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Summary

This research deals with the fabrication of a single photon emitting device at the telecom-
munication relevant wavelength regimes of 1.3 and 1.55pm. To realize that, the growth of
quantum dots based on InP-substrates with low surface density and a fabrication process
for photonic crystals on the same material system was developed.

The Stranski-Krastanov growth mode on non structured substrates is at this time the
best possibility to fabricate quantum dots with high optical quality using molecular beam
epitaxy. The growth of InAs-quantum dots on GaAs-substrate is established concerning
low quantum dot densities (ca. 1 pro pm?), as required for single photon generation, and
high densities (> 100 pro pm?) as required for laser applications. However it is not possible
to reach the telecommunication wavelength regime around 1.55pm with InAs-quantum
dots on GaAs-substrate. In contrast to this, InP based materials, in general, provide the
emission wavelength of 1.55 um. But the effort to fabricate InAs nanostructures on InP
based material system by molecular beam epitaxy does not lead to quantum dots but in
general to quantum dashes, which arise in high surface densities. To enable the growth
of InAs-quantum dots based on InP several detailed growth studies on to InP-substrate
lattice matched matrix material Al,GayIn;_,_yAs were performed. Thereby the influence
of growth rate, growth temperature, InAs coverage and the indium content on the
growth surface have been investigated. Several options to fabricate InAs quantum dots
on AlyGayIn;_,_yAs were developed: Due to the fact that indium in the uppermost layer
of the matrix material has a major influence on the growth of the InAs nanostructures,
in particular it benefits the formation of quantum dashes, InAs has been deposited on a
thin indiumfree ,sublayer®. The corresponding growth studies showed that a 0.6 nm thick
GaSbh sublayer is the best choice. Indium will not segregate through the compressively
strained sublayer, because the emerging InGaSb alloy would hold much more strain energy.
Using this technique quantum dots with surface densities from 1 to 150 per pm? could be
realized. Also a reduction of the growth temperature is beneficial concerning less indium
segregation from the matrix material. To obtain a simultaneously large migration length of
the arriving Indium atoms on the surface, ultra low growth rates down to 0.006 monolayers
per second were used for the quantum dot growth. This growth rate is about a factor of
100 lower than the rate used for the surrounding barrier material. This growth mode also
allows low quantum dot densities down to 1 per pm?. To make low quantum dot densities
also on layers containing much aluminum possible, the Al,GayIn;_,_,As alloy was grown
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in the digital alloy growth mode, that is to say the pseudo binaries Alj4sIngs2As and
Gag a7Ing 53As are grown by the second. Because the mobility of the indium atoms is much
higher on Gag47Ings3As than on AlgssIngseAs the layer between the matrix material
and the quantum dots was always a two monolayer (0.6nm) thick Gaga7Ings3As layer.
By varying the bandgap of the matrix material, viz. by varying the aluminum content,
single quantum dots emitting in the range from 1100nm to 1560 nm could be realized.
This way as well the optical O-band (1.3 um) with an aluminum content of 13 % as the
optical C-band (1.55pm) with an aluminum content of 4% could be realized. Another
possibility to tailor the emission wavelength of quantum dots are so called stacked dots. In
the process two layer of quantum dots, separated with a thin spacer layer, were deposited
upon each other. In the ideal case these quantum dots are vertically aligned and form one
taller quantum dot. This way a redshift of the emission from 1.3 pm to 1.5 pm was obtained.

To achieve high collection efficiency, the quantum dots should be embedded into
photonic crystals. Photonic crystals offer the possibility to tailor the photonic density
of states and provide high-Q-resonators. This way the emission into the semiconductor
can be suppressed and the emission into the resonator mode will be enhanced. Photonic
crystals will be structured using electron beam lithography. Therefore a electron beam
sensitive PMMA-resist will be illuminated and converted into a SizN, hard-mask using
a dry chemical etch-process. The problem to transfer into the semiconductor is the poor
volatile InClz. Using a low process pressure and not a completely ,etched through*
SizNy-mask, a ArCly-etch-process was developed which enables the etch of small features
in Al,GayIn;_4_yAs material system to transfer the Si3Ny-pattern into the semiconductor.
Using this process the fabricated photonic crystals with L3-cavities had Q-factors around
2200.

Any concept using a cavity needs a mechanism to control the frequency-detuning bet-
ween the mode and the quantum dots, due to the inhomogeneous frequency broadening of
the quantum dots. Thus an in-situ tuning mechanism is required for adjusting the emission
wavelength of the quantum dot or cavity mode, respectively. This concept intents to use
the quantum confined Stark effect (QCSE) to force the emission of a single photon out
of a quantum dot into the photonic crystal mode. This is realized using a reversed biased
Schottky contact to cause a red-shift of the emission of a single quantum dot. Due to the
fact that at the same time an electrical injection of charge carriers into the quantum dot is
not possible, the quantum dot should be filled with charge carriers using an optical pulse.
The device concept indents to use a monolithically integrated LED to realize the optical
excitation. This concept was realized on GaAs-substrate, because the fabrication of quan-
tum dots as well as photonic crystals on this material system is well known. To realize
the concept on InP-substrate is a challenge relating to epitaxy and process technology. It
could be realized in a three step epitaxy device. On both material systems the realization of
devices was carried out and single quantum dots could be electro-optically pumped as well
as the emission wavelength could be shifted using the QCSE. Electroluminescence measu-
rements on the device show, that even with very low currents of 14.5pA the saturation
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intensity of single quantum dots could be reached.
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Kapitel 1

Zusammenfassung

Diese Arbeit befasst sich mit der Herstellung eines Bauelements fiir effiziente Einzelpho-
tonenerzeugung bei der fiir die Telekommunikation wichtigen Wellenléngen von 1,3 pm
und 1,55 pm. Dazu war die Entwicklung von Quantenpunkten auf InP-Basis nétig. Diese
miissen in geringer Oberflichendichte vorliegen und bei diesen Wellenldngen emittieren.
Ebenso war fiir eine hohe FEffizienz die Entwicklung eines Herstellungsprozesses fiir
photonische Kristalle auf diesem Materialsystem erforderlich.

Der Stranski-Krastanow-Wachstumsmodus auf unstrukturierten Substraten bietet
zur Zeit die beste Moglichkeit Quantenpunkte mit hoher optischer Qualitdt mittels
Molekularstrahlepitaxie herzustellen. Uberdies ist die Epitaxie von InAs-Quantenpunkten
auf GaAs-Substrat bereits eine etablierte Technologie, die sowohl die Abscheidung
niedriger Dichten (ca. 1 pro pm?), wie sie fiir Einzelphotonenexperimente bendtigt
werden, als auch die Abscheidung hoher Dichten (> 100 pro pm?), z.B. fiir Laseran-
wendungen erlaubt. Allerdings ist mit InAs-Quantenpunkten auf GaAs-Substrat der
Wellenldngenbereich um 1,55 pm nicht zugénglich. Auf dem InP-Materialsystem hingegen
ist dieser fiir die Telekommunikation wichtige Bereich zugénglich, aber die Abscheidung
von Quantenpunkten auf diesem Materialsystem fiihrt in der Regel zu elongierten Struk-
turen, den sogenannten Quanten-Dashes, die in hoher Oberflichendichte auftreten. Um
InAs-Quantenpunkte in geringer Oberflichendichte auf InP-Basis herzustellen, wurden
detaillierte Wachstumsuntersuchungen auf dem zu InP-Substrat gitterangepassten Matrix-
material Al,Ga,In;_,_,As durchgefithrt. Dabei wurden die Einfliisse von Wachstumsrate,
Temperatur, InAs-Bedeckung und des Indiumgehalts der Wachstumsoberfliche auf die
Bildung der InAs-Nanostrukturen untersucht. Es wurden mehrere Methoden entwickelt
um auf Al,Ga,In;_,_,As Quantenpunkte abzuscheiden: Da Oberflichenindium einen
entscheidenden Einfluss auf die Bildung der Nanostrukturen hat, insbesondere die Bildung
von Quanten-Dashes begiinstigt, wurde InAs auf diinnen indiumfreien ,Sublayern®
abgeschieden. Die hierbei angestellten Wachstumsuntersuchungen zeigten, dass sich dafiir
am besten ein 0,6 nm dicker GaSb-Sublayer eignet. Indium segregiert nicht durch den
ohnehin schon sehr stark verspannten GaSb-Sublayer, da sich dabei eine Verbindung
aus GalnSb ausbilden wiirde, deren Verspannungsenergie wesentlich hoher wére. Mit

3



4 1. Zusammenfassung

dieser Technik konnten Quantenpunkte mit Oberflichendichten von 1 bis 150 pro pm?
hergestellt werden. Aber auch eine Absenkung der Wachstumstemperatur ist vorteilhaft
in Bezug auf die Indiumsegregation aus dem Matrixmaterial. Um gleichzeitig eine hohe
Migrationsldnge der ankommenden Indiumatome auf der Oberfliche zu ermoglichen,
wurden extrem niedrige Wachstumsraten um 0,006 Atomlagen pro Sekunde fiir das
Quantenpunktwachstum eingesetzt. Diese Rate ist etwa um den Faktor 100 geringer
als die Wachstumsrate des umgebenden Matrixmaterials. Auch dieser Epitaxieprozess
ermoglicht geringe Oberflichendichten im Bereich von 1 pro pm? auf dem gesamten Wafer.

Um auch auf Schichten mit hohen Aluminiumgehalt Quantenpunktproben nied-
riger Dichte herzustellen, wurde das umgebende Al GayIn;_,_,As-Matrixmaterial als
sog. digital alloy hergestellt. Da die Beweglichkeit der ankommenden Indiumatome
auf Gaga7Ings3As wesentlich hoher ist als auf AlgssIngseAs, wurde abwechselnd im
Sekundentakt AlpsgIngsoAs und GagsrIngs3As epitaxiert. Als letzte Schicht unter den
Quantenpunkten wurde immer eine zwei Monolagen (0,6 nm) dicke Gag 47Ing 53As-Schicht
aufgebracht um hochste Migrationslangen der Indiumatome zu erreichen. Durch Variation
der Bandliicke, also des Aluminiumgehaltes des umgebenden Matrixmaterials, konnten
Quantenpunkte im Bereich von 1100 nm bis 1560 nm hergestellt werden.

Somit waren sowohl das optische O-Band (um 1,3 um) bei einem Aluminiumanteil von
13 Prozent, als auch das optische C-Band (um 1,55 pm) mit einen Aluminiumanteil von
4 Prozent in der Barriere zugénglich. Ein wichtiges Kriterium fiir die strahlende Effizienz
ist die Lebensdauer der exzitonischen Zustédnde. Diese wurde mittels zeitaufgeloster
Photolumineszenz zu 0,7 ns bestimmt und liegt damit im Bereich, der fiir Quantenpunkte
dieser Geometrie erwartet wird.

Bei hohen Quantenpunkten tunneln die Ladungstréager erst bei hoheren elektrischen
Feldern aus dem Quantenpunkt. Eine Moglichkeit hohere Quantenpunkte herzustellen
sind die sog. stacked dots. Dabei werden zwei oder mehrere Lagen Quantenpunkte durch
eine diinne Separationsschicht getrennt, aufeinander abgeschieden. Im Idealfall sind
diese Quantenpunkte direkt iibereinander und kénnen bei geeigneten Bedingungen einen
einzigen, hoheren Quantenpunkt bilden. Auf diese Weise kénnte eine Rotverschiebung der
Emission von 1,3 pm auf 1,5 pm erreicht werden, bei einem gleichbleibenden Aluminium-
gehalt in der Barriere von 20 %.

Um eine hohe Sammlungseffizienz des Lichtes zu ermoglichen, sollen diese Quan-
tenpunkte in photonische Kristalle eingebettet werden. Photonische Kristalle bieten
die Moglichkeit die photonische Umgebung des Quantenpunktes mafzuschneidern und
stellen gleichzeitig Resonatoren hoher Giite dar. Auf diese Weise kann die Emission
in den Halbleiter unterdriickt und gleichzeitig die Abstrahlung in die Resonatormode
verstarkt werden. Die photonischen Kristalle wurden mittels Elektronenstrahllithographie
strukturiert. Dafiir wird elektronenstrahlsensitiver PMMA-Lack belichtet und mittels eines
trockenchemischen Atzprozesses in eine SizN4-Maske iibertragen. Das Problem bei dem



Ubertrag in die Halbleiterschicht mit einem trockenchemischen Argon-Chlor Atzprozess
stellt vor allem das schwer fliichtige InCls dar. Fiir die Ubertragung dieser Hartmaske in
den Halbleiter wurde ein trockenchemischer Argon-Chlor-Atzprozess entwickelt, der die
Atzung von kleinen Lochern auf dem Al GayIn;_y_,As-Materialsystem ermdglicht, indem
bei niedrigen Prozessdriicken und nur teilweise strukturierten SizN4-Masken gearbeitet
wird. Die mit diesem Prozess hergestellten L3-Kavitdten hatten Q-Faktoren um 2200.

Jedes Konzept, das mit Resonatoren und Quantenpunkten arbeitet, benotigt einen
Abstimmmechanismus zwischen Quantenpunktemission und Resonatormode. Im Rahmen
des in dieser Arbeit entwickelten Konzepts soll mit einem schnellen Abstimmmechanismus
die Quantenpunktemission auf die optische Mode abgestimmt werden, damit so auch
dynamisch eine schnelle und deterministische Emission der einzelnen Photonen erzwungen
werden kann. Dieser Mechanismus kann elektrisch, mittels Quanten Confined Stark
Effekt (QCSE), implementiert werden. Dabei wird ein elektrisches Feld iiber einen
Schottky-Kontakt in Sperrrichtung angelegt und so die Emission des Quantenpunktes
zu ldngeren Wellenléingen hin verschoben. Da aber dadurch eine gleichzeitige elektrische
Befiillung des Quantenpunktes mit Ladungstriagern nicht moglich ist, soll diese optisch
erzeugt werden. Das Bauteilkonzept sieht vor, diesen optischen Pumpprozess mittels einer
monolithisch integrierten LED zu realisieren (elektro-optisch).

Dafiir wurde das Konzept des elektro-optischen Pumpens der Quantenpunkte technolo-
gisch auf GaAs-Substrat umgesetzt, da die Herstellung von Quantenpunkten und photoni-
schen Kristallen und damit zwei wichtige Komponenten des Bauelements bereits etabliert
waren. Fiir die Umsetzung des Konzepts auf InP-Substrat mussten zuerst die oben be-
reits beschrieben Quantenpunkte, photonische Kristalle und die Prozesstechnologie fiir das
Bauteil entwickelt werden. Auf beiden Materialsystemen konnten erfolgreich Bauelemente
hergestellt werden, mit denen sich einzelne Quantenpunkte elektro-optisch anregen und die
Quantenpunktemissionswellenldange mittels QCSE verschieben lassen. Elektrolumineszenz-
messungen an den InP-basierenden Bauteilen zeigten, dass einzelne Quantenpunkte schon
bei sehr geringen LED-Pumpstrémen von 14,5 1A in Sattigung gebracht werden kénnen.
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Kapitel 2

Einleitung

Die Natur des Lichts wird seit Albert Einsteins Lichtquantenhypothese als Welle-Teilchen-
Dualismus beschrieben, bei der die Energie des Lichts nicht gleichméfBig verteilt ist wie
von den Feldgleichungen der Elektrodynamik beschrieben, sondern immer in Portionen zu
je hw aufgeteilt ist. Diese kleinste verfiighare Menge an Licht wird als Photon bezeichnet.
Die gezielte Erzeugung einzelner Photonen bei der fiir die Telekommunikation wichtigen
Wellenléange, ist Ziel dieser Arbeit.

2.1 Anwendungen fiir Einzelphotonen

Eine effiziente Einzelphotonenquelle erméglicht Anwendungen in der Quanteninformations-
verarbeitung, zum Beispiel bei Konzepten zum Quantencomputer mit linearer Optik [1]
oder der abhérsicheren Dateniibertragung, der sogenannten Quantenkryptographie [2]. Das
erste Protokoll fiir Quantenkryptographie, das sog. BB84 Protokoll [3] wurde 1984 von
Charles Bennett und Gilles Brassard vorgestellt. Voraussetzung hierfiir ist ein quanten-
mechanisches Zweiniveausystem: Das lédsst sich zum Beispiel iiber die Polarisation von
Photonen realisieren. Die Sicherheit des Protokolls basiert einerseits auf der Tatsache, dass
ein quantenmechanisches System nicht definierte Zustédnde besitzt, sofern es in der falschen
Messbasis gemessen wird. Als Ergebnis dieses Messprozesses in der falschen Messbasis wird
das System mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit in einen bestimmten Eigenzustand
der verwendeten Messbasis iibergehen. Die Messung selbst verdndert also den Zustand. Dies
ist zum Beispiel der Fall, wenn bei einen zirkular polarisierten Photon die lineare Polari-
sation gemessen wird. Da aber ein einzelner Quantenzustand nicht vorher kopiert werden
kann [4], beeinflusst der Messversuch selbst den Zustand, somit bliebe ein Abhérversuch
nicht unbemerkt.

2.2 Erzeugung von einzelnen Photonen

Fiir die Erzeugung einzelner Photonen gibt es im Prinzip mehrere Moglichkeiten: Jede
gepulste Lichtquelle kann derart abgeschwécht werden, dass nur noch ein Photon pro Puls

7



8 2. Einleitung

Zeit Zeit Zeit
(a) Thermisches Licht (b) Laserlicht (c) Quantenemitter

Abbildung 2.1: Schematische Darstellung einer Photonenfolge. (a) thermisch erzeugte
Photonen, (b) kohérentes Licht (¢) Quantenemitter.

enthalten ist. Allerdings zeigt sich aufgrund deren Photonenstatistik, dass solche Lichtquel-
len im Gegensatz zu echten Quantenemittern in Bezug auf die Einzelphotonenerzeugung
ungeeignet sind, wie in Abbildung 2.1 schematisch dargestellt. Bei thermischen Lichtquel-
len haben die Photonen die Tendenz, zusammengeballt, d.h. in Clustern anzukommen
(Abbildung 2.1a). Im Gegensatz dazu gilt fiir Photonen aus kohérenten Lichtquellen
wie Lasern, dass fiir den zeitlichen Abstand zweier Photonen kein bevorzugtes Intervall
existiert (Abbildung 2.1b). Photonen aus einem einzelnen Quantenemitter hingegen zeigen
Anti-bunching. Gemeint ist damit, dass es einem Quantenemitter zu einem Zeitpunkt
nur moglich ist, lediglich ein einziges Photon bestimmter Wellenldnge zu emittieren
(dargestellt in Abbildung 2.1c). Das Prinzip des Anti-bunchings kann einfach anhand
des Modells eines quantenmechanischen Zweiniveausystems verstanden werden. Dabei
geht der angeregte Zustand in den Grundzustand, unter Aussendung eines Photons iiber.
Aus diesem Zustand kann nicht sofort wieder ein Photon emittiert werden, solange das
Zweiniveausystem nicht wieder angeregt wird. Dies benétigt eine Zeitspanne, innerhalb
derer kein weiteres Photon emittiert werden kann. Als Quantenemitter konnen einzelne
Atome oder Molekiile, Defekte in einem Kristall oder Quantenpunkte dienen.

Experimentell wurde Antibunching aus einzelnen Atomen zuerst 1977 von Kim-
ble et al. [5] an Natriumatomen nachgewiesen, die Emission einzelner Photonen aus
Farbstoffmolekiilen zuerst 1992 von Basche et al. [6]. Optisch aktive Defekte sind zum
Beispiel sogenannte nitrogen vacancies. Diese optisch aktiven Defekte entstehen, wenn
im Diamantgitter eine Gitterposition (d.h. zwei Kohlenstoffatome) durch Stickstoff und
einer Fehlstelle ersetzt wird [7]. Mit diesem Defekt ist es moglich einzelne Photonen
bei 637nm zu erzeugen [8]. Auch selbstorganisierte Quantenpunkte eignen sich zur
Einzelphotonenerzeugung [9-11]. Aufgrund der atomartigen elektronischen Struktur
werden diese auch als kiinstliche Atome bezeichnet. Das besondere an Quantenpunkten
ist, dass deren Emissionswellenléinge durch Variation der Grole und Materialkomposition
eingestellt werden kann.

Der Messung von Einzelphotonenemission erfolgt mit kommerziell erhéltlichen Avalan-
chedioden die in Sperrrichtung iiberhalb der Durchbruchspannung im sogenannten Geiger-
modus betrieben werden, sogenannten single photon avalanche diodes (SPAD). Insbesonde-
re sind solche Detektoren auf InGaAs-Basis auch fiir den Wellenldngenbereich im optischen
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C-Band erhéltlich. Zwar reicht die Sensitivitdt der Detektoren aus, um einzelne Photonen
zu detektieren, aber aufgrund des Lawinendurchbruchs bzw. der langen Totzeit nach En-
de des Durchbruchs, ist es nicht mdéglich die Photonenzahl aufzulésen. Fiir den Nachweis
einzelner Photonen wird daher ein Hanbury-Brown-Twiss-Ausbau (HBT) verwendet [12].
Dabei wird der Lichtstrahl mittels eines 50/50 Strahlteilers in zwei Strahlen aufgeteilt und
mit zwei Detektoren gemessen. Detektiert einer der beiden Detektoren zum Zeitpunkt ¢
ein Signal, wird dann die Zeitdifferenz 7 bis zum Detektionsereignis des anderen Detek-
tors gemessen. Auf diese Weise wird die Wahrscheinlichkeit ermittelt, ein Photon zur Zeit
t+ 7 zu messen, sofern zum Zeitpunkt ¢ bereits eines gemessen wurde. Bei geniigend vielen
Messungen ergibt sich so die normierte Korrelationsfunktion zweiter Ordnung;:

I(I(t+7))
() {I(t+7))

7 = 1 (2.)

I(t) stellt die Intensitéit zur Zeit ¢ dar. Bei idealer Einzelphotonenemission sollte die
Korrelationsfunktion zweiter Ordnung daher zur Zeitpunkt 7 = 0 Null sein.

2.3 Quantenpunkte als Einzelphotonenemitter

Quantenpunkte eignen sich aufgrund ihrer atomartigen elektronischen Struktur zur
Einzelphotonenerzeugung. Die selbstorganisierten Quantenpunkte in dieser Arbeit wurden
mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellt und koénnen so einfach in Halbleiterhete-
rostrukturen integriert werden. Damit kénnen die Eigenschaften der Quantenpunkte mit
bekannter Halbleitertechnologie kombiniert werden. Das Konzept dieser Arbeit, nutzt die
Moglichkeit mit Quantenpunkten und bekannter Halbleiterprozesstechnologie ein Bauteil
herzustellen.

Quantenpunkte sind eine Materialstruktur im Nanometerbereich. Elektronen und
Locher konnen so in einem kleinen Potenzialtopf eingeschlossen werden. Durch die
Einschrénkung der Bewegungsfreiheit in allen drei Raumrichtungen entsteht ein diskretes
Energiespektrum, wie in Abbildung 2.2 gezeigt. Wird der Quantenpunkt mit Elektronen
und Lochern (Exzitonen) befiillt, zerféllt dieser angeregte Zustand schrittweise unter
Aussendung mehrerer Photonen unterschiedlicher Energie wieder in den Grundzustand.
Die Abbildung zeigt einen Quantenpunkt, der mit drei Exzitonen befiillt ist. In diesem
Fall zerfillt das Triexziton in ein Photon und ein Biexziton, dieses wiederum in ein Photon
und ein Exziton. Zum Schluss zerfillt das Exziton unter Aussendung eines Photons in
den Grundzustand. Mit einem Filter kann nun eine Linie herausgefiltert werden und man
erhélt so einzelne Photonen.
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Abbildung 2.2: Der angeregte Zustand des Quantenpunktes X2 zerfillt unter Aussendung
eines Photons in den Zustand X2, welcher wiederum unter Aussendung eines Photons in
den Zustand X zerfillt. Das letzte Exziton X zerféllt schlieflich unter Aussendung eines
Photons in den Grundzustand.

2.4 Photonische Kristalle

Die Halbleitertechnologie, insbesondere die Molekularstrahlepitaxie, erlaubt die Manipu-
lation der elektronischen Eigenschaften durch Dotierung und Variation der Bandliicke in
Halbleiterheterostrukturen. Ahnlich kann durch Variation der dielektrischen Eigenschaften
die photonische Zustandsdichte manipuliert werden. Periodische Modulationen der dielek-
trischen Funktion konnen energetisch verbotene Bereiche fiir Licht schaffen und gezielte
Storungen dieser Periodizitdt konnen Resonatoren hoher Giite bereitstellen, wie in Abbil-
dung 2.3 gezeigt ist. Auf diese Weise lassen sich Cavity quantenelektrodynamische (CQED)
Phénomene in Halbleiterstrukturen untersuchen. Insbesondere der Purcell Effekt [13] im
Regime der schwachen Kopplung soll fiir die effiziente Einzelphotonenerzeugung genutzt
werden. Der Purcell-Faktor beschreibt die Verkiirzung der spontanen Emissionszeit, also
das Verhéltnis aus der Lebensdauer eines Zustandes im freien Raum und der Lebensdauer
in der Kavitit. Voraussetzung dafiir sind Resonatoren hoher Giite (Q-Faktor), bzw. eine
lange Verweildauer des Photons in der Kavitdt und eine hohe elektrische Feldstirke
am Ort des Emitters, d.h. des Quantenpunktes. Hohe Feldstéirken werden durch kleine
Modenvolumina erreicht, die Modenvolumina bei Kavitdten aus photonischen Kristallen
befinden sich im Subkubikmikrometer-Bereich. Purcell-Verstdrkungen in Nanokavititen
im Bereich von Faktor 15 wurde in Mikropillars und Mikrodisks gemessen [14, 15]. Auch in
photonischen Kristallen konnte eine Lebensdauerverkiirzung um den Faktor 5-10 [16, 17]
beobachtet werden.

Die Effizienz eines Emitters wird dabei nicht nur aufgrund des Purcellfaktors erhoht,
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Abbildung 2.3: links: Schematisch dargestellt ist die Dispersionsrelation eines eindimen-
sionalen photonischen Kristalls (rote Kurve) und die Dispersionsrelation im isotropen Me-
dium (graue Kurve). rechts: Ein zweidimensionaler photonischer Kristall, bestehend aus
Luftlochern im Halbleiter. Das fehlende Loch bildet eine Kavitét.

sondern auch aufgrund der photonischen Bandliicke. Sie verhindert die Ausbreitung des
Lichts in der Ebene und obwohl sich dadurch die Lebensdauer des Zustandes erhoht, steigt
aufgrund dieses Umverteilungseffektes die Effizienz an, da weniger Photonen ins Substrat
bzw. in den Halbleiter verloren gehen [18, 19]. Beide Effekte sollen fiir effiziente Einzelpho-
tonenerzeugung genutzt werden.

2.5 Konzept eines elektrisch betriebenen Bauteils:
Elektro-optisches Pumpen

Wie schon oben in Abschnitt 2.3 beschrieben, bietet ein halbleiterbasierender Quanten-
punkt angesichts seiner atomartigen elektronischen Struktur die Méglichkeit der Einzelpho-
tonenemission und soll daher die Grundlage der Einzelphotonenquelle bilden. Da eine
punktformige, isotrope Lichtquelle in alle Raumrichtungen abstrahlt, aber nur wenige Pho-
tonen aufgrund des hohen Brechungsindexunterschieds zwischen Halbleiter und Luft den
Halbleiter verlassen konnen, ist es zur Effizienzsteigerung notwendig, den Quantenpunkt in
eine geeignete photonische Umgebung einzubetten, um so die Emission richten zu kénnen.
Im vorigen Abschnitt 2.4 wurde kurz dargelegt, dass photonische Kristalle die Moglichkeit
bieten die photonische Umgebung des Quantenpunktes mafizuschneidern und Resonatoren
hoher Giite bereitstellen. Auf diese Weise kann die Emission in den Halbleiter unterdriickt
und gleichzeitig die Abstrahlung in die Resonatormode verstéirkt werden. Dabei sind al-
lerdings die Emission des Quantenpunktes wie auch die Resonatormode spektral duflerst
scharf definiert. Die verschiedenen Fertigungstoleranzen erlauben es jedoch nicht, dass die
Quantenpunkte und der photonische Kristall so préizise zu fertigen sind, dass ihre Reso-
nanz garantiert ist. Es muss daher eine Méglichkeit bestehen die beiden Teile, Emitter und
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Abbildung 2.4: Schematisches Bauteilkonzept einer Einzelphotonenquelle.

Resonator, nachtréiglich spektral aufeinander abzustimmen. Dazu wurden bisher sowohl
thermische Abstimmung, als auch eine Abstimmung des Resonators iiber Gaskondensation
eingesetzt [20-22]. Im Gegensatz zu diesen eher statischen Ansétzen soll in unserem Kon-
zept, mit einem schnellen Mechanismus die Quantenpunktemission in die optische Mode
des Resonators geschoben werden, um so dynamisch eine schnelle und deterministische
Emission der einzelnen Photonen zu erzwingen. Zu diesem Zweck soll der Quantum Confi-
ned Stark Effects (QCSE) [23] ausgenutzt werden. Hierbei wird ein elektrisches Feld iiber
einen Schottky-Kontakt in Sperrrichtung angelegt und so die Emission des Quantenpunk-
tes zu langeren Wellenléngen hin verschoben. Da aber dadurch eine gleichzeitige elektrische
Befiillung des Quantenpunktes mit Ladungstrigern nicht moglich ist, sollen diese optisch,
direkt am Ort des Quantenpunktes, mittels eines Lichtpulses erzeugt werden. Das Konzept
sieht vor, diesen Lichtpuls in einer darunterliegenden, monolithisch integrierten LED zu
erzeugen wie in Abbildung 2.4 schematisch dargestellt.

2.6 Uberblick

Kapitel 3 und 4 behandelt den Herstellungsprozess, den Aufbau der Teststrukturen und
die Charakterisierungsmethoden der selbstorganisierten Quantenpunkte. Das Kapitel fiihrt
in die die grundlegenden elektronischen und optischen Eigenschaften der Quantenpunkte
ein und behandelt ferner grundlegende Wachstumsuntersuchungen auf dem InAs/GaAs
Materialsystem.

Kapitel 5 zeigt die Herstellung von Nanostrukturen auf InP(001)-Substrat bzw. dessen
gitterangepassten Matrixmaterialen Al,Ga,In;_,_,As. In diesem Kapitel werden Metho-
den vorgestellt, um Quantenpunkte in geringer Oberflaichendichte und der Emission im
optischen C-Band zu ermdglichen.

Kapitel 6 behandelt photonische Kristalle und Resonatoren auf InP-Basis. Das Kapitel
stellt das Design des Kristalls, des Resonators und der Probenstruktur sowie einen Her-
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stellungsprozess vor.

Kapitel 7 stellt das Bauteilkonzept und die Realisierungsmoglichkeiten auf GaAs- und
InP-basierenden Materialsystemen vor. Beginnend vom Design iiber die Prozesstechnolo-
gie zu den experimentellen Ergebnissen.
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Kapitel 3

Grundlagen fiir das Wachstum und
die Charakterisierung von
Quantenpunkten

Als Quantenpunkt wird eine Halbleiterheterostruktur bezeichnet, die so klein dimensioniert
ist, dass die Bewegung der Ladungstriger in alle drei Raumrichtungen eingeschrinkt ist.
Fiir die Herstellung gibt es zwei Ansétze: Zum einen top-down, dabei wird eine grofie Struk-
tur so lange verkleinert, bis sie einen dreidimensionalen Ladungstragereinschluf3 gewéahr-
leistet. Ein Beispiel hierfiir wire die laterale Strukturierung eines Quantenfilms [24]. Der
bottom-up-Ansatz hingegen beginnt mit einer kleinen Struktur oder einem Keim, woraus
sich aufgrund weiterer Materialanlagerung ein Quantenpunkt bildet. Auf II-VI-Halbleitern
basierende Quantenpunkte, die in Lésung wachsen oder ITI-V basierende Quantenpunkte,
die mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellt werden, sind Beispiele fiir den bottom-up-
Ansatz.

3.1 Elektronische Eigenschaften

Das Ergebnis der Einsperrung der Ladungstréiger in allen drei Raumrichtungen ist eine
vollstdndige Quantisierung der Energieniveaus und damit eine 0-dimensionale Zustands-
dichte wie in Abbildung 3.1c zu sehen ist.

Aufgrund der 0-dimensionalen Zustandsdichte bilden sich nur diskrete Energieniveaus
aus. Deshalb werden Quantenpunkte auch als kiinstliche Atome bezeichnet. Da sie in Halb-
leiterheterostrukturen eingebunden und mit bekannter Halbleitertechnologie bearbeitet
werden konnen, sind die Einsatzmoglichkeiten fiir Quantenpunkte vielféltig. Sie reichen von
Verstarkungsmedium in Lasern oder SOAs [25], iiber die Erzeugung einzelner Photonen
[26] bis hin zur Speicherung und Manipulation von einzelnen Elektronen in elektrischen
und magnetischen Feldern. Die Tatsache, dass die Emissionswellenlinge von Quanten-
punkten je nach deren Grofle und Materialzusammensetzung mafigeschneidert werden

15
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Abbildung 3.1: Durch die Einschrinkung der rdumlichen Freiheitsgrade der Ladungs-
trager verandert sich die Zustandsdichte D(E) des Systems. Dargestellt sind die Zustands-
dichten fiir (a) zweidimensionale Quantum Wells, (b) eindimensionale Quantum Wires und
(c) nulldimensionale Quantum Dots. Gestrichelt ist jeweils die dreidimensionale Zustands-
dichte eingezeichnet.

Abbildung 3.2: InAs-Quantenpunkt auf InP-Substrat.

kann, bietet einen grofien Vorteil. Die Abbildung 3.2 zeigt eine AFM-Aufnahme einer
im Rahmen dieser Arbeit hergestellten InAs/AlGalnAs/InP-Quantenpunktheterostruktur.

Die Lage der elektronischen Energieniveaus von Quantenpunkten hingt von vielen Fak-
toren ab: Hierbei legen vor allem die Materialverteilung im Quantenpunkt und der Barriere
die Energieliicke E, und die Bandoffsets fest. Des Weiteren wirken sich bei Verspannungen
die mechanischen Eigenschaften des Materials aus, welche Gitterdeformationen verursachen
und so Einfluss auf die Bandliicke nehmen. Dariiber hinaus bestimmt besonders die Gréfle
und Geometrie der Quantenpunkte die Lage der Energieniveaus. Zahlreiche Publikationen
beschéftigen sich mit der Modellierung von Quantenpunkten [27-30]. Meist wird dabei von
idealen geometrischen Formen wie Pyramiden, Kugeln [31, 32] oder Linsen [33] ausgegan-
gen. Sind Materialverteilung und Geometrie bekannt, konnen mittels Kontinuumsmechanik
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Leitungsband

Valenzband
Abbildung 3.3: Skizze des Verlaufs der Bandstruktur im Bereich des Quantenpunktes.

oder Valance-Force-Field-Modell die Verspannungen und daraus die piezoelektrischen Fel-
der berechnet werden und damit letztlich das Potenzial in Abhéngigkeit des Ortes. Damit
ist schliefllich die Berechnung der Energieniveaus mittels Effektiver-Massen-Naherung oder
Acht-Band-k - p-Theorie moglich. In der Regel ist weder die Geometrie noch die Materi-
alverteilung genau bekannt. Daher ist nicht zu erwarten, dass eine korrekte theoretische
Beschreibung fiir die experimentellen Ergebnisse moglich ist. Allerdings kénnen viele op-
tische Eigenschaften von Quantenpunkten auch anhand einfacherer Modelle verstanden
werden.

3.1.1 Schalenmodell

Ein Modell, welches am besten die linsenférmige Geometrie der Quantenpunkte im
InAs/GaAs-System oder auch die in dieser Arbeit vorgestellten Quantenpunkte im
InAs/(GaSb)/AlGalnAs/InP-System beriicksichtigt, ist das sog. Schalenmodell [34].
Dabei wird fiir die zRichtung (kleinste Halbachse) ein Kastenpotenzial angenommen und
in 2~ und y-Richtung ein parabolisches Potenzial. Diese Annahmen spiegeln qualitativ die
Geometrie der Quantenpunkte wieder, welche eine geringe Hohe von je nach Material-
system 3-12nm und einen Durchmesser von 20-60 nm besitzen. Die Energieabstdnde, die
durch das Kastenpotenzial gegeben sind, sind dabei viel grofler als die des parabolischen
Potenzials. In z Richtung wird daher nur der Grundzustand des Kastenpotenzials beriick-
sichtigt. Die Zustdnde des harmonischen Oszillators sind in Abbildung 3.3 gezeigt.

Augehend von diesem Potenzial kann nun die Schrodingergleichung gelést werden.

h2

Weil das Potenzial ¢(x,y,z) als Produkt ¢(z,y) - ¢(z) geschrieben werden kann, l&sst sich
auch die Wellenfunktion 1) als Produkt einer Funktion, die nur von z abhéingt und eines
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Teils, der nur von 2~ und y abhéngt, darstellen. Fiir ein parabolisches Potenzial wie:

o(zy) = %m*w2 (;1:2 + y2) ) (3.2)

ergeben sich dann Energieeigenwerte £, ,, zu
Eym=hw(l+n+m), nm=0,12... (3.3)

Diese sind bereits aus der Problemstellung des zweidimensionalen harmonischen
Ostzillators bekannt. Die Quantenzahlen n und m werden zusammengefasst zu N = n+m.
Beziiglich des Drehimpulses sind die Quantenpunktzustinde (N + 1)-fach entartet.
Beziiglich des Spins ist jeder dieser Zustdnde wiederum mit Spin-up und Spin-down
zweifach entartet. Jede dieser Schalen ist somit 2(N + 1)-fach entartet. Analog zur
Atomphysik werden die Zustinde N =0,1,2,... als s,p,d, .. .-Schalen bezeichnet.

Aufgrund der oben erwidhnten Tatsache, dass die laterale Ausdehnung von Quanten-
punkten bei ca. 20-60 nm liegt, wohingegen ihre Hohe etwa um den Faktor 10 kleiner ist,
konnen einfache Abschétzungen iiber die Lage der Energieniveaus in Abhéngigkeit der
Quantenpunkthche und der Materialzusammensetzung, besonders der Zusammensetzung
des Barrierenmaterials (Aluminium zu Galliumverhéltnis), iiber schnelle eindimensionale
Simulationen mittels nextnano® [35] durchgefiihrt werden. Die Unsicherheit dieser Be-
rechnung liegt dabei im Bereich der Quantisierungsengerie des harmonischen Oszillators
und der Coulombenergie. Er ist aber mit etwa 30meV geringer als die inhomogene
Ensembleverbreiterung des Quantenpunktspektrums, das je nach Emissionswellenldnge
bei etwa 100 meV liegt.

3.1.2 Quantum Confined Stark Effect

Die Ubergangsenergie im Quantenpunkt kann mit einem elektrischen Feld beeinflusst wer-
den. Dieser Effekt wird als Quantum Confined Stark Effect (QCSE) [36] bezeichnet und
bietet einen schnellen Mechanismus, um die Quantenpunktemissionswellenlinge zu ma-
nipulieren [22, 37|. Die Energie eines Dipols in einem elektrischen Feld und somit die
Verschiebung der Ubergangsenergie betrigt:

AlyStark - _ﬁEa (34)

p entspricht dabei dem Dipolmoment und E dem #uBeren elektrischen Feld. Ist der
Schwerpunkt der Elektron- und der Lochwellenfunktion im feldfreien Fall um s; gegenein-
ander verschoben, so besitzt das Exziton ein Dipolmoment py. Zum Dipolmoment addiert
sich aufgrund der Polarisierbarkeit 3 des Elektron-Loch-Paares ein zweiter Term:

p=1po+BE (3.5)
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Abbildung 3.4: Der Quantum Confined Stark Effect: Beim Anlegen eines elektrischen
Feldes &ndert sich die Ubergangsenergie des Exzitons.

Das Dipolmoment des Exzitons folgt damit dem elektrischen Feld linear. Fiir die Ener-
gieverschiebung ergibt sich daraus:

AFsin = —poE — BE* | (3.6)

Ist kein Dipolmoment vorhanden, #ndert sich die Ubergangsenergie quadratisch mit
dem elektrischen Feld. Dieser Zusammenhang ist schematisch in Abbildung 3.4 dargestellt.
Abbildung 3.4a zeigt die Bandstruktur einmal mit und einmal ohne elektrischem Feld
und der dazugehorigen Bandverkippung. Der Schwerpunkt der Elektron und Lochwellen-
funktion verschiebt sich bei angelegtem elektrischem Feld ins jeweilige Minimum. Je nach
Richtung des intrinsischen Dipolmoments des Exzitons beziiglich des &ufleren elektrischen
Feldes ergibt sich zunéchst eine Rot- oder Blauverschiebung wie in Abbildung 3.4b gezeigt.

Entscheidend fiir die Polarisierbarkeit 3 des Exzitons ist die Hohe L des Quantenpunk-
tes. Fiir die Polarisierbarkeit gilt:

(my +mj) e L*
p= 72

Aufgrund der starken Abhéngigkeit von der Quantenpunkthche, sind moglichst hohe
Quantenpunkte vorteilhaft, um einen moglichst groen Abstimmbereich zu realisieren und
damit die Wahrscheinlichkeit zu erhchen, die Quantenpunktemission an die optische Mode
zu koppeln.

(3.7)

3.2 Optische Eigenschaften

Optische Uberginge finden statt, wenn ein Elektron im Leitungsband mit einem Loch
im Valenzband rekombiniert. Letztlich gilt auch hier die bekannte Auswahlregel fiir den
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Abbildung 3.5: Links emittiert der triexzitonische Zustand der p-Schale. In der Mitte ist
die biexzitonische Emission und rechts die exzitonische Emission aus der s-Schale darge-
stellt. Vernachléssigt sind geladene Exzitonen.

Bahndrehimpuls | = m — n die Regel: Al = £1 [38]. Sie ist schon durch den s-artigen
Charakter der gitterperiodischen Blochwellen im Leitungsband und des p-artigen Charak-
ters im Valenzband erfiillt. Daher muss fiir die einhiillende Wellenfunktion, die sich aus
dem in Abbildung 3.3 gezeigten Potenzial ergibt, gelten: Al = 0. Unter Beriicksichtigung
des Spins ergibt sich fiir den Gesamtbahndrehimpuls eines Elektrons im untersten Niveau
die beiden Einstellungsmoglichkeiten J, = £1/2 und fiir das schwere Loch J, = +3/2.
J. bezeichnet dabei die z-Komponente des Gesamtdrehimpulses, die sich aus der Kopp-
lung von Spin und Bahndrehimpuls ergibt. So ergeben sich zwei erlaubte Uberginge:
Aus +3/2 — +1/2 ergibt sich jeweils ein o* zirkular polarisiertes Photon [39]. Diese
Auswahlregeln zusammen mit dem Vielteilchenzustand im Quantenpunkt fithren zu einer
Kaskade von Zerfillen, die, aufgrund unterschiedlicher Coulombwechselwirkung, welche
abhéngig vom Besetzungszustand ist, alle bei unterschiedlichen Energien stattfinden. An
dessen Ende steht der exzitonische Zerfall des letzten Elektron-Loch-Paares. Aufgrund der
endlichen Relaxationszeit neuer Ladungstriger in den Quantenpunkt kann jeweils nur ein
Zustand innerhalb einer bestimmten Zeit zerfallen, was als Antibunching bezeichnet wird.
Schematisch ist dieser Zerfall in Abbildung 3.5 gezeigt.

3.2.1 Einzelne Quantenpunkte

Je nach Anregungsleistung werden verschieden viele Elektron-Loch-Paare pro Zeiteinheit
im Halbleiter erzeugt. Daher ist auch eine unterschiedliche Charakteristik der einzelnen
Emissionslinien zu erwarten, je nachdem welches Exziton zerféllt. Ein typisches Mikro-
photolumineszenzspektrum einer InAs/AlGalnAs/InP Quantenpunktprobe bei 1,5 pm ist
in Abbildung 3.6 gezeigt.

Die Abbildung 3.6 zeigt mehrere Spektren, aufgenommen bei verschiedenen Anre-
gungsleistungen. Die Lumineszenzintensitit zweier ausgewéhlter Linien in Abhéngigkeit
der Anregungsleistung ist im rechten Teil der Abbildung gezeigt. Die doppelt logarith-
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Abbildung 3.6: Spektrum einzelner Quantenpunkte bei verschiedenen Anregungsleistun-
gen und dessen Intensitdt in Abhéngigkeit der Anregungsleistung.

mische Auftragung zeigt zwei verschiedene Charakteristiken fiir die Linien. Die Exziton-
linie bei 1479 nm steigt linear mit der Anregungsleitung, geht anschlieend in Séttigung
und nimmt bei hohen Leistungen wieder ab. Die Intensitdt der Biexzitonlinie bei 1499 nm
steigt hingegen quadratisch mit der Anregungsleistung. Dieses Verhalten kann anhand
eines einfachen Modells verstanden werden: Es wird davon ausgegangen, dass der Ein-
fang eines Elektron-Loch-Paares unabhingig von den bereits im Quantenpunkt gebunde-
nen Exzitonen ist und ein Quantenpunkt nur mit einer geringen Wahrscheinlichkeit ein
Elektron-Loch-Paar einfangt. Dann muss fiir die Wahrscheinlichkeit P (in Abhéngigkeit
der mittleren Besetzung \) genau n Elektron-Loch-Paare im Quantenpunkt zu finden die
Poissonverteilung gelten. Die mittlere Anzahl der Elektron-Loch-Paare im Quantenpunkt
A ist proportional zur mittleren Anzahl der Elektron-Loch-Paare im Halbleiter und damit
auch proportional zur Anregungsleistung.

n

P(n)= Hexp(—/\) (3.8)

Im Falle geringer Anregungsleistung bzw. kleiner mittlerer Exzitonenzahl im Quan-
tenpunkt kann die Gleichung 3.8 um A = 0 entwickelt werden. Daraus ergibt sich, dass
die Wahrscheinlichkeit ein Exziton zu finden, linear mit der Anregungsleistung ansteigt:
P (1) o< A. Die Wahrscheinlichkeit P (2) ein Biexziton zu finden, steigt demnach dann
quadratisch mit der Anregungsleistung an: P (2) 2—?

Ist die Anregungsleistung bzw. die Ladungstrigerdichte im Halbleiter so hoch, dass
nach einem Exzitonenzerfall, dessen Lebensdauer im ns-Bereich liegt, gleich wieder
ein Ladungstrigerpaar in den Quantenpunkt eingefangen wird (die Einfangzeit und
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Relaxationzeit liegt im ps-Bereich [40]), so geht die Emissionslinie in Séttigung. Bei
noch hoheren Anregungsleistungen wird der Quantenpunkt so schnell befiillt, dass er
sich immer in einem Multiexzitonenzustand befindet und der reine Exzitonzustand gar
nicht mehr vorkommt. Dies fiihrt zu einem Intensititsabfall der Exzitonlinie (Quenchen).
Analoge Uberlegungen gelten auch fiir Biexziton oder Triexziton, allerdings haben solche
Multiexzitonzustédnde geringere Lebensdauern, wodurch die Effekte der Sattigung und des
Quenchens spéter eintreten.

Entscheidend fiir das Emissionsspektrum ist auch die Art der Anregung. Der oben
genannte Fall gilt fiir cw-Anregung, d.h. der Quantenpunkt wird stédndig neu mit Ladungs-
tragern befiillt. Wird nun gepulst angeregt, so wird der Quantenpunkt nur einmal mit
einem entsprechenden Multiexzitonenzustand befiillt (dessen Mittelwert wie im cw-Fall
auch proportional zur Anregungsleistung ist). Danach zerfillt dieser Zustand schrittweise
in den Grundzustand. Im Falle hoher Anregungsleistungen sind daher alle Emissionslinien
gleich stark und keine Linien werden gequencht, da jeder Zustand genau einmal unter
Aussendung eines Photons zerfallt.

Auch wenn sich aufgrund der J-formigen Zustandsdichte die Energieniveaus des Quan-
tenpunktes nicht thermisch verbreitern [41], so unterliegt die Emissionslinie doch einigen
Verbreiterungen. Die Mindestbreite ist duch die Heisenberg’sche Unschérferalation gege-
ben, die die endliche Lebensdauer A7 des Zustandes mit einer Energieunschérfe AFE verbin-
det. Diese befindet sich im peV-Bereich. Zusétzliche Linienverbreiterungen kénnen durch
Temperaturfluktuationen, welche zu einer stéindigen Anderung der Lage der Energieniveaus
fithren [42], Streuung in angeregte Zustidnde oder fluktuierende elektrische Felder auftreten
[43-45]. Solche elektrischen Felder kénnen durch Storstellen im Kristall oder an Halbleiter-
Luft-Grenzschichten, wie sie an Mesastrukturen oder photonischen Kristallen auftreten,
erzeugt werden. Bei steigender Temperatur tritt eine Verbreiterung der Linien aufgrund
der reduzierten Lebensdauer der Zustdnde wegen Exziton-Phonon-Streuung auf. Die Lini-
enbreite eines GalnAs/GaAs-Quantenpunktes bei Raumtemperatur liegt zwischen 5 und
15 meV [43]. Letztlich ist dies auch die Ursache dafiir, dass die Einzelphotonenerzeugung
mittels Quantenpunkten nur bei tiefen Temperaturen moglich ist, da bei Verbreiterungen
im meV-Bereich die einzelnen Emissionslinien iiberlappen und daher keine Einzelphoto-
nenemission gewéhrleistet werden kann. Letzlich sind die Linienverbreiterungen bei tiefen
Temperaturen aber meist kleiner als die spektrale Auflosung der in Kapitel 3.4.4 beschrie-
benen Messapparatur.

3.2.2 Das Quantenpunktensemble

Fiir die Verbreiterung des Photolumineszenzspektrums eines Quantenpunktensembles ist
vor allem die Groflenfluktuation der Quantenpunkte verantwortlich. Das Photolumines-
zenzspektrum eines Ensembles von Quantenpunkten kann anhand des folgenden einfachen
Modells verstanden werden:
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Ausgegangen wird hierbei von einem (unendlich tiefen) sphérischen Potenzialtopf, die
Summe der Quantisierungsenergie von Elektron und Loch ist durch folgenden Ausdruck
gegeben [46]:

h*m? 1
21 r?

Eo = (3.9)

1 stellt dabei die reduzierte effektive Masse von Elektron und Loch dar und r den
Radius des Potenzialtopfes. Unterliegen die Quantenpunkte nun einer Groflenfluktuation,
kann diese meist mit einer gaufiformigen Verteilung beschrieben werden [47]:

P = — L exp [_w

B V2mo, 207 10

Dabei ist Ry der mittlere Radius und errechnet sich aus hw — F, — 522;2 % = 0. Letzt-
lich unterliegen die einzelnen Emissionslinien der Quantenpunkte zwar der in Kap. 3.2.1
erwahnten Verbreiterungen, aber diese sind etwa um den Faktor 100 kleiner als die inho-
mogene Ensembleverbreiterung. Daher kann die Linie eines einzelnen Quantenpunktes ¢
naherungsweise als 0-Funktion dargestellt werden.

i(w,r) =06 (lw — E; — Ep) (3.11)
Dabei ist hiw die Photonenenergie, I, die Bandliicke des Quantenpunktmaterials und

FEjy die in Gleichung 3.9 erwiahnte Quantisierungsenergie fiir den sphérischen Potenzialtopf.

Das Spektrum fiir das gesamte Quantenpunktensemble ergibt sich so aus der Faltung
der einzelnen Emissionslinie aus Gleichung 3.11 mit der inhomogenen Verbreiterung aus
Gleichung 3.10:

2
22
( 2p(hw—Eg) N RO) '
202

I(w) xexp |— (3.12)

Aufgrund des nichtlinearen Zusammenhangs zwischen Quantisierungsenergie und Radi-
us ist nur fiir kleine Groflenfluktuationen das Emissionsspektrum gaussformig und wird bei
grofleren Fluktuationen sehr asymmetrisch. Die Abbildung 3.7 zeigt zwei nach Gleichung
3.12 inhomogen verbreiterte Spektren. Deutlich zu erkennen ist, dass fiir sehr homogene
Quantenpunkte die inhomogene Verbreiterung gaussformig ist. Bei einem Quantenpunk-
tensemble mit einer ausgedehnteren Hohenverteilung hingegen wird das Spektrum sehr
asymmetrisch. Darin liegt auch der Grund, warum die einzelnen Schalen s,p,d nur bei
sehr homogenen Quantenpunkten im Ensemble gemessen werden konnen. Die Quanten-
punkte im InAs/GaAs Materialsystem haben Groenfluktuationen unterhalb eines Nano-
meters und die inhomogene Verbreiterung der s-Schale liegt bei etwa 10meV, was we-
sentlich geringer ist als der energetische Abstand von s- und p-Schale von ca. 30meV. Im
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Abbildung 3.7: Inhomogene Verbreiterung des Quantenpunktspektrums bei verschieden
breiten Verteilungen: ¢, = 0,3 nm (rot) und o, = 0,7 nm (blau).

InAs/AlGalnAs/InP Materialsystem hingegen sind die einzelnen Schalen in der Ensemble-
messung nicht zu erkennen.

3.3 Herstellung der Quantenpunkte

Fiir die Herstellung von Halbleiterheterostrukturen haben sich vor allem zwei Systeme
etabliert. Die metallorganische Gasphasenepitaxie (Metal Organic Vapour Phase Epita-
zy, MOVPE) und die Molekularstrahlepitaxie (Molecular Beam FEpitaxy, MBE). MOVPE-
Systeme finden aufgrund ihres hoheren Durchsatzes vor allem in der Industrie Anwendung.
MBE-Anlagen werden wegen ihrer hohen Genauigkeit und der besseren Analysemoglich-
keiten vor allem in der Forschung eingesetzt.

3.3.1 Stranski-Krastanov-Wachstum

Quantenpunkte werden im Gegensatz zu den meisten anderen Heterostrukturen, bei de-
nen Schichtwachstum erwiinscht ist, im Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus hergestellt
[48]. Im Prinzip konnen mittels Molekularstrahepitaxie Kristalle in beliebiger Dicke herge-
stellt werden, sofern die Gitterkonstante von Substrat und epitaxiertem Material identisch
ist. Sind die Gitterkonstanten von Substrat (as) und aufzubringendem Material (a) unter-
schiedlich, passt sich das Gitter dem Substratgitter an, wird aber dabei deformiert. Daher
ist die Gitterkonstante des aufgebrachten Materials in lateraler Richtung die des Substra-
tes. Die Gitterkonstante in Wachstumsrichtung (a ) ist je nach Art der Verspannung grofer
oder kleiner. Die Gitterfehlpassung wird typischerweise angegeben als:
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a—a
= s 3.13
e (3.13)

Die sich dabei aufbauende Verspannungsenergie ist proportional zur Dicke:
E,ox e -d (3.14)

Ubersteigt die Verspannungsenergie einen gewissen kritischen Wert, kénnen Versetzun-
gen generiert werden, um die Verspannungsenergie abzubauen. Unter bestimmten Wachs-
tumsbedingungen kann es aber auch zu Inselbildung und damit einer versetzungsfreien, d.h.
elastischen Relaxation kommen. Besonders niedrige Wachstumsraten und hohe Tempera-
turen ermoglichen hohe Migrationsléingen der ankommenden Atome und begiinstigen so die
Inselbildung. Auch die im Stranski-Krastanov-Modus hergestellten Inseln sind zumindest
bei Beginn der Inselbildung versetzungsfrei [49]. Bei sehr grofien Unterschieden in der Git-
terkonstante wie im InAs/GaAs-Materialsystem (7%) oder im InAs/InP-Materialsystem
(3%) [50], befindet sich die kritische Schichtdicke, d.h. die Dicke bei der die Inselbildung
beginnt, im Bereich einiger Monolagen.

3.3.2 Molekularstrahlepitaxie

Die im Rahmen dieser Arbeit vermessenen Proben wurden mittels MBE hergestellt. Bei
der verwendeten Anlage handelte es sich um eine Varian MOD GEN 2, der prinzipielle
Aufbau einer solchen Anlage ist in Abbildung 3.8 gezeigt. Bei der Molekularstrahlepitaxie
werden verschiedene Metalle und Halbmetalle aus Effussionszellen verdampft und auf
einem Substrat abgeschieden [51]. Dieser Prozess findet im Ultrahochvakuum statt (1079 -
10! mbar). Aufgrund des niedrigen Druckes ist die mittlere freie Wegléinge der Teilchen so
grof}, dass sie keine Sto8e auf dem Weg von der Quelle zum Substrat ausfithren. Der niedri-
ge Druck erlaubt aulerdem eine hohe Reinheit der Proben (< 10¥cm™ Verunreinigungen).

Als Materialien befinden sich in der Anlage Al, Ga, In, As, Sb, Te und Si. Durch gesteu-
ertes Offnen der Shutter wird der Molekularstrahl aus den einzelnen Tiegeln geregelt und es
konnen aus den Rohmaterialien Materialkompositionen in den gewiinschten Verhéltnissen
hergestellt werden. So kénnen Diinnschichten mit genau definierten Ubergéingen (= 0,3 nm
Genauigkeit) hergestellt werden. Wichtig dafiir ist die Wahl optimaler Wachstumsparame-
ter, wie die Wachstumstemperatur, die Wachstumsrate oder die Bedeckung der Oberfléche
mit einem bestimmten Material. Diese konnen je nach herzustellender Struktur variieren.
Eine Besonderheit der hier verwendeten MBE—-Anlage ist das Vorhandensein von zwei un-
terschiedlichen Indiumzellen. Wie sich hier noch zeigen wird, erfordert die Herstellung von
InAs—Quantenpunkten auf InP—Substraten sehr kleine Wachstumsraten. Fiir das Barrie-
renwachstum kann so eine Indiumzelle mit einer hoheren Rate verwendet werden und fiir
das Quantenpunktwachstum die zweite, bei Raten, die um einen Faktor 100 geringer sind
als die, die fiir das Barrierenwachstum notwendig sind. Die gesamte Struktur kann des-
halb ohne eine Wachstumsunterbrechung durchgefiihrt werden, was fiir eine gute optische
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Abbildung 3.8: Schematischer Aufbau einer MBE-Anlage [52] mit in-situ-
Elektronenbeugunsdiffraktometer (RHEED).

Struktur Material Rate
Barriere In 0,64 ML/s
Barriere Ga 0,58 ML/s
Barriere Al 0,55 ML/s
Barriere As 13,5 - 107 Torr
Quantenpunkt In 0,006 ML /s

Quantenpunkt As 7,05 - 107% Torr

Tabelle 3.1: Typische Wachstumsraten fiir die Quantenpunktherstellung.

Qualitat wichtig ist. Gerade bei den hier verwendeten Wachstumstemperaturen von etwa
500°C wiirde bei lingeren (ab 30s) Wachstumsunterbrechungen Indium wieder teilweise
desorbieren. In Tabelle 3.1 sind die iiblichen verwendeten Wachstumsraten fiir die Epitaxie
des Barrierenmaterials und des Quantenpunktmaterials angegeben.

3.3.3 Charakterisierung von Heteroschichten mittels Rontgen-
diffraktometrie

Um die Wachstumsraten der einzelnen Materialien zu bestimmen, bietet sich die Ront-
genbeugung (z-ray diffraction, XRD) an. Ein Rontgendiffrakometer besteht im Wesent-
lichen aus einer Rontgenrdhre und Monochromatoren, die eine moglichst scharfe Linie
aus dem Rontgenstrahlungsspektrum filtern sollen. Der Probentisch und der Detektor
konnen geschwenkt werden, so dass der Auftreffwinkel des Rontgenstrahls variert. Die
aus solchen Messungen erhaltenen Winkel-Rontgenintensitat-Diffraktogramme zeigen In-
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Abbildung 3.9: Rontgtendiffraktogramm eines GalnAs/GaAs-Ubergitters zur Eichung
der Indium- und Galliumwachstumsrate.

terferenzerscheinungen, die Riickschliisse auf Dicke, Zusammensetzung und Verspannung
der Schichten geben. Konstruktive Interferenz der Rontgenstrahlen, die an verschiedenen
Netzebenen reflektiert werden, tritt auf, wenn die Bragg-Bedingung erfiillt ist.

n-\=2d-sin(Op) (3.15)

Op ist der Winkel zwischen Strahlrichtung und Netzebene, d bezeichnet den Abstand der
Netzebenen.

Fiir genaue Schichtdickenbestimmungen ist es vorteilhaft, wenn statt Reflektion
an wenigen Grenzflichen viele reflektierende Schichten zur Verfiigung stehen, da die
Messgenauigkeit verbessert werden kann. Daher sind die Eichpegel fiir die Bestimmung
der Wachstumsraten fiir gewdhnlich Ubergitterstrukturen. Fiir die Bestimmung der
Indium- und Galliumrate wird ein Pegel mit einem Ubergitter aus GaAs und GalnAs
auf GaAs-Substrat epitaxiert. In Abbildung 3.9 ist das entsprechende Diffraktogramm zu
sehen. Zu sehen sind die verschiedenen Ordnungen des Ubergitters und der Substratpeak,
der auf den Nullpunkt festgelegt ist.

Eine wichtige Grofe, die sich aus den Ubergitterreflexen ermitteln lisst, ist die Uber-
gitterperiodenlange dgy, [53]:
_ X-sin(Op +¢)
-~ Aw- sin(203p)
Hier bezeichnet ¢ den Winkel zwischen Oberfliche und Netzebenenschar, A die Réntgen-
wellenléinge und Aw den Abstand zweier Ubergitterpeaks.

dsy (3.16)
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Aus der 0. Ordnung des Ubergitters lisst sich aus der abgeleiteten Bragg-Bedingung

eine mittlere, in Wachstumsrichtung verspannte Gitterkonstante a; = m'“c“;ﬁ:”'ac”‘s

einer Periode mit m - a| garnas + N * @gass = Againas + dgasas = dgp des Ubergitters aus
dem Abstand zum Substratpeak A© ableiten.

E_as

= —AO - cotOp (3.17)

Qs

Aus @ lasst sich wiederum eine relaxierte, mittlere Gitterkonstante @, mit Hilfe der
Elastizitdtstheorie (@ = agaas + (Gra — aGaAs)Cl%i'C” mit elastischen Konstanten
C11 und (i) berechnen. Mittels des Vegardschen Gesetzes kann der Indiumgehalt 77,

berechnet werden.

Gre] = QGaAs * (1 - x—M) + agarnas " Trn (318)

Aus den beiden Groflen dgy, und Tz, kann noch nicht auf die verwendeten Wachstums-
raten geschlossen werden. Weil die Dicke der Einzelschichten nicht bekannt ist, ist die
Gleichung ds;, = dgarnas + dgaas alleine und damit auch z, nicht eindeutig. Die Rontgen-
messung liefert nur eine Speziallosung der Gleichung:

dGaInAs,XRD (3 19)

Trn = Tin,XRD d
SL

Werden die einzelnen Wachstumszeiten beriicksichtigt, vervollstandigt sich das System. Es
werden also die Gleichungen fir dgarnas = daarmas(Trm) und dgaas = dgaas(xr,) aufgestellt.

dGaInAs = (TGa + rln) : tGaInAs * AGalnAs, L /2 (320)

dGaAs = TI'Ga * tGaAs * UGaAs /2 (321)

Hier bezeichnen r¢q, bzw. rp, die jeweiligen Wachstumsraten in Monolagen pro Sekunde,
t ist die Wachstumszeit, agqrmas, 1 die verspannte Gitterkonstante in Wachstumsrichtung
von GalnAs und der Faktor 2 resultiert daraus, dass die Elementarzelle zwei Monolagen
hoch ist.

Die Indium- und Galliumgehalte lassen sich als Funktionen der Wachstumsraten in der
GalnAs-Schicht darstellen. Aus der Gleichheit der Verhéltnisse von Raten und Gehalte:

T'Ga TGa

— 3.22
T Ln ( )
zusammen mit
TGa + T =1 (3.23)
folgt
Pin = TGa - (3.24)

1_xln '
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Und damit aus

LIn
1-— Tn

dSL - 5((TG(1 + TGa * ) : tGaInAs * AGalnAs, L + TGa * tGaAs : aGaAs) (325)

auch eine Gleichung fiir die Galliumrate

2d
- SL — (3.26)
(tGaInAs * AGalnAs, L + tGaAs . aGaAs) 71 -

—ZIn

Diese Gleichung wird unter der Randbedingung, dass

T =y, SGInAe(Tin) (3.27)
dsr,

erfiillt sein muss, iterativ durch Wahl der Unbekannten x;, gelost. x;, fithrt zur Losung
von rgq bzw. dgermas und wird in obige Gleichung eingesetzt und mit dem Ergebnis der
Rontgenmessung x;, verglichen. Die aus der Rontgenmessung bestimmten Wachstums-
raten werden mit den Fliissen, die beim Wachstum der Eichstruktur ermittelt wurden,
im sogenannten Fluss-Raten-Verhiltnis F//R zusammengefasst. Die Eichung mittels XRD
fithrt zu einem Fehler von etwa 1 bis 2%, was jedoch ausreichend ist, um reproduzierbar
Quantenpunkte herzustellen.

3.3.4 Unrotiertes Wachstum

Eine Besonderheit bei der Quantenpunktherstellung ist das unrotierte Wachstum. Wahrend
bei der Epitaxie iiblicherweise das Substrat rotiert, um eine moglichst homogene Bedeckung
iiber den gesamten Wafer zu erreichen, ist es beim Quantenpunktwachstum aus zwei
Griinden von Vorteil die Rotation wiahrend des Wachstums anzuhalten. Zum einen kann so
der Einflul verschiedener InAs-Bedeckungen auf einem einzigen Wafer untersucht werden,
zum anderen bildet sich gerade bei der Verwendung von héheren Wachstumsraten ein sehr
schneller Ubergang (einige Prozent des abgeschiedenen Materials, bzw. einige Millimeter
auf dem Wafer) zwischen sehr hoher Quantenpunktdichte (> 100 pro pm?) und gar keinen
Quantenpunkten. Allerdings sind fiir die Untersuchung einzelner Quantenpunkte und die
Einbettung dieser in Resonatoren nur niedrige Quantenpunktdichten (=~ 3 pro pm?) inter-
essant. Da eine solche Genauigkeit beim Wachstum der Quantenpunktschicht nur schwer
zu erreichen ist, kann mit dem unrotierenden Wachstum trotzdem sichergestellt werden,
dass auf der Probe eine geringe Quantenpunktdichte vorhanden ist. Die Rontgendiffrakto-
metrieauswertung einer Eichstruktur um den Bedeckungsgradienten zu bestimmen, ist in
Abbildung 3.10 gezeigt. Die Grafik zeigt eine XRD-Auswertung der Indiumverteilung einer
unrotiert hergestellten Probe. Zu erkennen ist, dass die Indiumverteilung bei unrotiertem
Wachstum um ca. 20 % iiber den Wafer variiert.

3.3.5 Probenaufbau

Fiir die Untersuchung des Quantenpunktwachstums wurde der in Abbildung 3.11 gezeigte
Schichtaufbau verwendet. Die Probenstruktur enthélt zwei Lagen Quantenpunkte. Die
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Abbildung 3.10: Eichmessung der Indium2-Quelle auf unrotiertem Substrat.

untere Quantenpunktlage, eingebettet in das Matrixmaterial wird fiir Photolumines-
zenzmessungen (PL) verwendet, die Quantenpunktlage an der Oberfliche kann mittels
Rasterkraftmikrokopie (AFM) vermessen werden. Mit diesem Design koénnen sowohl
optische als auch strukturelle Eigenschaften der Quantenpunkte an der selben Probe
vermessen werden. So kann ein Zusammenhang zwischen optischen und strukturellen
Eigenschaften festgestellt werden.

Auf das InP-Substrat wird zunédchst ein 400 nm dicker Al 45Ing 50 As-Buffer epitaxiert,
um Defekte auf der Waferoberfliche zu bedecken. Anschlieend wird als Barrierenmaterial
quaternéres Al,Ga,In,_,_,As gitterangepasst zu InP abgeschieden. Diese Komposition
wird im Digital Alloy-Modus hergestellt [54]. Dabei werden die beiden ternéren Halblei-
terverbindungen Al 4sIng s0As und Gag47Ing 53As mit unterschiedlichen Dicken in kurzen
Zeitabstédnden alternierend aufgewachsen. Dieses Herstellungsverfahren hat den Vorteil,
dass auch bei unterschiedlichen Aluminiumgehalten im Buffer und in der Barriere die
Temperatur der Aluminiumzelle wahrend des Wachstums nicht verdndert werden muss.
Um die Mobilitdt der Indium—Atome zu verbessern, wird als letzte Schicht vor dem
Quantenpunktwachstum eine nicht-aluminiumhaltige Schicht aufgebracht [55]. Fiir einen
vollstdndigen FEinschluss der Ladungstriger folgt nach der InAs-Quantenpunktschicht
das Barrierenmaterial Al,Ga,In;_,_,As mit den gleichen Parametern wie zuvor, gefolgt
von einer 50nm dicken Schicht Aly4sIngsaAs. Diese verhindert ein Abwandern der
Ladungstriager an die Oberflaiche. Damit die Quantenpunkte an der Oberfliche mit den
exakt gleichen Wachstumsbedingungen wie die optisch aktiven Quantenpunkte hergestellt
werden, wird ebenfalls das Barrierenmaterial in gleicher Komposition wie zuvor unter die
obere InAs—Lage epitaxiert.
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Abbildung 3.11: Aufbau der Probenstruktur: InP-Substrat (schwarz), AlgagIngsoAs—
Buffer (rot), gitterangepasste Al,GayIni_,_,As-Barriere und InAs-Quantenpunkte.

3.4 Charakterisierung der Quantenpunkte

Zur morphologischen Untersuchung miissen Strukturen untersucht werden, deren
Abmessungen einige Nanometer betragen. Eine mogliche Messtechnik ist die Rasterkraft-
mikroskopie (atomic force microscopy, AFM) [56]. Die optischen Eigenschaften lassen
sich durch Photolumineszenzspektroskopie charakterisieren. Die rdumliche Auflésung
von gewOhnlichen Photolumineszenzmesspliatzen liegt allerdings nur im Bereich einiger
hundert Mikrometer. Damit wird ein ganzes Ensemble von Quantenpunkten erfasst.
Um jedoch einzelne Quantenpunkte oder die Kavitdt von Nano-Resonatoren zu messen,
muss der optische Messbereich stark fokussiert werden. Mit speziellen Objektiven kann
das Messfenster bis auf die GroBlenordnung der Wellenldnge fokussiert werden. Solche
Messtechniken werden Mikrophotolumineszenz genannt.

3.4.1 Charakterisierung der Morphologie

Die Rasterkraftmikroskopie erméglicht die Untersuchung von nicht-leitenden Oberflachen
mit einer Hohenauflosung im sub-Nanometerbereich. Die laterale Auflosung héngt von
der Geometrie der verwendeten Spitze ab und liegt im Bereich von 5-10nm. Bei den
verwendeten AFMs handelt es sich um ein Scanning Probe Microscope der Firma Veeco
und ein MFP-3D-TM der Firma Asylum Research.

Der Aufbau der AFMs ist schematisch in Abbildung 3.12 dargestellt. Die Kraftein-
wirkung auf die Probenoberfliche wird iiber die Spitze aufgenommen, welche aus Silizi-
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Abbildung 3.12: Schematischer Aufbau eines AFMs.

um besteht und einen Radius von 10nm an der Stelle der Probe aufweist. Diese Spitze
befindet sich auf einem Cantilever, der als Feder wirkt. Die Federkonstante der tapping-
mode-Cantilever betrégt typischerweise zwischen 20 N/m und die Resonanzfrequenz liegt
bei etwa 250 kHz. Wird nun die Spitze an die Oberflache angenéhert, so wird das urspriing-
lich harmonische Federpotenzial aufgrund der wirkenden Oberflichenkréfte anharmonisch.
Mathematisch werden die zusétzlich wirkenden Oberflichenkréfte durch das Lenard-Jones-
Potenzial angendhert. Wobei der anziehende Teil die attraktive Van-der-Waals Wechsel-
wirkung zwischen Probe und Spitze beschreibt und der repulsive Teil die abstoflende We-
chelwirkung der Elektronenhiillen bei sehr kleinen Absténden.

a b
V(r)= e 7"0)12 — e 7"0)6' (3.28)

Durch die Anndherung der Spitze wird das Potenzial zunéchst erniedrigt und die riick-
treibende Kraft geringer. Dies fithrt zu einer Absenkung der Resonanzfrequenz. Néhert
sich die Spitze weiter der Oberflache, so verursacht der repulsive Anteil des Potenzials eine
Erhohung der Resonanzfrequenz. Die Frequenzverschiebung kann somit als Regelgrofie be-
nutzt werden. Dadurch kénnen Krifte ab 10712 N, was einer Hohendifferenz von 10712 m
entspricht, wahrgenommen werden. Letztlich ist die vertikale Auflésung durch das thermi-
sche Rauschen der Spitze limitiert, welches grofler als 20 pm ist. Die Auflésung in lateraler
Richtung wird durch den Radius der Spitze bestimmt und liegt damit bei ~ 10 nm. Diese
Eigenschaften zeichnen das AFM fiir die Oberflachencharakterisierung im Nanometerbe-
reich aus.



3.4 Charakterisierung der Quantenpunkte 33

@ i
— ‘\‘E %
VAV, W
3 ::j
Anregung Relaxation und Einfang Rekombination

Abbildung 3.13: Der Photolumineszenzprozess.

3.4.2 Charakterisierung der optischen Eigenschaften

Bei Photolumineszenz-Experimenten wird die zu messende Probe mit Licht, meist aus
einem Laser, bestrahlt. Wenn die Photonenenergie der eintreffenden Photonen grofler ist
als die Bandliicke der Probe, werden die Photonen absorbiert und erzeugen Elektron-
Loch-Paare. Diese Quasiteilchen relaxieren dann in das niedrigste Energieniveau des
Halbleiters. Nach der Lebensdauer zerfillt das Exziton und emittiert dabei ein Photon.
Der Photolumineszenzprozess besteht also aus Anregung, Relaxation sowie Rekombination
und ist in Abbildung 3.13 dargestellt. Das emittierte Licht, die Lumineszenz, kann spektral
analysiert werden und gibt Aufschluss iiber die Energieniveaus im Quantenpunkt.

3.4.3 Fouriertransformierte Infrarotspektroskopie

Fiir die Charakterisierung von Halbleiterheterostrukturen wie Quantenpunkt-Ensembles
oder dielektrische Spiegel kann unter anderem die Fouriertransformierte Infarotspek-
troskopie verwendet. Der hier verwendete Messaufbau ist ein Vertex 70 der Firma
Bruker, umgebaut fiir Photolumineszemzspektroskopie. Der schematische Aufbau ist in
Abbildung 3.14 gezeigt. Als Anregungslaser wird ein frequenzverdoppelter Nd-YAG-Laser
eingesetzt, der bei 532nm emittiert. Die Anregungsleistung kann in 0,5mW Schritten
von 0,5mW bis 50 mW eingestellt werden. Die von der Probe emittierte Lumineszenz
wird in ein Michelson-Interferometer gelenkt. Dort werden die beiden Spiegel verfahren.
Die entstehenden Interferenzen werden am Detektor zeitabhéingig gemessen und mit der
Information der Spiegelposition und Geschwindigkeit wird das Interferenzmuster in das
Frequenzspektrum transformiert [57]. Als Detektor wird ein peltiergekiihlter TE-InGaAs-
Detektor verwendet. Dieser detektiert Licht mit Wellenléngen von 0,78 pm bis 2,5 pm. In
dieser Arbeit wird als Probenhalterung sowohl ein Helium-Durchflusskryostat als auch
ein Motor-gesteuerter z-y-Tisch verwendet. Der Durchflusskryostat ermoglicht Messungen
bei tiefen Temperaturen bis hinunter zu 4 K. Wird der Kryostat durch den z-y-Tisch
ersetzt, konnen Proben ortsabhingig gemessen werden. Dabei liegt die Auflosung der
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Abbildung 3.14: Anordnung der wichtigsten Komponenten des Vertex 70. Sowohl die
Probenhalterung als auch die Options-Kammer sind modular konstruiert. Verschiedene Op-
tionen fiir unterschiedliche Messkonzepte kénnen in kurzer Zeit eingebaut werden.

Tischbewegung im Sub-Millimeter-Bereich. Der Tisch nimmt ganze 2"-Wafer auf, die
Software gesteuert gemessen werden konnen. Die ortliche Auflosung des Messaufbaus
ist dabei durch die Fokussierung des Strahles beschrinkt. Das Objektiv fokussiert den
Lichtkegel der Anregung bis auf einige Hundert pm?. Bei Messungen an selbstorganisierten
Quantenpunkten bedeutet dies, dass mit dem Aufbau keine einzelnen Quantenpunkte
gemessen werden kénnen, sondern nur Quantenpunk-Ensembles.

3.4.4 Mikrophotolumineszenz

Ein Mikrolumineszenzaufbau ist die grundlegende Charakterisierungsmethode fiir die
Bestimmung der optischen Eigenschaften von Resonatoren und Quantenpunkten. Schema-
tisch gezeigt wird der verwendete Messplatz in Abbildung 3.15. Der Aufbau ist modular
gehalten und ist eine Kombination aus Faser- und Freistrahloptik. Der Anregungslaser
ist iiber eine einmodige Siliziumfaser mit 6,6 pm Kerndurchmesser mit der Freistrahloptik
verbunden. Dies erméglicht ein einfaches Austauschen des Lasers (cu-Helium-Neon-Laser
mit 632,8 nm oder gepulstes mode-locked-Lasersystem Mira Opus von der Firma Coherent
mit variabler Wellenlénge im Bereich von 750 nm bis etwa 1000 nm und fester Pulsfrequenz
von 80 MHz bei Pulsbreiten im Femtosekundenbereich). Uber einen Justierspiegel und
den Strahlteiler wird das Licht des Anregungsstrahles durch das Mikroskopobjektiv
gelenkt. Das Objektiv ist ein M Plan NIR von der Firma Mitutoyo und hat eine 100-fache
Vergroferung und eine numerische Apertur von NA = 0,55. Die hohe numerische Apertur
ermoglicht hohe ortliche Auflésungen von etwa 0,6 pm bei 1 pm Wellenldnge und damit
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Abbildung 3.15: Schematischer Aufbau des Raster-Mikrolumineszenz-Messplatzes.

nah am Bereich der Auflésungsbeschrinkung von A/2 in der Fernfeldspektroskopie.
Das Objektiv ist in einem Piezo-Modul gelagert, so dass in alle drei Raumrichtungen
verstellt werden kann. Dadurch kann die Probe in 0,5 pm Schritten iiber einen Bereich
von 100 x 100 pm? im Raster gemessen werden.

Die Probe wird in einem Durchfluss-Kryostaten gelagert und kann bis auf 8 K mit
fliilssigem Helium abgekiihlt werden. Die erzeugte Lumineszenz wird wiederum mit dem
Mikroskop eingefangen und iiber Strahlteiler und einen Justierspiegel in den Auskoppler
gelenkt. Als Detektionsfaser wird eine multimodige Siliziumfaser mit 62,5 pm Kerndurch-
messer verwendet. Diese endet in der Einkopplung des Spektrometers, ein TRIAX der
Firma Jobin Ywvon. Vor dem Spektrometer wird der Anteil des Laserlichtes, der an der
Probenoberfliche reflektiert wird, iiber einen Longpass-Filter herausgefiltert. Im Spektro-
meter wird das Licht durch ein Gitter spektral zerlegt und iiber den Detektor, bestehend
aus einer Pixelzeile mit 1024 Pixel, gemessen. Die Pixel sind GalnAs-Photodioden, die
mit fliissigem Stickstoff auf 172 K gekiihlt werden. Dadurch ergibt sich ein Messbereich
von 800 nm bis 1580 nm Wellenldnge bei einer Quanteneffizienz von bis zu 80 %.

Die Gitter sind auf einem Drehteller gelagert, der mit drei verschiedenen holographi-
schen Gittern ausgestattet ist. Ein Gitter mit 1200 Strichen/mm mit maximaler Reflexion
bei 900 nm Wellenlénge (Blaze-Wellenlédnge) fiir hohe Auflsungen bis zu 0,045 nm.
Dieses Gitter bildet 30nm auf die Detektorzeile ab. Allerdings nimmt die Effizienz bei
Wellenldngen grofier als 1200 nm stark ab, bedingt durch die Blaze-Wellenldnge. Das
zweite Gitter hat 150 Striche/mm und bildet damit einen weiten Wellenldngenbereich
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Abbildung 3.16: Kartographische Photolumineszenz einer InP-basierten Quantenpunkt-
probe entlang einer Richtung. Ersichtlich werden verschiedene Emissionszentren der Lumi-
neszenz mit verschiedenen Wellenldngen abhéngig von der Position.

(300nm) auf der Detektorzeile ab. Durch eine Blaze-Wellenlénge von 1200 nm ist auch
der vollstindige Messbereich des GalnAs-Detektors erschlossen. Fiir hohe spektrale
Auflésungen ist noch ein Gitter mit 600 Strichen/mm eingebaut. Es besitzt seine maxi-
male Reflexion bei 1500 nm. Nominelle Auflésungen von 0,06 nm sind damit erreichbar.
Der komplette Aufbau befindet sich auf einem schwingungsgedampften Tisch und ist mit
Blackout-Material gegen Streulicht geschiitzt. Zusammen mit hochstabilen Komponen-
tenhalterungen bleibt der Messaufbau so iiber eine Stunde ortlich bis auf 1pm stabil.
Als Beispiel ist eine kartographische Messung in Abbildung 3.16, gemessen mit diesem
Raster-Photolumineszenzaufbau, gezeigt. Die Abbildung zeigt einzelne Messkurven welche
im Abstand von 0,5 pm gemacht wurden. Deutlich zu erkennen sind einzelne Emissions-
zentren (Quantenpunkte), deren Lunineszenz verschwindet sofern die Probenposition um
mehr als 2 pm verdndert wird.

3.4.5 Zeitaufgeloste Lumineszenz

Eine ausschlaggebende Eigenschaft von Quantenpunkten als Applikation fiir die Ein-
zelphotonenerzeugung ist die Lebensdauer der exzitonischen Zustdnde. Diese kann iiber
zeitaufgeloste Lumineszenzmessungen bestimmt werden. Dazu wird der Mikrophotolu-
mineszenzaufbau aus Kapitel 3.4.4 modifiziert. Dargestellt ist das modifizierte System
in Abbildung 3.17. Angeregt wird die Probe nun mit dem mode-locked-Laser bei fester
Pulsfrequenz von 80 MHz. Die Lumineszenz wird jetzt aber nicht mehr durch das Spek-
trometer monochromatisiert, sondern iiber einer Kombination aus Longpass, Bandpass
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Abbildung 3.17: Schematischer Messaufbau fiir zeitaufgeloste Messungen.

und durchstimmbaren Bandpassfiltern. Als Detektionsfaser wird nun eine monomodige
Faser verwendet. Die hohen Einkopplungsverluste in Kombination mit den Spektrometer-
verlusten sind die Griinde warum nicht mit dem Spektrometer monochromatisiert werden
kann. Experimentell wurden Verluste von 99% fiir das Spektrometer mit monomodiger
Auskopplung gemessen, welche das Vermessen von einzelnen Quantenpunkten praktisch
unmoglich machen.

Die Detektionsfaser endet im Einzelphotonenzéhler (Single Photon Avalanche Diode,
SPAD). Das verwendete Modell ist ein [d201, der Firma Id Quantique. Fiir Wellenldngen
von 1300 nm oder 1550 nm ist die etablierte Siliziumtechnik nicht mehr geeignet. Diese
weist aufgrund der Bandliicke von Silizium nur eine akzeptable Empfindlichkeit bis zu
einer Wellenldnge von 1000 nm auf. Die Avalanchedioden des Id201 bestehen dagegen aus
GalnAs. Mit Peltierkiihlung ist der Bereich maximaler Detektionseffizienz von 25 % zwi-
schen 1300 nm und 1600 nm. Das Problem der GalnAs-Detektoren ist das Dunkelrauschen.
Um das Rauschen zu verringern, wird der Detektor nicht immer mit Spannung versorgt,
sondern nur in einem Zeitfenster, in dem auch ein Photon erwartet wird. Um dieses Zeitfen-
ster zu ermitteln, wird eine im Laser interne Photodiode verwendet, die das optische 80 MHz
Signal elektrisch darstellt. Das mit einer Photodiode gemessene Signal hat allerdings eine
zu hohe Frequenz und eine zu geringe Amplitude um vom Detektor verarbeitet zu werden.
Deswegen wird es zuerst durch einen Operationsverstiarker und einem 1 : 10 Frequenzteiler
geleitet und kommt als 8 MHz TTL-Signal an dem Triggereingang des Detektors an. Die
Jittereffekte des Operationsverstirkers iibersteigen die benétigte Zeitauflosung des Expe-
rimentes. Deswegen wird zur Messung des Lasersignals der direkte 80 MHz Ausgang an die
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Abbildung 3.18: Gemessenes zeitliches Ansprechverhalten des Messaufbaus fiir zeitauf-
geloste Lumineszenzmessungen. Das zeitliche Ansprechverhalten weist eine Breite von

290 ps (FWHM) auf.

Messkarte, eine Timeharp der Firma Picoquant, angeschlossen. Der Eingang an der Karte
wird mit Start benannt. Der Stop-Eingang wird an den Photonenzéhlausgang der SPAD
angeschlossen. Diese Start- und Stop-Impulse werden nun iiber einen Computer ausgewer-
tet. Der Laser sendet alle 12,5 ns einen Lichtpuls aus. Gleichzeitig gibt die Photodiode im
Laser ein Startsignal an die Messkarte. In der Karte lauft die Uhr los und wartet auf das
Stoppsignal. In der Zeit regt der Laserpuls mit gewisser Wahrscheinlichkeit ein Exzitonen
im Quantenpunkt an, wie in Abbildung 3.13 gezeigt ist. Wird das Photon ausgesendet und
von der SPAD detektiert, so sendet die SPAD das erwartete Stoppsignal an die Messkarte.
Die gemessene Zeit wird im Computer gespeichert. Nach 125ns kann die Messkarte das
néchste Stoppsignal vom Detektor erhalten und der Prozess beginnt von vorne. Werden
nun alle Ergebnisse aufintegriert, ist zu erwarten, dass ein Zerfall der Form

F(t)=Fy-e - (3.29)

resultiert. Hier ist 7 die Lebensdauer der Exzitonen im Quantenpunkt. Der gemessene
zeitabhingige Zerfall besteht aus zwei Teilen: Das zeitliche Ansprechverhalten (intrumental
response function, IRF) des Messaufbaus und die Lebensdauer des zu messenden Zerfalls.
Wichtig dabei ist, dass die Breite der IRF wesentlich kleiner als die Lebensdauer des zu
messenden Zerfalls ist. Ein entscheidender Faktor dabei ist zum Beispiel das Jittern der
SPAD. Um die IRF zu messen, werden einfach die Laserpulse an der SPAD detektiert.
Der Laser selber hat Pulsbreiten im Femtosekundenbereich, die mit diesem Messaufbau
nicht auflosbar sind. Die gemessene IRF, dargestellt in Abbildung 3.18, zeigt eine Breite
von 290 ps (FWHM) und ist damit unter der Relevanz der zu messenden exponentiellen
Zerfallskurve.
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Kapitel 4

Quantenpunkte auf GaAs-Substrat

Die Herstellung selbstorganisierter In(Ga)As-Quantenpunkte auf GaAs-Substrat mittels
Molekularstrahlepitaxie gehort mittlerweile zur etablierten Halbleitertechnologie [58]. Auf
diesem Materialsystem lassen sich sowohl hohe als auch geringe Oberflachendichten je
nach Wachstumsparameter herstellen [59, 60]. Aus diesem Grund wurde fiir die erste
Umsetzung des in Kaptiel 7 beschriebenen Konzeptes dieses etablierte Materialsystem
verwendet, auch wenn es keine Emission bei den fiir die Telekommunikation wichtigen
Wellenldngen von 1,3 bzw. 1,55 pm erméglicht.

Bei der Herstellung von Bauelementen sollte ein moglichst grofler Bereich auf der
Waferoberfliche den spezifizierten Anforderungen geniigen. Daher wurden auch auf die-
sem Materialsystem zunéchst grundlegende Wachstumsuntersuchungen durchgefiihrt, um
im Gegensatz zu fritheren Arbeiten [60-62], eine geringe Quantenpunktdichte auf einem
moglichst groflen Bereich des Wafers zu erzielen. Im Folgenden werden die Einfliisse der
Epitaxieparameter wie InAs-Bedeckung, InAs-Rate und Wachstumstemperatur untersucht.
Es wird gezeigt, dass der wichtigste Parameter fiir einen méglichst groflen Bereich gerin-
ger Dichte die Wachstumsrate ist. Wird eine sehr geringe Rate verwendet, so kann auf
GaAs ein gegeniiber Temperatur- und Bedeckungsschwankungen grofler stabiler Bereich
mit geringer Quantenpunktdichte hergestellt werden.

4.1 Einflufl der InAs-Bedeckung

Die InAs-Bedeckung errechnet sich aus der Wachstumsrate multipliziert mit der Epita-
xiedauer. Es erscheint auf den ersten Blick naheliegend, dass mit weniger Bedeckung eine
geringere Quantenpunktdichte erreicht wird. Kobayashi et al. [63] untersuchten den Zu-
sammenhang zwischen InAs-Bedeckung und der Oberflichendichte der Quantenpunkte. Es
zeigte sich, dass ab einer kritischen InAs-Schichtdicke die Quantenpunktdichte sprunghaft
ansteigt und in Séttigung geht. Bisher wurden daher die InAs-Quantenpunkte im unro-
tierten (siche Kap.3.3.4) Wachstumsmodus mit Bedeckungen im Bereich der kritischen
Schichtdicke hergestellt. Aufgrund des sprunghaften Anstiegs der Quantenpunktdichte
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Abbildung 4.1: Ortsaufgeloste Photolumineszenz. Links ist zweidimensionales Wafermap-
ping einer Quantenpunktprobe gezeigt. Gemessen wurde die Lumineszenzintensitat der
Quantenpunkte (Rot: hohe Intensitét; Blau: keine Intensitét). Der Bereich geringer Quan-
tenpunktdichte (hellblau) ist mit Hilfe des zweidimensionalen Waffermappings lokalisierbar.
Das Flat des Wafers ist oben. Rechts sind die einzelnen Spektren entlang der Messrichtung
vom Flat zur gegeniiberliegenden Seite gezeigt.

passiert der Ubergang des Bereichs sehr hoher Dichte (100 pro pm?) zu gar keinen
Quantenpunkten auf wenigen Millimetern [60-62].

Die Abbildung 4.1 zeigt ein zweidimensionales Wafermapping einer Quantenpunktpro-
be, hergestellt mit einer Wachstumsrate von 0,03 ML/s und einer mittleren Bedeckung
von 2,5 ML. Die Abbildung zeigt die integrierte Lumineszenzintensitéit der Quantenpunkte
in Abhéngigkeit der Position auf der Waferoberfliche. Bei dieser Messung ist deutlich zu
erkennen, dass die integrierte Intensitat zu den Randern hin abnimmt und ein schneller
Ubergang von oben (hoher Intensitit) nach rechts unten (keine Intensitiit) stattfindet. Die
integrierte Intensitéit korrespondiert zur Quantenpunktdichte: Der rot eingezeichnete Be-
reich hat eine Oberflichenquantenpunktdichte von 60 Quantenpunkten pro Quadratmikro-
meter und der griin eingezeichnete Bereich eine Dichte von ca. 12 pro Quadratmikrometer.
Bei dem hellblauen Bereich ist kaum noch Intensitit und im dunkelblauen Bereich ist keine
Intensitédt des QP-Ensembles messbar. In hellblauen Bereich liegt die Dichte bei ein bis drei
Quantenpunkten pro Quadratmikrometern und wére daher fiir ein entsprechendes Bauteil
geeignet. Der Abfall der Quantenpunktdichte zum Waferrand ist dabei auf einen Tempe-
raturgradienten zuriickzufithren. Da der Wafer mit Klammern am Rand am Waferhalter
befestigt wird, ist der Wafer am Rand ca. 5°C wirmer als in der Mitte. Der Abfall der
Quantenpunktdichte zum unteren Rand ist auf den InAs-Bedeckungsgradienten zuriick-
zufithren. Mittels eines Bedeckungsgradienten durch unrotiertes Wachstum kann zwar ein
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Bereich geringer Quantenpunktdichte hergestellt werden, allerdings ist nur ein kleiner Be-
reich des Wafers nutzbar.

4.2 Einflufl der Temperatur

Eine Moglichkeit niedrige Quantenpunktdichten zu erreichen, ist die Migrationslinge der
ankommenden Indiumatome zu erhthen. Unter der Annahme, dass sich innerhalb eines
Kreises mit dem Radius der Migrationsldnge nur ein Quantenpunkt bildet [59], ergibt sich

als Sattigungsquantenpunktdichte:
1

n=—-—

RIS
Die Migrationslinge [(p) héngt von der Diffusionskonstanten D und der Diffussionzeit 7
ab, d.h. der Zeit, die das Indiumatom auf der Probe migrieren kann. Es gilt:

lpy=vVD-1 (4.2)
Die Diffusionskonstante D héngt exponenziell von der Temperatur ab [64]:

2kgT =Pa a?
5 ~ek3?‘.%, (4.3)

h bezeichnet das Plancksche Wirkungsquantum, a die Gitterkonstante der Wachstumsober-
fliche. E, ist die Energiebarriere, die von einem Adatom zum néchsten Gitterplatz iiber-
wunden werden muss. Typische Werte fiir £ 4 liegen zwischen 1,3 eV und 2eV [65]. Der erste
Faktor %%T wird auch als Vibrationsfrequenz der Adatome bezeichnet. Er beriicksichtigt
die Temperaturabhéngigkeit (Zeit zwischen zwei Gitterspriingen) des Diffusionskoeffizien-
ten [66]. Fiir die Quantenpunktséttigunsdichte ergibt sich somit:

(4.1)

D=

Ea
e*BT

n= ST ST (4.4)
TInAs h

Da aufgrund der exponentiellen Abhéngigkeit kleine Temperaturschwankungen grofie
Anderungen in der Quantenpunktsittigungsdichte zur Folge haben, ist die Temperatur
als Regelparameter eher ungeeignet. Die Grafik 4.2 zeigt den experimentellen Verlauf der
Quantenpunktséittigungsdichte in Abhéngigkeit der Temperatur. Der Verlauf wird fiir
hohere Quantenpunktdichten durch dieses einfache Modell wiedergegeben (F4 angepasst),
bei kleineren Quantenpunktdichten und héheren Temperaturen ist der Abfall der Quan-
tenpunktdichte noch stérker, was auf die stéarker werdende Desorption zuriickzufiihren ist,
die in der einfachen Betrachtung nicht beriicksichtigt wurde. Aufgrund der ansteigenden
Desorptionsrate ist es nicht moglich eine Quantenpunktsattigungsdichte mit der Tempe-
ratur im Bereich von ein bis drei Quantenpunkten pro Quadratmikrometern einzustellen.
Die Desoptionsrate ist auch ein thermisch aktivierter Prozess, der exponentiell mit der
Temperatur anwéchst und liegt bei ca. 535°C im Bereich der Wachstumsrate von 0,01 ML/s.
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Abbildung 4.2: Abhéngigkeit der Quantenpunktdichte von der Substrattemperatur. Die
Durchgezogene Linie ist der Zusammenhang fiir die Quantenpunktsattigungsdichte aus
Gleichung 4.4. Die Bedeckung war bei allen Proben 2,3 ML und die Indiumrate 0,01 ML/s.

4.3 Einfliisse der Rate

Auch die Verwendung niedrigerer Wachstumsraten fithren zu lingeren Migrationszeiten fiir
die ankommenden Indiumatome und damit zu hoheren Migrationsldngen. Daher sollte bei
niedrigeren Wachstumsraten auch niedrigere Quantenpunktdichten erreicht werden [67].
Die Abbildung 4.3 zeigt den Zusammenhang zwischen verwendeter Wachstumsrate und
der Quantenpunktflichendichte. Die verwendeten Proben haben alle eine Bedeckung von
2,3 Monolagen und wurden bei einer Substrattemperatur von 507°C hergestellt. Wie zu
erwarten, ergibt sich ein linearer Zusammenhang zwischen Wachstumsrate und Quanten-
punktflichendichte. Wie bereits im Kapital 4.1 erwéhnt, besitzt der Wafer selbst aufgrund
der Art seiner Montage auf den Halter einen Temperaturgradienten von etwa 5°C. Auch ist
die genaue Substrattemperatur vom verwendeten Waferhalter abhéngig. Da bei niedrigeren
Wachstumsraten auch bei niedrigeren Substrattemperaturen gearbeitet werden kann, wir-
ken sich dann kleine Temperaturdnderungen weniger stark auf die Quantenpunktflachen-
dichte aus. Bei der Rate von 0,03 ML/s sinkt bei einer Temperaturerhohung von 5°C die
Quantenpunktflichendichte von 55 pro pm? auf 0 ab, wihrend bei der Wachstumrate von
0,01 ML/s (siehe Abbildung 4.2) fiir den selben Abfall eine Temperaturerhhung von 20°C
notig ist. Letztlich fiihren niedrigere Wachstumsraten daher zu reproduzierbareren Proben
geringer Dichte, da die Wachstumstemperatur immer mit einer Schwankung von einigen
°C behaftet ist. Dieser Zusammenhang wird in Abbildung 4.4 deutlich gezeigt. Die Grafik
zeigt, dass bei einer Wachstumsrate von 0,03 ML/s (schwarze Kurve) die Quantenpunkt-
dichte aufgrund des Temperaturgradienten (hervorgerufen durch die Waferklammern) vom
Waferrand sprunghaft ansteigt und anschliessend aufgrund des InAs-Materialgradienten
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Abbildung 4.3: Linearer Anstieg der Quantenpunktdichte mit der In-Rate: Substrattem-
peratur T=507°C, Bedeckung konstant (2,3 ML), der Schnittpunkt der Geraden mit der
x-Achse bei deutlich hoheren Werten als 0 kennzeichnet den Einfluss der Desorption.

sieche Kapitel 4.1 und 3.3.4) im Bereich von 5 Millimetern von 60 auf 10 Quantenpunkte
pro nm? abfiillt. Eine geringe Wachstumsrate (rote Kurve) erlaubt hingegen gleichméBige-
ren Abfall der Quantenpunkdichte bei geringer werdender Materialmenge im Bereich von
25-35 Millimetern auf dem Wafer und ist daher auch auf GaAs-Substrat zu bevorzugen.
Auch auf InP-Substrat konnten mit der Verwendung niedriger Raten auf grofien Bereichen
des Wafers niedrige Quantenpunktdichten erzielt werden.
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4. Quantenpunkte auf GaAs-Substrat
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Abbildung 4.4: Anderung der Quantenpunktdichte iiber dem Substrat: Position 0 be-
zeichnet den Substratrand, der der In-Zelle am néchsten ist. Die schwarze Kurve wurde
bei einer Rate von 0,03 ML/s und einer Temperatur von 530 °C hergestellt. Die rote Kur-
ve bei einer geringeren Rate und Temperatur (Rate: 0,01 ML/s; Temperatur 520 °C). Die
nominelle Bedeckung ist bei den zwei Proben gleich 2,3 ML.



Kapitel 5

Epitaxie von InAs auf InP-Substrat

Fiir eine Einzelphotonenquelle im optischen C-Band (1,530 pm — 1,565 um) sind verschie-
dene Anforderungen an die Quantenpunkte zu stellen:

e Geringe Dichte der Quantenpunkte (ungefihr ein bis drei Quantenpunkte pro pm?)
e Emissionswellenldnge zwischen 1,530 pm und 1,565 pm

e Geniigend hohes Einschlusspotenzial der Ladungstriager im Quantenpunkt

Fiir Emission bei 1,5 pm ist InP das Substratmaterial der Wahl. InP-basierende Hete-
rostrukturen ermoglichen Emission bei 1,5 pm [68, 69], allerdings fiihrt die Abscheidung von
InAs in der Regel nicht zu den gewiinschten Nanostrukturen, wie in Kapitel 5.1 ausfiihrlich
dargestellt ist. Eine geringe Oberflachendichte der Quantenpunkte ist Voraussetzung, um
gezielt ohne weitere Strukturierung einzelne Quantenpunkte spektroskopisch untersuchen
zu kénnen und um einzelne Quantenpunkte an Resonatormoden photonischer Kristalle zu
koppeln. Ein hohes Einschlusspotential fiir die Ladungstréager fiithrt zu einem gréfleren Ab-
stimmbereich mittels QCSE, da die Ladungstriager erst bei hoheren elektrischen Feldern
aus dem Quantenpunkt tunneln. Das folgende Kapitel beschéftigt sich mit Wachstumsun-
tersuchungen, um die optimalen Parameter fiir geeignete Quantenpunkte zu finden.

5.1 Eigenschaften von Quanten-Dashes

Bei der Epitaxie von InAs-Quantenpunkten auf InP(001)-Substrat oder den dazu gitteran-
gepassten Materialien Alj 4gIng s0As und Gag 47Ing 53As, bilden sich im Allgemeinen keine
Quantenpunkte, sondern sog. Quanten-Dashes, wie in Abbildung 5.1 gezeigt. Sowohl auf
InP [70-72], als auch auf Al 4gIngs0As und Gag 47Ing 53As [73-75], relaxiert InAs zu diesen
langlichen Strukturen. Die InAs-Quanten-Dash-Strukturen sind fiir den Einsatz in einer
Einzelphotonenquelle ungeeignet, da sie in einer hohen Dichte auftreten und eine starke
Groflenfluktuation und damit eine grofie inhomogene Verbreiterung des Emissionsspek-
trums aufweisen. Zwar besitzen auch einzelne Quanten-Dashes scharfe Emissionslinien,
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14 nm
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Abbildung 5.1: AFM-Messung einer Probe mit Quantum Dashes. InAs-Bedeckung: 3 ML,
Matrixmaterial: Gag 47Ing 53As.

doch sind solche Spektren nur zu erhalten, wenn sehr kleine Mesastrukturen verwendet
werden [76]. Aufgrund der hohen Dichte und des breiten Emissionspektrums sind die
Quanten-Dashes aber als breitbandiger Emitter fiir die Charakterisierung photonischer
Kristallstrukturen geeignet.

5.1.1 Strukturelle Eigenschaften

Abbildung 5.1 zeigt eine 1pm? grofie AFM-Aufnahme von InAs-Quanten-Dashes. Gut
zu erkennen ist die hohe Liniendichte. Quanten-Dashes entstehen auf indiumhaltigen
Oberflachen wie der Al,Ga,In;_,_,As Barriere. Auf stark indiumhaltigen Oberflichen
[77] relaxiert InAs nicht zu Quantenpunkten, sondern zu elongierten Strukturen, welche
entlang der [110]-Kristallrichtung ausgedehnt sind. Die Linge der Quanten-Dashes liegt
bei ein bis mehreren hundert Nanometern. Die Breite und Hohe der Quanten-Dashes hiangt
sehr vom verwendeten Matrixmaterial ab, besonders vom Aluminiumgehalt. So haben
Quantum Dashes auf Gag 47Ing 53As bei einer InAs-Bedeckung von 3 ML eine mittlere Hohe
von 12nm und eine Breite von 40nm. Wird hingegen Al 43Ings0As als Matrixmaterial
verwendet, so besitzen die Strukturen nur etwa die halbe Héhe und Breite. Der Grund fiir
die unterschiedliche Geometrie auf den verschiedenen Matrixmaterialien liegt zum einen
in der geringeren Beweglichkeit der ankommenden Indium-Atome auf aluminiumhaltigen
Oberfldchen, zum anderen wirken sich auch Legierungseffekte aus [74, 78]. Unter anderem
spielt der Austausch der Gruppe-III-Elemente eine groie Rolle. Da Indium einen hcheren
Dampfdruck als Aluminium besitzt, reichert sich beim MBE-Wachstum Indium an der
Oberflidche von Alj 4gIng 50As an. Diese Anreicherung wirkt einer Durchmischung mit dem
fiir die Quantenpunkte epitaxierten InAs mit dem Matrixmaterial entgegen. Das Material
aus dem sich also die Quanten-Dashes bilden, ist hier fast ausschliefilich InAs. Daraus
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resultiert eine hohere Gitterfehlpassung zwischen Matrixmaterial und Quantenpunkt-
material, folglich entstehen kleine Strukturen. Da der Dampfdruckunterschied zwischen
Gallium und Indium deutlich geringer als zwischen Aluminium und Indium ist, reichert
sich Indium an der Gag7Ings3As-Oberfliche weniger stark an als bei der Alj 4gIng s0As-
Oberflache. Daher ist die Durchmischung des InAs mit Gag47Ings3As hoher. Es ergeben
sich Quanten-Dashes, die sich aus GalnAs mit hohem In-Anteil bilden. Die Gitterfehlpas-
sung zwischen Quanten-Dash und Matrixmaterial ist geringer, die Strukturen somit grofier.

5.1.2 Optische Eigenschaften

Die elektronische Struktur von InAs-Quanten-Dashes auf InP-Substrat kann anhand
des Schalenmodells (siche Kap. 3.1.1) verstanden werden [79]. Entscheidend ist hierbei,
dass sich die Kriimmungen der parabolischen Potenziale in x- und y-Richtung aufgrund
der Asymmetrie der Quanten-Dashes unterscheiden. Deshalb sind die p-Zustédnde nicht
entartet, sondern weichen um einige zehn meV voneinander ab. Die Photolumineszenz von
Quanten-Dash-Ensembles weist auch die fiir Quantenpunktstrukturen typische inhomo-
gene Verbreiterung auf (siehe Kap. 3.2.2). Die Emissionswellenldnge der Quanten-Dashes
kann {iber die Menge des abgeschiedenen Materials oder den Aluminiumgehalt des
Matrixmaterials eingestellt werden.

5.1.3 Ursache der Dashbildung

Der Bildung von elongierten Strukturen muss eine Asymmetrie in den beiden senkrecht
zueinander stehenden Kristallrichtungen (011) und (011) zugrunde liegen. Die in der
Literatur gegebenen Begriindungen fiir die asymmetrische Verspannung sind jedoch teils
widerspriichlich und erklédren nicht alle experimentellen Ergebnisse.

Ein wesentlicher Unterschied zwischen den beiden Materialsystemen InAs/GaAs und
InAs/InP ist die Gitterfehlpassung: 7% bzw. 3%. Aber diese Diskrepanz kann nicht die
alleinige Ursache sein, da mit anderen Herstellungsmethoden (MOVPE) und auf ande-
ren Kristalloberflichen auf InP Quantenpunktwachstum induziert werden kann [73, 80, 81].

Teilweise wird im InAs/InP-Materialsystem der asymmetrische Aufbau der Verspan-
nung auf die Bildung von Gruppe-V-Dimeren an der Oberfliche zuriickgefithrt [72, 82].
Sowohl an InAs/InP-Grenzflichen, als auch an Oberflaichen mit nur einem Gruppe-V-
Element, ist die Bildung solcher Dimere bekannt. Unter Arsen-armen Wachstumsbedin-
gungen kann eine teilweise Verbesserung der Morphologie hin zu Quantenpunktédhnlicheren
Strukturen stattfinden [83]. Allerdings findet im InAs/GaAs-Materialsystem kein rich-
tungsabhéngiges Wachstum statt, obwohl auch dort die Bildung solcher Dimere vorkommt.
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Ein weiterer Unterschied betrifft die Gruppe-III-Elemente. Materialien, die fiir die
Dash-Bildung préadestiniert sind, enthalten Indium. Auch auf GaAs konnte die Dash-
bildung auf stark indiumhaltigen Sublayern nachgewiesen werden [77]. Indium kénnte
somit eine Hauptursache fiir das richtungsabhéngige Wachstum sein. Aus einigen wissen-
schaftlichen Verdffentlichungen ist sowohl von InP-Oberflachen als auch von Al 4gIng 50As
und Gag 47Ings3As Oberflichen bekannt, dass Indium dazu neigt anisotrop iiber die
Wachstumsoberfliche zu migrieren und sich als Ketten entlang der (011)-Richtung auf
der Wachstumsoberfliche anzuordnen [84]. Der hohe Indiumgehalt im Matrixmaterial,
der in allen diesen Materialsystemen vorhanden ist, kann daher als Hauptursache fiir die
Dashbildung angesehen werden.

5.2 Indiumfreie Wachstumsoberflichen

Um die Bildung von Quanten-Dashes zu verhindern, wére also eine indiumfreie Wachstum-
soberflache forderlich. Nun stellt sich die Frage, welche Materialien dafiir in Frage kommen.
Die Abbildung 5.2 zeigt einige ausgewihlte 11I-V-Halbleiterverbindungen in Abhéngigkeit
ihrer Bandliicke (vertikale Achse) und Gitterkonstanten (horizontale Achse). Das Substrat
InP ist griin umrandet. Darauf kénnen nun Al 45Ing 50As und Gag 47Ing 53As als high- bzw.
low-Band-Gap-Materialen aufgebracht werden bzw. je nach Aluminium- und Galliumge-
halt der Al,Ga;_,Ings3As-Legierung, das jeweilige Material mit der Bandliicke zwischen
Gag a7Ing 53As und Alg 4gIng 50As. Als indiumfreie Wachstumsoberflichen wéren gitteran-
gepasste Verbindungen aus AlGaAsSb geeignet. Das folgende Kapitel befasst sich nun mit
den Einfluss diinner indiumfreier Schichten als Wachstumsoberfliche im folgenden Sub-
layer genannt. Sowohl der Einfluss der Verspannung des sublayers, als auch der Einfluss
der Indiumfreiheit, werden in den folgenden Epitaxieserien analysiert.

5.2.1 Einfluss der Verspannung

Um den Einfluss der Indiumfreiheit und der Verspannung der Wachstumsoberflichen
auf das Quantenpunktwachstum zu untersuchen, wurden vier Proben mit der in Kapitel
3.3.5 gezeigten Probenstruktur hergestellt. Die Abbildung 5.3 zeigt 1 x 1 pm grofle AFM-
Messungen von vier Proben hergestellt unter gleichen Wachstumsbedingungen (Thermoele-
ment 515°C, InAs-Rate 0,03 ML/s, InAs-Bedeckung: 3 ML, Matrixmaterial: Gag 47Ing 53As).
Die Abbildung 5.3a zeigt typische InAs-Quanten-Dashes mit einer mittleren Breite von
45nm, einer mittleren Lange von 250 nm und einer mittleren Hohe von 4 nm. Wird nun
ein nur zwei Monolagen dicker, zugverspannter GaAs-Sublayer eingefiigt, (sieche Abbil-
dung 5.3b) entstehen sowohl quanten-dashartige Strukturen mit einer mittleren Linge von
90nm als auch quantenpunktformige Strukturen mit einem mittleren Durchmesser von
55 nm, welche entlang der 011-Kristallrichtung ausgerichtet sind. Dabei ist allerdings da-
von auszugehen, dass bei einer solch diinnen zugverspannten Schicht die Zugverspannung
durch Indiumsegregation aus dem Matrixmaterial teilweise abgebaut wird und die Wachs-



5.2 Indiumfreie Wachstumsoberflachen 51

AlAsa.__
20 —
~~~~~~~~~~~~~~~~~~~~~~~ AISb
.......... ..
> 15F |
£
2
D
210} |
L
GaSb
GalnAs
1 InAs
1 - l l l | l | |

0,56 0,57 0,58 0,59 0,60 0,61 0,62
Gitterkonstante in nm

Abbildung 5.2: III-V Halbleiterverbindungen in Abhéngigkeit von Bandliicke und Git-
terkonstante.

tumsoberfliche daher nicht indiumfrei ist [78]. Im Gegensatz zu einem zugverspannten
Sublayer dndert ein zwei Monolagen druckverspannter GaSb-Sublayer die Morphologie der
Nanostrukturen erheblich, wie die AFM-Aufnahme in Abbildung 5.3c zeigt. Es bilden sich
einzelne Quantenpunkte mit einem Durchmesser von ca. 40 nm und einer mittleren Héhe
von 7nm. Es ist davon auszugehen, dass ein druckverspannter GaSb-Sublayer die Indium-
segregation vom Matrixmaterial an die Oberfliche effektiv verhindert, da sich im Falle der
Segregation eine Legierung von GalnAsSb ausbilden wiirde, welche noch starker druckver-
spannt wire als InAs oder GaSb. Um nun den Effekt der hohen Verspannung des sublayers
von dem Effekt der indiumfreien Oberfliche zu separieren, wurde 3 ML InAs auf dem indi-
umfreien Matrixmaterial Aly sGag2Aso 555b0.45 abgeschieden, wie die Abbildung 5.3d zeigt.
Auch auf dieser Probe bilden sich Quantenpunkte, die aufgrund des Aluminiumgehalts im
Matrixmaterial und der dadurch reduzierten Beweglichkeit der Indiumatome den gleichen
Durchmesser aber nur die halbe Hohe aufweisen. Diese Wachstumsstudie belegt, dass eine
indiumfreie bzw. -arme Oberfldche die Bildung von Quantenpunkten begiinstigt.

5.2.2 Einfluss der InAs-Bedeckung

Im folgenden Kapitel wird der Einflul der abgeschiedene InAs-Menge auf die Geometrie
der Nanostrukturen untersucht. Die Abbildung 5.4 zeigt 1 x 1 um grole AFM-Messungen
von mehreren Proben, die bis auf die InAs-Bedeckung unter den gleichen Wachstums-
bedingungen hergestellt wurden (2 ML GaSb-Sublayer, Thermoelement 515°C, InAs-Rate
0,03 ML/s, Matrixmaterial: Gag 47Ing 53As). Bei einer InAs-Bedeckung von mehr als 3,5 ML
bilden sich zusétzlich zu den Quantenpunkten auch Quanten-Dash-artige Strukturen, wie
die AFM-Aufnahme in Abbildung 5.4a zeigt. Unterhalb einer Bedeckung von 3,5 ML bil-
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Abbildung 5.3: 1 x 1pm? groe AFM-Aufnahmen von InAs-Nanostrukturen. InAs-
Bedeckung: 3 ML. InAs-Wachstumsrate: 0,03 ML/s. Wachstumstemperatur: 515°C Ther-
moelement.

den sich vorzugweise Quantenpunkte. Die Dichte der Quantenpunkte kann iiber die ab-
geschiedene InAs-Menge von 150 Quantenpunkte pro pm? (siehe Abbildung 5.4b) bis auf
einen Quantenpunkt pro pm? bei 2,3 ML InAs-Bedeckung zugeschnitten werden, wie die
AFM-Messung in Abbildung 5.4d zeigt. Bei dieser geringe Dichte haben die Quantenpunk-
te einen mittleren Durchmesser von 40 nm und eine Hohe von 9nm. Diese Erkenntnisse
gelten auch fiir Alj4sIng 50 As-Matrixmaterial. Allerdings ist dort die Quantenpunktdich-
te bei gleicher Bedeckung etwa dreimal so hoch. Die Quantenpunkte weisen den selben
Durchmesser bei halber Hohe wie auf Gag 47Ing 53As-Matrixmaterial auf. Dieser Effekt ist
auch von InAs-Quanten-Dashes auf diesen Materialsystem bekannt. [74]. Die etwa doppelt
so hohe Oberflachenrauigkeit von Alj4sIngsoAs (etwa 0,9nm) und die reduzierte Beweg-
lichkeit der ankommenden Indiumatome kann nicht komplett mit dem 2 ML dicken GaSb-
Sublayer kompensiert werden. Abschliefend lésst sich sagen, dass sich auf keiner Probe mit



5.2 Indiumfreie Wachstumsoberflachen 53

Gag47Ing s3As- oder Alj 45Ing 50 As-Matrixmaterial mit den oben genannten Wachstumsbe-
dingungen Quantenpunkte ohne GaSb-Sublayer bildeten. Hohere InAs-Bedeckungen fiihr-
ten auch mit Sublayer zur Bildung Dash-artiger Strukturen. Zusammen mit der Tatsache,
dass sich auf dem indiumfreien Matrixmaterial AlGaAsSb Quantenpunkte bildeten, zeigt
sich, dass eine moglichst indiumarme Oberfliche fiir die Bildung von Quantenpunkten
insbesondere in niedrigerer Oberflichendichte entscheidend ist.

(c) 3ML InAs (d) 2,3ML InAs

10 nm

0 nun [

Abbildung 5.4: 1 x 1m? grofe AFM-Aufnahmen von Oberfliichenquantenpunkten mit
GaSb Sublayer. Matrixmaterial: Gaga7Ings3As InAs-Wachstumsrate: 0,03 ML/s. Wachs-
tumstemperatur: 515°C Thermoelement.

5.2.3 Elektronische und optische Eigenschaften

Zu Beginn dieses Kapitels wurde neben einer geringen Quantenpunktdichte auch die
Emission im optischen C-Band (1,530 pm—1,565 um) gefordert. Letztlich kann die Quanten-
punktemission iiber die Bandliicke des Matrixmaterials und die Grofie der Quantenpunkte
eingestellt werden. Wie schon zuvor dargelegt, bilden sich auf dem indiumfreien Matrix-
material AlysGag2Asgs55b0.45 selbstorganisierte InAs-Quantenpunkte mit einer mittleren
Hoéhe von etwa 4 nm (siche Abbildung 5.3d). Eine Betrachtung der Bandstruktur und der
Leitungs- und Valzenbandoffsets von Al,Gaj_,Asg555bg 45 und InAs zeigen, dass wegen
des hohen Antimongehalts der Barriere das Matrixmaterial einen hohen Valenzbandoffset
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Abbildung 5.5: Banddiagramm von auf InP gitterangepassten AlGaAsSb in Abhéngigkeit
des Al-Gehaltes mit Leitungsband-(blau) und Valenzbandkante (rot). Leitungsbandkante
(blau-gestrichelt) und Valenzbandkante (rot-gestrichelt) fiir InAs.

(relativ zu InAs) besitzt. Die Abbildung 5.5 zeigt die Bandverldufe und Bandoffsets von
AlGaAsSb und InAs abhéingig vom Aluminiumgehalt (nach den Materialparametern von
Vurgaftman et al. [50]). Aus der Grafik geht hervor, dass Typ-I-Quantenpunkte nur bei
hohen Aluminiumgehalten zu erwarten sind (< 52 %). Bei niedrigeren Aluminiumgehalten
liegt die Valenzbandkannte von InAs niedriger als die des umgebenden AlGaAsSb, wodurch
das Loch im Valenzband und nicht mehr im Quantenpunkt gebunden ist. Bei hoheren
Aluminiumgehalten bilden sich aber relativ kleine Quantenpunkte bei zugleich grofier
Bandliicke der Barriere. Daher ist fiir die Quantenpunkte mit AlGaAsSb-Matrixmaterial
keine Emission im optischen C-Band zu erwarten.

Mikro-Photolumineszenzmessungen an den mit GaSb-Sublayer hergestellten Quan-
tenpunkten ergaben nur schwache Photolumineszenz. Die entsprechende Messung ist in
Abbildung 5.6 gezeigt. Wie aus der Messkurven ersichtlich, ist das Signal des umgebenden
Matrixmaterials (Al 4gIngs2As) hier ca. um den Faktor 40 stdrker als das Signal der
Quantenpunkte. Im Vergleich dazu ist bei InAs-Quantenpunkten in GaAs-Matrixmaterial
bei gleicher Quantenpunktdichte und vergleichbarem Probenaufbau die Photolumines-
zenzintensitat von Matrixmaterial und Quantenpunkten in dergleichen Groflenordnung.

Neben der schwachen Intensitit einerseits, zeigen die Emissionsspektren von Proben
mit geringer Oberflichendichte nicht die erwarteten spektralen Eigenschaften, die fiir
einzelne Quantenpunkte zu erwarten wéren (siche Abschnitt 3.2.1): spektral scharfe
Emissionslinien, Exziton- und Biexzitonlinien und Séttigungsverhalten bei hoéheren
Leistungen. Allerdings ist das Spektrum von der Messposition auf dem Wafer abhéngig,
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Abbildung 5.6: Photolumineszenz einer Quantenpunktprobe mit einer Fldchendichte von
ca. 40-50 propm?. Die Photolumineszenzintensitit der Quantenpunkte (schwarz) ist ca. um
den Faktor 40 schwicher als die des AllnAs-Matrixmaterials (rot).

was fiir die Emission aus Quantenpunkten spricht.

Verschiedene Proben wurden hergestellt, um den Ursprung der Emission zu kléren.
Die Abbildung 5.7 zeigt das Emissionsspektrum von Proben mit unterschiedlichem oberen
und unteren Matrixmaterial. Der Probenaufbau ist schematisch in Abbildung 5.7b gezeigt
und besteht aus zwei Quantenpunktlagen fiir Photolumineszenzmessungen und Messungen
mittels Rasterkraftmikroskopie. Die Probe ist eingebettet in Al 4gIng 50As (griin). Jeweils
2nm oberhalb und unterhalb der Quantenpunkte wurde als obere und untere Matrix
A107481I10752AS bzw. Ga07471n0753As verwendet. Quantenpunkte, die in Ga,07471n0753As als
oberem und unterem Matrixmaterial eingebettet sind, haben eine Emissionswellenldnge
um 1500 nm. Ein Wechsel des oberen Matrixmaterials zu Alj 4gIng 50 As verursacht eine
Blauverschiebung von 200nm (0,12eV) hin zu 1300nm. Fir AlgysIngs2As als oberes
und unteres Matrixmaterial emittieren die Quantenpunkte bei 1100nm, was einer
Blauverschiebung um weitere 200 nm (0,19¢eV) entspricht. Im ersten fall liegt der Grund
fiir die Energieverschiebung in der gréfleren Bandliicke der Barriere beim Wechsel des
oberen Matrixmaterials, was zu einem tieferen Potenzialtopf und damit zu einer héheren
Quantisierungsenergie im Quantenpunkt und Wetting-Layer fiihrt. Bei einem Wechsel
des unteren Matrixmaterials von Gaga7IngssAs zu AlgagIngsoAs bilden sich dariiber
hinaus kleinere Quantenpunkte (sieche Abschnitt 5.2.1), was zusitzlich die Quantisie-
rungsenergie erhoht. Zwar zeigen Mikrophotolumineszenzmessungen, dass die Form des
Spektrums von der Position auf der Probe abhéngt, was fiir Lumineszenz aus Quan-
tenpunkten spricht. Allerdings sind alle Spektren mit einem breiten Untergrund iiberlagert.
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Abbildung 5.7: Photolumineszenz von GaSb-Sublayer basierenden Quantenpunkten in
Abhéngigkeit des Matrixmaterials mit der dazugehorigen Probenstruktur.

Die Proben zeigen zusétzlich zu der Emission, die vom Matrixmaterial abhingig
ist, einen vom Matrixmaterial unabhéngigen langwelligen breiten Untergrund (1500 nm,
FWHM~200 meV), der in Mikrophotolumineszenzmessungen keine Ortsabhéngigkeit zeigt
und auch auf Proben ohne Quantenpunkte (InAs-Menge unterhalb der kritischen Schicht-
dicke) vorhanden ist. Die Ursache dieses Untergrundes konnte in Entmischungsphdnomenen
liegen, die im Materialsystem GalnAsSb relativ ausgeprégt sind [85]. Der Untergrund
tritt nur in Proben mit reinem GaSb-Sublayer auf. Wird der GaSb-Sublayer in 4nm
Gag7Ing s3As eingebettet (d.h. wie die Probenstruktur in Abbildung 5.7b , nur ohne
InAs), so betrdgt die Halbwertsbreite 250meV. Die Halbwertsbreite nimmt bis auf
300meV zu, sofern Aluminium als zusétzliches Element in das Matrixmaterial um den
Sublayer eingebracht wird. Letztlich bildet sich bei der Zugabe von Aluminium im Mittel
ein quinternédres Material, was die Entmischung begiinstigt und zu einer Zunahme der
Halbwertsbreite fiihrt.

Aufgrund der oben beschriebenen optischen Eigenschaften, eignen sich die Quanten-
punkte auf GaSb-Sublayer nicht fiir die Einzelphotonenerzeugung, da es nicht mdoglich
ist die Lumineszenz eines einzelnen Quantenpunktes von dem Untergrund zu isolieren.
Dennoch wurden durch die angestellten Wachstumsuntersuchungen wichtige Erkenntnisse
beziiglich einer moglichst indiumarmen Oberfliche fiir das Quantenpunktwachstum
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Abbildung 5.8: 1 x 1 m? groBe AFM-Aufnahmen von Oberflichenquantenpunkten her-
gestellt bei verschiedenen InAs-Wachstumsraten. InAs-Bedeckung: 2,5 ML.

gewonnen.

5.3 Herstellung von Quantenpunkten mit &duflerst
niedrigen Wachstumsraten

Das Ziel der folgenden Wachstumsstudien (Probenaufbau siehe Abschnitt 3.3.5) war
es, einen Parameterraum zu finden, der zu einer geringen Segregation von Indium aus
dem Matrixmaterial an die Oberfliche fiihrt, um eine moglichst indiumarme Oberfliche
zu realisieren. Zugleich soll aber eine hohe Migrationslinge der Indium-Atome auf der
Oberflache gewéhrleistet sein, um eine geringe Quantenpunktdichte zu erzielen.

5.3.1 Einfluss der Wachstumsrate

Der Einsatz &duflerst geringer Wachstumsraten erlaubt die Verwendung einer relativ
geringeren Wachstumstemperatur bei gleichzeitig langer Migrationszeit und damit hoher
Migrationslange der ankommenden Indium-Atome. Die Abbildung 5.8 zeigt AFM-
Messungen von drei Proben hergestellt mit unterschiedlichen InAs-Wachstumsraten,
ansonsten aber gleichen Wachstumsparametern. Ein Ubergang von Dash-artigen Struk-
turen bei hoher Rate (Abbildung 5.8a) von 0,03 ML/s hin zu quantenpunktidhnlichen
Strukturen, wie sie in Abbildung 5.8b gezeigt sind, ist deutlich zu erkennen. Bei der
extrem niedrigen Wachstumsrate von 0,003 ML /s bilden sich schlieflich Quantenpunkte in
geringer Oberflichendichte von 1-3 pro pm? mit einen Durchmesser von 30 nm und einer
Hohe von 4nm. Die Abbildung 5.8 zeigt auch, dass unterhalb einer Rate von 0,01 ML/s
die Dichte der groBeren Strukturen stark abnimmt. Da bei sehr geringen Raten der Effekt
der Indiumdesorption von der Oberfliche eine immer gréfere Rolle spielt, hat sich als
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Abbildung 5.9: 1 x 1pm? grofe AFM-Aufnahmen von Oberflichenquantenpunkten
hergestellt bei verschiedenen Wachstumstemperaturen. InAs-Bedeckung: 2,1 ML, Rate:
0,006 ML/s.

6 nm

ideal die Wachstumsrate von 0,006 ML /s erwiesen. Die Migrationsldnge der Indiumatome
ist sehr grof3, zugleich spielt die Desorptionsrate noch keine grofie Rolle.

5.3.2 Einfluss der Wachstumstemperatur

Wie schon bereits in Abschnitt 4.2 ausgefiihrt wurde, hat die Wachstumstemperatur ent-
scheidenden Einfluss auf die Migrationslinge der Indiumatome. Die Abbildung 5.9 zeigt
AFM-Messungen verschiedener Proben, hergestellt mit der optimalen Wachstumsrate von
0,006 ML /s, aber unterschiedlichen Pyrometertemperaturen. Mit Erhohung der Tempera-
tur steigt die Mobilitdt der Indium-Atome und damit ihre Migrationsldnge. Bei Tempera-
turen um 485 °C bilden sich hauptsichlich Dash-Strukturen mit einer Lénge von einigen
hundert Nanometern und einer Hohe von etwa 4 bis 5nm aus. Die AFM-Messung zeigt
aber, dass sich diese dash-artigen Strukturen, von denen, die mit hoher Wachstumsra-
te hergestellt wurden, unterscheiden. Die Fldchendichte, der in Abbildung 5.9a gezeigten
Strukturen, ist geringer, auch sind diese Quanten-Dashes in der Breite weniger homogen
als die bei hohen Raten hergestellten Strukturen. Mit zunehmender Temperatur steigt die
Migrationslange der Indiumatome, demzufolge sinkt die Dichte der Nanostrukturen und
es bilden sich Nanostrukturen aus mehreren aufgereihten Quantenpunkten mit einer Hoéhe
von 4 bis 5nm, wie die Messung in Abbildung 5.9b zeigt. Bei der Wachstumstemperatur
von 515°C bilden sich schliellich einzelne Quantenpunkte in geringer Oberflachendichte
mit einer Hohe von 4nm und einen Durchmesser von ca. 30 nm, wie in Abbildung 5.9¢
zu sehen ist. Bei noch hoheren Temperaturen ist eine nicht mehr zu vernachlédssigende
Desorptionsrate zu erwarten (siche Kapitel 4.2) und damit kleinere Quantenpunkte. Als
optimale Temperatur hat sich daher eine Pyrometertemperatur von 515 °C herausgestellt.
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Abbildung 5.10: Durch die Absenkung der Bandliicke der Matrix von AFEy;, zu AEy,
wird auch die Energie der Zusténde in den Quantenpunkten von Eqp, auf Eqp, abgesenkt.

5.3.3 Einfluss der InAs-Bedeckung

Ahnlich wie in Kapitel 5.2.2 fiir die Quantenpunkte mir GaSb-Sublayer, ist auch bei den
Proben die mit niedrigen Wachstumsraten hergestellt werden, die Bedeckung ein entschei-
dender Faktor. Wird zu viel Indium angeboten, so lagern sich die Quantenpunkte aneinan-
der an und es bilden sich schliefilich Quantum-Dashes. Andererseits darf die InAs—Menge
nicht die kritische Schichtdicke ( Wetting Layer-Dicke) unterschreiten. Die kritische Schicht-
dicke fiir das Quantenpunktwachstum liegt bei etwa 2ML: Uberhalb von 2,6 ML reihen
sich die Quantenpunkte entlang der [110]-Kristallrichtung auf und es entstehen Quanten-
Dashes. Der optimale Bedeckung fiir Quantenpunkte in geringer Oberflichendichte liegt
bei 2,1 ML.

5.3.4 Optische und elektronische Eigenschaften

Wie schon in den vorherigen Kapiteln kurz beschrieben, hédngt die Emissionswellenldnge
des Quantenpunktes von der Grofle des Quantenpunktes und von den Bandliicken der
verwendeten Materialen ab. Im Materialsystem AlGalnAs kann durch Variation des
Aluminium-zu-Gallium-Verhéltnisses die Bandliicke der Barriere von Gaga7IngssAs
(0,8€V) bis zur Bandliicke von Alg 4sIng 50As (1,43 eV) eingestellt werden. Dies ist schema-
tisch in Abbildung 5.10 gezeigt: Sinkt die Bandliicke der Barriere, verringert sich auch die
Quantisierungsenergie im Quantenpunkt. Die Abbildung 5.11 zeigt eine Ensemblemessung
mit dem in Kapitel 3.4.3 beschriebenen FTIR. Die Messkurve zeigt zwei Peaks. Der
kurzwellige Peak ist der Emission aus dem Wetting-Layer zuzuordnen, der langwellige
Peak ist Emission aus den Quantenpunkten. Aufgrund der grofien Grofenfluktuation der
Quantenpunkthohe sind anders als im InAs/GaAs-Materialsystem die einzelnen Schalen
(s,p,d) nicht zu erkennen. Auch wurden Mikrophotolumineszenzmessungen an Proben mit
sehr geringer Quantenpunktdichte durchgefithrt. Wie bereits in Kapitel 3.2.1 ausfiihrlich
dargestellt, zeigen einzelne Quantenpunkte scharfe Emissionslinien mit exzitonischen
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Abbildung 5.11: Photolumineszenzmessung von einigen hundert Quantenpunkten bei
tiefen Temperaturen (4 K). Die Anregungsleistung betrigt 2,5-10° W /cm?. Es ist Emission
aus den Wetting-Layer Zustédnden Eyr, und aus den Zustinden der Quantenpunkte Eqp
zu erkennen.

(lineare Leistungscharakteristik), biexzitonischen (quadratische Leistungscharakteristik)
usw. Verhalten. Genau diese Charakteristika zeigen die hier vorgestellen Quantenpunkte.
Mikrophotolumineszenzmessungen bei verschiedenen Anregungsleistungen sind in Abbil-
dung 5.12 gezeigt. Deutlich zu erkennen sind die scharfen Emissionslinien. Blau hinterlegt
ist eine Emissionslinie bei 1479 nm gekennzeichnet und rot hinterlegt eine Emissionslinie
bei 1493 nm. Die Intensitéit dieser Emissionslinien in Abhéngigkeit der Anregungsleitung
ist in Abbildung 5.12 rechts aufgetragen. Die Abbildung zeigt in doppeltlogarithmischer
Skala die Intensitéit der Emissionlinien in Abhéngigkeit der Anregungsleistung, wobei in
dieser Auftragung die Steigung eins ein linearer Zusammenhang bedeutet und Steigung
zwei eine quadratische Abhéngigkeit. Deutlich zu erkennen ist die jeweils unterschiedliche
Leistungscharakteristik der beiden Linien: Das lineare Verhalten der 1479 nm-Linie mit
einem Sattigungsverhalten bei hoheren Anregungsleistungen und dem quadratischen
Verhalten der 1493 nm-Linie. Es handelt sich bei diesen Linien also um Biexziton und
Exziton-Zerfille in einem Quantenpunkt.

Wie bereits zu Beginn dieses Kapitels beschrieben, bietet dieses Materialsystem einen
Freiheitsgrad in der Bandliicke des Barrierenmaterials. Die Abbildung 5.13 zeigt die Mikro-
Photolumineszenzmessungen von einzelnen Quantenpunkten eingebettet in Matrixmateria-
len mit verschiedenem Aluminiumgehalt. Wird als Matrixmaterial Alj 45Ing 50As verwendet
(mit einen 2 ML Gag 47Ing s3As-Sublayer) so emittieren die Quantenpunkte im Bereich von
1100 nm. Mit einem Aluminiumgehalt in der AlGalnAs-Barriere von 13 % wurde Emission
im Bereich von 1330 nm erreicht (optisches O-Band). Eine weitere Reduktion des Alumi-
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Abbildung 5.12: Leistungsabhingige Photolumineszenz. Links die Spektren bei verschie-
denen Anregungsleistungen (von 3 bis 300 W/cm?) und rechts die Intensitit der Emissi-
onslinien in Abhéngigkeit der Anregungsleistung.

niumgehaltes auf 4 % ermoglicht Quantenpunktemission im optischen C-Band (1535 nm -
1565 nm). Alle diese Quantenpunktproben zeigen eine inhomogene Ensembleverbreiterung
von ca. 80 nm. Berechnungen der Bandstruktur und Energieniveaus mit nextnano® [35] zei-
gen, dass die Bindungsenergie des Exzitons bei den Quantenpunkten im optischen C-Band
weniger als 10 meV betrigt. Um aber die Quantenpunktemission mittels Temperatur und
()CSFE zu verschieben, wiaren Quantenpunkte mit tieferem Einschlusspotenzial vorteilhaft.

5.3.5 Zeitaufgeloste Messungen

Die Quantenpunkte wurden auch mit zeitaufgeloster Photolumineszenz mit dem in Kapitel
3.4.5 beschriebenen Aufbau vermessen. Wie die iibrigen Mikrophotolumineszenzmessungen
wurden die Messungen bei tiefen Temperaturen (15 K) durchgefithrt. Aufgrund der hohen
Verluste, die bei der Wellenldngenselektion mit einen Spektrometer auftreten wiirden,
wurde zur Wellenldngenselektion ein Bandpassfilter bei 1350nm verwendet (FWHM
~ 12nm. Die Messung wurde an einer Probe mit etwas hoherer Dichte und damit
an einem kleinen Quantenpunktensemble durchgefiihrt. Die Anregungsleistung betrug
300 W /cm?. Die gemessene Zerfallskurve ist in Abbildung 5.14 gezeigt. Die gemessene
Zerfallskurve ergibt nach Gleichung 3.29 eine Lebensdauer von 0,76 ns und liegt damit in
der GroBlenordnung von InGaAs-Quantenpunkten auf GaAs-Substrat [86]. Dies spricht
daher fiir eine hohe optische Qualitdt der mit niedrigen Wachstumsraten hergestellten
Quantenpunkte.
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Abbildung 5.13: Emission aus einzelnen Quantenpunkten eingebettet in verschiede-
ne AlGalnAs-Matrixmaterialien. Rechts: 48% Aluminium. Mitte: 13% Aluminium. Links:
4% Aluminium.
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Abbildung 5.14: Zeitaufgeloste Lumineszenzmessung an Quantenpunkten. In grau sind
die Messdaten und rot die Fit-Kurve dargestellt.
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Zusammenfassend ldsst sich sagen, dass mit diesem Materialsystem und diesem
Wachstumsmodus die Herstellung von Quantenpunkten iiber einen breiten Wellenldngen-
bereich ermoglicht wird, der beide fiir die Dateniibertragung wichtigen Frequenzbereiche
einschlief3t.

5.4 Gestapelte Quantenpunkte

Da die Quantenpunktemissionsline mittels QCSF in die optische Mode eines photonischen
Kristalls gebracht werden soll, sind fiir die Quantenpunkte zusétzliche Eigenschaften von
Vorteil:

e Hohe Quantenpunkte
e Tiefes Einschlusspotenzial fiir die Ladungstriger

Wie schon im Kapitel 3.1.2 ausgefiihrt sind hohe Quantenpunkte von Vorteil, da der Betrag
der Energieverschiebung mittels eines elektrischen Feldes von der vierten Potenz der Hohe
abhéngt [87]:

AE x d* (5.1)

Hohere Quantenpunkte haben eine geringere Quantisierungsenergie und emittieren so-
mit rotverschoben. Diese Rotverschiebung kann durch ein Barrierenmaterial mit hoherer
Bandliicke (bzw. hoherem Aluminiumanteil) kompensiert werden. Schematisch ist dieser
Zusammenhang in Abbildung 5.15 gezeigt. Insgesamt fithren hohere Quantenpunkte also
zu einem weiteren Abstimmbereich mittels elektrischen Feldes und aufgrund des hoheren
Ladungstrégereinschlusses auch zu verbesserten Eigenschaften beziiglich thermischer Re-
emission der Ladungstriger. Auch sind hohere elektrische Felder moglich, da die Ladungs-
trager erst bei hoheren Feldern aus dem Quantenpunkt tunneln [88, 89]. Die Tunnelrate

ist gegeben durch:
hm 4
= 2m* E? 2
=5 P [3heFV " 1} (5:2)

Wobei L die Hohe des Quantenpunktes ist, m* die effektive Masse und F' die elek-
trische Feldstidrke. Da sowohl die Hohe des Quantenpunktes invers quadratisch eingeht
als auch die Tonisierungsenergie E; exponentiell eingeht, sind tiefere Finschlusspotenziale
und hohere Quantenpunkte demnach zu bevorzugen. Um nun auf diesem Material hohere
Quantenpunkte zu realisieren, sollen zwei Lagen von Quantenpunkten nahe iibereinan-
der abgeschieden werden. Vom Materialsystem InAs/GaAs ist bekannt, dass aufgrund des
induzierten Verspannungsfeldes des ersten Quantenpunkts, sich die Quantenpunkte der
zweiten Lage direkt iiber denen der ersten bilden [90-92].
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Abbildung 5.15: Verbesserung des Einschlusspotenzials durch héhere Quantenpunkte und
hohere Bandliicke der Barriere.

5.4.1 Probendesign

Die entsprechende Probenstruktur bzw. der Herstellungsprozess ist in Abbildung 5.16
dargestellt. Epitaxiert wird eine Lage Quantenpunkte mit den Parametern aus Kapitel
5.3 (Wachstumstemperatur von 515°C, eine Indium-Rate von 0,006 ML/s, eine Indium-
Bedeckung von 2,1 ML, Matrixmaterial Al 2Gag 2gIng 52As). AnschlieBend wird eine diinne
Spacer-Schicht, die etwas diinner ist als die Quantenpunkte hoch sind, aufgebracht (siehe
Abbildung 5.16b). Auf diese Schicht wird nun eine zweite Lage Quantenpunkte epitaxiert,
wie in Abbildung 5.16¢ schematisch dargestellt. In den folgenden Wachstumsuntersuchun-
gen sollen nun die optimalen Wachstumsparameter fiir gestapelte Quantenpunkte ermittelt
werden. Zu bestimmen sind also die optimale Spacerdicke und die optimale InAs-Bedeckung
der zweiten Quantenpunktlage. Zuviel Indium an der Oberfliche fiihrt zur Bildung elon-
gierter Quanten-Dashes (siehe Kapitel 5.1), demnach wirkt sich ein dickerer Spacer auf
die Morphologie positiv aus. Allerdings werden mit dicker werdendem Spacer immer mehr
Quantenpunkte der ersten Lage vollstiandig bedeckt und damit wird eine vertikale Anord-
nung und Kopplung unwahrscheinlicher. Beziiglich der angebotenen InAs-Materialmenge
darf zum einen die Bedeckung der zweiten Schicht nicht so grof sein, dass sich Quantum-
Dashes bilden und auch nicht zu gering, so dass die angebotene Materialmenge fiir die
Bildung von hohen Nanostrukturen auch ausreicht. Der Einfluss der Spacer-Dicke und
Materialmenge wird im néchsten Kapitel untersucht.

5.4.2 Einfluss der Spacer-Dicke

Eine Variation der Spacer-Dicke im Bereich der Quantenpunkthohe von 2,6 bis 3,6 nm wur-
de durchgefiihrt. Bei diesem Spacer-Dicken ist zu erwarten, dass die Quantenpunkte nicht
vollstandig begraben sind und sich aufgrund des Verspannungsfeldes die Quantenpunkte
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Abbildung 5.16: Herstellungsprozess von Stacked Dots.

der zweiten Lage iiber denen der ersten Lage anordnen. Die zweite Quantenpunktlage wur-
de mit identischen Parametern wie die erste Lage hergestellt (Wachstumstemperatur von
505°C, eine Indium-Rate von 0,006 ML/s, eine Indium-Bedeckung von 2,1 ML, Matrixma-
terial Aly2Gagaslng 52As). Es zeigte sich allerdings, dass eine Variation der Spacer-Dicke in
diesem Bereich nur einen geringen Einfluss auf die Morphologie hat. Es bildeten sich bei al-
len Proben Quanten-Dashartige Strukturen. Zwar weist die Probe mit dem dicksten Spacer
(3,6 nm) die kiirzesten Quanten-Dashes auf (mit ca. 0,5 pm im Gegensatz zu ca. 1 pm bei
der Spacer-Dicke von 2,6 nm) allerdings ist die kritische Schichtdicke fiir das dreidimensio-
nale Wachstum aufgrund des Verspannungsfeldes herabgesetzt und die Bedeckungen damit
zu hoch.

5.4.3 Einfluss der InAs-Bedeckung der zweiten Quantenpunkt-
lage

Entscheidend fiir die Morphologie der Nanostrukturen ist die InAs-Bedeckung der zweiten
Lage. Die Abbildung 5.17 zeigt Proben, die alle mit denselben Wachstumsparametern her-
gestellt wurden aber mit unterschiedlichen InAs-Bedeckungen der oberen Quantenpunkt-
lage (Wachstumstemperatur von 505°C, eine Indium—Rate von 0,006 ML/s, eine Indium-—
Bedeckung der ersten Quantenpunktlage von 2,1 ML, Matrixmaterial Aly2Gag 2sIng soAs).
Die Bedeckung der zweiten Lage wurde in dieser Wachstumsuntersuchung sukzessive von
2,1 ML in 0,3 ML Schritten auf 1,3 ML reduziert. Die Abbildung 5.17a zeigt die entspre-
chende AFM-Messung einer Probe mit 2,1 ML als obere Bedeckung. Es bilden sich nur
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Quanten-Dashartige Strukturen mit einer Hohe von 3-4nm und hoher Liniendichte aus.
Eine AFM-Messung einer Probe mit einer reduzierten Bedeckung der zweiten InAs-Lage
auf 1,8 ML ist in Abbildung 5.17b gezeigt. Es bilden sich hohere Quantenpunkte (7-8 nm)
die sich entlang der [110]-Richtung anordnen. Eine Reduzierung der Bedeckung fiihrt zu
einem Ubergang von Quanten-Dashartigen Strukturen zu Quantenpunkten wie bereits in
den Kapiteln 5.2.2 und 5.3.3 beschrieben. Der optimale Wert fiir méglichst hohe Quanten-
punkte in geringer Oberflichendichte liegt bei 1,5 ML. Wie die AFM-Messung in Abbildung
5.17c zeigt, bilden sich Quantenpunkte mit einer Héhe 4-6 nm. Eine weitere Erniedrigung
der InAs-Bedeckung fiihrt lediglich zu kleineren Quantenpunkten (3-4nm) wie Abbildung
5.17d zeigt.

(b) 1,8ML InAs

(c¢) 1,5ML InAs (d) 1,3ML InAs

0nm [ 10nm

Abbildung 5.17: 1 x 1pm? groBe AFM-Aufnahmen der oberen Lage von gestapelten
Quantenpunkten bei verschiedenen InAs-Bedeckungen. Spacer-Dicke: 3,2 nm

5.4.4 Optische Eigenschaften

Die Abbildung 5.18 zeigt eine eindimensionale Bandstrukturrechnung durchgefiihrt mit
nextnano® [35]. Die rot dargestellte Struktur entspricht von der Breite des Quantentopfes
der Hohe der Quantenpunkte. Eine Photolumineszenzmessung solcher Quantenpunkte ist
in Abbildung 5.13 gezeigt. Diese Quantenpunkte emittierten im Bereich um 1,3 pm. Unter
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Abbildung 5.18: Eindimensionale Bandstrukturrechnung mit nextnano® [35]. Rot dar-
gestellt ein InAs-Quantentopf mit der Breite von 4nm und einem Aluminiumgehalt in
der Barriere von 13%. Eine Verdopplung der Quantentopfbreite und eine Erhohung des
Aluminiumgehaltes (griin) fiihrt ingesamt zu einer Rotverschiebung des Elektronenniveaus
(magenta) um 100 meV.

der Annahme, dass sich die Geometrie des Quantenpunktes bei gestapelten Quantenpunk-
ten nicht dndert (bis auf die Hohe), &ndern sich auch die Quantisierungsenergien im Bezug
auf den Einschluss in lateraler-Richtung nicht. Daher reicht eine eindimensionale Betrach-
tung aus, um die Rotverschiebung, hervorgerufen durch einen hoéheren Quantenpunkt,
abzuschétzen. Die griine Bandstruktur zeigt einen Quantentopf mit doppelter Breite und
einem Matrixmaterial mit 20% Aluminium. Bei diesen Parametern wird die Quanti-
sierungsenergie in etwa 100 meV abgesenkt, was einer Rotverschiebung von 1,3pm auf
1,45 pm entspricht. Dies liegt zwar nicht im optischen C-Band, allerdings wurde aufgrund
der Detektionsgrenze (Abschneiden des Detektors) von 1,58 pm die Quantenpunktemis-
sion etwas kurzwelliger gewahlt. Es wurde daher bei allen Stacked-Dot-Strukturen ein
Matrixmaterial mit 20 % Aluminium verwendet. Mikrophotolumineszenzmessungen an
der Probe mit einer Spacer-Dicke von 3,6nm und einer InAs-Bedeckung der oberen
Lage von 1,5 ML ist in Abbildung 5.19 gezeigt. Neben den Emissionslinien um 1,29 pm,
die fiir ungestapelte Quantenpunkte zu erwarten wéren, ist zusétzlich eine langwellige
Emission um 1,47pm vorhanden, was in etwa der in Abbildung 5.18 abgeschétzten
Energieverschiebung entspricht.

Eine Ubersicht der Photolumineszenzmessungen aller beschriebenen Proben inkl.
der gestapelten Quantenpunkte ist in Abbildung 5.20 gezeigt. Die Abbildung zeigt blau
eingezeichnet, bei welchen Wellenldngen Emission aus einzelnen Quantenpunkten in
Abhéngigkeit des Aluminiumgehaltes des Matrixmaterials gemessen wurde. Die Probe
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Abbildung 5.19: Mikrophotolumineszenz einer Stacked-Dot-Struktur: Spacker-Dicke
3,6 nm. Bedeckung der zweiten Lage: 1,5 ML. Matrixmaterial: Aly2GagogIng 50As.

mit den gestapelten Quantenpunkten ist rot eingezeichnet. Das Konzept der gestapelten
Quantenpunkte konnte erfolgreich umgesetzt werden und ermoglicht einen ca. 100 meV
hoheren Einschluss der Ladungstriger. Die hoheren Quantenpunkte fiihren einerseits zu
einem grofleren Abstimmbereich pro angelegtes Feld und aufgrund des tieferen Topfes
tunneln die Ladungstriager erst bei hoheren Feldern aus dem Quantenpunkt.

Mit Hilfe der in diesem Kapitel gezeigten aufwéndigen Wachstumsuntersuchungen
an den InAs-Nanostrukturen, konnten erstmals mittels MBE Quantenpunkte in gerin-
ger Oberflachendichte auf diesem Materialsystem realisiert werden. Mit dem AlGalnAs-
Materialsystem konnen so Quantenpunkte im Bereich von 1100 nm bis 1550 nm hergestellt
werden. Weiterfithrende Konzepte wie die gestapelten Quantenpunkte zielen auf Eigen-
schaften ab, die neben der richtigen Wellenldnge fiir den Einsatz der Quantenpunkte fiir
die Einzelphotonenerzeugung wiinschenswert sind.



5.4 Gestapelte Quantenpunkte

69

1550 F ' ' ' ' "
o 1
. |
[ |
E 1500 . ]
f= [ = ]
o) - o]
g) 4
5 i gestapelter QP—”; 1
€ 1400 [ ° ]
2 [ einzelner QP
Ke) .
()]
© 1350 [ a ]
S
w0 ]
1300 [ °
" 1 " 1 " 1 " 1 " 1 "
3 6 9 12 15 18 21

Aluminiumgehalt in %

Abbildung 5.20: Gemessene Quantenpunktemission in bei verschiedenen Aluminiumge-
halten der Barriere.
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Kapitel 6

Photonische Kristalle auf InP-Basis

Wie bereits in der Einleitung vorweggenommen (siehe 2.4) bieten photonische Kristalle die
Moglichkeit, die Effizienz einer quantenpunktbasierenden Einzelphotonenquelle zu steigern.
Dabei spielen zwei Effekte eine Rolle: Zum einen die photonische Bandliicke, die durch die
periodische Modulation der dielektrischen Funktion erzeugt wird und zum anderen die
Beeinflussung der spontanen Emission durch den Purcell-Effekt [13, 18]. Im Folgenden
Kapiteln werden sowohl die Grundlagen photonischer Kristalle, also auch das Design und
der Herstellungsprozess ausgefiihrt.

6.1 Die Bandstruktur photonischer Kristalle

Ein photonischer Kristall ist eine periodische Anordnung von Materialen mit verschiedenen
dielektrischen Konstanten (e, €), wobei die Periodizitdt im Bereich der Wellenldnge
liegt. Die Abbildung 6.1 zeigt schematisch photonische Kristalle verschiedener Dimen-
sionalitdt. Eindimensionale photonische Kristalle werden =z.B. als hochreflektierende
Spiegel in vertikal emittierenden Laserdioden (VCSELn) eingesetzt. Beispiele wiren hier
GaAs/Al,O3-Schichten im GaAs-Materialsystem [93] oder dielektrische Spiegel [94] bei
InP-basierenden VCSELn. Die photonischen Kristalle, die in dieser Arbeit fabriziert wur-
den, basieren auf einer zweidimensionalen periodischen Variation des Brechungsindexes.
Eine wie in Abbildung 6.1c gezeigte dreidimensionale Variation des Brechungsindex wurde
z.B. realisiert durch [95].

Um die Ursache der photonischen Bandstruktur und der verbotenen Frequenzbereiche
zu verstehen, wird von den Maxwell-Gleichungen ausgegangen und diese unter der peri-
odischen Modulation der dielektrischen Funktion gelost. Die Maxwell-Gleichungen verein-
fachen sich im ladungs- und stromfreien Fall, wie er durch ein rein dielektrisches Medium

71
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(a) 1D (b) 2D (c) 3D

Abbildung 6.1: Schematische Darstellung eines photonischen Kristalls in (a) einer, (b)
zwei und (c) drei Dimensionen.

gegeben ist zu [96]:

V-D(rt) =0, (6.1a)
V-B(rt) = 0, (6.1b)
V xE(t) = —%B(r,t), (6.1c)
VxH(rt) = %D(r,t), (6.1d)

mit D als elektrische und B als magnetische Flussdichte. E und H sind jeweils das elek-
trische und das magnetische Feld. Der Zusammenhang zwischen den Flussdichten und den
Feldern soll linear sein:

D(r,t) = ¢(r)E(r,t), (6.2a)
B(rit) = pH(r,), (6.2b)
und im Halbleiter soll die magnetische Permeabilitéat p gleich der Vakuumpermeabilitit pig

sein. Durch Anwenden des Rotationsoperators und Division durch € (r) auf die Gleichungen
6.1c und 6.1d entkoppeln diese fiir den zeitunabhéngigen Fall:

{v x ejr)w] H(r) — (%)ZH(r), (6.32)
{?i)v « VX} E(r) — (%)2E(r). (6.3b)

Wird nun der Differenzialoperator
0= ! V x Vx (6.4)

er(r)

definiert, so kann die Gleichung 6.3b formuliert werden als:

OE(r) = (f>2E(r) (6.5)

C
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In dieser Formulierung ist schnell erkennbar, dass es sich hierbei um ein Figenwertproblem
handelt. Ein Differenzialoperator auf ein physikalischen Feld E(r) angewendet, ergibt ein
Vielfaches der urspriinglichen Funktion E(r). Da e (r) eine reelle Funktion ist, ist der
Operator aus 6.4 hermitesch und damit alle Eigenwerte reell. Im Falle einer periodischen
Modulation der dielektrischen Funktion e(r+R) = e(r) (und der damit folgenden
Translationsinvarianz von (:)) folgt mit dem Bloch-Theorem, dass die Losung E(r)
derselben Periodizitéit folgt. Daher ist die kleinste physikalisch relevante Léngenskala die
Periodizitat der Struktur und damit reicht es fiir periodische Strukturen aus nur die erste
Brillouin-Zone zu betrachten.

Der Ursprung der Bandliicke ldsst sich am besten am eindimensionalen Fall zeigen. Das
elektrische Feld hat dabei nach dem Block-Theorem folgende Form

E = ey, (2), (6.6)
und kann aufgrund der Periodizitédt in eine Fourier-Reihe entwickelt werden:
- 2mm
E= E, | k. —wt| 6.7
mz_:oo exp {z ( + . ) zZ—iw } (6.7)

wobei E,, die Fourier-Koeffizienten sind. Aufgrund der Periodizitit von € ist auch ¢!
periodisch und kann als Fourier-Reihe dargestellt werden

= 2mm
-1 .
= . —_— , 6.8
€ mz_:oofﬁ exp [z( ” )z] (6.8)
mit den Fourier-Koeffizienten k,,. Werden nur jeweils die drei niedrigsten Fourier-
Koeffizienten aus den Gleichungen 6.7 und 6.8 in die Wellengleichung
2 0 o?

eingesetzt. So ergibt sich:

2 1)\ 2 2 —1)\?
- (k N @) Eoir t 1 (k N %) o

w? 2rm \ 2
~ [—5 — Ko (k + )
c a

Fiir Frequenzen nahe der Lichtlinie w; &~ ck und am Zonenrand k ~ 7/a verschwindet
die rechte Seite der Gleichung 6.10 fiir m = —1 und m = 0. Also sind F_; und Ej
die dominanten Faktoren in der Fourier-Reihe. Es ergibt sich unter Vernachlédssigung der
anderen Fourier-Koeffizienten ein Gleichungssystem fiir die Koeffizienten £_; und Ej

2 27.2 e 2 (o — 2m)?
(EO) w? — KoC°k K1C (k a2) , | =0 (6.11)
E_ —/-{,,162]62 w? — /ioCQ (k - _ﬂ)

(6.10)
Ep.

a
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Abbildung 6.2: Schematisch ist die Dispersionsrelation eines eindimensionalen photoni-
schen Kristalls (rote Kurve) und die Dispersionsrelation im homogenen isotropen Medium
(graue Kurve) dargestellt.

welches nur eine Losung besitzt, wenn die Determinante der Matrix gleich Null ist, d.h.
falls fiir w gilt:

e ac k1 |? 2
=T o £ |ma| £ 2 _ <k _ —) . 6.12
W a fio & |#i 7|k1| (RO 2 ) a ( )

Der erste Term in Gleichung 6.12 zeigt, dass es keine Losungen fiir w im Bereich

e e
;\/Iio—‘lil <w<;\/ﬁ0+\ﬁ1\. (6.13)

gibt, wenn k1 # 0 ist. Die Dispersionsrelation fiir diesen Fall ist schematisch in Abbildung
6.2 dargestellt. Licht mit in dem verbotenen Frequenzbereich kann sich im Kristall aus-
breiten. Der Kristall wirkt in diesem Frequenzband als Spiegel, das Licht kann in diesem
Fall nur senkrecht zum Kristall emittiert werden. Mit Hilfe dieses Umverteilungseffektes
kann die Effizienz der Einzelphotonenerzeugung gesteigert werden [19].

6.2 Beeinflussung der spontanen Emisison mittels
Purcell-Effekt

Neben dem Umverteilungseffekt aufgrund der photonischen Bandliicke kann die spontane
Emission mit Resonatoreffekten beeinflusst werden. Die daraus resultierende verkiirzte Le-
bensdauer eines Zustandes wird Purcell-Effekt genannt [13]. Letztlich basieren beide Effekte
auf der Tatsache, dass die Zustandsdichte der Photonen mit der photonischen Bandliicke
und Resonatormoden manipuliert werden. Die spontane Emissionswahrscheinlichkeit eines
Quantenemitters ist proportional zu wD(w) [97]. Die spontane Emission kann als Kopp-
lung des Zustandes mit dem Vakuumfeld verstanden werden, oder anders gesagt als durch
das Vakuumfeld stimulierte Emission interpretiert werden [98]. Andert sich also die Stiirke
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Abbildung 6.3: Schematische Darstellung der photonischen Zustandsdichte fiir (a) Pho-
tonen im Vakuum und (b) im photonischen Kristall mit Kavitét.

des Vakuumfeldes am Ort des Emitters, so kann die Lebensdauer des Zustandes signifi-
kant beeinflusst werden. Indem die Dimensionalitit des optischen Systems verringert wird,
erhoht sich die Energiedichte (der Nullpunktenergie) und damit die Vakuumfeldfluktuati-
on. Die Abbildung 6.3a zeigt die Zustandsdichte der Photonen im Vakuum, die aufgrund
der linearen Dispersion, quadratisch ist:
2
Due(w) = @) @V (6.14)

dw m2e3’

In Abbildung 6.3b ist die optische Zustandsdichte gezeigt, wie sie in einem photonischen
Kristall existiert. Aufgrund der photonischen Bandliicke ist die optische Zustandsdichte
in einem gewissen Bereich Null. Die Kavitdtsmode erzeugt eine lokalisierte Mode und
damit eine d-féormige Zustandsdichte in der photonischen Bandliicke. Der Einfluss auf die
spontane Emission soll im Folgenden untersucht werden:

Die spontane Emissionsrate eines Zwei-Niveau-Systems I'i_; in eine einzelne Mode des
Vakuumfeldes ist gegeben durch Fermis Goldene Regel [99]:

e = 75 [E(r) e (f]d] )] D(w), (6.15)

wobei |i) der Ausgangszustand (initial state) ist und |f) der Endzustand (final state) des
Systems ist. F(r) ist die elektrische Feldstirke am Ort des Ubergangs, e die Polarisati-
onsrichtung der Mode, d der Dipoloperator und D(w) die optische Zustandsdichte. Die
Wechselwirkung erfolgt iiber das Dipol-Matrix-Element (f |d] ).

Im Grundzustand hat ein Oszillator die Nullpunktenergie von % Wie bereits erwéahnt,
ist das Vakuumfeld, bzw. dessen Fluktuation aufgrund der Heisenbergschen Unschéarfere-
lation fiir die spontane Emission verantwortlich. Die Energiedichte des Vakuumfeldes ist
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umso hoher, je stirker die Mode eingeschlossen ist oder anders gesagt, je kleines das Volu-
men der Mode ist. Die Energiedichte eines Stehwellenfeldes ist allgemein gegeben durch:

60E2
9

Up = (6.16)

wobei € die dielektrische Konstante ist und Ee?/2 die mittlere Feldstéiirke einer sinusformi-
gen Welle ist. Fiir die Feldstédrke E in Abhéngigkeit des Modenvolumens folgt daher:

E = \/eoﬂv (6.17)

Wird nun noch berticksichtigt, dass die Polarisation der Mode e isotrop im Raum ist, ergibt
sich fiir das Skalarprodukt e - E(r) der Faktor 1/3. Mit Gleichung 6.14 ergibt sich fiir die
spontane Emissionsrate im Vakuum:

2111 hw o WV

Thoi = = ———— |(f |d| i 1
wi = g e 110 S (6.18)

Eine ideale verlustfreie optische Kavitét besitzt eine d-férmige Zustandsdichte. In der Rea-
litdt besitzen die Photonen aber nur eine endliche Verweildauer 7 in der Kavitét. Die Zu-
standsdichte in der Kavitét kann daher mit einer Lorenzkurve mit der Breite Awy = 1/7
dargestellt werden:

2 Aw?

T mAwy Aw — wp)? + Aw?

Dyay(w) (6.19)

Es ergibt sich fiir die spontane Emission in die Mode einer Kavitit mit Gleichung 6.19 und
Fermis goldener Regel (Gleichung 6.15):

2 Aw?
TAwy 4w — wp)? + Aw?

W

hEO VKav

Ikay = [f(x)e(f|d]e)f* (6.20)

Mit dem Faktor f(r) ist das Verhéltnis aus dem elektrischen Feld am Ort des Zweiniveau-

gz(r) bezeichnet. Die Gleichung 6.20 zeigt

max

Systems zur maximalen Amplitude des Feldes

auBerdem, dass die spontane Emissionsrate eines Zweiniveausystems nicht nur vom Uber-
gangsmatrixelement und der Frequenz abhéngt, sondern auch von der Position des Emitters
in der Kavitédt. Das Verhiltnis der spontanen Emissionsrate in einer Kavitit beziiglich der
Rate im Vakuum (Gleichung 6.18 und 6.20) ergibt sich dann zu:

{f1d[%)
[(f1d[2)]

Die Anderung der spontanen Emission hingt also von der Verstimmung von Emitter und
Kavitédtsmode ab w — wy, sowie von der relativen Feldstirke am Ort der Kavitét f(r) und
der Orientierung des Dipolmatrixelementes zur Kavitdtsmode. Fiir den resonanten Fall
w = wyp, f(r) = 1 und paralleler Ausrichtung von Dipolmatrixelement und optischer Mode

2
3 Aw?

4w —wo)? + Awd

FKav 6mc

Ffrei VK&VWQAWO

f(r)e

(6.21)
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ergibt sich als Verstarkungsfaktor der Emission der sogenannte Purcell-Faktor: Mit dem
Faktor ist das Verhéltnis aus dem elektrischen Feld am Ort des Zweiniveau-Systems zur
maximalen Amplitude ’#

Kavitit (Gleichung 6.20) und der im Vakuum (Gleichung 6.18) ergibt sich dann zu:

’ gemeint. Das Verhiltnis der spontanen Emissionsrate in einer

6mc? 6 @
Fpo_ o _ L& 6.22
P Viavwi Awy w2V’ ( )
V av
(52)

Wobei V' das auf die Modenwellenlénge normierte Modenvolumen ist. Der Qualitatsfaktor
des Resonators (Q-Faktor) ist dabei Q) = w/wy und ergibt sich mit Hilfe der Energie-Zeit-
Unschérfe anschaulich als Verweildauer des Photons in der Kavitét. Letztlich bieten viele
Resonatortypen hohe Q-Faktoren und kleine Modenvolumina, zu erwiahnen wéren hierbei
z.B. Mikropillars, Mikrodisks und photonische Kristalle [100]. Im folgenden Kapitel soll auf
das entsprechende Design photonischer Kristalle und deren Kavitéit eingegangen werden.

6.3 Simulation der Bandstruktur

Fiir photonische Kristalle wird in den meisten Féllen ein hexagonales Lochgitter verwendet,
wie es in Abbildung 6.4a gezeigt ist. Es wird durch seinen Lochabstand a und den Fiillfaktor

,
= — .24
F=l (6:24)

definiert, wobei r der Radius des Locher ist. Die hexagonale Geometrie bietet eine breite
Bandliicke fiir TE-polarisierte Moden und fiir Fiillfaktoren F > 0,4 auch eine Bandliicke
fiir TM-polarisierte Moden. Dies wird dann als komplette Bandliicke bezeichnet. Da die
Emission des Quantenpunkts TE-polarisiert ist und fiir zweidimensionale Betrachtungen
die beiden Moden entkoppelt sind, wird in den folgenden Betrachtungen nur diese Mode
berticksichtigt.

Die Bandstruktur wird numerisch mit dem Teilprogramm BandSOLVE der Firma RSoft
[101] durchgefiihrt, welches mit einem Ebenen-Wellen-Ansatz die Maxwell-Gleichungen
16st. Das zum hexagonalen Gitter zugehorige reziproke Gitter mit der ersten Brillouin
Zone ist in Abbildung 6.4b dargestellt. Mit RSoft werden nun die Eigenfrequenzen an den
Zonengrenzen berechnet, denn nur an den Zonengrenzen koénnen die Béander Extremwerte
annehmen und entartet sein [102]. In Abbildung 6.5 ist eine Bandberechnung mit RSoft
fiir einen hexagonalen Kristall durchgefiihrt. Aufgetragen ist die normierte Frequenz
v in Abhéngigkeit von k entlang der Rénder der irreduziblen Brillouin-Zone. In dem
grau schraffierten Bereich finden sich keine Losungen fiir v; in diesem Bereich ist die
photonische Bandliicke der Struktur.
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Abbildung 6.4: In (a) ist das hexagonale Lochgitter dargestellt, welches durch die Git-
tervektoren a; und ag aufgespannt wird. In (b) ist das korrespondierende reziproke Gitter
mit den Gittervektoren by und by dargestellt.
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Abbildung 6.5: Numerische Berechnung der Bandstruktur eines hexagonalen zweidi-
mensionalen photonischen Kristalls. Der Brechungsindex ist n = 3,43 und der Fiillfaktor
F = 0,32. Der grau schraffierte Bereich stellt die photonische Bandliicke dar.
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6.4 Simulation der Kavitit

Die photonische Bandliicke unterbindet die Ausbreitung bestimmter Frequenzen in der
Ebene des Kristalls. Analog zu den Elektronen im Halbleiter, kann eine Stérung dieser Pe-
riodizitdt gebundene Zusténde in der eigentlich verbotenen Bandliicke erzeugen. Abhéngig
von der Art des Defektes existieren verschiedene Moden mit verschiedenen Frequenzen. Im
Folgenden wird auf die sogenannte L3-Kavitéit eingegangen. Diese ist in Abbildung 6.6a
dargestellt. Bei der L3-Kavitét ,,fehlen* drei Locher im Kristall. Zudem sind die duflersten
beiden Locher um Aa = 0,15 - a nach auflen verschoben. Diese Verschiebung erhéht den
@-Faktor um den Faktor 10 bis 100 [103].

Fiir die Berechnung des Kristalls (Materialsystem: Al 4glngs0As) mit Kavitdt wur-
de eine Brechungsindex von n = 3,29 und ein Fiillfaktor von F = 0,35 verwendet. Die
Bandstruktur des Kristalls ist in Abbildung 6.6b gezeigt. Grau dargestellt sind die dielek-
trischen Bander unterhalb der photonischen Bandliicke (deren elektrisches Feld grofitenteils
im Halbleiter ist) und die Luftbénder oberhalb der photonischen Bandliicke (deren elektri-
sches Feld sich grofitenteils in den Lochern des Kristalls befindet), grau schraffiert hinterlegt
ist die Bandliicke. In der Bandliicke sind rot dargestellt die sechs fundamentalen, nichtent-
arteten Moden und blau dargestellt sind die hoheren Ordnungen der Moden. Diese Moden
werden im Folgenden mit M; bis Mg bezeichnet. Die Feldprofile der Moden kénnen mittels
FDTD-Simulationen (Finite Difference Time Domain) mit RSoft berechnet werden. Dar-
gestellt sind die Ergebnisse in Abbildung 6.7b der z-Komponente des magnetischen Feldes.
Der maximale @-Faktor fiir die M;-Mode in der zweidimensionalen Simulation ergibt sich
fiir einen Fiillfaktor F = 0,34, wie in Abbildung 6.7a gezeigt ist.

6.5 Herstellung von photonischen Kristallen

Das Design des photonischen Kristalls, d.h. die photonische Bandliicke und die Moden der
Kavitét in Abhéngigkeit des Fiillfaktors F und des Lochabstand a konnen mit Hilfe der in
Kapitel 6.3 und 6.4 vorgestellten Simulationsprogramme berechnet werden. Allerdings ist
das experimentelle Ergebnis sehr stark abhéngig vom Fabrikationsprozess und auch von
Unsicherheiten beziiglich der Materialparameter, vor allem des Brechungsindexes bei tiefen
Temperaturen. Die Realisierung von photonischen Kristallen und Kristallmembranen auf
GaAs wurde bereits in zahlreichen Publikationen beschrieben und zahlt mittlerweile zur
etablierten Prozesstechnologie [60, 62, 104]. Auf InP-Basis wurden die Herstellung von pho-
tonische Kristallen und Membranen nur auf InP demonstriert [105-107], allerdings werden
die in dieser Arbeit vorgestellten Quantenpunkte auf dem Materialsystem Al,Ga,In;_,_,As
hergestellt, weswegen auch die Kristalle in diesem Materialsystem gefertigt werden miissen.
Der Herstellungsprozess auf diesem Materialsystem wird in Kapitel 6.5.2 beschrieben, der
Aufbau der Schichtstruktur wird im néchsten Kapitel gezeigt. Der schematische Aufbau
der Teststrukturen ist in Abbildung 6.8 gezeigt.
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Abbildung 6.6: L3-Kavitit und die Bandstruktur mit den Moden in der Bandliicke.
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Abbildung 6.7: Rechts sind die Stehwellenfelder der Moden M; bis Mg gezeigt und links
der simulierte @-Faktor der Mode M; in Abhéngigkeit des Fiillfaktors F = r/a.



6.5 Herstellung von photonischen Kristallen 81
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Abbildung 6.8: Skizze der Probenstruktur mit photonischem Kristall als Resonator.

6.5.1 Schichtstruktur

Fiir die Charakterisierung der Moden des photonischen Kristalls wird ein moglichst breit-
bandiger Emitter benotigt. Auf diesem Materialsystem eignen sich dafiir (wie schon in
Kapitel 5.1) dargelegt) Quanten-Dashes. Die Proben wurden auf 2" Wafern aus InP-(001)-
Substrat mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellt. Eingebettet im Al 43Ing 50As ist eine
Schicht InAs Quanten-Dashes, deren Lumineszenz um 1400 nm liegt (FWHM~110nm).
Da zwischen Halbleiter und Luft ein Brechungsindexunterschied von An =~ 2,3 besteht,
wiirden die meisten Photonen ins Substrat zuriickreflektiert werden. Um aber moglichst
wenig Intensitdt in das Substrat zu verlieren, ist die Struktur auf einen DBR-Spiegel mit
11 Paaren epitaxiert, dessen Stoppbandmitte bei 1400 nm liegt. Die genaue Schichtstruktur
ist in Tabelle 6.1 angegeben.

Schichtnummer Material Dicke in nm
1 InP Substrat
2 A10748 In0’52AS 113
3 A10’16G&07311H0’53AS 106
4 A107481n0752As 113
5 A10716Ga07311n0753As 106
22 A107481n0’52AS 130
23 InAs-Q-Dashes 1,3
22 A107481n0’52AS 130

Tabelle 6.1: Epitaktische Schichtfolge der photonischen Kristallstruktur.
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Abbildung 6.9: Prozessschritte fiir die Herstellung von photonischen Kristallen.

6.5.2 Fabrikationsprozess

Der Fabrikationsschritte fiir die photonischen Kristalle sind schematisch in Abbildung 6.9
gezeigt. Als Hartmaske dient eine 270 nm dicke SizN4;-Maske, welche mittels Plasma En-
hanced Chemical Vapor Deposition auf die Halbleiterheterostruktur abgeschieden wird.
Aufgrund der kleinen Dimension des photonischen Kristalls ist es nicht moglich die Maske
mit optischer Lithographie zu strukturieren. Fiir die Strukturierung wird daher Elektronen-
strahllithographie verwendet. Daher wird auf die SizN,-Maske der elektronenstrahlsensitive
Polymethylmethacrylat-Lack (PMMA) (Feststoffanteil 3,75 %) mit einer Dicke von 120 nm
aufgebracht.

Elektronenstrahllithographie

Diese Schicht wird mittels Elektronenstrahl belichtet. Der Durchmesser der Loécher héngt
aufgrund des Proximity-Effektes [108] von der deponierten Dosis im Lack ab, wie die
Abbildung 6.10 zeigt. Der grofite Teil der Belichtung wird von riickgestreuten Elektro-
nen verrichtet, daher ist der Zusammenhang von Lochradius und deponierter Dosis sehr
von der verwendeten Schichtstruktur abhéngig. Daher muss, da ist sich jeweils um eine
Kombination aus dielektrischen Schichten und Halbleiterheterostrukturen handelt, fiir die
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Abbildung 6.10: Lochradius in Abhéngigkeit von Dosis und Atzzeit bei einem Lochab-
stand a von 440 nm. Die blaue Linie zeigt den Zusammenhang zwischen Dosis und Lochra-
dius, der in diesem Bereich linear verlduft. Die Atzrate steigt ab 102s aufgrund des umge-
kehrten Loading-Effekts stark an.

Proximityparameter meistens nicht bekannt sind, der Zusammenhang zwischen Dosis und
Lochradius experimentell ermittelt werden. Nach der Lithographie wird der PMMA-Lack
mit Isopropylmethylkethon (IPMK) entwickelt.

Strukturierung der Hartmaske

Die Hartmaske ist deshalb notig, weil der PMMA-Lack fiir den trockenchemischen Ar/Cls-
Atzprozess, also fiir den Ubertrag in den Halbleiter nicht selektiv genug ist. Daher wird
die Struktur im PMMA mit einer ECR-RIE in einem trockenchemischen CF4-Prozess in
das SizNy tibertragen (siche Abbildung 6.9¢c). Dieser Prozess stoppt selektiv auf I1I1/V-
Halbleitern. Das SigNy wird mit einer Rate von etwa 2,3nm/s geitzt, der PMMA-Lack
mit etwa 0,5nm/s. Die Selektivitéit ist daher ausreichend, um die Struktur in das SizNy
zu iibertragen. Die Atzparameter sind in Tabelle 6.2 aufgefiihrt. Aufgrund der hohen che-
mischen Komponente dieses Atzprozesses [109], ist die Atzung (fiir RIE-Prozesse) isotrop.
Vor allem nachdem die Hartmaske komplett oder nahezu komplett durchgeétzt wurde,
steigt die laterale Atzrate (ab einer Atzzeit von 102s) von ca. 1nm/s auf 4nm/s stark
an, wihrend die vertikale Atzrate konstant bei 2,6 nm/s liegt. Dieser Zusammenhang ist
in Abbildung 6.10 verdeutlicht. Der Einbruch der Atzrate bei einem héheren Angebot an
zu dtzendem Material ist als Loading-Effekt bekannt [109]. In diesem Falle handelt es sich
um den umgekehrten Effekt, Die Atzrate steigt lateral stark an, da vertikal kein zu dtzen-
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Abbildung 6.11: Ar/Cly-Atzprozess mit Materialablagerungen.

des Material mehr vorhanden ist. Die Abbildung zeigt den Lochradius in Abhéngigkeit
der verwendeten Elektronendosis und der Atzzeit mit dem CF4-Prozess. Aus der Abbil-
dung ist ersichtlich, dass es nur sehr schwer mdoglich ist, den Lochradius exakt einzustellen
(erforderlich ist etwa Ar/a = 1% [62]), da sowohl die Dickenvariation (die beim Deposi-
tionsprozess auftitt) und damit auch die unterschiedliche laterale Atzrate im Bereich von
5% liegt. Auch die Atzzeit ist aufgrund von Instabilitéiten beim Einschaltvorgang nur auf
ca. 2s genau einstellbar, was einen Fehler Ar/a von ca. 2% verursacht.

CF4-Gasfluf3 38 sscm
Mikrowellenleistung 225 W
HF-Leistung 18W
Druck 40 pmbar
Atzrate 2,3nm/s

Tabelle 6.2: Atzparameter CF4-Prozess.

Ubertrag in den Halbleiter

Die Entwicklung eines Atzprozesses fiir das Quantenpunktmatrixmaterial AlGalnAs er-
wies sich als aufwindig. Der etablierte CH,/Hy-Atzprozess fiir InP funktioniert aufgrund
des im Matrixmaterial enthaltenen Aluminiums nicht, da Aluminium in diesem Prozess
als Atzstopp fungiert. Daher wurde mit hohem Aufwand an einem Ar/Cly-basierenden
Atzprozess gearbeitet. Ein Argon-Chlor-basierender Atzprozess fithrt zu schwer fliichtigem
InCls, welches erst bei ca. 180°C verdampft. Da die trockenchemische Ar/Cly-Atzanlage
iiber keine Heizung verfiigt, wird InCl; praktisch nicht abtransportiert. Das Ergebnis sol-
cher Atzprozesse ist in Abbildung 6.11 gezeigt. Die REM-Aufnahme zeigt Rauigkeiten im
Bereich von fiinfzig bis hundert Nanometer, was in der Groflenordnung der Durchmesser
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(a) Seitenansicht (b) Draufsicht

Abbildung 6.12: Fertiggestellte photonische Kristalle in Alg 48Ing 50As. Der Lochabstand
a lag bei dieser Probe bei 405 nm.

der Locher in den zu realisierenden photonischen Kristallen liegt. Der Ausweg besteht nun
darin bei sehr niedrigem Druck zu arbeiten, der unterhalb des Dampfdrucks von InCl;
liegt. Ein niedrigerer Druck erleichtert den chemischen Abtransport der bei der Atzung
entstehenden Produkte. Der Nachteil dieses Prozesses ist, dass ein geringerer Dampfdruck
zu einer hoheren Spannung an der Kathode, damit zu einer hoheren kinetischen Energie
der Tonen [109] und somit zu einer hohen physikalischen Komponente der Atzung fiihrt.
Die Anisotropie solcher Prozesse ist zwar hoch, aber die Selektivitdt von Prozessen mit
hoher physikalischer Komponente ist gering, was in der Regel dickere Masken erfordert.
Das Verhéltnis zwischen Argon und Chlor muss entsprechend angepasst sein, dass zwar
durch die physikalische Komponente steile Atzflanken erzeugt werden, die Atzprodukte
aber trotzdem chemisch gebunden zum groflen Teil abtransportiert werden, so dass nur
einer geringe Materialumverteilung und damit eine geringe Oberflichenrauigkeit entsteht.
Eine REM-Aufnahme eines photonischen Kristalls ist in Abbildung 6.12 gezeigt. Die Locher
des photonischen Kristalls sind in einem Bereich von etwa 500 nm senkrecht und laufen
dann konisch zusammen. Auch betriigt die Atzrate aufgrund der kleinen Strukturen nur
etwa 60 % der Atzrate von flichigen Strukturen, was letztlich an einem schlechten Material-
abtransport liegt [109]. Die optimierten Parameter sind in Table 6.3 zusammengefasst. Als
letzter Prozessschritt wird die restliche SigN4-Maske mittels eines CF4-Prozesses entfernt.

Gasfluss Argon/Chlor  4,5/2sscm

Mikrowellenleistung 600 W
HF-Leistung 100 W
Druck 4,2 pmbar
Atzrate AllnAs Inm/s
Selektivitat AllnAs/SizNy 3

Tabelle 6.3: Atzparameter Ar/Cly-Prozess.
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Abbildung 6.13: Messung eines photonischen Kristalls mit a = 405nm. Die beiden unte-
ren Messungen erfolgten mit einem Polarisationsfilter im Strahlengang der Detektion. Die
Anregungsleistung betrigt bei allen Messungen 150 W /cm?2.

6.6 Photolumineszenzmessungen

Die mit dem im obigen Kapitel beschriebenen Prozess hergestellten photonischen Kri-
stalle wurden mittels Mikrophotolumineszenz vermessen (siche Kapitel 3.4.4). Die Abbil-
dung 6.13 zeigt eine Photolumineszenzmessung von photonischen Kristallen (¢ = 405nm,
r = 135 + 8nm, r/a = 0,33 £ 0,02), durchgefithrt mit einer Anregungsleitung von
150 W/cm?. Die drei Moden M;, M, und M; sind grau hinterlegt. Ein wichtiges Indiz fiir
Moden in L3-Kavititen ist die Polarisation. Um dies zu messen, wird in den Detektions-
weg des Messaufbaus ein Polarisationsfilter gesetzt. Wird nun mit Polarisationsdurchlass
parallel zur langen Achse der L3-Kavitit gemessen, haben die Moden M; und M, we-
sentlich stérkere Intensitdten als bei senkrechter Polarisation im Gegensatz zum iibrigen
Photolumineszenzsignal der Quanten-Dashes. Die hochsten @-Faktoren von @y, = 2200
wurden bei einem Radius von 135 4+ 8 nm gemessen. Das optimale r/a-Verhéltnis liegt
auch unter Beriicksichtigung der Fehlertoleranzen im Bereich um 0,34, wie es nach den
zweidimensionalen FDTD-Simulationen erwartet wurde.

Mit Hilfe des in Kapitel 6.5.2 vorgestellten Fabrikationsprozesses, vor allem des im
Rahmen dieser Arbeit entwickelten trockenchemischen Ar/Cly-Atzprozesses, konnten erst-
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mals photonische Kristalle auf dem Materialsystem AlGalnAs realisiert und charakterisiert
werden. Der erreichte (-Faktor von 2.200 ergibt zusammen mit dem Modenvolumen der
L3-Kavitét [60, 62] einen Purcellfaktor von 80. Die Lebensdauer des Exzitons in Resonanz
mit der optischen Mode ist somit stark reduziert und damit ausreichend zur Effizienzstei-
gerung.
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Kapitel 7

Bauelement fiir eine
Einzelphotonenquelle

Fiir ein Konzept, das mit Resonatormoden und Quantenpunkten arbeitet, ist ein Ab-
stimmungsmechanismus zwischen Resonatormode und Quantenpunktemission zwingend
notwendig, da wegen der inhomogenen Ensembleverbreiterung der Quantenpunkte und
der begrenzten Fabrikationsgenauigkeit der photonischen Kristalle diese im Allgemeinen
bei unterschiedlichen Wellenldngen liegen werden. In der Literatur sind mehrere Moglich-
keiten beschrieben, um die Emissionswellenlénge der optischen Mode eines photonischen
Kristalls zu verschieben, z.B. Temperatur-Tuning [20] und Gas-Kondensation [21]. Auch
die Quantenpunktemission kann mittels Temperatur oder Spannung verschoben werden
[22].

Das hier verfolgte Konzept sieht fiir das Bauelement (schematisch in Abbildung 7.1
gezeigt) vor, den Quantenpunkt in einem Zustand mit Ladungstragern zu befiillen in dem
er noch nicht resonant mit der optischen Mode des Resonators ist. Anschliefend wird
die Emissionslinie des Exzitons schnell (in ns-Bereich) in Resonanz mit der optischen
Mode gebracht, um so gezielt die Emission nur eines einzelnen Photons zu erzwingen.
Dies erfordert einen schnellen Abstimmmechanismus, der elektrisch implementiert werden
sollte. Ein elektrisches Feld am Ort der Quantenpunkte wird eine Rotverschiebung der
Emission aufgrund des Quantum Confined Stark Effects (QCSE) verursachen. Dieses Feld
kann mit Hilfe eines Schottky-Kontakts, der in Sperrrichtung betrieben wird, realisiert
werden. Allerdings ist dadurch eine gleichzeitige Injektion von Ladungstrédgern in den
Quantenpunkt wie z.B. bei sog. Single-Dot-LEDs nicht mdoglich.

Das Konzept sieht daher ein Bauteil mit drei elektrischen Kontakten vor, welche
Wellenldngenabstimmung und Pumpen der Quantenpunkte gleichzeitig und unabhingig
voneinander erlauben und eine hohe Effizienz durch Einsatz eines photonischen Kristalls
gewdhrleistet. Die Ladungstréger sollen am Ort des Quantenpunkts mittels eines Lichtpul-
ses generiert werden. Dieser Lichtpuls soll in einer monolithisch integrierten LED unter-
halb der Quantenpunktschicht erzeugt werden. Das Bauteil wurde sowohl auf GaAs-Basis

39
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Abbildung 7.1: Schematisches Bauteilkonzept einer Einzelphotonenquelle.

(siche Kapitel 7.3) realisiert, da auf diesem Materialsystem die Prozesstechnik etabliert
und weniger aufwéndig ist, als auch auf InP-Basis realisiert (siehe Kapitel 7.4), da dieses
Materialsystem Emission im Telekommunikationsbereich ermoglicht.

7.1 Die Leuchtdiode

Das zentrale Element einer Leuchtdiode besteht aus einem Ubergang von p- zu n-dotiertem
Halbleiter. In der Nihe des Ubergangs diffundieren Elektronen von den Donatoren auf der
n-dotierten Seite in das p-dotierte Gebiet und rekombinieren dort mit den Loéchern. Daraus
resultiert ein Bereich in dem keine freien Ladungstriger mehr vorliegen, die sogenannte
Verarmungszone. Wird nun eine Spannung angelegt, so wird Vorwértsspannung so
definiert, dass am p-Gebiet der Leuchtdiode eine positive Spannung anliegt. Elektronen
und Locher flielen dann in die Verarmungszone und rekombinieren dort. Dabei werden
bei direkten Halbleitern wie den meisten I1I-V-Halbleitern Photonen erzeugt.

Um den Zusammenhang zwischen angelegter Spannung und Stromfluss der Diode zu
erhalten, betrachtet man Generations- und Rekombinationsstrom bei angelegter Spannung
U. Der Generationsstrom Iy, besteht aus den Minoritdtsladungstragern, die durch thermi-
sche Aktivierung laufend neu erzeugt werden (z.B. Elektronen im p-Gebiet). Dieser Strom
ist unabhéingig von der angelegten Spannung. Der Rekombinationsstrom besteht aus den
Majoritétsladungstragern (Elektronen im n-Gebiet), die vom n- in den p-Bereich diffundie-
ren und dort mit den Lochern rekombinieren. Dabei bewegen sich die Elektronen gegen die
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Potenzialschwelle der Diffusionsspannung, die je nach Vorzeichen der dufleren Spannung
erhoht oder verringert wird. Der Anteil der Ladungstriger, die diese Potenzialschwelle
iiberwinden konnen, wird durch den Boltzmann-Faktor bestimmt und hédngt damit stark
von der angelegten Spannung ab [110]:

L (U) o exp (M)

- (7.1)

kg ist die Boltzmann-Konstante, 7" die Temperatur und e ist die Elementarladung. Da
Generationsstrom und Rekombinationsstrom fiir U = 0 gleich sein miissen, gilt:

—€UD
und damit:
—elU
Irek (U) - Igen - €Xp ( kB T) (73)

und somit fir den Gesamtstrom:

—elU
T(U) = L (U) = Ipen = Ien |exp [ ——= | — 1 (7.4)
kgT
Diese Kennlinie gilt fiir eine ideale Diode. Eine reale Diode weist aufgrund serieller
Widersténde (an den Kontakten) oder paralleler Widersténde (z.B. durch schlecht isolierte
Kontaktpads) Abweichungen von der exponentiellen Kennlinie auf.

Die Wellenlénge des emittierten Lichts hingt von der Bandliicke des Materials in der
aktiven Zone ab. Da die strahlende Rekombination quadratisch zur Ladungstréigerdichte
ist, sind fiir hohe Effizienzen hohe Ladungstrigerdichten auch bei niedrigem Strom von
Vorteil. Daher dient als aktive Zone in der Verarmungszone ein Quantenwell mit niedrigerer
Bandliicke als das umgebende Barrierenmaterial.

7.2 Konzept des elektro-optischen Pumpens

Um nun die notwendige Intensitdt des Lichtpulses und damit die Gréfle des Stroms
durch die untere Pump-LED abschétzen zu konnen, muss der geometrische Wirkungs-
grad, also der Anteil des Lichts, der von der Pump-LED zum Quantenpunkt gelangt,
abgeschitzt werden. Werden die iibrigen Verluste (Absorption, Quanteneffizienz) beriick-
sichtigt, so kann der fiir das elektro-optische Pumpen benétigte Strom abgeschéitzt werden.

Fiir den geometrischen Wirkungsgrad werden folgende Annahmen gemacht: Es wird
davon ausgegangen, dass das in der aktiven Schicht der LED erzeugte Pump-Licht isotrop
in den Halbleiter emittiert wird und der Bereich der aktiven Zone homogen auf die
Stromeinengung begrenzt ist. Die Stromeinengung hat einen Durchmesser a von 6 — 10 pm
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Abbildung 7.2: Dargestellt ist der obere Teil des Bauteils.

(je nach Bauteil). Der zu pumpende Quantenpunkt und sein Einzugsgebiet befindet sich
in der oberen Mesa, die einen Innendurchmesser von 8 pm besitzt. Der Quantenpunkt hat
einen Abstand d zur aktiven Zone von etwa einem Mikrometer. Zur Veranschaulichung
zeigt die Abbildung 7.2 den oberen Teil des in Abbildung 7.1 dargestellten Bauelements.
Letztlich reduziert sich das Problem darauf, die Lichtintensitdt eines runden Flédchen-
strahlers am Ort des Quantenpunktes zu berechnen.

Die Lichtintensitidt am Ort des Quantenpunktes, die von einem Flachenstiick dA der
aktiven Zone kommt, ist gegeben durch:
P-dA
P ist die Photonenerzeugungsrate pro Fliache in der aktiven Zone und R der Abstand des
Flédchenstiicks dA von Quantenpunkt. Die gesamte Intensitdt am Quantenpunkt ist somit:

Podd [ P-dA [P 2mrdr o
[:/ R :/(T2+d2):/(r22+d2) = [Pr-In(r*+d*)]g  (7.6)

Da zwischen aktiver Zone der LED und dem Quantenpunkt (beim InP-basierenden
Bauteil) nur Materialien mit hoher Bandliicke verwendet werden, kénnen Transmissions-
verluste zwischen Quantenpunkt und aktiver Zone vernachlissigt werden. Auf dem InP-
basierenden Bauteil ist der Quantenpunkt ist in 30 nm dickes low Bandgap Matrixmaterial
eingebettet. Mit der Annahme, dass die dort durch die absorbierten Photonen erzeugten
Elektron-Loch-Paare alle in den Quantenpunkt relaxieren, wird folgender Anteil der Inten-
sitdt absorbiert:

I(0) = I(30nm) 1 —exp(—a-30nm)
1(0) B 1

TNabs = ~ 3 % (77)

Fiir den Absorptionskoeffizienten o wurde 10.000 pro cm angenommen.
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Um den Quantenpunkt in einer Nanosekunde (was der Lebensdauer des Exzitons
entspricht) mit einem Elektron-Loch-Paar zu befiillen, miissen in der aktiven Zone von
6 pm Durchmesser also (nach Gleichung 7.6 und 7.7) ca. 5 Millionen Elektronen pro
Nanosekunde in die aktive Zone der LED injiziert werden, was einem Strom von 80pA
entspricht. Bei resonanter Anregung, wie es bei GaAs-basierenden Bauteil der Fall ist
(und gleichem Absorptionskoeffizienten «), ist die Absorptionsstrecke viel geringer als
30nm, diese liegt dann im Bereich zwischen Wettinglayerdicke und Quantenpunktehohe,
also zwischen einem und vier Nanometer. Der dann benotigte Strom wiirde dann ca. drei
bis zehnmal hoher sein.

Diese einfache Abschitzung zeigt, dass nur sehr geringe Stréome notig sind, um
die Exzitonlinie eines Quantenpunktes mittels elektro-optischem-Pumpen in Sattigung
Befiillrate~Lebensdauer des Zustandes™ zu bringen.

7.3 Umsetzung auf GaAs-Substrat

Da die Prozesstechnologie fiir Bauteile und photonische Kristalle und die Herstellung
von Quantenpunkten auf GaAs schon etabliert ist, wurde das oben beschriebene Kon-
zept zunéchst auf GaAs realisiert. Die Details des Bauteils sind schematisch in Abbildung
7.3 gezeigt.

Mesen-Radien

0 pm 11 pm 22,5 pg

GaAs I

InAs-QD

121m GaAs
& 600nm Alp2Gag gAs

| — . -+Ti/Pt/Au
f : oS _\-'5102
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Abbildung 7.3: Skizze des Bauteils und dessen Schichtfolge auf GaAs-Substrat.
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7.3.1 Schichtstruktur und Herstellung

Als Basis dient n-dotiertes GaAs-Substrat (Silizium: 2,5 x 10%em™2), auf das epitak-
tisch eine 400 nm dicke n-GaAs-Pufferschicht (Si: 3 x 10®cm™?) aufgebracht wird. Zur
Verbesserung der Materialqualitit wird danach ein Ubergitter aus Alp 3Gag 7As/GaAs
epitaxiert. Anschliefend wird der aktive Bereich der LED abgeschieden: 200 nm n-GaAs-
Stromzufithrung, Gagglng1As Quantentopfe als aktive Zone und 200nm p-GaAs (Beryl-
lium 1 x 10®cm™?). Darauf wird eine Alggs5Gag15As-Schicht zur Stromeinengung, die
600nm GaAs p-Zuleitungsschicht (Be: 1 x 10cm™?) und die Kontaktschicht epitaxiert
(Be: 1 x 102%m™3). AnschlieBend wird dann der aktive Bereich der Einzelphotonenquel-
le mit den InAs-Quantenpunkten hergestellt, welche in einer 300nm Al 3Gag7As- und
30nm GaAs-Matrix eingebettet sind, gefolgt von einer n-dotierten GaAs-Deckschicht (Si:
1x 10'7cm™?). Mittels einer Kombination aus mehreren trockenchemischen Ar/Cly-Atzpro-
zessen und selektiven nasschemischen Atzen (HF konzentriert) werden die Mesen fiir die
Quantenpunkte (11 pm), die Stromeinengung und Kontakte (22,5 pm) geéitzt. Die Stromei-
nengung (8 pm) selbst wird durch laterale hydrolytische Oxidation von Alj gs5Gag g15As zu
Al, O3 realisiert. Anschlieend werden die Seitenwéinde mit SiO, passiviert und Ti-Pt-Au
(50 nm/50 nm /500 nm) Top-Kontakte und ein Ni-Au-Ge-Au (13nm/33 nm/10 nm/500 nm)
Riickkontakt aufgedampft. Die detaillierte Schichtfolge und der Prozessplan sowie die ver-
wendeten Masken finden sich im Anhang.

7.3.2 Experimentelle Ergebnisse

(a) Photonischer Kristall auf GaAs (b) Bauteil auf GaAs

Abbildung 7.4: Fertiges Bauteil mit integriertem photonischen Kristall auf GaAs-Basis.

Vor der Fabrikation der Mesen und der Kontakte werden aus technologischen Griinden
die photonischen Kristalle hergestellt, an denen die Maske fiir die Quantenpunktmesa aus-
gerichtet wird. Der Herstellungsprozess der Kristalle funktioniert dhnlich zu dem im Kapi-
tel 6.5.2 beschriebenen Prozess fiir photonische Kristalle auf InP-Basis. Der Kristall wird
nach den trockenchemischen Atzprozessen selektiv mit Flusssiure unteritzt (Opferschicht:
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Alp ¢Gag 4As), so dass eine Membranstruktur entsteht. Diese Membran gewéhrleistet Wel-
lenfithrung in der Ebene durch Totalreflexion, bietet einen 3-dimensionalen FEinschluss
fir die optischen Moden und ermoglicht auf diese Weise hohere Q-Faktoren [60]. Abbil-
dung 7.4a zeigt eine Rasterelektronen-Mikroskop-Aufnahme einer photonischen Kristall-
Membran auf GaAs-Basis und Abbildung 7.4b ein fertig prozessiertes Bauteil mit bereits
integriertem photonischen Kristall in der oberen Mesa.

Elektro-Optisches Pumpen der Quantenpunkte

Photolumineszenzmessungen auf dem fertig prozessierten Bauteil sind in Abbildung 7.5a
dargestellt. Die blaue Kurve zeigt eine Photolumineszenzmessung bei der neben der Quan-
tenpunktmesa angeregt wurde. Zu erkennen ist das Photolumineszenzsignal des n-dotierten
GaAs-Substrates (bei etwa 830 nm) und das Photolumineszenzsignal der Quantentopfe der
Diode (bei 870 nm). Wird dagegen mit dem Laser auf der oberen Mesa angeregt, wie bei der
roten Kurve in Abbildung 7.5a, so wird zusétzlich Photolumineszenz von Quantenpunkten
gemessen. Die Quantenpunkte konnten auch wie im Konzept vorgesehen, elektro-optisch
gepumpt werden. Da die LED langwelliger als die Bandliicke von GaAs emittiert, werden
die Quantenpunkte bei diesem Bauteil resonant angeregt. Die Lumineszenz der Quan-
tenpunkte bei verschiedenen Strémen durch die LED ist in Abbildung 7.5b gezeigt. Der
Diodenstrom, der benétigt wird um die Emissionslinie des Quantenpunktes in Sattigung
zu treiben liegt bei etwa einem Milliampere, was in der Gréfenordnung der Abschéitzung
von Kapitel 7.2 liegt.

Verschiebung der Quantenpunktemission

Das Konzept sieht weiterhin vor, dass die Emissionswellenldinge der Quantenpunkte mit
Anlegen einer Spannung zwischen dem LED-Top-Kontakt und dem Kontakt auf der Quan-
tenpunktmesa abgestimmt werden soll (QCSE). Eine entsprechende Messung ist in Abbil-
dung 7.6 gezeigt. Hierbei konnte in Abhéngigkeit der Spannung und des damit resultie-
renden elektrischen Feldes am Ort der Quantenpunkte eine Verschiebung der Emissions-
wellenldange der Quantenpunkte um 0,7 nm gemessen werden. Typischerweise haben auch
InAs-Quantenpunkte auf GaAs-Substrat aufgrund ihrer Geometrie bereits ein kleines int-
rinsisches Dipolmoment [22]. Liegt dieses in Feldrichtung schiebt die Emissionswellenlédnge
zuerst zu kiirzeren Wellenlédngen.

Insgesamt wurde damit ein Prozess (Epitaxie, Prozessierung) fiir die Realisierbarkeit
des Konzepts auf dem technologisch einfacher zu handhabenden Materialsystem GaAs
entwickelt und die grundlegenden Funktionen des Konzepts an einem Bauelement demon-
striert. Fiir das Bauteil auf InP-Basis hingegen wurde die Emissionswellenléinge der LED
so gewahlt, dass die Quantenpunkte und das umgebende Matrixmaterial gepumpt werden
(nichtresonante Anregung) und so sehr niedrige Stréome ausreichen.
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Abbildung 7.5: Photolumineszenz und elektro-optisches-Pumpen bei tiefer Temperatur
(20K).
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Abbildung 7.6: QCSE von Quantenpunkten auf GaAs-basierendem Bauteil.
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Abbildung 7.7: Skizze des Tunnelkontaktes mit sperrendem p™*n- und durchlissigem
pttnTT-Ubergang.

7.4 Umsetzung auf InP-Substrat

Die Umsetzung des Konzeptes auf InP stellt in Bezug auf Epitaxie und Prozesstechnologie
eine grofle Herausforderung dar. So kann z.B. die Stromeinengung anders als auf GaAs,
auf InP-Basis nicht mit hydrolytischer Oxidation bewerkstelligt werden. Um dennoch eine
Einengung des Stromes zu erreichen, wird das Konzept des vergrabenen Tunnelkontakts
verwendet. Dies fiihrt dazu, dass fiir dieses Bauteil drei Epitaxieschritte nétig sind. Die
LED-Struktur bis zum Tunnelkontakt wird mittels MBE hergestellt. Da fiir die Tunnel-
kontaktstrukturierung ein trockenchemischer Atzprozess nétig ist, muss die Struktur an-
schlieflend iiberwachsen werden. Um fiir die Quantenpunkte auf der Mesa die bestmogliche
Oberfliche zu gewiihrleisten, wird die Uberwachsung bis nach der LED-Kontaktschicht mit-
tels MOVPE durchgefiihrt. Die obere Mesa (also die Quantenpunkte) werden wieder mittels
MBE in dem in Kapitel 5.3 beschriebenen Epitaxieverfahren hergestellt. Das Prinzip des
Tunnelkontaktes ist in Abbildung 7.7 gezeigt. Der Tunnelkontakt besteht aus einem hoch-
dotieren p-Bereich (p™*) und einem in der Stromfithrung hochdotierten n-Bereich (n*7),
der in Sperrrichtung gepolt ist. Aufgrund der hohen Dotierung ist die Raumladungszone
sehr klein und damit ist eine Tunneln der Ladungstrédger in Sperrrichtung méglich. Der
blockierende Teil der Stromdurchfithrung besteht aus einem p*+n-Ubergang mit einem
schwach dotierten n-Bereich. Die grofle Raumladungszone fiihrt zu einer grofien Durch-
bruchspannung. Damit flieBt der Strom nur durch den pt*tn*+-Ubergang.

7.4.1 Schichtstruktur und Herstellung

Abbildung 7.8 zeigt das Bauteil auf InP-Basis. Die LED wird auf n-dotiertem InP-Substrat
abgeschieden (Si: 4,5 x 10'%¢cm ™), gefolgt von einem Aly 4gIng s0As/Gag a7Ing 53As-Ubergit-
ter und einer n-dotierten 500 nm Alg 43Ing 5o As-Pufferschicht (Si: 3x 10*®cm™?). Darauf wird
die undotierte aktive Zone (6 nm AlGalnAs-Quantentopf), eingebettet in 60 nm Barrieren-
material, abgeschieden. Beendet wird die erste Epitaxie mit den dotieren p™"-AlGalnAs-
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Abbildung 7.8: Skizze des Bauteils und deren Schichtfolge auf InP-Substrat.

(C: 1,5 x 10"¥%em™3) und n** — Gag 47Ing 53As—(Si: 1,5 x 10¥ecm ™) Schichten. Nach dieser
ersten Epitaxie erfolgt die lithographische Strukturierung des Tunnelkontaktes und die
trockenchemische Atzung mit CHy. Die erste Uberwachsung fiir den sperrenden Teil des
Tunnelkontaktes mit 400 nm n-InP (Si: 4x10"®cm™?), der n—Gag 47Ing 53As-Kontaktschicht
(Si: 1 x 10®cm™3) der LED und der 400nm dicken oberen n-InP-Pufferschicht (Si:
4 x 10¥cm™3) findet in der MOVPE statt. Die letzte Uberwachsung fiir die obere Me-
sa wird mit MBE durchgefiihrt: Die Schichtfolge ist den Teststrukturen in Kapitel 5.3
dghnlich. Die Quantenpunkte werden, um den QCSE zu nutzen, in den intrinsischen Be-
reich einer pn-Diode eingebaut: Beginnend mit einem 30 nm n-Aly 45Ing 50 As-Bufferlayer (Si:
4 x 10®cm™?) und einem 80nm undotierten Aly16Gag 32Ing 50 As-Buffer. Anschlieend fol-
gen die InAs-Stacked-Dot-Strukturen (Wie in Kapitel 5.4 beschrieben). Uberwachsen wird
anschliefend wieder mit 90 nm undotieren Alj16Gag 32Ing s0As. Aus technischen Griinden
wurde die letzte Kontaktschicht, 30 nm p-Alg16Gag salng seAs (C: 4 x 10"%em™?) wieder in
einer anderen MBE-Anlage durchgefiihrt. Die detaillierte Schichtfolge und der Prozessplan
sowie die verwendeten Masken finden sich im Anhang.

7.4.2 Experimentelle Ergebnisse

Das Bauteil wurde wie im Kapitel 7.4.1 beschrieben hergestellt. Eine Aufnahme des fertigen
Bauteils mit einem Rasterelektronenmikroskop ist in Abbildung 7.9 zu sehen. Zu erkennen
sind jeweils die obere Mesa in der sich die Quantenpunkte befinden und die untere Mesa
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Abbildung 7.9: REM-Aufnahme des Bauteils auf InP.

fiir die LED-Struktur.

Elektrische Charakterisierung der LED

Die U-I-Kennlinien der Pump-LED in Abhéngigkeit des Tunnelkontaktdurchmessers sind
in halblogarithmischer Darstellung in Abbildung 7.10 gezeigt. Es wurde der Strom in
Abhéngigkeit der Spannung bei verschiedenen Groflen gemessen. Fiir kleinere Tunnelkon-
takte flieBt entsprechend weniger Strom; bei der Referenzdiode ohne Tunnelkontakt (d.h.
nur mit sperrenden pn—Ubergang) flieit ca. um den Faktor 10 weniger Strom als bei den
Bauteilen mit Tunnelkontakt. Daraus lasst sich das Sperrverhéltnis S errechnen, d.h. das
Verhéltnis der Anteile der Stromdichten die einerseits durch den leitenden Teil des Tun-
nelkontakts ( @=6 — 10 pm) und zum anderen durch die sperrende pn-Diode (@=66 pm)
flielen.

JTK I /Ty - 7
5= e 7.8
juex  loex/ ((66 pm)? - ) (7.8)

Das Sperrverhéltnis liegt dabei fiir alle Tunnelkontaktdurchmesser (mit Ausnahme

=10pm) bei 800 £ 20. Die Stromdichte im Tunnelkontakt ist also um den Faktor 800
grofer als die Stromdichte durch den sperrenden pn-Ubergang. Somit ist sichergestellt,
dass das Pumplicht nur in dem Bereich unterhalb der Quantenpunkte erzeugt wird.

Photolumineszenz und Elektrolumineszenz

Der Aluminiumgehalt des 30 nm dicken, den Quantenpunkt umgebenden Barrierenmater-
ials liegt bei 16 % und die Ubergangsenergie bei tiefen Temperaturen bei ca. 1200 nm.
Die Emission des druckverspannten Quantenwell der Pump-LED ist so zugeschnitten, dass
sie inklusive Quantisierungsenergie etwas kurzwelliger ist und somit von dem Barrieren-
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Abbildung 7.10: U — [-Kennlinie der LED bei verschiedenen Tunnelkontakten bei Raum-
temperatur.

material des Quantenpunkts absorbiert werden kann. Sémtliches Material zwischen LED-
Quantenwell und Quantenpunkten (bis auf die 12nm Gag 47Ing 53 As-Kontaktschicht) be-
sitzt eine hohere Bandliicke und damit ist keine Absorption zu erwarten. Daher sind die
Annahmen aus Kapitel 7.2 fiir dieses Bauteil realistisch. Die optischen Eigenschaften des
Bauteils wurde mit dem in Kapitel 3.4.4 beschriebenen Messaufbau charakterisiert. Eine
Photolumineszenz- und Elektrolumineszenzmessung ist in Abbildung 7.11 gezeigt. Die Mes-
sung zeigt Lumineszenz aus einem Quantenpunkt bei 1336 nm (optisches O-Band). Der
Quantenpunkt wurde einerseits optisch mit einem HeNe-Laser mit 300 nW angeregt. Eine
vergleichbare Lumineszenz (in etwa dieselbe Anzahl an Counts auf dem Detektor) des glei-
chen Quantenpunktes wurde mittels elektro-optischen Pumpens durch die integrierte LED
bei einem Pumpstrom von 14,5 pA gemessen. Wie also Bereits im Kapitel 7.2 abgeschétzt,
reichen fiir das elektro-optische Pumpen bereits geringe Strome aus.

Verschiebung der Quantenpunktemission

Auch auf InP-Substrat soll die Quantenpunktemission durch Anlegen einer Spannung zwi-
schen LED-Kontakt und dem Top-Kontakt mittels QCSE verschoben werden kénnen. Wie
bereits im Kapitel 7.4.1 kurz dargelegt wurde, sind die Quantenpunkte in dem intrinsi-
schen Bereich einer pin-Struktur eingebettet. Das elektro-optische Pumpen der LED erfolgt
nicht-resonant, d.h. die Pump-LED regt oberhalb der Bandliicke des Barrierenmaterials des
Quantenpunktes an. Die Abbildung 7.12 (links) zeigt die (normierte) Emissionslinie eines
mit der monolithisch integrierten LED gepumpten Quantenpunktes bei 1322 nm und ver-
schiedenen Spannungen (0V, -3,5V) zwischen Top und LED-Kontakt. Rechts ist die Emis-



7.4 Umsetzung auf InP-Substrat

101

Intensitat in a.u.

1310 1320 1330 1340 1350 1360

Wellenlange in nm

Abbildung 7.11: Blau: Photolumineszenz. Angeregt mit einem HeNe-Laser mit 300 nW
Leistung. Rot: Elektro-optisches Pumpen. Derselbe Quantenpunkt angeregt mit einem

LED-Strom von 14,5 uA.
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Abbildung 7.12: Stark-Shift eines Quantenpunktes im Bauteil.

sionswellenldnge des Quantenpunktes in Abhéngigkeit der angelegten Spannung gezeigt.
Ein Stark-Shift von 1nm zu kiirzeren Wellenléngen wurde gemessen bevor die Intensitét
der Quantenpunktlinie aufgrund von Ladungstriagertunneln und ineffizienter Befiillung ver-
schwindet. Die Blauverschiebung der Intensitdat deutet zum einen auf ein bereits bestehen-
des Dipolmoment im Quantenpunkt hin.

7.5 Zusammenfassung und Ausblick

Das in diesem Kapitel vorgestellte Konzept fiir ein elektrisch betriebenes Bauteil konnte
sowohl auf GaAs-Substrat als auch auf InP-Substrat umgesetzt werden und die grund-
legenden Funktionen demonstriert werden. Auf InP-Substrat wurden die in Kapitel
5.4 entwickelten Quantenpunkte eingebaut. Zwar wurde auf den Bauteilen eine geringe
Dichte von Quantenpunkten erreicht, allerdings deutet die geringe Emissionswellenldnge
(um 1,3pm) darauf hin, dass sich die Quantenpunkte der beiden Lagen nicht vertikal
anordneten. Dies kann auf leicht unterschiedliche Wachstumsbedingungen auf den bereits
prozessierten und iiberwachsenen Wafer zuriickgefithrt werden (v.a. anderes Temperatur-
verhalten).

Das elektro-optische Pumpen ermdoglicht einen zusétzlichen Freiheitsgrad und erlaubt
mittels des QCSE die Emission des Quantenpunktes leicht zu verschieben. Dies macht
dieses Bauelementkonzept kompatibel mit einem photonischen Kristall und ermoglicht so
hohe Effizienzen. Das Konzept, obwohl technologisch wesentlich anspruchsvoller, ist daher
solchen iiberlegen, die direkt Elektron-Loch-Paare in den Quantenpunkt mittels Strom
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injiziren (sog. ,single-dot-LEDs*“ [111]).

Wie in Kapitel 6.5 dargelegt fiihren sowohl die Unsicherheiten in der Dicke der SizNy-
Maske und im Atzprozess zu Fehlern im 7/a-Verhiltnis die gréBer sind als die notige
Prézision fiir die photonischen Kristallen von Ar/a = 1%. Daher ist es notwendig auf einem
Bauteil eine Variation der Prozessparameter (v.a. Elektronendosis) fiir den photonischen
Kristall durchzufiihren. Eine Anderung des Maskensatzes dahingehend wiire erforderlich.
Schliefllich muss dann die Dynamik des Bauteils untersucht und optimiert werden. Die
Lebensdauer eines Exzitons nichtresonant mit der optischen Mode liegt bei ca. 10ns im
resonanten Fall (bei einem Purcell-Faktor von 80) bei ca. 0,1 ns. Eine schnelle Befiillung
innerhalb der Lebensdauer des nichtresonanten optischen Zustandes ist also mit einem 1 ns
Lichtpuls méglich und solche Geschwindigkeiten mit einer LED realisierbar [112].
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Bauteil GaAs

Schichtstruktur
Nr. | Wdh. | Material Al (%) | Dicke (nm) | Dotierung (cm™?) | Bemerkung
1 n-GaAs -2,5-10% Substrat
2 n-GaAs:Si 400 —3.10'8 Puffer
3 | [10] | n-AlGaAs:Si| 0,3 1 —3-1018 Ubergitter
3 | [10] | n-GaAs:Si 1 —3-10'8 Ubergitter
4 n-AlGaAs:Si | 0,3 200 —3-10'8
5 AlGaAs 0,3 10 undotiert
6 |—3—‘ IIl()JGa()’gAS 10 undotiert LED—QW
7 3] AlGaAs 10 undotiert LED-QW
8 AlGaAs 0,3 10 undotiert
9 AlGaAs:Be | 0,3 300 +1-10'8
10 AlGaAs:Be | 0,985 | 70 +1-10'8 Stromeinengung
11 AlGaAs:Be | 0,2 600 +1-10'8 Stromzuleitung
12 GaAs:Be 10 +1-10% Kontaktschicht
13 AlGaAs 0,6 100 undotiert Opferschicht
14 AlGaAs 0,3 150 undotiert QP-Barriere
15 GaAs 30 undotiert QP-Barriere
16 InAs 2,3 ML undotiert Quantenpunkte
17 GaAs 30 undotiert QP-Barriere
14 AlGaAs 0,3 150 undotiert QP-Barriere
17 AlGaAs:Si | 0,3 10 —1-10'7 Kontaktschicht

Tabelle 7.1: Schichtstruktur: GaAs-Bauteil
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Prozessplan

1. Atzung der Quantenpunkt-Mesa

Probenreinigung

e 2-3 min kochendes Aceton
e 2-3 min kochendes Propanol

e Abblasen der Probe mit Stickstoff

Belacken

e Abblasen, ca. 20s mit Ny

e Lack aufbringen AZ5214

Lackschleuder: 2s bei 1000 U/min, 40s bei 3000 U/min (Programm 4)
Lack trocknen (hot plate): 115°C, 120's

Abkiihlen ca. 10 min

Randaufwdélbung entfernen

e Belichten: 18 W/cm? | MJB 3, 60s
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 30s
e Spiilen mit HyO, ca. 60s

Belichten

e Belichten: 18 W/cm? | MJB 3, 60s, Maske: SPS01-1
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 555
e Spiilen mit H>O, ca. 60s

RIE-Atzung

e Cly-Fluss 6 sccm, Gaskonditionierzeit 80s, p =1,2 ubar, Pywy =800 W

e Atzung stoppen zwischen 420 nm und 470 nm

Entlacken

e Aceton, 2min, 1x10 % Ultraschall

e 2-3 min kochendes Aceton
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e 2-3 min kochendes Propanol

Atztiefe messen

e soll: zwischen 420 nm und 470 nm

HF-Atzung
e HCI (konz.), 20s
[ ] HQO
e HF (konz.), 5s
[ ] HQO

Atztiefe messen

e soll: 470 nm

2. Atzung der LED-Mesa

Probenreinigung

e 2-3 min kochendes Aceton
e 2-3 min kochendes Propanol

e Abblasen der Probe mit Stickstoff

Belacken

e Abblasen, ca. 20s mit Ny

e Lack aufbringen AZ5214

e Lackschleuder: 2s bei 1000 U/min, 40s bei 3000 U/min (Programm 4)
e Lack trocknen (hot plate): 115°C, 120s

e Abkiihlen ca. 10 min

Randaufwdélbung entfernen

e Belichten: 18 W/cm? | MJB 3, 60s
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 30s
e Spiilen mit HyO, ca. 60s
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Belichten

e Belichten: 18 W/cm? |, MJB 3, 60s, Maske: SPS01-2
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 555
e Spiilen mit H>O, ca. 60s

Atzung

e HCl(konz.) : HoO (1:1), 20 s

e HCl(konz.) : HoO2(30%) : H2O (100:4:1), 16 s
e HF (konz.), 5s

e H50O

Entlacken

e Aceton, 2min, 1x10 % Ultraschall
e 2-3 min kochendes Aceton

e 2-3 min kochendes Propanol

Atztiefe messen

e soll: zwischen 680 und 980 nm

3. Herstellung der Stromeinengung

Vorbereitung

e DI-Wasser nachfiillen: 2,11 (Markierung)

e Kaltwasserzufuhr in GZ ein

e Stickstoffzufuhr in GZ ein (1bar)

e Membranpumpe ein

e Heizhaube ein: 180°CC, 45 % (Solltemperatur: 90°C)

e Heizhaube zunéchst 20 min lang volle Leistung, d.h. 500°C/100 %
e Ofen-Temperatur (thermicon): 380°C, Drehregler >500°C

e Schwarzen Knopf driicken

e Antikondenswasserheizung ein: 150°C

e No-Absperrventil 6ffnen

e Stoppuhr einschalten (ca. 30 min Aufheizzeit)
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e Ny — Hy0: 100 % No-Spiilung: 100 %

Oxidation

e Probe mittig auf Probenteller
e Markierung am Manipulator an Offnung ausrichten
e Dauer Oxidation 60 min

e Ausschalten: (Ofen, Heizhaube, Membranpumpte, Ventile zu)

Messung der Oxidationstiefe

e Bildmikroskop
e soll: 16 pm

4. Passivierung

Aufsputtern von SiO,

e 350nm, 1200V, ca. 40 min

e ca. 40 min

5. Si0,-Atzung
Belacken

e Abblasen, ca. 20s mit Ny
e Lack aufbringen AZ5214

Lack trocknen (hot plate): 115°C, 120s
Abkiihlen ca. 10 min

Randaufwdélbung entfernen

e Belichten: 18 W/cm? | MJB 3, 60s
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 30s
e Spiilen mit HyO, ca. 60s

Belichten

e Belichten: 18 W/cm? |, MJB 3, 60s, Maske: InP-SPS02-4

Lackschleuder: 2s bei 1000 U/min, 40s bei 3000 U/min (Programm 4)
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e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 555
e Spiilen mit HyO, ca. 60s
e Barreletcher 55% O2, 250 W, 3 min

Trockenidtzung

e ECR-RIE: O9:CF4 1:40 sscm, MW 30 %, HF 60 W

e ca. 20 min

Entlacken

Aceton, 2min, 1x10 % Ultraschall

2-3 min kochendes Aceton

2-3 min kochendes Propanol

Barreletcher 55 % O, 250 W, 3 min

6. p-Kontakte aufdampfen

Probenreinigung

e 2-3 min kochendes Aceton
e 2-3 min kochendes Propanol

e Abblasen der Probe mit Stickstoff

Belacken

e Abblasen, ca. 20s mit Ny

e Lack aufbringen AZ5214

e Lackschleuder: 2s bei 1000 U/min, 40s bei 3000 U/min (Programm 4)
e Lack trocknen (hot plate): 115°C, 120s

e Abkiihlen ca. 10 min

Randaufwdélbung entfernen

e Belichten: 18 W/cm? | MJB 3, 60s
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 30s
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e Spiilen mit H>O, ca. 60s

Belichten

e Belichten: 18 W/cm? , MJB 3, 2,65, Maske: SPS01-4
Hot plate: 130°C, 30s

SFlutbelichtung: 18 W/cm? , MJB 3, 30s
Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 555

Spiilen mit HyO, ca. 60s

p-Kontakt aufdampfen (VT118)

e Oxidentfernung: HCL-Dip
e 30°C Schrégstellung, rotierend
e Ti/Pt/Au (50 nm/50 nm /500 nm)

Lift Off

e In Aceton einlegen, 5 min
e Aceton, 5 min, 2x10 % Ultraschall

e Propanol

7. Riickkontakt aufdampfen

n-Kontakt aufdampfen (n-Anlage)

e Oxidentfernung: HCL-Dip
e Aufdampfen: Ge/Au/Ni/Au (13nm/33nm/10nm/200 nm)
e Kontakte einlegieren (RTA)



132 Prozessplan

: l

g’

(b) GaAs-SPS02-1 (c) GaAs-SPS02-2

®

(d) GaAs-SPS02-3 (e) GaAs-SPS02-4

Abbildung 7.13: Der Chrombereich ist orange. (a-d) Maske GaAs-SPS02-1 bis GaAs-
SPS02-4. Alle Angaben sind in pm.



Bauteil InP

Schichtstruktur
Nr. | Wdh. | Material Al (%) | Ga (%) | Dicke (nm) | Dotierung (cm™?) | Bemerkung
1 n-InP -2,5-10% Substrat
2 | [10] | n-AllnAs:Si 0,48 1 —~3-10'® Ubergitter
3 | [10] | n-GalnAs:Si 0,47 1 —3-10'® Ubergitter
4 n-AllnAs:Si 0,48 500 —3-10% Puffer
5 AlGalnAs 0,30 0,18 30 undotiert Quantenwell
6 AlGalnAs 0,16 0,32 6 undotiert Quantenwell
7 AlGalnAs 0,30 0,18 30 undotiert Quantenwell
8 p-AllnAs:C 0,48 50 1-10% p-Zuleitung
9 p-AlGalnAs:C | 0,5 0,43 18 1,5-10% TK pt+
10 n-GalnAs:Si 0,47 18 —1,5-10% TK n*
11 n-InP:Si 20 —4 - 107 MOVPE
12 n-InP:Si 290 —4-10% Uberwachsung
13 n-AlGalnAs:Si | 0,14 0,33 45 —4-10'8
14 n-GalnAs:Si 0,47 5 —4-10% Kontaktschicht
12 n-InP:Si 400 —4-10% Opferschicht
13 n-AllnAs:Si 0,48 30 —2.10'®8 MBE
14 AllnAs 0,48 70 undotiert Uberwachsung
15 AlGalnAs 0,16 0,32 15 undotiert QP-Barriere
16 InAs 0,62 undotiert Seed-QP
17 AlGalnAs 0,16 0,32 3 undotiert QP-Spacer
18 InAs 0,47 undotiert Stacked-QP
19 AlGalnAs 0,16 0,32 15 undotiert QP-Barriere
20 AllnAs 0,48 70 undotiert Uberwachsung
21 n-AllnAs:Si 0,48 30 —2.10'8 P-MBE

Tabelle 7.2: Schichtstruktur: InP-Bauteil
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Prozessplan

1. Lithographie Tunnelkontakt

Oxidentfernung

e HCL:H5O 1:5, 30s
e H>0 20s
e HyO-abdampfen: 150°C No-Ofen, 10 min

Belacken

e Abblasen, ca. 20s mit Ny

e Lack aufbringen AZ5214

Lackschleuder: 2s bei 1000 U/min, 40s bei 3000 U/min (Programm 4)
Lack trocknen (hot plate): 115°C, 120's

Abkiihlen ca. 10 min

Belichten

e Belichten: 18 VV/Cm2 , MJB 3, 60s, Maske: InP-SPS01-BTJ
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 553

e Spiilen mit H>O, ca. 60s

e Barreletcher 55 % Oz, 250 W, 3 min

2. Atzung Tunnelkontakt

Trockenitzung

e ECR-RIE: No:Hy:CHy 1:54:16 ssem, MW 31 %, HF 28 W
e Testitzung Dummy und Rate bestimmen

e Atzung Tunnelkontakt

Entlacken

e Gliser mit VLSI Aceton bzw. Propanol auskochen
e Glas Aceton I, 5min, 10 % Ultraschall
e Glas Aceton II, 3min, 10 % Ultraschall
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e Glas Aceton III, 3 min, heifles Aceton
e Glas Propanol, 5 min, heifles Propanol

e Atztiefe bestimmen, soll: 13nm

e Barreletcher 10 % Os, 600 W, 30 min

Endreinigung

e Schleuder Spiilen

e HCL:H50O 1:2, 255

e Hy0, 20s

e Kaltwasserschleudern
e Heiflwasserschleudern

Einschleusen in MOVPE

3. Uberwachsung MOVPE
4. Uberwachsung MBE

5. Atzung obere Mesa

Probenreinigung

e 2-3 min kochendes Aceton
e 2-3 min kochendes Propanol

e Abblasen der Probe mit Stickstoff

Belacken

e Abblasen, ca. 20s mit Ny

e Lack aufbringen AZ5214

Lackschleuder: 2s bei 1000 U/min, 40s bei 3000 U/min (Programm 4)
Lack trocknen (hot plate): 115°C, 120s

Abkiihlen ca. 10 min

Randaufwdélbung entfernen

e Belichten: 18 W/cm? , MJB 3, 60s
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 30s
e Spiilen mit HyO, ca. 60s
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Belichten

e Belichten: 18 W/cm? , MJB 3, 60 s, Maske: InP-SPS02-1
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 555

e Spiilen mit H>O, ca. 60s

e Barreletcher 55 % Og, 250 W, 3 min

Trockenidtzung

e ECR-RIE: Ar:Cl 4,5:2 sscm, MW 30 %, HF 99 W
e ca. 280s

Nasschemische Atzung

e HCL:H3PO4 1:8, bis Farbumschlag
e HyO 20s

Entlacken

e Aceton, 2min, 1x10 % Ultraschall
e 2-3 min kochendes Aceton
e 2-3 min kochendes Propanol

e Barreletcher 55% O2, 250 W, 3 min

6. Atzung untere Mesa

Belacken

e Abblasen, ca. 20 s mit Ny

e Lack aufbringen AZ5214

Lackschleuder: 2s bei 1000 U/min, 40s bei 3000 U/min (Programm 4)
Lack trocknen (hot plate): 115°C, 120's

Abkiihlen ca. 10 min

Randaufwdélbung entfernen

e Belichten: 18 W/cm? , MJB 3, 60s
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 30s
e Spiilen mit HyO, ca. 60s
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Belichten

e Belichten: 18 W/cm? | MJB 3, 60s, Maske: InP-SPS02-2
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 55s

e Spiilen mit H>O, ca. 60s

e Barreletcher 55% O2, 250 W, 3 min

Trockenitzung

e ECR-RIE: Ar:Cl 4,5:2 sscm, MW 30 %, HF 99 W
e ca. 250s, Stoppen in InP-Schicht

Nasschemische Atzung

e HCL:H3PO4 1:8, bis Farbumschlag
e HyO 20s

Entlacken

e Aceton, 2min, 1x10 % Ultraschall
e 2-3 min kochendes Aceton
e 2-3 min kochendes Propanol

e Barreletcher 55% O2, 250 W, 3 min

7. Passivierung

Aufsputtern von SiO»

e 350nm, 1200V, ca. 40 min

e ca. 40 min

8. SiO,-Atzung

Belacken

e Abblasen, ca. 20s mit Ny

e Lack aufbringen AZ5214

Lackschleuder: 2s bei 1000 U/min, 40s bei 3000 U/min (Programm 4)
Lack trocknen (hot plate): 115°C, 120's

Abkiihlen ca. 10 min
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10.

Randaufwdélbung entfernen

e Belichten: 18 W/cm? | MJB 3, 60s
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 30s
e Spiilen mit HyO, ca. 60s

Belichten

e Belichten: 18 W/cm? , MJB 3, 60s, Maske: InP-SPS03-4
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 553

e Spiilen mit H>O, ca. 60s

e Barreletcher 55 % Og, 250 W, 3 min

Trockenidtzung

e ECR-RIE: O9:CF4 1:40 sscm, MW 30 %, HF 60 W

e ca. 20 min

Entlacken

e Aceton, 2min, 1x10 % Ultraschall
e 2-3 min kochendes Aceton
e 2-3 min kochendes Propanol

e Barreletcher 55 % Og, 250 W, 3 min

Riickkontakt n-Anlage

e Oxidentfernung: HCL-Dip
e Aufdampfen n-Anlage: Ge/Au/Ni/Au (13nm/33nm/10 nm/200 nm)
e Kontakte einlegieren (RTA)

obere Kontakte

Belacken

e Abblasen, ca. 20s mit Ny
e Lack aufbringen AZ5214
e Lackschleuder: 2s bei 1000 U/min, 40s bei 3000 U/min (Programm 4)
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e Lack trocknen (hot plate): 115°C, 120
e Abkiihlen ca. 10 min

Randaufwdélbung entfernen

e Belichten: 18 W/cm? |, MJB 3, 60s
e Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 30s
e Spiilen mit HyO, ca. 60s

Belichten

e Belichten: 18 W/cm? , MJB 3, 2,6 s, Maske: SPS02-4
Hot plate: 130°C, 30s

SFlutbelichtung: 18 W/cm? , MJB 3, 30s
Entwickeln mit AZ400K : HoO (1:4), ca. 555

Spiilen mit HyO, ca. 60s

VT118

e Oxidentfernung: HCL-Dip
e 30°C Schrégstellung, rotierend
e Ti/Pt/Au (50 nm/50 nm /500 nm)

Lift-off
e Aceton, 2min, 1x10 % Ultraschall
e 2-3 min kochendes Aceton

e 2-3 min kochendes Propanol

e Barreletcher 55% O2, 250 W, 3 min
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(a) InP-SPS01-BTJ

(b) InP-SPS02-1 (c) InP-SPS02-2

(d) InP-SPS02-3 (¢) InP-SPS02-4

Abbildung 7.14: Der Chrombereich ist orange. (a) Maske InP-SPS01 (BTJ) fiir die Struk-
turierung des Tunnelkontakts, (b-e) Maske InP-SPS02 1-4. Alle Angaben sind in pm.
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