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1 Einführung

1.1 Quantenpunktbasierte Mikroresonatoren im Kontext der
Quanteninformationsverarbeitung

Im ersten Satz einer Veröffentlichung zum Thema quantenpunktbasierte Mi-
kroresonatoren taucht fast immer der Begriff der Quanteninformationsverar-
beitung (engl. Quantum Information Processing) oder des Quantum Compu-
tings auf1. Daher kommt man in einer Einführung auch nicht daran vorbei,
diesem Thema einige Zeilen zu widmen, wie es im folgenden Abschnitt ge-
schehen soll.
Seit den theoretischen Vorschlägen von R. P. Feynman [1] und D. Deutsch

[2] in den 1980er Jahren, wie gekoppelte Quantenzustände zur effektiven
Berechnung exponentiell skalierender numerischer Probleme genutzt werden
könnten, 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
rückte. Mit diesem Algorithmus konnte er erstmals darlegen, wie ein Pro-
blem, dessen Zeit zur Lösung auf einem klassischen Computer exponentiell
mit seiner Größe skaliert, mit einem Quantencomputer nur polynomiell ska-
liert. Zusammen mit D. P. DiVincenzo lieferte er ein Jahr zuvor zudem eine
Möglichkeit zur Fehlerkorrektur in Quantencomputern [6], was zumindest in
der Theorie den Weg zur Realisierung eines Quantencomputers ebnete.
Für die reale Umsetzung eines solchen Quantencomputers benötigt 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 Eigenzuständen |0〉 und |1〉. Im Gegensatz zu einem klas-
sischen Bit kann ein Qubit nicht nur den Zustand ‘0’ oder ‘1’ annehmen,
sondern jeden Zustand |Ψ〉 = cos(θ)|0〉 + sin(θ)eıφ|1〉 auf der Bloch-Sphäre
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, benötigt man zuerst ein Qubit, das gewisse Anforde-
rungen erfüllt. Damit es für logische Operation einsetzbar ist, muss es definiert

1Hiermit ist dies nun auch in dieser Arbeit geschehen.
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1 Einführung

initialisiert, manipuliert und ausgelesen werden können. Hinzu kommt, anders
als beim klassischen Computer, dass man die Qubits untereinander quanten-
mechanisch koppeln muss. Für die tatsächliche 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 Imamoḡlu et al. die Möglichkeit 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 Löcher in
Quantenpunkten diskrete Energieniveaus besetzen und so als eine Art künst-
liches Atom angesehen werden können. Kann man nun spinpolarisierte La-
dungsträger in diese Quantenpunkte injizieren und ihre Spins untereinander
koppeln, hat man effektiv ein Ensemble gekoppelter Qubits, wobei die Zu-
stände der Qubits durch die Bloch-Sphären der Elektronenspins repräsentiert
werden. Die Kopplung und Manipulation sollte dann durch das Feld einer
optischen Mode und lokalen Laserfeldern geschehen, die eine leichte spektra-
le Verschiebung zur Kavitätsmode aufweisen. Bedingung ist allerdings, dass
die Zustände 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
Löcher in Halbleiterquantenpunkte [8–10], deren Manipulation [11–13] sowie
dem Erreichen starker Kopplung zwischen den elektronischen Zuständen im
Quantenpunkt und optischen Kavitätsmoden [14–19] 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 über die Skalierbarkeit dieses Systems ver-
lieren. Schon Imamoḡlu et al. sprachen in ihrer Veröffentlichung 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 über den Status eines Laborexperiments hinauskommen würde.

1.2 Abhörsichere „Quantum Key Distribution“ mittels
quantenpunktbasierter Einzelphotonenquellen

Nachdem im letzten Abschnitt die Motivation, quantenpunktbasierte Mikro-
resonatoren zur Realisierung von Quantencomputern zu erforschen, etwas
herabgewürdigt wurde, sollen im Folgenden in einem positiveren Licht die
Errungenschaften, die für Wissenschaft und Technologie aus der Erforschung
dieses physikalischen Systems hervorgekommen sind, vorgestellt werden. Ne-
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1.2 Abhörsichere „Quantum Key Distribution“ mittels
quantenpunktbasierter Einzelphotonenquellen

ben einer großen Menge an Erkenntnissen in Bezug auf das Verhalten von
Elektronen und Löchern in Quantenpunkten, die eher im Bereich der Grund-
lagenforschung angesiedelt sind, rückte 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 verschränk-
ter Photonenpaare. Darin unterscheidet sich die Emission von Quantenpunk-
ten stark von der klassischer Lichtquellen.
Für dieses sog. nicht-klassische Licht gibt es ein großes Interesse im Rahmen

der abhörsicheren Verschlüsselung gesendeter Datenpakete. Dabei werden ein-
zelne ununterscheidbare Photonen oder besser verschränkte Photonenpaare
dafür verwendet, einen Schlüssel (engl. Key) vom Sender (meist als Alice
bezeichnet) zum Empfänger (Bob) zu transportieren. Ein Außenstehender
(Eve) versucht diese Kommunikation abzuhören. Theoretisch kann nachge-
wiesen werden, dass Kommunikationsprotokolle zwischen Alice und Bob so
gestaltet werden können, dass Eve nur eine exponentiell geringe Wahrschein-
lichkeit hat, von Alice und Bob bei seinem Abhörversuch nicht erwischt zu
werden [20–22]. Letzteres soll auch dann noch gelten, wenn Eve einen Quan-
tencomputer mit unendlicher Rechenkapazität besitzt. In der Literatur taucht
hierzu häufig der Terminus der Quantenkryptografie (engl. Quantum Crypto-
graphy) auf. Diese Bezeichnung sollte allerdings vermieden werden, da es sich
nicht um eine Verschlüsselung auf der Basis eines Quantenalgorithmus han-
delt, sondern um den Transfer des Schlüssels mittels einzelner Lichtquanten.
Besser ist daher die Bezeichnung Quantum Key Distribution, also die Vertei-
lung von Quantenschlüsseln. Tatsächlich wird diese Verschlüsselungstechnik
schon von einigen Firmen angeboten (z.B. IDQuantique, MagiQ Technologies,
QuintessenceLabs).
Für die Technologie von Bedeutung ist es nun, möglichst hochfrequente

und zuverlässige Quantenemitter zu verwenden. Da Quantenpunktemitter
per se Einzelphotonenquellen sind und es einen großen 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 Zustände im Quantenpunkt und der
Kopplung an optische Moden, die im Rahmen der Quanteninformationsverar-
beitung getätigt wurden, gibt es kein anderes System, das eine größere Vielfalt
in der Erzeugung nicht-klassischen Lichts verschiedener Eigenschaften bietet.
Z.B. können durch die starke Kopplung zwischen Quantenpunkt und opti-
scher Mode exotische Photonenstatistiken [23] und Einzelquantenpunktlaser
[24] realisiert werden oder durch gezielte Präparation elektrisch angeregt zir-
kular polarisierte einzelne Photonen erzeugt werden [25]. Die Hürde, die sich
jedoch jedem Ansatz in den Weg stellt, ist die Effizienz, mit der die Emission
der Quantenpunkte aufgesammelt werden kann. Hierfür wird häufig auf die
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1 Einführung

Kopplung des Emitters an eine definiert abstrahlende optische Mode eines
Mikroresonators zurückgegriffen [26–28]. Die Herstellung dieser Resonatoren
ist allerdings meist sehr aufwändig und erlaubt die effiziente Auskopplung der
Emission nur im spektral sehr schmalen Bereich einer optischen Mode. Da es
möglich ist, mithilfe eines Quantenpunktes verschränkte Photonenpaare zu
erzeugen [29–31], diese aber spektral getrennt sind, wäre es von Vorteil, eine
Lösung zu finden, bei der die Emission eines Quantenpunktes in einem brei-
teren Frequenzband effizient ausgekoppelt wird. Bisherige Lösungen basieren
dabei auf wenig reproduzierbaren Ansätzen [32].

1.3 Zielsetzung und Struktur der Arbeit

Ziel dieser Arbeit war es nun, zum einen ein stark gekoppeltes System aus
Quantenpunktemitter und optischer Kavitätsmode 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 Ätzverhaltens von Kristallen mit Zinkblendestruktur
vorhersagen kann. Dies war für 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 Rückkopplung
des elektromagnetischen Strahlungsfeldes auf den Emitter durch die klassische
Lorentzkraft erreicht.
Den Quantenpunktemittern ist dann Kap. 4 gewidmet. Neben verschiede-

nen Herstellungsmethoden und der Kontrolle über ihre Emissionswellenlänge
durch den Quantum-Confined Stark Effect wird auch eine neue Methode zur
ortsaufgelösten hochauflösenden Spektroskopie vorgestellt, die auf der Rota-
tion des Bildes durch ein Dove-Prisma beruht.
Zur Herstellung von Mikroresonatoren mit ausreichend hoher Güte, um

starke Kopplung zwischen Emitter und optischer Mode zu erreichen, wurde
drei Ansätzen nachgegangen, die in Kap. 5 erörtert werden. Hierbei handelt
es sich um zwei Arten von Bragg-Kavitäten 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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1.3 Zielsetzung und Struktur der Arbeit

Mikrolaser erforscht, die bei Raumtemperatur operieren.
Abschließend werden die Ergebnisse zur Herstellung optisch und elektrisch

angeregter Einzelphotonenquellen auf der Basis umgedrehter Mikropyrami-
den in Kap. 6 präsentiert. Die Bauelemente bieten neben ihrer Breitbandigkeit
und wesentlich einfacheren Herstellungsmethode weitere Vorteile gegenüber
herkömmlichen Einzelphotonenquellen, die im Detail in diesem Kapitel dis-
kutiert werden.
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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 Einführung in die Eigenschaften einer resonan-
ten Kopplung zwischen einem optischen Resonator und Emittern werden die
charakteristischen Merkmale der Quantenpunktemitter vorgestellt, zu denen
abschließend auch die besondere Statistik ihrer emittierten Photonen zählt.

2.1 Resonator–Emitter-Kopplung

2.1.1 Optische Moden
Bei der Diskussion über 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 Erhöhung der photonischen Zustands-
dichte durch konstruktive Interferenz der photonischen Wellenfunktion. Als
einfachstes Beispiel sind hier die wohlbekannten Fabry–Pérot-Moden zwi-
schen zwei planparallelen Grenzflächen zu nennen. Im Folgenden wird nun
eine kurze Einführung in die Eigenschaften optischer Moden und den, in die-
sem Zusammenhang üblichen, Termini gegeben. Ein Überblick über 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 dünne Glasscheibe gelenkt wird, ist bei
konstruktiver Interferenz der Mehrfachreflexionen des Laserstrahls zwischen
den Grenzflächen seine Intensität innerhalb der Glasscheibe leicht erhöht.
Bei optischen Mikroresonatoren werden jedoch gewöhnlich hochreflektierende
dielektrische Spiegel, Totalreflexion oder eine Kombination aus beidem ver-
wendet, um einen dreidimensionalen Raum, die sog. Kavität, zu verspiegeln.
Würde man nun die Glasscheibe an beiden Seiten mit identischen hochreflek-
tierenden dielektrischen Spiegeln versehen und einen Laserstrahl durch die
so gewonnene Kavität schicken, würde anfangs zwar ein großer Teil des La-
serlichts reflektiert werden, innerhalb kürzester Zeit würde sich jedoch in der
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2 Licht–Materie-Wechselwirkung und nicht-klassisches Lichts

Kavität eine optische Mode mit immens hoher Intensität aufbauen. Dies ge-
schieht so lange, bis die Intensität des Lichts, das durch den hinteren Spiegel
aus der Glasscheibe austritt, im Wesentlichen der Intensität des einfallenden
Laserlichts entspricht. In diesem Zustand interferieren das reflektierte Licht
des Lasers und das Licht, das aus der Kavität durch den vorderen Spiegel ent-
weicht, destruktiv, und die Transmission der Kavität erreicht nahezu 100%,
sofern die Dicke der Glasscheibe ein Vielfaches der halben Wellenlänge des
Lasers ist.
Da sich die Intensität in der Kavität erst aufbauen muss, wird in anderem

Zusammenhang auch gerne etwas nebulös von Slow Light, also langsamen
Licht, gesprochen. Ein Signal, das durch die Kavität gesendet wird, wird also
um eine bestimmte Zeit in der Kavität verzögert. Schaltet man den Laser z.B.
aus, klingt die Intensität in der Kavität nur exponentiell mit der Zeit ab. Die
Abklingzeit τ einer optischen Mode gibt Auskunft über die optischen Ver-
luste der Kavität. Diese können durch verschiedene Mechanismen zustande
kommen, die man gewöhnlich in Absorptions-, Streu- und Reflexionsverluste
unterteilt, denen man die linearen Verlustraten ΓAbs, ΓStr und ΓRefl zuord-
nen kann. Wird nun beispielsweise, wie oben beschrieben, durch einen Laser
Licht mit der Leistung PPump in die Kavität eingekoppelt, lässt sich für die
zeitliche Entwicklung der in der Kavität gespeicherten Gesamtenergie Eges(t)
schreiben:

∂

∂t
Eges(t) = −(ΓAbs + ΓStr + ΓRefl)Eges(t) + PPump

∂

∂t
Eges(t) = − 1

τ
Eges(t) + PPump (2.1)

Die Abklingzeit τ = (ΓAbs + ΓStr + ΓRefl)−1 beschreibt die Verluste einer
Kavität. Im Kontext optischer Mikroresonatoren ist man jedoch meist an
der Erhöhung der photonischen Zustandsdichte interessiert. Zu diesem Zweck
wird eine optische Mode meist durch ihre Güte Q und ihr Modenvolumen
VMode quantifiziert. Im folgenden Abschnitt werden Definition und Bedeutung
dieser Parameter diskutiert.

2.1.2 Q-Faktor, Modenvolumen und photonische Zustandsdichte

Zur Berechnung der photonischen Zustandsdichte D(ω) = ∂n(ω)/∂ω benötigt
man zunächst das Spektrum der Photonendichte n(ω). Dabei ist von beson-
derer Bedeutung, um wie viel die Photonendichte im Vergleich zum Vakuum
erhöht wurde. Eine Möglichkeit, die Photonendichte zu berechnen ist ihre Ab-
hängigkeit n(ω) = I(ω)/~ω von der Intensität I(ω) und der Frequenz ω des
Lichts. Betrachtet man nun für Gl. 2.1 den stationären Fall ∂/∂tEges(t) = 0,
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2.1 Resonator–Emitter-Kopplung

ergibt sich für die in der Kavität gespeicherte Energie

Eges(t) = τPPump. (2.2)

Daraus kann man zunächst auf die Zahl N = τPPump/~ω der in der Kavität
gespeicherten Photonen schließen. Man kann natürlich nicht davon ausgehen,
dass die Intensität der Mode über die Kavität gleichverteilt ist. Deswegen
kann man die Zahl N der Photonen nicht einfach durch das Volumen der
Kavität teilen, sondern definiert das sogenannte Modenvolumen

VMode := 1
Imax

∫
V

I(~x) dV . (2.3)

N/VMode beschreibt dann die Photonendichte nmax am Ort des Intensitäts-
maximums.
Um ein von der Anregungsleistung PPump unabhängiges Maß für den Ener-

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

Q := 2π × gespeicherte Energie Eges

Energieverlust pro Periodendauer T (2.4)

Da Gl. 2.2 auf einem Gleichgewicht zwischen optischen Verlusten und der
eingekoppelten optischen Leistung beruht, lässt sich der Q-Faktor schreiben
als:

Q = ωEges(t)
PPump

Q = ωτ (2.5)

Das Verhältnis 2Q/πω wird häufig als Abschätzung für die photonische Zu-
standsdichte in einer Mode verwendet [34], sollte daher aber auch nur als
Anhaltspunkt dienen. Zur Berechnung der tatsächlichen Zustandsdichte ist
immer die Kenntnis über die Dispersion im Phasenraum vonnöten.
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 2.1 nur den homogenen Teil

∂

∂t
Eges(t) = − 1

τ
Eges(t)

erhält man ein zeitlich exponentielles Abklingen der im Resonator gespeicher-
ten Energie

Eges(t) = E0 e−t/τ .
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2 Licht–Materie-Wechselwirkung und nicht-klassisches Lichts

Die zeitabhängige Amplitude E(t) des elektrischen Feldes bei der Resonanz-
frequenz ω0 der optischen Mode klingt dann ebenfalls exponentiell ab mit:

E(t) = E0e−t/2τ e−ıω0t

Entwickelt man E(t) nun nach zeitharmonischen ebenen Wellen durch

E(t) =
∫ ∞
−∞

E(ω) e−ıωtdω

erhält man für die frequenzabhängige Intensität I(ω) aus der Fouriertrans-
formation der zeitabhängigen Amplitude E(t):

E(ω) = E0

∫ ∞
0

e−t/2τe−ıω0teıωtdt

E(ω) = E0
2ıτ

ı+ 2τ(ω − ω0)

I(ω) = |E(ω)|2 = |E0|2
4τ2

4τ2(ω − ω0)2 + 1 (2.6)

Gl. 2.6 beschreibt das Spektrum einer optischen Mode und entspricht einer
Lorentz-Verteilung mit der Halbwertsbreite

∆ω = τ−1 .

Zeit t

In
te

ns
itä

t  
I(

t)

τ

Kreisfrequenz ω

In
te

ns
itä

t  
I(

ω
)

∆ωI(t) = I0e
−t/τ

Q = ω0τ

a) b)

ω0

I(ω) = 4I0
∆ω2

1
1+4(ω−ω0)2/∆ω2

Q = ω0/∆ω

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 Q-Faktor aus Gl. 2.5 durch die
Resonanzfrequenz ω0 und Halbwertsbreite ∆ω berechnen (Abb. 2.1). Es gilt:

Q = ωτ = ω0/∆ω ≈ λ0/∆λ (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 Kavität, folgt seine
Emissionsrate Γi→f im Falle einer schwachen Kopplung Fermis Goldener Re-
gel [35]:

Γi→f = 2π
~
D(ω) |〈f |d̂ · Ê|i〉|2 (2.8)

In dieser Gleichung beschreibt D(ω) die photonische Zustandsdichte bei der
Frequenz ω des Dipolemitters, |i〉 und |f〉 Anfangs- und Endzustand des Sys-
tems, sowie d̂ · Ê die Projektion des Dipoloperators d̂ auf das elektrische
Feld Ê. Man sieht also unmittelbar, dass die Übergangsraten 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
Veränderung 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 Kavität in Relation zu
seiner Zerfallszeit im Vakuum setzt. Er berechnet sich durch das Verhältnis
der Zustandsdichte im Resonator und im Vakuum. Unter den Bedingungen,
dass der Dipolemitter in Resonanz mit der Kavitätsmode ist, der Dipol des
Emitters parallel zum elektrischen Feld der optischen Mode polarisiert ist
(d̂ · Ê = |d̂| |Ê|) und der Emitter im Intensitätsmaximum einer optischen
Mode platziert ist, lässt sich der Purcell-Faktor folgendermaßen abschätzen
[34, 36]:

FP := τKavität

τVakuum

FP = 3
4π2

(
λ

nc

)3 Q

VMode
(2.9)

Dabei beschreiben τKavität und τVakuum die Lebensdauer des angeregten Zu-
standes in der Kavität bzw. im Vakuum, λ ist die Emissionswellenlänge des
Emitters im Vakuum und nc der Brechungsindex der Kavität.
Will man also einen möglichst großen Purcell-Effekt erzeugen, ist es von-

nöten, das Verhältnis Q/VMode zu optimieren.

2.1.4 Starke Kopplung zwischen optischer Mode und Emitter
Während die Erhöhung 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
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2 Licht–Materie-Wechselwirkung und nicht-klassisches Lichts

elektronischen Zuständen unterschieden werden kann, muss bei der sog. star-
ken Kopplung immer ein Mischzustand aus beiden betrachtet werden. Solche
elektronisch-photonischen Mischzuständen werden als Polaritonen bezeichnet,
wie z.B. das Phononpolariton in Kristallen (s. z.B. [37]). Im Falle einer Kavität
spricht man entsprechend von einem Kavitätspolariton. Das quantenmecha-
nische System aus Kavitätsmode und Emitter wird dabei durch den Jaynes-
Cummings-Hamiltonoperator repräsentiert [38]. Er beschreibt ein gekoppeltes
System aus n Photonen und einem elektronischen Zwei-Niveau-System, wie
in erster Näherung einem Atom, Molekül oder Quantenpunkt.
Die Kopplung führt zu einer aus der Quantenmechanik wohlbekannten

Rabi-Aufspaltung der Zustände. Dabei geschieht es, wenn sich mehr als ein
Photon in Resonanz mit Kavität und Emitter befindet, dass die einzelnen
Photonen durch die Kopplung an den Emitter effektiv auch untereinander
wechselwirken. Bei n Photonen in einer Kavität bedeutet dies eine Gesamtheit
von n + 1 gekoppelten Zuständen. Die daraus resultierenden Mischzustände
werden als Stufen der sog. Jaynes-Cummings-Leiter bezeichnet.
Zum Erreichen höherer Stufen der Jaynes-Cummings-Leiter ist es aller-

dings vonnöten, dass während der Lebensdauer eines Photons in der Kavität
ein oder mehrere weitere Photonen erzeugt werden. Daher ist bei optischen
Kavitäten in der Regel nur die unterste Stufe, also der Mischzustand des elek-
tronischen Zwei-Niveau-Systems mit einem Photon, von Bedeutung. Für die
Stärke der Rabi-Aufspaltung ∆ERabi sind im Wesentlichen die Oszillatorstär-
ke f des Emitters, das Modenvolumen VMode und die Resonatorgüte Q von
Bedeutung, sowie der Überlapp der Wellenfunktionen im Frequenzraum. Die
Rabi-Aufspaltung der Mischzustände lässt sich dann über

∆ERabi = 2~

√
g2 −

(
∆ωMode −∆ωEmitter

4

)2

(2.10)

abschätzen [39], wobei ∆ωMode und ∆ωEmitter die Halbwertsbreiten von opti-
scher Mode und Emitter beschreiben sowie

g =
(

1
4πεrε0

πe2f

mVMode

)1/2

(2.11)

die sog. Kopplungskonstante. Fasst man Gl. 2.10 und 2.11 zusammen, ist es
für eine möglichst große Rabi-Aufspaltung im Gegensatz zum Purcell-Effekt
nun notwendig, das Verhältnis Q2f/VMode zu optimieren.

2.2 Quantenpunkte

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

werden häufig als künstliche Atome bezeichnet, und für ein oberflächliches
Verständnis 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 Zuständen eines Atoms bewegen. Da es für den Verlauf dieser Arbeit
nicht von Relevanz ist, wird auf eine genauere Betrachtung der quantenme-
chanischen Zustände in einem Quantenpunkt verzichtet.

2.2.1 Bandschema von InAs-Quantenpunkten
Halbleiterquantenpunkte bestehen aus kleinen Inseln eines Halbleiters, der
von einem anderen Halbleiter größerer Bandlücke eingeschlossen wird. Die Di-
mensionen der Insel sind dabei so klein, dass Quantisierungseffekte durch die
Barrieren in den Valenz- und Leitungsbändern auftreten. Da die Ladungsträ-
ger in den Quantenpunkten in allen Raumrichtungen durch die Potenzialbar-
rieren eingeschlossen werden, kann man für sie keine kontinuierliche Disper-
sion E(k) mehr angeben, sondern nur noch diskrete Energieniveaus. Im Falle
unendlicher Potenzialbarrieren und ohne Zerfallskanäle für die elektronischen
Zustände im Quantenpunkt würde man eine Serie δ-förmiger Resonanzen in
der Zustandsdichte erhalten. Da die Barrieren jedoch eine endliche Höhe be-
sitzen und es für alle angeregten Zustände strahlende oder nicht-strahlende
Zerfallskanäle gibt, beobachtet man unter Vernachlässigung nicht-kohärenter
Effekte, wie bei optischen Moden, Lorentz-förmige Peaks in der Zustands-
dichte der Ladungsträger im Quantenpunkt. Die Halbwertsbreite ∆ω ist ent-
sprechend mit der Lebensdauer τ des jeweiligen Zustandes verknüpft.
Da in den Quantenpunkten sowohl Elektronen als auch Löcher diskrete Zu-

stände 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 kön-
nen, müssen allerdings die Auswahlregeln für Dipolübergänge erfüllt 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 erhöht wird.
In Abb. 2.2 ist das Bandschema eines InAs-Quantenpunktes zu sehen.

Wachstumsbedingt befindet sich unterhalb der Quantenpunktschicht noch ei-
ne In(Ga)As-Benetzungsschicht (vgl. Abs. 4.1.1), die ebenfalls eine geringere
Bandlücke als GaAs aufweist. Um nun Ladungsträger in einem Quantenpunkt
optisch zu erzeugen, hat man drei Möglichkeiten: (i) Man regt oberhalb der
GaAs-Bandkante an, so dass Ladungsträger 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 näher die Anregungswellen-
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GaAs

Benetzungsschicht

Quantenpunkt

Leitungsbandkante

Valenzbandkante

≈ 880 nm

≤ 830 nm

λQD λQD
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Emission
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e
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Abbildung 2.2: Bandschema eines InAs-Quantenpunktes mit Benetzungsschicht.
Ladungsträger können entweder nicht-resonant im GaAs (λ ≤ 830 nm) oder der
Benetzungsschicht (λ ≈ 880 nm) erzeugt werden und dann in den Quantenpunkt re-
laxieren oder direkt im Quantenpunkt bei der Resonanzwellenlänge λQD des strah-
lenden Übergangs.

länge an der Emissionswellenlänge des Quantenpunktes liegt, desto geringer
wird die Linienbreite des Übergangs und desto weniger Hintergrundemission
entsteht durch Exzitonenrekombination im GaAs und der Benetzungsschicht.
Auf der anderen Seite hat man im Experiment große 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 Fällen, in denen die Kopplung zwischen Quantenpunktemittern
und optischen Kavitäten eine Rolle spielt, ist es vollkommen ausreichend, den
Quantenpunkt als einfaches, dipolartiges Zwei-Niveau-System zu betrachten.
Das heißt allerdings nicht, dass man bei einem Quantenpunkt nur eine einzel-
ne Emissionslinie beobachtet. Neben den Exzitonen (X) kann es bei höheren
Anregungsleistungen auch vorkommen, dass sich zwei Exzitonen im gleichen
Quantenpunkt befinden. Diesen Zustand nennt man dann Biexziton (XX).
Unter bestimmten Voraussetzungen können die Photonen aus Exziton- und
Biexzitonzerfall miteinander quantenmechanisch verschränkt sein [30, 31]. Es
kann aber auch ein Elektronen- oder Lochüberschuss im Quantenpunkt vor-
herrschen. Diese geladenen Exzitonen nennt man Trionen (X−, X+). Zusätz-
lich gibt es auch für Exzitonen höhere angeregte Zustände. 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.
Während Exziton und Biexziton eigentlich im Spektrum jedes Quantenpunk-
tes sichtbar sind, hängt 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
höchstwahrscheinlich Trionen zuzuschreiben sind (vgl. Abs. 4.2). Exziton und
Biexziton können im Spektrum recht einfach voneinander unterschieden wer-
den. Misst man die Intensität IX bzw. IXX der Emissionslinien von Exziton
und Biexziton in Abhängigkeit der Anregungsleistung ILaser, folgen beide un-
terschiedlichen Abhängigkeiten [42]. In einem vereinfachten Modell kann man
sich überlegen, dass die Erzeugung von Exzitonen im GaAs oder der Benet-
zungsschicht proportional zur Anregungsleistung sein sollte. Entsprechend ist
auch die Wahrscheinlichkeit ρX , dass sich ein Exziton in einem Quantenpunkt
befindet, proportional zur Anregungsleistung. Zur Erzeugung eines Biexzitons
müssen sich jedoch zwei Exzitonen gleichzeitig in einem Quantenpunkt be-
finden. Unter Vernachlässigung aller Wechselwirkungen der Exzitonen unter-
einander ist die Wahrscheinlichkeit ρXX = ρ2

X für dieses Aufeinandertreffen
gerade das Quadrat der Wahrscheinlichkeit ρX , dass nur ein Exziton den
Quantenpunkt besetzt. In Abhängigkeit der Anregungsleistung ILaser lässt
sich also schreiben:

IX ∝ ILaser (2.12)
IXX ∝ I2

Laser (2.13)

Durch doppellogarithmische Auftragung der Photolumineszenzintensität über
die Anregungsleistung lässt sich also aus der Steigung direkt die Exzitonen-
spezies ablesen. Bei höheren Anregungsleistungen geht allerdings zuerst die
Exziton- und dann die Biexzitonlinie in Sättigung.

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 Wellenlänge,
Polarisation, Amplitude und Phase vollständig beschrieben. Im Folgenden
wird als Vorbereitung auf Kap. 6, in dem die Herstellung von Einzelpho-
tonenquellen diskutiert wird, der Unterschied zwischen sog. klassischen und
nicht-klassischen Lichtquellen gemäß Ref. [43] dargelegt.
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2.3.1 Photonenstatistik und Fock-Zustände
In der Quantentheorie wird Licht durch die sog. Fock-Zustände |n〉, den Eigen-
zuständen des Photonenzahloperators n̂, beschrieben [43]. Die Fock-Zustände
entsprechen optischen Moden, die genau n Photonen beinhalten. Für klassi-
sche Lichtquellen kann man jedoch für die Anzahl emittierter Photonen inner-
halb eines Zeitintervalls, wie in der Statistik üblich, einen Erwartungswert 〈n〉
und eine Varianz (∆n)2 angeben. Die Varianz wird aus der Verteilungsfunk-
tion P (n) der Photonen bestimmt. Bei klassischen Lichtquellen unterscheidet
man zwei Arten:

• Thermische Lichtquellen bewegen sich, wie der Name vermuten lässt,
im thermischen Gleichgewicht zwischen Absorption und Emission von
Lichtquanten. Für ihre Verteilungsfunktion P (n) und Varianz (∆n)2

gilt [44]:

P (n) = 〈n〉n

(1 + 〈n〉)1+n

(∆n)2 = 〈n〉2 + 〈n〉

Die größte Wahrscheinlichkeit hat unabhängig vom Erwartungswert 〈n〉
immer P (n = 0) = 1/(1 + 〈n〉).

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

P (n) = e−〈n〉 〈n〉
n

n!
(∆n)2 = 〈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 können.

2.3.2 Einzelphotonenemission von Quantenpunkten
Betrachtet man nun die Emission einzelner Quantenpunkte, Atome, Moleküle
oder anderer Quantenemitter, erhält man Ergebnisse für ihre Photonensta-
tistik, die von denen klassischer Quellen abweichen. Da ein einzelner strah-
lender Dipolübergang in der Regel nur ein einzelnes Photon emittieren kann,
wird seine Emission durch den Fock-Zustand |1〉 beschrieben. Im Falle eines
Quantenpunktes wäre natürlich 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 Zustände eines Quantenpunktes diskutiert wurden,
die alle strahlende Übergänge besitzen. Letztendlich verhält es sich so, dass
jeder mögliche strahlende Übergang von den anderen spektral getrennt ist.
Das bedeutet, dass jede Emissionslinie für sich durch einen Fock-Zustand be-
schrieben werden kann. Trennt man nun eine dieser Emissionslinien spektral,
filtert man einen dieser Fock-Zustände 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 tatsächlich nicht-klassisches Licht emit-
tiert. Dies kann durch Messung der zeitlichen Korrelationsfunktion zweiter
Ordnung geschehen, die im nächsten Abschnitt diskutiert wird.

2.3.3 Korrelationsfunktion 2. Ordnung g(2)(τ)

Zeitliche Autokorrelationsfunktionen der Emission einer Quelle geben Aus-
kunft über ihre Statistik. Von experimenteller Bedeutung sind die Korrelati-
onsfunktionen g(1)(τ) und g(2)(τ) erster bzw. zweiter Ordnung, die wie folgt
definiert sind [43]:

g(1)(τ) = 〈â
†(t)â(t+ τ)〉
〈â†(t)â(t)〉

g(2)(τ) = 〈â
†(t)â†(t+ τ)â(t+ τ)â(t)〉

〈â†(t)â(t)〉2

Dabei sind â(t) und â†(t) die Photonenvernichtungs- und Photonenerzeu-
gungsoperatoren. Die Korrelationsfunktion 1. Ordnung g(1)(τ) kann mit ei-
nem Michelson-Interferometer gemessen werden und gibt die Kohärenz des
Signals wieder. Die Korrelationsfunktion 2. Ordnung g(2)(τ) wird durch ein
Hanbury-Brown & Twiss-Setup experimentell bestimmt (vgl. Abs. 6.5.1). Um
zwischen der Natur von Lichtquellen zu unterscheiden, ist vor allem die Kor-
relation 2. Ordnung von Bedeutung. Bei einer Zeitverzögerung τ = 0 der
Autokorrelation gilt für die verschiedenen Lichtquellen [43]:

• Thermische Lichtquelle:

g(2)(0) = 2

• Glauber-Zustand (Laser):

g(2)(0) = 1
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2 Licht–Materie-Wechselwirkung und nicht-klassisches Lichts

• Fock-Zustand |n〉:
g(2)(0) = 1− 1

n

Für eine Einzelphotonenquelle, also den Fock-Zustand n = 1 erhält man
so g(2)(0) = 0. Bei einer experimentellen Messung beweist allerdings schon
g(2)(0) < 0, 5, dass mindestens eine Einzelphotonenquelle zum Signal beiträgt,
da für zwei Photonen g(2)(0) ≥ 0.5 gelten muss.
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3 Simulationen nasschemischer Ätzprozesse
und optischer Eigenschaften

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

3.1 Ätzsimulation in Kristallen mit Zinkblendestruktur

Das nasschemische Ätzverhalten von Kristallen scheint auf den ersten Blick
ein Mysterium zu sein. Wer erwartet, durch das Ätzen ein exaktes Abbild
einer Ätzmaske in den Kristall zu überführen, kann schnell eines Besseren be-
lehrt werden. Durch die unterschiedlichen chemischen Eigenschaften verschie-
den orientierter Kristalloberflächen ist ein isotropes Ätzen kaum möglich. So
bilden sich schnell abstrakte dreidimensionale Gebilde, in denen bestimmte
Kristallebenen bevorzugt hervortreten. Um bessere Vorhersagen über das Ätz-
verhalten und die prinzipiellen Strukturierungsmöglichkeiten 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 Ätzen von Heterostrukturen demonstriert werden
konnte. Allerdings ist bei diesem Ansatz die Anisotropie des Kristalls noch
nicht berücksichtigt worden. Auch in der Literatur konnte kein brauchbarer,
flexibler Ansatz für diese Problemstellung gefunden werden. Im Folgenden
wird nun das Prinzip der, in dieser Arbeit entwickelten, Software und der
Vergleich des anisotropen Ätzverhaltens mit dem Experiment beschrieben.
Im Verlauf dieser Arbeit werden dann weitere Simulationsergebnisse für die
jeweilig diskutierten Strukturen vorgestellt (Abs. 6.4.3 und 6.6).
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3 Simulationen nasschemischer Ätzprozesse 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. 3.1).
Betrachtet man die Bindungen eines GaAs-Kristalls aus dem Blickwinkel eines
Galliumatoms, sind diese entlang der vier <111>A-Richtungen [111], [11̄1̄],
[1̄11̄] und [1̄1̄1] orientiert. Aus Sicht der Arsenatome sind es die vier <111>B-
Richtungen [1̄1̄1̄], [111̄], [11̄1] und [1̄11]. Entsprechend unterschiedlich sind
die chemischen Eigenschaften der {111}A- und {111}B-Oberflächen [47–50],
zumal für die A-Oberflächen nur eine Ga-Bindung, aber drei As-Bindungen
aus der Ebene herauszeigen, während für die B-Oberflächen das Gegenteil der
Fall ist.

As
Ga

[1
11

]B

[1
1
1
]A

[11
1
]B

[11
1]A

[111]A

[111]B

[1
00

]

[010]

[0
0

1
]

B (u,v,w)1

B (u,v,w)2

B (u,v,w)3

B (u,v,w)4

A (u,v,w)1

[111]B [111]A

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 (grün).
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 A1 hat vier
nächste Nachbarn B1,
B2, B3 und B4.

Anschaulich lässt sich die Zinkblendestruktur als zwei kubisch-flächenzen-
trierte oder fcc-Kristalle (engl. fcc→ face centered cubic) verstehen, die um
einen Vektor 1

4 (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 Ätzsimulation in Kristallen mit Zinkblendestruktur

Gitter beschreiben, die gegeneinander verschoben sind. Man kann nun die
vier Untergitter der Atomsorten A und B mit Ai(u, v, w) bzw. Bi(u, v, w)
und i = 1, 2, 3, 4 bezeichnen. Die Indizes u, v, w ∈ Z beschreiben wie üblich
die Gitterpunkte, die um ganzzahlige Vielfache u, v, w der drei Basisvektoren
~a, ~b, ~c des Gitters zum Ursprung des jeweiligen Untergitters verschoben sind.
Für die Position des Ursprungs der Untergitter im Kristall lassen sich beliebig
viele mögliche Kombinationen finden. Da man natürlich eine möglichst einfa-
che Kombination bevorzugt, wurde der Ursprung der jeweiligen Untergitter
an die Koordinaten im Kristall gemäß Tab. 3.2 gelegt.
Die vier nächsten Nachbarn eines Atoms lassen sich dann gemäß Tab. 3.3

eindeutig zuordnen (vgl. Abb. 3.1).

3.1.2 Ansatz zur Fortpflanzung der Ätzfront

Ätzen ist streng genommen ein binärer Vorgang, d.h. ein Atom ist zu einem
Zeitpunkt t aus dem Kristallverbund herausgelöst oder nicht. Da der Zeit-
punkt, an dem ein Atom aus dem Kristallverbund gelöst wird, allerdings nur
mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit statistisch vorgegeben werden kann,
ist es sinnvoll, eine Wahrscheinlichkeit ρAk (u, v, w, t) zu definieren, dass sich
ein Element des Untergitters Ak noch an der Stelle (u, v, w) dieses Untergit-
ters befindet. Ob ein Atom zu einer bestimmten Zeit t geätzt wird, hängt im
Wesentlichen davon ab, wie viele seiner Bindungspartner sich noch im Kris-
tallverbund befinden; oder anders ausgedrückt, ob sich das Atom an einer
Oberfläche befindet. Mit den Bindungspartnern aus Tab. 3.3 ließe sich dann
für ein isotropes Ätzverhalten eine Art Mastergleichung definieren:

d
dtρAk (u, v, w, t) = − rA ρAk (u, v, w, t)×

4∑
i=0

%̄Ak,i(u, v, w, t) (3.1)

Hierbei stehen rA für die Ätzrate der Atomsorte A und die %Ak,i(u, v, w, t) für
die Besetzungswahrscheinlichkeiten der vier nächsten Nachbarn eines Atoms
des Untergitters Ak. Der Strich über %̄ bedeutet die Negierung der Wahr-
scheinlichkeit, also %̄ = 1− %.
Bei genauerer Betrachtung ereilt einen jedoch schnell die Erkenntnis, dass

Gl. 3.1 wenig mit der tatsächlichen Kinetik der beteiligten chemischen Re-
aktionen gemein haben dürfte. Schließlich unterscheidet sie, um ein Beispiel
zu geben, nicht zwischen den Fällen, dass ein Bindungspartner fehlt oder
dass alle Bindungspartner mit einer Wahrscheinlichkeit von 25% fehlen. Oh-
ne Bindungspartner ist ein Atom natürlich kein Teil des Kristalls mehr. In
diesem Fall wäre 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 Ätzprozesse und optischer Eigenschaften

Grund zur Annahme, dass bei nur einem fehlenden Bindungspartner über-
haupt eine nennenswerte Ätzrate vorhanden ist. Sinnvoller erscheint es hier
nicht über die Wahrscheinlichkeiten für fehlende Bindungen zu mitteln, son-
dern die Wahrscheinlichkeiten ξ̄Ak,n bzw. ξ̄Bk,n für das Fehlen von n Bin-
dungspartnern (n = 0, 1, 2, 3, 4) des Typs A bzw. B mit den entsprechenden
Ätzraten rA,n bzw. rB,n zu mitteln. Die Mastergleichung lässt sich dann prä-
ziser formulieren:

d
dtρAk (t) = −ρAk (t)×

4∑
n=0

rA,n ξ̄Ak,n(t) (3.2)

ξ̄Ak,0(t) =
4∏
i=1

%Ak,i(t)

ξ̄Ak,1(t) =
4∑
i=1

(
%̄Ak,i(t)
%Ak,i(t)

×
4∏
j=1

%Ak,j(t)

)
ξ̄Ak,2(t) = 1− ξ̄Ak,0(t)− ξ̄Ak,1(t)− ξ̄Ak,3(t)− ξ̄Ak,4(t)

ξ̄Ak,3(t) =
4∑
i=1

(
%Ak,i(t)
%̄Ak,i(t)

×
4∏
j=1

%̄Ak,j(t)

)

ξ̄Ak,4(t) =
4∏
i=1

%̄Ak,i(t)

Letzteres gilt ebenso bei Austauschen von A mit B.

3.1.3 Diskretisierung des Problems

Eine Simulation des Ätzvorgangs auf atomarer Basis ist für größere Struk-
turen nicht möglich, aber wohl auch kaum vonnöten, solange man mit einer
ausreichenden Zahl finiter Elemente arbeitet. Es genügt, den Kristall durch
eine bestimmte Zahl von Elementen zu beschreiben, die in den acht drei-
dimensionalen Matrizen, wie in Abs. 3.1.1 eingeführt, angeordnet sind. Die
Elemente sitzen dann nicht mehr auf den Gitterplätzen der Atome, sondern in
einem Abstand ∆x zueinander. Die Symmetrie der Zinkblendestruktur bleibt
durch die Verknüpfung zu den Bindungspartnern gemäß Tab. 3.3 erhalten.
Mit Hilfe von Gl. 3.2 lassen sich dann im Wechsel die zeitlichen Entwicklun-
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3.1 Ätzsimulation in Kristallen mit Zinkblendestruktur

gen der Untergitter Ak und Bk berechnen. Es gilt:

ρAk (t+ ∆t/2) = ρAk (t−∆t/2)

(
1−∆t ·

4∑
n=0

rA,n
∆x ξ̄Ak,n(t)

)
(3.3)

ρBk (t+ ∆t) = ρBk (t)

(
1−∆t ·

4∑
n=0

rB,n
∆x ξ̄Bk,n (t+ ∆t/2)

)
(3.4)

Die Ätzraten r werden hier in Einheiten einer Geschwindigkeit angegeben,
um einen Bezug zur räumlichen Dimension zu bekommen. Die Stabilitätsbe-
dingung für diese Diskretisierung lässt sich einfach durch die Beschränkung
der relativen Änderung der Wahrscheinlichkeiten ∆ρ(t)/ρ(t) ≤ 1 herleiten.
Daraus erhält man eine Bedingung für den maximal möglichen Zeitschritt
∆tmax:

∆tmax = ∆x
max {rA,n, rB,n}

(3.5)

In der Praxis wurden die Ätzraten rA,4 und rB,4 für den Fall, dass alle Bin-
dungspartner fehlen, so gewählt, dass ∆ρ(t)/ρ(t) = 1 galt und entsprechend
die Raten rA,0 und rB,0 gleich null gesetzt. Da mit Sicherheit rn > rm für
n > m gelten muss, wurde der Zeitschritt ∆t durch

∆t = γ
∆x

max {rA,3, rB,3}
, 0 < γ < 1 (3.6)

berechnet.
Um auch das Ätzen von Heterostrukturen simulieren zu können, wurden

die Ätzraten zudem in Abhängigkeit der z-Koordinate oder diskret ausge-
drückt des w-Indizes variiert. Die Ätzmaske wurde in die obersten Ebenen
ρB1 (u, v, 0) und ρB2 (u, v, 0) der Untergitter B1 und B2 geschrieben und über
die Simulationszeit nicht variiert. Die räumliche Schrittweite ∆x musste ent-
sprechend der kleinsten Details, die aufgelöst werden sollten, gewählt 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 Reaktivität von Oberflächen und deren freie Energien berück-
sichtigt, nicht die ganze Komplexität des anisotropen Ätzverhaltens in einem
Zinkblendekristall reproduziert werden kann. Auch die Vernachlässigung von
Diffusionsmechanismen wird zu Abweichungen zum Experiment führen. Da
man aber durch die Wahl der Ätzraten anhand der fehlenden Bindungspart-
ner insbesondere in den {111}-Richtungen eine gewisse Anisotropie vorgeben
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3 Simulationen nasschemischer Ätzprozesse und optischer Eigenschaften

kann, zeigt sich in den Simulationen, dass wesentliche Eigenschaften des Ätz-
mechanismus reproduziert werden können. Dazu ist in Abb. 3.2 ein Vergleich
zwischen einer in GaAs anisotrop geätzten Mesa und der entsprechenden Si-
mulation dargestellt. Wie zu sehen ist, werden die hauptsächlichen Merkmale
des anisotropen Ätzens qualitativ sehr gut wiedergegeben. Die Ätzraten rA,n
und rB,n wurden im Wesentlichen durch visuellen Vergleich der Simulations-
ergebnisse zu den realen Strukturen bestimmt und sind für die in Abb. 3.2
gezeigten Simulationsergebnisse in Tab. 3.1 aufgelistet.

[1
1

0
]

4 µm

Maske

[110]

Abbildung 3.2: Elektronenmikroskopische Aufnahme einer Mesa (Probe WTE05 ),
die mit der Zitronensäureätze 5:1 (s. Anh. A.1) in ein GaAs-Substrat geätzt wurde
(links) und Simulation des anisotropen Ätzverhaltens (rechts). In den Simulatio-
nen werden die Merkmale des anisotropen Ätzens qualitativ gut reproduziert. Die
Ätzraten, die für die Simulation verwendet wurden, sind in Tab. 3.1 aufgelistet.

Ätzrate rA,1 rA,2 rA,3 rB,1 rB,2 rB,3

Wert 0,001 1,2 2,0 0,1 0,2 0,2

Tabelle 3.1: Ätzraten, die für die Simulation in Abb. 3.2 gewählt wurden.
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3 Simulationen nasschemischer Ätzprozesse und optischer Eigenschaften

3.2 Elektromagnetische FDTD-Simulationen

Der Herstellung optischer Bauelemente geht häufig eine längere 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 für eine beliebige räumliche Variation der materialabhängigen
Parameter zu lösen. Insbesondere ist hier meist die räumliche Änderung des
Brechungsindexes n bzw. der Permittivität ε von Interesse. Die Ansätze zur
Lösung der Maxwell-Gleichungen lassen sich grob in zwei Gruppen unter-
teilen: (i) Die Lösung der zeitabhängigen Maxwell-Gleichungen und (ii) die
Lösung der zeitharmonischen1 Gleichungen. Die etabliertesten Ansätze sind
dabei FDTD-Methoden (engl. FDTD→Finite Difference Time Domain) zur
Lösung des zeitabhängigen Problems und FEM-Simulationen (engl. FEM→
Finite Element Methods) zur Lösung der zeitharmonischen Gleichungen.
Die Wahl der optimalen Simulationsmethode hängt von den jeweiligen An-

forderungen ab. Vergleiche und Erläuterungen 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 können nur monochromatische Probleme behandelt wer-
den. Die Dynamik eines Systems sowie nichtlineare Effekte können 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 ursprünglichen Form löst. Insbesondere ist
die Verwendung von Quellen bei dieser Methode obligatorisch, während das
in FEM-Simulation nicht zwangsweise notwendig ist. Eine FDTD-Simulation
liefert die zeitliche Entwicklung eines realen physikalischen Systems, dahinge-
gen sind die Lösungen einer FEM-Simulation abstrakterer Natur. Leider gibt
es jedoch kaum eine Möglichkeit zur Fehleranalyse während einer FDTD-
Simulation.
Da in der vorliegenden Arbeit Simulationen vorwiegend zur Quantifizie-

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

1Im zeitharmonischen Fall wird die Zeitabhängigkeit des elektromagnetischen Feldes
durch den Sinusoid eıωt ausgedrückt. Dadurch können zeitliche Ableitungen ∂

∂t durch
∂

∂t → ıω ersetzt werden.
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3.2 Elektromagnetische FDTD-Simulationen

levanten Größen 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 [52–54],
die, gewisse Programmierfähigkeiten vorausgesetzt, eine schnelle Fertigstel-
lung des Codes ermöglichen. 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 für einen schnellen Überblick Ref. [54] oder einen tieferen
Einblick Ref. [52, 53] entnommen werden können.
Die zeitabhängigen makroskopischen Maxwell-Gleichungen lassen sich ein-

fach nach den zeitlichen Ableitungen für das elektrische Feld E und das ma-
gnetische Feld B auflösen. Man erhält dann:

∂

∂t
E = 1

µ0ε0 ε
∇×B − 1

ε0 ε
j (3.7)

∂

∂t
B = −∇×E (3.8)

Über die elektrische Stromdichte j lässt sich einfach eine Quelle realisieren,
indem man z.B. ansetzt: j(x, t) = j0 δ(x−x0) sin(ω0t). Diskretisiert man nun
Gl. 3.7 und 3.8, lassen sich E und B wie folgt fortpflanzen:

E(x, t+ ∆t) = E(x, t) + ∂

∂t
E(x, t) ∆t (3.9)

B(x, t+ ∆t) = B(x, t) + ∂

∂t
B(x, t) ∆t (3.10)

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

∂

∂xi
Ej(x, t) = 1

∆xi
(Ej(x + ∆xi ei, t)− Ej(x, t)) (3.11)

∂

∂xi
Bj(x, t) = 1

∆xi
(Bj(x, t)−Bj(x−∆xi ei, t)) (3.12)

Mit Gl. 3.7–3.12 lässt 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)

Aktualisierung des elektrischen
Feldes E durch die Quellfelder

Aktualisierung des magnetischen Feldes B

Aktualisierung des elektrischen Feldes E durch ∇×B

Damit die Simulation stabil bleibt, d.h. kleine numerische Fehler sich nicht
exponentiell fortpflanzen, müssen Kriterien für die räumliche und zeitliche
Schrittweite ∆x bzw. ∆t eingehalten werden. Es sollte dabei ∆x < λ0/10 und
∆t ≤ 1/

√
3 sein, wenn λ0 der Emissionswellenlänge 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 dafür gesorgt werden, dass die elektrischen Felder zum Rand
hin möglichst kontinuierlich exponentiell abfallen, um keine Reflexionen zu
verursachen. In der Literatur wird hierfür häufig eine komplexe Permittivität
ε = ε1+ıε2 an den Rändern eingeführt, 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 Rändern hin bei jedem Simulati-
onszyklus leicht gedämpft, was etwas rudimentärer ist, seinen Zweck aber zu
Genüge erfüllte.

3.2.2 Kopplung der Quelle an das Strahlungsfeld

Gewöhnlich wird der Quellstrom j(x, t) durch eine feste Funktion der Zeit vor-
gegeben. Mögliche Kopplungseffekte mit dem elektromagnetischen Feld wer-
den dann anhand der Feldüberhöhung am Ort der Quelle mit analytischen
Methoden abgeschätzt. Da jedoch die schwache Kopplung zwischen Emit-
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ter und Resonatormode insbesondere beim Design von Einzelphotonenquellen
immer eine wichtige Rolle spielt, wäre es auch interessant, die Rückkopplung
des elektromagnetischen Feldes auf die Strahlungsquelle direkt zu berück-
sichtigen. Streng genommen divergiert das elektrische Feld am Ort xQuelle
der Quelle natürlich, da das von einer Punktladung ausgehende Feld am Ort
x über EQuelle = q

4πε0ε
xQuelle−x
|xQuelle−x|3 gegeben ist. Andererseits stellt sich dieses

Problem in einem diskretisierten Raum nicht. Da bei einer FDTD-Simulation
die Quellströme wie bei einem Hertzschen Dipol punktförmig angenommen
werden, wird durch die Quelle nur an einem Punkt des Simulationsgitters
ein finites elektrisches Feld EQuelle erzeugt. Daher sollte es möglich sein, die
Rückkopplung des elektromagnetischen Feldes auf eine Quelle durch die Lor-
entzkraft F = q (E(xQuelle) + v×B(xQuelle)) zu beschreiben.
Um nun einen harmonisch oszillierenden Dipol zu simulieren, wurde ei-

ne Hilfsdifferentialgleichung für den Quellstrom j verwendet. In der Litera-
tur wird für diese Differentialgleichungen die englische Bezeichnung Auxili-
ary Differential Equation oder kurz ADE verwendet. Sie wurden allerdings
nicht zur Beschreibungen der Rückkopplung auf eine Quelle, sondern für 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 gedämpften harmonischen Oszillator beschrie-
ben. Setzt man q = 1, was effektiv einer Normierung der abgestrahlten Leis-
tung entspricht, folgt der Quellstrom jQuelle den Differentialgleichungen:

∂ pQuelle(t)
∂t

= jQuelle(t) (3.13)

∂ jQuelle(t)
∂t

= −ω2
Quelle pQuelle(t) + κ̂ (E(xQuelle, t) + jQuelle(t)×B(xQuelle, t))

(3.14)

pQuelle(t) ist das Dipolmoment der Quelle, der Tensor κ̂ die Kopplungsstärke
zwischen Dipol und Strahlungsfeld. Wählt man nun Anfangsbedingungen für
pQuelle(0) und jQuelle(0), können Dipolmoment und Quellstrom von Simula-
tionsschritt zu Simulationsschritt fortgepflanzt werden:

pQuelle(t+ ∆t) = pQuelle(t) + jQuelle(t) ∆t (3.15)
jQuelle(t+ ∆t) = jQuelle(t)− ω2

Quelle pQuelle(t) ∆t +
κ̂ (E(xQuelle, t) + jQuelle(t)×B(xQuelle, t)) ∆t (3.16)

Der Quantisierung im FDTD-Algorithmus und der Verwendung der Yee-Zelle
ist es allerdings zusätzlich 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 (i, j, k) des Simulationsgitters, setzt sich das elektrische Feld
EQuelle der Stromquelle aus folgenden Komponenten zusammen:

EQuelle =

Ex(i, j, k) + Ex(i− 1, j, k)
Ey(i, j, k) + Ey(i, j − 1, k)
Ez(i, j, k) + Ez(i, j, k − 1)


Für die Rückkopplung auf die Quelle werden dieselben Komponenten des elek-
trischen Feldes verwendet. Um die Wirkung des magnetischen Feldes BQuelle
zu berücksichtigen, wird ebenfalls die Summe aus jeweils zwei Positionen des
Simulationsgitters benötigt:

BQuelle =

Bx(i, j, k − 1) +Bx(i, j − 1, k)
By(i, j, k − 1) +By(i− 1, j, k)
Bz(i, j − 1, k) +Bz(i− 1, j, k)


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 gemäß Gl.

3.14 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. 3.3 (grüne Linie) demonstriert. Im selben Schaubild, ist auch
zu sehen, was passiert, wenn man die Quelle in einer optischen Kavität plat-
ziert. Ist die Quelle in Resonanz mit der Kavität, wird die Dämpfung der
Oszillation verstärkt (gelbe und rote Linie), ist sie außerhalb der Resonanz,
wird die Dämpfung verzögert (magentafarbene Linie). Schlussendlich ist in
Form der Ergebnisse in Abb. 3.3 eine direkte Simulation des Purcell-Effekts
gelungen. Hier sei noch einmal erwähnt, dass die Dämpfung 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 möglich
sein, dass der Emitter einen Teil seiner Strahlungsleistung in eine optische
Mode hoher Güte 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 möglich sein, eine starke Kopplung zwischen dem Emitter und
der optischen Mode zu erreichen.
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Abbildung 3.3: Zeitlicher Verlauf der in einer Dipolquelle mit Resonanzwellen-
länge λQuelle = 1µm gespeicherten Energie EQuelle(t). Befindet sich die Quelle in
einer resonanten Kavität (gelb/rot), wird die Relaxationszeit τ im Vergleich zum Va-
kuum (grün) durch den Purcell-Effekt verkürzt. In einer nicht-resonanten Kavität
(magenta) wird sie hingegen verlängert. Die Kavität besteht aus einem Würfel mit
Kantenlänge acav, dessen Außenwände eine Reflektivität von 60% aufweisen. Der
Quelldipol wurde im Zentrum des Würfels positioniert und in z-Richtung polarisiert
mit einer Dämpfung κz = 10−5.

Um zu überprüfen, ob diese Effekte tatsächlich in einer Simulation beobach-
tet werden können, wurde der Emitter in einer kubischen Kavität platziert,
deren Außenwände einem idealen elektrischen Leiter entsprechen, jedoch ein
100 000 stel der einfallenden optischen Leistung absorbieren. Wie bei der Si-
mulation des Purcell-Effekts (Abb. 3.3) wurde auch hier der Dipolemitter in
z-Richtung polarisiert. Um die Simulationszeit kurz zu halten, wurde aller-
dings die Kopplungskonstante κz von 10−5 auf 10−4 erhöht. Dies hat simu-
lationsbedingt den kleinen Nebeneffekt, dass sich die Emissionswellenlänge
des Emitters im Spektrum um etwa 1h gegenüber dem vorgegebenen Wert
verschiebt. Die Emitterwellenlänge λEmitter wurde dann so variiert, dass sie
die Resonanzwellenlänge der Kavitätsmode kreuzt.
Im Spektrum des elektromagnetischen Feldes in der Kavität, welches in

Abb. 3.4 illustriert wird, ist gut zu erkennen, wie der Emitter bei Annäherung
seiner Emissionswellenlänge an die Resonanz der Kavität zunehmend mehr
optische Leistung in die Kavitätsmode abstrahlt. Noch interessanter ist jedoch
das auftretende Anti-Crossing der spektralen Linien, wenn die Wellenlänge
des Emitters in Resonanz mit der Kavitätsmode ist. Dies ist ein eindeutiges
Indiz für ein stark gekoppeltes System.
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Abbildung 3.4: Simulation der starken und der nicht-resonanten Kopplung eines
Emitters und einer Kavitätsmode. Bei Annäherung der Emitterwellenlänge an die
Resonanzwellenlänge der Kavität ist deutlich das charakteristische Anti-Crossing
der spektralen Linien durch die starke Kopplung zu erkennen. In diesem Bereich
wurde für eine bessere Auflösung die Emitterwellenlänge in kleineren Schritten vari-
iert. Die kubische Kavität hat eine Kantenlänge von 717,4 nm und Brechungsindex
1. Durch die recht hohe Kopplungskonstante κz = 10−4 des in z-Richtung pola-
risierten Dipolemitters zum elektromagnetischen Strahlungsfeld (vgl. Gl. 3.14) ist
die Emitterwellenlänge im Spektrum um ca. 1h zum vorgegebenen Wert (x-Achse)
verschoben. Der Emitter befindet sich im Zentrum der Kavität.

Zusätzlich zum Auftreten des Anti-Crossings, das auch als Rabi-Splitting
bezeichnet wird, können auch die sog. Rabi-Oszillationen beobachtet werden.
In Abb. 3.5 ist der zeitliche Verlauf der im Dipol gespeicherten Energie für
verschiedene Emitterwellenlängen aus der Simulation in Abb. 3.4 aufgetra-
gen. Ist der Emitter nicht-resonant an die optische Mode gekoppelt, sind nur
geringe Oszillationen sichtbar (blaue Linie). Nähert sich die Emitterwellen-
länge jedoch der Resonanz der Kavität, wird die Amplitude der Oszillation
zunehmend stärker und die Frequenz geringer (rote und grüne Linie). Ist das
Regime der starken Kopplung erreicht (schwarze Linie), entspricht die Ampli-
tude der Gesamtenergie des Systems. Das bedeutet, dass die Gesamtenergie,
eingehüllt von den Verlusten der Kavität, im Wechsel komplett in der opti-
schen Mode und dem Dipolemitter gespeichert ist. In einer quantenmecha-
nischen Beschreibung würde man hier von Rabi-Oszillationen sprechen, bei
denen das System zwischen einem photonischen und elektronischen Zustand
oszilliert.
Es ist also tatsächlich möglich, mit dem klassischen Ansatz, einen Dipo-

32



3.3 Zusammenfassung der Ergebnisse

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18

0

1

2

3

4
E

ne
rg

ie
 E

E
m

itt
er

(t
) 

de
s 

D
ip

ol
em

itt
er

s

Zeit t (ps)

λEmitter = 980,9 nm

λEmitter = 979 nm

λEmitter = 975 nm

λEmitter = 971 nm

Abbildung 3.5: Zeitlicher Verlauf der im Dipolemitter gespeicherten Energie
EEmitter(t) für verschiedene Emitterwellenlängen λEmitter aus Abb. 3.4. Während
durch die nicht-resonante Kopplung (blau) zu einer Kavitätsmode nur leichte Os-
zillationen sichtbar sind, verstärken sich diese, sobald sich der Emitter der Reso-
nanzwellenlänge der Mode nähert (grün/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
Kavitätsmode zu simulieren.

3.3 Zusammenfassung der Ergebnisse

Das anisotrope Ätzverhalten 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 für die
beiden Atomsorten der zweiatomigen Basis reproduziert. Durch die Berück-
sichtigung nächster Nachbarn in einer Mastergleichung für die Propagation
der Ätzfront konnte nicht nur das anisotrope Ätzverhalten (Abb. 3.2) son-
dern auch das Ätzen von Heterostrukturen (Abs. 6.4.3 und 6.6) vorhergesagt
werden.
Zur Simulation des Strahlungsprofils eines Emitters in einer optischen Mi-

krokavität (vgl. Abs. 6.3) wurde ein eigener FDTD-Algorithmus implemen-
tiert. In diesem konnten Dipolquellen mithilfe eines neuartigen Ansatz über
die klassische Lorentzkraft an das elektromagnetische Strahlungsfeld gekop-
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pelt werden. Mit diesem System war es möglich, den Purcell-Effekt sowie die
nicht-resonante und die starke Kopplung zwischen Emitter und einer Kavi-
tätsmode zu simulieren. Im Regime starker Kopplung waren sowohl das Anti-
Crossing (Abb. 3.4) der spektralen Linien als auch die Rabi-Oszillationen
(Abb. 3.5) zwischen photonischen und elektronischen Zuständen zu beobach-
ten. Diese Simulationstechnik bietet also eine theoretische Beschreibung fast
aller für aktive Mikroresonatoren relevanten Effekte, ohne auf quantenmecha-
nische Kopplungseffekte zurückzugreifen.
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Neben der Herstellung optischer Kavitäten hoher Güte ist bei der Erforschung
der Licht–Materie-Wechselwirkung natürlich auch dem optisch aktiven Me-
dium in Form der InAs-Quantenpunkte große Aufmerksamkeit zu widmen.
Ist bei der Herstellung von Bragg-Kavitäten wie z.B. den sog. Pillarresona-
toren, die in Abschnitt 5.2 vorgestellt werden, das Einstellen der Resonanz-
wellenlänge im Wesentlichen durch die geometrischen Parameter bestimmt,
so ist die Herstellung von Quantenpunkten mit definierter Emissionswellen-
länge eine weitaus größere Herausforderung. Sie hängt neben der chemischen
Zusammensetzung des Materials auch wesentlich von der Größe der Quan-
tenpunkte ab, die immer eine nicht zu vernachlässigende 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 Emissionswellenlänge haben. Gleichzeitig sollte es
auch nach dem Wachstum noch möglich sein, die Emissionswellenlänge zu
beeinflussen, um die Kopplung zu optischen Moden zu kontrollieren.
Im Folgenden werden daher Wachstumsmethoden zur Kontrolle von Emis-

sionswellenlänge und Quantenpunktdichte vorgestellt. Daraufhin wird disku-
tiert, inwieweit eine Kontrolle der Emissionswellenlänge durch das Anlegen
elektrischer Felder und den so auftretenden Quantum-Confined Stark Effect
möglich ist. Abschließend werden dann Messungen an potentiell strukturiert
gewachsenen Quantenpunkten gezeigt, für die eigens ein neues Verfahren zur
ortsaufgelösten Spektroskopie entwickelt wurde. Die Proben hierfür 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 Oberfläche,
der sog. Benetzungsschicht oder engl. wetting layer, ein Inselwachstum auf-
grund der unterschiedlichen Gitterkonstanten von GaAs (5,65Å) und InAs
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(6,05Å) ein [58]. Dadurch kann sich die Gitterkonstante in den Inseln in
Wachstumsrichtung solange vergrößern, bis jegliche Verspannung aufgehoben
ist. Da dieses Wachstum selbstorganisiert abläuft, verteilt sich die Emissions-
wellenlänge der Quantenpunkte häufig über 100 und mehr Nanometer. Zu-
dem hängt die Emissionswellenlänge sehr entscheidend von der sehr kurzen
Wachstumszeit und der Temperatur des Substrats ab.

4.1.2 Einfluss der Wachstumsparameter auf die Dichte und
Emissionswellenlänge der Quantenpunkte

Da in dieser Arbeit im Wesentlichen die Möglichkeit, einzelne Quantenpunkt-
linien spektral gut zu separieren, von Bedeutung war, wurde keine systemati-
sche Bestimmung der Quantenpunktdichte durchgeführt. Stattdessen wurde
ein zweckgebundener Ansatz gewählt, bei dem überprüft 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 nächsten 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 5min 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 Emissionswellenlänge korreliert, d.h. längere
Wachstumszeit bedeutet höhere Dichte, größere Quantenpunkte und niedri-
gere Emissionsenergie. Die Wachstumszeit hängt 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-
wellenlänge beeinflusst werden [60–62]. Bei langem Tempern dissoziiert ein
Großteil des InAs und nur wenige Quantenpunkte bleiben zurück. Zusätzlich
beobachtet man die Tendenz, dass sich kleinere Quantenpunkte zu größeren
verbinden. Auch wenn dieses Verfahren generell eine gute Möglichkeit bietet,
die Quantenpunktdichte zu beeinflussen, wurden mit Proben dieser Art bei
optischen Messungen keine guten Erfahrungen gemacht. Die Intensität der
Quantenpunktlinien war schwach, was an einer fehlenden Benetzungsschicht
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liegen könnte, die, sofern vorhanden, den Transport von Ladungsträgern in
die Quantenpunkte begünstigen kann.

Flushing Durch das Flushing (siehe 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. 30 s machte es jedoch schwierig, reproduzierbar Quantenpunktschichten
mit ausreichend geringer räumlicher Dichte herzustellen.

Letztendlich wurde bei der Probenherstellung wegen seiner guten Reprodu-
zierbarkeit in Bezug auf die Emissionswellenlänge der Quantenpunkte meis-
tens das Flushing-Verfahren verwendet. Gerade für 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 Emissionswellenlänge durch „Flushing“

Zur Verminderung der Breite der Quantenpunktemission kann ein in der Li-
teratur als Flushing bezeichnetes Verfahren verwendet werden [63–65]. Hier-
bei wird nach dem InAs-Wachstum eine nur wenige Nanometer dicke GaAs-
Schicht gewachsen und danach für einige Minuten getempert. Wie in Abb.
4.1 zu sehen, vermindert sich die Halbwertsbreite der Emission dadurch deut-
lich und verschiebt sich im Mittel zu höherer Energie. Eine beliebte Erklärung
hierfür ist, dass die größeren Quantenpunkte nicht vollständig von der dünnen
GaAs-Schicht benetzt werden, abdampfen und die kleineren Quantenpunkte
mit höherer Energie hinterlassen [66]. Es ist allerdings fragwürdig, ob diese
Argumentation für 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 Schaltvorgänge wünschenswert, die Kopplung möglichst
schnell an- und auszuschalten. Eine naheliegende Realisierung hierfür ist die
Verschiebung der Emissionswellenlänge des Quantenpunkts. Zu diesem Zweck
kann z.B. eine langsame thermische Verschiebung der Bandlücke 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 Gauß-
Verteilung) und ohne (graue Linie) sog. Flushing während des Wachstums (Proben
A1079 und A1015 ). Beim Flushing wurden die Quantenpunkte mit 2 nm GaAs
überwachsen und dann durch ein zweiminütiges Aufheizen von der Quantenpunkt-
wachstumstemperatur (470◦C) auf 520◦C getempert. Nach dem Flushing ist eine
deutliche Verschmälerung der Quantenpunktemission zu erkennen.

der Bandstruktur und damit eine Änderung der Emissionsenergie [67–69]

∆E(F ) = µelF + αF 2 . (4.1)

In diesem Fall beschreibt µel das permanente elektrische Dipolmoment und
α die Polarisierbarkeit des exzitonischen Dipols im Quantenpunkt. Zudem ist
es wünschenswert, das elektrische Feld lateral anzulegen, da so weiterhin die
Möglichkeit besteht, die Quantenpunkte durch eine vertikale Diodenstruk-
tur elektrisch anzuregen. Man erhofft sich durch die größere Ausdehnung der
Quantenpunkte in lateraler Richtung auch eine stärkere Polarisierbarkeit der
Exzitonen als in vertikaler Richtung. Laut Ref. [69] ergibt sich unter lateralem
elektrischen Feld ein permanentes Dipolmoment µel ≈ 0 und die Polarisier-
barkeit α ≈ −3µeVcm2/kV2, was bei einem Abstand zweier Elektroden von
10µm und einer angelegten Spannung von 8V einer Verschiebung um ca.
0,4meV entspricht. Verglichen mit der Halbwertsbreite einer Resonatormode,
die typischerweise im Bereich von 0,1–0,5meV liegt, ist das ein sehr zufrie-
denstellendes Ergebnis.
Um die Ergebnisse aus Ref. [69] zu bestätigen und die Brauchbarkeit für ein

schnelles Verschieben der Quantenpunktemission zu überprüfen, wurden Pro-
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4.2 Quantum-Confined Stark Effect

ben mit Fingerkontakten im Abstand von 4–16µm hergestellt. Die Quanten-
punktschicht wurde 25 nm über einer AlAs-Ätzstoppschicht positioniert. Um
die späteren Kontakte herum wurde eine Ätzmaske strukturiert. Daraufhin
wurde die oberste GaAs-Schicht in den freien Bereichen mit der Zitronensäu-
reätze 5:1 (siehe Anhang A.1) selektiv bis zur AlAs-Schicht geätzt. Nach dem
darauffolgenden Bedampfen mit Gold und dem Ablösen des restlichen Goldes
auf der zurückgebliebenen Lackschicht konnten so Elektroden auf Höhe der
Quantenpunkte hergestellt werden (siehe Abb. 4.2).

200 µm

4 µm

GaAs-Substrat

QDs 25 nm
über AlAs

100 nm AlAs
50 nm Gold

a) b)

50 nm Gold

500 nm GaAs

Abbildung 4.2: (a) Schematische Darstellung der Kontaktierung zum Anlegen ei-
nes lateralen elektrischen Feldes und (b) Mikroskopaufnahmen der Kontakte (Probe
A0996c).

Die Prozessierung der Proben und die im Folgenden vorgestellten optischen
Messungen wurden zusammen mit Florian Stockmar im Rahmen seiner be-
gleitenden Diplomarbeit [70] durchgeführt. 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 für die Messungen optisch angeregt werden muss-

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

zeitintegrierte Spektren. Durch Änderung des Tastverhältnis zwischen ‘an’-
und ‘aus’-Zustand, sollte dann anhand der Intensität zwischen verschobener
und unbeeinflusster Linie unterschieden werden können.
In Abb. 4.3 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 für ein Tastverhältnis von 20% betrachtet, sieht man im Wesentlichen
die vom angelegten Feld unbeeinflusste Emission der Quantenpunkte. Dahin-
gegen kann man bei einem Tastverhältnis von 50% bei kleinen Feldern an
einigen Linien den Beginn der parabolischen Verschiebungen erkennen, die
allerdings schnell an Intensität abnehmen. Bei einem Tastverhältnis von 80%
sind dann fast ausschließlich die, durch das Feld verschobenen, Linien zu er-
kennen. Für drei solcher Linien wurde die Stark-Verschiebung aufgetragen.
Für die Linie 1 kann man auch bei einem Tastverhältnis 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 α ≈ −0.9 ... − 1.4µeV cm2/kV2

errechnet. Diese Werte liegen etwa um einen Faktor drei unter denen in Ref.
[69]. Auch das permanente Dipolmoment µel ≈ −0.1 ... 3.0µeV cm/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. Zusätzlich zur Verschiebung von Emissionslinien
tauchen bei höheren elektrischen Feldern neue Linien im Spektrum auf, die
möglicherweise auf eine erhöhte Wahrscheinlichkeit für die Erzeugung von
geladenen Exzitonen, also exzitonischen Zuständen mit ungleicher Loch- und
Elektronenzahl, hinweisen.
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Abbildung 4.3: Verschiebung der Quantenpunktemission unter Wechselspannung
(500 kHz) und variablem Tastverhältnis. Der Abstand zwischen den Gold-Elektroden
beträgt 5,5µm (Probe A0996c, Kontakt 3-7 ). Bei einem Tastverhältnis 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 Tastverhältnissen 20% bzw. 80% ist jeweils nur eine Linie deutlich sichtbar.
Für drei Emissionslinien wurde die Stark-Verschiebung aufgetragen und eine para-
bolische Kurvenanpassung vorgenommen.
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4 InAs-Quantenpunkte

4.3 Ortsaufgelöste Messungen an strukturiert gewachsenen
Quantenpunkten

Für die Einbettung von Quantenpunkten in optische Mikrokavitäten ist es
von Vorteil, wenn Quantenpunkte kontrolliert an vorbestimmten Positionen
gewachsen werden können. Dafür wird gewöhnlich ein Verfahren verwendet,
bei dem kleine Löcher nasschemisch in die GaAs-Oberfläche geätzt werden.
An den Facetten dieser Löcher wachsen die Quantenpunkte dann bevorzugt
[71–74]. 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 Auflösung als auch ortsaufgelöst gemessen
werden konnte. Hierzu wurde ein rotierendes Dove-Prisma verwendet, dessen
Funktionsweise im Folgenden erklärt 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 2φ
gedreht, wenn sich das Prisma um einen Winkel φ dreht. Ein Punkt (x, y) in
der Objektebene wird dann gemäß folgender Abhängigkeit auf einen Punkt
(x̄, ȳ) in der Bildebene abgebildet:(

x̄

ȳ

)
=
(

cos(2φ) sin(2φ)
sin(2φ) − cos(2φ)

)
·
(

x

y

)
(4.2)

Damit Gl. 4.2 gültig ist, muss für die Höhe h und die Länge l des Prismas
auf halber Höhe die Beziehung l = (

√
2n2 − 1 + 1)/(

√
2n2 − 1 − 1) gelten,

sofern der Winkel zwischen den Ein- und Ausgangsfacetten zur Basisfläche
45◦ beträgt.
Befindet sich in der Bildebene an der Position x̄Spalt der Eingangsspalt

eines Spektrometers (Abb. 4.4), kann jedem Punkt (x̄Spalt, ȳ) entlang der
Spaltöffnung ein Punkt in der Objektebene zugeordnet werden. Die Position
ȳ wird im Spektrometer mithilfe einer Si-CCD (engl. CCD→ Charge Coupled
Device) bestimmt. Die CCD hat 256× 1024 Bildpunkte, mit denen senkrecht
zum Spalt die Dispersion des einfallenden Lichts über 1024 Kanälen aufgelöst
wird. Für die Ortsmessung stehen dann pro spektralem Kanal 256 Bildpunkte
parallel zum Spalt zur Verfügung. Durchsticht die Rotationsachse des Prismas
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4.3 Ortsaufgelöste Messungen

die Ebene der CCD am Punkt (x̄0, ȳ0), kann einem Punkt (x̄Spalt, ȳCCD) auf
der CCD ein Punkt (x, y) in der Objektebene zugeordnet werden über(

x

y

)
=
(

cos(2φ̄) sin(2φ̄)
sin(2φ̄) − cos(2φ̄)

)
·
(

x̄Spalt

ȳCCD − ȳ0

)
, (4.3)

mit φ̄ = −φ. Damit ist es also möglich, ein komplettes spektral und in zwei
Dimensionen räumlich aufgelöstes Bild zu rekonstruieren.
Für 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 möglichst
parallel zum Strahl orientiert sein. Außerdem sollte die Rotationsachse die
Bildebene möglichst an der Position des Spalts und in der Mitte der CCD
durchlaufen. Daher wurde die Rotationseinheit auf einer in x- und y-Richtung
verschiebbaren sowie in zwei Achsen kippbaren Halterung befestigt.

4.3.2 Vorteile der Rotation des Bildes gegenüber anderen
Messmethoden

Anfangs kann natürlich die Frage aufkommen, wieso man das Bild einer Pro-
be über 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
möglichen Alternativen, stellt es sich als äußerst nützlich heraus.
Die wohl am häufigsten verwendete Methode, um ein ortsaufgelöstes Spek-

trum zu erhalten, ist das Abrastern der Probe. Dies kann durch Verschieben
der Probe unter konfokaler Anregung mithilfe von Piezo-Verschiebeeinheiten

Abbildung 4.4: Prinzip der ortsaufgelösten Messung mithilfe eines Dove-Prismas.
Das invertierte Bild eines Objekts wird um einen Winkel 2φ durch Rotation des
Prismas um einen Winkel φ gedreht. In der Bildebene befindet sich der Spalt des
Spektrometers. Anhand des Rotationswinkels φ und der Position eines Bildpunktes
auf dem Spalt kann die Position des Punktes in der Objektebene rekonstuiert werden.
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4 InAs-Quantenpunkte

oder durch Verschieben des Anregungsspots selbst geschehen. Dabei wird pro
Messpunkt ein Spektrum aufgenommen. In diesem Fall ist die räumliche Auf-
lösung durch die Größe des Laserspots auf der Probe, aber auch durch die
Diffusionslängen der Ladungsträger begrenzt. Das eigentliche Problem dieser
Methode ist allerdings das zweidimensionale Rastern, das die Messzeit pro-
portional zur Fläche und zum Quadrat der räumlichen Auflösung macht. Für
das Vermessen eines 100× 100µm großen Bereiches mit einer Auflösung von
500 nm und einer Integrationszeit von 5 s pro Messschritt würde man mehr
als zwei Tage Messzeit benötigen.
Man könnte nun natürlich analog zur Rotation des Bildes den Anregungs-

spot des Lasers aufweiten und die Probe senkrecht zum Spalt verfahren,
während man parallel zum Spalt die räumliche Auflösung 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 Längenskalen der Piezoeinheit und der CCD-Kamera arbeiten.
Als letzte Alternative, die hier erwähnt werden soll, könnte 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 für eine exakte Bildgebung ernsthaft in Betracht ziehen sollte.
Abschließend sollen die Vorteile hervorgehoben werden, die die Verwendung

des bildrotierenden Prismas mit sich bringt:

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

• Es handelt sich hier um ein reines Abbildungsverfahren, d.h. die räumli-
che Auflösung ist durch das Auflösungsvermögen des optischen Systems
und den Eingangsspalt des Spektrometers bestimmt.

• 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 ortsaufgelösten Spektroskopie verwendet.

• Es gibt nur eine Längenskala, nämlich die Bildpunkte der CCD-Kamera.

• Die Messzeit skaliert linear mit der räumlichen Auflösung.

• Es werden keine Piezo-Verschiebeeinheiten benötigt. Lediglich ein Schritt-
motor ist erforderlich, der das Prisma dreht und, natürlich abhängig
vom Bedarf des Anwenders, eine relativ geringe Genauigkeit in der Po-
sitionierung gewähren muss.
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4.3.3 Einfluss leichter Verkippungen des Prismas auf die Abbildung

Da es nur bis zu einem bestimmten Maß möglich 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. Hierfür wurde angenommen, dass das Prisma um
die Winkel ωy bzw. ωx um die x- bzw. y-Achse zur Rotationsachse des Motors
verkippt ist. Zusätzlich wurde angenommen, dass die Rotationsachse selbst
zur optischen Achse um die Winkel Ωy und Ωx verkippt ist. Eine Verkippung
um die z-Achse ist hier nicht relevant, da sie für kleine Winkel nur eine Pha-
senverschiebung in der Rotationsmatrix verursacht. Ist das Prisma nun um
einen Winkel φ gedreht, gilt bei kleinen Verkippungen Ωx, Ωy, ωx, ωy, dass
die Normalen ni der Ebenen des Prismas durch eine Rotationsmatrix R̂(φ)
auf die Normalen n̄i(φ) abgebildet werden. Für R̂(φ) gilt dann:

R̂(φ) = 1 0 Ωx
0 1 −Ωy
−Ωx Ωy 1

 ·
 cos(φ) − sin(φ) 0

sin(φ) cos(φ) 0
0 0 1

 ·
 1 0 ωx

0 1 −ωy
−ωx ωy 1


R̂(φ) = cos(φ) − sin(φ) Ωx+ωx cos(φ)+ωy sin(φ)

sin(φ) cos(φ) −Ωy+ωx sin(φ)−ωy cos(φ)

−Ωx−ωx cos(φ)+ωy sin(φ) Ωy+ωx sin(φ)+ωy cos(φ) 1


(4.4)

Zur Berechnung von R̂(φ) wurden nur Verkippungswinkel in 1. Ordnung
berücksichtigt, also z.B. sin(Ωx) = Ωx, cos(ωy) = 1, ω2

x = 0 und Ωyωx = 0.
Mithilfe der rotierten Normalenvektoren n̄i(φ) = R̂(φ) · ni kann dann der
Verlauf des Strahls anhand der Brechung an den angewinkelten Flächen und
der Totalreflexion an der Basisfläche berechnet werden. Die Berechnung hier-
für ist nicht ganz trivial und wurde mit Wolfram Mathematica durchgeführt.
Werden in der Rechnung konsequent die Verkippungswinkel nur in 1. Ordnung
berücksichtigt, ergibt sich für die Rekonstruktion des Bildes in der Objektebe-
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ne: (
x

y

)
= M̂

(
φ̄
)
·
(

x̄Spalt

ȳCCD − ȳ0

)
+ ∆x

(
φ̄
)

(4.5)

M̂(φ) =
(

cos(2φ)− 2 sin2(φ) ∆y(φ) sin(2φ) (1 + ∆y(φ))
sin(2φ) (1 + ∆y(φ)) − cos(2φ)− 2 cos2(φ) ∆y(φ)

)
∆x(φ) = h

(
cos(φ) ∆x(φ) + η sin(φ) ∆y(φ)
sin(φ) ∆x(φ)− η cos(φ) ∆yφ)

)
∆x(φ) = Ωx + ωx cos(φ)− ωy sin(φ)
∆y(φ) = Ωy + ωx sin(φ) + ωy cos(φ)

η = 2n2√2n2 − 1
2n4 − 3n2 + 1

Geht man zusätzlich davon aus, dass die Höhe h des Prismas deutlich größer
ist als das Bild auf der CCD-Kamera, also h >> ȳCCD− ȳ0, genügt es für die
Abweichung vom Idealfall (Gl. 4.3), nur den Term ∆x(φ̄) zu betrachten, so
dass ein unbekannter Parameter wegfällt. Die vier Verkippungswinkel treten
dann nämlich nur noch als Produkt mit h auf, so dass die Kenntnis über die
Werte dieser Produkte genügt, 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. 4.5 dargestellt. Bei dieser Messung
wurde das Prisma in 0,4◦-Schritten von 0◦ bis 360◦ gedreht. In dem Intensi-
tätsgraph wurde für einen spektralen Kanal bei 908,7 nm die Intensität der
Photolumineszenz in Abhängigkeit des Drehwinkels φ und den Kanälen yCCD
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 vollführt also während einer vollstän-
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 (xQD, yQD) wird also an
vier Punkten auf die CCD abgebildet, für die gilt:(

xQD

yQD

)
= M̂(φ̄i) ·

(
x̄Spalt

ȳi − ȳ0

)
+ ∆x(φ̄i), i = 1, 2, 3, 4 (4.6)
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Abbildung 4.5: µPL-Intensität in Abhängigkeit des Rotationswinkels φ des Dove-
Prismas und des y-Kanals auf der Si-CCD bei einer Wellenlänge von 908,7 nm. (Feld
C3, Probe A1235 )

Im Idealfall ist dann φ̄i = φ̄QD + (i − 1) · 90◦ und ȳi = (−1)i (ȳ0 − ȳQD).
Im Experiment ist dies durch die leichten Verkippungen des Prismas natür-
lich nicht exakt der Fall. Allerdings sind die experimentellen Ergebnisse auch
nicht weit vom Idealfall entfernt. In Abb. 4.6a ist die zweidimensionale Auto-
korrelation des spektral integrierten Signals der Messung aufgetragen. Es sind
deutlich die Maxima bei Verschiebungen ∆φ 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-Kanäle (Abb.
4.6b). Man kann dort die erwarteten Maxima bei einer Verschiebung des Ro-
tationswinkels um ±90◦ erkennen. Diese sind allerdings um den Abstand ∆ȳ0
der Rotationsachse des Prismas zum Zentrum der CCD-Kamera verschoben.
So lässt sich also die Position ȳ0 der Rotationsachse auf der CCD abschätzen.
Da die CCD 256 Kanäle besitzt, gilt ȳ0 ≈ 127, 5 + ∆ȳ0.
Für die Rekonstruktion des Bildes in der Objektebene geht es nun dar-

um, die unbekannten Fitparameter aus Gl. 4.5 zu bestimmen, die da wären:
x̄Spalt, ȳ0, hΩx, hΩy, hωx, und hωy. Prinzipiell kann die Kalibrierung mit
einer dafür angefertigten Referenzprobe durchgeführt werden, z.B. mit klei-
nen Ansammlungen eines stark streuenden Materials, das an wohldefinierten
Punkten aufgebracht wird. Denkbar wäre da unter anderem, kleine Goldschei-
ben von ca. 1µm 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 ortsaufgelösten 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-Kanäle. 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-Kanäle
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 Längenskala in der Objektebene so nicht angeben lässt.
Als Maß für die Optimierung der Parameter wurde dabei Gl. 4.6 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. 4.6 acht Gleichungen, da jeweils die x-
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 über den Mittelwert eingeht. Man bekommt also pro
auftretendem Intensitätsmaximum sechs Gleichungen, was bedeutet, dass für
eine Anpassung der sechs Parameter gerade einmal ein Quantenpunkt benö-
tigt wird. Bei dieser Messung wurden dafür jedoch viel mehr, nämlich 750
Emissionslinien verwendet, die teilweise auch von unterschiedlichen Zustän-
den (Exziton, Biexziton, ...) derselben Quantenpunkte stammten. Die Maxi-
ma wurden anhand des abgeschätzten Wertes für ȳ0 ihrer spektralen Position
und Intensität einander automatisiert zugeordnet.
Da die Probe einen leichten Drift während der Messdauer aufwies, wurden

zu den sechs Fitparametern noch zwei weitere Parameter Ax, Ay hinzuge-
fügt, die eine lineare Verschiebung in x- und y-Richtung beschreiben. Die
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4.3 Ortsaufgelöste Messungen
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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 0,84Pixeln nahe am erwarteten Minimum
von 1/

√
2 ≈ 0, 71Pixel.

Anpassung anhand der 750 Maxima ergab folgende Werte:

Parameter x̄Spalt ȳ0 hΩx hΩy hωx hωy Ax 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 Ax und Ay, die den Drift der Probe über die Messzeit in Pixeln ange-
ben. Sie liegen alle im Rahmen des Erwarteten. Auch der Drift der Probe ist
nicht übermäßig groß. Bei ca. 2,5 Pixeln pro Mikrometer in der Objektebe-
ne hat sich die Probe also in beide Richtungen nur etwa 3µm während der
zweistündigen Messung verschoben.
Da die Positionen der Quantenpunkte über Intensitätsmaxima bestimmt

werden, muss davon ausgegangen werden, dass für die Standardabweichungen
in die beiden Raumrichtungen σx,y ≥ 0, 5Pixel gilt. Rekonstruiert man also
die Position eines Quantenpunktes anhand seines vierfachen Erscheinens auf
der CCD-Kamera, erwartet man für die Standardabweichung σQD der vier
rekonstruierten Positionen von ihrem Mittelwert

σQD =
√
σ2
x + σ2

y ≥ 1/
√

2 Pixel.

Wie exakt die Position eines Quantenpunktes tatsächlich rekonstruiert werden
kann, ist in Abb. 4.7a zu sehen (oder eben gerade nicht!). Hier sind die vier be-
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Abbildung 4.8: (a) Rekonstruktion der Intensitätskarte aus Abb. 4.5 in der Objek-
tebene. (b) Emissionsspektren ausgewählter 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. 4.7b ist zusätzlich die Standardabweichung der vier Werte zu
ihrem Mittelwert aufgetragen. Der Mittelwert über alle Emissionslinien liegt
mit 0,84Pixeln nur knapp über dem erwarteten Minimum von 0,71Pixeln.
Die Position der Quantenpunkte kann also mithilfe von Gl. 4.5 hervorragend
rekonstruiert werden und mit einer Genauigkeit bestimmt werden, die sogar
unterhalb der Auflösung der CCD-Kamera liegt. Schätzt man die Genauigkeit
in der Positionsbestimmung anhand der Vergrößerung der abbildenden Optik
ab, erhält man für die räumliche Auflösung einen Wert von etwa 340 nm. Ver-
bildlicht wird dies auch anhand der Rekonstruktion der Intensitätskarte aus
Abb. 4.5 in Abb. 4.8a, wo deutlich die einzelnen Emissionszentren räumlich
getrennt zu sehen sind. Zusätzlich sind für vier ausgewählte Quantenpunk-
te die Emissionsspektren in Abb. 4.8b aufgetragen. Es ist also möglich, das
Spektrum eines Quantenpunktes von dem anderer räumlich zu trennen.

So gut die hier beschriebene Technik zur räumlich aufgelösten 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. Übrig bleibt
also aus Sicht dieser Arbeit ein nützliches Werkzeug zum Betreiben orts-
aufgelöster 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 Möglichkeiten zur Kontrolle der Emissionsenergie und
Quantenpunktdichte. Während 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 Größe 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 Nützlichkeit des Quantum-Confined Stark Ef-

fect gesteckt wurden, konnten zusammenfassend nur bedingt erfüllt werden.
Die Verschiebung der Emissionsenergie der Quantenpunkte fiel um etwa einen
Faktor drei geringer aus als erwartet, was in Bezug auf die Anforderungen für
ein Verschieben aus einer optischen Mode etwas zu wenig ist. Jedoch konnte
mit dem neu eingeführten Messverfahren unter Verwendung einer Wechsel-
spannung der Einfluss ohmscher Wärme durch Leckströme ausgeschlossen
werden. Die gemessenen Verschiebungen sind daher eindeutig auf das elektri-
sche Feld zurückzuführen. Dies war bei vorherigen Messungen in der Literatur
nicht der Fall.
Für die optische Charakterisierung strukturiert gewachsener Quantenpunk-

te wurde ein neues Verfahren zur ortsaufgelösten Spektroskopie entwickelt.
Hierfür wurde das Bild der Probe mithilfe eines Dove-Prismas über den Ein-
gangsspalt des Spektrometers gedreht und das spektral aufgefächerte 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. Gegenüber zweidimensionalen Rastermessungen hat diese Messung
außerdem den Vorteil, dass die Messzeit linear mit der räumlichen Auflösung
skaliert. Durch Berücksichtigung leichter Verkippungen des Prismas zur Ro-
tationsachse konnte die Position der Quantenpunkte ohne die Anpassung an
eine Point Spread Function in einer Kreisfläche mit einem Durchmesser von
100µm auf 340 nm genau bestimmt werden. Dafür wurden 900 Einzelmessun-
gen unter variierendem Rotationswinkel durchgeführt. Zum Vergleich würde
man bei gleicher Auflösung in einem zweidimensionalen Rasterscan 23100
Einzelmessungen benötigen, was die Messzeit von ca. 2 Stunden auf mehr als
zwei Tage verlängern würde.
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5.1 Einführung: Resonatortypen und ihre Eigenschaften

Für die Herstellung von Mikroresonatoren hoher Güte gibt es verschiedene
Ansätze, 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 Möglichkeiten, aktive Medien wie Quantenpunkte, Farbstoffe oder
strahlende Defekte einzubringen. Die Resonatortypen werden häufig in drei
Klassen unterteilt [14]: (i) Fabry–Pérot-Kavitäten [75–77], (ii) photonische
Kristalle [78, 79] und (iii) Flüstergalerieresonatoren [80–82].
Fabry–Pérot-Kavitäten und photonische Kristalle unterscheiden sich in ih-

rer Funktionsweise kaum voneinander. In Fabry–Pérot-Kavitäten ist meist
eine λ-Kavität zwischen zwei dielektrischen Spiegeln positioniert, was den
Lichteinschluss in einer Dimension garantiert. Für einen Lichteinschluss in al-
le Raumrichtungen können dann Säulen aus dem Substrat geschnitten werden,
wodurch das Licht in lateraler Richtung durch Totalreflexion eingeschlossen
ist. Bei photonischen Kristallen wird hingegen meist durch definiert geätzte
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 Flüstergalerieresona-
toren handelt es sich dagegen um scheiben- oder kugelförmige Resonatoren,
in denen durch Totalreflexion eine Mode entlang der Oberfläche geführt wird
und nach einem Umlauf konstruktiv interferiert. Für alle drei Resonatortypen
konnte bereits starke Kopplung zwischen einem Emitter und einer optischen
Mode nachgewiesen werden [16, 17, 83].
In der Herstellung aktiver Resonatoren auf der Basis von Fabry–Pérot-Ka-

vitäten und photonischen Kristallen ist eine Kombination aus den Materialien
GaAs, AlAs und AlxGa1−xAs für die Kavität und dielektrische Spiegel, sowie
InAs oder InxGa1−xAs als optisch aktive Medien in Form von Quantenpunk-
ten und Quantentrögen das absolute Musterbeispiel. Dies liegt vor allem an
der hervorragenden kristallinen Qualität, mit der Heterostrukturen gewach-
sen werden können, und den nahezu einzigartigen optischen Eigenschaften
der InAs-Quantenpunkte in Bezug auf ihre Linienbreite und Quanteneffizienz
bei tiefen Temperaturen. Die Quantenpunkte oder -tröge können außerdem
elektrisch angeregt werden [84, 85]. Diesen Vorteil bieten Resonatoren aus
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anderen Materialien wie Gläsern oder Polymeren, die häufig für Flüsterga-
lerieresonatoren verwendet werden, nicht. Hier müssen 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 GüteQ und Modenvolumen VMode
der optischen Moden. Für einen möglichst großen Purcell-Effekt im Regime
schwacher Kopplung muss das Verhältnis Q/VMode (vgl. Abs. 2.1.3) optimiert
werden, dagegen ist es für die starke Kopplung das Verhältnis Q2/VMode (vgl.
Abs. 2.1.4). Zum Erreichen von Lasing ist neben der optischen Verstärkung
im Wesentlichen nur der Q-Faktor einer Kavität 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 Präferenz. Weisen die Fabry–Pérot-Reso-
natoren höhere Q-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 gegenüber den
photonischen Kristallen. Zum einen können 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 dünnen Schicht in der eigentlichen Kavität. In
photonischen Kristallen sind dagegen durch das zweidimensionale Design in
den meisten Fällen Quantenpunkte in der ganzen Struktur zugegen. Die An-
zahl absorbierender und emittierender Quantenpunkte außerhalb der Kavität
ist dann nicht vernachlässigbar.
Flüstergalerieresonatoren weisen meist ein wesentlich größeres Modenvolu-

men auf. Insbesondere bei der Herstellung aus Glas können jedoch extrem
hohe Q-Faktoren erreicht werden, die das große Modenvolumen durchaus
überkompensieren können [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 [87–89].
In dieser Arbeit sowie im Rahmen begleitender Diplomarbeiten [70, 90,

91] wurden sowohl Fabry–Pérot als auch Flüstergalerieresonatoren 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-Säulenresonatoren, basierend auf den
Ergebnissen vorangegangener Arbeiten [46, 92, 93], weiter optimiert. Zudem
wurde die optische Charakterisierung alternativer Fabry–Pérot-Resonatoren
im Gewand dielektrisch verspiegelter Pyramidenstümpfe fortgeführt [94, 95].
Um sich von den tiefen Temperaturen, die bei dem Betrieb von aktiven Ka-
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vitäten 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 überprüfen. Im Folgenden werden nun die
Ergebnisse für diese drei Resonatortypen diskutiert.

5.2 Säulenförmige 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 Säulenresonato-
ren erreicht werden konnten. Hierzu wurde die Herstellung durch moleku-
larstrahlepitaktisches Wachstum und das Ätzen mittels fokussiertem Ionen-
strahl im Rahmen der technischen Möglichkeiten optimiert. Nach einer kurzen
Einleitung über das Herstellungsprinzip der Säulenresonatoren werden diese
Optimierungsschritte diskutiert.

GaAs/AlAs-
DBR

GaAs/AlAs-
DBR

GaAs-Kavität
mit InAs-QDs

Abbildung 5.1:
Schematische Dar-
stellung eines GaAs-
Säulenresonators mit
eingebetteten Quanten-
punkten.

Die in diesem Abschnitt vorgestellten Optimie-
rungen in der Herstellung und die optischen Mes-
sungen an den Resonatoren wurden gemeinsam mit
Florian Stockmar und Christoph Reinheimer im
Rahmen ihrer Diplomarbeiten durchgeführt [70, 90].
Eine schematische Darstellung eines GaAs-ba-

sierten Säulenresonators ist in Abb. 5.1 gegeben.
Die Struktur wird mittels Molekularstrahlepita-
xie (engl. MBE→molecular beam epitaxy) gewach-
sen. Die hochreflektierenden Braggspiegel (engl.
DBRs→Distributed Bragg Reflectors) bestehen aus
aufeinanderfolgenden (λ0/4n)-Schichten aus GaAs
und AlAs, wobei λ0 die Resonanz- oder Designwel-
lenlänge des Resonators und n den Brechungsindex
des jeweiligen Materials beschreiben. Genau auf der
Mitte der λ0-Kavität werden die Quantenpunkte
positioniert. Da die Kavität selbst aus GaAs besteht

und dieses einen höheren Brechungsindex aufweist als jeweils die erste AlAs-
Schicht der beiden Braggspiegel, befindet sich dort das Intensitätsmaximum
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 Säulenresonator mittels
fokussiertem Ionenstrahl aus dem Schichtsystem herausgeschnitten. So wird
die Quantenpunktemission nicht nur durch die Braggspiegel, sondern auch
durch den Brechungsindexkontrast an den Seitenwänden des Säulenresona-
tors eingeschlossen.

5.2.1 Optimierung des MBE-Wachstums
Die erste naheliegende Möglichkeit, die Güte der Säulenresonatoren zu opti-
mieren, ist die Anzahl der Spiegelpaare in den Braggspiegeln um die Kavität
zu erhöhen. Bereits vorher wurde versucht, die Anzahl der unteren Spiegelpaa-
re von ursprünglich 25 auf 36 und die der oberen von 20 auf 32 zu erhöhen
[46]. Dabei stellte sich heraus, dass die spektrale Position der Grundmode
nicht zu den angestrebten Schichtdicken passte. Entsprechend fielen auch die
Resonatorgüten geringer als erwartet aus. Dies mag zum Teil darin begrün-
det sein, dass sich die Wachstumszeit durch die größere Zahl an Spiegelpaaren
um ca. 4 Stunden verlängerte. Es mussten daher Verbesserungen insbesonde-
re hinsichtlich der Bestimmung der Wachstumsraten vorgenommen werden,
die im Weiteren erläutert werden sollen.
Ein sehr einfaches Werkzeug zur Bestimmung der Wachstumsrate wäh-

rend des MBE-Wachstums ist die Messung von RHEED-Oszillationen (engl.
RHEED →Reflection High-Energy Electron Diffraction). Diese Oszillationen
sind Intensitätsschwankungen von Punkten im Beugungsbild der RHEED-
Elektronen, die unter geeigneten Bedingungen jeweils bei Vervollständigung
einer neuen Monolage ein Maximum aufweisen [96]. Meist können diese Os-
zillationen jedoch nur am Beginn des Wachstums für einige Monolagen (in
unserem Fall ca. 20–30) beobachtet werden. Das bedeutet, dass für 68 Bragg-
spiegelpaare von insgesamt ca. 11µm Dicke die Wachstumszeiten anhand des
anfänglichen Wachstums von nur 7 nm Material extrapoliert werden. Man be-
stimmt also die Wachstumszeit anhand eines 1500stel der Dicke der gesamten
Struktur. Das Fehlerrisiko ist daher entsprechend groß.
Eine weitere Möglichkeit bietet das Messen des Materialflusses aus den

Effusionszellen mit Hilfe eines Druckmesskopfes. Der zum Fluss äquivalente
Druck (engl. BEP→ beam equivalent pressure) kann dann vor dem Wachs-
tum einer Kalibrationsprobe gemessen und die Schichtdicke nachträglich 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. Änderungen der Substrattemperatur oder des Hintergrunddrucks die
tatsächliche Wachstumsrate beeinflussen können. Zudem hängt 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, häufig leicht unterschiedliche Werte im Vergleich zum umgekehr-
ten Fall. Die Genauigkeit bewegt sich bei dieser Methode auch nur etwa im
5%-Bereich – natürlich abhängig 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 können auch die Shutter (Blenden hinter den Effusionszellen) für
längere Zeit (ca. 30min) mit abschließender Bestimmung der Wachstumsrate
offengehalten werden, was sich in der Praxis allerdings als schwierig erweist,
weil man dadurch zwangsweise Material aufwächst. 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. 5.2).
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Abbildung 5.2: Reflexionsmessung an zwei Bragg-Kavitäten, die auf dem selben
unteren Braggspiegel gewachsen wurden. Einmal wurde direkt mit den selben Para-
metern Kavität 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 Reflektivität mit der
Software Scout simuliert. Das Augenmerk liegt hierbei besonders auf den Oszilla-
tionen in den Seitenbändern des Braggspiegels, die dunkel unterlegt sind. Der letzte
Einbruch der Reflektivität vor dem Stoppband im linken Seitenband konnte bei der
Probe A1184 nicht aufgelöst werden, man erkennt aber dennoch deutlich die bessere
quantitative und qualitative Übereinstimmung des Reflexionsspektrum zur Simula-
tion im Vergleich zur Probe A1185. Der leichte Anstieg im Reflexionsplateau ist
messbedingt.

57



5 Aktive Mikroresonatoren

5.2.2 Optimierung der FIB-Strukturierung

Das in Ref. [46] eingeführte Herausfräsen der Säulenresonatoren mittels fokus-
siertem Ionenstrahl (engl. FIB→ focussed ion beam) besteht aus einem ersten
groben Fräsen und einigen darauffolgenden Polierschritten, wobei die Säu-
len in kleiner werdenden Kreisen von außen nach innen gefräst wurden. Um
möglichst glatte Außenwände zu erhalten, sollte der finale Polierschritt mit
höchstmöglicher räumlicher Auflösung und sehr geringem Ionenstrom vollzo-
gen werden. Hierbei darf allerdings nicht außer Acht gelassen werden, dass die
Stabilität des Positioniertisches in der zur Verfügung stehenden Anlage eine
Genauigkeit von 100 nm über einen Zeitraum von Stunden nicht gewährleis-
tet. Da das Polieren mit niedrigen Strömen sehr viel Zeit in Anspruch nimmt,
musste auch die Schreibzeit optimiert werden.
Um die räumliche Auflösung des Ionenstrahls optimal auszunutzen, wurde

das Schreibverfahren umgestellt. Anstatt die Kreise über eine bestimmte An-
zahl von Punkten zu definieren, die mit Geraden interpoliert werden, wurde
direkt Punkt für Punkt geschrieben. Der Abstand zwischen zwei benachbar-
ten Punkten war dabei kleiner als der Ionenstrahldurchmessers (siehe Tab.
5.1). Zudem wurden nur noch zwei Polierschritte durchgeführt und deren
Länge auf ein sinnvolles Maß reduziert. Da die Ausrichtung des Ionenstrahls
für verschiedene Blenden nicht exakt übereinstimmt, musste bei Wechsel der
Blenden, also Änderung des Ionenstroms, immer ein gewisser Überlapp mit
einkalkuliert werden. In Abb. 5.3 ist ein entsprechendes Schreibfeld für einen
Säulendurchmesser von 1,5µm dargestellt.
Die Qualität der Außenwände nach dem Polierschritt kann anhand der ras-

terelektronenmikroskopischen Aufnahme in Abb. 5.4 überprüft werden. Die
Oberflächen weisen keine erkennbare Rauigkeit auf, was für eine sehr gute
räumliche Auflösung des Ionenstrahls als auch ausreichend lange Polierschrit-
te spricht. Die Qualität der Oberfläche in Bezug auf Kristalldefekte kann hier
jedoch nicht überprüft werden.

5.2.3 Experimentelle Bestimmung der Resonatorgüte

Zur Bestimmung der Resonatorgüte Q werden Lorentzkurven (vgl. Gl. 2.6)
an die Moden eines gemessenen Lumineszenzspektrums angepasst. Der Gü-
tefaktor Q = ω0/∆ω wird dann aus dem Verhältnis der Resonanzfrequenz ω0
und der Halbwertsbreite ∆ω berechnet. In Abb. 5.5 ist das Lumineszenzspek-
trum eines Säulenresonators mit 6,6µm Durchmesser zu sehen. Die Probe
wurde mit den in den vorherigen Abschnitten diskutierten Verbesserungen
hergestellt.
Für Moden, deren Halbwertsbreiten nahe am Auflösungsvermögen des Spek-

trometers liegen, müssen letztere jedoch korrigiert werden. Das Auflösungsver-
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Abbildung 5.3: Darstellung der zu
schreibenden Punkte für verschiedene Io-
nenströme von 5 nA und einem Radi-
us von 25–2,75µm (grün), 200 pA mit
einem Radius von 5,25–1,25µm (blau)
und 50 pA mit einem Radius von 2,25–
0,75µm (rot) für einen Säulenresonator
von 1,5µm Durchmesser.

Tabelle 5.1: Abstand zwischen zwei be-
nachbarten Punkten in Abhängigkeit der
zur Verfügung stehenden Ionenströme.

Abbildung 5.4: Rasterelektronenmikroskopische Aufnahme einer säulenförmigen
Kavität nach zwei Polierschritten (Probe A0492a). Im Rahmen der Auflösung ist
keine Oberflächenrauigkeit sichtbar.
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Abbildung 5.5: Lumineszenzspektrum eines Pillars mit 6,6µm 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 auflösungslimitiert.

mögen des verwendeten Spektrometers wurde durch die Halbwertsbreite von
Neon-Eichlinien im spektralen Bereich der Resonatormoden bestimmt. Da die
Eichlinien viel schmaler sind als das Auflösungsvermögen 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 über Gauß-Verteilungen anzunä-
hern, da zwei miteinander gefaltete Gauß-Verteilungen mit den Halbwertszei-
ten ∆ωIRF und ∆ωMode wieder eine Gauß-Verteilung mit der Halbwertsbreite√

(∆ωIRF)2 + (∆ωMode)2 ergeben. Die eigentliche Halbwertsbreite einer Mo-
de ist dann also gegeben durch:

∆ωMode =
√

(∆ωMessung)2 − (∆ωIRF)2 . (5.1)

Da die Faltung zweier Lorentzkurven ebenfalls eine Lorentzkurve ergibt, deren
Halbwertsbreite der Summe der ursprünglichen Halbwertsbreiten entspricht,
kann man als sinnvolle Fehlergrenzen die eigentlich gemessene Halbwertsbrei-
te ∆ωMessung für das obere und die Differenz der beiden Halbwertsbreiten
∆ωMessung − ∆ωIRF für das untere Limit der tatsächlichen Halbwertsbreite
∆ωMode abschätzen. Für das hier verwendete DoppelSpex-Spektrometer wur-
de bei λ0 = 950 nm ∆λIRF ≈ ∆ωIRF λ0/ω0 = (21± 4) pm bestimmt.
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5.2.4 Abhängigkeit der Resonanzwellenlänge vom
Säulendurchmesser

Die Intensitätsverteilungen der optischen Moden in einem Säulenresonator
lassen sich in radialer Richtung analog zum Stufenindexmodell einer Glasfaser
beschreiben [46]. Hierbei ist die radiale Intensitätsverteilung durch das Qua-
drat der Besselfunktion 1. Art J2

0 (kT (d0) r) gegeben. Die Intensitätsverteilung
eıβz in z-Richtung (Rotationsachse der Faser) sollte von einer Änderung des
Radius nicht beeinflusst sein und ist durch die Propagationskonstante β be-
stimmt. Überträgt man dieses Modell auf eine Kavität der Dicke λcav gilt
β = 2π/λcav. Die Resonanzwellenlänge λ0 einer optischen Mode setzt sich
dann aus den beiden Wellenvektoren kT (d0) und β zusammen:

λ0 = ncav
(
β2 + kT (d0)2)−1/2 (5.2)

kT (d0) kann mit einer geeigneten Software numerisch berechnet werden. Da
kT (d0) eine Resonanzbedingung zwischen den Seitenwänden der Kavität be-
schreibt, ist allerdings davon auszugehen, dass sie für d0 > λcav trivial über
kT (d0) ∝ d0

−1 mit dem Säulendurchmesser skaliert. In Abb. 5.6 sind die
experimentell bestimmten Resonanzwellenlängen λ0(d0) (Ringe) in Abhän-
gigkeit des Säulendurchmessers d0, 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 Abhängigkeit des Wertes kT (d0) vom Durch-
messer d0 voraussetzt. Demnach gälte für die Resonanzwellenlänge λ0(d0):

λ0(d0) =
(

1
n2cavλ2cav

+ δ2
0
d2

0

)− 1
2

(5.3)

kT (d0) = 2π ncav

d0
δ0 (5.4)

Wie an der entsprechenden Kurvenanpassung in Abb. 5.6 (durchgezogene
Linie) zu sehen ist, beschreibt Gl. 5.3 die Abhängigkeit der Resonanzwellen-
länge vom Säulendurchmesser perfekt. Insbesondere bedeutet dies auch, dass
kT (d0) r0, unabhängig vom Durchmesser eines Pillars, eine Konstante ist und
damit auch der Funktionswert der Besselfunktion J0(kT (d0) r) am Rand r0
des Resonators.

5.2.5 Theoretische Modellierung der Resonatorgüte in
Abhängigkeit des Säulendurchmessers

In optischen Resonatoren gibt es verschiedene Verlustmechanismen, die je
nach Art und Geometrie des Resonators seine Güte limitieren können. Da
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Abbildung 5.6: Abhängigkeit der Resonanzwellenlänge λ0 vom Durchmesser d0
eines Resonators. Die Ringe markieren experimentell bestimmte Daten (Probe
A0310 ), die Kreuze Simulationsdaten aus [46]. Die durchgezogene Linie zeigt ei-
ne Kurvenanpassung gemäß Gl. 5.3 an die experimentell bestimmten Daten. Alle
drei Kurven zeigen eine perfekte Übereinstimmung.

für das Erreichen einer starken Kopplung zwischen optischem Resonator und
Emitter das Verhältnis Q2/VMode optimiert werden muss [16], ist die Abhän-
gigkeit der Resonatorgüte Q vom Modenvolumen VMode von großer Bedeu-
tung. Im folgenden Abschnitt wird daher ein Modell hergeleitet, dass den
Q-Faktor eines Säulenresonators in Relation zu seinem Durchmesser setzt.
Bei Säulenresonatoren wird gewöhnlich nur der Radius der Kavität geän-

dert, nicht aber der Abstand zwischen den beiden Braggspiegeln. Dass die
Form der Intensitätsverteilung I(r, φ, z) = J2

0 (kT r) Iφ(φ) Iz(z) direkt mit
dem Durchmesser d0 skaliert, wissen wir gemäß Gl. 5.4, da gilt kT ∝ d−1

0 .
Das Modenvolumen hängt also unter Vernachlässigung des radiativen Anteils
durch

VMode := 1
Imax

∫
V

I(r, φ, z) dV

VMode =
(∫ r0

0
J2

0 (kT r) r dr
)(∫ 2π

0

∫ z0

0
Iφ(φ) Iz(z) dφ dz

)
= r2

0
2
(
J2

0 (δ0/2) + J2
1 (δ0/2)

)
Iφ,z (5.5)

vom Radius r0 eines Resonators ab, mit δ0 gemäß Gl. 5.4, der Höhe z0 des Re-
sonators und Imax = 1. Folglich skaliert das Modenvolumen, wie das Volumen
des Resonators, mit r2

0.
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Die durchmesserabhängige Resonatorgüte Q(d0) = ω0(d0)τ(d0) kann dann
aus dem zeitlichen Abklingen der im Resonator gespeicherten optischen Ener-
gie

Eges(t) = E0 e−t/τ(d0)
∫
V

I(r, φ, z) dV

berechnet werden. Als mögliche 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 Außenwänden der Kavität in Frage. Diesen drei
Verlustmechanismen können jeweils die inversen Verlustraten τabs, τBragg und
τsurf zugeordnet werden. Der zeitliche Verlauf der gespeicherten Energie lässt
sich so durch eine einfache Differentialgleichung beschreiben:

∂

∂t
Eges(t) = − 1

τabs
Eges(t)−

1
τBragg

(EBragg,1(t) + EBragg,2(t))− 1
τsurf

Esurf(t)

(5.6)

EBragg,1(t) und EBragg,2(t) stehen hierbei für die Feldenergien an den effekti-
ven Positionen z1 und z2 des oberen und unteren Braggspiegels, für die gilt:

EBragg,i(t) = E0 e−t/τ(d0)
∫ 2π

0

∫ r0

0
I(r, φ, zi) r dr dφ

= Iz(zi)∫ z0
0 Iz(z) dz

Eges(t) (5.7)

Esurf(t) beziffert die Feldenergie in einem effektiven Volumen 2πr0z0∆r an
den Außenwänden des Resonators, in dem oberflächenbedingte Verluste auf-
treten. Hierfür ergibt sich:

Esurf(t) = E0 e−t/τ(d0)
∫ 2π

0

∫ z0

0

∫ r0

r0−∆r
I(r, φ, z) r dr dz dφ

=

∫ r0
r0−∆r J

2
0 (kT r) r dr∫ r0

0 J2
0 (kT r) r dr

Eges(t) (5.8)

Damit lässt sich aus Gl. 5.6 die Abhängigkeit der Abklingzeit τ einer Mode
vom Durchmesser d0 einer Kavität berechnen:

1
τ

= 1
τabs

+ 1
τBragg

Iz(zi)∫ z0
0 Iz(z) dz

+ 1
τsurf

∫ r0
r0−∆r J

2
0 (kT r) r dr∫ r0

0 J2
0 (kT r) r dr

= 1
τ∞

+ 1
τsurf

νsurf(d0) (5.9)
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Für ∆r → 0 wird der vom Durchmesser der Kavität abhängige Term νsurf(r0)
proportional zu d−1

0 . Dies gilt jedoch nur, solange das Argument der Bessel-
funktion J0(kt r0) = J0(πncavδ0) nicht zu nahe an einer der Nullstellen j0,i der
Besselfunktion liegt. Da aber eigentlich erwartet wird, dass bei gutem Licht-
einschluss der Wert πncavδ0 zumindest in der Nähe einer Nullstelle liegt, ist
es sinnvoll, die radiale Intensitätsverteilung Ir(r) in Abhängigkeit der Diffe-
renz ∆j0,i = j0,i−πncavδ0 zu dieser Nullstelle zu beschreiben. Für die radiale
Intensität lässt sich dann schreiben:

Ir(r) = J2
0 ((j0,i −∆j0,i) r/r0)

Der durchmesserabhängige Term νsurf(r0) enthält nun also mit ∆r und
∆j0,i zwei mehr oder weniger infinitesimale Größen, 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 j0,0 sich nahe des Randes r0 der Kavität befindet. Daher
liegen für die Abhängigkeit der Resonatorgüte Q dieser Mode vom Säulen-
durchmesser auch die meisten Daten vor. Entwickelt man nun νsurf(r0) in 2.
Ordnung um ∆j0,0 → 0 und in 3. Ordnung um ∆r → 0 erhält man drei Terme
die je nach Größe von ∆j0,0 und ∆r den Kurvenverlauf dominieren können:

νsurf(r0)→ 2∆r (∆j0,0)2

r0
+ 2j0,0 (∆r)2∆j0,0

r2
0

+ 2j0,0 (∆r)3

r3
0

+O(∆4) (5.10)

Ist die Intensität der Mode an den Außenwänden vernachlässigbar, wenn also
∆j0,0 << ∆r/r0, sollte für nicht allzu kleine Radien der Term proportional
zu r−3

0 dominieren. Gilt ∆j0,0 ≈ ∆r/r0, sollten alle drei Terme zu νsurf(r0)
beitragen. Bei schlechterem Lichteinschluss bzw. ∆j0,0 >> ∆r/r0 sollte der
Term proportional zu r−1

0 dominieren. Welche Terme dominieren, lässt sich
nur im Vergleich zum Experiment herausfinden.
Mit den Gleichungen 5.9 und 5.10 lässt sich nun die Abhängigkeit der Re-

sonatorgüte Q vom Säulendurchmesser d0 berechnen:

Q := ω0τ

Q(d0) = ω(d0)
(

1
τ∞

+ q(1)

d0
+ q(2)

d2
0

+ q(3)

d3
0

)−1

(5.11)

Dabei ist ω(d0) die Resonanzwellenlänge der Grundmode einer Kavität mit
Durchmesser d0, sowie τ∞, q(1), q(2) und q(3) resonatorspezifische Konstanten,
die sich aus den Gleichungen 5.9 und 5.10 ergeben.
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5.2.6 Verbesserung der Resonatorgüten durch optimierte
Herstellung

Die im vorherigen Abschnitt hergeleitete Abhängigkeit der GüteQ der Grund-
mode eines Säulenresonators von seinem Durchmesser d0 bietet ein hervorra-
gendes Werkzeug, um die Verbesserungen in der Herstellung gegenüber vorhe-
rigen Proben zu quantifizieren. In Abb. 5.7 sind die experimentell bestimmten
Q-Faktoren über den Durchmesser der Kavitäten für Proben aus Ref. [46] und
der Probe A1184a aufgetragen, die mit dem in den Abs. 5.2.1 und 5.2.2 be-
schriebenen optimierten Verfahren hergestellt wurde. Für große Durchmesser
ist eine deutliche Verbesserung der Q-Faktoren zu erkennen, die schon über
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Abbildung 5.7: Abhängigkeit des Gütefaktors Q vom Säulendurchmesser für vier
Proben (A0310, A0479a, A0492a und A0882c) aus Ref. [46] und die Probe A1184b,
die gemäß dem optimierten Herstellungsverfahren (vgl. Abs. 5.2.1, 5.2.2) fabriziert
wurde. Die durchgezogenen Linien zeigen Kurvenanpassungen von Gl. 5.11 an die
Messdaten. Die Balkendiagramme zeigen die angepassten Parameter Q∞ = τ∞ω∞,
q(1)/ω∞, q(2)/ω∞ und q(3)/ω∞ in Relation zur Resonanzfrequenz ω∞ der planaren
Kavität.
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das Auflösungsvermögen des Spektrometers hinausgehen. Für kleinere Durch-
messer ist dagegen keine signifikante Verbesserung zu beobachten.
Diese eher niedrigen Q-Faktoren bei kleineren Durchmessern legen natür-

lich den Verdacht nahe, dass beim Fräsen der Säulen mittels fokussiertem
Ionenstrahl zu viel Schaden an der Oberfläche der Kavität angerichtet wird.
Dieser muss nicht unbedingt in mikroskopischen Aufnahmen sichtbar sein,
sondern kann sich auch erst durch die optische Absorption an Oberflächende-
fekten zeigen. Der springende Punkt bei den abschließenden Polierschritten
(vgl. Abs. 5.2.2) mit dem fokussierten Ionenstrahl ist nämlich, dass durch ge-
ringere Ionenströme die Oberflächenrauigkeit 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 Ionenströmen kann
also die teilweise Zerstörung der Oberfläche durch die beschleunigten Ionen
nur bedingt verhindern.
Untermauert wird diese These durch die Kurvenanpassungen des theoreti-

schen Modells aus Gl. 5.11 an die experimentell bestimmten Q-Faktoren, die
ebenfalls inklusive der angepassten Parameter in Abb. 5.7 dargestellt sind.
Der asymptotische Wert Q∞ = ω∞τ∞, der die Güte der planaren Kavität,
also r0 →∞, widerspiegelt, demonstriert die Früchte des verbesserten epitak-
tischen Wachstums. Q∞ liegt für die Probe A1184b gut eine halbe Größen-
ordnung über dem Wert bisheriger Proben. Beim Vergleich der durchmesser-
abhängigen Terme zeigt sich jedoch ein anderes Bild. Bis auf die älteste Probe
A0310 zeigen alle eine dominierende Abhängigkeit von d−3

0 . Dies spricht für
einen guten Lichteinschluss an den Außenwänden. Bemerkenswert ist dabei,
dass bei der ältesten Probe A0310 die Außenwände der Kavität noch bedeu-
tend rauer waren, da kaum Polierschritte verwendet wurden. Entsprechend
dominiert hier der Term proportional zu d−1

0 , was für schlechteren Lichtein-
schluss an den Außenwänden spricht. Dies könnte durch größere Streuung
des Lichts an der Oberfläche oder einen durch die Rauigkeit verursachten
geringeren effektiven Brechungsindex an der Oberfläche zustande gekommen
sein.

5.2.7 Vergleich der Resonatorgüten mit Literaturwerten
Da auch mit den besten Resonatoren die für starke Kopplung notwendige Mar-
ke von einer Resonatorgüte Q = 7000 bei einem Durchmesser d0 = 1, 5µm
[16] nicht erreicht werden konnte, wurden zum Vergleich die Daten aus zwei
Veröffentlichungen von Rivera et al. [97] und Reizenstein et. al. [98] extrahiert
und mit dem Modell aus Gl. 5.11 angepasst (Abb. 5.8). Die Resonatoren in
den beiden Veröffentlichungen unterscheiden sich prinzipiell nicht in ihrer
Herstellungsmethode. In beiden wird nicht wie in dieser Arbeit ein fokussier-
ter Ionenstrahl, sondern reaktives Ionenätzen verwendet, um die Säulen nach
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Abbildung 5.8: Abhängigkeit des Gütefaktors Q vom Säulendurchmesser d0 für je
zwei Proben aus Veröffentlichungen von Rivera et al. [97] (Riv. 1, 2 ) und Reizenstein
et al. [98] (MC1, MC2 ) zum Vergleich zu den in Abb. 5.7 gezeigten Resonatoren.
Auch für die Literaturwerte passt das theoretische Modell aus Gl. 5.11 hervorragend.
Für die Resonatoren hoher Güte Q, die mit reaktivem Ionenätzen hergestellt wur-
den, ist der Faktor q(3) des d−3

0 -abhängigen Terms aus Gl. 5.11 um mehr als eine
Größenordnung kleiner als für die Resonatoren in Abb. 5.7, die mit fokussiertem
Ionenstrahl herausgefräst wurden. Ohne die Güte der Kurvenanpassung (vgl. Tab.
5.2) merklich zu beeinflussen, mussten q(1) und q(2) für die Probe MC1 künstlich
auf null gehalten werden, da der Fit-Algorithmus sonst in ein absurdes Minimum
fiel.

dem epitaktischen Wachstum herauszuätzen. Allerdings verwenden Rivera et
al. weniger Braggspiegelpaare, was sich in der Güte Q∞ der planaren Kavi-
tät niederschlägt. Außerdem ist selbst bei einem der wahrscheinlich besseren
elektronenmikroskopischen Aufnahmen (Abb. 5.9) noch immer eine ziemlich
inhomogene Oberfläche zu erkennen (vgl. dazu insbesondere Abb. 5.4).
Für die Probe Riv. 2 und zumindest anhand der Fehlergrenzen auch für

die Probe Riv. 1, von der ein Pillar von 2,2µm in Abb. 5.9 gezeigt wird,
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Probe R2 Probe R2

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-
sche Aufnahme eines Pillars mit nomi-
nell 2,2µm aus Ref. [97]. Die Außenwände
sind sehr inhomogen geätzt.

Tabelle 5.2: Güte R2 für verschiede-
ne Kurvenanpassungen der theoretischen
Abhängigkeit (Gl. 5.11) des Q-Faktors
vom Durchmesser der Kavität.

ist wieder eine nicht verschwindende Abhängigkeit des Q-Faktors von d−1
0 zu

erkennen. Für die Resonatoren der Probe MC2 von Reitzenstein et al., an
denen der noch bestehende Rekord Q-Faktor von 165 000 gemessen wurde,
ist dahingegen eine klare Abhängigkeit von d−3

0 zu erkennen.
In den ursprünglichen Veröffentlichungen wurde ein abweichendes Modell

für die Abhängigkeit des Q-Faktors vom Durchmesser d0 der Kavität verwen-
det, die von Rivera et al. ohne Begründung vorgeschlagen und von Reitzen-
stein aufgegriffen wurde. Hier wurde der radiusabhängige Term νsurf(r0) aus
Gl. 5.9 durch

νsurf(r0) ∝ J2
0 (kT r0)/r0

beschrieben, mit experimentell bestimmten Werten für kT und r0. Im Prin-
zip beschreibt dieser Term auch die Intensität am Rand des Resonators, es
fehlt jedoch die Normierung auf die sich ebenso verändernde Gesamtenergie
im Resonator. Zudem sollte das Argument kT r0 eigentlich konstant sein (vgl.
Gl. 5.4 und 5.6), so dass J2

0 (kT r0) im Wesentlichen nur durch Messunge-
nauigkeiten variieren sollte. Zur Demonstration der Stichhaltigkeit des hier
verwendeten Modells sind in Tab. 5.2 die Güten R2 für die verschiedenen
Kurvenanpassungen und Proben aufgelistet. Ein Wert R2 ≈ 1 steht dafür,
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 Güte der planaren Kavität zum Erreichen starker Kopp-
lung ausreichen dürfte. Auch der Lichteinschluss an den Außenwänden der
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Kavitäten scheint nach den Polierschritten und der Reduktion der Oberflä-
chenrauigkeit stark verbessert zu sein, so dass sich dieselbe Abhängigkeit von
d−3

0 ergibt wie für die Rekordresonatoren. Einzig die Stärke der Abhängigkeit
von d−3

0 , für die der Faktor q(3) ein Maß ist, ist mehr als eine Größenordnung
höher. Da also Oberflächenrauigkeit und schlechte Reflektivität der Bragg-
spiegel für die niedrigeren Q-Faktoren bei kleinen Durchmessern ausscheiden,
liegt der Schluss nahe, dass diese durch Absorption an den Oberflächen limi-
tiert werden. Wahrscheinlich ist also, dass die Prozessierung mit fokussiertem
Ionenstrahl weniger für die Herstellung von Resonatoren hoher Güte geeignet
ist als reaktives Ionenätzen, da möglicherweise mehr absorbierende Defekte
an der Oberfläche entstehen.

5.3 Überwachsene Pyramidenstümpfe

Im letzten Abschnitt wurden deutlich die Probleme dargestellt, die Absorpti-
on und Streuung an den Seitenwänden von Säulenresonatoren darstellen. Zu
den Schwierigkeiten in der Herstellung qualitativ hochwertiger Oberflächen
kommt noch ein zeitlicher Verfall der Strukturen durch Oxidation insbeson-
dere der AlAs-Schichten. Daher wurde alternativ die Möglichkeit erdacht,
Kavitäten mit abfallenden Seitenwänden herzustellen und diese mit einem
Braggspiegel zu überwachsen. Das hätte den großen Vorteil, die Oberflächen
der Kavität zu schützen. Zudem war es möglich, solche Pyramidenstümpfe
mit einem nasschemischen Ätzverfahren zu strukturieren, was schonender zu
den Oberflächen ist als Trockenätzen.
Basierend auf den Arbeiten von Jaime Lupaca-Schomber, Matthias Karl,

Frank M. Weber und Torsten Beck [46, 99–102] 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 Qualität des Wachstums mithilfe eines FIB-
Schnittes durch das Schichtsystem und optische Messungen an den Kavitäten
vorgenommen.
Im Folgenden werden das Herstellungsverfahren und die optischen Messun-

gen an diesen Kavitäten erläutert und diskutiert. Die Herstellung besteht im
Wesentlichen aus drei Schritten: (i) Dem anfänglichen Wachstum des Schicht-
systems, (ii) dem Herausätzen der Pyramidenstümpfe und (iii) dem Über-
wachsen der Strukturen mit einem weiteren Braggspiegel [95].

5.3.1 Herstellung der Pyramidenstümpfe

Die Pyramidenstümpfe wurden in mehreren selektiven nasschemischen Ätz-
schritten hergestellt. Hierzu wurde zuerst ein Schichtsystem gewachsen, das
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über dem unteren AlAs/GaAs-Braggspiegel eine 10 nm dicke AlAs-Ätzstopp-
schicht beinhaltet, die die untere Grenze des späteren Pyramidenstumpfes
definiert. Danach wurde eine 2µm dicke GaAs-Schicht mit zwei eingebetteten
In(Ga)As-Quantenpunktschichten gewachsen, aus der die spätere Kavität ge-
ätzt wurde. Um definiert Facetten herauszuätzen, war zusätzlich eine 100 nm
AlAs-Opferschicht und eine 500 nm GaAs-Deckschicht vonnöten (Abb. 5.10).

500 nm GaAs-
Deckschicht

100 nm AlAs-Opferschicht

In(Ga)As-Quantenpunktschichten

2 µm GaAs
epitaktische

Schicht

25 AlAs-GaAs
Braggspiegel-

paare

10 nm AlAs-Ätzstoppschicht

e)

a)
b)

c)

d)

Abbildung 5.10: (a) Schichtsystem zur Herstellung von Pyramidenstümpfen. (b)–
(e) Schrittweise Herstellung der Pyramidenstümpfe: (b) Facettenbildung mit der
Phosphorsäureätze 1:1:8, (c) Abtrennen der oberen Pyramide durch selektives Ätzen
der AlAs-Opferschicht mit der Phosphorsäureätze 1:0.1:8, (d) selektives Ätzen des
GaAs-Pyramidenstumpfes mit der Zitronensäureätze 5:1 bis zur AlAs-Stoppschicht
und (e) Entfernen der Stoppschicht mit der Phosphorsäureätze 1:0.1:8. Für die Säu-
rebezeichnungen siehe Anhang A.1.
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5.3 Überwachsene Pyramidenstümpfe

Ziel des anschließenden Ätzens war es, Pyramidenstümpfe mit {114}A-Fa-
cetten zu erhalten, da diese mit besonders guter Qualität überwachsen werden
konnten [94, 95]. Dazu wurden die Ätzmasken mit Kanten entlang der <110>-
und <100>-Richtung wie in Abb. 5.11 mittels Elektronenstrahllithographie
orientiert. Details zu den im folgenden erwähnten Ätzlösungen sind in Anhang
A.1 zu finden.

<110>

<
1
0
0
>

a) b)

<110>

<
1
0
0
>

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

Im ersten Ätzschritt wurde mit der Phosphorsäureätze 1:1:8 bis wenige
100 nm vor die AlAs-Ätzstoppschicht geätzt. Durch die unterschiedlichen Ätz-
raten in GaAs und der AlAs-Opferschicht wurden dabei, ausgehend von der
Opferschicht, definiert Facetten mit einem Winkel von ca. 35◦ gebildet (Abb.
5.10b) [95, 101, 103, 104]. Danach wurde selektiv mit der Phosphorsäureätze
1:0,1:8 die AlAs-Oppferschicht durchätzt, so dass die Reste der GaAs-Deck-
schicht abgetrennt wurden (Abb. 5.10c). Um nun die Oberfläche des unteren
Braggspiegels definiert freizulegen, wurde der zurückgebliebene Pyramiden-
stumpf selektiv mit der Zitronensäureätze 5:1 bis zur AlAs-Ätzstoppschicht
geätzt (Abb. 5.10d). Da die Zitronensäureätze 5:1 anisotrop ätzt, wurden
dabei exakt die fürs Überwachsen bevorzugten {114}A-Facetten freigelegt.
Diese waren durch das anisotrope Ätzen glatt und perfekt zum Kristall orien-
tiert, was mit isotropem Ätzen so nicht möglich gewesen wäre. Abschließend
wurde die AlAs-Stoppschicht selektiv mit der Phosphorsäureätze 1:0,1:8 ent-
fernt (Abb. 5.10e). Elektronenmikroskopische Aufnahmen von solchen nas-
schemisch geätzten Kavitäten sind in Abb. 5.12 zu sehen.

5.3.2 Qualität der überwachsenen Braggspiegel
Bei den Versuchen, Pyramidenstümpfe verschiedener Kristallorientierung zu
überwachsen, stellte sich heraus, dass die Braggspiegel bevorzugt und mit sehr
hoher Qualität in <114>A-Richtung wachsen [94, 95]. Um die Qualität der
überwachsenen Braggspiegel zu überprüfen, wurden Kavitäten mit einem fo-
kussierten Ionenstrahl durchschnitten. Der Querschnitt einer solchen Kavität
ist in Abb. 5.13 dargestellt. Während der obere Braggspiegel offensichtlich
mit hoher Qualität gewachsen war, wurde der planare Teil des Braggspie-
gels jedoch immer schmaler, so dass die planare Oberfläche auf der Spitze des
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{114}A-Facetten
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Abbildung 5.12: Elektronenmikroskopische Aufnahmen von nasschemisch geätzten
Kavitäten mit {114}A-Facetten [95] (Probe A0793g). Durch das anisotrope Ätzen
mit der Zitronensäureätze 5:1 (s. Anhang A.1) werden die {114}A-Facetten mit
perfekter Orientierung zum Kristall herausgeätzt.

Braggspiegels schmaler war als die eigentliche Kavität. Dieses Phänomen lässt
sich geometrisch einfach anhand der Wachstumsraten auf den verschiedenen
Kristallebenen erklären. Hierbei wird der Winkel Θ (s. Abb. 5.13) betrachtet,
unter dem die Kante zwischen oberem Plateau und Facette in Wachstums-
richtung propagiert [105]. Zusammen mit den Winkeln α1 und α2 zwischen
den Normalen zweier Facetten und der [001]-Richtung kann dann auf die
Wachstumsraten r1 und r2 in Richtung der Normalen geschlossen werden. Es
gilt:

r1

r2
= cos(α1 + Θ)

cos(α2 −Θ) (5.12)

Mit α{114}A = 20, 5◦, α{001} = 0◦ und dem in den elektronenmikroskopi-
schen Aufnahmen bestimmten Propagationswinkel Θ ≈ 8◦ ergibt sich daraus
im Rahmen der Messgenauigkeit ein Verhältnis r{114}/r{001} = 1. Generell
ist es zwar wünschenswert, auf den unterschiedlichen Facetten die gleichen
Wachstumsraten zu haben, andererseits kann durch das Schrumpfen des obe-
ren Plateaus die Kavität vor dem Überwachsen nicht beliebig klein gewählt
werden. Ansonsten würde der Lichteinschluss in Wachstumsrichtung durch
den schrägen Braggspiegel zu sehr in Mitleidenschaft gezogen.
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1 µm

θ

Abbildung 5.13: FIB-Schnitt durch eine überwachsene Kavität [95] (Probe
A0793f ). Die Kavität konnte mit hoher Qualität überwachsen 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 (µPL) durchgeführt. Hierfür wurde mit einem Titan:Saphir-
Laser im Dauerstrichbetrieb knapp oberhalb der GaAs-Bandkante angeregt.
Das Modenspektrum ist dann durch die Purcell-Verstärkung der Quanten-
punktemission zu erkennen. Abb. 5.14 zeigt zwei µPL-Spektren für Kavitä-
ten, wie sie in Abb. 5.12a und b dargestellt sind. Die spektrale Position der
Grundmode, wie die Mode niedrigster Energie meist genannt wird, unterschei-
det sich bei diesen Kavitäten kaum. Die Grundmoden haben einen Gütefaktor
Q ≈ 3000, während für Moden höherer Ordnung auch Q-Faktoren bis 8000
gemessen wurden.
Die Ausbeute in Bezug auf die Resonatorgüte war bei dieser Herstellung

relativ hoch. Ca. 50% der Resonatoren zeigten vergleichbar hohe Q-Faktoren
wie in Abb. 5.14. Jedoch galt dies nur für Kavitäten, deren planare Oberflä-
che vor dem Überwachsen mindestens eine Breite von ca. 4µm besaßen. Die
Verschlechterung der Resonatorgüten kann in diesem Fall auf das Schrumpfen
des oberen Plateaus während des Überwachsens, wie in Abs. 5.3.2 beschrie-
ben wurde, zurückgeführt werden. Auch für diese Resonatoren gibt es also
wie für die Säulenresonatoren ein herstellungsbedingtes Limit in Bezug auf
das Resonatorvolumen. Das Verhältnis aus Modenvolumen VMode und Güte
Q kann daher nicht beliebig eingestellt werden, was zur Folge hat, dass es un-
wahrscheinlich ist, zwischen den Moden dieser überwachsenen Kavitäten und
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Abbildung 5.14: Mikrophotolumineszenzspektren zweier überwachsener Kavitäten
(Probe A0793f ), wie sie in Abb. 5.12a und b dargestellt sind [95]. Die Position der
Grundmode (niedrigste Energie) unterscheidet sich für die beiden Kavitäten kaum.
Die Güten Q der Moden erreichen Werte von bis zu 8000.

den eingebetteten Quantenpunkten eine starke Kopplung zu beobachten.

5.4 Scheibenresonatoren

In den Abschnitten 5.2 und 5.3 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. Für quantenoptische Experi-
mente mit InAs-Quantenpunkten ist es außerdem notwendig, die Proben mit
flüssigem Helium zu kühlen, da die Ladungsträger wegen der recht niedrigen
Energiebarriere sonst aus den Quantenpunkten tunneln.
Entsprechend wäre es wünschenswert, ein alternatives Materialsystem zur

Verfügung zu haben, das sich durch geringere Herstellungs- und Betriebskos-
ten auszeichnet. Daher wurde untersucht, ob sich kelchförmige 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 Resonatorgüten Q von
bis zu 106 sind dabei außerordentlich hoch. Kolloidale Core/Shell1 Quanten-

1Core/Shell bezieht sich hier auf Quantenpunkte, die einen Kern (Core) aus einem
Material niedriger Bandlücke und einer Hülle (Shell) mit höherer Bandlücke besitzen.
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punkte würden zudem eine hohe optische Quantenausbeute auch bei Raum-
temperatur bieten und wären kommerziell verfügbar. 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 Büchle im Rahmen
seiner begleitenden Diplomarbeit durchgeführt [91]. Für 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 führten.
Auch die Herstellung und Charakterisierung der Mikrolaser im letzten Ab-
schnitt ist der Arbeit von Felix Büchle zuzuschreiben, die allerdings in seiner
Diplomarbeit nicht festgehalten werden konnten, da sie zeitlich hinter deren
Fertigstellung fielen.

5.4.1 Herstellungsmethode
Die übliche 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. 5.15 skizziert. Die Resonatoren
wurden auf Basis eines PMMA-Lackes hergestellt. Der Kunststoff war mit
6% Feststoffgehalt in Anisol gelöst. Zu Beginn wurde der Lack aufgeschleu-
dert, wobei die Viskosität des Lackes und die Drehzahl die Dicke der Lack-
schicht bestimmten. Damit konnte also auch die Dicke des späteren Resona-
tors eingestellt werden. Da PMMA ein Positivlack ist, wurden dann die Flä-
chen um die Resonatoren herum mit Elektronenstrahllithographie belichtet
(Abb. 5.15i). Das hatte den Vorteil, dass der Lack im Bereich des Resonators
nicht vom Elektronenstrahl beschädigt werden konnte. Nach dem Entwickeln
in einem geeigneten Lösungsmittel (Abb. 5.15ii) wurden die zurückgebliebe-
nen PMMA-Scheiben in XeF2-Gas unterätzt (Abb. 5.15iii). Durch Tempern
nahe der Glasübergangstemperatur des Kunststoffs konnte die Oberflächen-
rauigkeit nochmals deutlich verringert werden. Die Verspannungen die beim
Ausbacken des Lackes vor der Belichtung entstanden, verursachten zusätzlich,
dass sich die Lackscheibe in dem unterätzten Bereich nach oben bog, was zu
einem kelchförmigen Resonator führte.
Mit oben beschriebenem Verfahren konnten Kunststoffresonatoren mit ho-

her Güte reproduzierbar hergestellt werden. Für die Einbettung von Quan-
tenpunkten in die Lackschicht wäre es jedoch von Vorteil, wenn der Lack
mehrschichtig aufgetragen werden könnte. So wäre es möglich eine dünne
quantenpunktdotierte Lackschicht oder direkt Quantenpunkte zwischen zwei

Quantenpunkte ohne Shell haben häufig eine geringere Quantenausbeute aufgrund
von Rekombinationen an der Oberfläche.
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i) Belichtung ii) Entwickeln

iii) XeF -Ätzen2 iv) Tempern

Abbildung 5.15: Die PMMA-Kelchresonatoren werden in vier Schritten herge-
stellt: (i) Belichtung des PMMA-Lackes, (ii) Entwicklung des Lackes, (iii) Unterätzen
mit XeF2 und (iv) Tempern bei der Glasübergangstemperatur. [82]

dickeren Lackschichten zu positionieren. Dadurch würde der Einfluss der
Quantenpunkte auf die Qualität der PMMA-Schicht geringer als bei einer
komplett dotierten Schicht. Zudem könnte man die Quantenpunkte so au-
tomatisch im Maximum der optischen Moden positionieren. Anisolbasiertes
PMMA ist für diese Zwecke allerdings nicht geeignet, da bereits ausgehärte-
ter Lack von dem Lösungsmittel einer weiteren Lackschicht wieder aufgelöst
werden würde. 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 löst sich dann nicht mehr in dem
Lösungsmittel des ursprünglichen 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 Glasübergangstemperatur
(bei diesem Kunststoff laut Hersteller ca. 150◦C) nicht mehr zu Kelchen auf-
stellten (vgl. Abb. 5.16). Dies sollte optisch jedoch keine Nachteile bringen.
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5 µm

a) b)

Abbildung 5.16: Scheibenresonatoren nach dem Tempern bei der Glasübergang-
stemperatur von (a) PMMA/MA (150◦C) und (b) anisolbasiertem PMMA [106]
(120◦C). Nur in (b) ist das Aufstellen der Lackränder 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 erhältlich und müs-
sen nicht aufwändig im eigenen Labor synthetisiert werden. Die Quanten-
punkte bestehen aus einem CdSe-Kern mit einer Bandlücke von 1,74 eV und
einer Hülle aus ZnS mit einer Bandlücke von 3,54-3,91 eV [107], je nach Kris-
tallsymmetrie. Die ZnS-Hülle dient dem Schutz des eigentlichen Quanten-
punktes aus CdSe. Ohne die Hülle könnten leichter nicht-strahlende Rekom-
binationen an der Oberfläche stattfinden, und das Material wäre chemisch
angreifbarer. Dennoch muss der Quantenpunkt zusätzlich mit organischen
Liganden umgeben werden. Diese dienen nicht nur der chemischen Isolie-
rung des Halbleitermaterials, sondern können auch auf die Anforderungen
der jeweiligen Anwendung angepasst werden. Z.B. können hydrophile oder
hydrophobe Liganden verwendet werden. In dieser Arbeit wurden QDot® 600
ITKTM Organic Quantum Dots von InvitrogenTM verwendet. Sie zeichnen
sich durch eine gute Löslichkeit in organischen Lösungsmitteln aus. In Abb.
5.17a ist das Lumineszenzspektrum dieser Quantenpunkte mit einem Ma-
ximum um 605 nm zu sehen und die dazu Stokes-verschobene Absorption.
Generell können diese Quantenpunkte in einem spektralen Bereich von 525–
655 nm erworben werden (s. Abb. 5.17b 1–6).
Charakteristisch für diese Art von Quantenpunkten ist das Blinken (engl.

blinking). Damit wird umschrieben, dass die Quantenpunktemission immer
wieder über einen, gemessen an der strahlenden Lebensdauer, langen Zeit-
raum einbricht. Dieses Phänomen wird i.d.R. auf die Erzeugung langlebiger,
nicht-strahlender Triplettzustände zurückgeführt, die nur unter Absorption
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Abbildung 5.17: Herstellerangaben von InvitrogenTM für (a) das Lumineszenz-
und Absorptionsspektrum der verwendeten QDot® 600 ITKTM Organic Quantum
Dots und (b) Spektren für Quantenpunkte verschiedener Größe.

oder Emission eines Phonons strahlend zerfallen können. Absolute Gewiss-
heit für diese Erklärung gibt es jedoch nach wie vor nicht (vgl. [108–110]).

5.4.3 Einbettung von CdSe/ZnS-Quantenpunkten

Zur Einbettung der Quantenpunkte in die PMMA-Resonatoren wurde die
Quantenpunktlösung entweder direkt zwischen zwei Lackschichten aufgebracht,
oder in den Lack eingerührt und dann in Form einer dünnen Schicht dieses
Lackes im Zentrum des Schichtsystems positioniert (für eine ausführliche Be-
schreibung siehe Ref. [91]). Für quantenoptische Experimente war es hier von
Bedeutung, ob die Möglichkeit besteht, einzelne Quantenpunkte im Lack zu
isolieren oder ob sie beim Untermischen zu größeren 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-
gelöst mittels PALM (engl. PALM→ Photoactivated Localization Microscopy)
gemessen (Abb. 5.18) [91]. Für isolierte Quantenpunkte oder Haufen von sehr
wenigen Quantenpunkten wird ein ausgeprägtes Blinken erwartet, während
größere Ansammlungen eine gleichmäßige Emission zeigen sollten.

Das Blinken über die Zeit lässt sich in gedruckter Form natürlich schlecht
darstellen. Deshalb wurde in Abb. 5.18b das quadrierte Verhältnis aus Stan-
dardabweichung σPalm und mittlerem Signal ĪPalm der PALM-Messung auf-
getragen. Für eine Zeit τan, die ein Quantenpunkt während der Messung mit
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Abbildung 5.18: PALM-Aufnahmen einer Lackschicht mit nominell 2000
QDs/µm2 (Probe PQD015 ). (a) Durchschnittliches PALM-Signal ĪPALM und
(b) quadriertes Verhältnis σ2/Ī2 aus Standardabweichung σPALM und Mittel-
wert ĪPALM des PALM-Signals. Beide Farbskalen sind logarithmisch. Der Wert
σ2

PALM/Ī
2
PALM = τaus/τan gibt wieder, für wie lange ein Quantenpunkt aus ist im

Verhältnis zur Zeit, in der er an ist. Da nur einzelne oder sehr kleine Ansammlun-
gen von Quantenpunkten dieses Blinken zeigen können, kann mit diesem Verhältnis
abgeschätzt werden, ob sich Quantenpunkthaufen bilden oder nicht. Ein Wert von
0 bedeutet hier sehr viele Quantenpunkte an einer Stelle, Werte um 1 und darüber
schon sehr wahrscheinlich einzelne Quantenpunkte.

der Intensität I0 leuchtet, und der Zeit τaus, in der er nicht leuchtet, gilt dann:

ĪPALM = τan

τan + τaus
I0

σ2
PALM =

τan
(
I0 − ĪPALM

)2 + τaus Ī
2
PALM

τan + τaus

⇒ σ2
PALM

Ī2
PALM

= τaus

τan
(5.13)
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Für Werte von τaus/τan, die sich stark von 0 unterscheiden, ist es also sehr
wahrscheinlich, dass es sich um isolierte Quantenpunkte handelt. In Abb. 5.18
ist gut zu erkennen, dass sich in der Lackschicht viele separierte Quanten-
punkte befinden, was erfreulich ist. Andererseits haben sich aber auch große
Haufen gebildet, die die einzelnen Quantenpunkte in ihrer Intensität deutlich
übertreffen. Entsprechend ist es auch nicht gelungen, einzelne Quantenpunkte
spektral aufzulösen. Ein Grund hierfür mag sein, dass die spektrale Intensität
einzelner Quantenpunkte durch eine recht große inhomogene Verbreiterung,
die selbst bei tiefen Temperaturen nicht unter 1meV fällt [111], sehr gering
ist. Daher konnten die Linien verschiedener Quantenpunkte nicht getrennt
werden. Wegen der relativ schwachen Lumineszenz wäre es von Vorteil, einen
Photolumineszenzmessplatz mit höherer numerischer Apertur einzurichten.
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Abbildung 5.19: Photolumineszenzspektrum (grüne Punkte) eines PMMA-
Scheibenresonators (d = 50µm, 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/Aj und Gütefaktoren 1/Qj = ∆ωj/ωj sind im eingebetteten Graph zusam-
men mit dem Quantenpunktuntergrund aufgetragen. Der Verlauf stimmt qualitativ
sehr gut mit den Absorptions- und Emissionsspektren des Herstellers überein (vgl.
Abb. 5.17).

Nichtsdestoweniger war es möglich, mit diesen Mehrschichtsystemen akti-
ve Mikroresonatoren hoher Güte herzustellen [91]. Das Lumineszenzspektrum
eines Scheibenresonators von etwa 50µmDurchmesser, bei dem eine Quanten-
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punktschicht zwischen zwei PMMA-Lackschichten gleicher Dicke eingebracht
wurde, ist in Abb. 5.19 zu sehen. Im niederenergetischen Bereich des Spek-
trums sind die optischen Moden in Bezug auf ihre Intensität deutlich ausge-
prägter als im energetisch höher gelegenen Bereich. Dies geht einher mit einer
höheren Güte der niederenergetischen Moden. Ein solches Verhalten ist ange-
sichts des Absorptionsspektrums der Quantenpunkte (Abb. 5.17) zu erwarten,
da sich die Güte 1/Q = 1/Q∞ + 1/QAbsorption + 1/QStreuung einer optischen
Mode anhand der drei Verlustmechanismen durch nichtideale Reflektivität
(Q∞), Absorption (QAbsorption) und Streuung (QStreuung) beschreiben lässt.
Höhere Absorption bedeutet also eine geringere Resonatorgüte und damit
einen geringeren Purcell-Effekt. Daher sind Resonanzen im energetisch höher
liegenden Bereich schwächer ausgeprägt und spektral breiter. Der eingebette-
te Graph in Abb. 5.19 zeigt deutlich, dass der spektrale Verlauf der Güten und
Amplituden der Resonatormoden mit dem Verlauf des Absorptionsspektrums
(Abb. 5.17) qualitativ übereinstimmen.
Am niederenergetischen Ende wurden Gütefaktoren Q von bis zu 15 000

erreicht, zum Vergleich dazu lag die Güte von Resonatoren aus einer einzigen
quantenpunktdotierten Lackschicht nur um 103. Auch wenn dieser Wert für
aktive Resonatoren mit hoher Quantenpunktdichte eine klare Verbesserung
darstellt, boten Vergleichsmessungen an passiven Resonatoren gleicher Her-
stellungsmethode doch die Erkenntnis, dass die Güte durch das Einbringen
der Quantenpunkte um etwa eine Größenordnung von Qpassiv = 1, 6 · 105 auf
Qaktiv = 1, 5 · 104 sinkt [91]. Da die Absorptionsabhängigkeit im niederener-
getischen Bereich sehr gering sein sollte, kann man davon ausgehen, dass die
Resonatorgüte 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
Güte hergestellt werden, andererseits lag der Gütefaktor Q eine Größenord-
nung unter dem passiver Resonatoren. Daher wurden in Hinblick auf die Her-
stellung eines quantenpunktbasierten Mikrolasers passive Scheibenresonato-
ren mit einer hochkonzentrierten Quantenpunktlösung benetzt und anschlie-
ßend das Lösungsmittel Dekan verdampft.
Unter Anregung mit einem frequenzverdoppelten Nd:YVO4-Festkörperlaser

mit einer Pulslänge von 7 ns, konnte in diesen Resonatoren Lasing beobachtet
werden. Eine anregungsenergieabhängige Messung ist in Abb. 5.20 dargestellt.
Bei niedrigen Anregungsenergien tritt zunächst eine einzelne Lasermode im
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Abbildung 5.20: (a) Intensitätskarte konkurrierender Lasermoden in Abhängigkeit
von der Anregungsenergie für einen Scheibenresonator mit einem Durchmesser von
d = 50µm, der mit CdSe/ZnS-Quantenpunkten benetzt wurde (Probe PQD048 ).
Nach dem Auftreten der ersten Lasermode (I) erscheinen weitere, die um die Licht-
verstärkung konkurrieren. (b) Spektrum bei einer Energiedichte von 165µJ/mm2 pro
Puls. Die Lasermoden befinden sich am „roten“ Ende der Quantenpunktemission,
wo geringe Absorption herrscht (vgl. Abs. 5.4.3).

niederenergetischen Bereich der Quantenpunktemission auf. Hier ist wie in
den Abs. 5.4.2 und 5.4.3 diskutiert, die Absorption der Quantenpunkte am
niedrigsten. Bei höheren Anregungsenergien erscheinen weitere Moden, die
um die Lichtverstärkung durch die Quantenpunkte konkurrieren. Daher ver-
ringert sich die Intensität einiger Moden bei höherer Anregungsenergie, wäh-
rend andere stärker leuchten. Insgesamt ist eine leichte Blauverschiebung der
Lasermoden bei höherer Anregungsenergien zu beobachten, was auf eine tem-
peraturbedingte Verringerung des Brechungsindex von PMMA zurückgeführt
werden kann.

Interessant ist bei der Untersuchung von Mikrolasern immer die sog. La-
serschwelle Ith, die beschreibt, ab welcher Energiedichte der Anregungspulse
Lasing einsetzt. Dieser Wert kann durch die Abhängigkeit der Intensität einer
Lasermode von der Anregungsenergie des Pumplasers gemessen werden. An
dem Punkt, an dem das Lasing einsetzt, ist ein Knick im Kurvenverlauf er-
kennbar. Für die erste auftretende Mode (I in Abb. 5.20) ist dies in Abb. 5.21
gezeigt. Die Laserschwelle Ith liegt hier bei etwa 97µJ/mm2, was ein guter
Wert für diese Art von Resonatoren ist (vgl. dazu Ref. [112]).
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Abbildung 5.21: Abhängigkeit der PL-Intensität der ersten auftretenden Laser-
mode (Mode I in Abb. 5.20) von der Anregungsenergie. Aus dem Knick im Kurven-
verlauf kann eine Laserschwelle Ith von ca. 97µJ/mm2 extrahiert werden.

5.5 Zusammenfassung der Ergebnisse

Durch die Optimierung des MBE-Wachstums (Abs. 5.2.1) und die Verwen-
dung von mehr Braggspiegelpaaren bei der Herstellung von Säulenresonatoren
konnte die Güte planarer Bragg-Kavitäten um eine halbe Größenordnung im
Vergleich zu vorherigen Proben, die in dieser Gruppe gewachsen wurden, auf
ca. 1 · 105 gesteigert werden. Auch im Verhältnis zu anderen Gruppen ist die-
ser aus der Durchmesserabhängigkeit der Q-Faktoren extrapolierte Wert als
sehr gut einzuschätzen und sollte für das Erreichen starker Kopplung aus-
reichen [98]. Gemessene Gütefaktoren für Säulenresonatoren im GaAs/AlAs-
Materialsystem reichen in der Literatur nicht über 165 000 hinaus [98]. Um
Erklärungen für die dennoch mäßigen Gütefaktoren für Säulen mit kleine-
ren Durchmessern zu erlangen, wurde ein neues Modell für die Abhängig-
keit der Resonatorgüte von den Verlusten an den Seitenwänden der Kavität
hergeleitet, das in hervorragender Übereinstimmung mit den Messergebnis-
sen dieser Arbeit und Werten aus der Literatur steht. Aus der Abhängigkeit
der Resonatorgüte vom Säulendurchmesser konnte abgeleitet werden, dass
trotz scheinbar sehr hoher Reflektivität der Außenwände die Resonatorgüte
dennoch höchstwahrscheinlich durch absorptionsbedingte Verluste an diesen
limitiert ist. Insgesamt muss also davon ausgegangen werden, dass die Her-
stellung mittels fokussiertem Ionenstrahl nicht konkurrenzfähig zum norma-
lerweise verwendeten reaktivem Ionenätzen ist und es damit nicht möglich
ist, das für starke Kopplung benötigte Verhältnis aus Resonatorgüte Q und
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Modenvolumen VMode zu erzielen.
Im Zuge der Herstellung von Kavitäten mit der Form abgestumpfter Pyra-

miden wurde ein ausgefeiltes nasschemisches Ätzverfahren entwickelt. Durch
mehrere selektive Ätzschritte konnten Pyramidenstümpfe auf einem planar
freigelegten Braggspiegel hergestellt werden. Zudem konnten durch anisotro-
pes Ätzen Pyramidenstümpfe mit qualitativ hochwertigen {114}A-Facetten
in perfekter Kristallorientierung geformt werden, die optimale Bedingungen
für das spätere Überwachsen mit einem AlAs/GaAs-Braggspiegel boten. Die
Qualität des aufgewachsenen Braggspiegels zeigte sich als ausreichend, um
Kavitäten mit Güten bis zu Q = 8000 herzustellen, sofern die Breite der
Kavität an der Oberseite mindestens 4µm 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 Güte-
faktoren Q von bis zu 15 000 auf, im Vergleich zu Q ≈ 103 für 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 Möglichkeit eröffnet, dieses Emitter-
Resonatorsystem für quantenelektrodynamische Experimente zu verwenden.
Es empfiehlt sich allerdings wegen des schwachen Signals für die Einzelquan-
tenpunktspektroskopie eine Verbesserung des optischen Aufbaus in Bezug auf
numerische Apertur und Designwellenlänge vorzunehmen.
Durch das Benetzen von passiven Resonatoren mit einer hochkonzentrier-

ten Quantenpunktlösung konnten quantenpunktbasierte Mikrolaser realisiert
werden, die bei Raumtemperatur betrieben werden können. Die Laserschwelle
lag hier bei etwa 100µJ/mm2, was für 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 Säulenresonatoren und überwachsenen Pyrami-
denstümpfen gelungen ist, Fabry–Pérot-Kavitäten hoher Güte herzustellen,
dass jedoch beide aus unterschiedlichen Gründen nicht beliebig verkleinert
werden konnten. Daher wird es wahrscheinlich auch zukünftig, insbesonde-
re ohne Umstellung des Ätzprozesses für die Säulenresonatoren, nicht mög-
lich sein, das für starke Kopplung notwendige Verhältnis aus Q-Faktor und
Modenvolumen VMode zu erreichen. Für die polymerischen Flüstergaleriere-
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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Eine Motivation zur Herstellung von Einzelphotonenquellen sollte einem Phy-
siker recht leicht von der Hand gehen. Schließlich bietet eine Quelle, die se-
quenziell einzelne Photonen emittiert, die Möglichkeit, 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), während es andererseits so scheint, als ob einzelne Pho-
tonen räumlich nicht zerteilt werden können (z.B. Hanbury-Brown & Twiss-
Aufbau). Gerade die vermeintliche räumliche 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 [113]. Zusätzlich können Einzelpho-
tonenquellen in vielen Bereichen der Wissenschaft, je nach Anforderung, von
großem Interesse sein. Ein naheliegendes Beispiel wäre die Erzeugung echter
Zufallszahlen. Auch die Bestimmung des absoluten Wirkungsquerschnittes
eines einzelnen Dipolübergangs, etwa in einem Molekül oder Quantenpunkt,
wäre eine mögliche Anwendung, da sich so bei Eintreffen eines Photons der
Dipol immer im Grundzustand befinden würde.
In der Natur der Sache liegt es allerdings, dass Einzelphotonenquellen nicht

gerade zu den hellsten Lichtquellen zählen. Deswegen wurden viele zum Teil
sehr aufwändige Versuche unternommen, möglichst hochfrequente Einzelpho-
tonenquellen herzustellen. Bevor eigene Ergebnisse in Bezug auf die Herstel-
lung effizienter Einzelphotonenquellen vorgestellt werden, wird im nächsten
Abschnitt in diesem Zusammenhang ein kurzer Überblick über Realisierungs-
möglichkeiten in der aktuellen Forschung geboten.

6.1 Realisierungsmöglichkeiten von Einzelphotonenquellen

In diesem Abschnitt soll ein kurzer Überblick über die Möglichkeiten zur Her-
stellung von Einzelphotonenquellen gegeben und daran die Verwendung quan-
tenpunktbasierter Emitter motiviert werden. Ein ausführlicher Übersichtsar-
tikel über die bisherige Forschung auf dem Gebiet der Einzelphotonenquellen
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und -detektoren wurde 2011 von M. D. Eisaman veröffentlicht [27] und kann
zur vertiefenden Lektüre empfohlen werden.
Zur quantitativen Einordnung von Einzelphotonenquellen sind einige Pa-

rameter von großer Bedeutung, die kurz erläutert werden sollen:

• Die Photonenzählrate nph, die in der Einheit Hz angegeben wird,
tritt an die Stelle der sonst üblichen Intensität oder Leistung. Dies ist
der Tatsache geschuldet, dass einzelne Photonen gezählt werden können
und gewöhnlich auch gezählt werden sollen.

• Der Wert g(2)(0), der den Funktionswert der zeitlichen Korrelation
zweiter Ordnung g(2)(τ) bei einer Zeitverzögerung τ = 0 beschreibt.
Der Wert gibt die Wahrscheinlichkeit von Multiphotonenereignissen an
(g(2)(0) = 0 ist wünschenswert). Da es weder im Deutschen noch im
Englischen eine prägnante Bezeichnung für diesen Wert gibt, wird er in
der Literatur wie im Folgenden schlicht als g(2)(0) bezeichnet.

• Die homogene Linienbreite ∆ωhomogen beziehungsweise die Kohä-
renzzeit τkohärent, die im Idealfall über die Beziehung ∆ωhomogen =
1/τkohärent zusammenhängen. Sie entsprechen in ihrer Bedeutung im
Experiment in etwa Linienbreite und Kohärenzzeit eines Lasers.

• Die inhomogene Linienbreite ∆ωinhomogen, die für viele Anwendun-
gen möglichst gering sein sollte, da sie die Ununterscheidbarkeit der
erzeugten Photonen verringert.

Ziel ist es, hochfrequent einzelne Photonen ohne Multiphotonenereignisse mit
einer möglichst langen Kohärenzzeit und verschwindender inhomogenen Ver-
breiterung zu erzeugen. Dabei sind natürlich Grenzen gesetzt. So ist die Ko-
härenzzeit durch das Zeitintervall zwischen zwei aufeinanderfolgenden Photo-
nen begrenzt. Zählrate und Kohärenzzeit konkurrieren also. Je nach Art der
Quellen kommen weitere Limitierungen hinzu.
Die nächstliegende Möglichkeit, einzelne Photonen zu erzeugen ist offen-

sichtlich, eine vorhandene Lichtquelle so weit abzuschwächen, dass statistisch
einzelne Photonen herausgefiltert werden. Es ist allerdings genauso offensicht-
lich, dass dieses Prinzip eine große Schwäche aufweist, denn die Wahrschein-
lichkeit von Multiphotonenereignissen steigt in diesem Fall mit der Zählrate
an, d.h. g(2)(0) ändert sich mit der Zählrate nph. Schwächt man beispielsweise
einen Laser ab, ist die Wahrscheinlichkeit P (N,nph,∆t), dass N Photonen
innerhalb eines Zeitintervalls ∆t gemessen werden, Poisson-verteilt (vgl. Abs.
2.3.1). Es gilt:

P (N,nph,∆t) = (nph ∆t)N

N ! e−nph ∆t (6.1)
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Berechnet man nun die Wahrscheinlichkeit, dass N Photonen in einem Zei-
tintervall ∆t gemessen werden, in Relation zur Wahrscheinlichkeit, dass nur
ein Photon gemessen wird, ergibt sich:

P (N,nph,∆t)
P (1, nph,∆t)

= (nph ∆t)N−1

N ! (6.2)∑∞
N=2 P (N,nph,∆t)
P (1, nph,∆t)

= 1
nph ∆t

(
enph ∆t − 1

)
− 1 (6.3)

Das Zeitintervall ∆t wird in der Praxis entweder durch die Zeitauflösung der
Messapparatur oder bei einem gepulsten Laser durch dessen Pulslänge be-
stimmt. Die Wahrscheinlichkeit für Multiphotonenereignisse in Abhängigkeit
von der Photonenzählrate nph bei Abschwächung eines Lasers ist in Abb.
6.1 aufgetragen. In Abb. 6.1a sind die Wahrscheinlichkeiten für Multipho-
tonenereignisse bei einem Laser im Dauerstrichbetrieb und einer typischen
Zeitauflösung ∆t = 200 ps dargestellt, in Abb. 6.1b für einen gepulsten Laser.
Für eine Reduktion auf 1% Wahrscheinlichkeit für Multiphotonenereignisse,
also g(2)(0) = 0.01, muss der Laser im Dauerstrichbetrieb auf ca. 100MHz
und im Pulsbetrieb auf 0.02Photonen pro Laserpuls abgeschwächt werden.
Für 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 überflüssig.
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Abbildung 6.1: Wahrscheinlichkeit für Multiphotonenereignisse (N > 1) in Ab-
hängigkeit der Photonenzählrate nph für einen Laser im Dauerstrichbetrieb (a) und
in Abhängigkeit der durchschnittlichen Photonenzählrate pro Puls für einen gepuls-
ten Laser (b). Bei 1% Wahrscheinlichkeit für Multiphotonenereignisse sind jeweils
die Photonenzählraten eingezeichnet.

Häufig verwendet wird insbesondere die sog. Parameteric Down Conversion
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[114–116], wobei in einem Material durch einen nichtlinearen χ(2)-Prozess aus
einem ursprünglichen Photon unter festgelegten Austrittswinkeln zwei Pho-
tonen anderer Energie entstehen. Durch Messung eines der beiden Photonen
kann dann das zweite vorhergesagt werden und man erhält 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 ähnliche
Statistiken wie bei der Abschwächung eines Lasers.
Im Gegensatz zu diesen eher statistischen Einzelphotonenquellen lassen sich

nahezu perfekte Einzelphotonenquellen durch diskrete und nicht-entartete Di-
polübergänge in Atomen [117, 118], Ionen [119], Molekülen [120–122], Quan-
tenpunkten [28, 123, 124] oder Farbzentren [125, 126] realisieren. Da über
einen diskreten Dipolübergang per se meist nur einzelne Photonen emittiert
werden, fallen die Probleme, wie sie in den vorherigen Absätzen diskutiert
wurden, weg. Die Photonenzählrate ist dann einzig durch die Lebensdauer
des angeregten Zustandes limitiert. Homogene und inhomogene Linienbreite
des Photons hängen von den entsprechenden Größen des Dipolübergangs ab.
Die Herausforderungen liegen hier imWesentlichen in der Isolierung der Emit-
ter und effizienten Auskopplung ihrer Emission in die numerische Apertur des
Messaufbaus. Zusätzlich müssen 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 unterdrücken. Auch wenn
häufig 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.
5) hervor. Neben anderen Materialsystemen, vor allem den II–VI- und III–V-
Halbleitern, ist wie bei den optisch aktiven Halbleiter-Mikroresonatoren die
Kombination aus GaAs, AlAs und InAs das Objekt eines Großteils 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 möglichst einfache und reprodu-
zierbare Herstellung von Einzelphotonenquellen verwendet. Das Prinzip die-
ser Quellen wird im nächsten Kapitel im Kontext konkurrierender Ansätze
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 beschäftigt
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 Kavitäts-
mode zurückgegriffen wurde. Schlussendlich wurde sie in den Köpfen der For-
scher fast schon zur unverzichtbaren Voraussetzung gemacht. Für einen au-
ßenstehenden Betrachter mag dies jedoch auf den ersten Blick befremdlich
wirken. Schließlich 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
gewünschte Richtung geleitet werden. Insbesondere erlaubt ein Verzicht der
Verwendung von Kavitätsmoden die Herstellung breitbandiger optischer Bau-
teile, so dass es nicht mehr notwendig ist darauf zu hoffen, dass die Emissi-
onswellenlänge eines Quantenpunktes exakt mit der Resonanz einer Kavi-
tätsmode übereinstimmt, da die Möglichkeiten zur Einstellung der Emissi-
onswellenlänge mittels Temperatur [127] und elektrischer (vgl. Abs. 4.2) bzw.
magnetischer Felder [9, 69, 128] eher gering sind.
Natürlich hat die schwache Kopplung den zusätzlichen Vorteil, den Exzito-

nenzerfall im Quantenpunkt zu beschleunigen. Da dieser jedoch meist ohnehin
im Bereich unter 1 ns stattfindet, ist dies kaum vonnöten. Im Falle einer se-
quentiellen optischen oder elektrischen Anregung kommt man ohnehin nicht
weit über Repetionsraten von 100MHz hinaus. Eine verkürzte Lebensdauer
der exzitonischen Zustände begünstigt zudem ein erneutes Befüllen der Quan-
tenpunkte während eines Anregungspulses, insbesondere bei elektrischer An-
regung, bei der es kaum möglich ist, die Pulslänge unter 200 ps zu drücken.
In Bezug auf die Eigenschaften der emittierten Photonen sinkt auch die Ko-
härenzzeit mit der Lebensdauer des exzitonischen Zustands. Insgesamt gibt
es also genug Gründe, zumindest in Frage zu stellen, ob eine schwache Kopp-
lung zwischen dem exzitonischen Zustand und einer Resonatormode für eine
Einzelphotonenquelle wirklich erwünscht ist.
Während in dem As-basierten Materialsystem Einzelphotonenquellen stan-

dardmäßig in Form von Säulenresonatoren 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. 6.2)
positioniert, so dass die Emission durch Totalreflexion an den Facetten der
Pyramide gerichtet ausgekoppelt werden kann. Die Form der Pyramide löst
dabei noch ein ganz anderes Problem, das bisher in diesem Abschnitt noch
gar nicht diskutiert wurde. Die InAs-Quantenpunkte wachsen schließlich nor-
malerweise selbstorganisiert, was bedeutet, dass sie statistisch über die Probe
verteilt sind. Dabei erreicht man selten Dichten unter 10QDs/µm2, womit es
schwierig wird die Emission einzelner Quantenpunkte zu separieren. Positio-
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5 µm

500 nm

Abbildung 6.2: Elektronenmikroskopische Aufnahme einer umgedrehten Mikropy-
ramide mit Facettenwinkel von ca. 45◦ und 267 nm Höhe (Pyramide XLI-J2, Probe
A1356cVI ).

niert man die Quantenpunktschicht jedoch an der Spitze der Pyramide, wird
ein kleiner Teil dieser Schicht herausgeschnitten, so dass meist ein Bereich von
etwa 200×200 nm2 übrigbleibt. Verglichen mit den Säulenresonatoren, die ei-
ne solche Eigenschaft nicht aufweisen können, sind sowohl die Herstellung
durch einen einzigen nasschemischen Ätzschritt sowie ein mehr als zehnmal
kürzeres 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 Ätzverfahren, die Ergebnisse
optischer Messungen sowie Methoden zur elektrischen Kontaktierung behan-
delt.

6.3 Bestimmung der Auskopplungseffizienz durch FDTD-
und FEM-Simulationen

Um zu überprüfen, ob sich Mikropyramiden tatsächlich zur effizienten und ge-
richteten Auskopplung der Quantenpunktemission eignen, wurden 3D-FDTD-
und 2D-FEM-Simulationen (vgl. Abs. 3.2) für diese Strukturen durchgeführt.
Der Quantenpunkt wurde dabei durch eine monochromatische Punktquel-
le mit Emissionswellenlänge λ0 substituiert. Während der Simulation wurde
der Leistungsfluss Pi durch die sechs Oberflächen Si eines Quaders berech-
net, der die Pyramide einschloss (rote und grüne Linie in Abb. 6.3a). Die
Leistungsflüsse Pi wurden durch das räumliche Integral des Poynting-Vektors

90



6.3 Berechnung der Auskopplungseffizienz

900 910 920 930 940
0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

Emitterwellenlänge λ  (nm)0

N
o

rm
ie

rt
e

r 
L

e
is

tu
n

g
sf

lu
ss

Emission ins Substrat

Ausgekoppelte Emission

3D FDTD

2D FEM

a) b)

Abbildung 6.3: Simulation des Abstrahlverhaltens einer Pyramide von 267 nm Hö-
he und 45° Facettenwinkel [129]. (a) Veranschaulichung des Betrags des Poynting-
Vektors am Ende der Simulationszeit einer FDTD-Simulation. Das eingebettete Bild
zeigt den über die Simulationszeit integrierten Wert. Beide Farbskalen sind logarith-
misch gewählt. Die grauen Ecken markieren die Grenzen zu den Perfectly Matched
Layers, die rote und die grünen gestrichelten Linien die Ebenen, durch die die Leis-
tungsflüsse ins Substrat bzw. ins Vakuum gemessen wurden. (b) Spektraler Verlauf
der ausgekoppelten optischen Leistung (grün) 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% über den gesamten simulierten Spektralbereich voraus.

~S(~r, t) über die Oberflächen Si und die Simulationszeit te berechnet:

Pi =
∫ te

ts

∫
Si

~S(~r, t) · ~ni dSi (6.4)

~ni beschreibt hier den Normalenvektor der Ebene Si. Bei den FDTD-Simula-
tionen wurde die Berechnung des Leistungsflusses erst bei einer Zeit ts begon-
nen, nachdem sich das System „eingeschwungen“ hatte. Aus den Leistungs-
flüssen Pi wurden dann auf den Gesamtfluss normierte Flüsse pi = Pi/

∑
j
Pj

berechnet, die angeben, welcher Teil der optischen Leistung durch die jeweilige
Fläche fließt. In Abb. 6.3b ist der spektrale Verlauf dieser Werte aufgetragen.

Die Geometrie der Pyramiden wurde mit den FEM-Simulationen bei ei-
ner Emitterwellenlänge von 920 nm auf die Auskopplungseffizienz optimiert
und dann mit FDTD- und FEM-Simulationen über einen Bereich von 900
bis 940 nm spektral variiert. Die besten Werte ergaben sich für eine Pyra-
midenhöhe von 267 nm und einen Facettenwinkel von 45°, wobei die Dicke
der AlAs-Opferschicht 70 nm und der Abstand der Quantenpunkte zur Op-
ferschicht 60 nm betrug. In Abb. 6.3b ist der spektrale Verlauf der berech-
neten Auskopplungseffizienz für 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 fließen 58–76% der Emission durch die obere Fläche
des Quaders, bei den FEM-Simulationen sind es 68–78%.
Beide Simulationsarten zeigen in hervorragender Übereinstimmung, dass

GaAs-Mikropyramiden dafür geeignet sind, die Emission von eingebetteten
Emittern gerichtet auszukoppeln. Zudem ist die Effizienz der Auskopplung
nicht an eine schmale Resonanzbedingung gekoppelt, sondern bleibt über
einen großen spektralen Bereich nahezu konstant, was einen große Vorteil
gegenüber kavitätsbasierten 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 Ätzmaske mittels Elektronenstrahllithographie und (iii)
einem nasschemischen Ätzschritt. Im folgenden werden die jeweiligen Schritte
erläutert.

6.4.1 MBE-Wachstum
Zu Beginn des MBE-Wachstums wird auf einem (001)-GaAs-Substrat üb-
licherweise eine 200–500 nm dicke Pufferschicht abgeschieden, um eine mög-
lichst homogene Probenoberfläche vor dem Wachstum der eigentlichen Struk-
tur zu erhalten. Danach folgt eine 70–150 nm dicke AlAs-Opferschicht und
eine 0,25–1,5µm dicke GaAs-Schicht, aus der später die umgedrehte Mikro-
pyramide entsteht. Je nach Anforderung wird 25–85 nm über der Opferschicht
eine InAs-Quantenpunktschicht aufgebracht. An der Position der Opferschicht
entsteht im späteren Ätzschritt die Spitze der Pyramide (vgl. Abb. 6.4). Mit
dem Abstand zu dieser Opferschicht kann also die Position der Quanten-
punkte in der späteren Pyramide festgelegt werden. Die Dicke der letzten
GaAs-Schicht bestimmt die Höhe der Pyramide.

6.4.2 Elektronenstrahllithographie
Für die Elektronenstrahllithographie wird der Negativlack AR-N 7700.08 des
Herstellers ALLRESIST GmbH verwendet. Die Schichtdicke des Lackes nach
dem Aufschleudern mit 3000U/min beträgt ca. 100 nm, womit einfach Struk-
turgrößen kleiner als 1µm erreicht werden können. Mittels Elektronenstrahlli-
thographie werden dann Quadrate belichtet, die entlang der [100]-Richtungen
des Kristalls, also 45◦ zur Bruchkante einer Probe, orientiert sind. Dadurch

92



6.4 Herstellung von GaAs-Mikropyramiden

wird sichergestellt, dass entlang der Maskenränder einigermaßen isotrop ge-
ätzt wird [103]. Durch die Größe der Quadrate und die Ätzdauer wird dann
die Größe der Pyramidenbasis bestimmt. Da bei dem nasschemischen Ätz-
schritt immer einer gewisse Unsicherheit in der Ätztiefe besteht, wurde die
Quadratgröße über die Probe typischerweise von 6 bis maximal 15µm vari-
iert. Bei einer exakten Kopie der Herstellungsschritte lag die Varianz in der
Breite bei etwa 500 nm.

6.4.3 Ätzverfahren
Die eigentlichen Pyramiden wurden in einem nasschemischen Ätzschritt ge-
formt. Als Ätzlösung wurde die Phosphorsäureätze 1:x:8 (s. Anh. A.1) ver-
wendet. Durch Variation des Wasserstoffperoxidanteils der Lösung kann die
Ätzrate in der AlAs-Opferschicht und im GaAs unterschiedlich beeinflusst
werden. Generell wird die AlAs-Opferschicht schneller als das umliegende
GaAs geätzt, so dass bei Erreichen der Opferschicht eine Facettenbildung
einsetzt. Illustriert wird dies anhand der Ergebnisse einer Ätzsimulation (vgl.
Abs. 3.1) in Abb. 6.4. Das Verhältnis der beiden Ätzraten rGaAs/rAlAs be-
stimmt dabei den Facettenwinkel und kann durch den Wasserstoffperoxidan-
teil in der Ätzlösung zwischen 25◦ und 60◦ variiert werden. Durch einfache
geometrische Betrachtung des Problems kann der Facettenwinkel α dabei
durch sin(α) = rGaAs/rAlAs abgeschätzt werden.

GaAs AlAs

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

Da sich das Ätzen von III–V-Halbleitern in der Regel aus einem Oxidations-
schritt und dem Ablösen des Oxids durch die Säure zusammensetzt [130–132],
scheint es sinnvoll, die Ätzrate anhand des Volumenanteils des Oxidations-
mittels Wasserstoffperoxid und der Säure zu beschreiben. Geht man von ei-
ner linearen Abhängigkeit sowohl der Oxidationsrate von der Konzentration
[H2O2] des Oxidationsmittels, als auch der Rate, mit der das Oxid gelöst
wird, von der Konzentration [H3PO4] der Säure aus, lässt sich das Verhalten
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der Ätzrate rGaAs in GaAs einfach durch die reduzierte Rate aus Oxidation
und Ablösen beschreiben:

rGaAs =
(
(kH2O2 [H2O2])−1 + kH3PO4 [H3PO4])−1)−1 (6.5)

Dass Gl. 6.5 das Verhalten der Ätzrate in Bezug auf den Volumenanteil von
Wasserstoffperoxid sehr gut beschreibt, ist in Abb. 6.5 zu sehen. Dort wur-
den die Parameter kH2O2 und kH3PO4 an den Verlauf einer experimentell
bestimmten Kurve aus Ref. [102] angepasst.
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Abbildung 6.5: Kurvenanpassung der Ätzrate rGaAs in Abhängigkeit des Was-
serstoffperoxidanteils x einer Ätzlösung aus 1:x:8 H3PO4:H2O2:H2O. Die experi-
mentellen Daten wurden aus Ref. [102] übernommen. Für die Konzentrationen gilt:
[H2O2] = x/(x+ 9) · 100 Vol.−% und [H3PO4] = 1/(x+ 9) · 100 Vol.−%.

Ein interessanter Nebenaspekt, der in Abs. 6.6 genauer beschrieben wird,
ist, dass es mithilfe dieser Ätztechnik auch möglich ist, freistehende Brücken
durch geeignete Wahl der Ätzmaske 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 tatsächlich ist. Zu diesem Zweck wurde, auch im Rahmen der
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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 Einzelphotonenzählern. Dabei wird einer der Ein-
zelphotonenzähler dafür verwendet, die Stoppuhr einer digitalen Messkarte
zu starten, während der zweite sie stoppt. Die Messkarte ordnet innerhalb ei-
nes Zeitfensters ein Ereignis einem bestimmten Zeitkanal zu, in dem dann die
Anzahl der Ereignisse über die Messzeit aufintegriert wird. Erhält die Kar-
te innerhalb des Zeitfensters kein Stoppsignal, erfolgt keine Zuordnung. Ein
typisches Zeitfenster wären z.B. 50 ns und 4096 Zeitkanäle. Im ersten Kanal
würden dann die Anzahl der Stoppsignale gespeichert werden, die 0–12,2 ps
nach Eintreffen des Startsignals registriert wurden. Als Ergebnis erhält man
die zeitliche Korrelation der Detektorsignale. Da diese die Intensität der auf-
treffenden Photonen und nicht ihre Phase widerspiegeln, spricht man von der
zeitlichen Korrelation 2. Ordnung g(2)(τ). Im Gegensatz dazu würde 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 können, möchte man g(2)(τ)
bei einer Zeitverzögerung τ = 0 messen. Dazu wird das Stoppsignal durch ein
längeres Koaxialkabel zwischen Detektor und Messkarte verzögert, so dass
auch eine negative Zeitverzögerung gemessen werden kann. Die Verzögerung
hängt dabei von der Gesamtimpedanz des Kabels ab. Eine Faustregel besagt
etwa 5 ns/m bei 50-Ω-Kabeln.
Für 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 Einzelphotonenzähler
fokussiert wurde. Der faserbasierte Aufbau bringt den Vorteil, dass das Signal
nicht jedes Mal neu auf die sehr kleinen Dioden (Fläche < 200 × 200µm2)
der Einzelphotonenzähler fokussiert, sondern nur in die Glasfaser eingekop-
pelt werden muss. Außerdem 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 können durch die geringe Zahl an Quantenpunkten in der Pyramide gut separiert
werden. (b) Die Abhängigkeit der Lumineszenzintensität von der Anregungsleistung
zeigt den exzitonischen Ursprung der Emissionslinie (vgl. Abs. 2.2.2). 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. 6.3), werden in diesem Absatz die ex-
perimentellen Ergebnisse vorgestellt. Die Messungen wurden in diesem Fall
an einer, wie in Abs. 6.4 beschrieben, hergestellten Mikropyramide mit einer
Höhe von 500 nm und einem Facettenwinkel von ca. 45◦ durchgeführt.
Das Spektrum in Abb. 6.6a verdeutlicht, dass eine einzelne Quantenpunkt-

linie sehr einfach spektral separiert werden kann, da die Anzahl der Quan-
tenpunkte, wie in Abs. 6.2 diskutiert, durch die Positionierung der Quanten-
punkte nahe der Pyramidenspitze sehr gering ist. Eine anregungsleistungs-
abhängige Messung erlaubte es dann, die Emissionslinie auf einen exzitoni-
schen Ursprung zurückzuführen (Abb. 6.6b). Nachdem in einem Spektrum,
das am zweiten Ausgang des verwendeten Spektrometers mit einer Silizium-
CCD-Kamera aufgenommen wurde, eine geeignete Linie ausgewählt wurde,
konnte diese mit den beiden Einzelphotonenzählern des HBT-Setups spek-
tral abgerastert werden (Abb. 6.7a). Dies erlaubte die Einzelphotonenzähl-
rate s der Emissionslinie sowie das Hintergrundsignal b zu bestimmen. Die
beiden Werte wurden durch die Höhe und den Offset einer Gauß-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 über die Emissionslinie aus Abb. 6.6 mit den
beiden Einzelphotonenzählern des HBT-Setups. (b) Zeitliche Korrelationsmessung
zweiter Ordnung. Der niedrige Wert von g(2)(0) zeigt den Einzelphotonencharakter
der Emission.

der Wert min{g(2)(0)} = gbg = (2bs + b2)/(s + b)2 vorhergesagt werden,
der durch den Hintergrund limitiert wird. Zugrunde liegt hierbei die Rate
ΓKanal = (s + b)2 (∆tKanal), mit dem in einem Zeitkanal der Messkarte, der
die zeitliche Breite ∆tKanal besitzt, Ereignisse gezählt werden.
Für 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 tatsächlich um einzelne Photonen handelt,
liefert die Messung der zeitlichen Korrelation zweiter Ordnung (Abb. 6.7b).
Experimentell wurde direkt ein Wert g(2)(0) = 0, 34 bestimmt. Da dieser Wert
unter 0,5 liegt, beweist er schon, dass tatsächlich eine Einzelphotonenquelle
den Großteil des Signals liefert (vgl. Abs. 2.3.3). Korrigiert man die Zählraten
der einzelnen Zeitkanäle noch um den gemessenen Hintergrund und berechnet
g(2)(0) erneut, ergibt sich ein Wert von 0,26. Dieser Wert entspricht in An-
betracht der Kurvenform schon dem Limit der zeitlichen Auflösung der Ein-
zelphotonenzähler. Legt man einen eigentlichen Wert g(2)(0) = 0 zugrunde,
müsste die Zeitauflösung des Systems 360 ps betragen und liegt im Rahmen
des für diese Art von Messaufbau Erwarteten.
Durch die kontinuierliche Anregung der Probe ist es relativ schwierig die

Photonenzählrate quantitativ einzuordnen, da nicht bekannt ist, wie viele
Photonen von dem Quantenpunkt tatsächlich emittiert wurden. Ein Hinweis
liefert allerdings der Vergleich mit anderen publizierten Photonenzählraten
unter gleichen Messbedingungen, also nicht-resonanter optischer Anregung
und g(2)(0) ≈ 0, 4. In Ref. [26] wurden Bragg-Kavitäten vorgestellt, die in ih-
rer Effizienz in Bezug auf die Einzelphotonenemission noch immer den Stand
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2 µm 5 µm

Abbildung 6.8: Elektronenmikroskopische Aufnahmen einer Pyramide mit
nasschemisch geätzten Brücken unter verschiedenen Betrachtungswinkeln (Probe
A1355cIII ). Die Brücken entstehen unterhalb von Verjüngungen in der Ätzmaske.

der Technik widerspiegeln. Die Photonenzählraten lagen hier bei gleichen
Messbedingungen ungefähr einen Faktor 7 über den an den Pyramiden gemes-
senen. Es muss allerdings erwähnt werden, dass bei diesen Bragg-Kavitäten
die gesamte Emission der Mode in die numerische Apertur von 0,4 des op-
tischen Strahlengangs ausgekoppelt wurde, während 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
Komplexität und den Aufwand zur Herstellung der Strukturen aus Ref. [26],
ist die Effizienz der Pyramiden jedoch auch in dieser Form schon durchaus
konkurrenzfähig.

6.6 Elektrische Kontaktierung über nasschemisch geätzte
Brücken

Wie bereits erwähnt, ist es möglich, mit dem in Abs. 6.4 beschriebenen, Ätz-
verfahren freistehende GaAs-Brücken zu ätzen. Zu diesem Zweck muss die
Ätzmaske lediglich an einer Stelle verjüngt werden. Da die AlAs-Opferschicht
unterhalb der Verjüngung schneller durchgeätzt wird als unter dem Rest der
Maske, bildet sich so an dieser Stelle eine Brücke. Ein Beispiel hierfür ist in
Abb. 6.8 zu sehen. Hier wurde eine Ätzmaske in Form der Diagonalen ei-
nes Quadrates benutzt, die in der Mitte verjüngt waren. Daraus ließen sich
Brücken ätzen, die zur elektrischen Kontaktierung der Pyramiden genutzt
wurden. Die Brücken konnten dabei bei einer Breite von etwa 2µm problem-
los Längen von 100µm 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 großen Kontaktfeld führten. Für eine
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Abbildung 6.9: Elektronenmikroskopische Aufnahmen einer Pyramide mit nass-
chemisch geätzter Brücke zu einem Kontaktfeld (Probe A1236b). Der mit Gold be-
dampfte Bereich wurde farblich hervorgehoben.

elektrische Anregung der Quantenpunkte mussten natürlich entsprechende
Dotierungen in das Schichtsystem eingebracht werden. Dafür wurde ein p-
dotiertes GaAs-Substrat verwendet, auf dem eine p-dotierte Pufferschicht
(np ≈ 5 · 1018cm−3) und AlAs-Opferschicht gewachsen wurde. Nach 25 nm i-
GaAs wurden dann die Quantenpunkte, gefolgt von weiteren 100 nm i-GaAs,
gewachsen. Mit 1,08µm Dicke wurde daraufhin ein Großteil der Pyramide
mit einer etwas schwächeren n-Dotierung von etwa 4 · 1017cm−3 versehen, da
Absorption und Defektlumineszenz der Si-Dotieratome gering gehalten wer-
den sollten. Um die Kontaktierung sowie die laterale Leitfähigkeit der Schicht
zu verbessern, wurden zum Schluss weitere 10 nm n-GaAs mit einer Ladungs-
trägerdichte von ca. 2 · 1018cm−3 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 leitfähiges Kupferplättchen geklebt
und auf den Kontaktfeldern mit Golddrähten kontaktiert.
Vor der tatsächlichen Nutzung der Pyramiden als elektrisch angeregte opti-

sche Bauelemente waren allerdings noch ein paar Hürden zu überwinden. Zum
einen sollte der Stromfluss durch die 1× 1mm2 großen Kontaktfelder verhin-
dert werden, da dadurch die Probe zu sehr aufgeheizt würde und die Lumines-
zenz der Kontaktfelder die der Pyramiden höchstwahrscheinlich überstrahlen
würde. 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) gelöst. Der Vorteil bei der Verwendung eines Po-
sitivlackes ist, dass er nach der Entwicklung wieder belichtet werden kann, da
die belichteten Abschnitte vom Entwickler gelöst 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
Lackoberfläche aufgedampft wird und anschließend an den Stellen der Ober-
fläche, die mit Lack bedeckt sind, zusammen mit diesem entfernt werden kann.
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Abbildung 6.10: Schema zur Kontaktierung der Pyramiden über nasschemisch ge-
ätzte Brücken. (a) Nach dem Ätzen verbleibt die Ätzmaske aus PMMA auf der Kavi-
tät und den Brücken. (b) Durch eine graduelle Belichtung wird nach Entwicklung des
Lackes eine Rampe von der PMMA-Schicht auf den Brücken zur GaAs-Oberfläche
geschaffen. Danach wird der Lack über 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 über Kontaktfelder, die durch die PMMA-Schicht vom
Substrat isoliert sind, sowie durch einen Kontakt auf der Rückseite des Substrats
kontaktiert.

Hierzu ist es vonnöten, dass der Lack beim Entwickeln unterschnittene Kan-
ten ausbildet, da sonst das Material den Lack komplett bedecken kann und
das Entfernen der Lackschicht unmöglich macht. Für den PMMA/MA-Lack
ist dies möglich, 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
Ätzrate der unteren Schicht im Entwickler höher 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, für die
Kontaktierung eine flache Flanke von der Oberfläche des Lackes zum GaAs
benötigt wird.
Die einzelnen Schritte bis zur Fertigstellung der elektrisch kontaktierten

Pyramiden sind in Abb. 6.10 dargestellt, ausgehend von den Ergebnissen ei-
ner Simulation des Ätzvorgangs (vgl. Abs. 3.1). Nach dem Ätzen (Abb. 6.10a)
wird der Lack nicht entfernt. Nahe der Pyramiden wird dann auf den geätz-
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Abbildung 6.11: Elektrolumineszenzspektren zweier kontaktierter Pyramiden mit
(a) einer Kontaktbrücke von 30µm (Pyramide LO-L-14, Probe A1355dI ) und (b)
zwei Kontaktbrücken von je 25µm Länge (Pyramide 12-5, Probe A1355dII ). Die
angelegten Spannungen betrugen 4,2 bzw. 4,3V.

ten Brücken eine graduelle Belichtung durchgeführt, d.h. der Elektronenstrom
wird bei der Belichtung langsam von null hochgefahren, so dass nach dem Ent-
wickeln eine flache Rampe zur GaAs-Oberfläche entsteht (Abb. 6.10b). Nach
dem Entwickeln wird der Lack auf der Pyramide belichtet, aber noch nicht
entwickelt. Er soll später den Lift-Off ermöglichen. Daraufhin wird die Pro-
be mit Gold bedampft (Abb. 6.10c) und der Lack erneut entwickelt, so dass
Lack und Gold von der Pyramidenoberfläche abgelöst werden (Abb. 6.10d).
Die Probe wird dann mit leitfähigem Epoxidharz auf einen Kupferprobenhal-
ter geklebt und so von unten kontaktiert. Von oben werden die Kontaktfelder
mit Golddrähten kontaktiert. Das Gold auf den Kontaktfeldern ist durch die
darunterliegende PMMA-Schicht zum Substrat hin isoliert, so dass dort kein
Strom fließen kann.

6.6.2 Elektrolumineszenz einzelner Pyramiden
In Abb. 6.11 sind die Elektrolumineszenzspektren zweier kontaktierter Py-
ramiden dargestellt. Eine der Pyramiden wurde über eine Brücke und die
andere über zwei Brücken kontaktiert. Die beiden Spektren demonstrieren
die erfolgreiche elektrische Kontaktierung der Pyramiden. Gemessen an der
Größe des Kontaktfeldes von 1× 1mm2 und der Anzahl von 88 bzw. 25 kon-
taktierten Pyramiden sind die Ströme von 95 bzw. 160µA bei angelegten
Spannungen von etwa 4V sehr gering und zeigen, dass die Isolierung durch
die PMMA-Lackschicht gut funktioniert. Leider war die Intensität der Lumi-
neszenz, verglichen mit optisch angeregten Einzelphotonenquellen (vgl. 6.5),
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recht gering, so dass keine Korrelationsmessungen durchgeführt werden konn-
ten. Möglicherweise waren die optischen Verluste durch die Kontaktbrücken
zu groß. Im folgenden Abschnitt werden daher die ersten Ergebnisse eine sehr
vielversprechenden, alternativen Methode zur elektrischen Kontaktierung von
Pyramidenstümpfen vorgestellt.

6.7 Elektrische Kontaktierung von verspiegelten
Pyramidenstümpfen

Da die Intensität der Lumineszenz bei den über Brücken kontaktierten Pyra-
miden für die Anwendung als elektrisch angeregte Einzelphotonenquellen zu
gering ausfiel, wurde ein alternatives Verfahren entwickelt, das auf die Ver-
wendung von Brücken 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, während ein zweiter Goldkontakt seitlich am oberen Rand ange-
bracht wird. Die beiden Goldschichten werden dabei durch eine Schicht SiO2
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 benö-
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, benötigt wird [26, 85, 134].
Dieses lithographische Alignment ist zeitaufwendig und in der Realisierung
meist kritisch. Alle anderen benötigten Herstellungsschritte beruhen auf dem
Aufdampfen von Materialien, nasschemischem Ätzen und Polieren der Probe.
Die auftauchenden Stolpersteine sind daher auch eher makroskopischer Na-
tur und benötigen nicht die Verwendung noch ausgefeilterer, präziserer 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 Oberfläche und dem Goldspiegel interferieren. Die isolieren-
de Glasschicht wird so dünn gewählt, dass keine optischen Moden geführt werden
können. λ bezieht sich auf die Wellenlänge der Quantenpunktemission im jeweiligen
Medium.

teurerer nanolithographischer Methoden und Strukturierungen.
Die Herstellung der kontaktierten Pyramidenstümpfe erfolgt dabei im We-

sentlichen in zwei Phasen. Zuerst werden die Pyramidenstümpfe strukturiert
und kontaktiert. Diese Schritte sind in Abb. 6.13 skizziert In Abb. 6.14 sind
elektronenmikroskopische Aufnahmen einer Pyramide nach den jeweiligen
Prozessierungsschritten dargestellt. In der zweiten Phase muss das Substrat
wegpoliert und durch nasschemisches Ätzen definiert freigelegt werden (Abb.
6.15).

6.7.2 Herstellung und Kontaktierung der Pyramidenstümpfe

Vor der Strukturierung erfolgt jedoch wie gewöhnlich das Wachstum eines
Schichtsystems. Zu Beginn des Wachstums wurden zwei AlAs-Ätzstoppschich-
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 klären. Daraufhin wurde die Diodenstruktur für das
spätere 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 überwachsen wurden. Die Gesamtdicke der pin-
Diode beträgt also nur etwa 200 nm. Die Schichtdicken wurden so gewählt,
dass sich die Quantenpunkte in einem Abstand λ0/(4nGaAs) zum oberen Ende
der Diodenstruktur (der Position des späteren Goldspiegels) und λ0/(2nGaAs)
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zum unteren Ende befanden, mit λ0 = 920 nm (Abb. 6.12). Für das späte-
re Herausätzen der Pyramiden wurden dann eine 100 nm AlAs-Opferschicht
und eine 170 nm GaAs-Deckschicht aufgebracht, die etwas dünner war als die
pin-Struktur, was bei der späteren Beschichtung mittels Elektronenstrahlver-
dampfer eine entscheidende Rolle spielte.

Abbildung 6.13: Erste Phase der Herstellung von verspiegelten und elektrisch kon-
taktierten Pyramidenstümpfen. (a) Übliche Herstellung der Nanopyramiden mittels
Elektronenstrahllithographie und nasschemischem Ätzen (vgl. Abs. 6.4.3). (b) Be-
dampfen der Probe mit 120 nm Gold. Die etwas schmalere obere Pyramide wirft
einen Schatten auf die untere Pyramide, wodurch nur der Rand der unteren Pyra-
mide kontaktiert wird. (c) Durch Kippen und Rotieren der Probe, während 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 fünfminütiges selektives Ätzen der AlAs-Opferschicht in konzentrierter
Salzsäure 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-
schließend die Belichtung von Quadraten. Die Kantenlänge der Quadrate lag
zwischen 0,6 und 3,0µm. Nach dem Entwickeln wurde die Probe für ca. 13 s
in der Phosphorsäureätze 1:3:8 geätzt, um einen Facettenwinkel von ca. 45◦
zu erhalten (Abb. 6.13a, 6.14a). Dabei wurde bis knapp unter die obere,
50 nm dicke AlAs-Ätzstoppschicht geätzt, die den untereren Rand der pin-
Struktur markierte. Der Ätzschritt wurde nicht nach einer vorher festge-
legten Zeit beendet, sondern wenn optisch sichtbar wurde, dass die AlAs-
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Abbildung 6.14: Elektronenmikroskopische Aufnahmen von Nanopyramiden (Pro-
be A1452a), die wie in Abb. 6.13a–d skizziert und im Text beschrieben prozessiert
wurden. In (a) ist noch die Ätzmaske auf der oberen Pyramide zu sehen.

Schicht erreicht war. Letzteres war möglich, da sich im oberen Teil der Probe
nur sehr dünne Schichten befanden, die durch Interferenzen abhängig von
der Schichtdicke ihre Farbe änderten. Die GaAs-Schicht zwischen den beiden
AlAs-Ätzstoppschichten wurde mit 500 nm absichtlich zu dick gewählt um sol-
che Interferenzen zu zeigen. Dadurch war es möglich, den richtigen Zeitpunkt
zum Stoppen des Ätzprozesses durch das Verschwinden der Interferenzen fest-
zulegen. Die Ätztiefe konnte also in situ mit bloßem Auge überwacht werden.
Nach dem Ätzen wurde die Lackmaske entfernt und daraufhin im Elektro-

nenstrahlverdampfer eine 120 nm dicke Goldschicht aufgedampft (Abb. 6.13b,
6.14b). 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. Daraufhin wurde
die Probe mit 164 nm 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 λ0/(4nSiO2 ) so gewählt,
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dass bei einer Wellenlänge von λ0 = 920 nm keine optische Mode zwischen
den beiden Goldschichten geführt werden kann. Um die n-dotierte Schicht der
pin-Diode, also die Oberfläche des Pyramidenstumpfes, freizulegen, wurde die
AlAs-Opferschicht 5min lang im Ultraschallbad mit konzentrierter Salzsäure
geätzt (Abb. 6.13c, 6.14c). Die Salzsäure wies in vorherigen Tests eine nahezu
absolute Selektivität beim Ätzen von AlAs gegenüber GaAs aus. Allerdings
wurde das Gold von der Salzsäure im Ultraschallbad an den Rändern der Pro-
be angegriffen. Daher wurden beim Aufdampfen des Goldes die Ränder der
Probe mit einem Rahmen bedeckt, der vor dem Aufdampfen von SiO2 ent-
fernt wurde. Auf diese Weise gab es keinen Kontaktpunkt zwischen der Säure
und dem Gold. Auch wenn ein fünfminütiges Ultraschallbad in konzentrierter
Salzsäure äußerst 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 SiO2 aufgebracht, um die Diffusion von Gold
ins GaAs oder Gallium ins Gold [135, 136] 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 zunächst mit der Oberseite durch leitfähiges Epoxidharz auf ein
Siliziumsubstrat geklebt und auf etwa 20µm Dicke geschliffen. Danach hät-
te eigentlich mit der Zitronensäureätze 5:1 (s. Anh. A.1) bis auf die untere
AlAs-Schicht geätzt werden sollen, da diese Säure GaAs von AlAs nahezu
perfekt selektiv ätzt. Dies war jedoch nicht möglich. Bei dem Ätzen mit der
Zitronensäureätze als auch bei der Verwendung der Phosphorsäureätze bilde-
ten sich tiefe Gräben von über 10µm Tiefe, die durch die Fokusverschiebung
eines einfachen Lichtmikroskops erkennbar waren. An den Seiten der Grä-
ben haben sich wahrscheinlich {111}A-Facetten ausgebildet, die kaum noch
geätzt wurden. Sogar nach 6 Stunden Ätzen in der Zitronensäureätze war
keine Veränderung zu erkennen. Daher wurde auf die etwas exotischere Iod-
Kaliumiodid-Ätzlösung (s. Anh. A.1) zurückgegriffen [137]. Letztere ist zwar
nicht so selektiv wie die Zitronensäureätze, dafür wurde die Probe absolut ho-
mogen geätzt. Sobald ersichtlich wurde, dass die erste AlAs-Schicht an einem
einem Rand der Probe erreicht war, wurde dann der Rest mit der Zitronen-
säureätze 5:1 geätzt, so dass die AlAs-Stoppschicht perfekt freigelegt wurde
(Abb. 6.15b). Die 500 nm GaAs dienten dabei als Puffer, um nicht versehent-
lich mit der Iodlösung das Gold anzuätzen. Danach wurde mit konzentrierter
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Abbildung 6.15: Zweite Phase der Herstellung von verspiegelten und elektrisch
kontaktierten Pyramidenstümpfen. (a) Nachdem die Probe mit leitfähigem Epoxid-
harz mit der Oberseite auf ein Siliziumsubstrat geklebt wurde, wird die Unterseite
bis auf ca. 20µm herabgeschliffen und mit einer Iod-Kaliumiodid-Lösung bis kurz
vor die erste AlAs-Ätzstoppschicht geätzt. (b–e) Danach folgen selektive Ätzschritte,
in denen das restliche GaAs mit der Zitronensäureätze und AlAs mit konzentrier-
ter Salzsäure weggeätzt werden, so dass die Unterseiten der Goldschicht und der
Pyramidenstümpfe freigelegt werden.

Salzsäure selektiv die AlAs-Stoppschicht weggeätzt (Abb. 6.15c), mit der Zi-
tronensäureätze 5:1 die 500 nm GaAs-Pufferschicht (Abb. 6.15d) und wieder
mit konzentrierter Salzsäure die zweite AlAs-Stoppschicht (Abb. 6.15e). Auf
diese Weise wurden die Unterseiten der ersten Goldschicht und der Pyrami-
denstümpfe freigelegt.

6.7.4 Optische Charakterisierung

Die soeben beschriebene Methode zu elektrischen Kontaktierung von nanosko-
pischen Pyramidenstümpfen 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 gewünsch-
ten Strukturen geführt. Dies unterstreicht noch einmal, wie unkritisch dieser
Herstellungsprozess ist. Allerdings gab es nach Fertigstellung der Proben Pro-
bleme mit dem verwendeten Epoxidharzkleber, der bei Temperaturänderun-
gen im Kryostat dazu neigt, die Probe abzusprengen. Wahrscheinlich wäre 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. zusätzlich einen Haftvermittler wie Chrom oder
Titan zwischen den Gold- und SiO2-Schichten zu verwenden.
Wenn es auch aufgrund der mangelnden Haftung der Probe am Si-Substrat

bisher nicht möglich war, Elektrolumineszenzmessungen durchzuführen, so
konnten doch die optischen Eigenschaften der verspiegelten Pyramidenstümp-
fe unter optischer Anregung dokumentiert werden. Es zeigte sich, dass in den
Pyramidenstümpfen 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. 4.1.2. Dass die Emissionslinien mit höherer spektraler Auflösung
hervorragend getrennt werden konnten, ist in Abb. 6.17a zu sehen. Durch eine
leistungsabhängige Messung an der markierten Emissionslinie konnte dieser
ein biexzitonischer Ursprung zugeordnet werden (Abb. 6.17b).
Bei einem spektralen Scan mit den beiden Einzelphotonenzählern eines

Hanbury-Brown & Twiss-Setups wurde für die biexzitonische Emissionslinie
aus Abb. 6.17 eine Einzelphotonenzählrate von ca. 160 kHz erreicht. Wird
dieser Wert um die bei 900 nm gemessene Transmittivität des µPL-Aufbaus
von 4, 6 ± 0, 3% und die spezifizierte Detektoreffizienz von 30% korrigiert,
entspricht dies einer Photonenemission von 11,5MHz 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 können
spektral hervorragend getrennt werden. Die leistungsabhängige Messung in (b) zeigt
den biexzitonischen Ursprung der markierten Emissionslinie (vgl. Abs. 2.2.2).

6.18a). Dies ist ein Wert, der im Rahmen dieser Arbeit in dieser Höhe bisher
nicht erreicht wurde. Umso verwunderlicher ist es, dass es nicht möglich war,
in einer zeitlichen Korrelationsmessung das erwartete Anti-Bunching zu be-
obachten, das die Einzelphotonenemission nachweisen würde. Eine Erklärung
hierfür wäre ein außerordentlich schnelles Wiederbefüllen der Quantenpunk-
te, das im Rahmen der Zeitauflösung der Einzelphotonenzähler nicht mehr
aufgelöst werden konnte. Andererseits müsste 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 Abhängigkeit von der Anregungsleistung (Abb. 6.18b), was auf die Wech-
selwirkung der Exzitonen mit einer größeren Menge erzeugter Ladungsträger
hinweisen könnte. Eine temperaturbedingte Verbreiterung der Emissionsli-
nie ist jedoch in dieser Größenordnung anhand der recht geringen spektralen
Verschiebung des Emissionsmaximums auszuschließen. In eine Temperatur-
änderung 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 konkurrenzfähig gegenüber etablierten Bragg-Kavitäten sind. Durch den
Verzicht auf dielektrische Spiegel beschränkt sich das Wachstum auf einen
Bruchteil der Dicke, die für Bragg-Kavitäten vonnöten sind. Zudem werden
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Abbildung 6.18: (a) Spektraler Scan über die biexzitonische Emissionslinie aus
Abb. 6.17 mit den beiden Einzelphotonenzählern eines Hanbury-Brown & Twiss-
Setups. Es wird eine Photonenzählrate von ca. 160 kHz erreicht, was einer Emissi-
onsrate von 11,5MHz in die erste Linse des µPL-Aufbaus entspricht. (b) Abhängig-
keit der spektralen Position der Emissionslinie und ihrer Halbwertsbreite von der
Anregungsleistung.

geringere Anforderungen an die exakte Kontrolle über 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-Kavitäten
mit sehr schmalen Resonanzbedingungen von etwa 0,1 nm auf mindestens
40 nm und damit den gesamten Bereich der Quantenemission verbreitert.
Quantenpunkte müssen also nicht mehr zufällig in Resonanz mit einer Kavi-
tätsmode liegen, sondern jeder Quantenpunkt in einer solchen Pyramide kann
als Einzelphotonenquelle verwendet werden. Zusammenfassend ist es also ge-
glückt, ein sehr einfaches Herstellungsverfahren zu entwickeln, das es erlaubt,
reproduzierbar in einem breiten Frequenzband effiziente Einzelphotonenquel-
len herzustellen.
Es wurde weiter gezeigt, dass es möglich ist, einzelne dieser Pyramiden

elektrisch zu kontaktieren. Hierfür wurden zwei Verfahren entwickelt, wobei
eines auf einer Kontaktierung über nasschemisch geätzte Brücken beruht, das
andere auf der Verspiegelung eines nanoskopischen Pyramidenstumpfes durch
einen Goldkontakt. Für Pyramiden, die über Brücken kontaktiert wurden, war
es möglich, Quantenpunkte elektrisch anzuregen. Da die Effizienzen der Bau-
teile jedoch nicht den Erwartungen entsprachen, wurde ein zweites Verfahren
entwickelt, das es zum Ziel hat, Pyramidenstümpfe von nicht mehr als 200 nm
Dicke einseitig durch eine Goldschicht zu verspiegeln. Diese Schicht dient ne-
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6.8 Zusammenfassung der Ergebnisse

ben einer weiteren Goldschicht am Rand der Kavität zudem als elektrischer
Kontakt. Für die Herstellung dieser Strukturen wird neben dem Wachstum,
nasschemischem Ätzen, Polieren und Bedampfen der Probe nur ein einziger
Lithographieschritt benötigt. Der Erfolg dieser Herstellungsmethode konn-
te experimentell bestätigt werden. Da die finale Prozessierung jedoch noch in
den Kinderschuhen steckt, konnten die Proben bisher nur unter optischer An-
regung betrieben werden. Dabei wurden Zählraten für die Photonenemission
einzelner Quantenpunkte unter kontinuierlicher Anregung erreicht, die sogar
die Zählraten von Quantenpunkten in umgedrehten Mikropyramiden um ein
Vierfaches übertrafen.
Da mit Blick auf die in Simulationen vorhergesagten Auskopplungseffizi-

enzen von 80–90% im Experiment noch Spielraum nach oben sein dürfte,
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 über den umgedrehten Mikropyramiden oder ver-
spiegelten Pyramidenstümpfen positioniert werden kann. Denkbar ist auch
eine λ/4-Antireflexschicht, z.B. aus Yttriumoxid. Allerdings ist nicht klar,
ob sich die Auskopplungseffizienz tatsächlich dadurch erhöhen lässt, da die
Schichtdicken in den Pyramiden selbst schon entsprechend angepasst sind.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Abschließend sollen noch einmal die Eckpunkte dieser Arbeit zusammenge-
fasst und das Potential für weitere Entwicklungen auf diesem Gebiet diskutiert
werden. Die Zusammenfassung ist gemäß 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 führte.

7.1 Herstellung quantenpunktbasierter Mikroresonatoren
hoher Güte

Zu Beginn der Herstellung aktiver Mikroresonatoren stand die Kontrolle über
die Emissionsenergie, Dichte und Position der Quantenpunktemitter im Vor-
dergrund. Eine definierte Emissionswellenlänge und Position der Quanten-
punkte sind wichtig, um sie möglichst 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 möglich die
sonst breite spektrale Verteilung der Emission des Quantpunktensembles von
ca. 150 nm auf unter 50 nm zu drücken und damit die Emissionswellenlänge
der Quantenpunkte auf einen kleineren Bereich einzugrenzen. Durch Tem-
pern und Variation der Wachstumsraten war es zudem möglich, die Dich-
te der Quantenpunkte in der gewachsenen Schicht zu beeinflussen. Um auch
nach demWachstum noch Kontrolle über die Emissionswellenlänge der Quan-
tenpunkte zu erhalten, wurde unter lateral angelegtem elektrischen Feld die
Verschiebung der Emissionslinien durch den Quantum-Confined Stark Effect
überprüft. Hierbei stellte sich heraus, dass mögliche 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 mögliche 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 ortsaufgelösten hochauflösenden Spektro-
skopie mithilfe eines bildrotierenden Dove-Prismas entwickelt. Die Messoptik
lässt sich dabei in nahezu jeden Photolumineszenzmessplatz integrieren, ohne
Einfluss auf den Strahlengang oder die optische Auflösung 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 Güte war das Ziel zunächst

das für starke Kopplung notwendige Verhältnis Q2/VMode aus Gütefaktor Q
und Modenvolumen VMode zu erreichen. Hierzu wurde, basierend auf den Er-
gebnissen vorheriger Arbeiten, das Herstellungsverfahren von säulenförmigen
Bragg-Kavitäten weiter optimiert. Es zeigte sich dabei, dass das Wachstum
von Kavität und dielektrischen Spiegeln deutlich verbessert werden konnte, so
dass aus diesem Schichtsystem auf jeden Fall Resonatoren strukturiert wer-
den könnten, die den Anforderungen für starke Kopplung gerecht würden.
Andererseits wurde deutlich, dass das Ausfräsen der Resonatorsäulen mit-
tels des zur Verfügung stehenden fokussierten Ionenstrahls offensichtlich nicht
konkurrenzfähig zu dem sonst verwendeten reaktiven Ionenätzen ist. Obwohl
die Oberflächen augenscheinlich keine Rauigkeiten aufwiesen, sank die Gü-
te der Resonatoren für 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 Abhängig-
keit der Q-Faktoren vom Durchmesser der Kavitäten hervorragend beschreibt
und die Vermutungen über zu hohe Verluste an den Außenwänden der Kavi-
tät bestätigte. Als Alternative wurde daher die Verwendung von Kavitäten
mit abfallenden Seitenwänden angedacht, die wie die eigentliche Kavität mit
einem Braggspiegel überwachsen werden. Dies hat den Vorteil, dass die Kavi-
tät keine freiliegenden Oberflächen aufweist, an denen absorbierende Defekte
entstehen können. Durch ein ausgefeiltes nasschemisches Ätzverfahren ist es
gelungen, solche Kavitäten in der Form von Pyramidenstümpfen mit wohlde-
finierten Facetten herzustellen und mit einem Braggspiegel zu überwachsen.
Allerdings stellte sich auch hier wachstumsbedingt eine Limitierung der Re-
sonatorgüte in Abhängigkeit der Größe der Kavität 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 möglich 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 Gütefaktoren Q ≥ 104 hergestellt werden
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konnten, die vergleichbar mit den oben beschriebenen Säulenresonatoren 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 spätere Bauelement erfüllen muss. Im Vorder-
grund steht eine effiziente Auskopplung der Quantenpunktemission. Da die
Quantenpunkte jedoch in aller Regel in einer selbstorganisierten Schicht zu-
fällig verteilt gewachsen werden, gibt es einige weitere Unwägbarkeiten, die
möglichst alle mit einem Ansatz erschlagen werden sollten. Aufgrund der zu-
fälligen Form und Position der Quantenpunkte sollte es möglich 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 Emissionswellenlänge der Quantenpunkte
nicht beliebig genau vorausbestimmt werden kann. Bisher wurden zur Herstel-
lung von Einzelphotonenquellen meist Bragg-Kavitäten verwendet, die jedoch
nur eine der oben beschriebenen Anforderungen erfüllen, nämlich 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 Kavitäten die Emissi-
on der Quantenpunkte über 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. Müssen für das Wachstum von
Bragg-Kavitäten je nach Dicke der dielektrischen Spiegel 7–10µm Materi-
al aufgewachsen werden, sind es für die Mikropyramiden standardmäßig nur
etwa 350 nm. Außerdem ist es, verglichen mit dem Wachstum von Braggspie-
geln, viel unkritischer, ob die Schichten in ihrer Dicke leicht variieren. Für
die Herstellung der Pyramiden wird dann nur ein nasschemischer Ätzschritt
benötigt, 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 Ätzverhalten und optische Eigenschaften
simulieren können.
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 tatsächlich möglich ist Einzelphotonenquellen
herzustellen. Die Photonenzählrate lag dabei um etwa einen Faktor sieben
unterhalb der Rekordwerte, die in der Literatur für Bragg-Kavitäten ver-
öffentlicht wurden. Man muss allerdings berücksichtigen, dass dafür Bragg-
Kavitäten hoher Güte 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 konkurrenzfähig dieser Ansatz gegenüber den konventio-
nellen Bragg-Kavitäten 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 Kavitäten hoher Güte, muss die Emissionswellenlänge eines
Quantenpunktes zufällig mit der sehr schmalen Resonanz der Kavität über-
einstimmen oder die Kavität aufwändig 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 über nasschemisch geätzte Brücken kontaktiert, wodurch es gelungen
ist, einzelne Pyramiden elektrisch anzuregen. Da jedoch die Effizienz bei der
Auskopplung der Quantenpunktemission hinter den Erwartungen zurückb-
lieb, wurde ein neues Verfahren entwickelt, in dem nur etwa 200 nm hohe Pyra-
midenstümpfe mit Gold verspiegelt und kontaktiert wurden. Die Besonderheit
dieses Herstellungsprozesses liegt darin, dass nur ein einziger Lithographie-
schritt benötigt wird. Die restliche Prozessierung erfolgt mit nasschemischen
Ätzen, Elektronenstrahlverdampfung und Polieren der Probe. Hinsichtlich der
Effizienz in der Auskopplung der Quantenpunktemission konnten hier schon
erste Erfolge im Vergleich zur Kontaktierung mit Brücken verbucht werden.

7.3 Ausblick

Für die weitere Entwicklung aktiver Mikroresonatoren, die die Möglichkeit
aufweisen, stark gekoppelte Systeme aus Emitter und optischer Mode zu erfor-
schen, haben sicherlich die polymerischen Mikroresonatoren großes Potential.
Es ist allerdings nicht sicher, ob die kolloidalen Quantenpunkte tatsächlich für
diesen Zweck geeignet sind. Da der Emitter aber im Prinzip beliebig durch
andere substituiert werden kann, stehen hier viele Möglichkeiten offen. Denk-
bar wäre 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-
Kavitäten möglich ist, effiziente Einzelphotonenquellen herzustellen. Im Zen-
trum der Weiterentwicklung dieser pyramidalen Kavitäten muss jedoch eine
Verkleinerung der numerischen Apertur der abgestrahlten Emission liegen. Ei-
ne besonders einfache Lösung würde die Verwendung einer Solid Immersion
Lens darstellen, die bei angepasster Probengeometrie über 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 Pyramidenstümpfe in Bezug auf die Lang-
lebigkeit der Proben sollte dieses Verfahren einen guten Ausgangspunkt für
die Herstellung effizienter elektrisch angeregter Quellen bieten.
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A Anhang

A.1 Verwendete Säuren

A.1.1 Zitronensäureätze 5:1
Zuerst wurde eine Lösung im Verhältnis 100 g:100ml C6H8O7:H2O angerührt.
Man sollte hierbei die Gewichtsprozente anpassen, wenn die Zitronensäure
als Monohydrat vorliegt. Zum Ätzen wird dann eine Mischung aus fünf Tei-
len der Zitronensäurelösung und einem Teil Wasserstoffperoxid (31% H2O2)
verwendet. Die Ätzrate ist nicht besonders konstant und liegt etwa bei 200–
500 nm/min.

A.1.2 Phosphorsäureätze 1:x:8
Die Ätze wurde aus H3PO4 (85%):H2O2 (31%):H2O im Verhältnis 1:x:8 her-
gestellt. Die Säure mit der Mischung 1:0,1:8 wurde zum selektiven Ätzen von
AlAs verwendet. Beim Ätzen von Pyramiden ergeben sich für den Facetten-
winkel und die Ätzraten für GaAs in Abhängigkeit des Wasserstoffperoxidan-
teils x gemäß Ref. [102] folgende Werte:

H2O2-Anteil x Facettenwinkel (◦) Ätzrate GaAs (µm/min)

0,5 22 1,1
1 35 2,7
2 44 3,7
2,5 50 4,1
3 52 4,2
5 58 4,3

A.1.3 Iod-Kaliumiodid-Ätzlösung
Die Ätze wurde mit 0,04mol/l (10 g/l) I2 und 0,1mol/l (50 g/l) KI ange-
setzt. Der pH-Wert wurde mit einem Ammoniumchlorid/HCl-Puffer auf 9,4
eingestellt [137]. Dabei wurden etwa 3mol/l Ammoniumchlorid verwendet.
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A.2 Probenverzeichnis

A.2.1 Probennomenklatur
• Axxxx ist generell eine Probe, die an der III–V-MBE gewachsen wur-

de. Eine angehängte Kombination aus Buchstabe und Zahl, wie A1033b
oder A0978dIII, bezeichnet immer ein Teilstück 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-3I.

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

• WTExx (Wafer Test Etching) ist eine Probe aus einem GaAs-Substrat,
an der das Ätzverhalten von Säuren getestet wurde.

A.2.2 Proben zur Herstellung von Säulenresonatoren

A0978

35(30) AlAs/GaAs-DBRs unter(über) der Kavität.
Dicke der Kavität: 273,4 nm.
DBR-Schichten: 81,62 nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Quantenpunkte in der Mitte der Kavität mit langsamer Wachstums-
rate gewachsen.

Teil Bemerkung

a Gekoppelte und einzelne Resonatoren.

c Nasschemisch geätzte Resonatoren.

A1022

35(30) AlAs/GaAs-DBRs unter(über) der Kavität.
Dicke der Kavität: 273,4 nm.
DBR-Schichten: 81,62 nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
3 Quantentröge im Zentrum der Kavität.

Teil Bemerkung

a Unstrukturierte Probe.

b Nasschemisch geätzte Resonatoren.

c Nasschemisch geätzte Resonatoren.
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A1081

35(30) AlAs/GaAs-DBRs unter(über) der Kavität.
Dicke der Kavität: 257,8 nm.
DBR-Schichten: 76,89 nm AlAs, 64,39 nm GaAs.
1 Quantentrog im Zentrum der Kavität.

A1137

35 AlAs/GaAs-DBRs.
DBR-Schichten: 81,62 nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Wafer wurde geviertelt und später überwachsen.
→ Proben A1143, A1146, A1156

A1143

35(32) AlAs/GaAs-DBRs unter(über) der Kavität.
Dicke der Kavität: 273,4 nm.
DBR-Schichten: 81,62 nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Getemperte Quantenpunkte in der Mitte der Kavität.

Teil Bemerkung

a Zum Schreiben von Resonatoren vorstrukturiert.

A1146

35(32) AlAs/GaAs-DBRs unter(über) der Kavität.
Dicke der Kavität: 273,4 nm.
DBR-Schichten: 81,62 nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Quantenpunkte (flushed) in der Mitte der Kavität.

Teil Bemerkung

a Mit Säulenresonatoren strukturiert.
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A1156

35(32) AlAs/GaAs-DBRs unter(über) der Kavität.
Dicke der Kavität: 273,4 nm.
DBR-Schichten: 81,62 nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Quantenpunkte (flushed) in der Mitte der Kavität.

Teil Bemerkung

a Mit Säulenresonatoren strukturiert.

A1183

39 AlAs/GaAs-DBRs gewachsen.
DBR-Schichten: 81,62 nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Wafer wurde zum späteren Überwachsen geviertelt.
→ Proben A1184, A1185

A1184

39(32) AlAs/GaAs-DBRs unter(über) der Kavität.
Dicke der Kavität: 273,4 nm.
DBR-Schichten: 81,62 nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Quantenpunkte (flushed) in der Mitte der Kavität.

Teil Bemerkung

a Zum Schreiben von Resonatoren vorstrukturiert.

b Mit Säulenresonatoren strukturiert.

A1185

39(32) AlAs/GaAs-DBRs unter(über) der Kavität.
Dicke der Kavität: 273,4 nm.
DBR-Schichten: 81,62 nm AlAs, 68,35 nm GaAs.
Quantenpunkte (flushed) in der Mitte der Kavität.
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A.2.3 Proben zur Herstellung überwachsener Pyramidenstümpfe

WTE01-06

Proben zur Untersuchung des anisotropen Ätzverhaltens von GaAs.

A0792

Proben zum Testen der Ätzschritte für die Herstellung von Pyra-
midenstümpfen.

Teil Bemerkung

a Pyramidenstümpfe nasschemisch poliert.

b Versuch durch digitales Ätzen die Oberfläche zu reinigen.

c Pyramidenstümpfe.

d Versuch AlAs mit verdünnter Phosphorsäure zu ätzen.

A0793

Probe zur Herstellung von Pyramidenstümpfen zum späteren Über-
wachsen.
25 DBRs aus 81,62 nm AlAs und 68,35 nm GaAs.
Zwei Quantenpunktschichten (mit langsamer Wachstumsrate ge-
wachsen).

Teil Bemerkung

a Vor Überwachsen mit O2-Plasmaverascher gereinigt. Dann mit 25
DBRs überwachsen → A0814.

b Mit 25 DBRs überwachsen → A0841.

f Mit 25 DBRs überwachsen → A0881.
Erstes erfolgreiches Überwachsen.
Schnitt mit fokussiertem Ionenstrahl.

g Pyramidenstümpfe mit Aluminium verspiegelt → A0883.
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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.

c 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.
Höhe der Pyramiden: 500 nm.

Teil Bemerkung

a Pyramiden mit Phosphorsäureätze 1:3:8 hergestellt.

b Pyramiden mit Phosphorsäureätze 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.
Höhe der Pyramiden: 267 nm.

Teil Bemerkung

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

A.2.6 Proben zur Herstellung elektrisch angeregter
Einzelphotonenquellen

A1084

Proben für die Kontaktierung über Brücken.
Al0.15Ga0.85As/GaAs/Al0.15Ga0.85As-Heterostruktur in der Pyra-
mide. Höhe der Pyramiden: 1µm.

Teil Bemerkung

a Ätzversuche mit Phosphorsäureätze 1:1:8.

b Ätzen mit Phosphorsäureätze 1:1:8.
Probe mit Gold bedampft, anschließend Lift-Off von den Pyrami-
den. Gold hat keinen durchgehenden Kontakt zu den Kavitäten –
Schichtsystem ist ungeeignet.

A1197

Proben für die Kontaktierung über Brücken.
Höhe der Pyramiden: 500 nm.

Teil Bemerkung

a Mit Phosphorsäureätze 1:1:8 geätzt.
Probe mit Gold bedampft. Schichtdicke von 500 nm ist zu wenig –
Gold lappt über.
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A1236

Proben für die Kontaktierung über Brücken.
Höhe der Pyramiden: 1µm.

Teil Bemerkung

a Mit Phosphorsäureätze 1:2:8 geätzt.
Probe mit Gold bedampft und Lift-off von den Pyramiden. Zu viele
Kurzschlüsse.

b Mit Phosphorsäureätze 1:1:8 geätzt.
Probe mit Gold bedampft und Lift-off von den Pyramiden. Zu viele
Kurzschlüsse.

A1277

Proben für die Kontaktierung über Brücken.
Höhe der Pyramiden: 2,28µm.

Teil Bemerkung

a Mit Phosphorsäureätze 1:1:8 geätzt.
Opferschicht wurde weggeätzt. Probe mit Gold bedampft und Lift-
off von den Pyramiden. Die Lücke, die die Opferschicht hinterlassen
hatte, sollte bei Anlegen einer Spannung durch die elektrostatischen
Kräfte geschlossen werden und dann Strom fließen. Das hat aber
nicht funktioniert.

A1355

Proben für die Kontaktierung über Brücken.
Höhe der Pyramiden: 1,22µm.

Teil Bemerkung

dI Mit Phosphorsäureätze 1:2:8 geätzt.
Gradientenbelichtung, mit Gold bedampft und Lift-Off.
Kontakt über einen Steg.
Probe zeigt Elektrolumineszenz.

dII Mit Phosphorsäureätze 1:2:8 geätzt.
Gradientenbelichtung, mit Gold bedampft und Lift-Off.
Kontakt über zwei Stege.
Probe zeigt Elektrolumineszenz.
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A1452

Proben für die Kontaktierung verspiegelter Pyramidenstümpfe. Nur Pro-
zessoptimierung.

A1461

Proben für die Kontaktierung verspiegelter Pyramidenstümpfe. Tei-
le b, c zur Prozessoptimierung.

Teil Bemerkung

a Erfolgreiche Prozessierung bis vor die Kontaktierung mit Golddräh-
ten.
Photolumineszenzmessungen an Struktur.
Probe beim Aufwärmen im Kryostaten zerstört.

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

PQD015

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 50µm strukturiert.

PQD048

Resonatoren aus zwei PMMA/MA-Schichten mit Quantenpunkten be-
netzt.
Resonatoren mit Durchmessern von 50µm strukturiert.
Lasing an Resonatoren beobachtet.

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