durch das Benetzen von passiven Resonatoren mit einer hochkonzentrier-
ten Quantenpunktlésung konnten quantenpunktbasierte Mikrolaser realisiert
werden, die bei Raumtemperatur betrieben werden kénnen. Die Laserschwelle
lag hier bei etwa 100 uJ/mm?, was fiir diese Art von Resonatoren ein sehr
guter Wert ist (vgl. Ref. [112]).

Im Vergleich der drei vorgestellten Resonatortypen kann man also zusam-
menfassend sagen, dass es mit Sdulenresonatoren und iiberwachsenen Pyrami-
denstiimpfen gelungen ist, Fabry—Pérot-Kavitdten hoher Giite herzustellen,
dass jedoch beide aus unterschiedlichen Griinden nicht beliebig verkleinert
werden konnten. Daher wird es wahrscheinlich auch zukiinftig, insbesonde-
re ohne Umstellung des Atzprozesses fiir die Siulenresonatoren, nicht mog-
lich sein, das fiir starke Kopplung notwendige Verhéltnis aus @Q-Faktor und
Modenvolumen Vijode zu erreichen. Fiir die polymerischen Fliistergaleriere-
sonatoren, in denen immerhin schon Lasing nachgewiesen werden konnte, ist
dies jedoch durchaus im Rahmen des Vorstellbaren. Im Wesentlichen muss
hier ein Weg gefunden werden, nur einzelne oder sehr wenige Quantenpunkte
in Resonatoren einzubetten, so dass der Q-Faktor nicht durch Streuung an
Quantenpunktansammlungen limitiert wird.
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6 Einzelphotonenquellen

Eine Motivation zur Herstellung von Einzelphotonenquellen sollte einem Phy-
siker recht leicht von der Hand gehen. Schliellich bietet eine Quelle, die se-
quenziell einzelne Photonen emittiert, die Moglichkeit, den Welle-Teilchen-
Dualismus auf anschauliche(!) Weise nachzuweisen. So kann mit interfero-
metrischen Methoden wie bei einer klassischen Lichtquelle der Wellencha-
rakter des Lichts nachgewiesen werden (z.B. Michelson-Interferometer oder
Spaltexperimente), wihrend es andererseits so scheint, als ob einzelne Pho-
tonen rdumlich nicht zerteilt werden kénnen (z.B. Hanbury-Brown & Twiss-
Aufbau). Gerade die vermeintliche rdumliche Unteilbarkeit eines Photons ist
es, die viel deutlicher veranschaulicht, dass es sinnvoll ist Photonen auch im
Teilchenbild zu betrachten, als es eine Quantisierung im Frequenzraum ver-
mag.

Neben dieser Motivation, die eher im Bereich der Grundlagenforschung
angesiedelt ist, sollen Einzelphotonenquellen auch in der Quantum Key Dis-
tribution eine entscheidende Rolle spielen [I13]. Zusétzlich kénnen Einzelpho-
tonenquellen in vielen Bereichen der Wissenschaft, je nach Anforderung, von
groflem Interesse sein. Ein naheliegendes Beispiel wére die Erzeugung echter
Zufallszahlen. Auch die Bestimmung des absoluten Wirkungsquerschnittes
eines einzelnen Dipoliibergangs, etwa in einem Molekiil oder Quantenpunkt,
wére eine mogliche Anwendung, da sich so bei Eintreffen eines Photons der
Dipol immer im Grundzustand befinden wiirde.

In der Natur der Sache liegt es allerdings, dass Einzelphotonenquellen nicht
gerade zu den hellsten Lichtquellen zéhlen. Deswegen wurden viele zum Teil
sehr aufwandige Versuche unternommen, moglichst hochfrequente Einzelpho-
tonenquellen herzustellen. Bevor eigene Ergebnisse in Bezug auf die Herstel-
lung effizienter Einzelphotonenquellen vorgestellt werden, wird im néchsten
Abschnitt in diesem Zusammenhang ein kurzer Uberblick iiber Realisierungs-
moglichkeiten in der aktuellen Forschung geboten.

6.1 Realisierungsmoglichkeiten von Einzelphotonenquellen

In diesem Abschnitt soll ein kurzer Uberblick iiber die Méglichkeiten zur Her-
stellung von Einzelphotonenquellen gegeben und daran die Verwendung quan-
tenpunktbasierter Emitter motiviert werden. Ein ausfiihrlicher Ubersichtsar-
tikel iiber die bisherige Forschung auf dem Gebiet der Einzelphotonenquellen
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und -detektoren wurde 2011 von M. D. Eisaman ver6ffentlicht [27] und kann
zur vertiefenden Lektiire empfohlen werden.

Zur quantitativen Einordnung von Einzelphotonenquellen sind einige Pa-
rameter von grofler Bedeutung, die kurz erldutert werden sollen:

¢ Die Photonenzihlrate npy, die in der Einheit Hz angegeben wird,
tritt an die Stelle der sonst iiblichen Intensitdt oder Leistung. Dies ist
der Tatsache geschuldet, dass einzelne Photonen gezéhlt werden kénnen
und gewohnlich auch gezéhlt werden sollen.

o Der Wert g(®(0), der den Funktionswert der zeitlichen Korrelation
zweiter Ordnung 9(2)(7) bei einer Zeitverzogerung 7 = 0 beschreibt.
Der Wert gibt die Wahrscheinlichkeit von Multiphotonenereignissen an
(¢ (0) = 0 ist wiinschenswert). Da es weder im Deutschen noch im
Englischen eine préagnante Bezeichnung fiir diesen Wert gibt, wird er in
der Literatur wie im Folgenden schlicht als 9(2)(0) bezeichnet.

o Die homogene Linienbreite Awhomogen beziehungsweise die Koha-
renzzeit Tiohirent, die im Idealfall iiber die Beziehung Awhomogen =
1/Tkohsrent Zusammenhéngen. Sie entsprechen in ihrer Bedeutung im
Experiment in etwa Linienbreite und Kohérenzzeit eines Lasers.

o Die inhomogene Linienbreite Awinhomogen, die fiir viele Anwendun-
gen moglichst gering sein sollte, da sie die Ununterscheidbarkeit der
erzeugten Photonen verringert.

Ziel ist es, hochfrequent einzelne Photonen ohne Multiphotonenereignisse mit
einer moglichst langen Kohérenzzeit und verschwindender inhomogenen Ver-
breiterung zu erzeugen. Dabei sind natiirlich Grenzen gesetzt. So ist die Ko-
hérenzzeit durch das Zeitintervall zwischen zwei aufeinanderfolgenden Photo-
nen begrenzt. Zahlrate und Kohédrenzzeit konkurrieren also. Je nach Art der
Quellen kommen weitere Limitierungen hinzu.

Die néchstliegende Moglichkeit, einzelne Photonen zu erzeugen ist offen-
sichtlich, eine vorhandene Lichtquelle so weit abzuschwéachen, dass statistisch
einzelne Photonen herausgefiltert werden. Es ist allerdings genauso offensicht-
lich, dass dieses Prinzip eine grofle Schwéche aufweist, denn die Wahrschein-
lichkeit von Multiphotonenereignissen steigt in diesem Fall mit der Zahlrate
an, d.h. ¢ (0) éndert sich mit der Zahlrate npy. Schwicht man beispielsweise
einen Laser ab, ist die Wahrscheinlichkeit P (N, npn, At), dass N Photonen
innerhalb eines Zeitintervalls At gemessen werden, Poisson-verteilt (vgl. Abs.

2.3.1)). Es gilt:

N
Nph At) e—nph At

P(N,npn, At) = ( N (6.1)
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Berechnet man nun die Wahrscheinlichkeit, dass N Photonen in einem Zei-
tintervall At gemessen werden, in Relation zur Wahrscheinlichkeit, dass nur
ein Photon gemessen wird, ergibt sich:

P(N,npn, At)  (npn AN !

P(1,npn, AL) NI (6:2)
ZZOVO:Q PN, npn, A1) = 1 (e"Ph at_ 1) -1 (6.3)
P(an}”At) Nph At ’

Das Zeitintervall At wird in der Praxis entweder durch die Zeitauflosung der
Messapparatur oder bei einem gepulsten Laser durch dessen Pulsldnge be-
stimmt. Die Wahrscheinlichkeit fiir Multiphotonenereignisse in Abhéngigkeit
von der Photonenzihlrate npn bei Abschwichung eines Lasers ist in Abb.
aufgetragen. In Abb. sind die Wahrscheinlichkeiten fiir Multipho-
tonenereignisse bei einem Laser im Dauerstrichbetrieb und einer typischen
Zeitauflosung At = 200 ps dargestellt, in Abb. fiir einen gepulsten Laser.
Fir eine Reduktion auf 1% Wahrscheinlichkeit fiir Multiphotonenereignisse,
also g(2)(0) = 0.01, muss der Laser im Dauerstrichbetrieb auf ca. 100 MHz
und im Pulsbetrieb auf 0.02 Photonen pro Laserpuls abgeschwicht werden.
Fiir ein g<2)(0) = 0.01 kann also nur bei jedem 50sten Laserpuls ein Pho-
ton detektiert werden. Dadurch wird die Verwendung eines gepulsten Lasers
nahezu tiberfliissig.

109 10°
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=
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Abbildung 6.1: Wahrscheinlichkeit fiir Multiphotonenereignisse (N > 1) in Ab-
héngigkeit der Photonenzéhlrate npy fiir einen Laser im Dauerstrichbetrieb (a) und
in Abhéangigkeit der durchschnittlichen Photonenzihlrate pro Puls fir einen gepuls-
ten Laser (b). Bei 1% Wahrscheinlichkeit fiir Multiphotonenereignisse sind jeweils
die Photonenzahlraten eingezeichnet.

Héaufig verwendet wird insbesondere die sog. Parameteric Down Conversion
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[L14H1T6], wobei in einem Material durch einen nichtlinearen x®-Prozess aus
einem urspriinglichen Photon unter festgelegten Austrittswinkeln zwei Pho-
tonen anderer Energie entstehen. Durch Messung eines der beiden Photonen
kann dann das zweite vorhergesagt werden und man erhélt effektiv eine Ein-
zelphotonenquelle. Diese Art von Photonen wird meist als Heralded Photons
bezeichnet. Die Parameteric Down Conversion ist allerdings stark an Materi-
aleigenschaften und Temperatur gebunden, zudem gelten auch hier dhnliche
Statistiken wie bei der Abschwichung eines Lasers.

Im Gegensatz zu diesen eher statistischen Einzelphotonenquellen lassen sich
nahezu perfekte Einzelphotonenquellen durch diskrete und nicht-entartete Di-
poliibergénge in Atomen [I17], [118], Ionen [I19], Molekiilen [120H122], Quan-
tenpunkten [28] [123] [124] oder Farbzentren [I25] [I26] realisieren. Da iiber
einen diskreten Dipoliibergang per se meist nur einzelne Photonen emittiert
werden, fallen die Probleme, wie sie in den vorherigen Absitzen diskutiert
wurden, weg. Die Photonenzéhlrate ist dann einzig durch die Lebensdauer
des angeregten Zustandes limitiert. Homogene und inhomogene Linienbreite
des Photons hdngen von den entsprechenden Gréfien des Dipoliibergangs ab.
Die Herausforderungen liegen hier im Wesentlichen in der Isolierung der Emit-
ter und effizienten Auskopplung ihrer Emission in die numerische Apertur des
Messaufbaus. Zuséatzlich miissen im Prinzip alle diese Quellen bei tiefen Tem-
peraturen betrieben werden, teils um eine ausreichende Quanteneffizienz zu
erreichen, teils um die Ankopplung an Phononen zu unterdriicken. Auch wenn
héufig hervorgehoben wird, das Farbzentren in Kristallen auch bei Raumtem-
peratur als Einzelphotonenquellen fungieren, kann man bei ihnen dann eher
von einer Emissionsbande als einer Emissionslinie sprechen.

Halbleiterquantenpunkte heben sich besonders durch ihre Integrierbarkeit
in elektrische Standardbauelemente und optische Mikroresonatoren (vgl. Abs.
hervor. Neben anderen Materialsystemen, vor allem den II-VI- und ITI-V-
Halbleitern, ist wie bei den optisch aktiven Halbleiter-Mikroresonatoren die
Kombination aus GaAs, AlAs und InAs das Objekt eines Grofiteils der For-
schung, insbesondere, da es sich durch seine hervorragenden kristallinen und
optischen Eigenschaften auszeichnet. So wurde dieses Materialsystem auch in
vorliegender Arbeit mit dem Fokus auf eine moglichst einfache und reprodu-
zierbare Herstellung von Einzelphotonenquellen verwendet. Das Prinzip die-
ser Quellen wird im néchsten Kapitel im Kontext konkurrierender Anséatze
vorgestellt.

6.2 Vorteile pyramidaler Einzelphotonenquellen

Wie auch in dieser Arbeit, wurden Einzelphotonenquellen basierend auf InAs-
Quantenpunkten meist von Forschergruppen entwickelt, die sich im Vorfeld
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ausgiebig mit der Herstellung optisch aktiver Mikroresonatoren beschéiftigt
hatten. So ist es nicht verwunderlich, dass zum Zwecke einer effizienten Aus-
kopplung der Quantenpunktemission eigentlich immer auf die schwache Kopp-
lung zwischen Quantenpunkten und einer definiert abstrahlenden Kavitéts-
mode zuriickgegriffen wurde. Schlussendlich wurde sie in den Képfen der For-
scher fast schon zur unverzichtbaren Voraussetzung gemacht. Fiir einen au-
Benstehenden Betrachter mag dies jedoch auf den ersten Blick befremdlich
wirken. SchlieBlich ist das eigentliche Ziel die Emission der Quantenpunk-
te nur in eine wohldefinierte Richtung zu leiten. Zu diesem Zweck kann die
spontane Emission der Quantenpunkte genauso gut durch Reflexionen in die
gewiinschte Richtung geleitet werden. Insbesondere erlaubt ein Verzicht der
Verwendung von Kavitdtsmoden die Herstellung breitbandiger optischer Bau-
teile, so dass es nicht mehr notwendig ist darauf zu hoffen, dass die Emissi-
onswellenldnge eines Quantenpunktes exakt mit der Resonanz einer Kavi-
tdtsmode iibereinstimmt, da die Moglichkeiten zur Einstellung der Emissi-
onswellenlédnge mittels Temperatur [127] und elektrischer (vgl. Abs. [4.2)) bzw.
magnetischer Felder [9] 69, [128] eher gering sind.

Natiirlich hat die schwache Kopplung den zusétzlichen Vorteil, den Exzito-
nenzerfall im Quantenpunkt zu beschleunigen. Da dieser jedoch meist ohnehin
im Bereich unter 1ns stattfindet, ist dies kaum vonnéten. Im Falle einer se-
quentiellen optischen oder elektrischen Anregung kommt man ohnehin nicht
weit iiber Repetionsraten von 100 MHz hinaus. Eine verkiirzte Lebensdauer
der exzitonischen Zustédnde beglinstigt zudem ein erneutes Befiillen der Quan-
tenpunkte wahrend eines Anregungspulses, insbesondere bei elektrischer An-
regung, bei der es kaum moglich ist, die Pulsldnge unter 200 ps zu driicken.
In Bezug auf die Eigenschaften der emittierten Photonen sinkt auch die Ko-
héirenzzeit mit der Lebensdauer des exzitonischen Zustands. Insgesamt gibt
es also genug Griinde, zumindest in Frage zu stellen, ob eine schwache Kopp-
lung zwischen dem exzitonischen Zustand und einer Resonatormode fiir eine
Einzelphotonenquelle wirklich erwiinscht ist.

Waiéhrend in dem As-basierten Materialsystem Einzelphotonenquellen stan-
dardmifig in Form von S&ulenresonatoren realisiert wurden, verfolgt diese
Arbeit einen neuen Ansatz, der nicht auf der schwachen Kopplung zwischen
Exzitonen und einer optischen Mode beruht. Die Quantenpunkte werden da-
bei in der Spitze einer umgedrehten Mikropyramide aus GaAs (Abb.
positioniert, so dass die Emission durch Totalreflexion an den Facetten der
Pyramide gerichtet ausgekoppelt werden kann. Die Form der Pyramide 16st
dabei noch ein ganz anderes Problem, das bisher in diesem Abschnitt noch
gar nicht diskutiert wurde. Die InAs-Quantenpunkte wachsen schliellich nor-
malerweise selbstorganisiert, was bedeutet, dass sie statistisch iiber die Probe
verteilt sind. Dabei erreicht man selten Dichten unter 10 QDs/um?, womit es
schwierig wird die Emission einzelner Quantenpunkte zu separieren. Positio-
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Abbildung 6.2: Elektronenmikroskopische Aufnahme einer umgedrehten Mikropy-
ramide mit Facettenwinkel von ca. 45° und 267 nm Hohe (Pyramide XLI-J2, Probe
A1856¢VI).

niert man die Quantenpunktschicht jedoch an der Spitze der Pyramide, wird
ein kleiner Teil dieser Schicht herausgeschnitten, so dass meist ein Bereich von
etwa 200 x 200 nm? iibrigbleibt. Verglichen mit den Séulenresonatoren, die ei-
ne solche Eigenschaft nicht aufweisen koénnen, sind sowohl die Herstellung
durch einen einzigen nasschemischen Atzschritt sowie ein mehr als zehnmal
kiirzeres molekularstrahlepitaktisches Wachstum hervorzuheben.

Im folgenden Abschnitt werden Simulationsergebnisse vorgestellt, die die
Art der Lichtauskopplung durch die GaAs-Mikropyramiden veranschaulichen.
Im Anschluss werden dann das nasschemische Atzverfahren, die Ergebnisse
optischer Messungen sowie Methoden zur elektrischen Kontaktierung behan-
delt.

6.3 Bestimmung der Auskopplungseffizienz durch FDTD-
und FEM-Simulationen

Um zu iiberpriifen, ob sich Mikropyramiden tatséchlich zur effizienten und ge-
richteten Auskopplung der Quantenpunktemission eignen, wurden 3D-FDTD-
und 2D-FEM-Simulationen (vgl. Abs. fiir diese Strukturen durchgefiihrt.
Der Quantenpunkt wurde dabei durch eine monochromatische Punktquel-
le mit Emissionswellenlénge Ao substituiert. Wahrend der Simulation wurde
der Leistungsfluss P; durch die sechs Oberflachen S; eines Quaders berech-
net, der die Pyramide einschloss (rote und griine Linie in Abb. [6.3h). Die
Leistungsfliisse P; wurden durch das rdumliche Integral des Poynting-Vektors
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Abbildung 6.3: Simulation des Abstrahlverhaltens einer Pyramide von 267 nm Ho-
he und 45° Facettenwinkel [129]. (a) Veranschaulichung des Betrags des Poynting-
Vektors am Ende der Simulationszeit einer FDTD-Simulation. Das eingebettete Bild
zeigt den tiber die Simulationszeit integrierten Wert. Beide Farbskalen sind logarith-
misch gew&hlt. Die grauen Ecken markieren die Grenzen zu den Perfectly Matched
Layers, die rote und die griinen gestrichelten Linien die Ebenen, durch die die Leis-
tungsfliisse ins Substrat bzw. ins Vakuum gemessen wurden. (b) Spektraler Verlauf
der ausgekoppelten optischen Leistung (griin) und der optischen Leistung die ins
Substrat verloren wird (rot), berechnet mit FDTD- (gestrichelte Linie) und FEM-
Simulationen (durchgezogene Linie). Beide Simulationsarten sagen Auskopplungsef-
fizienzen von 80-90% iiber den gesamten simulierten Spektralbereich voraus.

—

S(7,t) tiber die Oberflichen S; und die Simulationszeit t. berechnet:

te
P = / / S(7,t) - 7 dS; (6.4)
ts Si

7; beschreibt hier den Normalenvektor der Ebene S;. Bei den FDTD-Simula-
tionen wurde die Berechnung des Leistungsflusses erst bei einer Zeit ¢5 begon-
nen, nachdem sich das System ,eingeschwungen® hatte. Aus den Leistungs-
fliissen P; wurden dann auf den Gesamtfluss normierte Fliisse p; = P;/ Z]. P;
berechnet, die angeben, welcher Teil der optischen Leistung durch die jeweilige
Fléache flieB3t. In Abb. ist der spektrale Verlauf dieser Werte aufgetragen.

Die Geometrie der Pyramiden wurde mit den FEM-Simulationen bei ei-
ner Emitterwellenlinge von 920 nm auf die Auskopplungseffizienz optimiert
und dann mit FDTD- und FEM-Simulationen iiber einen Bereich von 900
bis 940 nm spektral variiert. Die besten Werte ergaben sich fiir eine Pyra-
midenhéhe von 267 nm und einen Facettenwinkel von 45°, wobei die Dicke
der AlAs-Opferschicht 70nm und der Abstand der Quantenpunkte zur Op-
ferschicht 60 nm betrug. In Abb. [6.3p ist der spektrale Verlauf der berech-
neten Auskopplungseffizienz fiir FDTD- und FEM-Simulationen zu sehen. In
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beiden Simulationen gehen nur 10-20% der Gesamtleistung in das Substrat,
80-90% werden ausgekoppelt. Die Abstrahlung ist zudem sehr gerichtet. Bei
den FDTD-Simulationen flieBen 58-76% der Emission durch die obere Flache
des Quaders, bei den FEM-Simulationen sind es 68-78%.

Beide Simulationsarten zeigen in hervorragender Ubereinstimmung, dass
GaAs-Mikropyramiden dafiir geeignet sind, die Emission von eingebetteten
Emittern gerichtet auszukoppeln. Zudem ist die Effizienz der Auskopplung
nicht an eine schmale Resonanzbedingung gekoppelt, sondern bleibt iiber
einen groflen spektralen Bereich nahezu konstant, was einen grofle Vorteil
gegeniiber kavitdtsbasierten Einzelphotonenquellen darstellt.

6.4 Herstellung von GaAs-Mikropyramiden

Die Herstellung von GaAs-Mikropyramiden zeichnet sich besonders durch ihre
Einfachheit aus. Im Wesentlichen besteht sie aus drei Schritten: (i) Dem mole-
kularstrahlepitaktischen (MBE) Wachstum der Halbleiterheterostruktur, (ii)
dem Anfertigen der Atzmaske mittels Elektronenstrahllithographie und (iii)
einem nasschemischen Atzschritt. Im folgenden werden die jeweiligen Schritte
erlautert.

6.4.1 MBE-Wachstum

Zu Beginn des MBE-Wachstums wird auf einem (001)-GaAs-Substrat iib-
licherweise eine 200-500 nm dicke Pufferschicht abgeschieden, um eine mog-
lichst homogene Probenoberfliche vor dem Wachstum der eigentlichen Struk-
tur zu erhalten. Danach folgt eine 70-150 nm dicke AlAs-Opferschicht und
eine 0,25-1,5 um dicke GaAs-Schicht, aus der spéater die umgedrehte Mikro-
pyramide entsteht. Je nach Anforderung wird 25—-85 nm tiber der Opferschicht
eine InAs-Quantenpunktschicht aufgebracht. An der Position der Opferschicht
entsteht im spéteren Atzschritt die Spitze der Pyramide (vgl. Abb. . Mit
dem Abstand zu dieser Opferschicht kann also die Position der Quanten-
punkte in der spiteren Pyramide festgelegt werden. Die Dicke der letzten
GaAs-Schicht bestimmt die Héhe der Pyramide.

6.4.2 Elektronenstrahllithographie

Fir die Elektronenstrahllithographie wird der Negativlack AR-N 7700.08 des
Herstellers ALLRESIST GmbH verwendet. Die Schichtdicke des Lackes nach
dem Aufschleudern mit 3000 U/min betragt ca. 100 nm, womit einfach Struk-
turgroBen kleiner als 1 um erreicht werden kénnen. Mittels Elektronenstrahlli-
thographie werden dann Quadrate belichtet, die entlang der [100]-Richtungen
des Kristalls, also 45° zur Bruchkante einer Probe, orientiert sind. Dadurch
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wird sichergestellt, dass entlang der Maskenrénder einigermaflen isotrop ge-
dtzt wird [I03]. Durch die GréBe der Quadrate und die Atzdauer wird dann
die GroBe der Pyramidenbasis bestimmt. Da bei dem nasschemischen Atz-
schritt immer einer gewisse Unsicherheit in der Atztiefe besteht, wurde die
Quadratgrofle iiber die Probe typischerweise von 6 bis maximal 15 um vari-
iert. Bei einer exakten Kopie der Herstellungsschritte lag die Varianz in der
Breite bei etwa 500 nm.

6.4.3 Atzverfahren

Die eigentlichen Pyramiden wurden in einem nasschemischen Atzschritt ge-
formt. Als Atzlésung wurde die Phosphorsiureitze 1:x:8 (s. Anh. ver-
wendet. Durch Variation des Wasserstoffperoxidanteils der Losung kann die
Atzrate in der AlAs-Opferschicht und im GaAs unterschiedlich beeinflusst
werden. Generell wird die AlAs-Opferschicht schneller als das umliegende
GaAs geétzt, so dass bei Erreichen der Opferschicht eine Facettenbildung
einsetzt. Illustriert wird dies anhand der Ergebnisse einer Atzsimulation (vgl.
Abs. in Abb. Das Verhéiltnis der beiden Atzraten rgaas /raias be-
stimmt dabei den Facettenwinkel und kann durch den Wasserstoffperoxidan-
teil in der Atzldsung zwischen 25° und 60° variiert werden. Durch einfache
geometrische Betrachtung des Problems kann der Facettenwinkel o dabei
durch sin(a) = rGaas/Ta1as abgeschitzt werden.

Abbildung 6.4: Simulation des Atzvorgangs zur Herstellung von GaAs-
Mikropyramiden [129]. Bei Erreichen der AlAs-Opferschicht beginnt durch die hé-
here Atzrate in der Opferschicht die Facettenbildung.

Da sich das Atzen von IT1I-V-Halbleitern in der Regel aus einem Oxidations-
schritt und dem Ablésen des Oxids durch die Sdure zusammensetzt [I130H132],
scheint es sinnvoll, die Atzrate anhand des Volumenanteils des Oxidations-
mittels Wasserstoffperoxid und der S&ure zu beschreiben. Geht man von ei-
ner linearen Abhéangigkeit sowohl der Oxidationsrate von der Konzentration
[H202] des Oxidationsmittels, als auch der Rate, mit der das Oxid gelost
wird, von der Konzentration [HsPO4] der Sdure aus, l4sst sich das Verhalten
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der Atzrate rqaas in GaAs einfach durch die reduzierte Rate aus Oxidation
und Ablésen beschreiben:

raass = ((kmy0, [H202]) ™! + kizpo, [HaPO]) ™) ™ (6.5)

Dass GI. das Verhalten der Atzrate in Bezug auf den Volumenanteil von
Wasserstoffperoxid sehr gut beschreibt, ist in Abb. zu sehen. Dort wur-
den die Parameter kn,o0, und km,po, an den Verlauf einer experimentell
bestimmten Kurve aus Ref. [I02] angepasst.

1 1 1 1 1 -
X Messdatenr,

25F Kurvenanpassung r

GaAs
X

Atzrate r Gas (um/min)
=
ul
T
1

- 1 -
! Taans = ((k,0, [H202))™1 + kpypo, [HsPO4)) ™)
05F _ L 1 _ L 1 -1
X k0, = 0,123 ﬁ Vol.—% kypo, = 1,04 ﬁ Vol.—%
0 1 1 1 1 1
0 1 2 3 4 5 6

Volumenanteil x von Wasserstoffperoxid

Abbildung 6.5: Kurvenanpassung der Atzrate rgaas in Abhingigkeit des Was-
serstoffperoxidanteils x einer Atzlésung aus 1:x:8 H3PO4:H202:H>0. Die experi-
mentellen Daten wurden aus Ref. [I02] ibernommen. Fiir die Konzentrationen gilt:
[H202] = z/(z +9) - 100 Vol. — % und [H3PO4] = 1/(x 4+ 9) - 100 Vol. — %.

Ein interessanter Nebenaspekt, der in Abs. [6.6] genauer beschrieben wird,
ist, dass es mithilfe dieser Atztechnik auch méglich ist, freistehende Briicken
durch geeignete Wahl der Atzmaske herzustellen. Dies wurde zu elektrischen
Kontaktierung einzelner Pyramiden genutzt.

6.5 Zeitliche Korrelationsmessungen an
Einzelphotonenquellen

Bei der Charakterisierung von Einzelphotonenquellen muss, auch wenn ein
Quantenpunkt per se eine Einzelphotonenquelle ist, mithilfe einer zeitlichen
Korrelationsmessung 2. Ordnung immer auch nachgewiesen werden, wie rein
das Signal tatsdchlich ist. Zu diesem Zweck wurde, auch im Rahmen der

94



6.5 Zeitliche Korrelationsmessungen an Einzelphotonenquellen

begleitenden Diplomarbeiten von Florian Stockmar [70] und Christoph Rein-
heimer [90], sowie der Doktorarbeit von Pablo Asshoff [133], ein glasfaserba-
siertes Hanbury-Brown & Twiss-Setup aufgebaut. Im Folgenden werden der
Aufbau und sein Funktionsprinzip sowie Messungen an optisch angeregten
Einzelphotonenquellen diskutiert.

6.5.1 Hanbury-Brown & Twiss Setup

Ein Hanbury-Brown & Twiss-Setup (HBT) besteht im Wesentlichen aus ei-
nem Strahlteiler und zwei Einzelphotonenzéhlern. Dabei wird einer der Ein-
zelphotonenzéhler dafiir verwendet, die Stoppuhr einer digitalen Messkarte
zu starten, wihrend der zweite sie stoppt. Die Messkarte ordnet innerhalb ei-
nes Zeitfensters ein Ereignis einem bestimmten Zeitkanal zu, in dem dann die
Anzahl der Ereignisse iiber die Messzeit aufintegriert wird. Erhilt die Kar-
te innerhalb des Zeitfensters kein Stoppsignal, erfolgt keine Zuordnung. Ein
typisches Zeitfenster wiren z.B. 50 ns und 4096 Zeitkanéile. Im ersten Kanal
wiirden dann die Anzahl der Stoppsignale gespeichert werden, die 0-12,2 ps
nach Eintreffen des Startsignals registriert wurden. Als Ergebnis erhalt man
die zeitliche Korrelation der Detektorsignale. Da diese die Intensitat der auf-
treffenden Photonen und nicht ihre Phase widerspiegeln, spricht man von der
zeitlichen Korrelation 2. Ordnung g(2)(7'). Im Gegensatz dazu wiirde man in
einem Michelson-Interferometer die Korrelation der elektrischen Felder mes-
sen, was man als zeitliche Korrelation 1. Ordnung bezeichnet. Da man bei der
Messung einzelner Photonen daran interessiert ist zu beweisen, dass nie gleich-
zeitig zwei Photonen die Detektoren erreichen kénnen, méchte man g® (7)
bei einer Zeitverzogerung 7 = 0 messen. Dazu wird das Stoppsignal durch ein
langeres Koaxialkabel zwischen Detektor und Messkarte verzogert, so dass
auch eine negative Zeitverzogerung gemessen werden kann. Die Verzogerung
héngt dabei von der Gesamtimpedanz des Kabels ab. Eine Faustregel besagt
etwa 5ns/m bei 50-Q-Kabeln.

Fir die Messung der Autokorrelation zweiter Ordnung wurde ein glasfa-
serbasierter Aufbau verwendet. Hierzu wurde hinter dem Ausgangsspalt eines
Spektrometers das Signal in einen 50:50 Glasfaserteiler eingekoppelt, an des-
sen Enden das Licht auf zwei Perkin Elmer AQRH-16 Einzelphotonenzihler
fokussiert wurde. Der faserbasierte Aufbau bringt den Vorteil, dass das Signal
nicht jedes Mal neu auf die sehr kleinen Dioden (Fliche < 200 x 200 um?)
der Einzelphotonenzéihler fokussiert, sondern nur in die Glasfaser eingekop-
pelt werden muss. Auflerdem konnten dadurch Artefakte beseitigt werden,
die durch den sog. Crosstalk der Detektoren entstehen.
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Abbildung 6.6: (a) Emissionsspektrum einer GaAs-Mikropyramide mit eingebette-
ten Quantenpunkten (Pyramide VI-1K, Probe A1079b). Einzelne Quantenpunktlini-
en konnen durch die geringe Zahl an Quantenpunkten in der Pyramide gut separiert
werden. (b) Die Abhéngigkeit der Lumineszenzintensitat von der Anregungsleistung
zeigt den exzitonischen Ursprung der Emissionslinie (vgl. Abs. A Die Probe
wurde mit einem Ti:Sa-Laser bei 830 nm angeregt.

6.5.2 Nachweis und Charakterisierung der Einzelphotonenemission

Nachdem die Eignung von GaAs-Mikropyramiden mit eingebetteten Quan-
tenpunkten als effiziente Einzelphotonenquellen durch elektromagnetische Si-
mulationen vorhergesagt wurde (Abs. , werden in diesem Absatz die ex-
perimentellen Ergebnisse vorgestellt. Die Messungen wurden in diesem Fall
an einer, wie in Abs. beschrieben, hergestellten Mikropyramide mit einer
Hohe von 500 nm und einem Facettenwinkel von ca. 45° durchgefiihrt.

Das Spektrum in Abb. verdeutlicht, dass eine einzelne Quantenpunkt-
linie sehr einfach spektral separiert werden kann, da die Anzahl der Quan-
tenpunkte, wie in Abs. diskutiert, durch die Positionierung der Quanten-
punkte nahe der Pyramidenspitze sehr gering ist. Eine anregungsleistungs-
abhéngige Messung erlaubte es dann, die Emissionslinie auf einen exzitoni-
schen Ursprung zuriickzufiihren (Abb. ) Nachdem in einem Spektrum,
das am zweiten Ausgang des verwendeten Spektrometers mit einer Silizium-
CCD-Kamera aufgenommen wurde, eine geeignete Linie ausgewahlt wurde,
konnte diese mit den beiden Einzelphotonenzdhlern des HBT-Setups spek-
tral abgerastert werden (Abb. ) Dies erlaubte die Einzelphotonenzahl-
rate s der Emissionslinie sowie das Hintergrundsignal b zu bestimmen. Die
beiden Werte wurden durch die Hohe und den Offset einer GauB-Verteilung
ermittelt, die an die Messdaten angepasst wurde. Will man nun die Korre-
lationsfunktion zweiter Ordnung messen, kann ein minimaler zu erwarten-
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Abbildung 6.7: (a) Spektraler Scan tiber die Emissionslinie aus Abb. mit den
beiden Einzelphotonenzéhlern des HBT-Setups. (b) Zeitliche Korrelationsmessung

zweiter Ordnung. Der niedrige Wert von g(2)(0) zeigt den Einzelphotonencharakter
der Emission.

der Wert min{g®(0)} = gyy = (2bs + b*)/(s + b)? vorhergesagt werden,
der durch den Hintergrund limitiert wird. Zugrunde liegt hierbei die Rate
Tkanal = (s + b)2 (Atkanal), mit dem in einem Zeitkanal der Messkarte, der
die zeitliche Breite Atkanal besitzt, Ereignisse gezahlt werden.

Fiir diese Emissionslinie wurde ein Einzelphotonensignal von 34,25 kHz ge-
messen, bei einem Hintergrund von 2,77 kHz. Der Beweis, dass es sich bei
den 34 250 Photonen pro Sekunde tatséchlich um einzelne Photonen handelt,
liefert die Messung der zeitlichen Korrelation zweiter Ordnung (Abb. )
Experimentell wurde direkt ein Wert ¢‘®(0) = 0, 34 bestimmt. Da dieser Wert
unter 0,5 liegt, beweist er schon, dass tatsidchlich eine Einzelphotonenquelle
den Grofiteil des Signals liefert (vgl. Abs. . Korrigiert man die Zahlraten
der einzelnen Zeitkanéle noch um den gemessenen Hintergrund und berechnet
g™ (0) erneut, ergibt sich ein Wert von 0,26. Dieser Wert entspricht in An-
betracht der Kurvenform schon dem Limit der zeitlichen Auflésung der Ein-
zelphotonenzihler. Legt man einen eigentlichen Wert ¢ (0) = 0 zugrunde,
miisste die Zeitauflosung des Systems 360 ps betragen und liegt im Rahmen
des fur diese Art von Messaufbau Erwarteten.

Durch die kontinuierliche Anregung der Probe ist es relativ schwierig die
Photonenzéhlrate quantitativ einzuordnen, da nicht bekannt ist, wie viele
Photonen von dem Quantenpunkt tatsichlich emittiert wurden. Ein Hinweis
liefert allerdings der Vergleich mit anderen publizierten Photonenzéhlraten
unter gleichen Messbedingungen, also nicht-resonanter optischer Anregung
und ¢?(0) ~ 0, 4. In Ref. [26] wurden Bragg-Kavititen vorgestellt, die in ih-
rer Effizienz in Bezug auf die Einzelphotonenemission noch immer den Stand
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Abbildung 6.8: Elektronenmikroskopische Aufnahmen einer Pyramide mit
nasschemisch geétzten Briicken unter verschiedenen Betrachtungswinkeln (Probe
A1855¢III). Die Briicken entstehen unterhalb von Verjiingungen in der Atzmaske.

der Technik widerspiegeln. Die Photonenzihlraten lagen hier bei gleichen
Messbedingungen ungeféhr einen Faktor 7 iiber den an den Pyramiden gemes-
senen. Es muss allerdings erwédhnt werden, dass bei diesen Bragg-Kavitidten
die gesamte Emission der Mode in die numerische Apertur von 0,4 des op-
tischen Strahlengangs ausgekoppelt wurde, wahrend dies bei den Pyramiden
nicht der Fall ist. Dieser Nachteil sollte jedoch z.B. unter Verwendung von
Solid Immersion Lenses recht einfach auszugleichen sein. Beachtet man die
Komplexitidt und den Aufwand zur Herstellung der Strukturen aus Ref. [26],
ist die Effizienz der Pyramiden jedoch auch in dieser Form schon durchaus
konkurrenzfihig.

6.6 Elektrische Kontaktierung iiber nasschemisch geatzte
Briicken

Wie bereits erwahnt, ist es moglich, mit dem in Abs. beschriebenen, Atz-
verfahren freistehende GaAs-Briicken zu dtzen. Zu diesem Zweck muss die
Atzmaske lediglich an einer Stelle verjiingt werden. Da die AlAs-Opferschicht
unterhalb der Verjingung schneller durchgeétzt wird als unter dem Rest der
Maske, bildet sich so an dieser Stelle eine Briicke. Ein Beispiel hierfiir ist in
Abb. zu sehen. Hier wurde eine Atzmaske in Form der Diagonalen ei-
nes Quadrates benutzt, die in der Mitte verjiingt waren. Daraus lieen sich
Briicken &dtzen, die zur elektrischen Kontaktierung der Pyramiden genutzt
wurden. Die Briicken konnten dabei bei einer Breite von etwa 2 um problem-
los Lingen von 100 ym erreichen (s. Abb. [6.9).

6.6.1 Kontaktierung der Pyramiden

Zur Kontaktierung der Pyramiden wurden Geometrien mit 1, 2 oder 4 Kon-
taktarmen verwendet, die zu einem grofien Kontaktfeld fithrten. Fir eine
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Abbildung 6.9: Elektronenmikroskopische Aufnahmen einer Pyramide mit nass-
chemisch geétzter Briicke zu einem Kontaktfeld (Probe A1236b). Der mit Gold be-
dampfte Bereich wurde farblich hervorgehoben.

elektrische Anregung der Quantenpunkte mussten natiirlich entsprechende
Dotierungen in das Schichtsystem eingebracht werden. Dafiir wurde ein p-
dotiertes GaAs-Substrat verwendet, auf dem eine p-dotierte Pufferschicht
(np = 5-10"cm ™) und AlAs-Opferschicht gewachsen wurde. Nach 25nm i-
GaAs wurden dann die Quantenpunkte, gefolgt von weiteren 100 nm i-GaAs,
gewachsen. Mit 1,08 um Dicke wurde darauthin ein Grofiteil der Pyramide
mit einer etwas schwicheren n-Dotierung von etwa 4 - 10'7ecm ™3 versehen, da
Absorption und Defektlumineszenz der Si-Dotieratome gering gehalten wer-
den sollten. Um die Kontaktierung sowie die laterale Leitfdhigkeit der Schicht
zu verbessern, wurden zum Schluss weitere 10 nm n-GaAs mit einer Ladungs-
trigerdichte von ca. 2-10%cm ™2 gewachsen. Die Quantenpunkte wurden auf
diese Weise in der intrinsischen Schicht einer pin-Diode positioniert. Das Sub-
strat wurde dann an der Unterseite auf ein leitfdhiges Kupferplattchen geklebt
und auf den Kontaktfeldern mit Golddréhten kontaktiert.

Vor der tatsidchlichen Nutzung der Pyramiden als elektrisch angeregte opti-
sche Bauelemente waren allerdings noch ein paar Hiirden zu iiberwinden. Zum
einen sollte der Stromfluss durch die 1 x 1 mm? groBen Kontaktfelder verhin-
dert werden, da dadurch die Probe zu sehr aufgeheizt wiirde und die Lumines-
zenz der Kontaktfelder die der Pyramiden héchstwahrscheinlich iiberstrahlen
wiirde. Zum anderen darf das Gold, welches zur Kontaktierung aufgedampft
wird, die Pyramiden nicht bedecken, da sonst kein Licht ausgekoppelt werden
kann.

Beides wurde durch die Verwendung eines PMMA /MA-Positivlackes (AR-
P 617.06 von ALLRESIST) gelost. Der Vorteil bei der Verwendung eines Po-
sitivlackes ist, dass er nach der Entwicklung wieder belichtet werden kann, da
die belichteten Abschnitte vom Entwickler gelost werden. Zudem kann dieser
Lack als Lift-Off Resist verwendet werden. Lift-Off beschreibt eine Technolo-
gie in der Mikrostrukturierung, bei der ein Material auf eine vorstrukturierte
Lackoberfliche aufgedampft wird und anschlieend an den Stellen der Ober-
fliche, die mit Lack bedeckt sind, zusammen mit diesem entfernt werden kann.
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Abbildung 6.10: Schema zur Kontaktierung der Pyramiden iiber nasschemisch ge-
#dtzte Briicken. (a) Nach dem Atzen verbleibt die Atzmaske aus PMMA auf der Kavi-
tét und den Briicken. (b) Durch eine graduelle Belichtung wird nach Entwicklung des
Lackes eine Rampe von der PMMA-Schicht auf den Briicken zur GaAs-Oberflache
geschaffen. Danach wird der Lack iiber der Pyramide belichtet, aber noch nicht ent-
wickelt. (c) Die Probe wird mit Gold bedampft. (d) Durch erneutes Entwickeln des
Lackes werden PMMA und Gold von der Pyramide abgehoben, so dass diese frei-
liegt. (e) Die Pyramide wird tiber Kontaktfelder, die durch die PMMA-Schicht vom
Substrat isoliert sind, sowie durch einen Kontakt auf der Riickseite des Substrats
kontaktiert.

Hierzu ist es vonnoten, dass der Lack beim Entwickeln unterschnittene Kan-
ten ausbildet, da sonst das Material den Lack komplett bedecken kann und
das Entfernen der Lackschicht unmdéglich macht. Fiir den PMMA /MA-Lack
ist dies moglich, wenn er in zwei Schichten aufgetragen wird, wobei die untere
Schicht bei 190°C und die obere bei 180°C ausgeheizt wird. Dadurch ist die
Atzrate der unteren Schicht im Entwickler hoher als die der oberen. Bei dem
hier entwickelten Verfahren sollte die PMMA-Schicht jedoch gleichzeitig als
Isolator zum Substrat fungieren, wobei, im Gegensatz zum Lift-Off, fur die
Kontaktierung eine flache Flanke von der Oberfliche des Lackes zum GaAs
benotigt wird.

Die einzelnen Schritte bis zur Fertigstellung der elektrisch kontaktierten
Pyramiden sind in Abb. dargestellt, ausgehend von den Ergebnissen ei-
ner Simulation des Atzvorgangs (vgl. Abs. . Nach dem Atzen (Abb. )
wird der Lack nicht entfernt. Nahe der Pyramiden wird dann auf den geétz-
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Abbildung 6.11: Elektrolumineszenzspektren zweier kontaktierter Pyramiden mit
(a) einer Kontaktbriicke von 30 um (Pyramide LO-L-14, Probe A1355dI) und (b)
zwei Kontaktbriicken von je 25 pum Lénge (Pyramide 12-5, Probe A1355dII). Die
angelegten Spannungen betrugen 4,2 bzw. 4,3 V.

ten Briicken eine graduelle Belichtung durchgefiihrt, d.h. der Elektronenstrom
wird bei der Belichtung langsam von null hochgefahren, so dass nach dem Ent-
wickeln eine flache Rampe zur GaAs-Oberfliche entsteht (Abb.[6.10p). Nach
dem Entwickeln wird der Lack auf der Pyramide belichtet, aber noch nicht
entwickelt. Er soll spater den Lift-Off ermoglichen. Darauthin wird die Pro-
be mit Gold bedampft (Abb. ) und der Lack erneut entwickelt, so dass
Lack und Gold von der Pyramidenoberfliche abgeldst werden (Abb. [6.100).
Die Probe wird dann mit leitfahigem Epoxidharz auf einen Kupferprobenhal-
ter geklebt und so von unten kontaktiert. Von oben werden die Kontaktfelder
mit Golddrahten kontaktiert. Das Gold auf den Kontaktfeldern ist durch die
darunterliegende PMMA-Schicht zum Substrat hin isoliert, so dass dort kein
Strom flielen kann.

6.6.2 Elektrolumineszenz einzelner Pyramiden

In Abb. sind die Elektrolumineszenzspektren zweier kontaktierter Py-
ramiden dargestellt. Eine der Pyramiden wurde iiber eine Briicke und die
andere iiber zwei Briicken kontaktiert. Die beiden Spektren demonstrieren
die erfolgreiche elektrische Kontaktierung der Pyramiden. Gemessen an der
GroBe des Kontaktfeldes von 1 x 1 mm? und der Anzahl von 88 bzw. 25 kon-
taktierten Pyramiden sind die Stréome von 95 bzw. 160 uA bei angelegten
Spannungen von etwa 4V sehr gering und zeigen, dass die Isolierung durch
die PMMA-Lackschicht gut funktioniert. Leider war die Intensitat der Lumi-
neszenz, verglichen mit optisch angeregten Einzelphotonenquellen (vgl. ,
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recht gering, so dass keine Korrelationsmessungen durchgefiihrt werden konn-
ten. Moglicherweise waren die optischen Verluste durch die Kontaktbriicken
zu grof}. Im folgenden Abschnitt werden daher die ersten Ergebnisse eine sehr
vielversprechenden, alternativen Methode zur elektrischen Kontaktierung von
Pyramidenstiimpfen vorgestellt.

6.7 Elektrische Kontaktierung von verspiegelten
Pyramidenstiimpfen

Da die Intensitidt der Lumineszenz bei den tiber Briicken kontaktierten Pyra-
miden fir die Anwendung als elektrisch angeregte Einzelphotonenquellen zu
gering ausfiel, wurde ein alternatives Verfahren entwickelt, das auf die Ver-
wendung von Briicken verzichtet. Die ersten Ergebnisse werden im folgenden
Abschnitt vorgestellt.

6.7.1 Funktionsprinzip

Die Idee zur Realisierung der im Folgenden behandelten, elektrisch kontak-
tierten Einzelphotonenquelle unterscheidet sich recht stark von dem bisher
diskutierten Verfahren. Sie beruht darauf, einen umgedrehten Pyramiden-
stumpf von unten mit Gold zum einen zu verspiegeln und zum anderen zu
kontaktieren, wahrend ein zweiter Goldkontakt seitlich am oberen Rand ange-
bracht wird. Die beiden Goldschichten werden dabei durch eine Schicht SiO»
voneinander isoliert (Abb. [6.12).

Bevor auf die Herstellung und Geometrie dieser optischen Bauelemente ge-
nauer eingegangen wird, soll das Augenmerk auf die Besonderheiten der hier
vorgestellten Fabrikationsmethode gerichtet werden, damit das Wesentliche in
den vielen Details nicht verloren geht. Ziel ist es, einen gerade einmal 200 nm
hohen, auf dem Kopf stehenden Pyramidenstumpf elektrisch zu kontaktieren.
Dabei soll der untere Kontakt gleichzeitig als Spiegel verwendet werden, um
die Lumineszenz der eingebetteten Quantenpunkte effizient aufzusammeln.
In der gesamten Herstellung wird nur ein einzelner Lithographieschritt beno-
tigt. Insbesondere muss dadurch keine Lithographie auf eine vorher erzeugte
Struktur angepasst werden, was eigentlich bei jeder anderen bekannten Me-
thode zur Herstellung elektrisch kontaktierter Einzelphotonenquellen, einge-
schlossen der im letzten Abschnitt beschriebenen, benétigt wird [26] [85) [134].
Dieses lithographische Alignment ist zeitaufwendig und in der Realisierung
meist kritisch. Alle anderen bendétigten Herstellungsschritte beruhen auf dem
Aufdampfen von Materialien, nasschemischem Atzen und Polieren der Probe.
Die auftauchenden Stolpersteine sind daher auch eher makroskopischer Na-
tur und bendtigen nicht die Verwendung noch ausgefeilterer, praziserer und
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Abbildung 6.12: Schematische Zeichnung eines verspiegelten und elektrisch kon-
taktierten Pyramidenstumpfes. Die InAs-Quantenpunkte (QDs) werden so im in-
trinsischen Bereich der pin-Struktur platziert, dass ihre Emission konstruktiv mit
den Reflexionen an der Oberflache und dem Goldspiegel interferieren. Die isolieren-
de Glasschicht wird so diinn gewéhlt, dass keine optischen Moden gefiihrt werden
konnen. A bezieht sich auf die Wellenldnge der Quantenpunktemission im jeweiligen
Medium.

teurerer nanolithographischer Methoden und Strukturierungen.

Die Herstellung der kontaktierten Pyramidenstiimpfe erfolgt dabei im We-
sentlichen in zwei Phasen. Zuerst werden die Pyramidenstiimpfe strukturiert
und kontaktiert. Diese Schritte sind in Abb. skizziert In Abb. sind
elektronenmikroskopische Aufnahmen einer Pyramide nach den jeweiligen
Prozessierungsschritten dargestellt. In der zweiten Phase muss das Substrat
wegpoliert und durch nasschemisches Atzen definiert freigelegt werden (Abb.
6.15)).

6.7.2 Herstellung und Kontaktierung der Pyramidenstiimpfe

Vor der Strukturierung erfolgt jedoch wie gewthnlich das Wachstum eines
Schichtsystems. Zu Beginn des Wachstums wurden zwei AlAs-Atzstoppschich-
ten mit 100 bzw. 50 nm Dicke gewachsen, die von einer 500 nm GaAs-Schicht
getrennt wurden. Die Bedeutung dieser Schichten wird sich im Fortlauf des
Herstellungsprozesses klaren. Darauthin wurde die Diodenstruktur fiir das
spatere Bauelement gewachsen, beginnend mit 40 nm p-GaAs und 92,3 nm
i-GaAs, gefolgt von der InAs-Quantenpunktschicht, die mit weiteren 40 nm
i-GaAs und 26,19 nm n-GaAs tiberwachsen wurden. Die Gesamtdicke der pin-
Diode betragt also nur etwa 200 nm. Die Schichtdicken wurden so gewéhlt,
dass sich die Quantenpunkte in einem Abstand A\o/(4 ngaas) zum oberen Ende
der Diodenstruktur (der Position des spiteren Goldspiegels) und Ao/(2 ngaas)
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zum unteren Ende befanden, mit Ao = 920nm (Abb. . Fiir das spéte-
re Herausdtzen der Pyramiden wurden dann eine 100 nm AlAs-Opferschicht
und eine 170 nm GaAs-Deckschicht aufgebracht, die etwas diinner war als die
pin-Struktur, was bei der spateren Beschichtung mittels Elektronenstrahlver-
dampfer eine entscheidende Rolle spielte.

Atzen mit H,PO,
GaAs
AlAs

Atzen mit HCI

d
) =

Abbildung 6.13: Erste Phase der Herstellung von verspiegelten und elektrisch kon-
taktierten Pyramidenstiimpfen. (a) Ubliche Herstellung der Nanopyramiden mittels
Elektronenstrahllithographie und nasschemischem Atzen (vgl. Abs. [6.4.3). (b) Be-
dampfen der Probe mit 120nm Gold. Die etwas schmalere obere Pyramide wirft
einen Schatten auf die untere Pyramide, wodurch nur der Rand der unteren Pyra-
mide kontaktiert wird. (¢) Durch Kippen und Rotieren der Probe, wihrend 180 nm
SiO2 aufgedampft werden, kann die ganze untere Pyramide beschichtet und so die
untere Goldschicht nach oben hin isoliert werden. (d) Abtrennen der oberen Pyra-
mide durch fiinfminiitiges selektives Atzen der AlAs-Opferschicht in konzentrierter
Salzsédure im Ultraschallbad. (e) Aufdampfen von 200 nm Gold als elektrischer Kon-
takt und Spiegel.

Nach dem Wachstum wurde die Probe, wie in Abs. [6.4.3] beschrieben
mit Negativlack beschichtet. Mittels Elektronenstrahllithographie erfolgte an-
schlieflend die Belichtung von Quadraten. Die Kantenlénge der Quadrate lag
zwischen 0,6 und 3,0 pm. Nach dem Entwickeln wurde die Probe fiir ca. 13s
in der Phosphorsduredtze 1:3:8 geatzt, um einen Facettenwinkel von ca. 45°
zu erhalten (Abb. [6.13h, [6.14h). Dabei wurde bis knapp unter die obere,
50nm dicke AlAs-Atzstoppschicht geétzt, die den untereren Rand der pin-
Struktur markierte. Der Atzschritt wurde nicht nach einer vorher festge-
legten Zeit beendet, sondern wenn optisch sichtbar wurde, dass die AlAs-

104



6.7 Elektrische Kontaktierung von verspiegelten Pyramidenstiimpfen

Nasschemisches Atzen der Pyramiden Aufdampfen von Gold

a) 85° Betrachtungswinkel 500 nm b) 85° Betrachtungswinkel

Selektives Atzen der AlAs-Schicht

=

45° Betrachtungswinkel

Abbildung 6.14: Elektronenmikroskopische Aufnahmen von Nanopyramiden (Pro-
be A1452a), die wie in Abb. |6.13p~d skizziert und im Text beschrieben prozessiert
wurden. In (a) ist noch die Atzmaske auf der oberen Pyramide zu sehen.

Schicht erreicht war. Letzteres war moglich, da sich im oberen Teil der Probe
nur sehr diinne Schichten befanden, die durch Interferenzen abhéngig von
der Schichtdicke ihre Farbe &nderten. Die GaAs-Schicht zwischen den beiden
AlAs-Atzstoppschichten wurde mit 500 nm absichtlich zu dick gew#hlt um sol-
che Interferenzen zu zeigen. Dadurch war es moglich, den richtigen Zeitpunkt
zum Stoppen des Atzprozesses durch das Verschwinden der Interferenzen fest-
zulegen. Die Atztiefe konnte also in situ mit bloBem Auge iiberwacht werden.

Nach dem Atzen wurde die Lackmaske entfernt und daraufhin im Elektro-
nenstrahlverdampfer eine 120 nm dicke Goldschicht aufgedampft (Abb. ,
6.14pb). Dabei warf die obere Pyramide einen Schatten auf die untere, so dass
letztere nicht komplett mit Gold bedampft wurde. Da die obere Pyramide
jedoch durch die geringere Schichtdicke etwas schmaler war als die untere,
wurde noch der Rand der unteren Pyramide mit Gold bedeckt und so ein
Kontakt zur p-dotierten Schicht der pin-Diode geschaffen. Daraufthin wurde
die Probe mit 164nm SiO2 bedampft, wobei sie jedoch gekippt und rotiert
wurde, so dass die Facetten der unteren Pyramide nicht mehr im Schatten
der oberen lagen. Dadurch wurde der untere Pyramidenstumpf bis zum obe-
ren Rand mit SiO2 bedeckt und gleichzeitig die Goldschicht nach oben hin
komplett isoliert. Die Dicke der SiO2-Schicht war mit Ao/(4 nsio,) so gewéhlt,
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dass bei einer Wellenldnge von A\¢ = 920 nm keine optische Mode zwischen
den beiden Goldschichten gefiihrt werden kann. Um die n-dotierte Schicht der
pin-Diode, also die Oberfliche des Pyramidenstumpfes, freizulegen, wurde die
AlAs-Opferschicht 5 min lang im Ultraschallbad mit konzentrierter Salzsédure
geétzt (Abb. , ) Die Salzsdure wies in vorherigen Tests eine nahezu
absolute Selektivitit beim Atzen von AlAs gegeniiber GaAs aus. Allerdings
wurde das Gold von der Salzsdure im Ultraschallbad an den Réndern der Pro-
be angegriffen. Daher wurden beim Aufdampfen des Goldes die Rénder der
Probe mit einem Rahmen bedeckt, der vor dem Aufdampfen von SiO2 ent-
fernt wurde. Auf diese Weise gab es keinen Kontaktpunkt zwischen der Saure
und dem Gold. Auch wenn ein fiinfminiitiges Ultraschallbad in konzentrierter
Salzsdure duflerst brachial anmutet, nahmen die Schichten dabei nicht den ge-
ringsten erkennbaren Schaden. Zu guter Letzt wurden dann 200 nm Gold als
Spiegel und Kontakt zur n-dotierten GaAs-Schicht aufgedampft. Zuvor wur-
den allerdings noch einmal 5 nm SiOs aufgebracht, um die Diffusion von Gold
ins GaAs oder Gallium ins Gold [135] [I36] so nahe der Quantenpunktschicht
zu verhindern.

6.7.3 Entfernen des Substrats

Die Kontaktierung des Pyramidenstumpfes durch die Goldschichten ist da-
mit im Prinzip abgeschlossen. Allerdings hat man weder Zugang zur unteren
Goldschicht noch Zugriff auf die Quantenpunktlumineszenz. Deswegen muss
nun das Substrat unter dem Pyramidenstumpf entfernt werden. Dazu wird
die Probe zunéchst mit der Oberseite durch leitfihiges Epoxidharz auf ein
Siliziumsubstrat geklebt und auf etwa 20 pm Dicke geschliffen. Danach hét-
te eigentlich mit der Zitronensduredtze 5:1 (s. Anh. bis auf die untere
AlAs-Schicht gedtzt werden sollen, da diese Sdure GaAs von AlAs nahezu
perfekt selektiv dtzt. Dies war jedoch nicht méglich. Bei dem Atzen mit der
Zitronensauredtze als auch bei der Verwendung der Phosphorsiureétze bilde-
ten sich tiefe Graben von tiber 10 um Tiefe, die durch die Fokusverschiebung
eines einfachen Lichtmikroskops erkennbar waren. An den Seiten der Gré-
ben haben sich wahrscheinlich {111}A-Facetten ausgebildet, die kaum noch
geditzt wurden. Sogar nach 6 Stunden Atzen in der Zitronensiureitze war
keine Verdnderung zu erkennen. Daher wurde auf die etwas exotischere lod-
Kaliumiodid-Atzl6sung (s. Anh. zuriickgegriffen [I37]. Letztere ist zwar
nicht so selektiv wie die Zitronensdureatze, dafiir wurde die Probe absolut ho-
mogen gedtzt. Sobald ersichtlich wurde, dass die erste AlAs-Schicht an einem
einem Rand der Probe erreicht war, wurde dann der Rest mit der Zitronen-
sauredtze 5:1 geatzt, so dass die AlAs-Stoppschicht perfekt freigelegt wurde
(Abb. [6.15p). Die 500 nm GaAs dienten dabei als Puffer, um nicht versehent-
lich mit der Todlésung das Gold anzuétzen. Danach wurde mit konzentrierter
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Polieren & Atzen mit KI/l, Atzen mit C,H0, Atzen mit HCI

b) c)
Atzen mit C.H, O, Atzom mit HC|
o
d) )
e

Abbildung 6.15: Zweite Phase der Herstellung von verspiegelten und elektrisch
kontaktierten Pyramidenstiimpfen. (a) Nachdem die Probe mit leitfdhigem Epoxid-
harz mit der Oberseite auf ein Siliziumsubstrat geklebt wurde, wird die Unterseite
bis auf ca. 20 um herabgeschliffen und mit einer Iod-Kaliumiodid-Lésung bis kurz
vor die erste AlAs-Atzstoppschicht geétzt. (b—e) Danach folgen selektive Atzschritte,
in denen das restliche GaAs mit der Zitronensduredtze und AlAs mit konzentrier-
ter Salzsidure weggedtzt werden, so dass die Unterseiten der Goldschicht und der
Pyramidenstiimpfe freigelegt werden.

Salzsiure selektiv die AlAs-Stoppschicht weggeitzt (Abb. [6.15k), mit der Zi-
tronensduredtze 5:1 die 500 nm GaAs-Pufferschicht (Abb. [6.15d) und wieder
mit konzentrierter Salzséure die zweite AlAs-Stoppschicht (Abb. [6.15g). Auf
diese Weise wurden die Unterseiten der ersten Goldschicht und der Pyrami-
denstiimpfe freigelegt.

6.7.4 Optische Charakterisierung

Die soeben beschriebene Methode zu elektrischen Kontaktierung von nanosko-
pischen Pyramidenstiimpfen ist noch sehr jung. Bis auf einige wenige Lektio-
nen, die im Umgang mit den Proben in den verschiedenen Herstellungsschrit-
ten gelernt werden mussten, hat diese Methode auf Anhieb zu den gewtinsch-
ten Strukturen gefiihrt. Dies unterstreicht noch einmal, wie unkritisch dieser
Herstellungsprozess ist. Allerdings gab es nach Fertigstellung der Proben Pro-
bleme mit dem verwendeten Epoxidharzkleber, der bei Temperaturanderun-
gen im Kryostat dazu neigt, die Probe abzusprengen. Wahrscheinlich wére es
aufgrund seiner geringeren thermischen Ausdehnung besser, die Proben mit
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Abbildung 6.16: Lumineszenzspektrum eines verspiegelten Pyramidenstumpfes
(Pyramide XLIX-NE-02-08, Probe A1461a) bei einer Temperatur von 11K und
Anregung mit einem Ti:Sa-Laser bei 811 nm. Die geringe Zahl an Emissionslinien
zeigt, dass sich nur sehr wenige Quantenpunkte in der Mesa befinden.

Indium anzukleben und evtl. zusétzlich einen Haftvermittler wie Chrom oder
Titan zwischen den Gold- und SiO»s-Schichten zu verwenden.

Wenn es auch aufgrund der mangelnden Haftung der Probe am Si-Substrat
bisher nicht moéglich war, Elektrolumineszenzmessungen durchzufiihren, so
konnten doch die optischen Eigenschaften der verspiegelten Pyramidenstiimp-
fe unter optischer Anregung dokumentiert werden. Es zeigte sich, dass in den
Pyramidenstiimpfen sehr gut einzelne Quantenpunkte separiert werden konn-
ten. In Abb.[6.16]ist das gesamte Emissionsspektren der Quantenpunkte eines
solchen Pyramidenstumpfes zu sehen. Es sind nur einige wenige Linien sicht-
bar, die wahrscheinlich von nicht mehr als zwei oder drei Quantenpunkten
stammen. Die Quantenpunkte wurden mit langsamer Rate gewachsen, vgl.
hierzu Abs. [£.1.2] Dass die Emissionslinien mit héherer spektraler Auflésung
hervorragend getrennt werden konnten, ist in Abb.[6.I7h zu sehen. Durch eine
leistungsabhéngige Messung an der markierten Emissionslinie konnte dieser
ein biexzitonischer Ursprung zugeordnet werden (Abb. [6.17p).

Bei einem spektralen Scan mit den beiden Einzelphotonenzihlern eines
Hanbury-Brown & Twiss-Setups wurde fiir die biexzitonische Emissionslinie
aus Abb. eine Einzelphotonenzédhlrate von ca. 160 kHz erreicht. Wird
dieser Wert um die bei 900 nm gemessene Transmittivitdt des pPL-Aufbaus
von 4,6 £+ 0,3% und die spezifizierte Detektoreffizienz von 30% korrigiert,
entspricht dies einer Photonenemission von 11,5 MHz in die erste Linse (Abb.
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Abbildung 6.17: (a) Ausschnitt aus dem Lumineszenzspektrum eines verspiegel-
ten Pyramidenstumpfes (Pyramide XLIX-NE-01-09, Probe A1461a) bei 11K und
Anregung mit einem Ti:Sa-Laser bei 811 nm. Die einzelnen Emissionslinien kénnen
spektral hervorragend getrennt werden. Die leistungsabhingige Messung in (b) zeigt
den biexzitonischen Ursprung der markierten Emissionslinie (vgl. Abs.

6.18R). Dies ist ein Wert, der im Rahmen dieser Arbeit in dieser Hohe bisher
nicht erreicht wurde. Umso verwunderlicher ist es, dass es nicht moglich war,
in einer zeitlichen Korrelationsmessung das erwartete Anti-Bunching zu be-
obachten, das die Einzelphotonenemission nachweisen wiirde. Eine Erkldrung
hierfiir wére ein auflerordentlich schnelles Wiederbefiillen der Quantenpunk-
te, das im Rahmen der Zeitauflosung der Einzelphotonenzéhler nicht mehr
aufgelost werden konnte. Andererseits misste diese Rate bei niedriger An-
regungsleistung sinken, doch auch in diesem Fall konnte kein Anti-Bunching
beobachtet werden. Auffallend war auch die Verbreiterung der Emissionslinie
in Abhéangigkeit von der Anregungsleistung (Abb. ), was auf die Wech-
selwirkung der Exzitonen mit einer grofleren Menge erzeugter Ladungstriger
hinweisen koénnte. Eine temperaturbedingte Verbreiterung der Emissionsli-
nie ist jedoch in dieser Groflenordnung anhand der recht geringen spektralen
Verschiebung des Emissionsmaximums auszuschliefen. In eine Temperatur-
dnderung umgerechnet, entspricht die Verschiebung von 0,11 nm nicht mehr
als 3K.

6.8 Zusammenfassung der Ergebnisse

In der Form umgedrehter GaAs-Mikropyramiden konnten Einzelphotonen-
quellen realisiert werden, die trotz wesentlich einfacherer Herstellungsmetho-
de konkurrenzfahig gegentiber etablierten Bragg-Kavititen sind. Durch den
Verzicht auf dielektrische Spiegel beschrénkt sich das Wachstum auf einen
Bruchteil der Dicke, die fir Bragg-Kavitdten vonnéten sind. Zudem werden
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Abbildung 6.18: (a) Spektraler Scan iiber die biexzitonische Emissionslinie aus
Abb. mit den beiden Einzelphotonenzahlern eines Hanbury-Brown & Twiss-
Setups. Es wird eine Photonenzéhlrate von ca. 160 kHz erreicht, was einer Emissi-
onsrate von 11,5 MHz in die erste Linse des uPL-Aufbaus entspricht. (b) Abhéngig-
keit der spektralen Position der Emissionslinie und ihrer Halbwertsbreite von der
Anregungsleistung.

geringere Anforderungen an die exakte Kontrolle iiber die Schichtdicken ge-
stellt. Da die Quantenpunkte nahe der Pyramidenspitze positioniert wurden,
konnte die Anzahl der Quantenpunkte in der Pyramide deutlich verringert
und so einzelne Quantenpunkte spektral sehr gut separiert werden. Die Aus-
kopplung der Quantenpunktemission geschieht dabei durch Reflexion an den
Facetten der Pyramide, was die Bandbreite im Vergleich zu Bragg-Kavitaten
mit sehr schmalen Resonanzbedingungen von etwa 0,1 nm auf mindestens
40nm und damit den gesamten Bereich der Quantenemission verbreitert.
Quantenpunkte miissen also nicht mehr zufillig in Resonanz mit einer Kavi-
tatsmode liegen, sondern jeder Quantenpunkt in einer solchen Pyramide kann
als Einzelphotonenquelle verwendet werden. Zusammenfassend ist es also ge-
gliickt, ein sehr einfaches Herstellungsverfahren zu entwickeln, das es erlaubt,
reproduzierbar in einem breiten Frequenzband effiziente Einzelphotonenquel-
len herzustellen.

Es wurde weiter gezeigt, dass es moglich ist, einzelne dieser Pyramiden
elektrisch zu kontaktieren. Hierfiir wurden zwei Verfahren entwickelt, wobei
eines auf einer Kontaktierung iiber nasschemisch gedtzte Briicken beruht, das
andere auf der Verspiegelung eines nanoskopischen Pyramidenstumpfes durch
einen Goldkontakt. Fiir Pyramiden, die iiber Briicken kontaktiert wurden, war
es moglich, Quantenpunkte elektrisch anzuregen. Da die Effizienzen der Bau-
teile jedoch nicht den Erwartungen entsprachen, wurde ein zweites Verfahren
entwickelt, das es zum Ziel hat, Pyramidenstiimpfe von nicht mehr als 200 nm
Dicke einseitig durch eine Goldschicht zu verspiegeln. Diese Schicht dient ne-
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ben einer weiteren Goldschicht am Rand der Kavitdt zudem als elektrischer
Kontakt. Fir die Herstellung dieser Strukturen wird neben dem Wachstum,
nasschemischem Atzen, Polieren und Bedampfen der Probe nur ein einziger
Lithographieschritt benétigt. Der Erfolg dieser Herstellungsmethode konn-
te experimentell bestétigt werden. Da die finale Prozessierung jedoch noch in
den Kinderschuhen steckt, konnten die Proben bisher nur unter optischer An-
regung betrieben werden. Dabei wurden Zahlraten fir die Photonenemission
einzelner Quantenpunkte unter kontinuierlicher Anregung erreicht, die sogar
die Zéahlraten von Quantenpunkten in umgedrehten Mikropyramiden um ein
Vierfaches tibertrafen.

Da mit Blick auf die in Simulationen vorhergesagten Auskopplungseffizi-
enzen von 80-90% im Experiment noch Spielraum nach oben sein diirfte,
empfiehlt es sich, weitere Optimierungen vorzunehmen, um die Lumineszenz
der Quantenpunkte gezielter aufzusammeln. An erster Stelle steht hier eine
Verkleinerung der numerischen Apertur der Strahlung. Am einfachsten kann
dies durch Verwendung einer Solid Immersion Lens erreicht werden, die bei
angepasster Probenstruktur iiber den umgedrehten Mikropyramiden oder ver-
spiegelten Pyramidenstiimpfen positioniert werden kann. Denkbar ist auch
eine \/4-Antireflexschicht, z.B. aus Yttriumoxid. Allerdings ist nicht klar,
ob sich die Auskopplungseffizienz tatséchlich dadurch erhéhen ldsst, da die
Schichtdicken in den Pyramiden selbst schon entsprechend angepasst sind.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

AbschlieBlend sollen noch einmal die Eckpunkte dieser Arbeit zusammenge-
fasst und das Potential fiir weitere Entwicklungen auf diesem Gebiet diskutiert
werden. Die Zusammenfassung ist geméaf der Zielsetzungen in zwei Abschnitte
unterteilt. Im ersten Teil wird noch einmal auf die wichtigsten Ergebnisse in
Bezug auf die Herstellung quantenpunktbasierter Mikroresonatoren eingegan-
gen. Im zweiten Teil wird dann die Methodik vorgestellt, die zur Herstellung
effizienter Einzelphotonenquellen fiihrte.

7.1 Herstellung quantenpunktbasierter Mikroresonatoren
hoher Giite

Zu Beginn der Herstellung aktiver Mikroresonatoren stand die Kontrolle iiber
die Emissionsenergie, Dichte und Position der Quantenpunktemitter im Vor-
dergrund. Eine definierte Emissionswellenldnge und Position der Quanten-
punkte sind wichtig, um sie moglichst effizient an optische Resonatormoden
anzukoppeln. Eine geringe Dichte von Quantenpunkten in einem Resonator
ist dagegen von Bedeutung, um einzelne Emissionslinien im Spektrum von-
einander zu trennen. Durch das sog. Flushing-Verfahren war es moglich die
sonst breite spektrale Verteilung der Emission des Quantpunktensembles von
ca. 150 nm auf unter 50 nm zu driicken und damit die Emissionswellenlénge
der Quantenpunkte auf einen kleineren Bereich einzugrenzen. Durch Tem-
pern und Variation der Wachstumsraten war es zudem moglich, die Dich-
te der Quantenpunkte in der gewachsenen Schicht zu beeinflussen. Um auch
nach dem Wachstum noch Kontrolle tiber die Emissionswellenldnge der Quan-
tenpunkte zu erhalten, wurde unter lateral angelegtem elektrischen Feld die
Verschiebung der Emissionslinien durch den Quantum-Confined Stark Effect
iiberpriift. Hierbei stellte sich heraus, dass mogliche Temperatureffekte durch
einen nicht zu vermeidenden Photostrom in der Literatur nicht ausreichend
diskutiert wurden. Durch die Verwendung oszillierender elektrischer Felder
konnte dieser Effekt erstmals ausgeschlossen werden. Dadurch musste aller-
dings die mogliche Verschiebung durch den Quantum-Confined Stark Effect
um einen Faktor drei nach unten korrigiert werden. Zudem tauchte dieser Ef-
fekt aber nur bei vereinzelten Linien auf, was seinen Nutzen in der Anwendung
zumindest fraglich macht. Die gezielte Positionierung der Quantenpunkte war
nicht Teil dieser Arbeit, jedoch wurden Proben aus der Nachwuchsgruppe
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von Prof. Dr. D. M. Schaadt in diesem Kontext optisch charakterisiert. Hier-
zu wurde ein neues Verfahren zur ortsaufgelosten hochauflésenden Spektro-
skopie mithilfe eines bildrotierenden Dove-Prismas entwickelt. Die Messoptik
lasst sich dabei in nahezu jeden Photolumineszenzmessplatz integrieren, ohne
Einfluss auf den Strahlengang oder die optische Auflésung zu nehmen. Lei-
der konnte durch die optische Charakterisierung nur gezeigt werden, dass die
Positionierung der Quantenpunkte auf den untersuchten Proben nicht von
Erfolg war.

Bei der Herstellung optischer Resonatoren hoher Giite war das Ziel zundchst
das fiir starke Kopplung notwendige Verhiltnis Q2 /Virode aus Giitefaktor Q
und Modenvolumen Viiode zu erreichen. Hierzu wurde, basierend auf den Er-
gebnissen vorheriger Arbeiten, das Herstellungsverfahren von sdulenférmigen
Bragg-Kavititen weiter optimiert. Es zeigte sich dabei, dass das Wachstum
von Kavitdt und dielektrischen Spiegeln deutlich verbessert werden konnte, so
dass aus diesem Schichtsystem auf jeden Fall Resonatoren strukturiert wer-
den koénnten, die den Anforderungen fiir starke Kopplung gerecht wiirden.
Andererseits wurde deutlich, dass das Ausfriasen der Resonatorsidulen mit-
tels des zur Verfiigung stehenden fokussierten Ionenstrahls offensichtlich nicht
konkurrenzfahig zu dem sonst verwendeten reaktiven Ionenétzen ist. Obwohl
die Oberflaichen augenscheinlich keine Rauigkeiten aufwiesen, sank die Gii-
te der Resonatoren fiir kleinere Durchmesser zu stark, um starke Kopplung
zu beobachten. Zum quantitativen Vergleich verschiedener Proben auch aus
der Literatur wurde ein theoretisches Modell hergeleitet, das die Abhingig-
keit der @-Faktoren vom Durchmesser der Kavitdten hervorragend beschreibt
und die Vermutungen tiber zu hohe Verluste an den Auflenwianden der Kavi-
tat bestitigte. Als Alternative wurde daher die Verwendung von Kavitidten
mit abfallenden Seitenwdnden angedacht, die wie die eigentliche Kavitat mit
einem Braggspiegel iiberwachsen werden. Dies hat den Vorteil, dass die Kavi-
tét keine freiliegenden Oberflachen aufweist, an denen absorbierende Defekte
entstehen kénnen. Durch ein ausgefeiltes nasschemisches Atzverfahren ist es
gelungen, solche Kavitdten in der Form von Pyramidenstiimpfen mit wohlde-
finierten Facetten herzustellen und mit einem Braggspiegel zu tiberwachsen.
Allerdings stellte sich auch hier wachstumsbedingt eine Limitierung der Re-
sonatorgiite in Abhéngigkeit der Grofle der Kavitéat ein.

Vor allem um sich von den recht teuren Herstellungsverfahren und tie-
fen Betriebstemperaturen eines GaAs-basierten Materialsystems freizuma-
chen, wurden polymerische Scheibenresonatoren mit eingebetteten kolloidalen
CdSe/ZnS-Quantenpunkten untersucht. Das bereits etablierte Herstellungs-
verfahren wurde dabei so modifiziert, dass es moglich war, Quantenpunkte
im Zentrum des Schichtsystems zu positionieren. Dabei konnte nachgewiesen
werden, dass einzelne Quantenpunkte in dem verwendeten Polymerlack sepa-
riert und aktive Resonatoren mit Giitefaktoren @ > 10* hergestellt werden
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konnten, die vergleichbar mit den oben beschriebenen Sdulenresonatoren sind.
Ferner konnte so ein bei Raumtemperatur operierender Mikrolaser realisiert
werden.

7.2 Herstellung effizienter und breitbandiger
Einzelphotonenquellen

Bei der Realisierung quantenpunktbasierter Einzelphotonenquellen gibt es ei-
nige Anforderungen, die das spatere Bauelement erfiillen muss. Im Vorder-
grund steht eine effiziente Auskopplung der Quantenpunktemission. Da die
Quantenpunkte jedoch in aller Regel in einer selbstorganisierten Schicht zu-
fallig verteilt gewachsen werden, gibt es einige weitere Unwégbarkeiten, die
moglichst alle mit einem Ansatz erschlagen werden sollten. Aufgrund der zu-
falligen Form und Position der Quantenpunkte sollte es moglich sein, einen
kleinen Teil der Quantenpunkte aus dem Ensemble zu separieren. Zudem soll-
te die Emission der Quantenpunkte in einem breiten spektralen Bereich effi-
zient ausgekoppelt werden, da die Emissionswellenldnge der Quantenpunkte
nicht beliebig genau vorausbestimmt werden kann. Bisher wurden zur Herstel-
lung von Einzelphotonenquellen meist Bragg-Kavitédten verwendet, die jedoch
nur eine der oben beschriebenen Anforderungen erfiillen, ndmlich die effiziente
Auskopplung der Emission.

In dieser Arbeit wurde ein neuer Ansatz verfolgt, der auf der Verwendung
umgedrehter Mikropyramiden beruht. In verschiedenen elektromagnetischen
Simulationen konnte gezeigt werden, dass mit diesen Kavitdten die Emissi-
on der Quantenpunkte tiber den gesamten Bereich der Ensembleemission mit
einer Effizienz von 80-90% ausgekoppelt werden kann. Zudem kann durch
Positionierung der Quantenpunktschicht nahe der Pyramidenspitze eine ge-
ringe Anzahl an Quantenpunkten aus dem Ensemble separiert werden. Ein
weiterer nicht zu verachtender Vorzug dieses Ansatzes ist der sehr einfa-
che Herstellungsprozess der Mikropyramiden. Miissen fiir das Wachstum von
Bragg-Kavitdten je nach Dicke der dielektrischen Spiegel 7-10 um Materi-
al aufgewachsen werden, sind es fiir die Mikropyramiden standardmé&flig nur
etwa 350 nm. Auflerdem ist es, verglichen mit dem Wachstum von Braggspie-
geln, viel unkritischer, ob die Schichten in ihrer Dicke leicht variieren. Fiir
die Herstellung der Pyramiden wird dann nur ein nasschemischer Atzschritt
benotigt, bei dem eine AlAs-Opferschicht zur Bildung der Pyramidenfacetten
verwendet wird. Sozusagen als Nebenprodukt bei der Optimierung der Geo-
metrie und Herstellungsmethode der Mikropyramiden, wurden zwei Simulati-
onsalgorithmen entwickelt, die das Atzverhalten und optische Eigenschaften
simulieren kénnen.

Mithilfe von Messungen der zeitlichen Korrelationsfunktion zweiter Ord-
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nung g(2)(0) wurde nachgewiesen, dass es durch die Einbettung von Quan-
tenpunkten in Mikropyramiden tatséchlich moglich ist Einzelphotonenquellen
herzustellen. Die Photonenzihlrate lag dabei um etwa einen Faktor sieben
unterhalb der Rekordwerte, die in der Literatur fiir Bragg-Kavitdten ver-
offentlicht wurden. Man muss allerdings beriicksichtigen, dass dafiir Bragg-
Kavitdten hoher Giite verwendet wurden, deren Mode komplett in die nu-
merische Apertur von 0,4 des optischen Aufbaus abstrahlt. Dies war bei den
Mikropyramiden nicht der Fall. Gemessen an den Vorteilen, die die Mikropy-
ramiden jedoch in Herstellung und Anwendung mit sich bringen, demonstriert
dieses Ergebnis, wie konkurrenzfihig dieser Ansatz gegeniiber den konventio-
nellen Bragg-Kavitdten ist. Durch die breitbandig hohe Effizienz in Bezug auf
die Auskopplung kann im Prinzip jeder Quantenpunkt, der sich nicht zu nahe
am Rand einer Pyramide befindet, als Einzelphotonenquelle verwendet wer-
den. Nutzt man Kavitdten hoher Giite, muss die Emissionswellenldnge eines
Quantenpunktes zuféllig mit der sehr schmalen Resonanz der Kavitat tiber-
einstimmen oder die Kavitiat aufwiandig um einen geeigneten Quantenpunkt
strukturiert werden.

Neben den optisch angeregten Quellen wurden zudem zwei Strategien zur
elektrischen Kontaktierung verfolgt. Dabei wurden die Mikropyramiden zum
einen iiber nasschemisch geétzte Briicken kontaktiert, wodurch es gelungen
ist, einzelne Pyramiden elektrisch anzuregen. Da jedoch die Effizienz bei der
Auskopplung der Quantenpunktemission hinter den Erwartungen zuriickb-
lieb, wurde ein neues Verfahren entwickelt, in dem nur etwa 200 nm hohe Pyra-
midenstiimpfe mit Gold verspiegelt und kontaktiert wurden. Die Besonderheit
dieses Herstellungsprozesses liegt darin, dass nur ein einziger Lithographie-
schritt benotigt wird. Die restliche Prozessierung erfolgt mit nasschemischen
Atzen, Elektronenstrahlverdampfung und Polieren der Probe. Hinsichtlich der
Effizienz in der Auskopplung der Quantenpunktemission konnten hier schon
erste Erfolge im Vergleich zur Kontaktierung mit Briicken verbucht werden.

7.3 Ausblick

Fir die weitere Entwicklung aktiver Mikroresonatoren, die die Moglichkeit
aufweisen, stark gekoppelte Systeme aus Emitter und optischer Mode zu erfor-
schen, haben sicherlich die polymerischen Mikroresonatoren grofies Potential.
Es ist allerdings nicht sicher, ob die kolloidalen Quantenpunkte tatséchlich fir
diesen Zweck geeignet sind. Da der Emitter aber im Prinzip beliebig durch
andere substituiert werden kann, stehen hier viele Méglichkeiten offen. Denk-
bar wére beispielsweise die Verwendung von Stickstofffehlstellen in kleinen
Diamantkristallen. Diese weisen auch bei Raumtemperatur noch definierte
Emissionslinien auf.
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Durch die Verwendung auf dem Kopf stehender Mikropyramiden wurde
demonstriert, dass es auch mit deutlich einfacheren Systemen als Bragg-
Kavitdaten moglich ist, effiziente Einzelphotonenquellen herzustellen. Im Zen-
trum der Weiterentwicklung dieser pyramidalen Kavitdten muss jedoch eine
Verkleinerung der numerischen Apertur der abgestrahlten Emission liegen. Ei-
ne besonders einfache Losung wiirde die Verwendung einer Solid Immersion
Lens darstellen, die bei angepasster Probengeometrie iiber einer Mikropyra-
mide positioniert werden kann. Auch in Bezug auf die Herstellung elektrisch
angeregter Einzelphotonenquellen weisen die Ergebnisse diese Arbeit eine gu-
te Perspektive auf. Durch einige Verbesserungen in der Prozessierung elek-
trisch kontaktierter, verspiegelter Pyramidenstiimpfe in Bezug auf die Lang-
lebigkeit der Proben sollte dieses Verfahren einen guten Ausgangspunkt fiir
die Herstellung effizienter elektrisch angeregter Quellen bieten.
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A Anhang

A.1 Verwendete Sauren

A.1.1 Zitronensauredtze 5:1

Zuerst wurde eine Losung im Verhéltnis 100 g:100 ml CgHgO7:H2O angeriihrt.
Man sollte hierbei die Gewichtsprozente anpassen, wenn die Zitronensiure
als Monohydrat vorliegt. Zum Atzen wird dann eine Mischung aus fiinf Tei-
len der Zitronensdurelosung und einem Teil Wasserstoffperoxid (31% H202)
verwendet. Die Atzrate ist nicht besonders konstant und liegt etwa bei 200

500 nm/min.

A.1.2 Phosphorsduredtze 1:2:8

Die Atze wurde aus H3POy4 (85%):H202 (31%):H20 im Verhéltnis 1:2:8 her-
gestellt. Die Séure mit der Mischung 1:0,1:8 wurde zum selektiven Atzen von
AlAs verwendet. Beim Atzen von Pyramiden ergeben sich fiir den Facetten-
winkel und die Atzraten fiir GaAs in Abhéngigkeit des Wasserstoffperoxidan-

teils  gemaB Ref. [102] folgende Werte:

Hy02-Anteil x  Facettenwinkel (°)

Atzrate GaAs (um/min)

0,5 22
1 35
2 44
2,5 50
3 52
5 58

1,1
2,7
3,7
4,1
4,2
43

A.1.3 lod-Kaliumiodid-Atzlésung

Die Atze wurde mit 0,04 mol/1 (10g/1) I und 0,1mol/l (50g/1) KI ange-
setzt. Der pH-Wert wurde mit einem Ammoniumchlorid/HCl-Puffer auf 9,4
eingestellt [I37]. Dabei wurden etwa 3 mol/l Ammoniumchlorid verwendet.
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A.2 Probenverzeichnis

A.2.1 Probennomenklatur

e Axxxx ist generell eine Probe, die an der III-V-MBE gewachsen wur-
de. Eine angehéngte Kombination aus Buchstabe und Zahl, wie A1033b
oder A0978dIII, bezeichnet immer ein Teilstiick einer solchen Probe.
Alles, was hinter einem Bindestrich steht, bezieht sich auf spezielle Me-
sas oder Felder von Mesas auf dieser Probe, wie z.B. A0783b-XXI-31.

« PQDxxx (PMMA with Quantum-Dots) ist eine Probe, bei der Quan-
tenpunkte in PMMA zur Herstellung von Scheibenresonatoren einge-
bettet wurden.

e WTExx (Wafer Test Etching) ist eine Probe aus einem GaAs-Substrat,
an der das Atzverhalten von Siuren getestet wurde.
A.2.2 Proben zur Herstellung von Saulenresonatoren

A0978

35(30) AlAs/GaAs-DBRs unter(iiber) der Kavitét.

Dicke der Kavitat: 273,4 nm.

DBR-Schichten: 81,62 nm AlAs, 68,35 nm GaAs.

Quantenpunkte in der Mitte der Kavitdt mit langsamer Wachstums-
rate gewachsen.

Teil Bemerkung

a Gekoppelte und einzelne Resonatoren.
c Nasschemisch geédtzte Resonatoren.
A1022

35(30) AlAs/GaAs-DBRs unter(iiber) der Kavitit.
Dicke der Kavitat: 273,4 nm.

DBR-Schichten: 81,62nm AlAs, 68,35 nm GaAs.

3 Quantentrége im Zentrum der Kavitét.

Teil Bemerkung

Unstrukturierte Probe.
b Nasschemisch gedtzte Resonatoren.

c Nasschemisch gedtzte Resonatoren.
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A1081

35(30) AlAs/GaAs-DBRs unter(iiber) der Kavitat.
Dicke der Kavitat: 257,8 nm.

DBR-Schichten: 76,89 nm AlAs, 64,39 nm GaAs.

1 Quantentrog im Zentrum der Kavitét.

A1137

35 AlAs/GaAs-DBRs.

DBR-Schichten: 81,62nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Wafer wurde geviertelt und spéter iiberwachsen.
— Proben A1143, A1146, A1156

A1143

35(32) AlAs/GaAs-DBRs unter(iiber) der Kavitat.
Dicke der Kavitat: 273,4 nm.

DBR-Schichten: 81,62nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Getemperte Quantenpunkte in der Mitte der Kavitét.

Teil Bemerkung

a Zum Schreiben von Resonatoren vorstrukturiert.

Al146

35(32) AlAs/GaAs-DBRs unter(iiber) der Kavitét.
Dicke der Kavitat: 273,4 nm.

DBR-Schichten: 81,62nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Quantenpunkte (flushed) in der Mitte der Kavitét.

Teil Bemerkung

a Mit Sdulenresonatoren strukturiert.
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A1156

35(32) AlAs/GaAs-DBRs unter(iiber) der Kavitat.
Dicke der Kavitat: 273,4 nm.

DBR-Schichten: 81,62nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Quantenpunkte (flushed) in der Mitte der Kavitét.

Teil Bemerkung

a Mit Saulenresonatoren strukturiert.

A1183

39 AlAs/GaAs-DBRs gewachsen.

DBR-Schichten: 81,62nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Wafer wurde zum spéteren Uberwachsen geviertelt.
— Proben A1184, A1185

A1184

39(32) AlAs/GaAs-DBRs unter(iiber) der Kavitit.
Dicke der Kavitat: 273,4 nm.

DBR-Schichten: 81,62nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Quantenpunkte (flushed) in der Mitte der Kavitét.

Teil Bemerkung

a Zum Schreiben von Resonatoren vorstrukturiert.
b Mit Saulenresonatoren strukturiert.
A1185

39(32) AlAs/GaAs-DBRs unter(iiber) der Kavitat.
Dicke der Kavitat: 273,4 nm.

DBR-Schichten: 81,62nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Quantenpunkte (flushed) in der Mitte der Kavitét.
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A.2.3 Proben zur Herstellung iiberwachsener Pyramidenstiimpfe

WTEO01-06

Proben zur Untersuchung des anisotropen Atzverhaltens von GaAs.

A0792

Proben zum Testen der Atzschritte fiir die Herstellung von Pyra-
midenstiimpfen.

Teil Bemerkung

Pyramidenstiimpfe nasschemisch poliert.
b Versuch durch digitales Atzen die Oberfliche zu reinigen.
[¢ Pyramidenstiimpfe.

d Versuch AlAs mit verdiinnter Phosphorsidure zu étzen.

A0793

Probe zur Herstellung von Pyramidenstiimpfen zum spéteren Uber-
wachsen.

25 DBRs aus 81,62nm AlAs und 68,35 nm GaAs.

Zwei Quantenpunktschichten (mit langsamer Wachstumsrate ge-
wachsen).

Teil Bemerkung

a Vor Uberwachsen mit Os-Plasmaverascher gereinigt. Dann mit 25

DBRs iiberwachsen — A0814.
b Mit 25 DBRs iiberwachsen — A0841.

f Mit 25 DBRs iiberwachsen — A0881.
Erstes erfolgreiches Uberwachsen.
Schnitt mit fokussiertem Ionenstrahl.

g Pyramidenstiimpfe mit Aluminium verspiegelt — A0883.




A Anhang

A.2.4 Proben zur Messung des ,,Quantum-Confined Stark Effect*

A0996

Schichtsystem zur Herstellung umgedrehter Pyramiden.
Eine Quantenpunktschicht mit langsamer Wachstumsrate gewach-
sen.

Teil Bemerkung

b Pyramiden zwischen Elektroden strukturiert.

¢ Mit Fingerelektroden strukturiert.

A1022

Schichtsystem zur Herstellung umgedrehter Pyramiden.
Eine getemperte Quantenpunktschicht.

Teil Bemerkung

a Mit Fingerelektroden strukturiert.

A.2.5 Proben zur Herstellung optisch angeregter
Einzelphotonenquellen

A1079

Proben zur Herstellung von umgedrehten Pyramiden. Eine Quan-
tenpunktschicht mit Flushing-Verfahren gewachsen.
Ho6he der Pyramiden: 500 nm.

Teil Bemerkung

Pyramiden mit Phosphorsduredtze 1:3:8 hergestellt.

Pyramiden mit Phosphorsduredtze 1:3:8 hergestellt.
Korrelationsmessungen an einzelnen Quantenpunkten.
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A1297

Proben zur Herstellung von umgedrehten Pyramiden. Eine Quan-
tenpunktschicht mit Flushing-Verfahren gewachsen.
Ho6he der Pyramiden: 267 nm.

Teil Bemerkung

a Pyramiden mit Phosphorsduredtze 1:2:8 hergestellt.
Korrelationsmessungen an einzelnen Quantenpunkten.

A.2.6 Proben zur Herstellung elektrisch angeregter
Einzelphotonenquellen

A1084

Proben fiir die Kontaktierung tiber Briicken.

Alo.15Gag.s5As/GaAs/Alg.15Gag.s5 As-Heterostruktur in der Pyra-
mide. Hohe der Pyramiden: 1 ym.

Teil Bemerkung

a Atzversuche mit Phosphorsdiuredtze 1:1:8.

b Atzen mit Phosphorsduredtze 1:1:8.
Probe mit Gold bedampft, anschliefend Lift-Off von den Pyrami-

den. Gold hat keinen durchgehenden Kontakt zu den Kavitdten —
Schichtsystem ist ungeeignet.

A1197

Proben fiir die Kontaktierung tiber Briicken.
Hohe der Pyramiden: 500 nm.

Teil Bemerkung

a Mit Phosphorsduredtze 1:1:8 gedtzt.

Probe mit Gold bedampft. Schichtdicke von 500 nm ist zu wenig —
Gold lappt tiber.
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A1236

Proben fir die Kontaktierung tiber Briicken.
Hohe der Pyramiden: 1 ym.

Teil Bemerkung

a Mit Phosphorsduredtze 1:2:8 geétzt.
Probe mit Gold bedampft und Lift-off von den Pyramiden. Zu viele
Kurzschliisse.

b Mit Phosphorsduredtze 1:1:8 geédtzt.
Probe mit Gold bedampft und Lift-off von den Pyramiden. Zu viele
Kurzschliisse.

A1277

Proben fir die Kontaktierung tiber Briicken.
Hohe der Pyramiden: 2,28 pum.

Teil Bemerkung

a Mit Phosphorsduredtze 1:1:8 geétzt.
Opferschicht wurde weggeétzt. Probe mit Gold bedampft und Lift-
off von den Pyramiden. Die Liicke, die die Opferschicht hinterlassen
hatte, sollte bei Anlegen einer Spannung durch die elektrostatischen
Kréfte geschlossen werden und dann Strom flielen. Das hat aber
nicht funktioniert.

A1355

Proben fir die Kontaktierung iiber Briicken.
Hoéhe der Pyramiden: 1,22 ym.

Teil Bemerkung

dI  Mit Phosphorsduredtze 1:2:8 geétzt.
Gradientenbelichtung, mit Gold bedampft und Lift-Off.
Kontakt iiber einen Steg.

Probe zeigt Elektrolumineszenz.

dIl  Mit Phosphorsduredtze 1:2:8 geétzt.
Gradientenbelichtung, mit Gold bedampft und Lift-Off.
Kontakt tiber zwei Stege.

Probe zeigt Elektrolumineszenz.
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A1452

Proben fiir die Kontaktierung verspiegelter Pyramidenstiimpfe. Nur Pro-
zessoptimierung.

A1461

Proben fiir die Kontaktierung verspiegelter Pyramidenstiimpfe. Tei-
le b, ¢ zur Prozessoptimierung.

Teil Bemerkung

a Erfolgreiche Prozessierung bis vor die Kontaktierung mit Golddrah-
ten.
Photolumineszenzmessungen an Struktur.
Probe beim Aufwiarmen im Kryostaten zerstort.

A.2.7 Proben zur Herstellung von PMMA-Scheibenresonatoren mit
eingebetteten CdSe/ZnS-Quantenpunkten

PQDO15

Untersuchung der Quantenpunktverteilung in PMMA.
Verwendung von anisolbasiertem PMMA.
Einzelne Quantenpunkte in PALM-Aufnahmen sichtbar.

PQD040

Quantenpunktschicht zwischen zwei PMMA /MA-Schichten.
Resonatoren mit Durchmessern von 50 pym strukturiert.

PQDO048

Resonatoren aus zwei PMMA/MA-Schichten mit Quantenpunkten be-
netzt.

Resonatoren mit Durchmessern von 50 pym strukturiert.

Lasing an Resonatoren beobachtet.

Details zu weiteren Proben sind der Diplomarbeit von Felix Biichle [91] zu
entnehmen.
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