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Zusammenfassung

Photonische Kristall-Resonatoren zeichnen sich durch eine sehr hohe optische Giite und ein
extrem kleines Modenvolumen aus. Sie werden in Lasern mit einer sehr niedrigen Schwelle,
effizienten Einzelphotonenquellen oder schmalbandigen Filtern eingesetzt. Aufgrund ihrer
planaren Bauweise konnen zweidimensionale photonische Kristall-Resonatoren mit den
gangigen Verfahren der Halbleiter-Technologie hergestellt werden.

Der Fokus dieser Arbeit liegt auf der Herstellung und Charakterisierung elektrisch kontaktierter,
zweidimensionaler photonischer Kristall-Resonatoren auf Basis von GaAs. Die Resonatoren
bestehen aus einer Membran, die sich aus einer n*-GaAs Kontaktschicht und einer i-GaAs Schicht
mit eingebetteter InGaAs Benetzungsschicht zusammensetzt. Das Zentrum der Resonatoren ist
elektrisch durch einen Schottky-Kontakt, bestehend aus einem wenige zehn Nanometer breiten
Metallstreifen, verbunden.

Nach der Optimierung der Prozessparameter und der Geometrie der Resonatoren werden
kontaktierte photonische Kristall-Resonatoren mit einem Q-Faktor von bis zu Q = 9800
demonstriert. Fir ihre optische Charakterisierung werden die Photolumineszenz- und
Photostromspektroskopie bei resonanter Anregung verwendet.

Photonische Kristall-Resonatoren mit einer eingebetteten InGaAs-Benetzungsschicht zeigen ein
ausgepragtes Temperaturverhalten von 4,5K bis 310K. In diesem Bereich wachst der
Photostrom exponentiell mit der Temperatur, sodass die Bauelemente eine externe
Quanteneffizienz von 0,26 bei Raumtemperatur erreichen.

In phasenaufgeldsten Experimenten wird die Dynamik des Resonatorfeldes nach einer optischen
Anregung demonstriert. Daftir wird die Autokorrelation des Resonatorfeldes bei resonanter und
verstimmter Anregung mit ps-Laser-Doppelpulsen gemessen. Die gemessenen E-Feld-
Autokorrelationsfunktionen reagieren auBerordentlich empfindlich auf die Verstimmung
zwischen der Resonatormode und dem anregenden Laser. Fir die Beschreibung der
Messergebnisse wird ein analytisches Modell vorgestellt, mit dessen Hilfe die Verstimmung
zwischen der Resonanz und dem anregenden Laser sehr genau ermittelt werden kann.
AbschlieBend wird die kohdrente Kontrolle des Resonatorfeldes auf der Zeitskala der Pulsdauer
demonstriert.






Abstract

Photonic crystal cavities exhibit very high optical quality factors and an extremely small mode
volume. They can be used for the realization of nearly thresholdless lasers, efficient single
photon sources or narrow band detectors. Due to their planar nature, two dimensional photonic
crystal cavities can be fabricated by mature semiconductor technologies.

This thesis is focused on the fabrication and characterization of electrically contacted two-
dimensional photonic crystal cavities based on GaAs. The resonators have been fabricated on
basis of a membrane, which consists of a n*-GaAs contact layer and i-GaAs layer with a build in
InGaAs wetting layer. The photonic defect in the center of the cavity is electrically connected by
a few nanometer wide metal strip Schottky-contact.

Electrically contacted photonic crystal cavities with Q-factors up to 9800 have been
demonstrated after the optimization of the process parameters and the cavity geometry. The
optical characterization has been done by photoluminescence and photocurrent spectroscopy
under resonant excitation.

A pronounced temperature dependence in the range from 4,5 K to 310 K can be observed in
photonic crystal cavities with embedded InGaAs wetting layer. In this regime the photocurrent
increases exponentially as a function of temperature and results in an external quantum
efficiency of the device of 0,26 at room temperature.

Phase sensitive experiments show the dynamics of the resonator field after optical excitation.
They are performed as autocorrelation measurements of the resonator field for resonant and
detuned excitation by ps-laser double pulses. Measured autocorrelation functions are
remarkably sensitive to the detuning between the photonic crystal cavity mode and the
excitation laser. An analytic model was developed to describe the experimental results, which
was used to precisely determine the detuning between the resonance and the exciting laser.
Furthermore, the coherent control of the resonator field on the time scale of the laser pulse was
demonstrated.
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1. Einleitung

Das Interesse an photonischen Kristallen im Allgemeinen und an photonischen Kristall-
Resonatoren im Speziellen begann in den 90er Jahren nach den Veroffentlichungen von E.
Yablonovitch [1] und S. John [2] sowie in der darauffolgenden Zeit von Meade et al. [3], Fan et al.
[4], Labilloy et al. [5] und Johnson et al. [6]. Durch die periodische Modulation der dielektrischen
Funktion kdonnen die optischen Eigenschaften eines Materials maRgeschneidert und an die
jeweilige Anforderung angepasst werden. Die wichtigste Eigenschaft der photonischen Kristalle
ist die photonische Bandliicke. Ahnlich der elektronischen Bandliicke in Halbleitern sind in
diesem spektralen Bereich keine Zustande vorhanden, sodass das Licht mit der Energie innerhalb
der photonischen Bandliicke sich nicht durch den photonischen Kristall ausbreiten kann. Wird
die Periodizitat der dielektrischen Funktion durch Einfligen von Defekten gebrochen, kénnen
unter anderem Resonatoren mit definierten Zustanden in der Bandliicke erzeugt werden [7].

Die hochentwickelten Prozessierungsmethoden der Hableitertechnologie erlaubten eine rasche
Entwicklung einer Vielzahl von Resonatorgeometrien in verschiedenen Materialsystemen [8]. Die
in dieser Dissertation untersuchten zweidimensionalen photonischen Kristall-Resonatoren
zeichnen sich neben einem extrem kleinen Modenvolumen und einer gleichzeitig sehr hohen
Gite® durch ihre planare Bauweise aus. Diese erlaubt den Aufbau von optischen Netzwerken,
wie Kopplung an andere Resonatoren [10] oder Wellenleiter [11] und eine vergleichsweise
einfache Integration von elektrischen Komponenten [12, 13].

In photonischen Kristall-Resonatoren eingebettete Quantentépfe oder Quantenpunkte aus
direkten Halbleitermaterialien konnen u. a. als Laser mit extrem niedriger Schwelle [14, 15],
Einzelphotonemitter [16] oder fir CQED-Experimente (cavity quantum electrodynamics) [17]
verwendet werden. Eine zusatzliche Integration in eine Dioden-Struktur bietet die Moglichkeit
der elektrischen Abstimmung von Quantenpunkten (Quantengrdben) [18-20] und der
Photostrommessung [21]. Dabei kann der photonische Kristall-Resonator auch als ein
schmalbandiger Photodetektor verwendet werden [22].

Fir die meisten Anwendungen elektrisch abstimmbarer Emitter innerhalb eines Mikroresonators
wird eine hohe Resonatorgiite und ein kleines Modenvolumen angestrebt, um die Licht-Materie-
Wechselwirkung zu erhéhen. Das kann am einfachsten mit einem Mikroresonator, eingebettet in
einer Diode mit der p-i-n-Schichtfolge, realisiert werden. Die experimentell erreichte Gite
solcher Resonatoren ist etwas niedriger als bei rein dielektrischen Strukturen, dariiber hinaus
lasst sich die Dotierung sowohl epitaktisch [19] als auch durch Implantation [23] erzeugen.

In der vorliegenden Arbeit wird ein zweidimensionaler photonischer Kristall-Resonator auf Basis
von GaAs beschrieben, dessen Zentrum mit einem wenige zehn Nanometer schmalen
Metallkontakt verbunden ist. Die Kontaktgeometrie der n-i-Schottky-Diode wurde fiir die
Ubertragung von elektrischen ps-Pulsen konzipiert und soll neuartige koharente
optoelektronische Experimente [24] an elektrisch kontaktierten Quantenpunkten im
Mikroresonator ermdglichen. Diese Konzepte lassen sich auf die gebrauchlicheren photonischen
Kristall-Resonatoren mit einer p-i-n-Schichtfolge und eingebetteten Quantenpunkten nur

1 Der Weltrekord fiir einen photonischen Kristall-Resonator in Silizium bei einer Resonanzwellenlinge A =
1556 nm liegt bei Q = 1,1 - 107. Das entsprechende Modenvolumen ist gleich V,, = 1,4 (1/n)3 [9].



bedingt Ubertragen. Aufgrund ihrer wesentlich hoheren RC-Konstante ist die maximale
Modulationsfrequenz auf nur wenige GHz begrenzt [20].

Die hergestellten Bauelemente mit einer InGaAs Benetzungsschicht als aktives Medium und
einem kontaktierten photonischen Kristall-Resonator weisen trotz des Metallkontaktes eine
unerwartet hohe Giite von bis zu Q = 9800 auf. Das Modenspektrum kann dabei sowohl in der
Photolumineszenz als auch im Photostrom beobachtet werden. Die Proben zeigen eine
ausgepragte Temperaturabhangigkeit des Photostroms, wobei ihre externe Quanteneffizienz mit
steigender Temperatur exponentiell wachst. Der maximale gemessene Wert bei 310 K betragt
Neqge = 0,26.

Mit Hilfe der Zwei-Puls-Interferenz wird die zeitliche Entwicklung der Phase zwischen dem
Modenfeld und dem anregenden Laser nach einer Anregung mit einem ps-Laserpuls gemessen
und mit einem einfachen, jedoch prazisen analytischen Model beschrieben. Das Model kann
dazu verwendet werden, die Verstimmung zwischen der Resonanz und dem anregenden Laser
zu ermitteln. Dariiber hinaus wird die kohdrente Kontrolle vom Resonatorfeld demonstriert, die
ein ,Abschalten” des Feldes auf der Zeitskala der Laserpulsdauer erlaubt.

In Mikroresonatoren hoher Gite kommt es zu einer starken Feldliberhéhung, sodass
nichtlineare Effekte, wie die Zwei-Photon-Absorption, beobachtet werden kénnen. Dieser Effekt
kann fur die Bestimmung der Laserpulsdauer genutzt werden [25-28].

Die vorliegende Arbeit ist wie folgt gegliedert:

Zunachst werden im einleitenden Teil die physikalischen Grundlagen und die Messmethoden der
Photolumineszenz, der Photostromspektroskopie und der Autokorrelation beschrieben. Neben
den Eigenschaften zweidimensionaler photonischer Kristalle und photonischer Kristall-
Resonatoren werden auch die entsprechend verwendeten Simulationsmethoden umrissen. Im
Abschnitt Uber die niedrigdimensionalen Halbleiterstrukturen wird das InAs/GaAs-
Materialsystem sowie das Verfahren der Molekularstrahlepitaxie vorgestellt.

Kapitel 3 beschreibt das Probendesign und die Probenprozessierung. Es werden die wichtigsten
verwendeten Technologien vorgestellt, darunter die Elektronenstrahllithografie und das reaktive
lonenatzen. Am Ende dieses Kapitels geht es um die trocken- und nasschemischen Atzprozesse
und die Ergebnisse ihrer Optimierung.

Der experimentelle Aufbau und seine Komponenten werden in Kapitel 4 erklart.

Das flinfte Kapitel hat die Probencharakterisierung zum Inhalt. Die elektrischen und optischen
Eigenschaften hergestellter kontaktierter photonischer Kristall-Resonatoren werden mit Hilfe
der Photolumineszenzspektroskopie und Photostromspektroskopie untersucht und mit den
Simulationsergebnissen verglichen. Bei resonanter Anregung hangt die gemessene Starke des
Photostroms von der Polarisation und der Fokusposition des Lasers ab.

In Kapitel 6 gehe ich auf den Einfluss von Kontaktbreite und —dicke sowie der Linge des
Resonatordefektes auf die Q-Faktoren der photonischen Kristall-Resonatoren ein.



Um den Einfluss der Temperatur auf die gemessenen Photolumineszenz- und
Photostromspektren geht es in Kapitel 7. Hier liegt der Schwerpunkt auf der
Temperaturabhangigkeit des Photostroms und den hierfiir verantwortlichen Mechanismen.

Kapitel 8 beschaftigt sich mit der Untersuchung der Photostromantwort der photonischen
Kristall-Resonatoren auf eine Anregung mit ps-Laserpulsen. Mit Hilfe der Zwei-Puls-Interferenz
kann die Dynamik des Modenfeldes untersucht und mit einem analytischen Model prazise
beschrieben werden. Diese Methode wird auch zur Bestimmung der Verstimmung zwischen der
Resonanz und dem anregenden ps-Laser verwendet. Eine weitere Anwendung der Zwei-Puls-
Interferenz ist die kohdrente Kontrolle des Modenfeldes. Bei hohen Laserpulsleistungen wachst
der Photostrom, welcher durch die Zwei-Photon-Absorption im GaAs beglnstigt wird, nichtlinear
mit der Anregungsleistung. Dieser Prozess wird ausgenutzt, um experimentell die Pulsdauer des
anregenden Lasers zu bestimmen.

Im 9. Kapitel werden die Ergebnisse zusammengefasst und ein Ausblick auf mogliche weitere
Entwicklungen gegeben.

Im Anhang sind weiterfilhrende Informationen zu den untersuchten Proben und der FIT-
Simulation sowie ein detailliertes Prozessprotokoll zur Herstellung von photonischen Kristall-
Resonatoren und die Herleitung des analytischen Modells zusammengestellt.






2. Grundlagen

Im vorliegen Kapitel werden die Grundlagen photonischer Kristalle und photonischer Kristall-
Resonatoren sowie die verwendeten Simulationsmethoden zur Berechnung der photonischen
Bandstruktur und des Resonanzspektrums beschrieben. Der Schwerpunkt liegt dabei auf
zweidimensionalen Strukturen. Es werden das Halbleitersystem InAs/GaAs, wichtige
Eigenschaften von Quantentopfen und die Molekularstrahlepitaxie zur Erzeugung von
niedrigdimensionalen Halbleiterstrukturen vorgestellt. Im letzten Abschnitt sind die
experimentellen Messmethoden der Photolumineszenz, der Photostromspektroskopie und der
Autokorrelation beschrieben.

2.1. Photonische Kristalle

Photonische Kristalle (engl. photonic crystals - PhC) sind Materialien, deren Brechungsindex n
sich periodisch andert [7]. Die Periodenlange liegt im Bereich der optischen Wellenlange im
Material (1/n). Die Periodizitdt der dielektrischen Strukturen kann flr einige spektralen
Bereiche zu destruktiver Vielstrahlinterferenz fihren, die die Wellenausbreitung durch den
photonischen Kristall verbietet. Diese Frequenzbereiche werden photonische Bandlicken (engl.
photonic band gaps - PBGs) genannt. Die Bezeichnung wurde in Anlehnung an die elektronischen
Bandliicken in Halbleitern gewahlt [7].

Photonische Kristalle kénnen nach ihrer Dimensionalitat unterteilt werden. Bei
eindimensionalen photonischen Kristallen liegt die Periodizitdt in nur einer Dimension vor. Ein
Beispiel daflur sind dielektrische Mehrfachschichten, wie sie fir die Entspiegelung von
Brillengldasern oder hochreflektierende Laserspiegel verwendet werden [29]. Bei zwei- bzw.
dreidimensionalen photonischen Kristallen ist der Brechungsindex in zwei bzw. drei
Raumrichtungen periodisch moduliert.

Bei der mathematischen Beschreibung der photonischen Kristalle halte ich mich an das Buch von
J. D. Joannopoulos [7]. Der Ausgangspunkt sind die vier Maxwell-Gleichungen

0B
V-D= VXE+—=0
p +6t
(2.1)
aD
V-B=0 VxH-—— =
*H-5r=]

Die Verbindung zwischen der elektrischen Feldstarke E und der elektrischen Flussdichte D sowie
der magnetischen Feldstarke H und der magnetischen Flussdichte B stellen die beiden
Materialgleichungen her

D(r) = €oe(r)E(r) B(r) = pou(r)H(r), (2.2)

mit der elektrischen- €, und magnetischen Feldkonstanten p,. Fur den Fall dielektrischer
Materialien gibt es keine freien Ladungen (p = 0) und keine Stréme (J = 0). Die relative
Permeabilitdt ist Eins (u = 1), sodass der Brechungsindex n und die relative Permittivitdt € in



Beziehung gesetzt werden kénnen (n? = ¢). Die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum ist gleich ¢ =

1/./€olto. Unter der Annahme zeitharmonischer Felder mit der Kreisfrequenz w
E(r,t) = E(r)e®t H(r,t) = H(r)e®t (2.3)

lasst sich durch die Umformung der Gleichungen (2.1) und (2.2) die vektorielle Helmholtz-
Gleichung fur die magnetische Feldstarke herleiten

1 w2
v x (E—r)v x H(r)) ~ (?) H(r) (2.4)
Diese Gleichung ist ein Eigenwertproblem fir die harmonischen Moden H(r) mit den
Eigenwerten (w/c)?. Aufgrund der Periodizitat des Brechungsindexes bzw. der dielektrischen
Funktion €(r) =e(r+R), mit der Periodizititslinge gegeben durch den Gitter-
Translationsvektor der Elementarzelle R, kann das Bloch-Theorem angewendet werden. Somit
sind die Losungen der Gleichung (2.4) Bloch-Zusténde

Hy (1) = e/ Duy(r) (2.5)

Die Funktion ug(r) ist eine gitterperiodische Funktion mit u,(r) = uy(r+ R) fur alle
Gittervektoren R. K ist ein Wellenvektor aus der ersten Brillouin-Zone. Es ist hinreichend, nur die
primitive Gitterzelle zu analysieren und das Ergebnis auf das gesamte Gitter auszudehnen. Das
endliche Volumen der primitiven Zelle flhrt zu diskreten Eigenwerten m = 1,2, ..., die im k-
Raum kontinuierliche Funktionen w,,(K) sind. Die Dispersionsrelation w,,(K) wird im
Zusammenhang mit photonischen Kristallen als (photonische) Bandstruktur bezeichnet.

Die vektorielle Helmholtz-Gleichung ist skaleninvariant. Ist H(r) Losung der Gleichung (2.4) fir
eine gegebene dielektrische Funktion €(r), so ist H'(r) = H(r/s) mit der Frequenz ' = w/s
die Losung der skalierten dielektrischen Funktion €'(r) = e(r/s). Deshalb sind die Angaben der
Frequenzen wa/2mc und Wellenvektoren ka/2m in Banddiagrammen oft mit der
Gitterkonstanten a des photonischen Kristalls normiert. Eine weitere Skalierungseigenschaft von
(2.4) betrifft die dielektrische Funktion. Fiir €’'(r) = e(r) - s? verringert sich die Frequenz um
den Faktor s zu ' = w/s. Das Modenprofil H(r) bleibt dabei unverandert.

2.1.1. Zweidimensionale photonische Kristalle

Ein zweidimensionaler photonischer Kristall hat eine periodische dielektrische Funktion in zwei
Raumrichtungen und eine Translationssymmetrie in der dritten Raumrichtung. In der
vorliegenden Arbeit werden ausschlieSlich photonische Kristalle, bestehend aus hexagonal
angeordneten Zylindern in einem hochbrechenden Material, untersucht. Tatsachlich kénnen
beinahe beliebig geformte periodische Strukturen aus niedrig- und hochbrechendem Material
als photonischer Kristall bezeichnet werden. Technologisch relevant sind vor allem Strukturen
mit einer gebrochenen Translationssymmetrie, so genannte zweidimensionale photonische
Kristall-Membranen (Abbildung 2.1a). In der (x, y)-Ebene weisen sie eine periodische Variation
von €(r) und vertikal eine Spiegelsymmetrie beziiglich der Membranmitte auf. Basierend auf
diesen Symmetrieeigenschaften lassen sich die Moden in transversal-elektrisch (TE) und
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transversal-magnetisch (TM) unterteilen. Die TE-Moden haben in der Spiegelebene nicht
verschwindende Komponenten der Felder H, und Ey,, fiir die TM-Moden sind es entsprechend
E, und H,,,.2

(a) (b) (c)
0,6 QE% 3
2r a <] = —
= —_—] | . %
g 04t ] b
[4b])
Td ° 0,2 r ] . — | 1 LICJ
7 '™ - '
j_.y /. TK 0,0 0
X I M K rr M K T
Wellenvektor Wellenvektor

Abbildung 2.1 (a) Eine zweidimensionale photonische Kristall-Membran,
bestehend aus hexagonal angeordneten Luftzylindern in einem hochbrechenden
Material. (b) Banddiagramm eines in z-Richtung unendlich ausgedehnten
zweidimensionalen photonischen Kristalls. (c) Banddiagramm  einer
zweidimensionalen  photonischen  Kristal-Membran. Die Moden beider
Bandstrukturen sind TE-polarisiert. Die Berechnungsparameter der MPB-
Simulation (Entwicklung nach ebenen Wellen, siehe Abschnitt 2.2.1) sind
Gitterkonstante a = 250 nm, Lochradius r = 0,25-a, Membrandicke d =
180 nm und die Dielektrizitdtskonstante von GaAs € = 11,56. Der gelbe Bereich
entspricht der photonischen Bandliicke.

Der vertikale Einschluss der Feldverteilung in einer photonischen Kristall-Membran basiert auf
der Totalreflexion. Die Periodizitdt in der Membran-Ebene fiihrt, wie beim ausgedehnten 2D
photonischen Kristall, zu einer Bandstruktur, wenn die Frequenz gegen den Wellenvektor
parallel zur (x, y)-Ebene Kk aufgetragen wird. Zum Vergleich werden in Abbildung 2.1b und c die
berechneten Bandstrukturen eines hexagonalen photonischen Kristalls fiir den Fall der
unendlichen Ausdehnung in z-Richtung und einer photonischen Kristall-Membran gezeigt. Die
beiden Bandstrukturen sehen sehr dhnlich aus. Beide weisen einen zustandsfreien Bereich - eine
Bandliicke (gelb markierter Bereich) - auf. Die Bandllicke der photonischen Kristall-Membran ist
zu hoheren Energien verschoben. Das kann qualitativ mit der Skaleninvarianz erklart werden.
Verglichen mit den echten zweidimensionalen photonischen Kristallen ist die photonische
Kristall-Membran mit einem niedriger brechenden Material (z.B. Luft, Vakuum) umgeben. Der
resultierende, entlang der z-Achse gemittelte Brechungsindex, ist deshalb kleiner, sodass die
Bander zu hoheren Energien verschieben.

Die Grenze des grauen Bereichs entspricht w = c|k;| und wird Lichtlinie genannt. Bander, die
sich unterhalb der Lichtlinie befinden, sind in der Membran gefiihrte Moden. Ihr Feld nimmt

2 Obwohl auBerhalb der Spiegelebene alle Feldkomponenten ungleich Null sind, wird im Allgemeinen die
Unterteilung in TE- und TM-Moden verwendet [7].
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exponentiell in z-Richtung ab. Moden, deren Energie oberhalb der Lichtlinie liegt, sind
strahlende Moden. Sie koppeln an das Modenkontinuum des freien Raums.

Ein Bruch der periodischen Translationssymmetrie eines photonischen Kristalls durch eine
Anderung der Position oder des Radius eines oder mehrerer Lécher fiihrt zur Ausbildung
erlaubter Zustinde innerhalb der Bandliicke. Solche Defektzustdande sind lokalisierte Moden,
deren Ausbreitung in der Ebene durch den umgebenden photonischen Kristall verhindert wird,
wahrend der vertikale Einschluss durch die Totalreflexion gewahrleistet ist. Die Kristalldefekte
wirken wie Mikroresonatoren. Typischerweise ist die Feldverteilung solcher Moden auf ein sehr
kleines Volumen im um3-Bereich beschrankt, wobei das Feld im Kristall exponentiell abfallt.
Lokalisierte Resonatormoden lassen sich als Superposition von gefiihrten und strahlenden
photonischen Kristall-Moden darstellen, weshalb die Resonatoren immer verlustbehaftet sind.
Die Verluste der Resonatormoden werden durch ihren Q-Faktor (engl. quality factor)
charakterisiert. Diese wichtige GroRe wird im folgenden Abschnitt naher erlautert.

2.1.2. Photonische Kristall-Resonatoren

Photonische Kristall-Resonatoren (engl. photonic crystal cavities - PhCCs) und andere optische
Resonatoren kdnnen durch ihre Fahigkeit, optische Energie zeitlich und raumlich zu speichern,
charakterisiert werden. Der Q-Faktor ist proportional zur Photonumlaufzeit im Resonator, bevor
es abgestrahlt wird, wahren das Modenvolumen V,, das vom optischen Feld eingenommene
Volumen beschreibt

_J, e@lecwPar 2.6)
™ max{e(r)|E:(r)|?}

€(r) ist die dielektrische Funktion und E:(r) die ortsabhingige E-Feld Verteilung der Mode [7].
Ein kleines Modenvolumen bedeutet dementsprechend einen starken raumlichen Einschluss der
Mode.

Nimmt die in einer Resonatormode gespeicherte Energie mit einer Abklingzeit tgecay

exponentiell ab, so folgt fiir die optische Feldstarke
Ec(t) = Epel@cte=t/2taecay (2.7)

wobei w¢ die Resonanzfrequenz der Mode und &, die Feldstarke zur Zeit t = 0 sind. Das
Frequenzspektrum I(w) der abgestrahlten Intensitdt erhalt man durch die Bildung der Fourier-
Transformierten der oberen Gleichung

Aw

|F{ECD}* < I(w) = I 2@ — 0)? + bar?

(2.8)

Das Spektrum der Mode entspricht einer Lorentz-Kurve mit der Halbwertsbreite Aw = 1/tgecay-

Der Q-Faktor ist definiert als das Verhaltnis aus der in der Mode gespeicherten Energie W und
abgestrahlter Leistung P innerhalb einer Schwingungsperiode, woraus eine Verbindung zur
spektralen Linienbreite Aw hergeleitet werden kann
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W(l)c Wc
Q= P = (‘)Ctdecay = E (2.9)

Die durch den Q-Faktor beschriebenen optischen Verluste eines Resonators koénnen
unterschiedliche Ursachen haben. Neben der Kopplung an strahlende Moden weisen reale
photonische Kristall-Resonatoren vor allem Absorptions- und Streuverluste auf, die durch die
Optimierung der Resonatorgeometrie und der Herstellungsprozesse verringert werden kdnnen.
Jeder dieser Verlustmechanismen kann mit einer individuellen Zeitkonstanten t; und folglich
einem Q-Faktor Q; beschrieben werden, welche gemeinsam zu einem Gesamt-Q-Faktor
beitragen

4

-1 -1
Qges = thdecay = wWg <z Tgelcay,i> = (z Ql_1> (2. 10)
i

Somit ist Qges durch den gréSten Verlustmechanismus bzw. den kleinsten Q; begrenzt.

Die Wechselwirkungsstarke eines Resonators mit einem sich darin befindenden Emitter kann
mittels Purcell-Effekt beschrieben werden. Ein optischer Emitter, der sich im Maximum der
Resonator-Feldverteilung befindet und in Richtung des elektrischen Feldes ausgerichtet ist,
erfahrt eine Erhéhung der spontanen Emissionsrate um den Faktor

Fo- (k) 2 @11

a2 \n |/

wobei Ac/n die Resonanzwellenldnge im Material ist [8, 30]. Bei spektraler Verstimmung
zwischen dem Emitter und dem Resonator Aw nimmt der Purcell-Faktor Fp proportional zur
Resonanzkurve des Resonators (2.8) ab.

2.1.3. Theorie gekoppelter Moden im Zeitbereich

Die zeitliche Entwicklung einer Resonatormode, die mit einem zeitabhdngigen, optischen Feld
(z.B. einem kurzen Laserpuls) angeregt wird, kann im Rahmen der Theorie gekoppelter Moden
im Zeitbereich (temporal coupled mode theory - TCMT) beschrieben werden. Formal entspricht
TCMT der zeitabhdngigen Stérungstheorie aus der Quantenmechanik [31, 32]. Der Vorteil dieses
Ansatzes liegt in seiner Einfachheit und der universellen Anwendbarkeit. Vorausgesetzt, fir das
untersuchte schwingungsfahige System gelten schwache Kopplung, Linearitdt, Zeitinvarianz,
Energieerhaltung und Zeitumkehrinvariaz, kann TCMT auf optische, akustische und mechanische
Resonatoren oder elektronische Schwingkreise angewendet werden. Schwache Kopplung liegt
vor, wenn Q = Wctgecay » 27 gilt [7]. Dies trifft auf alle in dieser Arbeit untersuchten

Resonatoren zu.

Die Grundbausteine der TCMT sind lokalisierte Moden, wie z.B. die Resonatormode(n) und
propagierende Moden (z.B. der Anregungspuls). Fiir eine Beschreibung des Systems, bestehend
aus einem photonischen Kristall-Resonator, der mit einem (zeitabhéngigen) optischen Feld &, (t)
angeregt wird, missen lediglich die Zeitkonstanten tgecay; = Q;/@c und die Resonanzfrequenz
wc bekannt sein. Man betrachtet dabei ausschlielich das zeitliche Verhalten der

13



wechselwirkenden GréBen und setzt voraus, dass sich die rdumliche Verteilung der Moden
(nahezu) nicht verandert [7]. Das Modenprofil kann beispielsweise mit der Methode der Finiten
Integration (Abschnitt 2.2.2) bestimmt werden.

Ohne Anregung muss das Feld der Resonatormode E¢(t) die gewdhnliche Differentialgleichung
(DGL) dEc/dt = (iwe — (thecay)_l)gc(t) erfiillen. Die Lésung dieser DGL ist eine gedampfte
Schwingung entsprechend der Gleichung (2.7). Wird dem Resonator Energie in Form eines
(zeitabhangigen) elektromagnetischen Feldes & (t) hinzugefigt, kann das zeitliche Verhalten
der Mode aus der Losung folgender DGL gewonnen werden

déc(t) Ec(t)

= lwcéc(t) —
dt 2t gecay

+ Uin - EL(D), (2.12)

dabei entspricht y;, dem Einkopplungskoeffizienten. Somit kann die aufwendige Losung der
Maxwellgleichungen (2.1) durch die Losung einer gewdhnlichen DGL angendhert werden [7, 33].

Gleichung (2.12) kann auf den in Abbildung 2.2a dargestellten Sachverhalt angewandt werden.
Ein photonischer Kristall-Resonator mit der Glite @ = 3000 wird mit einem GauRschen Laserpuls
(Abbildung 2.2b) der Halbwertsbreite tp,s =3 ps und einer Verstimmung zwischen der
Resonanz und dem Anregungslaser von wcy = 0,17 THz (= 700 ueV) angeregt. Das
Resonatorfeld entwickelt sich entsprechend Abbildung 2.2c. Zunachst folgt das Resonatorfeld
Re{&:(t)} dem treibenden Feld & (t) und oszilliert mit der Frequenz des Lasers wy. Im Verlauf
der Pulsdauer kommt es zu einer Frequenzverschiebung (chirp), bis das Resonatorfeld mit der
Resonanzfrequenz w¢ schwingt, nachdem der Laserpuls ausgeklungen ist [33].2

In der folgenden Diskussion wird anstelle der absoluten Frequenzen w¢ und w;, ausschlieBlich
die Verstimmung des anregenden Pulses gegeniliber der Modenresonanz wc. = w¢ — wy,
entscheidend sein und es ist deshalb sinnvoll die Gleichung (2.12) im rotierenden Bezugssystem
des Lasers zu definieren

déc(t) Ec(t)

= iwcEc(t) —
dt thecay

+ tin - EL.(0) (2.13)

Die Einhillende des Resonatorfeldes g¢(t) = |Ec(t)| bleibt von der Wahl des Bezugssystems
unbeeinflusst. Die Oszillation des Feldes Re{E:(t)} in Abbildung 2.2d gibt die Frequenzdnderung
gegeniber w; wieder®. Der grau unterlegte Bereich der Einhillenden ist der exponentielle Abfall
(2.7) des Resonatorfeldes (engl. cavity ring-down). Weiterhin kann die Phase ¢ = ¢c — ¢,
zwischen dem Resonatorfeld £; und dem Laserfeld &, definiert werden (Abbildung 2.2e). Sie
entspricht dem Argument der komplexwertigen Feldamplitude &E:(t): tan¢ =
Im{E:(t)}/Re{Ec(t)}. Vor der Anregung der Mode nimmt die Phase einen konstanten Wert von
/2 an. Die Phase andert sich zunehmend stark wahrend der Pulsdauer und nimmt nach dem
Ausklingen des Pulses eine konstante Anderungsgeschwindigkeit an. In diesem Bereich ist die
Steigung der Phasenfunktion exakt gleich der Verstimmung wc_;, (Abbildung 2.2e) [33].

3 Die Schwingungen der Amplituden & (t) und Re{E:(t)} in Abbildung 2.2 b und c sind nicht Lésungen der
Gleichung (2.12), sondern sind zur besseren Veranschaulichung Gbertrieben deutlich dargestellt.

4 Die Lésung der Gleichung (2.13) wird mit Hilfe des Runge-Kutta Verfahrens 4. Ordnung nummerisch
bestimmt [34].
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Abbildung 2.2 (a) Anregung eines photonischen Kristall-Resonators mit einem
3 ps-Laserpuls. (b) Zeitliche E-Feld-Verteilung und die entsprechende Einhillende
des Anregungspulses. (c) Zeitlicher Verlauf des Resonatorfeldes und seiner
Einhilllenden eines photonischen Kristall-Resonators. Die Anderung der
Tragerfrequenz kommt aufgrund der Verstimmung zustande. (d) Ergebnis der
numerischen Simulation des Resonatorfeldes und (e) der Phase im rotierenden
Bezugssystem des Lasers. Die Abbildung ist [33] entnommen.
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2.2. Simulationsmethoden

Die optischen Eigenschaften der photonischen Kristalle und photonischen Kristall-Resonatoren
sind vollstandig in den Maxwellschen Gleichungen (2.1) enthalten. Analytische Lésungen lassen
sich jedoch meist nicht angeben. Bei zweidimensionalen photonischen Kristallen und
photonischen Kristall-Resonatoren werden nummerische Verfahren verwendet. Im Rahmen
dieser Arbeit wird die Entwicklung nach ebenen Wellen [35] fiir die Bandstrukturberechnungen
und die Finite-Integral-Methode [36] fiir die Bestimmung der Resonatorspektren sowie
entsprechender Modenprofile verwendet.

2.2.1. Entwicklung nach ebenen Wellen

Der Ausgangspunkt ist die vektorielle Helmholtz-Gleichung (2.4) fir die magnetische Feldstérke
H. Da die dielektrische Funktion €(r) im Fall von photonischen Kristallen eine periodische
Funktion ist, kann das Bloch-Theorem angewendet werden und das H-Feld in der Basis
transversaler ebener Wellen entwickelt werden

H(r) = Z 2 h,2€) e o (2.14)

G A=1.2

Die dielektrische Funktion ergibt sich zu

e(r)™! = Z e(G)~teltr (2.15)
G
k entspricht dem Wellenvektor aus der ersten Brillouin-Zone, G ist der reziproke Gittervektor
und €,-1, sind die Einheitsvektoren. AuBerdem gilt €,-,, L (kK + G) aufgrund transversaler
Natur von H, was aus V- H = 0 folgt [37]. Mit (2.14) und (2.15) geht die Gleichung (2.4) in
eine Matrix-Eigenwertgleichung liber
a . al 2

’ _ ’ éz'élz _ez'el _ 2 (216)
Z|k+cuk+c|e(c x (5250 e e =(3) hea

Diese Gleichung kann mit Hilfe von Matrix-Diagonalisierungsmethoden fiir unterschiedliche
Wellenvektoren k gel6st werden. Das Ergebnis ist eine Reihe von Eigenfrequenzen w(k), aus
denen ein Banddiagram, wie es in Abbildung 2.1 gezeigt ist, gebildet wird.

Die Berechnungen der Bandstrukturen wurden mit einem freien Programmcode MPB [38], in
dem das dargestellte Verfahren implementiert ist, durchgefihrt.

2.2.2. Methode der Finiten Integration (FIT)

Die Simulationsergebnisse, basierend auf der Methode der Finiten Integration (engl. finite
integral technique - FIT), wurden mit Hilfe des kommerziellen Programms , Microwave Studio”
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von Computer Simulation Technology (CST) gewonnen. Der Ausgangspunkt von FIT sind die
Maxwellgleichungen in integraler Form

0B
f D-dA=deV f E-ds=—f—-dA
A(V) % C(A) a Ot

oD
f B-dA=0 f me=f(—nﬂ)dA
A(V) ca) a4\ 0Ot

Vor Beginn der Simulation wird der Simulationsraum in ein rechteckiges orthogonales duales
Gitter mit endlichen Gitterzellen aufgeteilt (Abbildung 2.3), auf das die Maxwellgleichungen

(2.17)

(2.17) angewendet werden. Die elektrische Gitterspannung é und der magnetische Gitterfluss l§
sind dem primaren Gitter G zugeordnet, wahrend die magnetische Gitterspannung h und der

elektrische Gitterfluss é entlang der Kanten bzw. Flichen des dualen Gitters G definiert sind.
Angewendet auf das Beispiel in Abbildung 2.3 folgt fiir das Faraday’sche Gesetz

ob,,

- (2.18)

0B . .
f E-ds=—f§-dA=>ei+ej—ek—el=
c(4) A

Abbildung 2.3 Diskretisierung des Simulationsraums mit Hilfe eines orthogonalen
dualen Gitters. Die Vorlage fir das Bild ist [40] entnommen.

Nach dem gleichen Prinzip werden auch die anderen drei Maxwellgleichungen diskretisiert. Auf
alle Facetten aller Gitterzellen angewandt ergeben sich auf diese Weise lineare
Gleichungssysteme. Die Maxwellgleichungen in Matrix-Form sehen wie folgt aus

,\__ix
=q Ce = atb

[=F%

S
(2.19)

Q))

2 0 A
Sb=0 Ch=-d+j,

wobei j die elektrischen Stréme durch die Gitterzellenfacetten und q die Ladungen innerhalb der
Gitterzellen sind. In der Literatur werden die Gleichungen (2.19) als Gitter-Maxwellgleichungen
(engl. Maxwell grid equations - MGEs) bezeichnet [39]. Die Matrizen C und S sind diskrete
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Versionen des Rotations- bzw. Divergenzoperators im primaren Gitter. Das Tilde-Zeichen Uber
den Matrizen deutet auf das duale Gitter hin.

AY2 |
@ @ o>
en-HZ bn en+1f2 bn+1
| | t

Abbildung 2.4 Update-Schema des Leapfrog-Verfahrens. Die Vorlage fiir das Bild ist
[40] entnommen.

Fir eine vollstindige Beschreibung elektromagnetischer Eigenschaften der untersuchten
Strukturen miissen auch die Materialgleichungen (2.2) in Matrix-Form tUberfiihrt werden

d=m.ze b=M,h (2.20)
Fur die Berechnungen in der Zeitdoméane werden die Zeitableitungen in den MGEs (2.19) mit
einem zentralen Differenzenquotienten substituiert. Daraus ergibt sich das so genannte
Leapfrog-Verfahren [41]. Hierbei handelt es sich um eine Rekursionsvorschrift fir die
Berechnung der diskreten Vektoren. Die Zeitachse ist mit einem aquidistanten Gitter mit der
Schrittweite At belegt. Da die betrachteten MGEs jeweils die zeitliche Ableitung eines diskreten
Vektors (& oder h) mit dem jeweils anderen verbinden, beriicksichtigt die Neuberechnung der
Vektoren, nach dem Zeitinkrement At, jeweils beide Groflen zum vergangenen Zeitpunkt. Die
Auswertung von & und h ist auf der Zeitskala um eine halbe Schrittweite (At/2) versetzt.
Wendet man das Schema aus Abbildung 2.4 auf die MGEs (2.19) und die Materialgleichungen
(2.20) an, so ergibt sich folgende Berechnungsvorschrift [40]

8(n+1/2) = g(n-1/2) 4 ArM1 (ﬁM;li)(n) + i(n))

(2.21)
b+ = H ™ _ Arce+1/2)

2.3. Niedrigdimensionale Halbleiter-Systeme

In diesem Kapitel werden einige relevante elektronische und optische Eigenschaften von
Quantentopfen und Quantenpunkten am Beispiel des InGaAs/GaAs-Materialsystems sowie das
Herstellungsverfahren des epitaktischen Wachstums beschrieben.

2.3.1. InAs/GaAs-Materialsystem

Galliumarsenid (GaAs) und Indiumgalliumarsenid (InGaAs) gehéren zu den so genannten IlI-V
Halbleitern. Beide Materialen GaAs und InGaAs kristallisieren in der Zinkblende Kristallstruktur
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und sind direkte Halbleiter. Das Minimum des Leitungsbandes (engl. conduction band - CB) und
das Maximum des Valenzbandes (engl. valence band - VB) befinden sich am I'-Punkt [42],
wodurch energetisch niedrigste optische Uberginge zwischen Valenzband und Leitungsband
erlaubt sind. Das Leitungsband verlauft am I'-Punkt ndaherungsweise parabelformig, sodass den
Elektronen eine effektive Masse m zugeordnet werden kann, die invers proportional zur
Kriimmung des Leitungsbandes ist. Die Bloch-Wellenfunktion des Leitungsbandes ist s-artig [42].

Das Valenzband hat eine p-Symmetrie und ist im Gegensatz zum Leitungsband am I'-Punkt
entartet. Man unterscheidet zwischen leichten- (engl. light hole — LH) und schweren Lochern
(engl. heavy hole — HH). Die Masse der schweren Locher ist dabei bei GaAs um ein Vielfaches
héher als die Masse der leichten Locher myy/m;y > 6 und sogar myy /myy > 15 bei InAs [43].

Die GroRe der Bandlicken von GaAs (E;(GaAs,4,2K)=1,519eV [42]) und InAs
(Eg(InAs, 4,2 K) = 0,420 eV [42]) ist sehr unterschiedlich. Beim Heteroiibergang von InAs zu
GaAs bildet sich deshalb sowohl fiir Elektronen als auch fiir Locher eine Potentialbarriere. Dies
entspricht dem technologisch sehr wichtigen Typ-lI-Ubergang, der bei Quantentdpfen und
Quantenpunkten fiir den Elektronen- und Lochereinschluss sorgt.

Niedrigdimensionale (Halbleiter)-Systeme liegen vor, wenn die Bewegung der Ladungstrager in
einer oder mehreren Dimensionen auf den Bereich der de-Broglie Wellenldange A4
eingeschrankt ist [44]

Agp = 2mh(3m} ukpT) 72 (2.22)

h entspricht dem reduzierten Planck’schen Wirkungsquantum, kg ist die Boltzmann-Konstante
und T die Temperatur. Fiir Halbleiter bei kryogenen Temperaturen liegt A3g zwischen 10 nm und
100 nm [45]. Diese kritische Liange nimmt mit steigender Temperatur weiter ab. Der
Ladungstragereinschluss verdandert die Ladungstragerzustainde und Quantisierungseffekte
werden sichtbar. Eine der wichtigsten Konsequenzen daraus ist die veranderte Zustandsdichte,
die die Anzahl der Zusténde pro Energieintervall dE bei der Energie E angibt [44, 46].

2.3.2. Quantentopf

Die Quantentopfe (engl. quantum wells - QWs) besitzen den Ladungstragereinschluss in einer
Dimension, wahrend in den anderen beiden Richtungen die Ladungstrager frei beweglich sind.
Im Rahmen dieser Dissertation werden sie durch das epitaktische Wachstum von GaAs-InAs-
GaAs-Schichten hergestellt.> Aufgrund seiner groReren Bandlicke bildet GaAs eine
Potentialbarriere fiir die Ladungstrager im InAs-Topf: fir die Elektronen im Leitungsband und fiir
die Locher im Valenzband. Die Schichtfolge der Materialien sowie der Bandverlauf am I'-Punkt
sind in Abbildung 2.5 dargestellt.

Der Einschluss in z-Richtung und gleichzeitige Bewegungsfreiheit der Ladungstrager innerhalb
der QW-Schicht fiihren zur Ausbildung eines diskret-kontinuierlichen Energiespektrums [44]. Die

5 Es handelt sich dabei um eine InGaAs Benetzungsschicht, die beim Wachstum von selbstorganisierten
Quantenpunkten entsteht.
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genaue Position der Diskretisierungs-Niveaus ist vom Indiumgehalt und der Indiumverteilung,
der Weite des Quantentopfes, der Verspannung im Kristall sowie vorhandenen elektrischen und
magnetischen Feldern abhangig. Fiir eine genaue Berechnung der Energiezustdnde missen
deshalb nummerische Methoden benutzt werden [47]. Eine qualitative Abschatzung fir die
Energieniveaus l3sst sich jedoch stets angeben® [44, 48]:

h

ENm, (2.23)
mit aqy als Breite des Quantentopfes. Wegen des QW-Einschlusspotentials verschieben sich das
Energieminimum des Leitungsbandes zu gréoRerer und das Energiemaximum des Valenzbandes
zu kleinerer Energie. Die daraus resultierende Bandliicke von InAs-Quantentopf ist gréRer als im
Volumenkristall (Abbildung 2.5c) [42, 44]. Auch die Entartung der LH- und HH-Bander am I'-
Punkt wird aufgehoben, da die Quantisierungsenergie (invers) von der Masse der Quasiteilchen
abhangt [42]. Die Verschiebung des LH-Bandes ist dabei so stark, dass nur noch optische
Uberginge zwischen HH-Band und Leitungsband relevant sind.

(a) GaAs InGaAs GaAs (c)

o
S
(b) L8 | 0 -
E.(GaAs)
£ aw |4
E1S(QW)I } Eo(InGaAs)
VB VI

v

Wachstumsrichtung Wellenvektor k,,

Abbildung 2.5 (a) InGaAs Quantentopf umgeben von GaAs. (b) Bandstruktur eines
Quantentopfs. Der Ladungstragereinschluss in der Wachstumsrichtung fuhrt zur
Ausbildung von diskret-kontinuierlichen Energieniveaus. (c) Verlauf der Bander
eines InGaAs Quantentopfes im k-Raum. Die Vorlage fir das Bild ist [42]
entnommen.

Elektronen und Loécher kbnnen im Quantentopf ,eingesperrt” werden, dabei tberlappen ihre
Wellenfunktionen. Fir eine  angemessene Beschreibung  der  Dynamik  des
Rekombinationsprozesses bzw. der optischen Generation von Elektron-Loch-Paaren muss daher
die Coulomb-Wechselwirkung berticksichtigt werden. Sind ein Elektron im Leitungsband und ein

6 Dieser Zusammenhang ist eine Konsequenz der Heisenberg’schen Unbestimmtheitsrelation [48].
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Loch im Valenzband durch ihre Coulomb-Wechselwirkung gebunden, so bezeichnet man diesen
Zustand bzw. dieses Quasiteilchen als Exziton (X).

Ein Exziton im Quantentopft kann ndherungsweise wie ein zweidimensionales Wasserstoff-Atom
beschrieben werden. Fir unendlich hohe Potentialwdnde und eine Quantentopfbreite,
wesentlich kleiner als der Exziton-Bohrradius (aqw < aB'X)7, kann die Schrodinger-Gleichung in
Schwerpunktbewegung und in Relativbewegung zwischen Elektron und Loch separiert und
analytisch gelost werden. Die Herleitung ist z. B. in Ref. [49] zu finden. Der Bohrradius eines
Exzitons im Grundzustand im Quantentopf ist gleich

1m, 1
agqow = Em_;(eraB = 503,31) (2.24)

und die Exziton-Bindungsenergie ergibt sich zu

*

4 my
EX,QW = ___ERy =~ 4EX,3D' (2 25)

€ mg

wobei my und my die reduzierte effektive Masse des Exzitons bzw. die Masse des freien
Elektrons, ag = 0,053 nm [50] der Bohrradius des Wasserstoffatoms und ERy = 13,6 eV [50] die
Rydberg-Energie sind. Dementsprechend ist der Exziton-Bohrradius zwei Mal kleiner und die
Exziton-Bindungsenergie vier Mal hoher als im Volumenkristall fir das Exziton im Grundzustand.
Mit m, = 0,067m,, myy = 0,5my; und € =11,56 [51] ergibt sich der Bohrradius im
Quantentopf zu ag qw ~ 5 nm und die Bindungsenergie zu Ex g = 24 meV. Die endliche Hohe
der Barriere eines realen Quantentopfes verringert die Bindungsenergie, sie bleibt jedoch
weiterhin hoher als im Volumenkristall [44].

2.3.3. Quantenpunkte

Bei den Quantenpunkten (engl. quantum dots - QDs) handelt es sich um OD-Strukturen, da sie
einen Potentialeinschluss flr die Ladungstrdger in allen drei Raumrichtungen aufweisen. Die
Einschrankung in allen drei Raumrichtungen fiihrt zu noch starker gebundenen Exzitonen als es
bei den Quantentdpfen der Fall ist. Aufgrund der starken Lokalisierung der Ladungstrager ist die
Austauschwechselwirkung, die zur Aufspaltung des Grundzustandes fihrt, ebenfalls stark
erhoht.

Das Emissionsspektrum eines Quantenpunktes besteht aus diskreten Linien der exzitonischen
Mehrteilchenzustande, weshalb diese auch als kiinstliche Atome bezeichnet werden. Eine gute
Ubersicht zu diesem Thema kann z.B. in den folgenden Veréffentlichungen der AG Zrenner
gefunden werden [52-54].

7 Die in dieser Arbeit betrachtete Schichtdicke des Quantentopfes ist nur wenige Monolagen dick, da es
sich um die Benetzungsschicht handelt.
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2.3.4. Epitaktisches Wachstum niedrigdimensionaler Strukturen

Die in dieser Arbeit verwendeten Proben wurden von Dr. Ashish Rai in Bochum am Lehrstuhl von
Prof. Dr. A. D. Wieck mit Hilfe von Molekularstrahlepitaxie (engl. molecular beam epitaxy - MBE)
gewachsen. Die technischen Details und genauen Wachstumsparameter konnen der Dissertation
von Herrn Rai entnommen werden [55].

Eine MBE-Anlage ermoglicht das Abscheiden von extrem reinen und atomar glatten Schichten
mit einer Genauigkeit unter einer einzelnen Monolage. Beim Wachsen von unterschiedlichen
Materialien wie Indiumarsenid (InAs) auf Galliumarsenid (GaAs), passt sich die Gitterkonstante
von InAs (a,s = 6,0583 A [56]) der Substratgitterkonstanten von GaAs (agaas = 5,6533 A [57])
an. Dabei wird das InAs-Gitter verzerrt. Lateral wird das Indiumarsenid-Gitter passend zu der
GroRe der GaAs-Gitterkonstante gestaucht, wahrend in Wachstumsrichtung das InAs-Gitter
gestreckt wird. Das Volumen der InAs-Gitterzelle bleibt bei diesem Vorgang ungefahr gleich. Der
grolRe Unterschied zwischen den Gitterkonstanten, die Gitterfehlanpassung, fihrt zu einer sehr
starken Verspannung der InAs-Schicht. Deshalb kann die Benetzungsschicht (engl. wetting layer -
WL) aus InAs nur eine Dicke von knapp zwei Monolagen annehmen. Wird statt Indiumarsenid
Indiumgalliumarsenid (InGaAs) gewachsen, sinkt die Gitterfehlanpassung mit kleiner werdendem
In/Ga-Verhaltnis. Bei sehr niedriger Indium-Konzentration kann die Benetzungsschicht bis zu 30
Monolagen dick werden [58]. Wird weiterhin InAs bzw. InGaAs abgeschieden, so muss die
Verspannung in der Schicht durch die Bildung von Inseln, den Quantenpunkten, abgebaut
werden (siehe Abbildung 2.6). Den kompletten Einschluss erreicht man durch anschlieRendes
Uberwachsen der InAs-QDs mit einer GaAs-Schicht. Das Wachsen von Quantenpunkten auf der
diinnen Benetzungsschicht wird als Stranski-Krastanow Wachstum bezeichnet [55, 59, 60].

Abbildung 2.6 X-STM-Aufnahme eines InAs-Quantenpunktes in der GaAs-Matrix. Es
lassen sich das periodische Gitter des Kristalls, die Benetzungsschicht und der
Quantenpunkt als abgeflachte Pyramide erkennen. Diese Abbildung ist [61]
entnommen.
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Die Ausdehnung solcher Quantenpunkte liegt im Bereich weniger 10 nm, wahrend ihre Héhe
typischerweise zwischen 5 und 10 nm betrdgt (siehe Abbildung 2.6). Die Quantenpunkte
wachsen selbstorganisiert, das heildt statistisch verteilt. Aufgrunddessen ladsst sich nur ihre
Anzahl pro Flache, jedoch nicht die genaue Position kontrollieren. Eine bewdhrte Methode ist
das Wachsen eines Quantenpunkt-Dichtegradienten entlang des Wafers. Dazu wird in der MBE
wahrend des QD-Wachstums die Rotation des Wafers angehalten. Da der Wafer gegeniiber der
Indium-Effusionszelle verkippt ist, stellt sich wahrend des Abscheidungsprozesses ein Indium-
Gradient ein. Auf diese Weise kann die QD-Dichte im Bereich 1 QD/um? < Pop < 100 QD/um?
variiert werden. Bei unterkritischer InAs-Schichtdicke bildet sich nur die Benetzungsschicht. Die
Benetzungsschicht ist ein sehr schmaler Quantentopf mit relativ starken lokalen
Schichtdickenunterschieden. |hr Photolumineszenzspektrum ist deshalb stark verbreitert. Das
Quantenpunkt-Ensemble weist ebenfalls eine inhomogene Verbreiterung des Spektrums auf,
was auf die GroRenfluktuation der Quantenpunkte zurlickzufiihren ist.

Die Resonanzenergie der Benetzungsschicht und der Quantenpunkte kann u. a. wahrend des
MBE-Wachstums durch die Kontrolle des Gallium-zu-Indium-Verhaltnises festgelegt werden [55,
60].

2.4, Messmethoden

Die Photolumineszenzspektroskopie wird in der vorliegenden Arbeit vor allem zur
Charakterisierung der photonischen Kristall-Resonatoren verwendet. Das Hauptaugenmerk der
Arbeit liegt indessen auf der Photostromspektroskopie. Die phasenaufgelosten Messungen an
photonischen Kristall-Resonatoren werden mit der Methode der Autokorrelation zeitabhangiger,
optischer Felder durchgefihrt.

2.4.1. Photolumineszenz

Bei der Photolumineszenz (PL) Spektroskopie wird die Probe optisch iber der Bandlicke von
GaAs (Eg gaas(4,2K) = 1,52 eV £ 816 nm [62]) angeregt (Abbildung 2.7a, blauer Pfeil). Die
Anregungsstrahlung wird im Halbleiter absorbiert und es werden Elektron-Lochpaare erzeugt,
welche anschlieBend relaxieren und niederenergetische Zustinde einnehmen. Im
Volumenkristall ist es das Valenzbandmaximum fiir die Lécher bzw. das Leitungsbandminimum
fir die Elektronen. Im Fall von Heterostrukturen konnen die Ladungstrdager noch weiter
relaxieren und die Energiezustande von z.B. Quantentdpfen und Quantenpunkten auffillen. Der
Relaxationsprozess findet auf einer Zeitskala von einigen 100 fs statt [63], gefolgt von Elektron-
Loch-Rekombination unter Aussendung charakteristischer PL. Demzufolge weist das PL-
Spekltrum Resonanzen charakteristischer Energielibergange auf. In den untersuchten Proben
liegen die  Benetzungsschicht bei Ew.(4,2K)~139eV (~890nm) und das
Quantenpunktensemble bei ca. Eqp(4,2 K) ~ 1,32 eV (~940 nm).

Die Resonanzen der photonischen Kristall-Resonatoren koénnen ebenfalls im PL-Spektrum
detektiert werden. Die mit den Resonatormoden resonante Uberginge haben, entsprechend
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dem Purcell Effekt (2.11) eine erhdhte spontane Rekombinationsrate. Dariiber hinaus ist die
Emission, anders als im Volumenkristall, nicht in alle Raumrichtungen gleich wahrscheinlich,
sondern aus der photonischen Kristall-Ebene heraus gerichtet [64]. Die Sammeleffizienz der
emittierten Strahlung ist deshalb wesentlich hoher. Dieses Verfahren zur Bestimmung des
Modenspektrums wird im Englischen als internal light source technique bezeichnet [65].

(a) PL (b) PC

EPL< EPC

s
WWW/Q%

Abbildung 2.7 Gegeniiberstellung des PL Prozesses und der Photostrommessung in
einer WL- bzw. QD-Photodiode. Das jeweilige Regime wird Uber die
Diodenvorspannung eingestellt. Mit steigender Rickwartsspannung wird das E-
Feld E und deshalb die Bandverkippung starker, sodass die Wahrscheinlichkeit fiir
einen Tunnelprozess (b) héher als die strahlende Rekombination des Exzitons (a)
wird.

2.4.2. Photostromspektroskopie

Die Photostrom-(PC)-Spektroskopie kann nur bei elektrisch kontaktierten Proben angewendet
werden und basiert auf der Messung der Absorption. Die WL- oder QD-Zustdnde werden
resonant mit einem schmalbandigen Laser angeregt. Anders als bei der PL werden die Elektron-
Lochpaare durch ein starkeres elektrisches Feld Epc > Ep;, rdumlich getrennt und flieBen als
elektrischer Strom, ohne strahlend zu rekombinieren, ab. Abbildung 2.7b zeigt den Bandverlauf
einer WL-(QD)-Photodiode. Aufgrund des starken elektrischen Feldes Epc, welches durch die
Einbauspannung und die Diodenvorspannung bestimmt wird, ist die Wahrscheinlichkeit der
Ladungstrager, durch das Einschlusspotential zu tunneln, héher als die Wahrscheinlichkeit
strahlend zu rekombinieren.

Die spektrale Auflosung ist im Prinzip nur durch die Linienbreite des Lasers sowie die Stabilitat
der Spannungsquelle begrenzt [66] und erlaubt z. B. die Messung der natirlichen Linienbreite
der In(Ga)As-QDs im peV-Bereich. Zu diesem Thema wird auf die folgenden Arbeiten der AG-
Zrenner verwiesen [52, 54, 66-70].

Mit der PC-Spektroskopie kann auch das Modenspektrum eines Mikroresonators vermessen
werden. Falls die Laserwellenldnge mit der Modenresonanz {ibereinstimmt, kommt es zu einer
(optischen) Feldiiberhéhung innerhalb des Resonators, was in einer verstarkten Anregung von
Exzitonen und damit héherem gemessenem Photostrom resultiert. Die Resonanzkurve kann im
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Photostrom gemessen werden, indem die Laserwellenlange feinschrittig tber die Resonanz
verstellt wird.

Ein- und Zwei-Photon-Absorption

Die Wahrscheinlichkeit, ein Photon zu absorbieren und dabei ein Elektron-Loch-Paar zu
erzeugen, hangt in erster Naherung von der Photon-Energie Aw und der Zustandsdichte der
Halbleiterprobe ab. Bei einer Photonenenergie groRer als die Bandliicke des Materials hw > Eg
oder bei resonanter Anregung von Exzitonenzustanden erzeugt jedes absorbierte Photon ein
Elektron-Loch-Paar. In diesem linearen Regime (engl. one photon absorption - OPA) ist die
Wahrscheinlichkeit, ein Elektron-Loch-Paar zu erzeugen, konstant und die absorbierte Intensitat
der  Anregungsintensitdit  proportional Iggé\ o al,®, wobei a dem (linearen)
Absorptionskoeffizienten entspricht [71]. In Abbildung 2.8 ist dieser Prozess fiir die Anregung
Uber der Bandliicke vom GaAs (blau) und fiir die resonante Anregung eines Quantentopf-
Zustandes (rot) gezeigt. Bei einer Photon-Energie, die nicht der Ubergangsenergie eines
erlaubten Zustandes entspricht, z. B. kleiner als die Halbleiter-Bandliicke hw < Ej ist, ist es fur
ein Photon nicht moglich absorbiert zu werden und ein Elektron-Loch-Paar zu erzeugen.

f
OPA TPA -y
L

Abbildung 2.8 Gegeniiberstellung der Ein- (OPA) und Zwei-Photon-Absorption
(TPA).

Die Zwei-Photon-Absorption (engl. two photon absorption - TPA) kann als ein Zweistufen-Prozess
beschrieben werden.® Die Bandliicke wird liber die Anregung eines virtuellen Niveaus lberbriickt
(Abbildung 2.8). Dabei muss die Absorption zweier Photonen gleichzeitig stattfinden. Somit
wachst die Wahrscheinlichkeit flr diesen Prozess mit steigender Intensitadt [71]. Die absorbierte
Intensitat verhalt sich wie

I3ps o< BI, (2.26)

8 Die Sattigungseffekte werden auBer Acht gelassen. Vor allem in Zwei-Niveau-Systemen, wie dem QD-
Exziton, ist die Absorption leistungsabhangig. Bei gepulster Anregung kénnen aulRerdem koharente Effekte
beobachtet werden. Eine tiefgehende Analyse findet man z. B. in [54].
° Eine quantenmechanische Beschreibung ist z. B. in [72] beschrieben.
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wobei 8 der TPA-Koeffizient ist. Fiir GaAs liegt er bei f(GaAs) = 3,5+ 2 X 1078 cmW™1 [73]
und ist von der Polarisation bezliglich der Kristallrichtung abhangig [74]. Um die TPA beobachten
zu konnen, sind sehr hohe Anregungsleistungen notwendig. Deshalb verwendet man bei TPA-
Experimenten meistens gepulste Laser im ps- oder fs-Bereich. Der Effekt kann verstarkt werden,
wenn Mikroresonatoren von hoher Gite und mit einem kleinen Modenvolumen verwendet
werden [28].

2.4.3. Autokorrelation

Die Autokorrelation wird haufig in der Messtechnik und statistischen Auswertung von Signalen
verwendet. In der Optik kann die Zweistrahl-Interferenz mit Hilfe der Autokorrelation
beschrieben werden.

Das elektrische Feld eines Laserpulses bzw. allgemein eines amplitudenmodulierten optischen
Signals kann als Produkt einer harmonischen Schwingung mit der Tragerfrequenz wy und einer
langsam veranderlichen phasenbehafteten Einhillenden g(t) = |g(t)]e’?® ausgedriickt

werden
E(t) = Re{g(t) exp(iwpt)} (2.27)
Werden zwei identische, jedoch um 7 zeitverzégerte optische Signale (iberlagert, so gilt fir das
Gesamtfeld
Eces(t) = E() + E(t — T) = Re{g(t)e'®ot + g(t — 7)e!@ot=D} (2.28)

In der Praxis verwendete Photodetektoren kdnnen die schnellen Oszillationen von wq nicht
auflésen, weshalb das Messsignal eines quadratischen Detektors einer zeitlichen Mittelung der
Intensitadt entspricht

I(1) x f |E€ges(t) |2dt = C + Re {e"‘“off g)g (t — T)dt} (2.29)
Die Herleitung von (2.29) [34] ergibt sich durch die Ausfiihrung des Betragsquadrats von (2.28)
und anschlieRender Berechnung der Summe aus einer komplexen Zahl und ihrer komplex
Konjugierten. C ist eine von 7 unabhdngige Konstante, weshalb die gesamte Information lber
die t-Abhdngigkeit des Messsignals in der Autokorrelationsfunktion der komplexwertigen
Einhillenden steckt [34]

o]

Xe-rea@ = | 9(0g"(c =0t (2.30)
Eine Autokorrelationsfunktion ist symmetrisch beziiglich 7 =0 und nimmt bei grofRen
Verzégerungen einen konstanten Wert ein. Bei optischen Messsignalen ist dieser Wert gleich der
mittleren Intensitdt nicht interferierender Signale (I). lhr Maximum von 2(I) hat die
Autokorrelationsfunktion immer bei einer Verzogerung von t=0 [75 76]. Die
Autokorrelationsfunktion einer komplexen Funktion ist auBerdem hermitesch [75].
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Entsprechend dem Wiener-Khinchin Theorem ist die Fourier Transformierte der E-Feld
Autokorrelation gleich dem Spektrum des optischen Signals. [77]. Das bedeutet, dass die
Phaseninformationen des Signals in der E-Feld Autokorrelation nicht enthalten sind. In
Abbildung 2.9a sind zwei sech? —Laserpulse gleicher Halbwertsbreite, jedoch unterschiedlicher
Tragerfrequenzen gezeigt. Im oberen Graph ist die Tragerfrequenz konstant, wahrend unten
eine stetige Anderung der Tragerfrequenz vorliegt. Die Frequenzinderung wird (Frequenz-)
Chirp genannt. In Abbildung 2.9b sind die entsprechenden E-Feld Autokorrelationsfunktionenen
(schwarz) gezeigt. Ihre Halbwertsbreiten sind deutlich verschieden, obwohl die zugehérigen
Pulshalbwertsbreiten gleich sind. Durch den Chirp ist der untere Puls spektral breiter als der
obere. Dies korrespondiert mit einer schmaleren Halbwertsbreite seiner Autokorrelation.

! (@] §
©
3 ©
b 0 5 0
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E Xeras(T)
= — — Al T) ||
+1 c +1 leensnat(T)
0o
) ©
L 0 £0
L 2
e}
5
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Abbildung 2.9 Gegeniiberstellung der E-Feld- und Intensitdtsautokorrelation. (a)
Zwei Laserpulse gleicher Halbwertsbreite sowie konstanter Tragerfrequenz (oben)
und sich kontinuierlich verdndernder Tragerfrequenz (chirp) unten. (b) E-Feld-
(schwarz) und Intensitdtsautokorrelation (rot) der gegebenen Pulse.

Intensitdtsautokorrelation

Die Intensitatsautokorrelation ist ein Verfahren zur Messung der Laserpulsdauer. Wie bei der E-
Feldautokorrelation werden auch hier zwei identische Pulse zur Interferenz gebracht. Das Signal
des verwendeten Detektors ist diesmal proportional zum Quadrat der Intensitat. Dies ldsst sich
durch Frequenzverdopplung in nichtlinearen Kristallen oder mit Hilfe der Zwei-Photon-
Absorption erreichen [76]. Die schnellen Oszillationen des Strahlungsfeldes werden bei dieser
Methode nicht aufgelést I(t) o< |g(t)|>. Die Intensitits-Autokorrelation, auch
Korrelationsfunktion zweiter Ordnung [77] ist definiert als

[o0] [oe]

I(t)I(t—r)dtocf lg®I?1g(t — 1)?|dt (2.31)

— 00

Xintensitat (T) =f

— 00

Anhand des Beispiels in Abbildung 2.9b wird verdeutlicht, dass man mit dieser Methode
tatsachlich die Pulsbreite bestimmen kann. Die berechneten Intensitatsautokorrelationen (rot)
sind bei beiden Pulsen aus Abbildung 2.9a gleich. Unglinstig bei dieser Methode ist, dass die
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Pulsform bekannt sein muss. Dies ist der Tatsache geschuldet, dass unendlich viele
symmetrische und nichtsymmetrische Pulsprofile mit gleicher Autokorrelationsfunktion
existieren [76]. Fiir einen sech? —Laserpuls ist seine Intensitits-Autokorrelation ebenfalls eine
sech? —Funktion, deren Halbwertbreite um den Faktor ~1,543 groRer als die tatsdchliche

Pulsdauer ist.
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3. Probenherstellung und Prozessoptimierung

In diesem Kapitel werden zunadchst das Probendesign des kontaktierten photonischen Kristall-
Resonators und die technologischen Grundlagen der Elektronenstrahllithographie sowie des
reaktiven lonenatzens vorgestellt. Weitere, fir diese Arbeit relevante Technologien, wie
Kurzzeittemperaturverfahren, optische Lithographie sowie Aufdampf- und Abscheideverfahren
sind ausfuhrlich in der einschlagigen Literatur beschrieben, z. B. in [78-81].

Der Ablauf der Probenherstellung wird im Abschnitt 3.3 beschrieben. AnschlieBend werden die
Ergebnisse der Siliziumoxid- und GaAs-RIE-Prozesse und ihre Optimierung hinsichtlich vertikaler
und glatter Atzwinde sowie das Herstellen der freistehenden Membranen vorgestellt.

3.1. Probendesign

Abbildung 3.1 veranschaulicht den Probenaufbau des photonischen Kristall-Resonators, dessen
Mitte mit einem sehr schmalen metallischen Kontakt verbunden ist. Der photonische Kristall
besteht aus periodisch, hexagonal angeordneten, runden Lochern in einer GaAs-Membran. Diese
Lochanordnung weist eine photonische Bandliicke fiir die TE Moden auf, sodass die Ausrichtung
des optischen E-Feldes mit den Auswahlregeln fiir die Anregung des Exziton Grundzustandes in
Quantentopfen und Quantenpunkten Ubereinstimmt [82]. Die Parameter Membranschichtdicke,
Gitterkonstante a und Lochradius r werden mit Hilfe des freien Programmcodes MPB an das
Emissionsspektrum des Quantenpunkt-Ensambles angepasst. Fiir eine frei stehende GaAs-
Membran mit dem Brechungsindex n = 3,4 [83] und einer Schichtdicke von 180 nm 6ffnet sich
eine photonische Bandliicke im Bereich zwischen 1,2 eV und 1,4 eV, wenn die Gitterkonstante a
und der Radius r zu a = 250 nm und r = 0,25 - a = 62,5 nm gewahlt werden (vgl. Abbildung
2.1c). Der Resonator wird durch eine Reihe fehlender Locher, den sogenannten L-Defekt,
gebildet. So spricht man z.B. bei einem fehlenden Loch von einem L1 Resonator, bei drei
fehlenden Léchern von einem L3-Resonator usw.. Insgesamt werden acht unterschiedlich lange
Liniendefekte hergestellt {L1, L3, L5, L7, L9, L11, L13, L15}, um den Einfluss der
Metallkontaktabmessungen (Kapitel 6) zu untersuchen. Die Temperaturabhangigkeit des
Photostroms wird an einem L9-Resonator vermessen (Kapitel 7). Fir die phasenempfindlichen
Messungen wird ein L15-Resonator verwendet (Kapitel 8). Das Modenspektrum der Resonatoren
hdngt im Wesentlichen von der Grofle der Bandlicke und der Geometrie des Resonators ab,
wobei sowohl eine groRere Bandliicke als auch ein langerer Resonator zu einer héheren Anzahl
der Resonatormoden fihrt [7].

Das optisch aktive Material sind die selbstorganisierten InGaAs Quantenpunkte und die
Benetzungsschicht. Sie befinden sich genau in der Mitte der 180 nm dicken GaAs Membran. lhr
Emissionsspektrum von 1,279eV (970 nm) bis 1,4eV (886 nm) liegt innerhalb der
photonischen Bandliicke, sodass Resonanzeffekte beobachtet und studiert werden kénnen.

Das Zentrum des photonischen Kristall-Resonators ist mit einem diinnen und schmalen
Metallstreifen kontaktiert. Er ist h = 10 nm dick und w =50nm breit. AuRerhalb des
Resonatordefektes muss der Metallstreifen, um nicht unterbrochen zu werden, mindestens der
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Gitterkonstante entsprechend auf w,z., = 250 nm verbreitert werden. Die Kontakte verlaufen
senkrecht zum Resonatordefekt und exakt durch seine Mitte, sodass die Symmetrie der Struktur
nicht gebrochen wird. Die breitere Zuleitung des Schottky-Kontaktes sowie die vergrabene n*-
Schicht der GaAs-Membran sind jeweils mit einem Bondpad verbunden und elektrisch
kontaktiert. Auf diese Weise befindet sich in der Mitte des photonischen Kristall-Resonators eine
n*-i-Schottky Diode. Der entsprechende elektronische Bandverlauf ist in Abbildung 3.1b gezeigt.
Mit Hilfe einer von aullen angelegten Spannung kann die Bandverkippung im intrinsischen
Bereich verandert werden, was zur elektrischen Abstimmung von Quantenpunkten ausgenutzt
werden kann [18, 52]. Bei hinreichend groller Feldstédrke rekombinieren die Ladungstrager nicht
mehr strahlend, sondern tunneln aus der Benetzungsschicht bzw. dem Quantenpunkt und
kénnen im Photostrom detektiert werden (vgl. Abschnitt 2.4.2). Eine Besonderheit dieses
Entwurfes ist der lokale Schottky-Kontakt, der zu einer raumlichen Filterung des
Photostromsignals fihren soll. Nur in der unmittelbaren Umgebung des schmalen Schottky-
Kontaktes wirden die Exzitonen eine E-Feldanderung wahrnehmen, so dass auch der
Photostrom nur aus diesem begrenzten Bereich kommen kann.

(a)
130 Schottky-
g Kontakt
250 nm \- S . '
\. ® o 0 o' .. 90 nm i-GaAs
e e e . InGaAs WL
oo LoLoe " 40nm i-GaAs
.o. ® e 0..’ - A . 50 nm n*-GaAs
Lo e o oS T 700 nm Al Ga, As
n-Kontakt - 0.95 29 05

GaAs Substrat

(b)

<

Schottky-
Kontakt

50 nm 40 nm 90 nm

Abbildung 3.1 (a) Probendesign eines zweidimensionalen photonischen Kristall-
Resonators mit einem metallischen Schottky-Kontakt. (b) Elektronischer
Bandverlauf der n-i-Schottky Diode. Die Abbildung ist der Referenz [84]
entnommen.

Ein groBer Vorteil der in Abbildung 3.1a gezeigten Schottky-Kontakt-Geometrie ist die extrem
niedrige Dioden-Kapazitat, da sie im Wesentlichen durch die geometrischen Abmessungen des
Schottky-Kontaktes bestimmt wird. Die resultierende RC-Konstante erlaubt die Ubertragung von
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elektrischen Pulsen im ps-Bereich, was mit einem photonischen Kristall-Resonator eingebettet in
einer p-i-n-Diode [19, 20] nicht moglich ware. Denn sowohl die wesentlich groRere Kapazitat als
auch die schlechtere Leitfahigkeit der p-Schicht tragen zu einer wesentlich héheren RC-
Konstante bei. Gelingt es, die hochfrequenten elektrischen Signale zu einem Quantenpunkt zu
transportieren, kann der Zustand des Zwei-Niveau-Systems vollstdndig optoelektronisch
kontrolliert  werden [24, 70], was neue Moglichkeiten im  Bereich  der
Quanteninformationsverarbeitung eroffnet. In einem Resonator kann zusatzlich die erhohte
Licht-Materie-Wechselwirkung ausgenutzt werden.

3.1.1. Kapazitat der Mikrostreifenleitung

Die Berechnung der Kapazitat der Mikrostreifenleitung basiert auf den analytischen Formeln aus
den Referenzen [85, 86] und [87]. Die Formeln gelten fiir folgende Annahmen:

- Es breitet sich nur die transversal-elektromagnetische Grund-Mode aus.
- Die Mikrostreifenleitung und die Grundplatte (n*-Schicht) sind gute Leiter.
- Das Dielektrikum (i-GaAs-Schicht) besitzt keine Leitfahigkeit.

Die Kapazitat, bezogen auf die Lange der Mikrostreifenleitung, ergibt sich zu

0,1122 - €
c= ef f
1( 8h 8h 8h \? (3.1)
In{1+ —( ) ( ) + ( ) + 12
2\Werr) [\Werr Werr) ©
mit der effektiven Mikrostreifenbreite
d 4e
Werr =w +—=In (3.2)

"G @)

und der effektiven Dielektrizitatszahl

-1/2

(3.3)

e+1 e—1 10h
Cerf =3 v 3 <1+ w)
In der Formel (3.2) entspricht e = 2,718 der Eulerischen Zahl. Die MaRe der
Mikrostreifenleitung koénnen Abbildung 3.1a entnommen werden. Die Metalldicke ist h =
10 nm, fir die Breite wird die Breite der Zuleitung w = 250 nm eingesetzt. Die Dicke der i-
Schicht ist d = 130 nm. Die Dielektrizitatszahl hiangt im Allgemeinen von der Temperatur und
der Frequenz ab. AuRerdem &ndert sie sich beim Ubergang vom unstrukturierten Substrat zum
photonischen Kristall-Resonator und muss so entsprechend verringert werden. Aus
geometrischen Uberlegungen liegt diese Anderung im Bereich von 25 %. Diese Effekte sollen
hier jedoch nicht bericksichtigt werden. Fir die Dielektrizitatszahl wird € = 12,9 [88] eingesetzt.
Mit diesen Werten folgt fir die Kapazitdt der Mikrostreifenleitung C = 140 fF/mm. Bei einer
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technologisch sinnvollen Lange der Zuleitung von 100 um bis zum Bondpad und einem
Abschlusswiderstand R = 50 Q errechnet sich die Zeitkonstante zu tgc = RC = 0,7 ps.

3.2. Halbleiterstrukturierung

Zweidimensionale photonische Kristall-Resonatoren auf der Basis von GaAs kénnen mit Hilfe
bewahrter Verfahren der Halbleitertechnologie hergestellt werden. Darunter fallen nass- und
trockenchemische Atzverfahren sowie diverse Lithographieverfahren. Bei einer minimalen
StrukturgroBe von 50 nm kann z.B. die in der CMOS etablierte 193 nm optische Lithographie
verwendet werden. Fiir experimentelle Zwecke und wahrend der Entwicklungsphase ist jedoch
ein maskenunabhangiges Verfahren besser geeignet.

3.2.1. Elektronenstrahllithographie

Zur Erzeugung kleinster Strukturen in einer diinnen Lackschicht hat sich die
Elektronenstrahllithographie (engl. electron beam lithography - EBL) bewahrt. Aufgrund ihrer
Ladung koénnen die Elektronen in elektrischen und magnetischen Feldern beschleunigt und
abgelenkt werden. Diese Eigenschaften ermdglichen eine direkte, maskenlose Belichtung. Dabei
wird der fokussierte Elektronenstrahl iber die zu belichtende Bereiche der Probe gerastert. Je
nach verwendetem Lack kommt es bei der Belichtung zur Vernetzung (Negativlack) oder zur
Spaltung (Positivlack) der Polymerketten.'®° Das MaR dieser Verdnderung ist die Belichtungsdosis

It
— 3.4
= (3.4)
wobei I die Elektronenstromstarke, t die Belichtungszeit und A die belichtete Flache ist. Wird
eine kritische Belichtungsdosis erreicht, kann in einem anschlieRenden Entwicklungsschritt die
Lackschicht aufgelost werden, wobei auf der Probenoberfliche nur die Bereiche langkettiger

Polymere zurtickbleiben.

Die Elektronenstrahlbelichtung eignet sich hervorragend fiir die Erzeugung von Strukturen im
sub-Mikrometer Bereich. Die minimale StrukturgréfRe ist dabei von vielen Parametern, wie der
Elektronenstrahlqualitdt, Beschleunigungsspannung, dem verwendeten Lack und seiner
Schichtdicke abhédngig. Probeneigenschaften wie Atomgewicht, Leitfahigkeit und die Schichtfolge
haben Einfluss auf die Elektronenstreuung und die Sekundarelektronenerzeugung. Die daraus
resultierende ungewollte, langreichweitige (einige Mikrometer) Belichtung wird als Proximity-
Effekt bezeichnet [93]. Durch die Erhdhung der Beschleunigungsspannung findet die
Sekundarelektronengeneration tiefer in der Probe statt, wodurch der Proximity-Effekt
verringert, jedoch nicht vollstandig eliminiert wird [94]. Fir photonische Kristall-Resonatoren
hoher Giite muss deshalb die Belichtungsdosis dem Proximity-Effekt entsprechend korrigiert

10 Der in dieser Arbeit verwendete PMMA-Lack kann abhingig von der Belichtungsdosis positiv und
negativ sein. Bis zu einer Dosis D = 500 pC/cm™2 verhilt sich PMMA wie ein positiver Lack und ab ca. 5
bis 7 mC/cm™2 wie ein negativer [89-92].

32



werden. Daflir existieren verschiedene rechnergestiitzte Verfahren [95-98] und speziell fir 2D
photonische Kristalle optimierte Algorithmen [99].

Fir die Strukturierung der photonischen Kristall-Resonatoren und metallischen Streifenleitungen
wird das RAITH PIONEER Elektronstrahllithographie System der Arbeitsgruppe Prof. C. Meier
verwendet [100]. Die eingebaute Schottky-Feldemissionskathode erzeugt einen intensiven und
zeitlich stabilen Elektronenstrahl, dessen Stromstarke in einem Faraday-Kafig sehr genau mit
einer subpikometer Auflésung gemessen wird [101]. Die maximale Beschleunigungsspannung ist
30KkV. Das Gerat verfugt dariber hinaus Uber ein Laser-Interferometer basiertes
Positionsmesssystem, welches das Aneinanderreihen von Belichtungsfeldern (engl. stitching)
und Uberlagerte Belichtungen auf bereits strukturiertem Substrat (engl. overlay) mit einer
Genauigkeit von wenigen Nanometern ermdoglicht. Die GrofRe des Belichtungsfeldes hangt in
erster Linie von der eingestellten VergroRerung ab. Eine 400-fache VergroRerung entspricht
einer maximalen Feldgrofe von 250 pm X 250 um. Dementsprechend ist die minimale
Schrittweite des Elektronenstrahls beim verwendeten 16-Bit-DA-Wandler gleich 3,8 nm.
Kleinere Schrittweiten kénnen bei hoherer VergroRerung erreicht werden.

Overlay-Belichtung

Eine zentrale Rolle bei der Herstellung kontaktierter photonischer Kristall-Resonatoren nimmt
die genaue Platzierung der Metallkontakte bezilglich der Resonatorposition und ihrer
Ausrichtung ein. Die Bewegungsrichtung der Versteller und die Scanrichtungen des
Elektronenstrahls sind meistens jeweils nicht exakt orthogonal und auch bezlglich der
Probenausrichtung verschieden. Die Schrittweite in x- und y-Richtung sowie die eingestellte und
reale VergrofRerung konnen ebenfalls variieren und filhren ohne eine Korrektur zu einem
ungewollten Belichtungsverhalten. In Abbildung 3.2 sind mdgliche Fehlbelichtungen bei einer
Overlay-Struktur gezeigt. Normalerweise liegen mehrere dieser Linear-Transformationen vor. Sie
kéonnen mit Hilfe von definierten Markierungen, die im ersten Lithographieschritt erzeugt
werden, sehr effektiv minimiert werden [100, 102—-105]. Bei der darauffolgenden Belichtung
kénnen die Markierungspositionen bestimmt und das Geratekoordinatensystem durch lineare
Transformation an das Probenkoordinatensystem angepasst werden.

RN W S -

Translation Rotation Trapez Skalierung

Abbildung 3.2 Belichtungsfehler einer nicht ausgerichteten Overlay-Belichtung. Die
Vorlage fir die Abbildung ist [106] entnommen.
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3.2.2. Reaktives lonenatzen

Das reaktive lonendtzen (engl. reactive ion etching - RIE) ist ein technologisches Verfahren fir
einen kontrollierten Materialabtrag. Es kombiniert die Vorteile des isotropen Plasmaatzens mit
gerichtetem Abtrag beim lonendtzen. Eine RIE-Anlage basiert meistens auf einem
Parallelplatten-Reaktor (Abbildung 3.3a). Der Kammerdruck und die Gas-Flussrate werden mit
Hilfe einer Regelelektronik konstant gehalten. Durch Anlegen eines hochfrequenten
Wechselfeldes (typ. 13,56 MHz) zwischen den Elektroden kann in der Kammer eine
Gasentladung ziinden. Es entsteht ein Niedrigdruck- und Niedrigtemperaturplasma mit
Elektronen, lonen und neutralen angeregten Teilchen, den Radikalen [78]. Wahrend die
Elektronen dem schnellen Wechselfeld folgen kdénnen, liegt bei den viel massereicheren lonen,
abgesehen von Stollen, eine Tragheitsbewegung vor. Wegen der kapazitiven Kopplung ladt der
oszillierende Elektronenfluss die Grundplatte innerhalb weniger Sekunden nach dem Ziinden des
Plasmas negativ auf, wahrend die gleich grolRe Ladung der oberen Platte abflieRen kann. Die so
genannte Biasspannung kann bis zu —1000 V betragen, wdhrend sich innerhalb des Plasmas
eine positive Spannung von wenigen Volt einstellt. Das Profil des Spannungsverlaufs innerhalb
des Reaktors ist in Abbildung 3.3b gezeigt. Durch die statische Biasspannung beschleunigt treffen
die lonen nahezu senkrecht auf die Probe auf. Ihre laterale Geschwindigkeitskomponente hangt
mit der freien mittleren Weglange zusammen und bestimmt in erster Ordnung das resultierende
Atzprofil [78, 79].

- Gaseinlass (a) (b)
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Abbildung 3.3 Schema einer RIE-Anlage und die entsprechende
Spannungsverteilung. Die Vorlage fiir das Bild ist [79] entnommen.

Kammerdruckabhiingigkeit des Atzvorgangs

Der Prozessdruck ist einer der wichtigsten Parameter eines Atzprozesses und bestimmt
maRgebend das Atzprofil. Der eingestellte Druck steuert das Verhiltnis zwischen der
lonendichte und der neutralen Radikalendichte. Wahrend der lonenfluss vom Druck nahezu
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unbeeinflusst bleibt, kann der Fluss der neutralen Verbindungen um ca. drei GroRenordnungen
im typischen Druckbereich von 1 mTorr bis 1 Torr verdandert werden [107]. Etwas simplifiziert
lassen sich zwei Extrema festlegen: das chemische und das physikalische Atzen bzw. Sputtern
(Abbildung 3.4a & c). Bei niedrigem Druck (< 10 mTorr!?) liegt die freie mittlere Weglange der
lonen im Bereich einiger Zentimeter. Die lonen werden in Richtung der Probenoberflache
beschleunigt und treffen dort senkrecht auf. Dabei libertragen sie einen Teil ihrer kinetischen
Energie auf die Oberflichenatome und l&sen sie aus dem Kristall heraus. Die Atzfront verlauft
isotrop, da die Atzwinde von den lonen nicht getroffen werden (Abbildung 3.4a). Die Atzrate R,
die als Quotient aus Atztiefe zur Atzzeit definiert ist, ist vergleichbar gering. Da der
Materialabtrag vor allem von der kinetischen Energie der Teilchen abhingt, ist die Atzrate relativ
unabhangig vom Material, woraus sich eine geringe Selektivitat gegeniiber dem Maskenmaterial
ergibt [78, 79, 107]

_ Rsypstrat -

§=—""x1 (3.5)
RMaske
Ein mogliches Problem beim ausschlieRlich physikalischen Atzen ist die Redeposition vom
Masken- und Substratmaterial auf der Probe. Sie kann zu unerwiinschten Profilen nach dem
Entfernen der Maske fiihren [78, 107].

@ o] | | )
\ Streuung /\

Q i

=

Substrat

<10 mTorr 10 mTorr < p <1 Torr =1 Torr
physikalisches Atzen lonen-unterstitztes Atzen chemisches Atzen
(Sputtern)

Abbildung 3.4 Druckabhingigkeit des Atzprofils beim Plasma-Atzen.

Beim chemischen Atzen findet der Materialabtrag durch die Reaktion der neutralen Gasteilchen
bzw. der lonen mit den Atomen der Oberflache statt. Entscheidend fiir diesen Prozess ist die
Bildung von fliichtigen Reaktionsprodukten. Da die Bewegung der neutralen Teilchen keine

11 Die nicht mehr zulissige Einheit Torr = 101325/760 Pa wird von vielen Anlagenbauern und in
entsprechenden Veroffentlichungen weiterhin verwendet. Wegen der einfacheren Vergleichbarkeit der
RIE-Prozessparameter wird in dieser Arbeit fir den Kammerdruck ebenfalls die Einheit (Torr) verwendet.
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Vorzugsrichtung hat und die lonen aufgrund der hohen Dichte ihre kinetische Energie durch
StéRe mit anderen Gasteilchen verlieren, ergibt sich ein isotropes Atzprofil (Abbildung 3.3c) [78]
und ein starkes Unterdtzen der Maske. Die Atzrate und die Selektivitit gegeniiber dem
Maskenmaterial kénnen sehr hoch sein. Deshalb wird das chemische Atzen hiufig fiir den
ganzflachigen Materialabtrag, wie das Lackveraschen im Sauerstoffplasma verwendet [79].

Man spricht von physikalisch-chemischen bzw. lonen-unterstiitzten Atzen, wenn beide
beschriebenen Prozesse zum Materialabtrag beitragen (Abbildung 3.4b). Die Atzraten und die
Selektivitdt liegen im Allgemeinen zwischen dem rein physikalischen und rein chemischen
Atzvorgang. Der lonenbeschuss aktiviert die Oberfliche fiir eine chemische Reaktion und kann
bei senkrechtem loneneinfall vertikale Atzprofile erzeugen [78].

Im fir diese Arbeit relevanten Druckbereich von 10 mTorr bis 30 mTorr kann die
lonenstreuung nicht mehr vernachlassigt werden. Wie in Abbildung 3.4b skizziert, haben die
lonen eine laterale Geschwindigkeitskomponente, die zu einem unerwiinschten Atzprofil fiihrt.
Eine hohere RF-Leistung, die eine hdhere Biasspannung nach sich zieht, kann zu einem
anisotroperen Atzprofil fiihren, allerdings auf Kosten der Selektivitdt zwischen dem Substrat und
dem Maskenmaterial. AuBerdem kann eine hohere lonenenergie zu Kristallschaden fihren.

Atzprofilkontrolle durch Abscheidung einer Passivierungsschicht

Alternativ zur Erhéhung der lonenenergie, kann das Atzprofil durch die Abscheidung einer
Passivierungsschicht wahrend des Atzprozesses kontrolliert werden. Dabei wird versucht die
laterale Atzrate Ry, die z. B. fur das Unterdtzen der Maske verantwortlich ist, durch die
Abscheidung einer schwer zu atzenden Schicht zu kompensieren. Eine Passivierung kommt
zustande, wenn

- abgesputtertes Maskenmaterial sich wieder ablagert [108],

- Atzprodukte dissoziieren und sich als nichtfliichtige Produkte wieder ablagern [107],
- die Atzreaktion mit dem Material zu nichtfliichtigen Produkten fiihrt [107],

- eine Reaktion zwischen den Prozessgasen zu einem festen Produkt fihrt [107].

Die aufgezihlten Prozesse sind in erster Ndherung isotrop und es werden sowohl die Atzwinde
als auch die Atzfront passiviert. Ist die Abscheiderate Ry, geringer als die laterale Atzrate Ry,
kann die Maske unteratzt werden (Abbildung 3.5a). Ist dagegen die Deposition starker als der
laterale Abtrag, jedoch schwécher als der vertikale (R; < Rp < R, ), so kommt es zu einer mit
der Prozesszeit wachsenden Passivierungsschicht an den Atzwianden. Das Atzprofil im Substrat
verlduft schrig, da die Maskendffnungen mit fortschreitender Atzzeit zuwachsen. Mit steigender
Depositionsgeschwindigkeit wird der vertikale Abtrag zunehmend durch die Depositionsrate
kompensiert, weshalb die gemessene vertikale Atzrate R, sich verringert (Abbildung 3.5¢) [107].

Wie im mittleren Bild der Abbildung 3.5 skizziert, kann ein vertikales Atzprofil erreicht werden,
wenn beide Prozesse, laterales Atzen und Abscheidung sich genau kompensieren (Ry = Rp).
Beim SiO,-Atzen verwendet man dafiir haufig das Atzgas Trifluormethan (CHFs), das zur Bildung
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von Fluorkohlenstoff-Polymeren (C4F,) fiihrt [107, 109-112].%% Die Polymere bilden sich durch die
Reaktionen im Plasma. lhre Generation kann durch zusatzlichen Wasserstoff weiter erhoht
werden [108].

Der analoge Prozess beim GaAs-Atzen kann durch die Verwendung von Siliziumtetrachlorid
(SiCls) und Sauerstoff erreicht werden. Dabei bildet sich durch die Reaktion zwischen Si und O;
eine glasdhnliche SiO.-Verbindung [113].

Die SiO,- und GaAs-Atzprozesse sind ausfiihrlich in den Abschnitten 3.4.1 und 3.4.2 beschrieben.

Maske

®) |

Substrat

Ry> R, R <R,

Abbildung 3.5 Einfluss einer Passivierung auf das Atzprofil. (a) Im Fall zu geringer
Depositionsrate Rp und vorhandenem lateralen Abtrag R; kommt es zum
Unterdtzen des Maskenmaterials und geneigten Atzwanden. (b) Ein vertikales
Profil ergibt sich, wenn die laterale Atzrate genau durch die Depositionsrate
kompensiert wird. (c) Ist die Deposition der dominante Prozess, verengen sich die
Atzwinde aufgrund wachsender Ablagerungsschicht. Die vertikale Atzrate
verringert sich mit steigender Depositionsrate.

RIE-lag

Das Verhaltnis der Tiefe zur Breite eines geatzten Lochs wird als Aspektverhdltnis bezeichnet.
Unter einem RIE-lag versteht man die Abhangigkeit der Atzrate vom Aspektverhiltnis, wobei die
Atzgeschwindigkeit mit steigendem Aspektverhéltnis langsamer wird. In Extremfillen kann es
sogar zu einem Atzstopp kommen [111]. Das liegt vor allem an sich verschlechterndem
Transport der lonen, neutralen Radikalen und Atzprodukten in schmalen Offnungen [108, 111].
Da mit fortschreitender Atzzeit das Aspektverhiltnis groRer wird und die Atzgeschwindigkeit
R(t) zeitabhingig, ist die gemessene Atzrate, definiert als abgetragene Schichtdicke d geteilt
durch die Atzzeit, ein gemittelter Wert

d _ f(f["\tzzeit R(t)dt (3 6)

Uitzzeit Uitzzeit

Rgemessen =

2. 0b es zur Polymerbildung oder zu einem Atzvorgang kommt, hiangt im Wesentlichen von dem C:F-
Verhiltnis zwischen dem Kohlenstoff und dem Fluor des Prozessgases ab. Fiir einen Atzvorgang muss das
Verhiltnis kleiner oder gleich 1/2 sein [108].
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Unter Umstdanden kann es bei groBer werdendem Aspektverhaltnis zum erhdhten lateralen
Abtrag und zum Verlust der Anisotropie kommen. Aus diesem Grund kénnen Rezepte, die flr
freistehende Strukturen optimiert sind, nicht ohne Weiteres zum Atzen von Léchern
ibernommen werden [114].

Der Einfluss vom RIE-lag kann durch Herabsenken des Drucks verringert werden [108]. Falls bei
dem Atzprozess eine Passivierung vorliegt, kann der Effekt sogar umgedreht werden. Beim
umgekehrten RIE-lag werden breitere Offnungen langsamer geitzt als schmale [111].

3.2.3. Lift-off Prozess

Der Lift-off Prozess ist komplementar zum reaktivem lonenéatzen. Hierbei handelt es sich um ein
additives Verfahren, bei dem meist eine Metallstruktur einer vorgegebenen Geometrie auf die
Probenoberflache aufgebracht wird. Nach dem Belichten und Entwickeln wird die Probe in einer
Aufdampfanlage mit einer Metallschicht bedampft (Abbildung 3.6a). Die Atome treffen
idealerweise senkrecht auf die Probenoberflache, sodass die Metallschicht auf dem Lack von der
Metallschicht auf der Probenoberflache getrennt ist. AbschlieRend wird der Lack in einem
geeigneten Losungsmittel entfernt. Es bleiben nur die durch die Maske vordefinierten
Metallstrukturen auf der Oberflache haften [80].

Bei einer Lackkantenbedeckung, verursacht durch eine Variation der Atomflugrichtung oder
nicht senkrechte Lackkanten (Abbildung 3.6b), bleiben entweder unerwiinschte Metallfilmreste
Uber oder die Strukturen werden zusammen mit dem Metallfilm abgeldst. In solchen Fallen kann
ein zwei-Schicht-Lift-off Prozess Abhilfe schaffen, wie er in Abbildung 3.6c dargestellt ist. Man
versucht dabei einen Uberhang der oberen Lackschicht zu erreichen. Dies gelingt, wenn die
untere Lackschicht wesentlich empfindlicher als die obere ist, d. h. mit geringerer Dosis belichtet
werden kann. Daraus ergibt sich ein groReres Gebiet, in dem die kritische Belichtungsdosis
erreicht ist. Nach dem Entwicklungsprozess entsteht der gewiinschte Uberhang [80]. Alternativ
kann ein so genannter Lift-off-Resist (LOR) verwendet werden [115]. Der Unterschied zum
konventionellen Zwei-Schicht Prozess ist, dass LOR nicht belichtet, sondern wéahrend des
Entwickelns langsam aufgel6st wird. Hierbei kann seine Bestdndigkeit gegeniiber dem Entwickler
durch eine Temperaturbehandlung dem Prozess angepasst werden.

Der Zwei-Schicht-Lift-off Prozess eignet sich auch fiir dickere Metallschichten (bis zu 3 um) oder
fr schrages Bedampfen der Probe [115].
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Abbildung 3.6 Schematische Darstellung des Lift-off Prozesses. (a) Bei dem
Standardprozess wird die Probe und die Lackmaske durch Aufdampfen mit einer
dinnen Metallschicht bedeckt, die bei dem Abhebeschritt in einem
Losungsmittelbad zusammen mit dem Lack entfernt wird. Ubrig bleibt die
Metallisierung auf der Probe. (b) Die Metallschicht kann nicht abgehoben werden,
wenn die Lackflanken mit Metall bedeckt sind. (c) Der Zwei-Schicht-Prozess kann
bei dickerer Metallschicht oder nicht steilen Lackflanken verwendet werden. Die
untere Lackschicht wird wahrend des Entwicklungsvorgangs groRerflachig entfernt,
wodurch ein Hohlraum entsteht. Die Vorlage fiir das Bild ist [80] entnommen.

3.3. Probenherstellung

Der Herstellungsprozess einer Probe mit photonischen Kristall-Resonator-Photodioden besteht
aus einer grolRen Anzahl von Einzelschritten, die jeweils flr sich optimiert wurden und nach dem
Gesichtspunkt der Prozessfiihrung aufeinander abgestimmt sind. Der gesamte Prozess ldsst sich
in folgende sieben Teile gliedern:

- MBE Wachstum und ,,Wafermapping*,

- Herstellung der n-Frontkontakte,

- Herstellung der photonischen Kristall-Resonatoren,

- Herstellung der Schottky-Kontakte,

- Kontaktieren der Schottky-Kontakte mit den Kontaktpads,
- Unteratzen der photonischen Kristall-Resonatoren,

- elektrische Kontaktierung und Bonden.
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Abbildung 3.7 zeigt schematisch die Prozessschritte der Probe nach dem MBE Wachstum. Ein
detailliertes Prozessprotokoll mit zahlreichen Anmerkungen und Prozessparametern befindet
sich im Anhang.

1. n-Kontakt 2. PhCC 3. Schottky- 4. Schottky 5. PhCC
Kontakte Pads Membran
Belacken : Belacken Belacken auf Keramik-
Photoresist PECVD S0, PMMA Photoresist trager kleben
Belichtung & Belacken E-beam & Belichtung &
Entwicklung PMMA Entwicklung Entwmklung
I
E ----- BHF &
ﬁ KOH
i Atzen E-beam & Aufdampfen Aufdampfen
H,PO, Entwicklung Cr/Au Cr/Au
" %
Aufdampfen SiO, RIE &
Ge!Au.’CerfAu 0, Veraschen l Lift-off Lift-off

. GaAs RIE &
l Lift-off Si0, Atzen
5/5im= -GaAs
I B =
Bl InGaAs WL
} rm B AlGaAs
Bl Sio,
- 0 Resist
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Abbildung 3.7 Prozessiibersicht zur Herstellung der photonischen Kristall-
Resonator-Photodioden

3.3.1. MBE Struktur

Die untersuchten Proben wurden in der Arbeitsgruppe von Prof. Dr. A. D. Wieck von Dr. A. Rai an
der Ruhr-Universitat Bochum mit Hilfe von Molekularstrahlepitaxie (MBE) gewachsen. Die in
dieser Arbeit untersuchten Proben und ihre Eigenschaften sind im Anhang aufgelistet.
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Die Proben werden nach dem in Abbildung 3.8 gezeigten Schema epitaktisch gewachsen, wobei
die Membran fir ausschlieBlich optische Untersuchungen undotiert bleibt.

90 nm i-GaAs

_ WL (& QDs)
40 nm i-GaAs

50 nm n"-GaAs
(5nm N, = 1x10" cm®
35 nm N, = 2x10" cm”
10 nm N, = 1x10" cm”)

PhC Membran

700 nm GaAs/AlAs Ubergitter
(70 x [0,5 nm GaAs + 9,5 nm AlAs])

Opferschicht
A

100 nm n’-Puffer-Schicht

n‘-GaAs Wafer

Abbildung 3.8 MBE Schichtfolge der untersuchten Proben

Das verwendete Substrat ist ein Silizium-dotierter n*-GaAs Wafer mit [100] Orientierung. Die
Dotierung des Substrates spielt zwar keine Rolle fiir die Funktionalitdt der Proben, sie bietet
jedoch einen groRen Vorteil gegeniber intrinsischen Proben bei der
Elektronenstrahllithographie. Auf diese Weise wird vermieden, dass sich die Probe
elektrostatisch aufladen kann. Das MBE-Wachstum beginnt typischerweise mit einer
Pufferschicht (100 nm n*-GaAs). Sie dient der Verbesserung der Schichtqualitdit und dem
Abschirmen der funktionalen Schicht vor Storstellen aufgrund der Oberflaichenkontamination.
Die 700 nm dicke Ubergitterstruktur aus GaAs und AlAs fiihrt ebenfalls zur Verringerung der
Versetzungsdichte und zu glatteren Schichten [55, 116]. Aufgrund der hohen (gemittelten)
Aluminium-Konzentration (Alo,ssGaoosAs) ist sie als Opferschicht fir die photonische Kristall-
Membranen konzipiert und kann selektiv gegenliber GaAs entfernt werden. Die GaAs Membran
ist 180 nm dick und besteht aus 50 nm n*-GaAs und 130 nm i-GaAs. Das Dotierprofil der n*-
Schicht setzt sich zusammen aus 5nm Ny =1-10'® ¢cm 73, 35nm Np = 2108 cm =3 und
10 nm Np = 1 - 10*° cm ~3. In der Mitte der Membran befindet sich die aktive Schicht aus einer
InGaAs-Benetzungsschicht und den InGaAs-Quantenpunkten.

Vor dem Beginn der Prozessierung miissen die Proben, die einen Quantenpunkt-Gradienten
haben, charakterisiert werden, um die richtige Quantenpunkt-Dichte bzw. den Bereich ohne
Quantenpunkte zu lokalisieren. Das Auswahlen des geeigneten Waferabschnitts erfolgt mittels
,Wafermapping“. Hierbei wird die Photolumineszenz entlang des Quantenpunkt-Gradienten
gemessen, um den Bereich mit sehr niedriger Quantenpunkt-Dichte zu lokalisieren.
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Die funktionale MBE-Schicht ist nur wenige 100 nm dick (Abbildung 3.8) und muss vor
Beschadigungen und Kontamination, z.B. durch Fremdpartikel, geschiitzt werden. Deshalb wird
die Oberflaiche mit einer 1-2 um dicken Lackschicht (AZ6612 oder AZ6624 vgl. [117, 118])
versiegelt. AnschlieRend kann der ausgesuchte Bereich aus dem Waferstlick herausgetrennt
werden. GaAs lasst sich sehr leicht entlang der Kristallrichtungen [010] bzw. [001] spalten. Die
Sollbruchkante wird durch das Ritzen der Riickseite mit einer Diamantnadel, parallel zu einer
dieser beiden Kristallebenen, vorgegeben. Die Breite der Probe richtet sich nach der Grof3e des
Keramiktragers und muss kleiner oder gleich 5 mm sein. Die Ldnge kann bis zu 1,5 cm betragen.
Bei langeren Proben kann es wahrend der Elektronenstrahlbelichtung bereits aufgrund
minimaler Verkippungswinkel der Probe oder der Verspannung zu einer Variation der
Fokusebene und somit zu einem Qualitatsverlust kommen.

3.3.2. Herstellung photonischer Kristall-Resonator-Photodioden mit
einem Schottky-Kontakt

n-Kontakte

Der erste Technologieschritt in Abbildung 3.7 ist die Herstellung der n-Kontakte. Aufgrund der
vergrabenen n*-Schicht muss der elektrische Kontakt durch die i-Schicht der Membran gelegt
werden. Mit Hilfe der Fotolithographie werden Kontaktpads in einen positiven Lack belichtet
und entwickelt. Die 130 nm dicke intrinsische GaAs Schicht wird nasschemisch durch die
Lackmaske in einer Mischung aus Phosphorsdure, Wasserstoffperoxid und Wasser entfernt. Der
n-Kontakt besteht aus 15nm Ge/ 5nm Au/ 15nm CrNi/ 50 nm Au und wird in einer
Aufdampfanlage thermisch aufgedampft. Sowohl der Atzvorgang als auch das Aufdampfen
werden mit derselben Maskierung durchgefiihrt, ohne die Atztiefe nachzumessen. Dies erfordert
eine sehr gute Prozesskontrolle beim GaAs Atzen, vor allem, weil die GaAs-Membran nicht
durchgeéatzt werden darf. Abgesehen von einer geringeren Anzahl der Prozessschritte stellt
dieses Vorgehen einen entscheidenden Vorteil dar. Zum einen stimmen die Positionen der
freigelegten n*-Schicht und des aufgedampften Metallpads perfekt (iberein, zum anderen ist die
Qualitat des Lift-off-Prozesses auBerordentlich gut. Ahnlich wie beim Zwei-Schicht-Prozess in
Abbildung 3.6c entsteht durch das Atzen ein ca. 100 nm breiter Uberhang der Lackschicht. Die
Erfolgsquote des Abhebevorgangs liegt dadurch bei fast 100 %. Der Lift-off Prozess wird in
einem Aceton Bad durchgefiihrt und hat eine Gesamtdauer von ca. 10 min. Eine
zusammenhangende Metallschicht |6st sich bereits nach ein bis zwei Minuten und kann durch
leichtes Schwenken der Probe rickstandslos entfernt werden. Die verbleibenden Kontaktpads
werden in einem Kurzzeittemperaturverfahren (engl. rapid thermal annealing - RTA) [119] bei
390 °C einlegiert, wodurch ein Ohmscher Kontakt mit der vergrabenen n*-Schicht entsteht [55,
120-123].
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Photonische Kristall-Resonatoren

Die photonischen Kristall-Resonatoren werden mit Hilfe der Elektronenstrahllithographie und
dem reaktiven lonenitzen erzeugt. Fiir das Atzen von GaAs/AlGaAs werden meistens
chlorhaltige Gasgemische verwendet [107, 124—-129]. Da sie jedoch die gangigen Photolacke sehr
stark angreifen, muss eine zuséatzliche Maskierung, im vorliegenden Fall, aus Siliziumdioxid (SiO,)
verwendet werden. SiO, hat eine niedrige Selektivitit gegeniiber den Photolacken bei
fluorhaltigen Atzprozessen und eine hohe Selektivitdt zu GaAs/AlGaAs in chlorhaltigen Plasmen
[107, 130]. Die sogenannte Hartmaske aus SiO, wird mit Hilfe der plasmaunterstiitzten
chemischen Gasphasenabscheidung (engl. plasma-enhanced chemical vapour deposition -
PECVD) [119] abgeschieden. Die Schichtdicke der SiO,-Schicht richtet sich dabei nach der
Selektivitdt des GaAs-Prozesses Sgaas = Rgaas/Rsio, & 10 (siehe Abschnitt 3.4.2) und der zu
atzenden Schichtdicke durch die GaAs-Membran von dg,as > 200 nm. Mit diesen Werten ist die
minimale Schichtdicke der SiO-Schicht dyinsio, = dgaas/Scaas & 20 nm. Tatséchlich wird die
doppelte Schichtdicke abgeschieden, um die Prozessunsicherheiten zu beriicksichtigen.

Nach der PECVD-Abscheidung wird die Probe mit PMMA 950k (Polymethylmethacrylat) [131] in
einer Lackschleuder belackt und um das Losungsmittel aus der Lackschicht zu entfernen kurz auf
einer Heizplatte ,,gebacken”. Die Dicke der ausgebackenen Lackschicht betragt, abhangig von der
ProbengroRe, ca. 160 nm.

Die photonischen Kristall-Resonatoren werden mit Hilfe des Elektonenstrahlbelichters belichtet.
Die entsprechende Maske eines Resonators bzw. des gesamten Belichtungsfeldes der Probe mit
der Nummer PC331 ist in Abbildung 3.9b und c gezeigt. Sie besteht aus drei Ebenen, welche im
Verlauf des Herstellungsprozesses belichtet werden: 1. photonische Kristall-Resonatoren und
Marker (blau), 2. Flutbelichtung (gelb) und 3. Schottky-Kontakte (rot). Die drei Ebenen sind
prazise ortlich zueinander ausgerichtet, wie in der vergrofRerten Ansicht eines photonischen
Kristall-Resonators in Abbildung 3.9b zu sehen ist. Es sind vier Bereiche mit unterschiedlichen
Resonatoren {L9, L11, L13 und L15} vorhanden. Die entsprechende Bezeichnung®® befindet sich
jeweils am Rand der Maske und dient bei den optischen Untersuchungen der Orientierung auf
der Probe. Die Resonatoren sind in einer 6 X 6-Matrix gruppiert, wobei jeweils die obere Reihe
als Referenz nicht kontaktiert ist. Die Belichtungsdosis variiert in jeder Matrix von links nach
rechts von 1D, bis 2,25 D, in 0,25-Schritten, mit Dy = 110 pC/cm?.** Damit variiert der
Lochradius von ca. 65 nm bis ca. 75 nm. Die Gitterkonstante ist bei allen photonischen Kristall-
Resonatoren konstant a = 250 nm. Bei einer innerhalb des photonischen Kristalls konstant
gehaltenen Dosis macht sich der Proximity-Effekt bemerkbar und die Locher am Rand des
Defektes und am Rand des Resonators erfahren eine geringere Dosis, sodass der Lochradius in
diesen Bereichen kleiner als im Inneren des photonischen Kristalls ausféllt. Um eine homogenere
Dosisverteilung in der Umgebung des Resonatordefektes zu erreichen, wird, wie in [132]
beschrieben, die Dosis der ersten den Defekt umgebenden Reihe um den Faktor 1,025 erhoht.

13 Die Linienbreite der Beschriftung in Abbildung 3.9¢c ist gegeniiber der tatsichlichen Strukturlinienbreite
von 100 nm stark erhéht um fiir den Betrachter lesbar zu sein.

1 Auch die Belichtungsdosis die Kontakte wird auf die gleiche Weise variiert, was jedoch ein Fehler bei der
Maskenerstellung war.
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Die Belichtung wird bei einer Beschleunigungsspannung von 15 KV durchgefiihrt. Vor jeder
Belichtung wird das EBL-System einer Kalibrierungsroutine unterzogen [100], die neben der
Einstellung vom Fokus und Astigmatismus auch die Korrektur der VergrofRerung und die
Angleichung der Koordinaten des EBL-Systems an die Probe beinhaltet. Damit sollen die
Belichtungsfehler aus Abbildung 3.2 minimiert werden.

Nach der Belichtung wird das PMMA in einer Losung aus MIBK (Methylisobutylketon) [133] und
2-Propanol entwickelt. Als Vorbereitung auf das reaktive lonenatzen wird das PMMA durch eine
zusatzliche flachige Elektronenbestrahlung gehértet (siehe auch Abschnitt 3.4.1). Die in
Abbildung 3.9b und c gelb markierten Bereiche werden einer Flichendosis von 3000 pC/cm?
ausgesetzt. Die  Wirkung dieser Belichtung wird durch ein Absenken der
Beschleunigungsspannung auf 5 KV weiter erhoht, da aufgrund geringerer kinetischer Energie
der Elektronenstrahl vor allem im Lack gestreut wird, nicht tief in das Substrat eindringt und
deshalb eine groRere Anzahl von PMMA Molekiihlketten spalten kann.
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Abbildung 3.9 EBL-Maske der Probe PC331 fiir die Herstellung kontaktierter
photonischer Kristall-Resonatoren. (a) Reihenfolge der Belichtungsschritte mit
entsprechender Farbkodierung. (b) REM-Aufnahme eines kontaktierten
photonischen Kristall-Resonators und die entsprechende EBL-Vorlage. (c)
Gesamtubersicht der EBL-Maske. (d) REM-Aufnahme eines PhCC-Feldes, welches
mit einem Schottky-Bondpad verbunden ist.
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Bevor die photonischen Kristall-Resonatoren von PMMA in SiO, Ubertragen werden kénnen,
wird die Kammer der RIE-Anlage mit einem CF4/0,-Plasma gereinigt und anschlieRend eine 30-
mindtige Abkihlpause eingebaut. Diese Prozedur ist vor jedem RIE-Schritt notwendig, um fir
reproduzierbare Atzergebnisse zu sorgen. Zum Atzen von Siliziumoxid wird eine Mischung aus
Argon (Ar) und Trifluormethan (CHFs) verwendet. Als erster Atzprozess bei der Herstellung der
photonischen Kristall-Resonatoren beeinflusst dieser Schritt in besonderem MaRe die Qualitat
der Resonatoren. Die Optimierung dieses Prozesses wird in Abschnitt 3.4.1 beschrieben.

Die verbleibende PMMA-Maske wird im Sauerstoffplasma in der gleichen Anlage entfernt. Die
Prozessparameter werden dabei so gewahlt, dass der Abtrag vom PMMA moglichst ohne
Sputtern verlauft. Dies ist wichtig um die darunterliegenden Schichten aus SiO, und GaAs nicht
abzutragen. Hierflr wird eine niedrige RF-Leistung und ein relativ hoher Druck von p =
50 mTorr eingestellt.

Nach einem weiteren Reinigungsschritt der Kammer (ohne Probe) werden die photonischen
Kristall-Resonatoren aus SiO; in die GaAs-Schicht (ibertragen. Die Atzzeit wird so eingestellt, dass
die Atzfront definitiv die Opferschicht aus AlossGagesAs erreicht und gleichzeitig die SiO,-Maske
nicht vollstandig entfernt wird. Zum Atzen wird ein Gasgemisch aus SiCls, Ar und O, verwendet
(Beschreibung der Prozessoptimierung siehe Abschnitt 3.4.2). Die restliche SiO,-Maske wird in
einem CF4/0,-Atzschritt entfernt. Dabei wird wie zuvor darauf geachtet, dass die Schicht durch
eine chemische Reaktion und nicht den physikalischen Abtrag entfernt wird.

Schottky-Kontakte

Nach den vielen RIE-Schritten ist die Wahrscheinlichkeit, dass Atzriickstinde auf der Oberflache
zurickbleiben, relativ hoch. Um sicherzugehen, dass die GaAs-Oberflache fir die Herstellung der
Schottky-Kontakte ausreichend rein ist, wird die Probe kurz in eine stark verdiinnte KOH-L6sung
getaucht. Ein Vorher-Nachher-Vergleich der Probenoberflache in einem Auflichtmikroskop zeigt
dabei eine deutliche Verbesserung.

Die Probe wird erneut mit PMMA belackt, um die Schottky-Leiterbahnen mit Hilfe der
Elektronenstrahllithographie zu belichtet. Im EBL-System kdnnen die Markierungskreuze
automatisch gescannt (Abbildung 3.9¢c, griin) und die Koordinaten der Probe und des EBL-
Systems aufeinander ausgerichtet werden. Die erreichte Positionierungsgenauigkeit liegt im
Bereich von 10 nm. Abbildung 3.9b zeigt einen entsprechenden Vergleich zwischen der EBL-
Maske und einer REM-Aufnahme eines hergestellten photonischen Kristall-Resonators von der
Probe PC331c. Die Verjlingung des Metallkontaktes verldauft genau wie in der Vorlage zwischen
den Lochreihen.

Durch einen Designfehler der Maske erhoht sich die Belichtungszeit des mittleren Segments der
Kontakte (vgl. Abbildung 3.9b) von links nach rechts bei jedem zweiten photonischen Kristall-
Resonator in allen 6 X 6-PhCC-Feldern. Die resultierenden Kontaktbreiten nach dem Lift-off sind
45+ 5nm, 80 + 8 nm und 128 + 10 nm. Die Maske fiir die Kontakte bildet ein rechteckiges
Netz, welches alle photonischen Kristall-Resonatoren, ausgenommen die Referenz-Strukturen,
miteinander verbindet.
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Die Kontakte werden durch thermisches Aufdampfen von 5 nm Chrom und 5 nm Gold sowie
anschlieBRendem Lift-off-Schritt hergestellt. Da Gold auf GaAs sehr schlechte Hafteigenschaften
hat, wird Chrom als Haftvermittler verwendet. Die Auswahl der Materialien ist durch die
nachfolgenden Prozessschritte eingeschrankt. So scheiden z. B. die gangigen Materialien Titan
als Haftvermittler und Aluminium als Deckschicht aus, da die Kontakte aus diesen Materialien
beim Unterdtzen der Membranen von der Flusssaure gedtzt werden.

Schottky-Pads

Damit die 250 nm breiten Schottky-Kontakte mit dem Probenhalter elektrisch verbunden
werden konnen, werden zusatzlich groRere Schottkypads im Zwei-Schichten-Lift-off erzeugt
(Abbildung 3.6c). Dafiir wird eine Schicht LOR [115] und nach dem Ausbacken ein positiver
Photolack AZ6612 [134] auf die Probe aufgetragen. Die Schottky-Pads bestehen aus 10 nm
Chrom und 200 nm Gold und werden ebenfalls durch thermisches Aufdampfen erzeugt. Das
Gberschissige Metall kann schlielRlich beim Lift-off-Prozess im Remover-Bad [135] entfernt
werden.

Unterdtzten der Membranen

Die Probe wird mit zwei Komponenten Kleber auf einen Keramiktrager geklebt. Die
freistehenden photonische Kristall-Membranen werden durch nasschemisches Atzen in einer
gepufferten Flusssaurel6sung und einem zusatzlichen Reinigungsschritt zum Entfernen von HF-
Atzprodukten in der KOH-L&sung erzeugt (siehe Abschnitt 3.4.3). Abbildung 3.10a zeigt eine
Mikroskop-Aufnahme eines unterdtzten photonischen Kristall-Resonators. Der unteratzte
Bereich setzt sich in dieser Aufnahme deutlich von der unstrukturierten Umgebung ab.
Ausgehend vom isotropen Atzverhalten [136] und der Ausdehnung des unteritzten Bereichs am
Rand des photonischen Kristall-Resonators kann geschlussfolgert werden, dass die Opferschicht
unter dem photonischen Kristall komplett entfernt ist. Dabei werden die Metallkontakte aus
Chrom und Gold von der Saurelésung nicht angegriffen.

Elektrische Kontaktierung

Die fertig prozessierten und auf den Keramiktrdger geklebten Proben missen im letzten Schritt
elektrisch kontaktiert werden. Die Verbindung zwischen dem Keramiktrager und der Probe wird
mit einem 30 um dicken Aluminiumdraht im Bondverfahren hergestellt. Abbildung 3.10b zeigt
die bereits auf einen Keramiktrager geklebte und gebondete Probe PC331d. Die Bonddrihte
verlaufen von dem Keramiktrdger im Hintergrund zu den sieben Schottky- und zwei
guadratischen n- Kontaktpads. Neben den Schottky-Pads kann man die Felder der photonischen
Kristall-Resonatoren erahnen.
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Abbildung 3.10 (a) Auflichtmikroskop-Aufnahme eines unteratzten, kontaktierten
photonischen Kristall-Resonators. Der unterdtzte Bereich ist deutlich als
hellgriine Umrandung des Resonators zu erkennen. (b) Gesamtaufnahme der
prozessierten und gebondeten Probe PC331d. Die groRen Rechtecke aus Gold
sind n-Kontakte, die kleinen Pads verbinden jeweils ein PhCC-Feld. Alle PhCC-
Felder sind identisch.

3.4. Prozessoptimierung

Die meisten verwendeten Technologieprozesse sind bekannt und in der Literatur vielfach
beschrieben. Sie lassen sich jedoch nicht ohne Weiteres auf den hier beschriebenen
Herstellungsprozess Ubertragen und missen angepasst oder sogar separat neu erarbeitet
werden. Die Grinde dafiir sind Unterschiede in verwendeten Materialien bzw. Schichtfolgen,
abweichende Anlagenparameter und die Komplexitdt des Gesamtprozesses.

3.4.1. SiO2 Atzprozess
Optimierung der Prozessparameter beim CHF3;/Ar-RIE-Atzprozess

Die Herstellung der SiO,-Hartmaske fir die photonischen Kristall-Resonatoren ist der erste
Atzprozess. lhn zu beherrschen, ist besonders wichtig, da alle Fehler und UnregelmaRigkeiten in
der SiO,-Maske in die darunterliegende GaAs-Schicht Ubertragen werden. Die verwendeten
Prozessgase sind Trifluormethan (CHFs) und Argon (Ar). Der Zusatz von Argon fiihrt zum
Aufbrechen der Bildungen durch die schweren, in Richtung der Probe beschleunigten Ar-lonen
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[137, 138] und kann, je nach Konzentration, zu htheren Atzraten und verbessertem anisotropen
Atzverhalten beitragen. Fiir die Passivierung der Atzwinde ist Trifluormethan verantwortlich.
Durch die Ablagerung von Fluorkohlenstoff-Polymeren (CiF,) sind die Atzwinde vor reaktiven
Plasmabestandteilen und lonenbeschuss geschiitzt (siehe Abbildung 3.5b). Bei richtiger
Parameterwahl fiihrt dieser Mechanismus zu einem anisotropen Atzvorgang mit glatten und
senkrechten Strukturwianden. Dafiir miissen die Atzrate von SiO, und die Abscheiderate von
Fluorkohlenstoff-Verbindungen aufeinander angepasst werden.

Zusatzlich zur Passivierung der Seitenwdande kann es zur Polymerisation von PMMA,
hervorgerufen durch lonenbeschuss und UV-Bestrahlung im Plasma, sowie Ablagerung von nicht
flichtigen Verbindungen kommen [110, 138]. Diese Effekte fiihren zur Deformation der PMMA-
Maske und kdnnen gerade bei Strukturgrofen im submikrometer Bereich, welche typisch fir
photonische Kristalle im sichtbaren- und IR-Bereich sind, zu einem starken Qualitdtsverlust
fihren. In Abbildung 3.11 ist der Einfluss des CHF3/Ar-Plasmas auf die PMMA-Maske zu sehen. Es
wird die eingespeiste RF-Leistung und der Kammerdruck®® variiert, wobei der Gasfluss konstant
bei 8 sccm?®® CHFs und 8 sccm Ar gehalten ist. Die Atzzeit ist an die SiO,-Schichtdicke angepasst
und betrégt z.B. bei 5 mTorr: t(25 W) = 10 min, t(150 W) = 150 s,t(300 W) = 75 s. Auffillig
ist, dass in den meisten Abbildungen die Lackoberflache sehr stark angegriffen ist und die
anfangs kreisrunden Locher (Abbildung 3.11b) deformiert und kantig sind. Hohe Leistung (150 W
und 300 W) beglinstigt die Veranderung der Lackstruktur, ein hoher Druck fuhrt zu einer
glatteren Oberflache und zu regelmaRBigeren Strukturen. Ein Kammerdruck von p = 30 mTorr
und eine Leistung von P = 25 W liefern dabei das beste Ergebnis. Eine weitere Druckerh6hung
auf 40 mTorr fiihrt zu einem konischen Atzprofil, erkennbar an den zwei hellen Umrandungen
der Locher, moglicherweise ein Indiz fir starkere C«F,-Abscheidung.

Das Ergebnis wird weiter verbessert, indem die Gasfliisse schrittweise von 8 sccm auf 20 sccm
angehoben werden und das Gasverhéltnis von 1:1 beibehalten wird. Die Verdnderung des
Gasflussverhaltnisses fuhrt in jedem Fall, sowohl bei einem groReren Argonanteil als auch bei
einer héheren Trifuormethan-Konzentration, zu einem nicht vertikalem Atzprofil, dhnlich dem in
Abbildung 3.11a bei 40 mTorr und 25 W.

PMMA-Hdirten mit Elektronenstrahlbelichtung

Die Stabilitdit der PMMA-Maske im CHFs/Ar-Plasma lasst sich sehr stark durch eine zweite
flachige Elektronenstrahlbelichtung der bereits entwickelten Struktur erhohen. Wahrend bei
einer niedrigen Belichtungsdosis im Bereich von 100 bis 300 pC/cm2 die PMMA-Polymerketten
an den Belichtungsstellen aufgebrochen und im folgenden Entwicklungsprozess im
Losungsmittel herausgelost werden, kommt es bei einer hinreichend hohen Belichtungsdosis
(1000 — 10000 pC/cm?) zu einer weiteren Vernetzung des PMMA. Dabei bildet sich eine stabile
und atzresistente Schicht. Diese Technik wurde bereits auf andere Foto- [140] und

15 Der Leistungsbereich zwischen 50 W und 100 W fiihrt bei diesem Prozess zu einem instabilen Plasma
und ist deshalb wegen der notwendigen Reproduzierbarkeit ungeeignet.

16 Standardkubikzentimeter pro Minute (sccm) ist eine Einheit des Teilchenflusses. 1 sccm entspricht
einem Volumen von 1 cm? bei 0° C und einem Druck von 1013 hPa [139].

48



Elektronenstrahl-Lacke [141, 142] angewendet, ein Beleg fir die entsprechende Anwendung auf
den PMMA wurde nicht gefunden. Bei einer sehr hohen Belichtungsdosis (9000 uC/cm?) und
(vollstandiger) PMMA-Polymerisation kann im CHFs/Ar-Atzprozess nahezu keine Verdnderung
der PMMA-Maske beobachtet werden. Dies gilt auch fiir nicht angepasste Atzrezepte (Abbildung
3.11a, rot). Der Nachteil dieses Verfahrens ist eine extrem lange Belichtungszeit, weshalb nur
kleine Bereiche auf diese Weise ,gehirtet” werden kénnen. Mit dem optimierten Atzrezept
(20 sccm CHF3; + 20 sccm Ar, p = 30 mTorr, Pgg = 25 W) reicht eine Belichtungsdosis von
3000 uC/cm? aus, um bestmagliche Ergebnisse zu erzielen.

30 mTorr 10 mTorr 5 mTorr

40 mTorr

Abbildung 3.11 (a) Einfluss der Atzparameter Druck und RF-Leistung auf die
PMMA-Maske (8 sccm CHFs + 8 sccm Ar, die Atzzeit ist an die Atzgeschwindigkeit
angepasst). Die grin umrandete REM-Aufnahme bei 25 W und 30 mTorr zeigt
das beste erzielte Ergebnis. (b) Photonische Kristall-Strukturen in PMMA auf einer
SiO,-Oberflaiche nach der Entwicklung. In den Lochern kann man die
polykristalline Struktur von SiO, erkennen.
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Einfluss der Atzzeit

Bisher hat die Atzzeit in der Diskussion der optimalen Prozessfiihrung keine Rolle gespielt. Sie
wird jedoch wichtig, sobald die Atzfront eine Grenzschicht unterschiedlicher Materialien
erreicht.’ Im vorliegenden Fall ist dies der Ubergang zwischen Siliziumdioxid und
Galliumarsenid. Aus der Literatur sind unterschiedliche Grenzflacheneffekte, wie Kerben-Bildung
(engl. notching) aufgrund der entstehenden Oberflachenladung an einer isolierenden Oberflache
[111, 144] oder die Aufweitung der Atzfront bzw. Schidigung der Kristallwidnde wegen erhéhter
lonenstreuung an einer Atzstopp-Schicht bekannt [111, 145].

Fir die Untersuchung der Atzzeitabhingigkeit werden vier Membran-Proben (PC327a-d) mit
50 nm SiO; und in PMMA belichteten photonischen Kristall-Resonatoren vorbereitet. Sie werden
in der RIE-Anlage im CHFs;/Ar-Plasma mit dem zuvor optimierten Rezept (siehe Anhang)
unterschiedlich lange geatzt. Zwischen den einzelnen Atzversuchen wird die Kammer Plasma-
gereinigt. Um fiir alle Proben identische Prozessbedingungen zu gewahrleisten, wird der nachste
Versuch jeweils nach einer 30-miniitigen Abkiihlphase durchgefiihrt. Nach dem Atzen der SiO,-
Maske werden alle weiteren Prozessschritte an den vier Proben gleichzeitig durchgefiihrt um
Unterschiede in Prozessabldaufen zu vermeiden. Zundachst wurde die PMMA-Schicht im O,-
Plasma verascht. In Abbildung 3.12a sind entsprechende REM-Aufnahmen der Proben nach 6, 7,
8, und 9 min Atzzeit zu sehen. Fiir einen besseren Kontrast ist jeweils ein Loch eingefirbt. Griin
entspricht dem SiO; und grau dem GaAs. Die Bilder zeigen eine nicht durchgeétzte SiO,-Schicht
(6 min), eine teils durchgeétzte SiO,-Schicht (7 min), die SiO,-Maske nach optimaler Atzdauer (8
min) und nach zu langer Prozesszeit (9 min). Bei einer Atzrate von Rchr,/ar(Si02) = 6 nm/min
zeigen die ersten drei Bilder in Abbildung 3.12a Momentaufnahmen des Fortschreitens der
Atzfront in den Léchern mit einem Abstand von jeweils ca. 6 nm. Nach etwa acht Minuten wird
die GaAs Oberfliche freigelegt und der Atzprozess in die Tiefe gestoppt (RCHFS/Ar(GaAs) <
1 nm/min). Ab diesem Moment kommt es zur Ablagerungen an den Lochseitenwédnden, was
nach neun Minuten deutlich zu sehen ist. Die genaue Zusammensetzung dieser Ablagerungen ist
nicht bekannt. Es kann sich jedoch nicht um Fluor-Kohlenstoffverbindungen handeln, da sie
permanent (auch bevor die GaAs-Oberfliche erreicht wird) wahrend des Atzprozesses gebildet
werden und sich im O,-Plasma entfernen lassen [146]. Die Ablagerungen bestehen
hochstwahrscheinlich aus Galliumfluorid (GaFs) [147], welches eine nichtfliichtige Verbindung ist
und deshalb als Atzbarriere wirkt [107, 147, 148].

Betrachtet man nun die REM-Aufnahmen der photonischen Kristalle nach vollendeter
Prozessierung®®, wird der Einfluss der Maskenqualitat deutlich (Abbildung 3.12b). Im Fall einer
SiO,-Atztzeit von 6 min erscheinen die Lécher im GaAs unregelmaRig und kleiner als in der SiO,-
Vorlage aus Abbildung 3.12a, manche sind gar nicht vorhanden. Die hohe Selektivitat S = 10

17 In Zusammenarbeit mit Konstantin WeiRgerber wurden Experimente zum Einfluss der Atzzeit auf die
Gute der photonischen Kristall-Resonatoren durchgefiihrt. Ein Teil der Ergebnisse ist in seiner
Masterarbeit veroffentlicht [143].

18 Das GaAs-Atzrezept unterschiedet sich von dem in Abschnitt 3.4.2 beschriebenen und fiir die
Herstellung von kontaktierten photonischen Kristall-Resonatoren verwendeten Rezept. Die
entsprechenden Parameter sind: 4,5 sccm SiClsa + 4,5 sccm Ar, p = 3 mTorr, Prg = 150 W, Pcp = 60 W,
t = 45s; Rgaas < 460 nm/min, Rg;p, = 25 nm/min [143].
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zwischen GaAs und SiO, bedeutet, dass die Atzfront in SiO, viel langsamer verlduft, weshalb
geringe UnregelmaRigkeiten in der SiO,-Schicht eine relativ groBe Abweichung des GaAs-Profils
herbeifiihren. So wird z.B. die KorngrofRe der SiO,-Schicht mit Hilfe eines Atomkraft-Mikroskops
(engl. atomic force microscope - AFM) zu ca. 30 nm in lateraler Richtung und 2 — 3 nm Hdohe
bestimmt. Allein daraus ergibt sich eine Variation der Atztiefe im GaAs von 20 nm bis 30 nm.
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Abbildung 3.12 Die Abbildung zeigt den Einfluss der Prozesslaufzeit beim RIE-Atzen
im CHFs/Ar-Plasma auf die Qualitat der photonischen Kristalle. (a) REM-
Aufnahmen der SiO,-Maske nach unterschiedlichen Atzzeiten (PMMA wurde
entfernt). Um den Kontrast zu erhohen, ist jeweils ein Loch farbkodiert. Griin
entspricht Siliziumdioxid und grau Galliumarsenid. (b) REM-Aufnahmen der
photonischen Kristalle nach dem Unteratzen in der Flusssaure. Beim zweiten und
vierten Bild sind die geneigten Atzwénde hervorgehoben. (c) In der PL gemessene
Q-Faktoren (siehe Abschnitt 5.2) zweier Moden (schwarz, rot) hochster Giite eines
L7-Resonators in Abhdngigkeit der Resonanzenergie (r/a-Verhéltnis).

Das Resultat wird deutlich besser, wenn die SiO,-Atzzeit um eine Minute erhdht wird, zeigt dann
jedoch ungewollte Einkerbungen an den Lochrandern. Diese verschwinden bei 8 min, tauchen
jedoch wieder auf, wenn die SiO, Atzzeit auf neuen Minuten weiter erhéht wird.

Die anhand der REM-Aufnahmen geschilderte Entwicklung der Probenqualitat wird auch in PL-
Spektren der photonischen Kristall-Resonatoren beobachtet. Die daraus gewonnenen Q-
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Faktoren®® der Moden sind in Abbildung 3.12c dargestellt. Es wurden jeweils die beiden Moden
mit den hochsten Q-Faktoren untersucht. Zur besseren Vergleichbarkeit ist die Entwicklung der
Q-Faktoren in Abhangigkeit der Resonanzenergie, die wiederum vom r/a-Verhaltnis der
photonischen Kristalle abhingt, gezeigt. Proben, die 6 min im CHFs/Ar-Plasma geétzt sind,
zeigten keine Modensignatur. Die hochsten Q-Faktoren mit UGber 7000 zeigen eindeutig die
photonischen Kristall-Resonatoren nach 8 min SiO,-Atzzeit. Die Q-Faktoren bei kiirzerer bzw.
ldngerer Atzzeit sind im Schnitt um mehr als Faktor zwei kleiner.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass eine optimale Atzzeit fiir den gewahlten Prozess und
das vorliegende Materialsystem existiert. Sie entspricht der Zeit, in der die GaAs-Oberflache in
den Lochern komplett freigelegt wird. Eine qualitative Aussage, ob ein zu kurzes oder zu langes
Atzen der Maske zu besseren Ergebnissen fiihrt, ldsst sich auf Basis dieser Datenlage nicht
machen. Auch ist nicht geklart, woraus die Ablagerungen bestehen, wie schnell sie wachsen und
wie hoch ihre tatsichliche Atzrate im SiCla/Ar/(0,)-Plasma ist. Eine weitere Prozessoptimierung
ist notwendig, um die Ablagerungen zu vermeiden bzw. zu minimieren. Falls ausschlielRlich die
Ablagerungen fiir die Lochdeformation bei zu langer Atzzeit verantwortlich sind, wiirde ein
geeigneter, zu SiO, und GaAs selektiver Reinigungs-Atzprozess die Prozessfiihrung vereinfachen.

3.4.2. GaAs Atzprozess

Nach dem Herstellen der SiO,-Maske und dem Entfernen von PMMA werden die photonischen
Kristall-Strukturen in einem weiteren RIE-Prozess in das GaAs Ubertragen. GaAs im Speziellen
und Ill-V-Halbleiter im Allgemeinen kénnen in chlorhaltigen Plasmen geétzt werden. Ahnlich wie
beim SiO,-Prozess bedarf es im Regelfall anderer Gaszusitze, um senkrechte Atzprofile zu
erreichen [107, 149]. Die haufigste Verwendung findet Argon. Es geht keine Bindungen ein und
ist aufgrund seiner groRen Masse fiir den physikalischen Materialabtrag [107] und die Erh6hung
der chemischen Reaktivitat von GaAs verantwortlich [150]. Dennoch ist es sehr schwer, optimale
Atzbedingungen zu erreichen und das chemische, isotrope Atzen sowie das Argon-Sputtern in
Balance zu bringen [149, 151, 152].

Das urspriinglich verwendete Atzrezept ist in der AG Prof. C. Meier an der Universitat Paderborn
erarbeitet und wahrend der Masterarbeit von Konstantin WeiRRgerber fiir die Herstellung von
photonischen Kristall-Resonatoren optimiert worden: 4,5sccm SiCls + 4,5sccm Ar, p =
3mTorr, Prg = 150 W, Picp = 60 W [143]. Es zeichnete sich durch einen sehr niedrigen Druck
und eine hohe Bias-Spannung aus. Die lonen kénnen fast ungehindert senkrecht auf die GaAs-
Oberfliche auftreffen und sorgen auf diese Weise fiir vertikale Atzwande. Im Verlauf dieser
Arbeit wurde eine Erhéhung des minimal erreichbaren Prozessdrucks von 2,3 mTorr im April
2009 bis 5,2 mTorr im Januar 2016 beobachtet. Daraus ergab sich ein erhdhter lateraler Abtrag,
rauere Atzwidnde und damit einhergehend eine Verringerung der Giite von photonischen
Kristall-Resonatoren. Eine weitere Optimierung des Prozesses konnte die Rauigkeit jedoch nur
unzureichend verringern. Da der Druck nicht weiter gesenkt werden konnte, musste ein anderer
Ansatz gefunden werden um die Qualitdt wiederherzustellen. Es hat sich als sehr effektiv
erwiesen, die Strukturwinde vor dem lateralen Atzen zu schiitzen, indem wahrend des

19 Die Vorgehensweise bei der Bestimmung der Resonatorgiite ist in Abschnitt 5.2 beschrieben.
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Prozesses eine Passivierungsschicht abgeschieden wird (siehe Abschnitt 3.4.1). Ahnlich dem
CHF3/Ar-Prozess kommt es zu einer Abscheidung einer glasdhnlichen (SiOx) Passivierungsschicht,
wenn dem SiCls-Plasma Sauerstoff zugefiihrt wird [113, 126, 152, 153].

Optimierung des SiCl,/0:-RIE Prozesses

Der erste Schritt besteht darin, das richtige Verhaltnis zwischen Siliziumtetrachlorid und
Sauerstoff zu finden. Die Atzversuche werden an n-dotierten GaAs-Waferstiicken durchgefiihrt.
Die Herstellung photonischer Kristalle in GaAs ist wegen der Elektronenstrahllithografie und
mehrerer RIE-Schritte aufwandig und lang, deshalb wird die Untersuchung zum SiCls/O,-
Verhaltnis an freistehenden Saulen (engl. pillar)-Strukturen gemacht. Die Probenvorbereitung ist
denkbar einfach und zeitsparend. Die Wafer werden gespalten, wobei kleine GaAs Splitter
entstehen, die sich zum Teil auf der Oberflache wieder ablagern. Diese Partikel-Kontamination
der Waferstiicke wird als Atzmaske fiir die Pillar-Strukturen verwendet. Ihre Ausdehnung reicht
von einigen zehn Nanometer bis zu hunderten von Mikrometern. Nach dem Spalten werden die
Proben in der RIE-Anlage geatzt und unter dem REM untersucht.

Der Einfluss der Gasgemisch-Zusammensetzung wird bei einem konstantem Gesamtfluss von
9sccm und einem Prozessdruck von 4,5 mTorr fir zwei unterschiedliche RF-Leistungen
untersucht. Die Ergebnisse sind in Abbildung 3.13 zusammengefasst. Der Zusatz von Sauerstoff
fiihrt zunachst zu einer Erhéhung der Atzrate, was mit einer besseren Dissoziation von SiCls in
hochreaktive Cl,-Verbindungen zusammenhingt [113]. Die Atzrate sinkt wieder, wenn der SiCls-
Fluss weiter abnimmt und nicht mehr ausreichend Cls-Radikale gebildet werden kénnen. Der
Wendepunkt der Kurven und damit der maximale Abtrag ist leistungsabhéngig. Im Fall von 75 W
liegt er bei ¢g;ci, = 5 sccm und im Fall von 25 W bei ¢g;c), = 6,5 sccm. Eine héhere RF-Leistung
begiinstigt die Spaltung von Siliziumtetrachlorid, weshalb eine weitere Verschiebung der Atzrate
zu kleinerem SiCls-Anteil bei noch hoherer RF-Leistung denkbar ist.

In Abbildung 3.13 sind einige Atzprofile der Pillar-Strukturen bei unterschiedlichen Gasgemisch-
Verhaltnissen zu sehen. Die REM-Bilder zeigen die Strukturen unmittelbar nach dem RIE-
Atzprozess und nach einem anschlieBenden Flusssdurebad. Wiahrend bei hohen SiCl,-Fliissen das
Atzprofil der Pillar vor und nach dem HF-Bad gleich geblieben ist, &nderte es sich ab einem Fluss
von 6 sccm (gilt fir beide RF-Leistungen). Am Beispiel von ¢g;c), =~ 4 sccm sieht man vor dem
Flusssduredtzen einen Pillar mit glatten, senkrechten Wanden. Nach dem Flusssdaurebad andert
sich das Profil zu einem spitz zulaufenden Konus. Die entfernte Schicht ist eine Ablagerung aus
SiOx [113, 126]. Die konischen Strukturen weisen eine sehr glatte Oberflache und einen nahezu
konstanten Neigungswinkel entlang der gesamten Strukturhdhe auf. Ein Vergleich mit anderen
Aufnahmen zeigt, dass der Neigungswinkel mit steigendem SiCls-Fluss bis ca. ¢ic;, = 7 sccm
abnimmt und fir noch groRere SiCls-Flisse sogar negativ wird. Auf diese Weisen lassen sich
Offnungswinkel im Bereich von +10° bis —10° erreichen. Das Flussverhéltnis steuert die Bildung
von SiOx und die laterale (vertikale) Atzrate. Im Fall von ®sicl, = 7 scem sind beide Prozesse —
die Bildung von SiOx und das laterale Atzen — ungefdhr im Gleichgewicht, weshalb Strukturen
mit senkrechten Wanden moglich sind. Dabei ist der Einfluss der RF-Leistung auf den
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Neigungswinkel gering bis nicht vorhanden. Dies konnte zusatzlich fir ¢gc, = 6 sccm im
Bereich 25 W bis 150 W bestatigt werden.
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Abbildung 3.13 Einfluss vom SiCls-Gasfluss und von der RF-Leistung auf die GaAs-
Atzrate im SiCls/O,-RIE Prozess. Der Gesamtfluss ist konstant ¢ges = 9 sccm, der
Druck entspricht 4,5 mTorr. Die REM-Aufnahmen zeigen ausgewihlte Pillar-
Atzprofile bei unterschiedlichen Gasflussverhaltnissen direkt nach dem RIE-Atzen
und nach anschlieBendem Flusssaure-Bad.

Bei einem niedrigen Sauerstoffanteil und hoher SiCl;-Konzentration ist die Bildung von SiOy-
Verbindungen verringert und der laterale Abtrag dominant. Da die laterale Atzrate nur schwach
von der RF-Leistung abhdngt, jedoch die vertikale Komponente in etwa linear mit der Leistung
wachst, ist das Atzprofil bei dieser Gaszusammensetzung stark leistungsabhingig. Bei einem
Fluss von ¢g;c), = 8 sccm und einer Leistung von Prp = 25 W sind die beiden Atzraten ungefihr

gleich groR, was sich in einem fast vollstandigen Verlust der Anisotropie zeigt.
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Neben dem Atzprofil, ist auch die Rauigkeit der Atzflanken von dem Flussverhiltnis abhingig.
Geschiitzt durch die SiOx-Passivierung bei niedrigem SiCls-Gehalt und beim isotropen Atzen im
Bereich hoher SiCs-Fliisse sind die Atzflanken sehr glatt. Dagegen sind die Atzflanken bei
vertikalen Strukturen, im Bereich von ¢g;c, = 7,0 £ 0,5 scem relativ rau und erreichen Werte
von (iber 20 nm.?°

Bessere Atzergebnisse lassen sich durch eine Druckerhdhung erreichen (Abbildung 3.14). Die
Proben werden jeweils 10 min geatzt (7 sccm SiCls/2 sccm Oz, Prgp = 75 W) und anschlieRend
im REM untersucht. Sie zeigten eine kontinuierliche Erhéhung der Atzrate bei gleichzeitiger
Verringerung der Oberflachenrauigkeit mit einem Minimum bei 15 mTorr. Die mit dem REM
gemessene Rauigkeit liegt bei diesem Druck unter 1nm, was der Auflosungsgrenze des
Mikroskops entspricht. Eine weitere Druckerhéhung fiihrt zu einer leicht erhéhten Rauigkeit von
2 nm.
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Abbildung 3.14 Atzraten und Rauigkeit der Pillar-Strukturen in Abhingigkeit vom
Kammerdruck. Die Prozessparameter sind: 7 sccm SiCls + 2 sccm O,, Prp = 75 W,
10 min.

An den beiden REM-Aufnahmen in Abbildung 3.14 ist aulRerdem zu sehen, dass mit dem
Fortschreiten der Atzfront die Pillar gleichmaRiger werden, wihrend sie im Bereich der Spitze
einen anderen Neigungswinkel der Atzflanken besitzen bzw. ungleichmaRig geatzt sind.

Der Versuch, das Rezept auf photonische Kristalle zu Ubertragen ergibt, ein &ahnliches
Atzverhalten. Abbildung 3.15 zeigt eine REM-Aufnahme eines photonischen Kristalls nach dem
SiCls/O2-RIE-Schritt (7 sccm SiCla/2 sccm O,, 15 mTorr, Prp = 75 W, 2 min) und dem Entfernen
der restlichen SiO,-Maske im CF4/0,-Plasma. Die 180 nm dicke GaAs-Membran ldsst sich anhand
des Helligkeitskontrastes zwischen der GaAs- und AlGaAs-Schicht erkennen. Obwohl die Probe

20 Dje Rauigkeit der Pillar wird anhand der REM-Aufnahmen bestimmt. Dabei handelt es sich nicht um
einen statistischen Mittelwert, sondern um eine Schatzung.
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etwas schrig gespalten ist, ist das konische Atzprofil und die Rauigkeit im Bereich der GaAs-
Membran deutlich sichtbar. Nahe an der Oberflache verlaufen die Locher trichterférmig. Mit
steigender Atztiefe werden die Offnungen steiler und vor allem glatter. Da dieser Effekt sowohl
bei den Pillarn als auch bei photonischen Kristallen beobachtet wird, d. h. Aspektverhaltnis
abhingiges Atzen als Grund ausscheidet, kann das Atzverhalten mit einem instabilen Plasma
erklart werden [107]. Von der Ziindung des Plasmas bis zum stabilen Betrieb vergehen ca. funf
Sekunden (abhangig vom Prozess kdnnen es auch mehr sein). Unter der Annahme einer (ber die
Zeit gleichmaRigen Atzrate passen die trichterférmigen Lécher und die Rauigkeit in der oberen
Halfte der Membran genau in dieses Zeitfenster: d = Rgaast = 8,8nm/s - 5s = 44 nm.

T GaAs-

i Membran
K

»lé

AlGaAs-
Opferschicht

Abbildung 3.15 GaAs photonischer Kristall nach dem SiCls/O,-RIE-Prozess (7 sccm
SiCla/2 sccm O,, 15 mTorr, Prp = 75 W, 2 min). Zu sehen ist die GaAs-Membran
und die AlpssGaoesAs-Opferschicht. Der Atzverlauf ist im Bereich der GaAs-
Membran uneben und rau, wahrend im Bereich der Opferschicht die Wande glatt
sind.

Eine weitere Anpassung der Parameter fiihrt zu keiner wesentlichen Verbesserung des
Atzprofils. Das zuvor gewihlte Gasfluss-Verhiltnis von 7 sccm SiCls/2 sccm O ist auch fiir PhC-
Strukturen relativ passend gewahlt. Eine feinere Abstufung der Gasflisse ist aufgrund der
Gasflusskontroller in der Atzanlage schwierig. Zwar kénnen die Fliisse mit einer Genauigkeit von
40,1 sccm vorgegeben werden, jedoch liegt die Genauigkeit der Regelung im Bereich von
+(0,2 - 0,4) sccm. Die Variation des Gasverhidltnisses fiihrt sowohl bei erhéhtem
Siliziumtetrachlorid-Gehalt als auch bei hoherem Sauerstoffanteil zu starkerer Trichterbildung.
Allein durch die Erhéhung der Leistung auf Pz = 100 W ergeben sich relativ steile Atzflanken,
deren Rauigkeit jedoch deutlich ansteigt. Die Verringerung des Drucks fiihrt ebenfalls zu rauen
Wanden, eine Druckerhohung &uBert sich dhnlich wie bei erhohtem SiCls-Fluss in einem
verstarkt isotropen Atzverhalten.
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Optimierung des SiCly/0;/Ar-RIE Prozesses

Der Zusatz von inerten Gasen kann oft zu einem stabileren Plasma und erhéhter Anisotropie
fuhren [107]. Ausgehend vom SiCls/Ar-Rezept (7,5 sccm SiCls/12,5 sccm Ar, 3 mTorr, Prp =
150 W, Pjcp = 60 W) und den Erkenntnissen aus dem vorangegangenem Abschnitt, werden
unter Zugabe von Sauerstoff nochmals alle Parameter wie Druck, eingespeiste RIE- und ICP?-
Leistungen sowie die jeweiligen Gasfllsse variiert. Die angestrebten Ziele sind

- senkrechte Atzwinde bei photonischen Kristallen,

- geringe Rauigkeit,

- eine sinnvolle Atzrate: Rgaps < 2 pm/min22,

- hohe Selektivitat zu SiO2: Sgaas/sio, = Reaas/Rsio, = 5%,

- gut einstellbare und kontrollierbare Prozessparameter.

Fir den Test werden n-dotierte GaAs Proben verwendet (ein Vergleich mit MBE-gewachsenen
Membranproben ergibt keinen Unterschied). Es werden 2 mm lange und 60 Lochreihen breite
(v/3/2-250 nm x 60 ~ 13 um) photonische Kristalle aus hexagonal angeordneten Ldchern
belichtet. Um den Einfluss vom Aspektverhéltnis abhdngigen Atzen zu studieren, werden zwei
unterschiedliche Gitterkonstanten a = {250 nm; 1 um} gewahlt. Der Lochradius wird mit der
Gitterkontante skaliert: /4 ~ 0.25. Alle Proben werden gemeinsam im CHF;/Ar-Plasma geatzt
und im O,-Plasma verascht. Anschliefend werden die photonischen Kristalle in das GaAs
Uibertragen, wobei die Atzkammer jeweils entsprechend prapariert und vor jedem Atzversuch
Plasma gereinigt wird. Zwischen den einzelnen Atzversuchen wird eine 30-miniitige Abkiihlphase
der Kammer eingehalten. Fiir die Untersuchung der Rauigkeit und des Atzprofils werden die
Proben senkrecht zu den PhC-Bahnen gespalten und im REM untersucht.

Abbildung 3.16a zeigt die REM-Aufnahmen vom Profil photonischer Kristalle in GaAs. Es werden
die Prozessparameter Sauerstofffluss mit ¢po, = {2; 3; 4} sccm und eingespeiste RF-Leistung mit
Prr = {75;100; 125; 150} W variiert, der Druck ist bei allen Atzversuchen konstant 10 mTorr.
Die Atzzeiten variieren zwischen einer und drei Minuten. Es gehéren jeweils zwei REM-
Aufnahmen zu einem Parameter-Paar: photonische Kristalle mit unterschiedlichen
Gitterkonstanten von 250 nm und 1 um mit entsprechend unterschiedlichen Lochradien von ca.
65nm und ca. 200 nm. In der Abbildung 3.16b sind die Atzraten von GaAs und SiO;
zusammengefasst. Die Atzraten werden auf unterschiedliche Weise bestimmt: an einer Stufe
(r = o) mit Hilfe eines Profilometers [154] und anhand der REM-Aufnahmen in den geéatzten
Lochern (r = 65 nm und r = 200 nm). Die REM-Aufnahmen zeigen einen sehr starken Einfluss
beider Parameter, des Sauerstoffflusses und der Leistung, auf das Atzprofil. Zusitzlich
unterscheiden sich die Atzprofile teilweise sehr stark in Abhdngigkeit vom Lochradius.

21 Induktiv gekoppeltes Plasma (engl. inductively coupled plasma - ICP)

22 Dje resultierende Prozesszeit, die fiir das Atzen einer 180 nm dicken GaAs-Membran notwendig ist, darf
nicht zu kurz sein. So wird bei einer Atzrate von 2 um/min die gesamte Membran in 5 s geitzt. Innerhalb
dieser kurzen Zeitspanne befindet sich das Plasma im Ziind- bzw. Stabilisierungsvorgang, weshalb auch der
Atzvorgang stark zeitabhingig ist und nicht zum gewiinschten Ergebnis fiihren kann.

23 Bei dieser Selektivitit muss der bereits optimierte SiO2-Prozess bzw. die Schichtdicke der SiO2-Maske
nicht mehr verandert werden.
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Abbildung 3.16 (a) Die REM-Aufnahmen zeigen photonische Kristalle mit
unterschiedlichen Gitterkonstanten a = {250 nm; 1 um} geatzt im SiCls/O,/Ar-RIE-
Prozess. Es werden der Sauerstofffluss und die RF-Leistung variiert, der Druck ist
konstant 10 mTorr und die Atzzeit orientiert sich an der Atzrate. Die besten
Ergebnisse fir a = 250 nm werden bei 3,0 sccm O, und Pgp = 125 W erzielt. (b)
Atzraten von GaAs und SiO; und gemessene Biasspannung. Die Atzraten werden an
einer Stufe (r » =), an Léchern mit den Radien r = 200 nm und r = 65 nm
gemessen.

In der oberen Bilderreihe in Abbildung 3.16a sind REM-Aufnahmen von photonischen Kristallen
gezeigt, die bei einem Sauerstofffluss von ¢, = 2 sccm gedtzt werden. Die Atzzeit betrigt 60 s
bei Prgg = 75 W und zwei Minuten bei den weiteren Proben. Mit Ausnahme des ersten Bilder-
Paares, sehr wahrscheinlich aufgrund der kiirzeren Atzzeit, zeigen alle Aufnahmen ein
charakteristisches Atzprofil. Die Atzfront verlduft zunichst senkrecht und bildet nach einer
gewissen Tiefe einen Hohlraum. (Obwohl die 150 W-Probe schridg gebrochen ist, kann man auch
hier das beschriebene Profil erkennen). Mit steigender Leistung bildet sich dieser Hohlraum in
immer geringerer Tiefe. Der als ,bowing” bekannte Effekt hat Ursachen wie den Abtrag durch
lonen mit einer lateralen Geschwindigkeitskomponente, nicht ausreichende Passivierung,
Streuung an der Maske oder Anderung der lonenflugbahn aufgrund der Atzwandaufladung [111,
155-157].
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Eine Erhdhung des Sauerstoffflusses auf ¢02 = 3 sccm andert das Profil vollstandig. Die geatzten
Locher verlaufen relativ geradlinig. Der Einfluss des , bowing“-Effekts ist nur schwach bei 150 W
bei beiden LochgréRen und in 65 nm Léchern bei 75 W zu sehen. In 200 nm Offnungen (Pgp =
75 W) bilden sich dagegen lange und schmale Sdulen mit Durchmessern im Bereich von 30 nm
bis 50 nm. Dieser Effekt (engl. micro masking) tritt haufig auf, wenn nichtfliichtige Produkte
gebildet werden [158] oder wie in diesem Fall eine Passivierung vorliegt.?* Jansen et al.
beobachteten die Ausbildung von nadelféormigen Strukturen, wenn sich die Passivierung und die
laterale Atzrate im Gleichgewicht befanden [159]. Auf das vorliegende System (ibertragen sind
kleine lokale Hohenunterschiede im GaAs oder Ablagerungen aus SiOx der Ursprung fir die
Entstehung der Nanosaulen. Sie bestehen aus einem GaAs-Kern und einer diinnen
Passivierungsschicht aus SiO,, was mit Hilfe eines zusitzlichen Flusssdure-Atzschritts gezeigt
werden kann. Eine weitere Erhohung der Leistung flhrt zu einer weiteren Verbesserung des
Atzprofils. Vor allem die 65 nm-Lécher weisen fast vertikale und glatte Atzwiande auf. Das beste
Ergebnis (griin umrandet in Abbildung 3.16a) kann man bei 3 sccm O; und einer Leistung von
Prg = 125 W sehen. Die schmalen Locher haben das gesuchte Profil und eine sehr geringe
Rauigkeit der Atzwiande. Die breiten Lécher sind etwas rauer als bei 100 W.

Bei einer weiteren Erhdhung des Sauerstoffflusses auf 4 sccm scheint der Gleichgewichtszustand
zwischen lateraler Atzrate und Passivierung, zumindest bei 75 W und 100 W, Uberschritten zu
sein. Die Atzwinde sind sehr rau und bei groReren Léchern scheint das Zentrum der Lécher
weniger stark gedtzt worden zu sein. Dieses Atzverhalten nennt sich micro trenching und tritt
auf, wenn die lonen unter einem sehr flachen Einfallswinkel an der Atzwand gestreut werden
und dabei eine ,Fokussierung” des lonenflusses nah an der Atzwand auftritt [160]. Dies kann
zusatzlich durch eine Neigung der Maskenwande und Winkelabhangigkeit der Sputter- [161,
162] bzw. Atzrate [107, 163] begiinstigt werden. Die Erhéhung der RF-Leistung auf 125 W und
150 W ergibt eine schrittweise Verbesserung des Atzprofils. Die Atzwdnde werden glatter und
steiler, man kann kein micro trenching mehr beobachten und auch die Dichte von Nanosaulen
wird mit steigender Leistung kleiner und verschwindet bei einer Leistung von 175 W. Die
schmalen Lécher bleiben jedoch auch in diesem Fall nicht ganz vertikal, sondern verjiingen sich.
Dabei wird ihr Neigungswinkel mit steigender Leistung kleiner. Ein Vergleich mit den Bildern bei
3 sccm Oz und Prp = 100 W bzw. Prp = 125 W lasst die Vermutung zu, dass vertikale und glatte
Wande fir Locher unterschiedlicher Radien fiir mehrere Prozessparameter-Paare, durch die
Variation des Sauerstoffflusses und der RF-Leistung erzielt werden kdnnen. Eine stdrkere
Deposition von SiOy, hervorgerufen durch den Sauerstoffzusatz, lasst sich durch eine héhere RF-
Leistung kompensieren. Dies ist vor allem aus praktischer Sicht sehr interessant, da die relative
Gasflusseinstellung im konkreten Bereich ungenau ist (+0,3 sccm), die Leistung jedoch relativ
kleinschrittig (+1 W) verandert werden kann und auf diese Weise eine Feinjustierung moglich
ist.

In Abbildung 3.16b sind die Atzraten von GaAs (schwarz) und SiO, (rot) in Abhingigkeit der
eingespeisten RF-Leistung und des Sauerstoffflusses gezeigt. Die Atzraten werden an einer Stufe
(r » ), in einem 65 nm-Loch (r = 65 nm) und in einem 200 nm-Loch (r = 200 nm)
gemessen. Die Atzrate von Siliziumoxid steigt, wie erwartet, bei allen drei Sauerstofffliissen mit

24 Micro masking wird unter anderem bei der Herstellung von so genanntem schwarzen Silizium (engl.
black silicon) [159] ausgenutzt.
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steigender Leistung an. SiO; wird in chlorhaltigen Plasmen sehr schwach geatzt, weshalb die
Atzrate relativ unabhingig von der Gaszusammensetzung ist?® [164, 165], sondern vor allem
durch den lonenbeschuss bestimmt wird [165, 166]. Diese Abhadngigkeit sieht man am linearen
Zusammenhang zwischen der Atzrate von SiO, und den gemessenen Biasspannungen. Die
Erhéhung der Sauerstoffkonzentration senkt die SiO,-Atzrate im Mittel um den Faktor 1,6, wenn
der Sauerstofffluss von 2 sccm auf 4 sccm erhdéht wird. Die Bias-Spannung andert sich dabei
nicht, weshalb sich die Atzrate theoretisch ebenfalls nicht &ndern sollte [165, 166].

Wie in Abbildung 3.5 skizziert und im Abschnitt 3.2.2 beschrieben, ist der Grund fir die mit
steigendem O,-Fluss sinkende Atzrate die erhéhte Abscheidung von SiOx [167], die auch fiir die
Profilanderung der Pillar-Strukturen in Abhangigkeit des Gasverhaltnisses in Abbildung 3.13
verantwortlich ist. Der reine Materialabtrag und die Abscheidung von SiOx sind zwei
entgegengesetzt gerichtete Prozesse, die die gemessene Atztiefe bestimmen.

Das Atzratenverhalten von GaAs wird zunichst anhand der Atzraten im Volumenkristall,
gemessen an einer herausgeatzten Stufe mit quasi unendlichen Aspektverhaltnis, beschrieben
(Abbildung 3.16b, schwarz, r — o0). Wie im Fall von SiO,, korrespondiert die Sauerstofferhohung
mit einer niedriger werdenden Atzrate auch bei GaAs. Anders als beim Siliziumoxid ist dies nur
bei einer niedrigen, eingespeisten Leistung (Prr < 100 W) der Fall. Bei der niedrigsten Leistung
von Pgp = 75 W sinkt die gemessene Atzrate von GaAs um jeweils ca. 50 % mit jeder Erhéhung
des O,-Flusses.

Offensichtlich bewirkt der Zusatz von Sauerstoff eine ungewdhnliche Leistungsabhangigkeit der
GaAs-Atzrate, die im Folgenden genauer beschrieben werden soll. Anders als bei Siliziumdioxid
findet eine kontinuierliche Verringerung der Atzrate bei steigender Leistung bzw. steigender
Bias-Spannung statt. Im Regelfall muss die Atzrate, unabhingig vom Materialsystem und der
Gaszusammensetzung, mit steigender Bias-Spannung ebenfalls steigen, es sein denn, es handelt
sich um einen adsorptionslimitierten Prozess [124]. Die steigende RF-Leistung erhoht den
lonenfluss in Richtung der Oberflache, wodurch die Sputterprozesse wahrscheinlicher werden
als die chemischen Reaktionen. Obwohl die Sputterrate mit wachsender
Beschleunigungsspannung kontinuierlich wachst [161, 162], ist sie immer noch eine bis zwei
GroRenordnungen geringer als die chemische Atzrate?®?’ [107, 124, 151], was wiederum zu einer
Abnahme der Gesamtatzrate fiihrt.

Der gestiegene Anteil an Sauerstoff bei ¢po, = 3 sccm verstarkt die Bildung von SiOx und senkt,
wie im Fall von SiO, die Atzrate. Wird die Leistung auf Pgz = 100 W und weiter auf 125 W
erhoht, so wirkt die gestiegene Sputterrate der Bildung von SiO4 entgegen, sodass die
gemessene Atzrate ebenfalls wichst (Abbildung 3.16b, Mitte). Im Ubrigen ist der Anstieg der
Atzrate von GaAs im Leistungsbereich von 75 W bis 125 W fast proportional zum gestiegenen
Abtrag von SiO,. Das ist ein Indiz darauf, dass in beiden Fillen der gleiche Atzmechanismus,

%5 Eine Variation des Ar-Flusses im Bereich ¢4, = {0..30 sccm} bei sonst gleichbleibenden Parametern
fiihrte zu keiner Anderung der SiO>-Atzrate.

26 Sputtern von GaAs (5 mTorr, Pz = 100 W, 6 sccm Ar): Rgaas = 15 nm/min

27 |n einer separaten Untersuchung wurde der Argonfluss, bei sonst gleichbleibenden Prozessparametern,
variiert (10 mTorr, Pgr = 150 W, 12,5 sccm SiCla+4,0 sccm Ox+x Ar). Das Ergebnis war ein Anstieg der
Atzrate um 3 % bei einer Ar-Flusserhéhung von 0 sccm auf 5sccm und anschlieRend eine monotone
Abnahme der Atzrate um mehr als 35 % bei 30 sccm Ar.

60



namlich der Sputterabtrag der SiO-Passivierungsschicht, fiir den Anstieg der Atzraten
verantwortlich ist. Die maximale gemessene Atzrate ist 600 + 50 nm/min bei Pgp = 125 W.
Bei einer weiteren Leistungserhéhung wird der Atzprozess, wie bei $o, = 2 sccm, durch die
Adsorption begrenzt und die Atzrate sinkt wieder. Sie ist jedoch sowohl bei 125 W als auch bei
150 W hoéher als bei gleicher Leistung und einem Sauerstofffluss von ¢g, = 2 sccm. Dies
entspricht der gestiegenen Reaktivitdt des Gasgemisches, dhnlich wie es in Abbildung 3.13 an
Pillar-Strukturen gezeigt wurde. Bei einer weiteren O,-Flusserhéhung auf 4 sccm steigt die
Reaktivitdt weiter an. Hier liegt die maximale gemessene Atzrate von 760 + 50 nm/min bei
einer Leistung von Prp = 175 W. Damit ist sie sogar zwei Mal héher als im Fall von ¢g, =
2 sccm bei gleicher Leistung.

Die Atzraten in Léchern miissen aufgrund des RIE-lags kleiner als im Volumenkristall sein
(R(r » ) > R(r = 200 nm) > R(r = 65 nm)) [111, 114, 148, 158, 168]. Die Ergebnisse in
Abbildung 3.16b bestatigen es fir einen Sauerstofffluss von 2 sccm und 3 sccm. Eine weitere
Erhdhung der Sauerstoffkonzentration (¢pg; = 4 sccm) andert diese GesetzmifRigkeit. Die
gemessene Atzrate in den Léchern bei minimaler RF-Leistung von 75 W ist gleich der Atzrate im
Volumenkristall und Gbersteigt diese deutlich im Leistungsbereich von 100 W bis 150 W, was
dem umgekehrten RIE-lag entspricht. Ebenso wie im Volumenkristall kann auch in den Lochern
ein Absenken der Atzrate mit steigender Leistung beobachtet werden. Das gilt bei einem
Sauerstofffluss von ¢o, =2 sccm im gesamten untersuchten Leistungsbereich, bei ¢q, =
3 scem fur Ppp = 125 W und bei ¢, = 4 scem fir Pgg = 175 W.

Ausgehend vom besten beobachteten Ergebnis (7,5 sccm SiCls4+12,5 scem Ar+3,0 sccm O,
10 mTorr, Prp = 125 W, Pjcp = 0 W) werden der Kammerdruck und die ICP-Leistung variiert.
Im Druckbereich von 7,5 mTorr (minimal erreichbarer Prozessdruck) bis 30 mTorr liefert das
Atzrezept bei 10 mTorr die eindeutig besten Ergebnisse (Abbildung 3.17). Wird der Druck um
2,5 mTorr auf 7,5 mTorr verringert, bilden sich nahe an der GaAs-Oberflache trichterférmige,
raue Offnungen, dhnlich wie beim SiClsy/O,-Atzrezept, dargestellt in Abbildung 3.15. Auf der
anderen Seite verstérkt der steigende Druck die laterale Atzrate, welche sich bei 15 mTorr in
leichtem ,,bowing” dulert. Bei einer weiteren Druckerhéhung (p = 20 mTorr) ist die laterale
Atzrate so weit gestiegen, dass einige Lécher zusammengewachsen und ab 30 mTorr sogar
keine photonischen Kristall-Strukturen mehr erkennbar sind (Abbildung 3.17). Die Atzrate in den
65 nm-Léchern steigt als Funktion des steigenden Kammerdrucks monoton an, von 470 +
50 nm/min bei 7,5 mTorr auf 770 +50nm/min bei 20 mTorr, wobei sich eine Sattigung
andeutet.

Die ICP-Leistung wird nur stichprobenartig verandert. Bereits eine niedrige Leistung von Picp =
50 W fiihrt zu einer Verdopplung der Atzrate und extrem rauen Strukturen.

Zusammenfassend wurde festgestellt, dass der auf SiCls/Ar/O; basierende Atzprozess sehr gute
Ergebnisse liefert. Die auf Grundlage dieses Atzrezepts gedtzten Strukturen sind senkrecht und
weisen eine geringe Wandrauigkeit auf. Die GaAs-Atzrate in kleinen Léchern R(GaAs,r =
65 nm) = 180 + 30 nm/min sowie die Selektivitat zur SiO,-Maske S =
Rgaas(7 = 65nm)/Rsip, = 15 = 1 entsprechen den definierten Vorgaben. Ferner konnte die
hochste Glte eines L9 photonischen Kristall-Resonators von @ > 11000 erzielt werden.
Dennoch kann das vorliegende Rezept weiter optimiert werden und durch eine noch feinere
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Abstimmung der Prozessparameter zu einer erheblichen Qualitdtsverbesserung fiihren. Auch
erwies sich dieser Prozess als sehr vielschichtig. So konnten sowohl freistehende Strukturen
(Abbildung 3.13) als auch photonische Kristalle (Abbildung 3.16a) mit unterschiedlichsten
Atzprofilen erzeugt werden. Vor allem die Ergebnisse an freistehenden Strukturen kénnen fiir
Anwendungen wie effiziente Photodioden bzw. Solarzellen durch Erzeugung eines ,black GaAs”
aber auch fiir die Erhéhung der Lichtextraktion im Bereich der LEDs oder Einzelphotonquellen
wie z. B. in[169] und [170] gezeigt wurde, von Bedeutung sein.

7,5mT 10 mT 15mT

20 mT 30 mT 400 nm

>

Abbildung 3.17 Die REM-Aufnahmen zeigen das Profil photonischer Kristalle mit
einem Lochradius von r = 65 nm nach einem GaAs-RIE-Atzschritt in Abhingigkeit

vom Kammerdruck (12,5 sccm SiCls + 7,5 sccm Ar + 3 scem Oy, Prp = 150 W, t =
3 min).

3.4.3. Unteratzen der GaAs-Membran

Das Unteratzen der Membran ist der abschlieBende Schritt bei der Herstellung der photonischen
Kristall-Resonatoren und erfolgt nach dem Herstellen der Schottky-Kontakte und der Bondpads.
Bei der Herstellung photonischer Kristall-Membranen auf GaAs-Basis hat sich vor allem das
Unteratzen der AliGai«As-Opferschicht durch eine Flusssaure-Wasser-Losung etabliert [125, 128,
130, 149, 171]. Die Flusssaure weist eine sehr hohe Selektivitat zwischen Al(Ga)As und GaAs auf.
So wurden zwischen AlAs und GaAs Werte von S > 10° [136] und sogar S = 107 [172] berichtet.
Die Atzrate von GaAs war dabei fast nicht vorhanden. In Langzeitexperimenten wurde sie zu
Rgans(5% HF) = 1,3 nm/d bzw. R;aas(49% HF) = 11 nm/d bestimmt [173]. Die Atzrate
wachst mit steigender Aluminiumkonzentration kontinuierlich, wobei sie bei einem
Aluminiumgehalt zwischen 40 % und 50 % sprunghaft ansteigt [136, 172, 174] und Werte um
Rplcaas(5% HF) = 1 um/min erreicht. AuBerdem spielen der verringerte Austausch der

Produkte und Edukte in engen Offnungen [136, 172] und die Membranstabilitit aufgrund des
Kapillareffektes [128, 175] eine Rolle.

62



Es zeigt sich, dass beim Entfernen der Opferschicht die Flusssaurekonzentration einen
entscheidenden Faktor fiir die Stabilitdt der Membranen und fiir die Bildung von Atzprodukten
darstellt. Der entsprechende Sachverhalt ist in Abbildung 3.18 in einem Atzzeit-
Flusssaurekonzentration-Diagramm verdeutlicht. Bei den meisten Atzversuchen wird eine
gepufferte Flusssaurelosung (eng. buffered HF — BHF) verwendet, um eine zeitunabhangige,
konstante Atzrate zu gewihrleisten. Die roten Messpunkte entsprechen den
Prozessbedingungen, bei denen die photonischen Kristall-Membranen beschadigt werden. In
den meisten Fallen kommt es zu einer Rissbildung und zum Herausbrechen der Membranen, wie
es auf den oberen ersten beiden REM-Aufnahmen zu sehen ist. Wahrscheinlich liegt dies an
Verspannungen in der GaAs-Schicht [176]. Die schwarzen Punkte zeigen Prozessbedingungen,
bei denen stabile Membranen beobachtet wurden und diese ebenfalls ausreichend stark
unteratzt wurden. Das bedeutet, der Bereich, in dem photonische Kristall-Membranen
kontrolliert hergestellt werden konnen, liegt im Bereich sehr niedriger BHF-Konzentration
(cgur < 0,3 %). Zusatzlich kann man abhangig von der Konzentration unterschiedliche
Ablagerungen beobachten. Das Beispiel bei einer Konzentration von cgyr = 0,55 % (Abbildung
3.18, oben rechts) ist dabei eher eine Ausnahme. Die REM-Aufnahme zeigt filmartige
Ablagerungen aus Fluorkohlenstoff-Polymeren, die sich beim CHFs/Ar-Plasma-Prozess gebildet
haben [128]. Sie lassen sich weitgehend im O,-Plasma entfernen und wurden bei anderen
Proben nicht beobachtet. Abgesehen von den Polymer-Resten ist die GaAs-Oberflache sehr glatt
und weist keine weiteren Ablagerungen auf. Eine Verringerung der HF-Konzentration auf
0,1% < cgyr < 0,3 % fiihrt zu festen Ablagerungen (Abbildung 3.18, oben links und Mitte). Die
EDX-Spektren der Ablagerungen zeigen neben Gallium- und Arsen-Resonanzen auch Aluminium-,
Sauerstoff- und Fluor-Resonanzen. Da die AlGaAs-Schicht bereits entfernt ist, muss das
Aluminium eine andere Verbindung eingegangen sein. Die Opferschicht besteht aus einem GaAs-
AlAs-Ubergitter (siehe Abschnitt 3.3.1), deshalb werden im Folgenden die HF-GaAs- und die HF-
AlAs-Reaktionen als separat stattfindende Prozesse beschrieben®®. Flusssdure und
Galliumarsenid reagieren unter Freisetzung von flichtigem Arsin (AsHs) und schlecht
wasserloslichem Galliumfluorid (GaFs) [178] bzw. Galliumfluorid-Trihydrat (GaFs-3H,0) [173].
Jedoch deuten sowohl die EDX-Ergebnisse als auch andere Arbeiten [130, 173] auf eine
Aluminium-Verbindung bei den Ablagerungen hin. Die Reaktion zwischen AlAs und HF verlauft
sehr ahnlich. Es entstehen Arsin sowie feste Verbindungen aus [AIF, (H,0)s_,,]®™™* und
Aluminiumfluorid (AIFs) [179]. Zusatzlich kann Arsentrioxid (As;0s) durch eine Sauerstoff-
Reaktion entstehen [173]. Eine genaue Verifizierung, um welche Verbindung(en) es sich bei einer
HF-Konzentration von 0,1% < cgyr < 0,3 % handelt, kann jedoch an dieser Stelle nicht
vorgenommen werden. Eine weitere Konzentrationssenkung auf cgyr < 0,1% fihrt
hochstwahrscheinlich zur Bildung von Aluminiumfluorid-Kristallen [128, 130] (Abbildung 3.18
unten). Diese Reaktion ist so dominant, dass keine anderen Ablagerungen beobachtet werden.
Auffallend ist die AlFs-Kristallbildung in Abhangigkeit des Lochradius der photonischen Kristalle.
In Abbildung 3.18 unten rechts sieht man eine REM-Aufnahme einer PhC-Probe mit
unterschiedlichen Radien und zwei Aufnahmen bei einer groReren VergroBerung mit 2r = 95 +
10 nm und 2r = 130 + 10 nm. Sowohl die Anzahl als auch die GréBe der Kristalle steigt mit
steigendem Lochradius an. Eine zusatzliche Untersuchung der Proben unter einem

28 Es konnte kein Reaktionsmodell fiir AlxGaixAs und HF gefunden werden. Dies wurde bereits 2002 von
Voncken et al. festgestellt [177].
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Auflichtmikroskop hat ergeben, dass sich unter der photonischen Kristall-Membran keine bzw.

nur sehr wenige Kristalle befinden. Die Probengeometrie scheint es zu begiinstigen, dass die

AlFs-Kristalle aus den Lochmembranen ,herauswachsen®.
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Abbildung 3.18 Das Diagramm zeigt den Einfluss der Atzzeit und der BHF-
Konzentration auf die Membranstabilitdt. Die roten Punkte zeigen den Zeitpunkt,
wann die Membranen beschadigt werden. Bei den schwarzen Punkten handelt es
sich  um beobachtete, stabile Membranen. Die REM-Aufnahmen zeigen
verschiedene Arten der Atzprodukte abhingig von der BHF-Konzentration. Die
untere Bilderreihe ist aufgenommen nach dem BHF-Schritt, wobei die
Flusssduerekonzentration bei 0,074 % lag. Dabei ist eine starke Bildung
hexagonaler Aluminiumfluorid-Kristalle (AlFs) zu beobachten.
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Obwohl AlF; eine relativ hohe Wasserloslichkeit aufweist [178], kdnnen die Kristalle nicht durch
Spilen der Probe im Wasser entfernt werden®. Sehr gute Ergebnisse werden dagegen mit
einem kurzen (15 s — 30 s) Eintauchen der Proben in 1 % KOH-L6ésung erzielt. Sowohl die AlFs-
Kristalle als auch andere Ablagerungen kdnnen auf diese Weise riickstandslos entfernt werden.
Ahnliche Beobachtungen wurden bereits in [180] und [128] veréffentlicht.

Photolumineszenz- und Photostrom-Messungen an den photonischen Kristall-Resonatoren nach
dem KOH-Schritt haben ergeben, dass das AlFs-Kristallwachstum die Gite nicht nachhaltig
beeinflusst. Deswegen und aufgrund besserer Prozesskontrolle (praktikable Atzdauer) im
Vergleich zu einer héheren HF-Konzentration werden alle in dieser Arbeit untersuchten Proben
bei einer BHF-Konzentration von 0,074 % unteratzt, mit anschlieBender Durchfiihrung eines
KOH-Schritts.

Die Opferschicht aus AlgssGagesAs ist auch auRerhalb der Atzlésung relativ reaktiv und reagiert
mit dem Luftsauerstoff, indem sie oxidiert. Dabei baut sich eine Verspannung auf, die dazu fihrt,
dass die Membranen, dhnlich wie in der oberen, linken und mittleren Aufnahme der Abbildung
3.18 gezeigt, Risse bilden und schliefllich herausbrechen. Das tritt ca. einen Monat nach der
Prozessierung auf. Um dies zu vermeiden, werden die Proben unter Ausschluss von Sauerstoff
aufbewahrt.

2% Midolo et al. berichten liber vollstindiges Entfernen der AlFs-Kristalle im Wasser [128].
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4. Experimenteller Aufbau

Es werden die verwendeten optischen und elektrischen Komponenten beschrieben und der
experimentelle Aufbau fir die temperaturabhdngigen Messungen, optische- und
Photostromdetektion sowie der Gesamtaufbau erklart. Entscheidende Messtoleranzen und
Spezifikationen der verwendeten Komponenten werden im Text beschrieben und fir
weiterfihrende Informationen auf die angegebenen Quellen verwiesen.

4.1. Optische Anregung
Helium-Neon-Laser

Die Photolumineszenz-Messungen erfordern eine Anregungsquelle, deren Emissionsenergie
groRer als die Bandliicke von GaAs ist. Zu diesem Zweck wird ein leistungsstabilisierter Helium-
Neon-(He-Ne)-Laser mit einer Emissionsenergie von 1,96 eV (632,8 nm) verwendet, dessen
maximale optische Leistung bei 5 mW liegt [181].

Abstimmbarer Diodenlaser CTL 950

Der Diodenlaser (continuously tunable laser — CTL) der Firma Toptica [182] wird fir die
Dauerstrichanregung bei der PC-Spektroskopie verwendet. Dieser Laser ist im Energiebereich
1,26 eV bis 1,36 eV (entsprechen 984 nm bis 912 nm) abstimmbar, wobei er im gesamten
Abstimmbereich keine Modenspriinge aufweist. Aufgrund seiner sehr feinen (gemittelten)
Abstimmschrittweite von 0,5 peV (0,3 pm) und der extrem schmalen spektralen Linienbreite von
ca. 20 peV (0,015 fm) ist dieser Laser in besonderem MaRe fiir die hochauflésende resonante
Spektroskopie geeignet. Er verfligt Uber eine Leistungsstabilisierung bei einer maximalen
Ausgangsleistung von 80 mW. An den Rdndern des Abstimmbereiches steht allerdings nur eine
Ausgangsleistung von ca. 30 mW zur Verfligung, weshalb der Laser fast ausschlieRlich auf diese
Leistung geregelt wird.

Titan-Saphir-Laser MIRA 900

Der Titan-Saphir-(Ti:Sa)-Laser [183] kann sowohl im Dauerstrichbetrieb als auch gepulst
betrieben werden. Er wird im Rahmen dieser Arbeit fir die phasenempfindlichen Experimente
und zur kohdrenten Kontrolle des Resonatorfeldes an kontaktierten photonischen Kristall-
Resonatoren verwendet. Der modengelockte Ti:Sa-Laser erzeugt Pikosekundenpulse mit einer
Wiederholfrequenz von 72 MHz. Die Pulse haben eine sech?>-Form und sind nahezu Fourier-
transform limitiert. Die Dauer der Pulse lasst sich, abhdngig von der Emissionsenergie, variieren.
Bei 1,3 eV (953,7 nm) kann die Pulshalbwertsbreite im Bereich 3,3 ps bis 5,5 ps eingestellt
werden. Der Abstimmbereich im Dauerstrichbetrieb liegt zwischen 1,127 eV (1100 nm) und
1,77 eV (700 nm) sowie im gepulsten Betrieb zwischen 1,24 eV (1000 nm) und 1,77 eV
(700 nm) [184]. Die maximale Ausgangsleistung ist ebenfalls abhingig von der Emissionsenergie.
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Im gepulsten Betrieb kann eine mittlere Ausgangsleistung von ca. 500 mW bei einer
Emissionsenergie von 1,3 eV (953,7 nm) erreicht werden.

Der Ti:Sa-Laser wird von einem diodengepumpten und frequenzverdoppelten Nd:YVO;-
Festkorperlaser gepumpt [185]. Er emittiert bei einer Energie von 2,33 eV (532 nm) und erreicht
eine maximale optische Ausgangsleistung von 12 W. Der stabile modengelockte Laserbetrieb
des Ti:Sa Lasers bei einer Emissionsenergie von 1,3 eV (953,7 nm) kann bestmoglich bei einer
Leistung von 10 W erreicht werden.

Die Pulsdauer wird jeweils mit einem Autokorrelator [186] bestimmt (siehe Versuchsaufbau in
Abbildung 4.6).

4.2. Doppelpulserzeugung und Pulslangenmessung

Die Experimente zur phasenaufgelosten Messung und zur kohdrenten Kontrolle des
Resonatorfeldes werden mit Hilfe der Zwei-Puls-Interferenz durchgefiihrt. Die Erzeugung der
Pulspaare mit verdnderlichem zeitlichen Abstand wird mit einem Michelson-Interferometer
erreicht. Der verwendete experimentelle Aufbau mit den entsprechenden Strahlpfaden
(farbmarkiert) ist in Abbildung 4.1 zu sehen. Der Strahlteilerwirfel [187] mit dem
Teilungsverhaltnis von 50:50 teilt die ankommenden Laserpulse (rot) in zwei leistungsmaRig
gleiche Anteile auf (griin und blau). Nach der Reflexion an den Endspiegeln S1 und S2 werden die
Pulse mit dem Strahlteilerwiirfel wieder Gberlagert und zur Interferenz gebracht (zur besseren
Ubersicht sind die Strahlpfade in Abbildung 4.1 separiert und die in Richtung des Lasers
zurickreflektierten Strahlen nicht dargestellt). Die Interferometerarme haben eine ungefahr
gleiche optische Linge, wobei der Endspiegel S2 des unteren Interferometerarms (griiner
Strahlpfad) auf einem Linearverschiebetisch montiert ist und der Spiegel S2 (blauer Strahlpfad)
eine feste Position hat.

Pol. A2 Pol.
» S1

A

N Pellicle

=] I Schrittmotor-
S2 & Piezo-
versteller

Abbildung 4.1 Versuchsaufbau zur Erzeugung von Doppelpulsen. Die
Laserstrahlpfade sind farbmarkiert. Mit Hilfe der Polarisatoren und dem drehbaren
A/2-Plattchen kann die Leistung der Pulse in dem blauen Strahlengang verdndert
werden.
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Der Linearverschiebetisch besteht aus einem schrittmotorgetriebenen Versteller und einem
Piezoversteller flir die genaue Positionseinstellung, wobei die Versteller separat angesteuert
werden. Der Gesamtverfahrbereich des Versteller betragt 20 mm. Der fir die Experimente
typische maximale Verfahrweg liegt bei [ = 3 mm, was einer Pulsverzogerung von tgelay = 2

l/c = 20 ps entspricht, wobei ¢ die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum ist. Der Faktor Zwei
zwischen dem Verstellerweg und dem optischen Pulsweg ergibt sich aus der
Interferometerbauweise. Der Puls durchlauft die Verzogerungsstrecke zwischen dem
Strahlteilerwiirfel und dem Verstellerspiegel zwei Mal.

Der Controller des Piezoverstellers verfligt Giber einen Analogeingang, der Steuerspannungen im
Bereich von —2V bis +12V akzeptiert. Die Ausgangsspannung des Controllers, die am
Versteller-Piezo anliegt, ist das zehnfache der Eingangsspannung. Dabei ergibt sich die maximale
Piezoausdehnung zu ungefahr 100 um [188, 189]. Zur Ansteuerung wird eine Spannungsquelle
mit einem Ausgabebereich von —10V bis 410V verwendet. Die resultierende
Verstellerschrittweite von ca. 3 nm ist begrenzt durch die Auflésung der Steuerspannungsquelle,
die einen 16-Bit DA-Wandler am Ausgang hat.

Die Leistung bzw. die Feldstarke der Laserpulse, die dem blauen Strahlenpfad in Abbildung 4.1
folgen, kann verandert werden. Die beiden Polarisatoren sind fest und parallel zur Polarisation
des Ti:Sa-Lasers eingestellt®®. Das A/2-Plattchen ist motorisiert und kann vom Computer aus
gesteuert werden, wobei die kleinste Winkelanderung 0,0281° ist [66]. Die Pulse auf dem
blauen Pfad durchlaufen zundchst das A/2-Plattchen, sodass ihre Polarisation gedreht wird. Wird
die schnelle Achse des Halbwellenpldttchens um den Winkel a;/, zum linear und horizontal
polarisierten Laser gedreht (Azimut: W, = 0, Elliptizitat X = 0), so erfolgt eine Drehung der
linearen Polarisation um den Winkel ¥ = 2a;, /,. Der Polarisator im rechten Interferometerarm
lasst nur diejenige Feldkomponente der Strahlung durch, die parallel zu seiner Ausrichtung ist
(W = 0). Der zweite Durchgang des Polarisators nach der Reflexion am Endspiegel erfolgt ohne
Abschwéachung, weil die E-Feld-Ausrichtung unverandert ist (¥ = 0). Das A/2-Plattchen dreht
die Polarisation erneut, diesmal um den Winkel ¥ = —2a;,. Der Polarisator am Ausgang des
Interferometers lasst wiederum nur die horizontale Komponente des E-Feldes durch. Nach dem
Gesetz von Malus folgt fiir die transmittierte Leistung der Pulse aus dem rechten
Interferometerarm [66, 190]

P = Pycos*(2a;,,) (4.1)

mit Py, der maximalen transmittierten Leistung. Der nichtlineare Zusammenhang zwischen dem
Rotationswinkel des Wellenpldttchens und der Pulsleistung stellt flir die Experimente keine
Schwierigkeit dar, da die mittlere Laserleistung vor dem Probenstab stets protokolliert wird. Die
Polarisation der Pulse aus dem unteren Interferometerarm (griin) entspricht der Ausrichtung des
Polarisators am Interferometerausgang, weshalb diese Pulse ohne zusatzliche Abschwachung
durchgelassen werden.

Obwohl alle Optiken in dem verwendeten Spektralbereich entsprechend entspiegelt sind und
sehr gute Transmissionseigenschaften aufweisen, summieren sich schwache Reflexionen an den

30 Dje Ausrichtung des Polarisators im rechten Interferometerarm kann beliebig sein. Fiir die gewiinschte
Abschwachung muss das A/2-Plattchen entsprechend nachgefiihrt werden.
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Grenzflaichen der Optiken des blauen Strahlengangs zu einer nicht zu vernachldssigenden
verringerten Transmission. Damit die Pulse aus beiden Interferometerarmen am Ausgang gleiche
Leistung haben, wird im unteren Interferometerarm ein Pellicle mit einer Transmission von 92 %
unter 45° zur Laserausbreitungsrichtung platziert. Die entstehende Abschwachung kann durch
Nachfiihren des A1/2-Plattchens im rechten Interferometerarm einfach ausgeglichen werden. Ein
gut justiertes Interferometer erreicht ein Kontrastverhaltnis zwischen konstruktiver und
destruktiver Interferenz von mehr als 200: 1.

4.3. Steuerung der Anregungsleistung

Die Experimente erfordern zum Teil eine sehr starke Abschwachung der Laserleistung. Zur
Kontrolle wird vor dem Probenstab am Strahlteilerwirfel 90 % der Anregungsleistung in
Richtung des Leistungsmessgerats [191] reflektiert (Abbildung 4.6). Es handelt sich um einen
kalibrierten Detektor fir wellenldangenabhangige Leistungsmessungen. Je nach verwendetem
Sensor kann der Messbereich an die Experimentanforderungen angepasst werden. Fiir niedrige
Laserleistungen wird ein Sensorkopf mit einem Messbereich zwischen 10 nW und 50 mW
verwendet. Seine absolute Genauigkeit hdangt von der gemessenen Leistung ab, sie ist jedoch
minimal +1nW. Der relative Fehler liegt bei 0,1 %. Ein zweiter Sensorkopf ist fir
Laserleistungen bis zu 2 W ausgelegt.

Folgende Leistungswerte wurden vor dem Probenstab gemessen

- He-Ne-Laser fiur die PL-Spektroskopie: bis zu 200 uW,
- CTLfir die PC-Spektroskopie: 1 uW bis 300 puW,
- Ti:Sa-Laser fir gepulste kohdrente Messungen: 1 uW bis 1,5 mW.

Im gemeinsamen Strahlengang aller Laser befindet sich eine Neutraldichtefilterbank mit fanf
unterschiedlichen Filtern der optischen Dichte D = {2,0;1,0; 0,6; 0,3; 0,1} (siehe Gesamtaufbau
in Abbildung 4.6). Flr eine dynamische Steuerung der optischen Leistung befindet sich dahinter
ein Filterrad mit einer sich kontinuierlich dndernden optischen Dichte von D = 0 bis D = 4.
Damit lasst sich eine Gesamtabschwadchung um bis zu acht GroRenordnungen erreichen.

Vor dem Interferometer wird keine Abschwachung der Laserleistung vorgenommen. Im Fall
gleichstarker Pulse aus den beiden Interferometerarmen verldasst im Mittel die Halfte (=
250 mW) der Eingangsleistung den Interferometerausgang, bei konstruktiver Interferenz und
verschwindender Pulsverzogerung sogar die gesamte Eingangsleistung (=~ 500 mW). Diese
Leistung ist fiir die Experimente um mebhr als finf GroBenordnungen zu hoch, erméglicht jedoch
eine einfache Justierung des Interferometers. Nach dem Interferometerausgang wird in dem
Strahlengang eine Lochblende mit einem Durchmesser von dgjepnge = 1 mm aufgestellt. Dadurch
wird eine Leistungsabschwachung um etwa eine GréRenordnung erreicht. An den folgenden
50: 50-Strahlteilern [187] verlieren die Pulse jeweils noch einmal die Halfte der Leistung
(Abbildung 4.6).
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4.4. Polarisationskontrolle

Die untersuchten Moden der photonischen Kristall-Resonatoren weisen eine ausgepragte
Polarisationsabhangigkeit auf. Alle Moden sind im Fernfeld linear polarisiert. lhre Polarisation ist
entweder parallel oder senkrecht zur Orientierung des Resonatordefektes. Der Messaufbau fir
die Polarisationskontrolle bei resonanter Anregung und Photostrommessungen unterscheidet
sich von dem Aufbau fir die PL-Charakterisierung durch das Vorhandensein eines
Halbwellenpldttchens vor dem Probenstab (Abbildung 4.6). Der Polarisator vor dem 10:90-
Strahlteilerwiirfel stellt sicher, dass die Polarisation linear bzw. horizontal ist. Da sowohl der
Strahlteilerwiirfel als auch die Silberspiegel eine leichte Polarisationsabhangigkeit bezlglich dem
parallel und senkrecht polarisierten Licht haben, ist es wichtig, das Halbwellenplattchen
moglichst nah vor dem Probenstabeingangsfenster zu platzieren, um eine mdglichst reine
Polarisationspraparation der anregenden Laserstrahlung zu gewahrleisten.

Bei der PL-Spektroskopie wird das Halbwellenplattchen vor dem Probenstab entfernt und in den
Strahlengang vor das Spektrometer montiert (Abbildung 4.6). Die im Allgemeinen unpolarisierte
PL-Strahlung durchlauft das Halbwellenpldttchen sowie einen fest eingestellten Polarisator,
bevor sie auf den Spektrometerspalt abgebildet wird.

Samtliche Halbwellenplattchen sind motorisiert und Computer gesteuert.

4.5. Temperaturkontrolle

Der Probenstab ist fiir die Experimente bei 4,2 K in einem Dewar-GefaR, gefillt mit flissigen
Helium, konzipiert. Vor einer Messung wird der Probenstab evakuiert und mit gasférmigen
Helium unter einem relativ niedrigen Druck gefiillt. Durch das Austauschgas innerhalb des
Probenstabes besteht eine gute Warmekopplung zwischen der Probe und dem Helium-Bad. Die
Heliumkannen haben ein Fassungsvermogen von 100 1 und ermdoglichen dadurch eine sehr lange
Messzeit von bis zu vier Wochen. Wahrend dieser Zeit verdampft das Helium langsam, wobei die
Heliumtemperatur konstant bei 4,2 K bleibt. Beruhend auf diesem Prinzip sind Messungen in
flissigem Stickstoff bei 77 K und in Trockeneis — festem Kohlenstoffdioxid (CO,) — bei 195K
moglich, wobei im Fall von Trockeneis das CO; sublimiert.

Flr eine dynamische Temperaturkontrolle kann der Probenhalter elektrisch beheizt werden. In
Abbildung 4.2 ist die Riickseite des Probenhalters zu sehen. Dort befinden sich eine Silizium-
Diode und zwei parallel geschaltete 22 Q) SMD-(Heiz)-Widerstande mit einem Gesamtwiderstand
von Rygeizer = 11 (). Die Diode und die Widerstdnde sind auf ein keramikgefiilltes Platinenstiick
aufgeklebt. Dadurch sind sie vom Probenhalter elektrisch isoliert, haben jedoch gleichzeitig eine
relativ gute thermische Kopplung. Der Probenhalter besteht aus Kupfer und erméglicht dadurch
einen sehr guten Warmetransport zu der Probe.

Die Heizleistung wird lber die an den Widerstianden angelegte Spannung gesteuert. Sie kann im
Bereich von 0V bis 4V Uber einen 16-Bit DA-Wandler geregelt werden. Die maximale
gemessene Temperaturdanderung bei einer Spannung von 4V ist ungefdahr AT = 80 K, wobei
sich der Probenstab in flissigem Helium befindet. Wird der Probenstab evakuiert, ohne
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anschlieRend mit dem Austauschgas gefiillt zu werden, kann eine Temperaturdifferenz von bis
zu AT = 130K erreicht werden. Dadurch kann der Temperaturbereich zwischen flissigem
Helium und flissigem Stickstoff, fllissigem Stickstoff und Trockeneis sowie Trockeneis und
Raumtemperatur komplett Giberbriickt werden.

Abbildung 4.2 Riickseite des Probenhalters bestiickt mit einer Si-Diode und den
Heizwiderstanden.

Zur Temperaturmessung wird eine im Bereich zwischen 2 K und 500 K kalibrierte Silizium-Diode
(LakeShore DT-670B-SD) verwendet. Sie wird mit einem Konstantstrom von 10 pA versorgt und
die an ihr abfallende Spannung wird mit einer 16 Bit Aufldsung gemessen. Zwar ist der
Zusammenhang zwischen gemessener Spannung und der Temperatur nicht linear, jedoch
bekannt, so dass eine sehr genaue Temperaturmessung (+0,5 K) moglich ist [69].

Die Temperaturregelung unter Eingabe einer Zieltemperatur (ibernimmt das Messprogramm.

4.6. Probenstab

Die spektroskopische Untersuchung der photonischen Kristall-Resonatoren erfordert eine lokale,
Nanometer-genaue Anregung und Detektion. Deswegen muss die Probe in allen drei
Raumrichtungen prazise positioniert werden. Zu diesem Zweck wird die Probe auf einem xyz-
Nanopositionierer mit piezoelektrischem Tragheitsantrieb befestigt [66] (Abbildung 4.3a). Der
Versteller hat eine (spannungsabhédngige) Schrittweite im Bereich von ca. 20 nm bis ca. 100 nm.
Der gesamte Verfahrbereich in x- bzw. y-Raumrichtung betragt ca. 3 mm. Der damit zugangliche
Probenabschnitt kann bis zu 3 X 12 PhCC-Felder beinhalten. Da jedes Feld 144 photonische
Kristall-Resonatoren enthélt, kénnen theoretisch Gber 5000 photonische Kristall-Resonatoren
erreicht und optisch vermessen werden, ohne die Probe auszubauen. Fir die Photostrom-
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Spektroskopie sind sechs PhCC-Felder und die n-Schicht der Probe elektrisch kontaktiert. In
Abbildung 4.3b ist die Vorderseite des Kupfer-Probenhalters mit dem eingespannten
Keramiktrager zu sehen. Auf dem Keramiktrager aufgeklebt befindet sich die Probe PC331d, an
der die phasenaufgelosten Messungen durchgefiihrt werden. Die Aluminium-Bonddrahte
verbinden die PhCC-Bondpads mit den Kontakten auf dem Keramiktrdger. Alle elektrischen
Leitungen, darunter zwei Koaxialkabel fir rauscharme Photostrommessungen, die Zuleitungen
fir die Versteller sowie die Temperaturkontrolle werden lber den Probenstabkopf nach AulRen
gefiihrt.

Abbildung 4.3 (a) Probenhalterkéfig mit einem xyz-Nanopositionierer. Auf dem
Versteller montiert befindet sich ein Probenhalter aus Kupfer. (b) Eine vergroRerte
Aufnahme des Probenhalters. Das elektrisch kontaktierte Keramikpldatchen mit der
aufgeklebten und gebondeten Probe wird am Probenhalter festgeschraubt. Auf der
Probe sind die Reihen der goldenen Bondpads zu erkennen.

Uber der Probe befindet sich ein Mikroskop Objektiv (Abbildung 4.4) mit einem Arbeitsabstand
von 0,95 mm und einer numerischen Apertur von NA = 0,75 [192]. Das Objektiv ist flr
Unendlich-Optik optimiert, was fliir den langen Strahlengang innerhalb des Probenstabes
notwendig ist.

Die Probe und das Objektiv befinden sich am unteren Ende eines Gerists, welches in ein
Edelstahlrohr eingefiihrt wird, das mit dem Probenstabkopf vakuumdicht verschlossen werden
kann. Der Probenstabkopf ist in Abbildung 4.5a zu sehen, eine schematische Zeichnung der
optischen Komponenten ist im rechten Bild gezeigt. Der Anregungs- und Detektionspfad sind
gleich (rot) und kénnen iiber einen Spiegel feinjustiert werden. Uber ein schrig eingebautes
Fenster mit einer Antireflexbeschichtung fiir einen weiten spektralen Bereich von 1,24 eV bis
3,10 eV (1000 nm - 400 nm) [193] gelangt der Laserstrahl zum Objektiv und kann auf die Probe
fokussiert werden. Fiir die optische Kontrolle der Probenoberflache und des Laserfokus befindet
sich auf dem Probenstabkopf eine weiRe LED und ein CCD-Chip. Der entsprechende optische
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Weg ist in Gelb in Abbildung 4.5b eingezeichnet. Ein motorisierter, halbdurchlassiger Spiegel
kann in den Anregungsstrahlengang eingeklappt werden und ermoglicht die Beleuchtung der

Probe sowie ihre Abbildung auf dem CCD Chip. Der Strahlteiler wird wahrend der Messungen
eingeklappt und die LED ausgeschaltet.

Objektivmodul Verstellereinheit

Position der Probe

Abbildung 4.4 Am unteren Ende des Probenstabes befindet sich die
Verstellereinheit mit der Probe. Uber der Probe befindet sich ein Objektiv einer
hohen numerischen Apertur. Das Bild ist [66] entnommen.

Neben den optischen Komponenten befinden sich am Probenstabkopf die Ventile zum

Evakuieren und Beliiften des Probenstabes sowie die elektrischen Vakuumdurchfiihrungen und
Schnittstellen.

Abbildung 4.5 (a) Fotographie und (b) schematische Zeichnung des
Probenstabkopfes. Die Zeichnung enthalt nur die optischen Komponenten. Die
Vorlage fiir die Zeichnung ist [66] entnommen.
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4.7. Optische Detektion

Das von der Probe reflektierte bzw. emittierte Signal gelangt auf dem Anregungspfad tiber das
Objektiv und den Spiegel am Probenstabkopf zum 90:10-Strahlteilerwirfel [194] auf der
optischen Bank (Abbildung 4.6). Da das Detektionssignal meistens sehr schwach ist, muss ein
moglichst grofer Anteil des Messsignals zum Detektor gelangen, weshalb der verwendete
Strahlteilerwiirfel eine Reflektivitdit von 90 % und eine Transmission von 10 % hat. Das
reflektierte Signal kann nun entweder auf den Eintrittsspalt des Spektrometers abgebildet
werden oder mit einem zweiten Leistungsmessgerit detektiert werden. Aufgrund der Ubersicht
befindet sich in Abbildung 4.6 vor dem Spektrometer und dem Leistungsmessgerat ein
Strahlteiler. Tatsdchlich wird fiir die Reflexionsdetektion das Leistungsmessgerdt in den
Strahlengang vor das Spektrometer gestellt, um nicht zusatzlich die Signalleistung am Strahlteiler
zu verlieren.

Fir die Reflexionsmessung wird ein zweites kalibriertes Powermeter [195] verwendet. Sein
Messbereich liegt zwischen 10 nW und 50 mW bei einer relativen Auflésung von 0,1 %.

Das Spektrometer wird zur Charakterisierung des PL-Signals der Resonatoren und zur Messung
der Anregungswellenldange des gepulsten Ti:Sa-Lasers verwendet. Es handelt sich um ein
Gitterspektrometer [196] mit einer Silizium CCD-Kamera [197], welche mit Hilfe flissigen
Stickstoffs auf —120 °C gekiihlt wird. Der Monochromator hat eine Fokuslange von 500 mm und
verfligt Uber zwei Gitter mit 300 und 1200 Strichen pro Millimeter, deren Blazewinkel fir
1,65 eV (750 nm) ausgelegt ist.

Der Monochromator hat zwei Eingdnge. Fiir die Untersuchung des PL-Signals wird die Reflexion
des 90: 10-Strahlteilerwirfels mit einer Sammellinse (Fokus f = 65 mm) auf den Spalt des
Spektrometers fokussiert. Vor dem Eingangsspalt befindet sich ein Langpassfilter (cut-off bei
1,59 eV bzw. 780 nm) [198] um das Anregungslicht des He-Ne-Lasers herauszufiltern. Bei einer
optimalen Einstellung wird die Auflosung des Spektrometers vor allem durch die CCD Pixelbreite
begrenzt und liegt bei AE = 75 peV (A1 = 0,055 nm) [199]. Der experimentelle Aufbau erlaubt
die Messung des Modenspektrums und die Bestimmung von Moden-Q-Faktoren gréRer als Q =
10000. Zusatzlich wird das Spektrometer fiir die Bestimmung der Ti:Sa-Wellenlange verwendet.
Das Licht wird in eine Multimodefaser mit einem Kerndurchmesser von 50 um und einer NA =
0,22 [200] eigekoppelt, deren zweites Ende sich am spaltlosen Eingang des Spektrometers
befindet (Abbildung 4.6). In dieser Konfiguration betragt die theoretische spektrale Auflosung
AE = 82 peV (A1 = 0,06 nm) [199].

Das Wellenlangenmessgerat wird ausschlieBlich zur Kontrolle der Emissionswellenlange des
abstimmbaren Diodenlasers verwendet. Damit ldsst sich eine absolute Auflésung der
Resonanzwellenldnge von 0,6 pm erreichen [201].

4.8. Photostrommessung

Bei der Untersuchung der photonischen Kristall-Resonatoren mit Hilfe der
Photostromspektroskopie flieRen Uber die Schottky-Diode Strome im Bereich einiger
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Pikoampere. Fir die Einstellung der Vorspannung und die Photostrommessung steht ein in der
AG Zrenner entwickeltes Messgerat zur Verfiigung. Dessen Spannung kann im Bereich zwischen
—10 V und 410 V mit Hilfe eines 16 Bit DA-Wandlers [202] bereitgestellt werden.

Die Strommessung erfolgt mit Hilfe eines Transimpedanzverstiarkers mit einem
Rickkoppelwiderstand von 1 GQ (siehe auch [70]). Das Ausgangssignal kommt von einem 18 Bit
AD-Wandler [203], sodass bei einem Messbereich von +1,3 nA die theoretische Auflésung bei
10 fA liegt. Tatsachlich wird die Auflésung durch das Signhalrauschen begrenzt und liegt bei einer
abgekuhlten, unbeleuchteten Schottky-Diode im Bereich > 75 fA [66].

Fiir die Rauschunterdriickung werden moglichst kurze SMA-Kabel zwischen dem Messkastchen
und dem Probenstab verwendet, das zu vermessende PhCC-Feld wird an die Koaxialleitungen im
Probenstab angeschlossen. Zusatzlich sind der eigebaute OP-Verstarker selbst sowie das
Messgerat in einem Metallgehduse eingeschlossen, auflerdem sind die Stromkreise fiir die
Datenlibertragung und Messung der Stromstdrke bzw. Einstellung der Spannung galvanisch
voneinander getrennt [66].

4.9. Gesamter experimenteller Aufbau

In Abbildung 4.6 wird der komplette experimentelle Aufbau gezeigt. Der gesamte Aufbau
inklusive der Dewar-GefidlRe befindet sich auf einer aktiv geddmpften optischen Bank. Die Lange
des Strahlengangs zwischen dem Ti:Sa-Laser Ausgang und der Probe betragt ca. 4,20 m und fir
den Detektionspfad zwischen der Probe und dem Spektrometereingang betragt sie sogar
4,60 m. Aufgrund dieser Lange kann die Strahldivergenz des Ti:Sa-Lasers nicht mehr
vernachlassigt werden. Laut des Datenblattes betragt sie auf den vollen Winkel bezogen 1,7 +
0,3 mrad [183]. Das passt gut mit dem beobachteten Strahldurchmesser von ca. 6 mm nach
einer Strahlengangldnge von ca. 3 m ausgehend vom Laserausgang. Am Objektiv ist der
Strahldurchmesser groRer als die Objektivapertur, so dass ein grolRer Anteil der
Anregungsleistung nicht an der Probe ankommt. Deshalb befindet sich vor dem Probenstab eine
Strahlverjlingung [204], bestehend aus zwei Linsen in Galilei-Anordnung [205]. Mit ihr kann der
Strahldurchmesser um den Faktor drei verringert werden. Die Optiken der Strahlverjingung
haben eine Antireflexbeschichtung fir den Bereich von 1,3 eV bis 1,65 eV (950 nm - 750 nm).

Das Labor, in dem die Experimente durchgefiihrt werden, hat eine Temperaturregelung, was vor
allem fiir die Doppelpuls-Experimente auf der Basis des Michelson-Interferometers wichtig ist. Es
kénnen Versuche mit einer Dauer von mehreren Stunden durchgefiihrt werden, ohne den
experimentellen Aufbau nachzujustieren.

Die Darstellung des Gesamtaufbaus in Abbildung 4.6 ist nicht malRstabsgetreu.
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Abbildung 4.6 Der experimentelle Gesamtaufbau. Aufgrund der Ubersicht ist der
Aufbau in Details vereinfacht dargestellt und ist nicht maRstabsgetreu.
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5. Ergebnisse der Probencharakterisierung

In diesem Kapitel geht es um die elektrischen Eigenschaften der hergestellten photonischen
Kristall-Resonator-Photodioden sowie ihre Charakterisierung mit Hilfe der Photolumineszenz-
und Photostromspektroskopie. Dabei soll vor allem auf zwei Resonatoren genauer eingegangen
werden. Beide sind aus dem Waferstiick Bo14009e hergestellt und tragen die Probennummer
PC331. Vor der Charakterisierung wird die 13 mm lange Probe in flnf gleich grofe Abschnitte
(PC311a-e) gespalten. Am L9 photonischen Kristall-Resonator von der Probe PC331c werden die
temperaturabhangigen Messungen durchgefiihrt, wahrend der L15 Resonator vom Probenstlick
PC331d fir die phasenempfindlichen Messungen verwendet wird. Die photonischen Kristalle
haben leicht unterschiedliche Lochradien von r = 0,26 -a beim L9 photonischen Kristall-
Resonator und r = 0,25 - a beim L15 PhCC. Beide haben eine Metallleiterbahn, die das Zentrum
des Resonators kontaktiert. Die Leiterbahnbreite des mittleren Abschnitts betragt 45 + 5 nm
beim L19- und 65+5nm beim L15 Resonatordefekt. Die Resonatormoden sind
polarisationsabhangig, was sich sowohl im PL- als auch im PC-Spektrum beobachten lasst. Bei
resonanter Anregung der PhCC-Moden hangt die Einkopplungseffizienz sehr stark von der
lateralen Position des Laserfokus ab. Die Spannungsabhangigkeit der Resonanzposition wird im
Zusammenhang mit den phasenempfindlichen Messungen beschrieben (siehe Abschnitt 8.2.3).

5.1. Strom-Spannungs-Kennlinie

In Abbildung 5.1 sind die IV-Kennlinien mehrerer Photodioden von den Proben PC331c und
PC331d gezeigt. Die Kennlinien werden bei 4,5 K ohne Beleuchtung aufgenommen. Dabei gehort
die schwarze Kurve zu einer Diode auf der Probe PC331c, an der die Temperaturabhangigkeit
des Photostroms in einem photonischen Kristall-Resonator vermessen wird und die rote zu der
Probe PC331d, an der die gepulsten Messungen durchgefiihrt werden. Die Kurven i-iii sind
weitere Beispiele fiir IV-Kennlinien von der Probe PC331c. Die Dioden zeigen unterschiedliche
Einsatzspannungen in Vorwartsrichtung und unterschiedliche Durchbruchspannungen in
Relickwartsrichtung, welche teilweise bereits bei —0,5 V liegen. Dieses Verhalten lasst sich auch
bei anderen in der Arbeitsgruppe hergestellten Schattenmasken-QD-Photodioden mit einer
abweichenden MBE-Schichtfolge [66] beobachten. Der exakte Grund fir dieses Verhalten lasst
sich nur schwer ausmachen. Ein wichtiger Parameter, der die Kennlinie bestimmt, ist die
Barrierenhéhe des Halbleiter-Metall-Ubergangs. Sie hingt ihrerseits von den verwendeten
Materialien und in besonderem MaRe vom Zustand der Halbleiter-Oberflache ab [57]. So fuhrt
eine hohe Defektdichte an der Oberflache, deren Energie innerhalb der Bandliicke liegt, zum
,pinning” des Fermi-Niveaus [57, 206, 207]. Der Einfluss des verwendeten Metalls auf die
Barrierenhohe ist in diesem Fall stark verringert. Die Oberflache der hier untersuchten Proben
wird wihrend des Herstellungsprozesses vielen Reinigungs- und Atzschritten ausgesetzt. So kann
zum Beispiel ein RIE-Prozess zu einer Erhéhung der Kristalldefekte bis zu einer Tiefe von >
90 nm [208, 209] und damit einhergehend zur teilweise sehr starken Erh6hung des Sperrstroms
und des Idealitatsfaktors fihren [208]. Im Fall von photonischen Kristall-Membranen kann der
Einfluss des RIE-Prozesses sogar besonders groR sein, da nicht nur die Probenoberflache,
sondern auch lateral GaAs in den gedtzten Lochern dem Plasma ausgesetzt wird. Ein weiterer
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kritischer Parameter ist der Lift-off-Prozess der Metallkontakte. Die Kontakte werden auf das
bereits strukturierte Substrat nach dem trockenchemischen GaAs Atzen aufgedampft. Dabei
konnen kleine lokale Schichtdickenunterschiede der i-GaAs Schicht oder Metallbelegung der
Atzwiénde zur (teilweisen) Uberbriickung der i-Schicht fiihren.
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—— T-Abhangigkeit
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Abbildung 5.1 Strom-Spannungs-Kennlinien der untersuchten PhCC-Photodionden.
Die Kennlinien werden bei 4,5K und ohne Beleuchtung aufgenommen. Die
entsprechenden Dioden sind gemeinsam prozessiert und befinden sich auf einer
Probe (Bo14009e, PC331). Die Kurven i-iii sowie die schwarze Kurve, an der die
Temperaturabhangigkeit untersucht wird, gehéren zu dem Probenstiick PC331c.
Die rote Kurve ist vom Probenstiick PC331d, an dem die phasenempfindlichen
Messungen durchgefihrt werden.

Die Kennlinien in Abbildung 5.1 zeigen ein sichtbar unterschiedliches Rauschverhalten. Bei den
Kurven i-iii sind es Iy i = 4 pA, wahrend bei der roten und schwarzen Kurve Werte von
Ig rot = £0,3 pAund Iy schwarz = 20,15 pA gemessen werden. Diese Unterschiede ergeben sich
aufgrund der Kontaktierung. Wahrend die Dioden i-iii an die einfachen Kupferleitungen im
Probenstab angeschlossen sind, werden die anderen beiden Messungen an Koaxialleitungen
durchgefiihrt. Die gemessenen Rauschwerte stellen die Auflosungsgrenze fir die
Photostrommessungen dar.

5.2. Photolumineszenz-Spektrum der photonischen
Kristall-Resonatoren

Die spektrale Lage der photonischen Bandliicke und dementsprechend die Lage der Moden der

photonischen Kristall-Resonatoren ist, dem Entwurf entsprechend, unterhalb der Bandliicke von
GaAs. Bei einer Gitterkonstanten von a = 250 nm und einem Lochradius r = 0,25 - a erstreckt
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sich die photonische Bandlicke Gber einen spektralen Bereich von 1,2 eV bis 1,4 eV (1030 nm -
890 nm) (vgl. Abbildung 2.1). Generell {berlappt dieser spektrale Bereich mit der
Benetzungsschichtresonanz und dem InGaAs-QD-Ensemble. Die untersuchten Proben (PC331c
und PC331d) haben in der Mitte der 180 nm dicken Membran ausschlieflich eine InGaAs
Benetzungsschicht als aktives Medium. Bei einer Proben-Temperatur von 4,5 K liegt ihre
Resonanz bei 1,39eV mit einer Halbwertsbreite von 26 meV (Abbildung 5.2). Das
Modenspektrum der photonischen Kristall-Resonatoren kann bei tiefen Temperaturen bis tber
70 K in der Photolumineszenz sichtbar gemacht werden. lhre Signalstirke sinkt jedoch mit
steigender Temperatur (siehe Abschnitt 7.1). [84]
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Abbildung 5.2 Photolumineszspektren von photonischen Kristall-Resonatoren mit
einem L9 Defekt (schwarz, Pye.ne = 6 UW, Integrationszeit t;,, = 20 s) und einem
L15 Defekt (rot, Pye.ne = 10 uW, t;, = 5s) sowie einer unstrukturierten Probe
(grin, Pye-ne = 3 UW, tipe = 10s). Im Einsatzbild ist die 1,299 eV Resonanz,
aufgenommen mit dem hochauflésenden Gitter (1200 Striche/mm) gezeigt. Die
Spektren werden bei einer Probentemperatur von 4,5 K aufgenommen. Aus dem
Lorentz-Fit ergibt sich ein Q-Faktor von Q4 299 .y = 5500 % 500, wobei vorher das
Untergrund-PL-Signal abgezogen wurde.

Die Anregung der photonischen Kristall-Resonatoren erfolgt mit einem He-Ne-Laser bei einer
Emissionsenergie von 1,96 eV (632,8 nm). Die Probe wird bereits anhand des Kamerabildes
vorjustiert, so dass der Laserfokus sich exakt in der Resonatordefektmitte befindet, was der
optimalen Anregungsposition entspricht. Wird dagegen die Probenposition entlang der
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Membranebene verandert, sodass sich der Laserfokus vom Defektzentrum des photonischen
Kristall-Resonators entfernt, nimmt die Photolumineszenzintensitdt des Resonatorspektrums mit
groRer werdendem Abstand rasch ab. Dabei wirkt sich die Positionsanderung senkrecht zum
Resonatordefekt wesentlich starker aus als entlang seiner Ausrichtung. Die optimale
Anregungsposition wird durch eine sukzessive Bewegung der Probe in allen drei Raumrichtungen
und gleichzeitige Kontrolle des Photolumineszenz-Spektrums gefunden.

In Abbildung 5.2 werden die Photolumineszenz-Spektren einer unstrukturierten Probe (griin),
eines L9 (schwarz) und eines L15 (rot) photonischen Kristall-Resonators gezeigt. Anhand der
grinen Kurve lasst sich das Photolumineszenz-Signal von GaAs um 1,5 eV und von dem WL-Band
bei 1,39 eV identifizieren. Die Spektren der photonischen Kristall-Resonatoren weisen mehrere
scharfe Peaks unterhalb von 1,4eV auf, wobei ihre Amplitude mit Signalstirke der
Benetzungsschicht korreliert. Unterhalb von 1,3 eV lassen sich keine Moden mehr beobachten.
Die gemessenen Linienbreiten der Moden liegen im Bereich von 236 peV bis 4 meV, wobei die
héchste Glte mit Qq299ey = 5500 £ 500 der L9 photonische Kristall-Resonator bei einer
Resonanzenergie von 1,299 eV aufweist.3! Die Linienbreite der Resonanz und der Q-Faktor
werden durch Anfitten einer Lorentz-Funktion (2.8) an die Messdaten gewonnen. Sie sind im
Einsatzbild der Abbildung 5.2 (der Untergrund ist abgezogen) dargestellt. [84]

An einem L9 Referenzresonator ohne Metall-Kontakt kann auf der untersuchten Probe eine
maximale Gilte von @392y = 9000+ 1000 bei einer Resonanzenergie von 1,302 eV
gemessen werden. Der Metallkontakt fiihrt zu erhéhter Streuung und Absorption des
Resonatorfeldes und verbreitert deshalb die Resonanzen (siehe Kapitel 6). Die hochste in der PL
gemessene Gilte des kontaktierte L15 Resonators in Abbildung 5.2 liegt ebenfalls weit im
Bandauslaufer der Benetzungsschicht bei 1,318 eV. Ihr Q-Faktor ist gleich Q;315.y = 1700 +
400.

5.3. Photostromspektrum der photonischen Kristall-
Resonatoren

Die im Folgenden dargestellten Ergebnisse sind zum Teil in der Referenz [84] veroffentlicht. Die
Charakterisierung der photonischen Kristall-Resonatoren mittels Photostrom-Spektroskopie wird
zunachst bei 4,5 K durchgefilhrt. Der Abstimmbereich des schmalbandigen Halbleiterlasers
erstreckt sich von 1,260 eV bis 1,356 eV (985 nm - 915 nm). Dies entspricht dem niedrig
energetischen Teil der Benetzungsschicht, reicht jedoch nicht aus, um die gesamte photonische
Bandliicke abzudecken. [84]

Die unter der resonanten Anregung erzeugten Ladungstragerpaare missen durch die
Benetzungsschicht-Barriere tunneln, um zum Photostrom beizutragen. Die
Tunnelwahrscheinlichkeit hangt von der angelegten Spannung [18, 52, 210] und der Temperatur
[69, 211, 212] ab. Da die untersuchten Proben ein sehr hohes internes E-Feld von ca. 60 kV/cm

31 Anhand dieser Mode wird im Kapitel 7 das Temperaturverhalten des Photostroms untersucht.
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aufweisen, kénnen die Ladungstriger ohne zusatzliche Vorspannung getrennt werden.3? Diese
Bedingung gilt jedoch nur in der unmittelbaren Nahe des schmalen Schottky-Kontaktes. Das E-
Feld in der Benetzungsschicht nimmt mit steigendem Abstand zum Kontakt ab, sodass die
Ladungstrager nicht mehr getrennt werden kénnen und somit nicht zum Photostrom beitragen.
Dieser Beitrag reicht jedoch aus, um ausgepragte Resonanzen im Photostromspektrum zu sehen.

Anders als bei der Photolumineszenz-Messung befindet sich die optimale Laserfokusposition
nicht in der Defektmitte, sondern an einem seiner Rander (vergleiche Abschnitt 5.6). Bei der
Optimierung der Justage wird die Emissionswellenldnge des Lasers auf die Modenresonanz
eingestellt und durch das sukzessive Verfahren der Probe unter dem Objektiv der Photostrom
maximiert.

In Abbildung 5.3 sind die Photolumineszenz- und Photostrom-Spektren eines L9 photonischen
Kristall-Resonators vom Probenstiick PC331c gegeniibergestellt. Es ist nur der spektrale
Ausschnitt von 1,26 eV bis 1,36 eV gezeigt. (Das gesamte PL-Spektrum ist in Abbildung 5.2 zu
sehen.) Das Photostrom-Spektrum wird flir zwei lineare Polarisationseinstellungen
aufgenommen. Die schwarze Kurve entspricht einer Polarisation parallel zum Metallstreifen und
die rote Kurve parallel zum Resonatordefekt (siehe das Einsatzbild in Abbildung 5.3b). Die
Anregungsleistung auf der Probe betragt rund 300 nW. [84]

Die Modenresonanzen im Photolumineszenz-Spektrum und den beiden Photostrom-Spektren in
Abbildung 5.3a und b zeigen identisches Resonanzverhalten, doch wahrend bei der
Uberbandanregung die Resonanzen sich kaum vom Untergrund abheben, ist das Photostrom-
Spektrum sehr kontrastreich. Vor allem im Bereich des schwachen WL-Signals zeigt sich die
Photostrom-Spektroskopie deutlich tberlegen. Die Mode mit der hochsten Gite bei 1,299 eV
setzt sich hier klar vom nicht-resonanten Untergrund mit einem ca. 30 Mal héheren Peak-
Photostrom ab. lhre Resonatorgiite wird zu Qq 399y = 5975+ 25 bestimmt und entspricht
damit dem Wert der Photolumineszenz-Messung. Bei einer noch kleineren Energie von 1,27 eV
lasst sich eine weitere Mode beobachten, die jedoch in der Photolumineszenz auch bei
maximaler Anregungsleistung von 200 pW (vor dem Probenstab) nicht zu sehen ist. Aus dem
Lorentz-Fit ergibt sich eine Gite von Q; 57y = 2400 * 100. Angeregt mit dem Ti:Sa-Laser kann
das Photostromspektrum auch bei Energien unterhalb von 1,26 eV untersucht werden. Da keine
weiteren Moden in diesem Bereich gefunden werden, entspricht die Resonanz bei 1,27 eV der
Grundmode und bei 1,299 eV der 2. Mode des L9 photonischen Kristall-Resonators. Die
Nummerierung der identifizierten Moden ist dem Spektrum in Abbildung 5.3b beigefligt und
kann mit den Simulationsdaten im Abschnitt 5.5 verglichen werden. [84]

Betrachtet man den Photostromverlauf in Abbildung 5.3b, fallt auf, dass das Signal zu kleiner
werdenden Energien ab ca. 1,28 eV ansteigt, obwohl das Photolumineszenz-Signal der
Benetzungsschicht kontinuierlich sinkt (Abbildung 5.2). Vor der Aufnahme des Spektrums und
wahrend der Justage entspricht die Emissionsenergie des Lasers 1,299 eV, der Resonanzenergie

32 Die Photolumineszenz der Quantenpunkte auf dem Probenstiick PC331a setzt bei einer Vorspannung
von ca. +0,2 V ein. Bei kleineren oder negativen Vorspannungen kénnen die Quantenpunkte bei
resonanter Anregung nur im Photostrom beobachtet werden.

83



der 2. Mode, sodass bei dieser Energie die photonische Kristall-Membran exakt in der
Fokusebene des Lasers liegt. Mit verdnderter Emissionsenergie verschiebt sich die Fokusebene
aufgrund der chromatischen Aberration des Objektivs, sodass sowohl bei positiver als auch bei
negativer Verstimmung der Fokus aus der GaAs-Membran wandert. Die Erhohung des
Photostroms bei Energien kleiner als 1,28 eV steht dazu nicht im Widerspruch. Der minimale
Photostrom im Fall nicht-resonanter Anregung wird nur bei optimaler Justage gemessen. Bewegt
sich der Fokus aus dieser Einstellung heraus, so sinkt zwar die Strahlungsintensitat in der
Membran-Ebene, aber die beleuchtete Flache wird gréRer, sodass Ladungstragerpaare in
unmittelbarer Kontaktndahe erzeugt werden und zum Photostromuntergrund beitragen.
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Abbildung 5.3 Vergleich zwischen (a) dem Photolumineszenz- und (b) dem
Photostrom-Spektrum eines L9 photonischen Kristall-Resonators. Bei den
Photostrom-Messungen ist der Laser parallel bzw. senkrecht zu dem
Resonatordefekt polarisiert. Diese Abbildung ist der Referenz [84] entnommen.

Beide diskutierten Moden sind linear, parallel zum Metallstreifen polarisiert. Die Mode bei
1,299 eV hat ein Polarisationsgrad [213] von Iye/(Ige + Igge) = 0,96, wobei Ipo und Iypo den
gemessenen Photostromen entspricht, wenn die Polarisation des anregenden Lasers parallel
bzw. senkrecht zum Metallkontakt ist. Ein Vergleich mit den polarisationsabhangigen PL-
Spektren nicht kontaktierter Resonatoren ergibt kein abweichendes Verhalten, woraus sich
schlieBen lasst, dass die Metallkontakte den Polarisationszustand der Moden des photonischen
Kristall-Resonators nicht bzw. nur im geringen MaRe beeinflussen. [84]
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5.4. Polarisationsabhéangigkeit der Moden eines
photonischen Kristall-Resonators

Die Moden aller untersuchten L-Resonatoren weisen ein sehr ausgepragtes
Polarisationsverhalten auf. Sie sind linear, entweder senkrecht oder parallel zu der
Resonatorausrichtung polarisiert. In Abbildung 5.4 ist die Polarisationsabhangigkeit der Moden
eines kontaktierten L9 photonischen Kristall-Resonators gezeigt. Die Graphen zeigen jeweils das
Maximum der Photolumineszenz-Intensitat bzw. des Photostroms in Polarkoordinaten. Der
Azimut entspricht der Einstellung des Polarisators. Das Untergrundsignal ist teilweise sehr stark,
weshalb nur die Photostrom Kurve bei 1,299 eV und das Photolumineszenzsignal bei 1,386 eV
eine dipolartige Struktur zeigen.

Die Polarisationsrichtungen der 1,299 eV Mode, gemessen im Photostrom und in der
Photolumineszenz, sind exakt parallel.
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Abbildung 5.4 Polarisationsabhangigkeit der Moden eines kontaktierten L9
photonischen Kristall-Resonators. Die Moden sind entweder parallel zum
Metallstreifen oder zur Ausrichtung des Resonatordefektes polarisiert.
5.5. Vergleich zwischen Experiment und Simulation

Die Methode der finiten Integration (FIT) bietet die Mdglichkeit das Modenspektrum und die
dazugehorige Moden-Feldverteilungen von (Mikro-)Resonatoren ausgehend von ihrer
dreidimensionalen Brechungsindexfunktion numerisch zu berechnen. Die Ergebnisse fiir einen
L9 und einen L15 photonischen Kristall-Resonator sind in Abbildung 5.5 und Abbildung 5.6
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zusammengefasst. Neben dem Modenspektrum und den E-Feldverteilungen der Moden mit den
hochsten Q-Faktoren sind ihre Resonanzenergie, ihre Gite und ihr Modenvolumen nach
Gleichung (2.6) angegeben. Die Einheit der Modenvolumina ist (1/n)3, wobei A die
Resonanzwellenldange und n der Substratbrechungsindex ist.
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Abbildung 5.5 Berechnetes Modenspektrum und die dazugehorigen E-Feld-
Modenprofile eines L9 photonischen Kristall-Resonators (Gitterkonstante a =
250 nm, Radius r = 0.25 - a, Membrandicke d = 175 nm, Brechungsindex n =

3,4).

Die berechneten photonischen Kristall-Resonatoren bestehen aus hexagonal angeordneten
Luftzylindern in einer 175 nm dicken GaAs Schicht. Die tatsdchliche Membrandicke kbnnte sogar
noch kleiner sein, da bei jedem nasschemischen Atzschritt die natiirliche Oxidschicht von GaAs
entfernt wird. Ihre Dicke wachst logarithmisch mit der Zeit [214, 215] und betragt nach ca. einer
halben Stunde ungefahr 1 nm [214], sowie nach einem halben Tag ca. 1,5 nm [214, 216], was in
etwa den zeitlichen Abstinden der nasschemischen Atzschritte entspricht. Die Gitterkonstante
der photonischen Kristalle ist a = 250 nm und der Zylinderradius r = 0,25 a. Fir den
Brechungsindex der intrinsischen GaAs-Schicht ist n; = 3,4 eingesetzt [83]. Der Brechungsindex
der n*-Schicht ist nur um An,+ = 0,03 [217, 218] niedriger und wird deshalb bei den
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Berechnungen nicht bericksichtigt.

Durch die Einflihrung des einheitlichen effektiven

Brechungsindexes wird die zu berechnende Struktur spiegelsymmetrisch in vertikaler Richtung,

was eine Verkiirzung der Simulationszeit um den Faktor zwei bedeutet. Das Modenspektrum
und die Modenprofile dandern sich durch diesen Schritt nur unwesentlich, lediglich die Q-
Faktoren sind bei einer n-i-Schichtfolge etwas niedriger. Am Beispiel der Grundmode des L9-
Resonators betragt der Unterschied 4,1 %.
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Abbildung 5.6 Berechnetes Modenspektrum und die dazugehorigen E-Feld-
Modenprofile eines L15 photonischen Kristall-Resonators (Gitterkonstante a =
250 nm, Radius r = 0,25 - a, Membrandicke d = 175 nm, Brechungsindex n =
3,4).
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Die Simulationsparameter sind im Anhang zusammengefasst.

Die berechneten Q-Faktoren Ubersteigen teilweise um mehrere GroéBenordnungen die
experimentell bestimmten Werte. Der theoretische Wert fiir die Hauptmode des L9 Resonators
liegt z.B bei Q9 1269y = 391000 33 und sogar Qp15 1268ev = 1,2 - 106 im Fall des langeren
L15 Resonators.

Entgegen den Ergebnissen der Photostrommessung aus Abschnitt 5.3, jedoch im Einklang mit
den Photolumineszenz-Messungen an unkontaktierten Proben und der Veroffentlichung von
Gonzalez et al. [130], weist die zweite Mode bei einer Resonanzenergie von Egiyulation =
1,277 eV (L9) einen geringeren Q-Faktor als die Hauptmode auf. Die E-Feld Modenprofile der
beiden Moden in Abbildung 5.5 haben einen entscheidenden Unterschied. Wahrend das Feld
der Hauptmode in der Mitte des Defektes seinen Maximalwert einnimmt, ist an dieser Stelle die
Feldstirke der zweiten Mode sehr niedrig. Die Wechselwirkung der Moden mit dem
Metallkontakt in der Mitte des Resonators (vgl. Abbildung 3.1a) ist deshalb von ihrer
Feldverteilung abhdngig. Der Metalleinfluss ist stark bei der Hauptmode und schwach bei der
zweiten Mode, weshalb bei kontaktierten Resonatoren der Q-Faktor der Hauptmode kleiner als
bei der zweiten Mode ausfallt (Qgxp, 1,27 ev = 2400, Qpxp, 1,299 v = 5975). Das steht auch im

Einklang mit den bereits veréffentlichten Arbeiten an dhnlichen Systemen (siehe z.B. [219, 220]).

5.6. Optimale Anregungsposition eines photonischen
Kristall-Resonators

Aufgrund der ausgedehnten Form kann eine Mode eines L15 photonischen Kristall-Resonators
prinzipiell entlang seiner gesamten Defekt-Lédnge L; 15 = 15-a = 3750 nm resonant angeregt
werden. Abbildung 5.7a macht jedoch ersichtlich, dass ihre Anregung nicht an jeder Position
gleich effizient ist. Bei einer Probentemperatur von 4,5 K werden Photostromspektren in
Abhéangigkeit der Laserposition entlang der gesamten Defektlange aufgenommen (siehe Skizze in
Abbildung 5.7a). Vor der Datenakquise wird die Probenposition hinsichtlich der maximalen
Photostrom-Signalstarke im resonanten Fall optimiert. Der Laserfokus befindet sich dabei am
Rand des Defektes. Diese Position ist auf der Zeichnung des Resonators in Abbildung 5.7a durch
einen roten Punkt markiert. Diese Position kann anhand des Kamerabildes und durch Abzdhlen
der Versteller-Einzelschritte zur nachsten Leiterbahn bei gleichzeitiger Detektion des
Photostroms auf mindestens 500 nm genau bestimmt werden, was zwei Gitterkonstanten des
photonischen Kristalls entspricht. Ausgehend von der optimalen Position wird der Versteller in
Einzelschritten entlang des Resonatordefektes verfahren und an jeder Position ein Photostrom-
Spektrum aufgenommen. Dabei wird die Resonanz mit steigendem Abstand zum Defektrand
schwdcher und nimmt in der Mitte des Resonators ihren minimalen Wert an. Bei weiterer
Positionsdnderung entlang des Resonatordefektes wird die Resonanz erneut deutlicher und
erreicht das zweite Maximum am anderen Defektende. Diesmal ist der Kontrast deutlich
schwaécher als im optimierten Fall am Anfang der Messreihe. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass

33 Die Giiten und Modenvolumina eines L9 photonischen Kristall Resonators stimmen gut mit den
berechneten Daten aus der Referenz [130] Uberein.
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Abbildung 5.7 (a) Photostrom-Spektren eines L15 photonischen Kristall-Resonators
in Abhangigkeit der Anregungsposition. In der Skizze des L15 photonischen Kristall-
Resonators sind die Fokusausgangspositionen und die folgenden Scanrichtungen
eingezeichnet. Sie stimmen nicht ganz mit der Ausrichtung des Resonatordefektes
Uberein. (b) Photostrom-Spektren eines L15 und eines L9 photonischen Kristall-
Resonators aufgenommen an den Randern (schwarz und blau) und in der Mitte des
Resonatordefektes. (c) Reflektionsspektren eines nicht kontaktierten L15
photonischen Kristall-Resonators.
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die Bewegungsrichtung des Verstellers nicht ganz mit der I'K-Orientierung des photonischen
Kristalls Ubereinstimmt. Im rechten Diagramm der Abbildung 5.7a wird die beschriebene
Prozedur ausgehend vom zweiten Defektende (blau) wiederholt und zeigt erwartungsgemald ein
invertiertes Bild des positionsabhangigen Photostroms.

In Abbildung 5.7b oben sind nochmals die Photostrom-Spektren gezeigt, die an den Randern
(schwarz und blau) und in der Mitte (rot) des kontaktierten L15 photonischen Kristall-Resonators
aufgenommen sind. In logarithmischer Auftragung kann man den Resonanzpeak anhand der
roten Kurve nur erahnen, wahrend der nicht-resonante Untergrund gegeniiber der optimalen
Justage (schwarz und blau) leicht gestiegen ist. Auch der L9 Resonator zeigt ein sehr dhnliches
Verhalten. In Abbildung 5.7b unten sind wiederum die Photostrom-Spektren von den Randern
(schwarz und blau) und von der Mitte (rot) des Defekts gezeigt. Die Resonanz der roten Kurve ist
diesmal ebenfalls schwacher als am Rand des photonischen Kristall-Resonators, sie kann sich
jedoch deutlich vom nicht-resonanten Untergrund abheben. Ein Vergleich der Spektren der L9
und L15 Resonatoren bei zentraler Anregung macht deutlich, dass das Untergrundsignal im Fall
des kirzeren Resonatordefektes merklich gestiegen ist. Flir dieses Verhalten gibt es zwei
mogliche Erklarungen. Zum einen kann die Unterdriickung des resonanten Signals in der Mitte
des Defektes mit der Streuung des Modenfeldes am Metallkontakt zusammenhangen, dessen
Breite gleich 45 + 5 nm beim L9 und 65 + 5 nm beim L15 Resonator ist. Es erscheint jedoch
unwahrscheinlich, da der Kontakt wesentlich schmaler als der Laserfokusdurchmesser ist
(~1 pum). Die zweite mogliche Erklarung ist, dass der den Defekt umgebende photonische Kristall
wie ein (Gitter-)Koppler wirkt, so dass die Resonatormode effektiv angeregt werden kann. In der
Defekt-Mitte wirde dieser Effekt fehlen. Zur Klarung dieser Fragen wird das reflektierte
Spektrum eines nicht-kontaktierten L15 photonischen Kristall-Resonators an unterschiedlichen
Anregungspositionen betrachtet. In Abbildung 5.7c sind die Spektren, aufgenommen an den
Defektrdndern (schwarz und blau) und in der Defektmitte (rot), gezeigt. Zur besseren Ubersicht
sind die Kurven entlang der y-Achse versetzt dargestellt. Der Resonanzdip der schwarzen und
blauen Kurven betragt 15 % der reflektierten Leistung im nicht-resonanten Fall. In der
Defektmitte ist erneut keine Resonanz zu sehen. Das bedeutet, dass der Kontakt keinen oder
zumindest einen relativ geringen Einfluss auf die Einkopplungseigenschaften hat.

Die optimale Position fiir die resonante Anregung der Moden liegt dementsprechend genau am
Rand des Resonatordefektes. Das gilt fiir alle Moden (innerhalb des Scanbereichs des Lasers) der
L9, L11, L13 und L15 photonischen Kristall Resonatoren. Beim L9 photonischen Kristall-
Resonator, dem kiirzesten untersuchten Resonatordefekt, zeigt sich bei zentraler Anregung ein
Peak (Abbildung 5.7b unten), wahrend beim L15 Resonator die Resonanz im Untergrund
verschwindet (Abbildung 5.7b oben). Ein Vergleich mit den Messungen an weiteren Resonatoren
dieser Art, L11 und L13 eingeschlossen, ldsst die Vermutung zu, dass die Defektlange fiir die
Messbarkeit der Resonanz bei zentraler, resonanter Anregung entscheidend ist. Die Lange des
L9-Defektes betragt L9 = 2250 nm. Das ist in etwa das Doppelte des Laserfokus, so dass ein
geringer Teil der Laserleistung durch den , Koppler-Effekt” in die Mode eingespeist wird. Der
Uberlapp zwischen dem Laserfokus und dem Defektrand verringert sich, wenn der
Resonatordefekt langer wird. Der erhdohte Untergrundstrom im Fall von zentraler Anregung bei
den L9 und L15 photonischen Kristall-Resonatoren in Abbildung 5.7b entsteht als Folge der
Ladungstragergeneration im Laserfokusgebiet. Ist der Laser auf den Schottky-Kontakt fokussiert,
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so wird unabhangig von der Einkopplung in den Resonator ein Photostrom generiert. Bei
optimaler Anregung am Defektrand missen die im Laserfokus entstandenen Ladungstrager bzw.
Exzitonen bis zum Metallkontakt diffundieren, um als Photostrom detektiert zu werden (siehe
auch Abschnitt 7.2.2). Somit ist bei der Anregung am Rand des Resonators auch das Verhaltnis
zwischen dem Nutzsignal und dem Untergrund besser.

Die diskutierten Ergebnisse wurden bei einer Temperatur von 4,5 K gewonnen. Messungen bei
hoheren Temperaturen, einschlieBlich der Raumtemperatur, zeigten ein identisches Verhalten
hinsichtlich der Einkopplungsposition.
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6. Untersuchung des Einflusses der
Metallkontaktabmessungen auf die Resonatorgute

Der metallische Kontakt im Zentrum des photonischen Kristall-Resonators sorgt fiir erhéhte
Streu- und Absorptionsverluste des Resonatorfeldes. In diesem Kapitel wird der Einfluss der
Metalldicke und der Kontaktbreite auf die Glte der Resonatoren mit unterschiedlicher
Defektlange untersucht.

6.1. Einfluss der Kontaktdicke auf den Q-Faktor

Die untersuchten Proben (PC329a-d) haben eine hohe Quantenpunkt-Dichte und eine
undotierte GaAs-Membran. Der Prozessablauf beschrankt sich deshalb auf die Herstellung der
photonischen Kristall-Resonatoren mit einem L9 Defekt sowie die Metallkontakte
(Prozessschritte 2, 3 und 5), wobei die Bondpads nicht erzeugt werden (vgl. Abschnitt 3.3.2). Die
Dicke der Kontakte ist technologisch im Bereich bis 50 nm relativ gut zugénglich, aufgrund
dessen werden vier Proben mit Kontaktdicken von 5 nm, 10 nm, 20 nm und 40 nm und einer
Kontaktbreite w = 150 + 30 nm im zentralen Bereich des Resonatordefektes prozessiert. Sie
bestehen aus einer 2 nm dicken Haftvermittlerschicht aus Chrom und einer Deckschicht aus
Gold. Um prozessbedingte Unterschiede zu vermeiden, werden die Kontakte mit verschiedenen
Metalldicken auf einer Probe erzeugt. Vor dem Unterdtzen wird das Probenstiick in vier
Teilstlicke mit jeweils unterschiedlich dicken Kontakten gespalten, auf Keramiktrager geklebt
und gemeinsam in BHF und KOH unteratzt.

Neben den Resonatoren mit Kontakten unterschiedlicher Dicke befinden sich auf den Proben
auch unkontaktierte Resonatoren. Die Q-Faktoren werden aus den Photolumineszenz-Spektren
der Resonatoren bei 4,5K durch anfitten einer Lorentz-Funktion (2.8) gewonnen. Die
Ergebnisse der Untersuchung sind in der Abbildung 6.1 zusammengefasst. Es sind die Q-Faktoren
der ersten vier Moden, deren Resonanzenergien bei 1,266 eV, 1,302 eV, 1,327 eV und 1,336 eV
liegen. Ihre Q-Faktoren reichen von ca. 1000 bei den Moden drei und vier bis fast 4000 im Fall
der ersten beiden Moden. Sie sinken jedoch sehr deutlich schon bei einer Metalldicke von 5 nm.
Bei einer weiteren Erhéhung der Schichtdicke auf 10 nm sinken alle Q-Faktoren unter 1000. Der
Zusammenhang zwischen der Gite und der Metalldicke h kann ndherungsweise als
exponentieller Abfall beschrieben werden. Fiir eine Quantifizierung ist jedoch die Datenlage
nicht ausreichend. Qualitativ lasst sich sagen, dass eine wachsende Metallschicht zu einer sehr
starken Abnahme des Q-Faktors fiihrt.

Eine Aussage (ber den Einfluss der Metalldicke auf eine mégliche Anderung der Resonanz kann
nicht getroffen werden, da die Unterschiede aufgrund der Herstellungsungenauigkeiten zu einer
Variation der Resonanzenergie von +3 meV (+2,2 nm) fihren.
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Abbildung 6.1 Einfluss der Metalldicke auf die kontaktierten L9 photonischen
Kristall-Resonatoren (PC329a-d). Die Kontaktbreite liegt bei allen vier Resonatoren
bei w = 150 + 30. Gezeigt sind die Q-Faktoren der ersten vier Moden.

6.2. Einfluss der Kontaktbreite auf den Q-Faktor

In diesem Abschnitt wird der Einfluss der Kontaktbreite bei konstanter Metalldicke auf die Gute
der zweiten Mode eines L9 photonischen Kristall-Resonators (PC331c) untersucht. Bei
kontaktierten photonischen Kristall-Resonatoren mit dem Metallkontakt in der Mitte des
Resonatordefektes weist sie den hochsten Q-Faktor auf, auch hoher als die Grundmode. Das
liegt an der E-Feld-Verteilung der Moden, die im Fall der Grundmode unter dem Metallkontakt
das E-Feld-Maximum und im Fall der zweiten Mode eine sehr niedrige Feldstdrke besitzt (vgl.
Abbildung 5.5). [84]

In Abbildung 6.2 ist der Verlauf des Q-Faktors als Funktion der Kontaktbreite w bei einer
Metalldicke h = 10 nm (5 nm Cr + 5 nm Au) aufgetragen. Der Q-Faktor sinkt monoton von tber
9000 im Fall eines nicht kontaktierten Resonators auf ca. 2000 bei w = 128 nm. Die rote,
gestrichelte Linie in Abbildung 6.2 ist keine Fitfunktion, sondern soll nur den Verlauf
verdeutlichen. [84]

Um den Q-Faktor der Resonatoren zu erhéhen, muss die Breite der Metallkontakte moglichst
klein sein. Dies stellt eine technologische Herausforderung dar, weil die Kontakte unterhalb von
50 nm nicht mehr reproduzierbar herstellt werden kdnnen. Die minimale, mit dem Lift-off
Verfahren auf bereits vorhandenem photonischen Kristall erzeugte Metall-Leiterbahn, hat eine
Breite von w = 20 nm. Auf nicht strukturierter Oberflache kénnen Kontaktbreiten von 20 nm
reproduzierbar hergestellt werden, wobei die minimale Breite sogar bei 11 nm liegt.
Problematisch ist in diesem Fall die anschlieBRende Belichtung von photonischen Kristall-
Resonatoren, weil bereits bei einem 5 nm dicken Kontakt der Elektronenstrahl deutlich anders
gestreut wird als abseits des Kontaktes und die Lécher im Bereich des Kontaktes deshalb kleiner
werden. Daraus ergeben sich wiederum zusatzliche Verluste und niedrige Q-Faktoren.
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Abbildung 6.2 Einfluss der Kontaktbreite w auf den Q-Faktor der zweiten Mode
eines L9 photonischen Kristall-Resonators. Die rote gestrichelte Linie soll nur den
Verlauf verdeutlichen. Diese Abbildung ist der Referenz [84] entnommen.

6.3. Statistische Betrachtung des Q-Faktors als Funktion
der Kontaktbreite und der Defektlange des photonischen
Kristall-Resonators

Die Ergebnisse des vorangegangenen Abschnitts konnen die Frage aufwerfen, ob die
Resonatorglite mit der Oberflaichenbedeckung des Defektes durch den Metallkontakt
zusammenhangt. Um diese Frage zu beantworten, werden photonische Kristall-Resonatoren
unterschiedlicher Defektlange {L1-L15} und variierender Kontaktbreite w hergestellt (PC333) und
mit Hilfe der Photostrom-Spektroskopie charakterisiert.

Die unterschiedlich langen Resonatoren haben auch unterschiedliche Modenspektren, wobei die
Moden sich sowohl in ihren Feldverteilungen als auch ihrer Gite unterscheiden und nicht
miteinander vergleichen lassen (siehe z.B. Abbildung 5.5 und Abbildung 5.6). Aus diesem Grund
werden die Q-Faktoren aller Moden in Abhadngigkeit der Kontaktbreite ausgewertet und in
Abbildung 6.3 zusammengefasst. Zu sehen sind die Ergebnisse von acht unterschiedlichen
photonischen Kristall-Resonatoren. Die Breite der Kontakte variiert im Bereich von 40 nm bis
370 nm, was anhand der REM-Aufnahmen verifiziert ist. Ihre Dicke betrdgt h = 5 nm.

Die Q-Faktoren in jedem der acht Diagramme sinken mit steigender Breite w. Dabei verbreitern
einzelne Resonanzen bis sie nicht mehr als Peaks identifiziert werden kénnen. Somit sinkt die
Anzahl der Messpunkte mit steigender Kontaktbreite, weshalb, wie im Fall von L15, der Eindruck
entstehen kann, dass bei sehr breiten Metallstreifen der Q-Faktor (im Mittel) erneut ansteigt.
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Abbildung 6.3 Entwicklung der Q-Faktoren in Abhangigkeit der
Resonatordefektlange und der Breite der Mikrostreifenleitung w.

Aus der Darstellung in Abbildung 6.3 folgt, dass kontaktierte photonische Kristall-Resonatoren
mit langen Defekten héhere Q-Faktoren erreichen kdénnen. So ist die hochste gemessene Giite
eines L1-Resonators Qp; = 1500 bei einer Kontaktbreite w = 54 nm fast sieben Mal niedriger
als beim L15 photonischen Kristall-Resonator mit Qp;5(w = 42 nm) = 9800. Moden mit
niedrigen intrinsischen Q-Faktoren liegen dagegen relativ unabhangig von der Defektldnge im
Bereich von Q = 100 bis 1000.
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Abbildung 6.4 Abhangigkeit des Q-Faktors als Funktion des Quotienten aus der
Resonatordefektlange und Kontaktbreite (beide in nm).
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Die in Abbildung 6.3 gezeigten Daten ergeben eine unerwartete Verteilung, wenn die Q-
Faktoren gegen den Quotienten aus der Lidnge des Resonatordefektes und der Breite des
Kontaktes aufgetragen werden (Abbildung 6.4). Die Lange des Defektes L ist gleich der Anzahl
der fehlenden Locher mal die Gitterkonstante a = 250 nm. Beide GréRen, L und w, haben die
Einheit (nm). Bis auf wenige Ausnahmen liegen alle Q-Faktoren unter einer gedachten Geraden.
Die obere Grenze bilden die héchsten erzielten Q-Faktoren, die proportional zu L/w steigen.

Metallisch kontaktierte, zweidimensionale photonischen Kristall-Resonatoren mit einem L-
Defekt konnen eine relativ hohe Gite erreichen. Daflir muss das Verhaltnis aus der
Resonatordefekt-Ldange L zu Kontaktbreite w moglichst hoch sein.
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7. Untersuchung der Temperaturabhangigkeit

Sowohl die Photolumineszenz als auch die Photostromspektren hangen sehr stark von der
Probentemperatur ab und wahrend die Photolumineszenz mit steigender Temperatur abnimmt,
beobachtet man einen deutlichen Anstieg des Photostroms.

7.1. Temperaturabhangigkeit der Photolumineszenz

Die Photolumineszenz-Spektren werden in einem Temperaturbereich von 4,5 K bis 70 K an
einer unstrukturierten Stelle der Probe PC331c aufgenommen (Abbildung 7.1a). Die breiten
Resonanzen gehoren zu der Benetzungsschicht (WL) und zum GaAs. Mit steigender Temperatur
verschieben sich die Resonanzbander zu niedrigeren Energien, wobei gleichzeitig ihre
Photolumineszenz-Intensitat sinkt. In Abbildung 7.1b sind die PL-Intensitditsmaxima von GaAs
und der Benetzungsschicht in Arrhenius-Darstellung aufgetragen. Bei Temperaturen unter 40 K
ist die PL-Intensitat in beiden Fallen relativ konstant, sinkt jedoch rapide bei weiter steigenden
Temperaturen. Die Abnahme des Photolumineszenz-Signals bei steigender Temperatur wird in
der Literatur mit zunehmenden nicht strahlenden Rekombinationsprozessen erklart [221, 222].
Aus den angefitteten Geraden lassen sich die Aktivierungsenergien extrahieren, die flir GaAs bei
E,(GaAs) = 4,3 + 1,1 meV und fur die Benetzungsschicht bei E,(WL) = 8,9 + 0,2 meV liegen.
Beide Werte passen sehr gut zu den Exziton-Bindungsenergien. Im GaAs-Volumenkristall betragt
die Exziton-Bindungsenergie Ex(GaAs) = 4,2 meV [223], wdhrend in einem InGaAs
Quantentopf, abhangig von Quantentopf-Breite und Indiumgehalt, Werte im Bereich 7 — 9 meV
[224] berichtet wurden. Auch in der Arbeit von D. Orani et al. wurde die Bindungsenergie fiir den
Exziton-Grundzustand bei einem Indiumgehalt von x = 0,185 und unterschiedlichen QW-
Breiten zu ca. 9 meV bestimmt [225].

a b T T

@) 4000 (b) . .

—~ —~ 1000 F ]

> S [ ]

o ; ]

& 100 E . ]

@ — 45K —50K g m GaAs

g 10 —10K —B0K 3 o WL

= —30K —70K|] £ 100 || |— E (GaAs)=4,3 meV |3

o — 40K T [t |— E(WL)=89meV |]
1 T T T T T ) v T v T

1,3 1,4 1,5 0 0,1 0,2
Energie (eV) T'(K")

Abbildung 7.1 (a) Temperaturabhangige Photolumineszenz-Spektren,
aufgenommen an nicht strukturierter Probenoberfliche (PC331c). Die
Anregungsleistung des He-Ne-Lasers ist 100 nW und die Intergrationszeit des
Spektrometers 20s. (b) PL-Maxima vom WL- und GaAs-Signal in Arrhenius-
Darstellung und entsprechende Fitfunktionen.
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7.2. Temperaturabhangigkeit des Photostroms

Die Temperaturabhdngigkeit des Photostroms wird an einem L9 photonischen Kristall-Resonator
untersucht (vgl. Abbildung 5.3). Abbildung 7.2a zeigt die Resonanz der 2. Mode fir den
Temperaturbereich zwischen 4,5 K und 310 K. Die Anregungsleistung wird dabei an den
Messbereich des pA-Meters angepasst und liegt z.B. bei 4,5 K bei 280 nW und bei 310 K bei
2,8 nW. Im gesamten Temperaturbereich besteht ein linearer Zusammenhang zwischen dem
gemessenen Photostrom (hardwarebedingt bis 1,3 nA) und der Anregungsleistung, so dass die
Daten in Abbildung 7.2a auf eine Anregungsleistung von 2,8 nW skaliert sind. Mit steigender
Temperatur verschiebt sich die Resonanz der Mode von 1,299 eV bei 4,5K zu 1,276 eV bei
310 K. Gleichzeitig steigt die Photostromamplitude. Bei resonanter Anregung wachst sie um das
180-fache von 3 pA bei 4,5 K auf 560 pA bei 310 K. Dabei erscheint in Abbildung 7.2a die
Peakhohe aufgrund logarithmischer Auftragung fiir alle Temperaturen konstant. [84]
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Abbildung 7.2 (a) Temperaturabhangige PC-Spektren der 1,299 eV Resonanz des
L9 photonischen Kristall-Resonators (PC331c). (b) Entwicklung des Photostroms in
Abhangigkeit der Temperatur bei resonanter (Res., rot) und nicht-resonanter (n-
Res., schwarz) Anregung des photonischen Kristall-Resonators sowie Photostrom-
Messung an einem Schottky-Kontakt auf nicht strukturierter GaAs-Oberflache (WL,
blau). Diese Abbildung ist der Referenz [84] entnommen.

Abbildung 7.2b zeigt die Temperaturabhangigkeit der Photostrombeitrdage bei resonanter
Anregung (rot), den nicht-resonanten Untergrund (schwarz) und das Signal der
Benetzungsschicht (blau). Der WL-Photostrom wird an einem 250 nm breiten Schottky-Kontakt
auf nicht strukturierter GaAs-Oberflache gemessen. Alle Beitrdage scheinen proportional zu dem
Signal der Benetzungsschicht zu steigen. Um den exponentiellen Zusammenhang zwischen den
Photostrom-Messwerten und der Temperatur zu verdeutlichen, ist in Abbildung 7.2b die
Funktion

Ipc = Iy + Liexp(T/Ty) (7.1)
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an die Daten gefittet, mit I, I; und T, als freie Parameter. Das Argument des exponentiellen
Anstiegs ist in allen Féllen innerhalb der Fehlergrenzen gleich: Ty wy, = 38 + 2 K, Ty p-pes, = 41 *
5 Kund T ges, = 40 + 3 K. [84]

Die Ursachen fiir den Anstieg des Photostroms werden in den folgenden Abschnitten
beschrieben.

7.2.1. Thermische Aktivierung

Ladungstrager-Paare, die optisch in der Benetzungsschicht erzeugt werden, missen die
Quantentopfbarriere Gberwinden, um zum Photostrom beitragen zu kénnen. Aufgrund einer
relativ diinnen i-Schicht der n-i-Schottky Diode ist die Bandverkippung entsprechend stark bzw.
das interne elektrische Feld entsprechend hoch, sodass die Ladungstrdager auch ohne eine
zusatzliche angelegte Spannung das Dreieckspotential der Benetzungsschicht durchtunneln
kénnen [212] (Einsatzbild in Abbildung 7.3a, schwarzer Pfeil). Mit steigender Temperatur wéchst
zusatzlich die Wahrscheinlichkeit, dass die Ladungstrager die Barriere durch thermische Emission
Uberwinden kdénnen [57, 222] (Einsatzbild in Abbildung 7.3a, blauer Pfeil).
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Abbildung 7.3 (a) Arrhenius Darstellung des WL-Photostroms. Die
Aktivierungsenergie entspricht E, = 66+ 10meV und deutet auf einen
temperaturaktivierten Emissionsprozess der Ladungstrager aus dem WL-

Quantentopf hin. Im Einsatzbild sind drei mogliche Kanile, auf denen die
Ladungstrager die WL-Potentialbarriere Uberwinden koénnen, gezeigt: Tunneln
(schwarz), thermische Emission (blau) und thermisch unterstiitztes Tunneln (rot).
(b) Aktivierungsenergie E, als Funktion der Anregungsenergie. Der gelb markierte
Bereich entspricht dem Band der Benetzungsschicht.

Um diesen Sachverhalt zu testen, wird das Photostromsignal der Benetzungsschicht aus
Abbildung 7.2b in einem Arrhenius-Diagramm dargestellt (Abbildung 7.3a). Die Steigung der Fit-
Geraden beschreibt das Photostrom-Verhalten flir den Temperaturbereich T = 115K, die
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hieraus bestimmte Aktivierungsenergie betragt E5 (1,299 eV) = 66 + 10 meV34. Dieses Resultat
kann auf zwei Arten gedeutet werden. Zunachst wird die in der Referenz [84] veroffentlichte
Erklarung erldutert.

Eine Aktivierungsenergie von E5(1,299 eV) = 66 + 10 meV liegt in der GréRenordnung des
Bandversatzes zwischen der Benetzungsschicht und dem GaAs-Band. Der genaue Wert kann aus
dem Photolumineszenz-Spektrum in Abbildung 7.1a abgelesen werden. Die Energiedifferenz
zwischen den Resonanzen der Benetzungsschicht und GaAs ist relativ temperaturunabhéangig
und betrdgt fur 4,5K: AE = E;(GaAs) — E(WL) ~ 1,50eV —1,39eV = 110 meV. Somit
entspricht die Aktivierungsenergie 60 % des Bandversatzes fiir Elektronen und Locher. Das
Ergebnis stimmt sehr gut mit der experimentell bestimmten Aktivierungsenergie, ebenfalls mit
Photostrom-Spektroskopiegemessen, in Quantenpunkten von Fry et al. Gberein [212]. Die
Aktivierungsenergie von E, = AE /2 kénnte ein Hinweis auf einen zwei-Stufen Emissionsprozess
sein, der neben Tunneln und thermischer Emission auftreten kann (Einsatzbild in Abbildung 7.3a,
rot). Hierbei werden die Ladungstrdager vom Grundzustand aus thermisch angeregt und tunneln
anschlieRend durch die verbleibende Barriere [226].

Ein erweitertes Bild zeichnet sich ab, wenn die Aktivierungsenergie E, als Funktion der
Anregungsenergie des Lasers dargestellt wird®> (Abbildung 7.3b). Zum besseren Vergleich der
unterschiedlichen Energien befindet sich Glber dem Diagramm eine zusatzliche Abszissenachse,
auf der die Energiedifferenz aus der Benetzungsschicht-Resonanz Eyy, und der
Anregungsenergie hw dargestellt ist. Die Anregungsenergie wird innerhalb der gesamten
Laserbandbreite von hw = 1,26 eV bis 1,36 eV gemessen. Dabei sinkt die Aktivierungsenergie
kontinuierlich von E5 (1,26 eV) = 150 meV auf E5 (1,36 eV) = 24 meV. Mit Hilfe eines linearen
Fits kann der Schnittpunkt der Geraden mit der Abszissenachse, bei dem eine
Aktivierungsenergie von E, = 0meV vorliegt, zu 1,4+ 0,2eV bestimmt werden. (Der
Schnittpunkt mir der Ordinatenachse liegt ebenfalls bei 1,4 + 0,2 eV.) Das entspricht genau der
spektralen Position der Benetzungsschicht (vgl. Abbildung 7.1a). In Abbildung 7.3b ist das WL-
Band als gelber Balken markiert. Die Steigung der Fitfunktion betragt 1,03 + 0,09 eV/eV.

Die Daten sprechen fiir eine gegeniiber der Thermalisierung und Exziton-Diffusion wesentlich
hohere Emissionsrate. Dabei Giberwinden die Ladungstrager die Potentialbarriere auf einem der
drei beschriebenen Kanale (Einsatzbild in Abbildung 7.3a), unmittelbar nach der optischen
Generation. Bei dominanter Thermalisierung oder Exziton-Diffusion misste der
Emissionsprozess immer aus den Potentialminima der Benetzungsschicht erfolgen. In diesem Fall
wirde E, als Funktion der Laser-Anregungsenergie konstant sein.

7.2.2. Exziton Diffusion

Um die Temperaturabhangigkeit besser verstehen zu kénnen, werden zwei zusatzliche
Photostrommessungen bei 6,2 K und 82 K in Abhangigkeit des Abstandes zu einem Schottky-

34 Aus den Photostromdaten der (nicht-)resonanten Anregung aus Abbildung 7.2b ergibt sich die gleiche
Aktivierungsenergie.

35 Zum Zeitpunkt der Verdffentlichung von [84] lagen ausschlieRlich die Daten der temperaturabhingigen,
resonanten Photostrommessung bei einer Anregungsenergie von 1,299 eV vor.
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Kontakt durchgefiihrt. Die Probe PC331d wird in der N&he eines 250 nm breiten
Metallkontaktes auf nicht strukturiertem GaAs mit einer Leistung von 17 pW und einer Energie
von 1,306 eV (950 nm) angeregt. Das Photostromsignal zeigt keine Polarisationsabhangigkeit,
sodass alle Messungen bei einer Laserpolarisation parallel zur Leiterbahn durchgefiihrt werden.
Die Messposition befindet sich auBerdem genau am Rand eines Diodenfeldes, so kann der
gemessene Photostrom nur aus einer Halbebene kommen.

Die beiden Messreihen sind in Abbildung 7.4 gezeigt. Der gréfRte Photostrom entspricht jeweils
der Fokussierung auf den Metallstreifen. Mit zunehmendem Abstand sinkt das Signal, wobei
zwei daflir verantwortliche Mechanismen mit unterschiedlichen Reichweiten identifiziert
werden kénnen. Sie sind in Abbildung 7.4 durch die Breiten w; , der zweifachen GauB-Kurve
charakterisiert. Der schmale Peak korrespondiert mit dem Durchmesser des Laserfokus, welcher
in der GroRenordnung der verwendeten Wellenldnge liegt (A = 1 um). Die entsprechenden
Halbwertsbreiten der GauRkurven werden zu w;(6,2K) =750+ 90nm bei 6,2K und
w;(82 K) = 1070 + 80 nm bei 82 K bestimmt.
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Abbildung 7.4 Temperaturabhéngiger Anstieg der Extiton-Diffusionslange. Der
Photostrom wird als Funktion des Abstandes zu einem Schottky-Kontakt auf nicht
strukturierter  GaAs-Oberfliche gemessen. Die Anregungsenergie und
Anregungsleistung betragen Aw = 1,306 eV und P = 17 uW. Die Messwerte sind
mit einer Doppel-GaulR-Kurve angefittet.

Die Halbwertsbreite w, reagiert wesentlich starker auf den Temperaturanstieg. Bei 6,2 K ist ihr
Wert gleich w,(6,2K) =2,3+0,5um. Durch die Temperaturerh6hung wéchst ihre
Halbwertsbreite auf w,(82 K) = 9 &+ 4 um. Die Elektron-Loch-Paare kénnen dementsprechend
Distanzen von Uber neun Mikrometer zuriicklegen und dann zum Photostrom beitragen. Das
kann auch bei der resonanten Anregung von nicht kontaktierten photonischen Kristall-
Resonatoren auf der gleichen Probe bestdtigt werden, deren Resonanzen ab ca. 77 K im
Photostrom beobachtet werden konnen. Entsprechend dem Maskenentwurf betragt der
kiirzeste Abstand zwischen dem Resonator-Zentrum und dem ihn umgebenden Kontaktnetz
7,5 um (vgl. Abbildung 3.9c). Auf diese Weise kénnen bei 77 K an nicht kontaktierten
photonischen Kristall-Resonatoren Q-Faktoren von bis zu Q = 9000 gemessen werden.
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Die Halbwertsbreite w, steigt mit groRer werdender Temperatur weiter an. Bei einem
raumlichen Scan senkrecht zu einem Metallkontakt und gleichzeitiger Photostrom-Detektion
kann ab ca. 210 K kein ausgepragtes Maximum mehr beobachtet werden, das, wie in Abbildung
7.4, mit dem Kontaktstreifen korrespondiert. Der Photostrom bleibt (iber mehrere zehn
Mikrometer nahezu konstant.

Der Anstieg der Halbwertsbreite w, wird durch die gestiegene Exziton-Diffusion in der
Benetzungsschicht verursacht. M. Ohmori et al. untersuchten diesen Effekt im In(Ga)As-WL im
Temperaturbereich von 11 K bis 100 K. Dabei stieg die Diffusionslange von 450 nm bei 11 K auf
4 um bei 60 K [227].3® Dieses Ergebnis wird auch durch die Untersuchungen von H. Hillmer et al.
an breiteren Quantentépfen und im groReren Temperatur Bereich bestdtigt. Die
Diffusionskonstante des schmalsten Quantentopfes (4 nm) stieg auch jenseits von 60 K weiter
an [228].

7.2.3. Temperaturabhangige Rot-Verschiebung der Resonanzen

Sowohl die GrofRe der Bandliicke von GaAs als auch die Resonanz der Benetzungsschicht
verschieben mit steigender Temperatur zu kleineren Energien. Dabei erfahrt das
Benetzungsschicht-Band eine relativ groRe Energieanderung von 1,39 eV bei 4,5 K bis 1,335 eV
bei 310 K. In Abbildung 7.5 sind die experimentellen Messwerte und zum besseren Uberblick ein
Varshni-Fit [229] als rote Linie gezeigt. Die WL-Resonanz bei 4,5 K wird in der Photolumineszenz,
wihrend die anderen drei Messpunkte mit Hilfe der PC-Spektroskopie ermittelt.3” Ebenfalls eine
Rot-Verschiebung beobachtet man fir die photonische Bandliicke und entsprechend die
untersuchte Mode des photonischen Kristall-Resonators in Abbildung 7.5. Die Resonanz dandert
ihre spektrale Position von 1,299 eV zu 1,276 eV. Das entspricht einer schwacheren Rot-
Verschiebung, so dass der spektrale Uberlapp zwischen der Mode und der Benetzungsschicht
mit steigender Temperatur wachst.

Die Anderung der Modenresonanz wird durch mehrere Effekte verursacht. Es liegt zunéchst eine
lineare Anderung des Brechungsindexes als Funktion der Temperatur vor: dn/dT ~ +2,67 X
10~* K~! [230, 231]. Entsprechend der Skalierungseigenschaften der Maxwellgleichungen
(Abschnitt 2.1) ergibt sich daraus eine lineare Rot-Verschiebung der Resonanz. In Abbildung 7.5
ist diese Verstimmung als schwarze Gerade gezeigt. Sie beschreibt sehr gut den Verlauf der
Modenresonanz bei hoheren Temperaturen, weicht jedoch stark vom tatsachlichen Verlauf bei
Temperaturwerten niedriger als 100 K ab. Es missen dementsprechend zusatzliche Effekte fir
den parabolischen Verlauf der Resonanz verantwortlich sein. Die thermische Ausdehnung von
GaAs kann dabei vernachlassigt werden, da ihr Beitrag um zwei GréRenordnungen geringer ist
als der Beitrag der Brechungsindexanderung [232]. Einen weiteren Beitrag konnen
Ladungstragereffekte in der n*-Schicht liefern. Man unterscheidet zwischen Bandfiilleffekten
(engl. band filling), Bandliickenverengung (engl. band gap shrinkage) und Absorption an freien

36 Experimentell bedingt konnte nur die untere Grenze von 4 pm fir die Diffusionsldnge angegeben
werden.

37 Erst ab 250 K ist die Rotverschiebung ausreichend groR3, damit das Maximum des WL-Bandes durch die
Abstimmbandbreite des verwendeten Lasers abgedeckt werden kann.
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Ladungstragern [218]. Bei einer Dotierung von Np =~ 1018 cm™3 ergibt sich fiir den betrachteten
Spektralbereich eine (statische) Brechungsindexanderung von An = —0,03 [217, 218]. Wie
genau sich diese Effekte auf die temperaturabhdngige Brechungsindexdanderung auswirken,
konnte nicht quantifiziert werden.
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Abbildung 7.5 Rotverschiebung des WL-Bandes und der Modenresonanz in
Abhingigkeit der Temperatur, die zu stirkerem spektralen Uberlapp zwischen der
Benetzungsschicht und der Resonatormode fiihrt. Die schwarze Gerade zeigt die
berechnete Anderung der Resonanzenergie aufgrund der temperaturabhingigen
Brechungsindexanderung von GaAs. Abbildung (c) ist teilweise der Referenz [84]
entnommen.

7.2.4. Temperaturabhéangigkeit des Q-Faktors

Die temperaturabhingigen Spektren in Abbildung 7.2a zeigen eine leichte Verbreiterung der
Resonanzen. Der Q-Faktor sinkt von fast 6000 bei 4,5 K auf 3600 bei 310 K. Die Q-Faktor
Anderung der 1,299 eV Resonanz, wie man sie der Abbildung 7.6 entnehmen kann, ist
annahernd eine lineare Funktion der Temperatur. Entsprechend der Gleichung (2.10), setzt sich
der gemessene Q-Faktor aus einzelnen Verlustmechanismen zusammen. @, hangt nicht von der
Temperatur ab und entspricht dem Q-Faktor des Resonators unter Einbeziehung der Verluste
aufgrund der Herstellungsungenauigkeiten und des Metallkontaktes. Die Absorptionsverluste in
der Benetzungsschicht werden zusammengefasst zu Qui (T, E) = ky - Iy.(T, E), wobei k; eine
Fitkonstante und Iy (T, E) der temperatur- und resonanzenergieabhangige Photostrom ist,
gemessen an einem Schottky-Kontakt auf nicht strukturierter GaAs-Oberflache. Beide Q-
Faktoren addieren sich zu einem Gesamt-Q-Faktor von Qgi = Q5+ Quwi(T,E). Der
entsprechende Beitrag ist in Abbildung 7.6 (links) als blaue Kurve dargestellt.3® Somit tragt die
Absorption in der Benetzungsschicht nur im Bereich hoher Temperaturen ab ca. 250 K zu Qg

38 Die blaue Kurve ist kein Fit an die Messdaten, sondern der Beitrag der WL-Absorption zu dem Fit Qgos =
Qo' + Qui(T,E) + Qx* (schwarz). Der Beitrag Qx wird im Verlauf diesen Abschnitts naher erldutert.
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bei. Es muss demzufolge einen weiteren Mechanismus geben, der einen Beitrag zur Absorption

bei niedrigen Temperaturen leistet.
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Abbildung 7.6 Die Veranderung der Q-Faktoren kontaktierter photonischer Kristall-
Resonatoren in Abhédngigkeit der Temperatur. Die drei Diagramme zeigen die Q-
Faktoren von drei unterschiedlichen L9 Resonatoren. Die jeweilige Resonanzenergie
bei 4,5 K befindet sich iber den Graphen. Die Absorption in der Benetzungsschicht
steigt von links nach rechts.

Die im vorherigen Abschnitt beschriebenen Ladungstragereffekte haben mit Sicherheit eine
gewisse Temperaturabhingigkeit, die sich jedoch nur gering auf die Anderung des
Absorptionskoeffizienten ag,as(1,3 €V) auswirken dirfte [233, 234]. Die Absorption an
Oberflachenzustdanden ist in GaAs relativ stark. Zudem hangt die Absorptionsgeschwindigkeit mit

o T2 von der Temperatur ab [235]. Es erscheint jedoch nicht moglich diesen Beitrag zu
guantifizieren, weil gerade bei sehr tiefen Temperaturen die Absorption an
Oberflachenzustanden teilweise durch die Exziton Diffusion maskiert ist [235]. AulRerdem
konnen gerade in Mikroresonatoren aufgrund hoher optischer Feldstarken die
Oberflachenzustdnde schnell sattigen [236].

Ein zusatzlicher Verlustbeitrag zum Gesamt-Q-Faktor, der proportional zu T'/2 ist, kann die
experimentellen Daten bei sehr niedrigen Temperaturen unter 50 K nicht korrekt beschreiben.
Der Verlauf kann wesentlich besser dargestellt werden, wenn fiir die zusatzlichen Verluste
Q;l =k, - T, mit k, als Fitparameter eingesetzt wird. In Abbildung 7.6 ist dieser Beitrag ohne
die Berlicksichtigung der Benetzungsschicht-Absorption in Rot dargestellt. Die experimentellen
Ergebnisse lassen sich sehr gut durch den Gesamtausdruck Qge = Q5 + Quwi(T,E) + Qx*
beschreiben (Abbildung 7.6, schwarz). Das gilt auch fir die Moden bei hdheren
Resonanzenergien (groRerer Lochradius des photonischen Kristalls) und dementsprechend
hoherer Absorption in der Benetzungsschicht. In Abbildung 7.6 (Mitte und rechts) sind die
Verlaufe der Q-Faktoren als Funktion der Temperatur und die Fit-Funktionen fir
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Modenresonanzenergien von E (4,5 K) = 1,313 eV und E(4,5 K) = 1,326 eV dargestellt. Dabei
handelt es sich jeweils um die 2. Mode eines L9 photonischen Kristall-Resonators der gleichen
Photodiode. Der verringerte Wert von Q, hangt vor allem mit einem breiteren Metallkontakt
zusammen. Im Fall von E (4,5 K) = 1,313 eV ist die Metallbreite w = 80 nm und bei E(4,5 K) =
1,326 eV w = 128 nm. Der Einfluss von Qyy, steigt annidhernd proportional zur Anderung der
Resonanzenergie, weil die Resonanz ndher an das Bandmaximum der Benetzungsschicht riickt.
Die gestiegene WL-Absorption erkennt man sehr gut am Verlauf der blauen Kurve in Abbildung
7.6, welche mit steigender Resonanzenergie den Verlauf der experimentell bestimmten Q-
Faktoren zunehmend besser beschreibt.

7.2.5. Externe Quanteneffizienz

Die photonischen Kristall-Resonatoren kénnen als spektral schmalbandige Photodetektoren
eingesetzt werden. Eine wichtige Eigenschaft jeden Photodetektors ist seine externe
Quanteneffizienz. Sie gibt das Verhéaltnis vom absorbierten und in elektrischen Strom
umgewandelten Photonenfluss 7, zum gesamten Photonenfluss 71p;, an

fle _ EResIPC

= e _ , 7.2
UEQE flph eP ( )

wobei Ep.s der Resonanzenergie, Ipc dem Photostrom, e der elementaren Ladung und P der
eingestrahlten optischen Leistung entspricht. Fir das in Abbildung 7.2 gezeigte Spektrum ergibt
sich die externe Quanteneffizienz bei 310 K zu ngqe = 0,26 + 0,06. Die Einkopplung in den
Resonator muss  dementsprechend  hoch  sein  Ngjpkopplung = MeQe-  Die  hohe
Einkopplungseffizienz steht im Einklang mit der Arbeit von Portalupi et al. und kann Werte von
NEinkopplung > 0,5 einnehmen [237]. Eventuell bedarf es fir héhere Einkopplungswerte einer

Optimierung der PhCC-Geometrie.

In Abbildung 7.2b ist der Verlauf des maximalen Photostroms als Funktion der Temperatur
gezeigt. Der Verlauf steigt exponentiell mit wachsender Temperatur an, wobei kein
Sattigungsverhalten erkennbar ist. Demzufolge kdénnten noch hoheren Werte flr ngqp bei
weiterer Temperaturerhéhung erzielt werden.
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8. Verhalten der photonischen Kristall-Resonatoren
unter gepulster Anregung

In diesem Kapitel wird das zeitliche Verhalten des Resonatorfeldes nach einer Anregung mit
einem ps-Laserpuls beschrieben. Dabei gibt die Zwei-Puls-Interferenz Einblicke in den zeitlichen
Verlauf der Phase zwischen dem anregenden Laser- und dem Resonatorfeld. Die Messergebnisse
kdnnen mit einem analytischen Modell beschrieben werden. Es erlaubt die Bestimmung der
Verstimmung zwischen der Modenresonanz und dem Laser. Eine vielversprechende Anwendung
kann die koharente Kontrolle des Resonatorfeldes werden, wobei das Resonatorfeld auf der
Zeitskala des Laserpulses abgeschaltet werden kann. Schlielich kann die zwei-Photonabsorption
beobachtet werden. Sie wird dazu benutzt, die Laserpulsdauer mit Hilfe der Intensitats-
Autokorrelation zu messen.

Teile der Ergebnisse sind in [33] veroffentlicht.

8.1. Zwei-Puls-Interferenz

Der zeitliche Verlauf des Resonatorfeldes £.(t) nach einer optischen Anregung durch einen
kurzen Laserpuls ist durch die Halbwertsbreite tp,s, die Resonatorgiite Q und die Verstimmung
wc., zwischen der Modenresonanz und dem Laser bestimmt. Mit Hilfe der Theorie gekoppelter
Moden im Zeitbereich (TCMT) oder der Methode der finiten Integration (FIT) lasst sich die
zeitlich Entwicklung vom E.(t) modelieren (vgl. Abschnitt 2.1.3, Abbildung 2.2). Eine direkte
experimentelle Beobachtung stellt dagegen eine Herausforderung dar, weil aufgrund der extrem
schnellen Schwingungsfrequenz im Bereich einiger hundert THz die Oszillationen des
Resonatorfeldes mit einem Photodetektor nicht zeitlich aufgelést werden konnen. Die Zwei-Puls-
Interferenz, die mit Hilfe der Autokorrelation beschreibbar ist, ermoglicht jedoch den Zugang zu
dieser GroRe (vgl. Abschnitt 2.4.3).

Die Interferenz zweier Laserpulse (siehe Abbildung 8.1a) kann beobachtet werden, solange die
Pulse raumlich und zeitlich Gberlappen. Diese Bedingung entspricht einer Verzdgerungszeit von
T = 12 - tpys. Die entsprechende Lange ist 2¢ - tp,s = 2 mm, wobei ¢ die Lichtgeschwindigkeit
im Vakuum ist und flr die Pulsdauer eine fiir die vorliegende Arbeit typische Halbwersbreite
tpus = 3,5 ps eingesetzt wird. Die Veranderung der Verzégerungszeit T bestimmt, wie die Pulse
miteinander interferieren. Bei einem Gangunterschied von A1:-(m+ 1/2) interferieren sie
destruktiv (Abbildung 8.1a oben), wobei m eine nattrliche Zahl und A die Wellenldnge des Lasers
ist. Konstruktive Interferenz (Abbildung 8.1a unten) liegt vor, wenn der Gangunterschied einem
Vielfachen der Wellenldnge entspricht (m - A). Der Verlauf der entsprechenden Einhillenden
g1.(t) des elektrischen Feldes ist symmetrisch. Die Gesamtamplitude ist fiir den konstruktiven
Fall gegenliber einem einzelnen Puls erhoht, wahrend im destruktiven Fall die Amplitude in der
Mitte auf Null fallt (Abbildung 8.1b oben). Ein Interferenzverhalten kann auch fir das Feld der
Resonatormode beobachtet werden. Die Einhiillende g¢(t) ist dabei eine relativ komplizierte
Funktion (Abbildung 8.1b unten). Sie ist asymmetrisch und zeigt in beiden Fallen eine Signatur
des exponentiellen Abfalls. Das gilt sogar fiir groflere Verzdgerungszeiten 7, wenn die
Laserinterferenz nicht mehr beobachtet werden kann. An dieser Stelle ist wichtig anzumerken,
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dass im Allgemeinen die Feldoszillationen vom photonischen Kristall-Resonator und dem Laser
nicht in Phase sind (vgl. Abbildung 2.2e) und aufgrund dessen eine konstruktive bzw. destruktive
Interferenz der Laserpulse nicht automatisch eine konstruktive bzw. destruktive Interferenz des
Resonatorfelds nach sich zieht. Das Interferenzsignal des Resonatorfeldes hangt von der
Verstimmung wc_;, gegenliber dem anregenden Puls und der Verzdgerungszeit T ab. [33]
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Abbildung 8.1 (a) Schematische Darstellung eines mit einem Laser-Doppelpuls
angeregten photonischen Kristall-Resonators. Die Pulse interferieren destruktiv
(oben) bzw. konstruktiv (unten). (b) Daraus ergibt sich die Einhillende des
Laserfeldes g, (oben, rot). Unten ist die Einhillende des Resonatorfeldes g fiir den
konstruktiven und destruktiven Fall gezeigt. Der Photodetektor generiert ein
Messsignal, proportional zum Integral Uber den zeitlichen Verlauf der
Feldeinhillenden zum Quadrat. Durch die Variation der Verzdgerungszeit T
zwischen den Pulsen entsteht ein Interferenzmuster (c). Eine detailierte Ansicht
gemessener Signale vom Laser und der photonischen Kristall-Resonator-Photodiode
zeigt jeweils einen sinusférmigen Verlauf (d). Im allgemeinen liegt zwischen den
Signalen eine Phasenverschiebung von ¢ (7). Die Abbildung ist der Referenz [33]
entnommen.

Die verwendeten Detektoren pA-Meter und Powermeter zur Messung des Photostroms der
PhCC-Photodiode und der Laserleistung sind sehr viel langsamer als die Frequenzen w;, und w¢
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und ebenfalls langsamer als die Laserpulsdauer tps . Deshalb ist das Messsignal in beiden Fallen

proportional zum Integral Uiber das Quadrat der Einhiillenden Iy ¢ o« [ |gL,C(t)|2dt. In Abbildung
8.1c sind die gemessenen Laser- und PhCC-Interferogramme sowie in Abbildung 8.1d eine
detaillierte  Ansicht des blau markierten Bereichs  gezeigt. Sie werden bei einer
Anregungsleistung von P =430nW und einer Probentemperatur von T =4,5K in
dquidistanten 0,75 ps-Schritten aufgenommen. Die Verstimmung zwischen der Modenresonanz
und dem Anregungslaser ergibt sich aus dem Vergleich der Laserspektren zu AE..; = —520 +
80 peV. Dabei wird der abstimmbare Diodenlaser CTL auf die Resonanz des L15 photonischen
Kristall-Resonators bei E = 1,294 eV eingestellt und sein Spektrum mit dem Gitterspektrometer
aufgenommen. Das Spektrum der gepulsten Anregung wird ebenfalls gemessen und mit der
Referenz verglichen. Die Differenz der beiden Peaks ist gleich der Verstimmung zwischen der
Mode des photonischen Kristall-Resonators und dem gepulsten ps-Laser. Die Interferenzsignale
vom Laserdetektor (rot) und von der photonischen Kristall-Resonator-Photodiode (schwarz)
haben als Funktion der Verzégerung t einen sinusférmigen Verlauf mit einer Periodendauer T =
2nwa]{ ~ 3,2 fs (Abbildung 8.1d). Das jeweilige Signal ist minimal fiir den destruktiven und
maximal fiir den konstruktiven Fall. Im gezeigten Beispiel (Abbildung 8.1d) liegt zwischen den
Signalen des photonischen Kristall-Resonators und des Lasers eine Phasenverschiebung vor: ¢ =
¢c — ¢ Die Ursache dafiir wird im anschlieBenden Abschnitt beschrieben. [33]

Fur die weitere Diskussion ist neben der Phase ¢ die Photostromamplitude A¢ entscheidend. Ein
Vergleich zwischen den Messkurven in Abbildung 8.1c offenbart deutliche Unterschiede der
Signalprofile. Wahrend an die Einhillende des Laser-Interferogramms eine, der Pulsform
entsprechende sech? t-Funktion angefittet werden kann, zeigt das Signal der photonischen
Kristall-Resonator-Photodiode ausgepragte Minima bei +4 ps. Weitere Minima bei +11 ps
werden sichtbar, wenn ausschlieflich die PC-Amplitude A logarithmisch aufgetragen wird (vgl.
Abbildung 8.3a, oben). [33]

8.2. Phasenempfindliche Untersuchungen der
Resonatorfelddynamik

Ein Interferogramm, wie z. B. in Abbildung 8.1c, entspricht der Autokorrelationsfunktion
(Gleichung (2.30), Abschnitt 2.4.3) des Laserpulses bzw. des resultierenden Feldes eines
photonischen Kristall-Resonators. Der aus der nummerischen Ldsung der Gleichung (2.13)
gewonnene Resonator-Feldverlauf E:(t), wie er z. B. in Abbildung 8.2a fiir eine verstimmte
Anregung zu sehen ist, kann dazu verwendet werden, die experimentellen Ergebnisse aus
Abbildung 8.3 zu modellieren. Die Funktion des Feldverlaufs aus Abbildung 8.2a ist eine relativ
komplizierte Funktion, die sowohl die Signatur des Anregungspulses (sech? T-Form) als auch den
exponentiellen Abfall aufgrund des ,,cavity-ring-down” enthélt. Deshalb ist die Berechnung der
Autokorrelationsfunktion ebenfalls nur numerisch moglich. Stattdessen wird im nachsten
Abschnitt ein analytisch Modell fiir das Feld E:(t) vorgestellt, um die experimentellen
Ergebnisse der Interferenzmessungen beschreiben zu kénnen.
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8.2.1. Analytisches Modell des zeitabhangigen Resonatorfeldes nach

einer Anregung mit einem ps-Laserpuls

Ausgehend von der nummerischen Lésung (Abbildung 8.2a) kann der zeitliche Modenverlauf mit

Exponentialfunktionen in der Anstiegs- und Abklingphase (Abbildung 8.2b, Verla

uf im

rotierenden Bezugssystem des Lasers) approximiert werden. Die aufgrund der Verstimmung
verursachte Anderung der Oszillationsfrequenz wc setzt abrupt mit dem Ende der
Anstiegsphase und dem Beginn der Abklingphase ein. Ein Frequenzchirp ist in dem Modell nicht
enthalten. Die komplexwertige Funktion des Feldverlaufs kann somit wie folgt ausgedriickt

werden:

e(t etnt, t<o0
c(t) = g V2telweLt, t>0

Damit kann die Autokorrelationsfunktion nun analytisch bestimmt werden.

(a)

>

Zeit

Feldamplitude
(numerisch)

(b)

Einhlllende g.(t)
Resonatorfeld Re{E.}

. . LN Tre— »
. NS Zeit

Feldamplitude
(Model)

Abbildung 8.2 (a) Zeitlicher Verlauf des Resonatorfeldes entsprechend der
nummerischen Losung der Gleichung (2.13). (b) Approximierter Verlauf des
Resonatorfeldes. Die Abbildung ist der Referenz [33] entnommen.

(8.1)

Die Autokorrelation X (7) einer komplexen Funktion ist ebenfalls komplex und hermitesch [75].
Daraus folgt, dass die Autokorrelationsfunktion bezliglich des Betrags eine gerade und beziiglich
des Arguments eine ungerade Funktion ist. Deshalb genligt es, X(7) fur positive Verzégerungen
zu berechnen und unter Ausnutzung der Symmetrieeigenschaften auf negative T auszuweiten.

Das Ergebnis fiir T = 0 ist [33]

[o0]

X() = f Ec(EL(E — D)t = creNT + ceVeTeivcit

(8.2)
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mit den Konstanten

-1, .. -
C12 = (2)/1,2) + (lwey — V2 +v1) 7t (8.3)
Die Herleitung der Gleichungen (8.2) und (8.3) befindet sich im Anhang.

Somit ist X(7) unter der Beriicksichtigung des rotierenden Bezugssystems eine Summe aus zwei
gedampften Schwingungen, deren Frequenzen der Laserfrequenez w;, und der PhCC-Resonanz
wc = wy, + wc.y, entsprechen. Die Superposition dieser Schwingungen fiihrt zu einer Schwebung,
die in der Abbildung 8.3b oben deutlich erkennbar ist. Der Betrag bzw. das Argument der
gezeigten Autokorrelationsfunktion entspricht der Amplitude Apy, bzw. der Phase ¢ayio- ES
handelt sich um Fitfunktionen an die Messpunkte in Abbildung 8.3a (oben) mit den
Fitparameterny;1 = 2,94+ 0,3 ps, ;1 = 4,1+ 0,2 ps und AEg; = —625 + 10 peV.

Obwohl das vorgestellte Modell eine starke Simplifizierung des tatsachlichen Feldverlaufs des
photonischen Kristall-Resonators ist, ist die Ubereinstimmung zwischen den experimentellen
Daten (Abbildung 8.3a oben) und der Fitfunktion (Abbildung 8.3b oben) nahezu perfekt. Die aus
dem Fit bestimmte Verstimmung ist ebenfalls sehr nah an dem experimentell ermittelten
Referenzwert (AE..s = —520 £ 80 peV).

Zwar sind die Funktionen der Amplitude und der Phase nicht periodisch, jedoch ist der Abstand
der Seitenminima (-maxima) von Ap,, bzw. der Punkte, an denen ¢ = +m -« gilt (oder der
Wendepunkte von ¢), gleich anc'_lL. Aus dieser Beziehung ist eine experimentelle Bestimmung
der Verstimmung zwischen einer Resonatormode und einem Laserpuls moglich. [33]

8.2.2. Bestimmung der Verstimmung zwischen der Modenresonanz
und dem ps-Laserpuls durch die Anwendung des analytischen
Modells

In Abbildung 8.3a sind experimentelle Ergebnisse der Interferenzamplitude A und Phase ¢,
aufgenommen bei drei unterschiedlichen Verstimmungen von AE. = (—520%
80 pueV; —120 £+ 80 peV;+420 + 80 peV), gezeigt. Die Funktionen von A¢ und ¢ reagieren
sehr empfindlich auf die GroRe der Verstimmung. Verglichen mit den auftretenden
Modulationen der Interferenzamplitude bei einer groRen Verstimmung (AE..; = —520 peV),
beobachtet man ein komplett anderes Verhalten bei einer nahezu resonanten Anregung
(AE..s = —120 peV). Die Amplitudenfunktion A ist glatt und kann mit einem sech? 7-Verlauf
beschrieben werden. Die daraus resultierende Halbwertsbreite At = 11,8 ps ist zwei Mal
grofer als die Halbwertsbreite des Laserinterferogramms Az, = 6,0 ps (vgl. Abbildung 8.1c). Die
Photostromoszillationen kénnen noch beobachtet werden, wenn das Lasersignal (bei groRRen
Verzogerungszeiten t) bereits einem konstanten, der mittleren Laserleistung entsprechenden,
Wert gleich ist. Das liegt an einer erhohten Photonlebensdauer im Resonator und kann bei
hoheren Q-Faktoren noch weiter verlangert werden. AuBerdem ist die PC-Amplitude, bei
identischer Anregungsleistung von P = 430 nW, um mehr als den Faktor drei hoher als bei
nicht-resonanter Anregung im Fall von AE. = —520peV und AE.= +420peV (vgl.
Abbildung 8.3a). [33]
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Abbildung 8.3 (a) Experimentell bestimmte Interferenzamplitude des Photostroms
(schwarz) und die Phase (blau) zwischen den Interferogrammen des Modenfeldes
des photonischen Kristall-Resonators und des anregenden ps-Lasers bei
unterschiedlichen Verstimmungen. Die Daten sind bei einer Probentemperatur T =
4,5 K und einer mittleren Anregungsleistung des Lasers P = 430 nW aufgenommen
worden. (b) Fitergebnisse der analytischen Autokorrelationsfunktion an die
Messdaten von (a). Experimentelle Ergebnisse der Interferenzamplitude und Phase
aufgenommen bei Raumtemperatur und 9,5 nW Anregungsleistung, sowie (d) der
entsprechende analytische Verlauf. Die Abbildungen (a) und (c) sind der Referenz
[33] entnommen.

Phase ¢,

/2

-1t/2

Zwischen den diskutierten Fallen liegt die Verstimmung von AE,.; = +420 peV. Die Modulation
der Interferenzamplitude ist weniger ausgepragt als bei der groReren Verstimmung von AE,..; =
—520 peV. Bei einer Verzogerungszeit von 7 = +7 ps ist die Phasenfunktion gleich +m. Die
Interferenzamplitude A zeigt an dieser Stelle zwar kein lokales Minimum wie bei AE =
—520 peV, ihr Funktionsverlauf d@ndert jedoch eindeutig die Steigung. Dieses Verhalten wird
ebenfalls mit Hilfe des analytischen Modells prazise beschrieben (Abbildung 8.3b). [33]
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Die analytische Losung der Autokorrelationsfunktion A, ermoglicht einen Zugang zu der
Verstimmung zwischen der Modenresonanz und dem gepulsten Laser. In Abbildung 8.3a und b
sind die experimentellen Daten und ihre entsprechenden Fitfunktionen gegenibergestellt.
Sowohl die Amplitude A¢ als auch die Phase ¢ aus Abbildung 8.3a kdnnen mit dem analytischen
Ausdruck (8.2) angefittet werden. Die dabei gewonnenen Wertepaare fiir die Verstimmung aus
dem Fit an die Amplitudenfunktion AEg;:(A;) und dem Fit an die Phasenfunktion AE%;(¢)
stimmen bei allen drei Beispielen bis auf maximal 20 peV lberein. Die Phasenverlaufe der
Autokorrelationsfunktion ¢a,:, in den Graphen der Abbildung 8.3b sind Fitfunktionen an die
experimentellen Daten der Phase ¢ aus Abbildung 8.3a. Die Verlaufe der
Autokorrelationsamplitude A, €rgeben sich indes aus den Fitparametern von ¢ayio-

Abgesehen von der absoluten GroBe umfasst die Phase, anders als die Interferenzamplitude, die
Information Uber das Vorzeichen der Verstimmung, welches sich anhand des Vorzeichens der
Phasensteigung ablesen lasst [33].

Die Anwendung des analytischen Modells auf die Ergebnisse der phasenempfindlichen
Messungen liefert einen relativ genauen Wert der Verstimmung, der fiir die Beispiele in
Abbildung 8.3a zu AFE%;:(—520 peV) = —625 + 10 peV, AEg;:(—120 peV) = =110 £+ 20 peV
und AEp;(+420 peV) = +450 + 40 ueV bestimmt werden kann. Die Ubereinstimmung der
Ergebnisse ist hinsichtlich des stark vereinfachten Models Uberraschend und deutet auf das
Potenzial der phasenempfindlichen Messungen hin. Im folgenden Abschnitt wird aus diesem
Grund die Empfindlichkeit dieser Messmethode untersucht.

Die Temperaturabhangigkeit des PC-Signals (siehe Abschnitt 7.2) erlaubt die Messung der
Modenfeld-Interferenz  im photonischen Kristall-Resonator auch bei Raumtemperatur
(Abbildung 8.3c). Die Amplitude Ac und Phase ¢ korrelieren in derselben Weise mit der
Verstimmung, wie bei T = 4,5 K. Die Empfindlichkeit der Photostrom-Messung ist diesmal um
den Faktor 45 erhéht. In Abbildung 8.3d sind die entsprechenden Fitfunktionen dargestellt.
Anders als bei der vergleichbaren Verstimmung von AE..= —120peV, &andert die
Phasenfunktion ihre Steigung bei +8 ps. Dies kann an einer nicht optimalen Anregungsposition
oder einer, verglichen mit der Temperatur des flissigen Heliums, erhdhten Exziton-
Diffusionslange mit. Damit die experimentellen Daten genau beschrieben werden kénnen wird
das Modell um den Beitrag der Laserpuls-Autokorrelation erweitert X (1) = kcXc(7) + ki X1 (7).
Dabei haben die Beitrage des Photostroms aus der Laserinterferenz und dem reinen
Photostromsignal ein Verhaltnis von k¢:k; = 1: 2. Der Einfluss der Anregungsposition auf das
Interferenzsignal wird in Abschnitt 8.2.4 ausflhrlich beschrieben.

Der Q-Faktor und die Pulsdauer scheinen keinen Einfluss auf die Anwendbarkeit des analytischen
Ansatzes zu haben. Phasenaufgeléste Experimente, sowohl mit kleineren Q-Faktoren (bis 2000)
als auch mit langeren Pulsdauern (bis 5,2 ps), kdnnen mit dem vorgestellten Model sehr gut
beschrieben werden. Die aus dem Fit gewonnenen Verstimmungen stimmen ebenfalls sehr gut
mit der Referenzmessung Uberein. Die maximale experimentell gemessene Verstimmung von
AE..s = 1,1 meV Ubersteigt deutlich die spektrale Breite von ca. 400 peV eines 3,3 ps
Laserpulses. Bei einer noch grofReren Verstimmung, wie z. B. AE. = 2,6 meV werden die
Interferogramme vom Laser und der PhCC-Photodiode identisch, so dass weder die
Amplitudenmodulation noch eine Anderung der Phasenfunktion beobachtet werden.
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8.2.3. Empfindlichkeit der phasenaufgelésten Messmethode

Die kontaktierten photonischen Kristall-Resonatoren zeigen eine sehr schwache
Spannungsabhiangigkeit der Modenresonanz. Diese winzige Anderung der Resonanzenergie kann
nur anhand eines Lorentz-Fits an die Photostromresonanzkurve sichtbar gemacht werden. Bei
dem untersuchten L15-Resonator liegt sie bei 14 + 1 peV/V (Abbildung 8.4b). Solch eine
spannungsabhingige Anderung der Resonanz eines photonischen Kristall-Resonators konnte
bereits in p-i-n-PhCC-Photodioden beobachtet werden. Darin begriinden Englund et al. ihre
Beobachtung mit der spannungsabhangigen Verteilung der freien Ladungstrager, die sich
wiederum in einer Anderung des Brechungsindexes zeigt [83]. Wahrend bei negativer Spannung
die elektronische Bandstruktur in der i-Region stark verkippt ist und dort keine Ladungstrager
vorhanden sind, kann bei positiver Spannung und flachem Bandverlauf die Ladungstragerdichte
sehr hoch sein. Das konnte auch mit Hilfe des Programms NextNano [238] fir die untersuchte n-
i-Schottky Schichtfolge verifiziert werden.

(a) w4 b [ —
0 F e 3,75 ps '
I — 14 peV/\V s
Fri/d N — 23 eV .
=
0 E |
F (@]
Il =
9 £
g 0 2
o )
/4 i |
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Fr/d =
0
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Abbildung 8.4 Bestimmung kleiner Verstimmungsinderungen. (a) Anderung der
Phase zwischen den Signalen der photonischen Kristall-Resonator-Interferenz und
Laserinterferenz als Funktion der angelegten Spannung. (b) Anderung der
Modenresonanz in Abhdngigkeit der angelegten Spannung, gemessen im
Photostrom bei Dauerstrichanregung (schwarz) und relative Anderung der
Verstimmung, entnommen dem Fit aus (a). An die Messdaten ist jeweils eine
Gerade mit den Steigungen 14 + 1 peV/V und 23 £ 2 ueV/V angefittet.
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Die winzige Resonanzanderung lasst sich auch mit Hilfe der phasenaufgeldésten Messmethode
bestimmen. In Abbildung 8.4a ist der Phasenverlauf und der Fit nach Gleichung (8.2) fur fiinf
unterschiedliche Spannungen gezeigt. Die optische Referenzmessung ergibt eine Verstimmung
von AE..;(0V) = +10 peV der Mode gegeniiber dem Anregungslaser bei einer Vorspannung
von 0 V. Die geringe Verstimmung erklart auch die kleine Steigung der Phasenfunktion (der
Wertebereich der y-Achse liegt zwischen —m/4 und 41 /4). Der Fit ergibt eine fast identische
Verstimmung von AEg;:(0V) = +7 + 1 peV.

Eine Anderung der Spannung zieht eine Anderung der Steigung der Phasenfunktion nach sich
(Abbildung 8.4a). Dabei dndert sich das Vorzeichen von ¢ von positiv bei einer Spannung U >
0V zu negativ bei Spannungen U < 0 V. Mit steigender Riickwartsspannung wachst auch die
Steigung der Phasenfunktion. Diesen Zusammenhang kann man besonders gut in Abbildung 8.4b
sehen. Die roten Messwerte entsprechen der Verstimmung aus der phasenaufgelsten
Messung. Fir einen besseren Vergleich mit den Ergebnissen der Dauerstrichmessungen ist die
Verstimmung relativ zu der Verstimmung bei 0V gezeigt. Die Messpunkte liegen auf einer
Geraden, deren Steigung 23+ 2peV/V  betrdagt, was einer 65% groReren
Verstimmungsanderung als im Fall der Referenzmessung mit dem Dauerstrichlaser entspricht.
Ungeachtet dieser Diskrepanz, deren Ursprung moglicherweise im stark vereinfachten
analytischen Modell liegt, erweist sich die phasenaufgeléste Messmethode mittels der Zwei-
Puls-Interferenz als sehr empfindlich. Eine Anderung der Resonanzenergie von AE = 23 peV/V -
0,5V =11,5peV fihrt zu einer mit bloBem Auge sichtbaren veranderten Steigung des
Phasenverlaufs (Abbildung 8.4a). Das entspricht einer relativen Anderung von
11,5 peV/1,294 eV =~ 9-107°.

8.2.4. Einfluss der Anregungsposition

Die Resonatormoden lassen sich am besten anregen, wenn sich der Laserfokus am Rand des
Resonatordefektes befindet (vgl. Abschnitt 5.6). Bei einer cw-Anregung des Resonatorzentrums
lasst sich die Modenresonanz im gestiegenen Photostrom-Untergrundsignal kaum noch
erkennen. Auch bei phasenaufgelosten Messungen hat die Anregungsposition eine grol3e
Auswirkung auf die Messergebnisse. Sie wird an drei Beispielen fir den Verlauf der
Amplitudenfunktion A¢ und der Phase ¢ erklart, welche an drei unterschiedlichen Positionen
des Laserfokus innerhalb des photonischen Kristall-Resonatordefektes gemessen werden
(Abbildung 8.5a). Die Probentemperatur betragt T = 4,5 K.

Entsprechend den Dauerstrichmessungen sinkt die Photostromamplitude A;, wenn sich die
Anregungsposition vom Rand des PhCC-Defektes (Abbildung 8.5a, schwarz) zu seiner Mitte
(grin) bewegt. Bei gepulster Anregung andert sich zusatzlich die Form des Interferogramms und
deshalb von A¢. Ihre Halbwertsbreite wird kleiner und spdtestens bei der Anregung im Zentrum
des Resonators (griin) wird die Signatur des anregenden Laserpulses deutlich. Die
Interferenzamplitude des Lasers Aj; (rot) flgt sich im Bereich T = [—5 ps; 5 ps] exakt an die
Messdaten des Photostroms (griin). Der Phasenverlauf, urspriinglich eine Gerade (schwarz), wird
bei veranderter Anregungsposition und kurzen Verzégerungszeiten 7 = [—5 ps; 5 ps] flacher,
wahrend ihre Steigung bei groReren Verzégerungen etwas ansteigt.
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Bei optimaler Einkopplung ist ausschlieRlich das Modenfeld fir das Interferenzsignal
verantwortlich und das Messergebnis |dsst sich mit Hilfe des analytischen Models beschreiben.
Bei veranderter Anregungsposition setzt sich das Messsignal dagegen aus der Interferenz des
Modenfeldes X¢( T) und des Lasers Xi,(7) zusammen

Xges(T) = keXc(T) + ki X1,(T) (8.4)

wobei k¢ und kj, reelle, positive Konstanten und X¢,(z = 0) = 1 normiert sind. X},(7) ist eine
reelle Funktion und sorgt deshalb bei k; # 0 fur ein Abflachen der Phase tan(¢a,(7)) =
Re{kcXc () + ki X1, (7)}/Im{kcX:(T)}. Mit dieser Modellerweiterung lassen sich die
experimentellen Daten ausgezeichnet beschreiben (Abbildung 8.5b). Ausgehend von der
optimalen Anregungsposition (schwarz) kdnnen die abweichenden Verldaufe aus Abbildung 8.5a
durch Anpassen der Konstanten k¢ und k; wiedergegeben werden. Sie verhalten sich wie
kc: ki, = 1: 0 bei schwarz, 10: 11 bei blau und 1: 10 bei griin.
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Abbildung 8.5 Einfluss der Anregungsposition auf die Amplituden- und
Phasenfunktion. (a) Die drei Anregungspositionen sind in der Abbildung des
photonischen Kristall-Resonators farblich gekennzeichnet. (b) Fitfunktionen an die
Daten von (a). Die Fitfunktionen setzen sich zusammen aus der Summe der
Autokorrelationen des Modenfeldes und des Llasers: k¢Xc + ki X,. Die drei
Fitkurven unterscheiden sich ausschlieBlich durch die Gewichtungsfaktoren k¢ und
k.
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An diesem Beispiel zeigt sich die Lange dieses L15 photonischen Kristall-Resonatordefektes als
ein klarer Vorteil gegenliber den oft verwendeten photonischen Kristall-Resonatoren wie L1
oder L3.

8.3. Kohéarente Kontrolle des Modenfeldes eines
photonischen Kristall-Resonators

Die kohdrente Kontrolle des optischen Feldes eines Resonators erlaubt die Manipulation des
Resonatorfeldes und die damit verbundene Licht-Materie-Wechselwirkung auf einer Zeitskala
kleiner als die Abklingzeit des Resonatorfeldes (cavity ring-down). Mit einem einzelnen
optischen Puls angeregt, speichert ein Resonator die Pulsenergie entsprechend der Abklingzeit,
die wiederum proportional zu dem Q-Faktor der Mode ist. Die im Resonator gespeicherte
Energie verringert sich kontinuierlich und folgt in der Abklingphase einer exponentiellen
Gesetzmaligkeit. Bei einer Anregung mit zwei gleichen, jedoch verzogerten Pulsen, ist deshalb
die im Resonator verbleibende Energie immer kleiner als die Energie der Anregung durch den
zweiten Puls. Will man bei destruktiver Uberlagerung der Pulse das optische Feld im Resonator
vollstandig ,ausschalten”, muss die Amplitude des zweiten Pulses entsprechend dem
verbleibenden Resonatorfeld verringert werden (Abbildung 8.6a).

In Abbildung 8.6b ist die zeitliche Entwicklung der Feldeinhillenden g¢(t) eines photonischen
Kristall-Resonators bei einer Anregung mit zwei Pulsen unterschiedlicher Amplitude gezeigt. Im
Fall destruktiver Interferenz wird das vorhandene optische Feld durch den zweiten Puls komplett
ausgeldscht, wahrend man bei konstruktiver Uberlagerung noch das exponentielle Abklingen des
Feldes beobachten kann. Sind die Amplituden der Pulse nicht angepasst bzw. gleich, kann auch
bei destruktiver Interferenz das ring-down-Verhalten beobachtet werden, wie es in Abbildung
8.1b gezeigt ist.

Fir den experimentellen Nachweis der koharenten Kontrolle kann die Leistung der Pulse in
einem Arm des Michelson-Interferometers mit Hilfe einer Polarisator-basierten
Abschwachungseinheit verandert werden. Bei einer festen Verzégerungszeit und destruktiver
Uberlagerung des Modenfeldes wird dafiir der Photostrom der photonischen Kristall-Resonator-
Photodiode als Funktion des Verhaltnisses zwischen den (mittleren) Feldern der Pulse &,/&;
gemessen. Auf dem linken Graph der Abbildung 8.6¢ ist das Photostromsignal bei einer
zeitlichen Verzégerung der Pulse von T = 9,2 ps und einer verschwindenden Verstimmung von
Awc_; = 0 gezeigt (T = 4,5 K). Bei einem Verhaltnis der Laserpulsfelder von &£,/&; = 0,35 ist
der Photostrom minimal. Bei diesem &, /&,-Verhaltnis wird das Feld des photonischen Kristall-
Resonators durch den zweiten Anregungspuls vollstandig ausgeldscht. Ein schwacherer zweiter
Puls (€,/&, < 0,35) kann das existente abklingende Feld nicht aufwiegen. Bei einem Verhéltnis
E,/E > 0,35, wie im Fall gleicher Pulse, wird das im Resonator nach dem ersten Puls
verbleibende Feld Gberkompensiert. In beiden Fallen wird ein héherer Photostrom gemessen.

Die nach dem ersten Anregungspuls im Resonator verbleibende Feldstarke wird abgestrahlt bzw.
absorbiert und sinkt exponentiell mit der Zeit, deshalb bedeutet eine Verkiirzung der
Verzogerungszeit T zwischen den Anregungspulsen eine hdhere verbleibende PhCC-Feldstarke
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nach dem ersten Puls. Die Feldstarke des zweiten Pulses muss dementsprechend erhéht werden.
Im rechten Graph der Abbildung 8.6c sind die Photostrommessdaten bei einer eingestellten
Verzogerungszeit von t = 7,3 ps gezeigt. Das Minimum im Photostromverlauf liegt jetzt bei
&, /&1 = 0,5. Wie vermutet, wird das urspriingliche Feld des photonischen Kristall-Resonators
durch eine hohere Feldstarke kompensiert als bei einer ldngeren Verzdgerungszeit

(82, Ausléschung(7'3 ps) > SZ,Ausléschung (9r2 ps)).
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Abbildung 8.6 Kohdrente Kontrolle des optischen Resonatorfeldes. (a)
Schematische Darstellung der koharenten Kontrolle mit zwei destruktiv
interferierenden Pulsen. Die Amplitude des zweiten Pulses ist verringert. (b)
Zeitlicher Verlauf des Resonatorfeldes im Fall konstruktiver und destruktiver
Uberlagerung. Bei richtig angepassten Pulsamplituden kann das Resonatorfeld
,ausgeschaltet” werden. (c) Experimentelle Demonstration der kohédrenten
Kontrolle fiir zwei unterschiedliche Verzégerungszeiten. Die Abbildung ist der
Referenz [33] entnommen.

Die kohdrente Kontrolle des Resonatorfeldes lasst sich auf alle Resonatortypen und unabhangig

vom verwendeten Material anwenden.

Die beschriebenen Ergebnisse sind in der Referenz [33] veroffentlicht.
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8.4. Leistungsabhangigkeit des Photostroms bei der
Anregung mit einem ps-Laserpuls

Mit steigender Laserintensitat wachst die Wahrscheinlichkeit einer Zwei- bzw. Mehrphoton-
Absorption. Um dieses Regime zu erreichen werden meistens intensive ultrakurze Laserpulse
verwendet [71, 76, 239].

Der quadratische Anstieg des Photostroms als Funktion der Laserleistung bei gepulster Anregung
wird auch an der untersuchten Probe (PC331d) beobachtet. Dieser Anstieg entspricht der Zwei-
Photon-Absorption (TPA) und tritt ausschlieBlich bei gepulster Anregung auf. Abbildung 8.7a
macht diesen Zusammenhang deutlich. Gemessen an einer Mikrostreifenleitung auf nicht
strukturierter GaAs-Oberflache bei 4,5 K, einer Anregungsenergie von 1,318 eV und einer
Laserpulshalbwertsbreite tp,s = 3,3 ps wachst der Photostrom quadratisch im Leistungsbereich
von 40 nW bis 214 uyW. Die Photostromantwort auf die Dauerstrichanregung bei gleicher
Anregungsenergie von 1,318 eV ist eine lineare Funktion (schwarz) der Laserleistung. Hierbei
findet die Absorption in der Benetzungsschicht statt. Bei einer gepulsten Anregung liefert
zusatzlich die Zwei-Photon-Absorption im GaAs einen Beitrag zu dem gemessenen Photostrom.
Die Anregungsenergie E = 1,318 eV ist kleiner als die Bandliicke von GaAs (E;(GaAs, 4,5 K) =
1,5 eV), weshalb ein kaskadierter Absorptionsprozess zweier Photonen stattfindet. Daraus ergibt
sich der beobachtete quadratische Anstieg des Photostroms in Abbildung 8.7a (rot).
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Abbildung 8.7 In den untersuchten Proben kann die Zwei-Photon-Absorption (TPA)
bei gepulster Anregung beobachtet werden. (a) Photostrom gemessen an einer
unstrukturierten n-i-Schottky-Diode bei Dauerstrich- und gepulster Anregung. Die
Anregungsenergie des Lasers ist in beiden Fillen E = 1,318¢eV. (b) Zwei
aufgenommene Photostrom-Interferogramme bei einer mittleren
Anregungsleistung von 160 nW und 4,7 uW. Das obere Diagramm dhnelt sehr
stark einem typischen Spektrum der interferometrischen Autokorrelation, die den
TPA-Prozess ausnutzt [76]. Der Verlauf der Intensitatsautokorrelation ist durch ein
Fit in rot hervorgehoben.
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Das Regime der Zwei-Photon-Absorption lasst sich aufgrund der Uberhéhung des internen
Feldes in einem Resonator wesentlich einfachererreichen. Bei der Untersuchung der Zwei-Puls-
Interferenz kann eine Anderung der Photostrom-Interferogramme mit steigender Leistung
beobachtet werden (Abbildung 8.7b). Der Resonator wird bei einer Probentemperatur von T =
4,5 K fast resonant (AE..; = —120 % 80 peV, Er.s = 1,294 eV) mit einer Pulshalbwertsbreite
von At = 3,39 ps angeregt. Bei einer niedrigen Leistung von 160 nW ist das Interferogramm
symmetrisch gegeniber dem mittleren Photostrom (Ipc) = Ipc(t > 10 ps) (Abbildung 8.7b
unten), weil dieser ausschlieRlich durch die Absorption in der Benetzungsschicht zustande
kommt. Eine Steigerung der Laserleistung auf P = 4,7 uW erhdht die Wahrscheinlichkeit fiir den
Zwei-Photon-Prozess. Der TPA-Beitrag wirkt sich deutlich auf das gemessene Interferogramm
aus (Abbildung 8.7b oben), sodass der maximale Photostrom fast drei Mal hoher als sein
Mittelwert ist: Ipc(t = 0) = 3 - Ipc(z > 10 ps).

Der Beitrag der Zwei-Photon-Absorption in der Abbildung 8.7b ist zusatzlich durch einen Fit (rot)
an den Photostrommittelwert hervorgehoben. Wahrend bei einer niedrigen Anregungsleistung
(P = 160 nW) es eine Gerade mit der Steigung Null ist, entspricht der Verlauf bei P = 4,7 yW
einer sech?-Funktion. lhre Halbwertsbreite ist gleich At o = 5,6 + 0,4 ps. Der theoretische
Wert fiir die Halbwertsbreite der Intensititsautokorrelation eines 3,39 ps langen sech?-
Laserpulses liegt bei Aty a tm = 3,39 - 1,543 ps = 5,23 ps. Die Werte stimmen gut lberein. Die
verldngerte Wechselwirkungszeit Tgecay = @/ wges des Strahlungsfeldes im Resonator wirkt sich
wie eine zeitliche Verlangerung des Pulses aus. Aullerdem verandert die Filterwirkung der
Modenresonanz das Laserpulsspektrum zu einem Lorentz-ahnlichen Profil, was sich ebenfalls auf
die Autokorrelationsmessung auswirkt [25]. Fir eine exakte Bestimmung der Laserpulsdauer
muss gewahrleistet sein, dass die spektrale Bandbreite des Pulses und der Modenresonanz, die
der Bandbreite des TPA-Prozesses entspricht, moglichst Gbereinstimmen [240].
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9. Fazit und Ausblick

Die vorliegende Dissertation befasst sich mit der Technologieentwicklung der elektrisch
kontaktierten zweidimensionalen photonischen Kristall-Resonatoren auf der Basis von GaAs und
der Untersuchung ihrer Eigenschaften mit Hilfe der Photolumineszenz und
Photostromspektroskopie. Die photonischen Kristall-Membranen bestehen aus einer
hochdotierten n*-GaAs Kontaktschicht, einer intrinsischen i-GaAs Schicht sowie einer in der
Membranmitte eingebetteten Benetzungsschicht aus InGaAs. Die Defektmitte der
zweidimensionalen photonischen Kristall-Resonatoren ist durch einen lithografisch erzeugten
Metallkontakt mit Abmessungen im Nanometerbereich elektrisch verbunden, sodass eine lokale
n-i-Schottky-Diode entsteht. Obwohl der Metallkontakt die optischen Verluste stark erhoht,
kénnen Q-Faktoren von bis zu @ = 9800 bei kontaktierten Resonatoren gemessen werden.
Dabei besteht der Schlisselmechanismus fiir eine hohe Giite in der Minimierung der
Kontaktabmessungen und gleichzeitiger Maximierung  des  Verhdltnisses der
Resonatordefektlange zur Kontaktbreite. Im Temperaturbereich von 4,5 K bis 310 K kann ein
exponentieller Anstieg des Photostroms beobachtet werden, sodass die photonischen Kristall-
Resonator-Photodioden bei resonanter Anregung eine externe Quanteneffizienz von ngqp =
0,26 erreichen und deshalb als schmalbandige Photodetektoren bei Raumtemperatur betrieben
werden kénnen. Mit Hilfe der Zwei-Puls-Interferenz kann der Zugang zu dem Resonatorfeld nach
einer ps-Laserpuls-Anregung gezeigt und mit einem analytischen Model theoretisch beschrieben
werden. Hierbei erlaubt die vollstdndige Phaseninformation des Interferenzsignals eine genaue
Bestimmung der GroBe und des Vorzeichens der vorliegenden Verstimmung zwischen der
Modenresonanz und dem anregenden Laser. Des Weiteren erdffnet die Methode der Zwei-Puls-
Interferenz die Moglichkeit der kohadrenten Kontrolle des Modenfeldes. Bei einer geeigneten
Wahl relativer Laserpulsamplituden kann das Modenfeld auf der Zeitskala der Laserpulsdauer
durch  destruktive Interferenz  deterministisch  abgeschaltet werden. Bei hohen
Laserpulsleistungen und resonanter Anregung der Moden wird der Prozess der Zwei-Photon-
Absorption im GaAs wahrscheinlich. Deshalb wird die photonische Kristall-Resonator-
Photodiode als Autokorrelator zur Bestimmung der Laserpulsdauer eingesetzt.

Die hergestellten photonischen Kristall-Resonatoren haben relativ hohe Q-Faktoren von bis zu
12000 bei nicht kontaktierten Resonatoren (gemessen an einem L9 Defekt) und bis 9800 bei
kontaktierten Resonatoren (gemessen an einem L15 Defekt). Der Herstellungsprozess bietet
dabei viele Optimierungsmoglichkeiten, um die Resonatorgiite weiter zu erhéhen. Als ein
Nachteil hat sich dabei die vergleichsweise groRe Atzrate von GaAs im SiCls/O,/Ar-Atzprozess
herausgestellt. Wahrend des Plasmaziindvorgangs und der Stabilisierung des Plasmas vergehen
einige Sekunden, in denen ein verdndertes Atzverhalten vorliegt, das zu einem unerwiinschten
Atzprofil innerhalb der Membran fiihrt. Neben der Prozessoptimierung kdnnte eine Anderung
des MBE-Probendesigns helfen, diesen Effekt zu umgehen. Eine zusatzliche Pufferschicht auf der
GaAs Membran, die wahrend der Plasmastabilisierung geatzt wirde, kénnte fir optimale
Prozessbedingungen beim Atzen der GaAs Membran sorgen. Die Pufferschicht miisste sich aus
AlGaAs sehr hoher Aluminium-Konzentration bzw. reinem AlAs und einer GaAs-Deckschicht
zusammensetzen. In dieser Komposition kdnnten die zusatzlichen Schichten in BHF
nasschemisch, nach dem Plasmaatzen und von der Schottky-Kontakt Prozessierung, entfernt
werden. Ein weiterer positiver Nebeneffekt ware eine absolut reine Oberflaiche der GaAs-
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Membran, welche fir hochwertige Schottky-Kontakte notwendig ist. Eine Pufferschicht aus
grundverschiedenen Materialien als GaAs und AlGaAs kann zu notching-Effekten flihren, was im
Fall von Aluminium zu beobachten war.

Kontaktierte photonische Kristall-Resonatoren kdnnen Resonanzen hoher Giite aufweisen, wenn
die Feldverteilung der Mode im Bereich des Kontaktes einen noten besitzt. Mit Hilfe geeigneter
Optimierungsmethoden [241] kénnen die Positionen der den Resonatordefekt umgebenden
Locher verdndert werden, um den Uberlapp zwischen der Modenverteilung und dem
Metallkontakt zu verringern. Erste FIT-Simulationsergebnisse bestatigen dies.

Die  kontaktierten  photonischen Kristall-Resonatoren  kénnen als  schmalbandige
Photodetektoren verwendet werden. Im Temperaturbereich von 4,5 K bis 310 K erhoht sich die
externe Quanteneffizienz der Bauelemente mit steigender Temperatur und erreicht bei 310 K
einen Wert von 0,26. Da bis zu dieser Temperatur der gemessene Photostromverlauf keine
Sattigung zeigt, ist eine weitere Effizienzsteigerung bei hoheren Temperaturen zu erwarten.
Noch hohere Q-Faktoren kénnten die Effizienz der Bauelemente ebenfalls weiter steigern. Daflir
ist es aufgrund der bei Raumtemperatur stark erhohten Exziton-Diffusionslange nicht notwendig,
den Schottky-Kontakt auf den Resonatordefekt zu platzieren. Der Kontakt kann neben oder um
den Resonatordefekt herum gelegt werden, um den Q-Faktor nicht zu verringern.

Die Ergebnisse der phasenaufgeldsten Zwei-Puls-Interferenzmessungen kénnen sehr genau mit
dem vorgestellten analytischen Model beschrieben und fiir die Bestimmung der Verstimmung
zwischen der Modenresonanz und dem anregenden Laser verwendet werden. Die
beschriebenen Resultate, einschlielich der kohdrenten Kontrolle des Resonatorfeldes, sind
universell auf beliebige Mikroresonatorgeometrien und Materialsysteme anwendbar. Der Vorteil
des vorgestellten kontaktierten photonischen Kristall-Resonators liegt in der untergrundfreien
Messung des Photostroms. Fiir eine rein optische Messung des Resonatorfeldes muss teilweise
ein erheblicher experimenteller Aufwand betrieben werden, um das resonante Anregungssignal
herauszufiltern.

Im Fall einer gepulsten, verstimmten Anregung einer Resonatormode oszilliert das Modenfeld
zundchst mit der Laserfrequenz w;. Nach dem Abklingen des Anregungspulses, wenn das
Resonatorfeld dem cavity-ring-down entsprechend exponentiell abklingt, oszilliert das Feld mit
der Resonanzfrequenz w¢. Dazwischen findet eine kontinuierliche Frequenzdnderung (Chirp)
statt. Das Vorzeichen und die Starke des Chirps kdnnen mit Hilfe der Verstimmung zwischen der
Modenresonanz und dem anregenden Laser eingestellt werden. Dieses Konzept kann vor allem
fir die koharente Pradparation von Quantenpunkt-Resonator-Systemen von groflem Interesse
sein. Anregungsschemata, wie die adiabatische Passage [242—-244], kénnen durch die Wahl der
Verstimmung malgeschneidert werden. Ein positiver Chirp kann z. B. mit einem Laserpuls,
dessen Frequenz gegeniiber der Modenresonanz rot-verschoben ist, erreicht werden. Die
Quantenpunktresonanz wiirde dabei spektral zwischen dem Laser und der Modenresonanz
liegen. In dieser Konfiguration wirde der Quantenpunkt einem optischen Feld ausgesetzt,
welches sich von einer positiven zu einer negativen Verstimmung gegeniiber dem Quantenpunkt
verandern wirde. [33]
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Anhang

Zusammenstellung der Prozessparameter

Die Auflistung beinhaltet wichtige Prozessschritte und die zugehdrigen Parameter.

Nr | Prozessname | Parameter \ Messwerte/Anmerkungen

1 n-Kontakt Pads

1.1 | Probe Belacken 1. AZ6612 5000 rpm fir 60 s;
2. Heizplatte: 105°Cfir60s
1.2 | Photolithografie 1. Beamerbelichtung 14 s; ,Hardbake“-Schritt nicht notig
2. Entwicklung in MIF 726 fir
45s
3. Neutralisation: H,O fir
2 min
1.3 | GaAs-Atzen H3P04:H,0,:H,0=2:1:60 (Vol%) R(GaAs) ~ 60 nm/min
R(Alp95GaggsAs) > R(GaAs)
Die Atzraten hingen stark von der
Temperatur ab.
1.4 | n-Kontakt 15nm Ge + 5 nm Au + 15 nm Thermischer Aufdampfprozess
Aufdampfen CrNi(50:50) + 50 nm Au
1.5 | Lift-off n-Kontakt | 60° C Aceton, t = 30 min
Pads
1.6 | Legieren 390°C,60s Bei hoheren Legiertemperaturen
wird der Kontakt Schottky-artig
2 Photonische Kristall-Resonatoren
2.1 | PECVD Oxid 400 sccm (SiHa:Ar=2:98) + d =~ 50 nm, R(Si0,) =
400 sccm N,O, 1 Torr, T = 44 nm/min (Ellipsometer)

300°C, Pap = 20 W, t = 685

2.2 | PMMA Belacken | 1. 4 9% 950K PMMA in Anisol d(PMMA) ~ 160 nm
5000 rpm,t =60s
2. Heizplatte: 190° Cfiir90 s

2.3 | E-Beam- 15KV, @glenge = 15 pm, Ig-Beam = 60 pA
Lithografie VergrofRerung X 400,
Belichtungsfeld 250 X 250 pm?,
Schrittweite 11,7 nm, D =

110 — 250 pC/cm?

2.4 | Entwicklung 1. MIBK:IPA=1:3 flir 45 s
2. IPAfir=>60s
2.5 | PMMA Harten 5KV, B@gjende = 120 pm, Es kommt zu einer starken
(Flutbelichtung) VergroRRerung X 400, Aufladung der Probe, so dass der
Belichtungsfeld 250 x 250 pum?, | Elektronenstrahl abgelenkt wird.
D = 3000 pC/cm? Der Versatz kann durch leichte
Defokussierung kompensiert
werden.
2.6 | Reinigung der 45 sccm CFs + 5 sccm Oy, Danach 30 min Pause
Atzkammer + 15 mTorr, Pgg = 15 W, Picp =
Abkiihlpause 250 W, t = 10 min
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2.7 | SiO; Atzen 20 sccm CHF3 + 20 sccm A, R(GaAs) < 1 nm/min
30 mTorr, Prp = 25W, t = (Profilometer, Stufe)
8 min R(Si0;) = 9 nm/min
(Profilometer, Stufe)
R(SiO,, PhCC) ~ 6 nm/min
(REM, im ~100 nm Loch)
2.8 | Reinigung der Atzkammer + Abkiihlpause, wie 2.6
29 | PMMA 50 sccm O, 50 mTorr, Prp = R(GaAs), R(Si0,) ~ 0 nm/min
Veraschen 25W, Picp = 250 W, t = 2 min
2.10 | GaAs Atzen 7,5 sccm SiCls + 12,5 sccem Ar+ | R(GaAs) ~ 600 + 50 nm/min
3,0 sccm 0,, 10 mTorr, Prp = (Profilometer, Stufe)
125W, t = 2 min R(GaAs, PhCC) = 180 +
30 nm/min (REM)
R(Si0;) = 12,5 + 0,5 nm/min
(Profilometer, Stufe)
2.11 | SiO; Entfernen 45 sccm CF4 + 5 scem Oy,
15 mTorr, Pgg = 15 W, Picp =
250W,t=30s
3 Schottky-Kontakte
3.1 | Oberflache 15—-30sin 1% KOH
Reinigen
3.2 | PMMA Belacken | Wie 2.2 bis 2.5
und E-Beam- D = 150 uC/cm?
Lithografie
3.3 | Kontakte 5nmCr+5nmAu+ 10 nm Al Thermischer Aufdampfprozess.
Aufdampfen Die zusatzliche Aluminiumschicht.
Sorgt flr notigen Kontrast
wahrend der optischen Lithografie
bei der Justage der Schottky-Pads
gegeniber den Leiterbahnen. Die
Aluminiumschicht wird beim
Unteratzen in der Flusssaure
vollstandig entfernt.

3.4 | Lift-off Aceton, t = 15 min Der Lift-off Prozess wird mit einen
1 — 2 s Ultraschall-Schritt,
niedrigster Leistung, im Aceton
begonnen. Falls die
Lackseitenwadnde mit einem
diinnen Metallfilm belegt sind,
wird dieser durch den Ultraschall
sehr effektiv eingerissen.

4 Schottky-Pads

4.1 | Probe Belacken 1. LOR 5000 rpm fir 60 s Zu 1. Die Backtemperatur und —

Heizplatte: 150 ° C fur
2 min

2. AZ6612 5000 rpm fir <
60 s;

Heizplatte: 105 ° C fir 60 s

zeit stellt die Loslichkeit von LOR
im Entwickler ein.

Zu 2. Der Lack wird bereits bei
einem rotierenden Spinner auf die
Probe pipettiert. Dadurch wird
verhindert, dass die LOR-
Oberflache durch das
Losungsmittel im AZ6612-Lack
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unnotig angegriffen wird.

4.2 | Photolithografie | 1. Beamerbelichtung 20 s;
2. Entwicklungin MIF 726 fir
2 min
3. Neutralisation: H,0 fur
2 min
4.3 | Pads Aufdampfen | 25 nm Cr + 150 nm Au
4.4 | Lift-off 1. Remover PG ca. 1 h bei
70°C
2. Neutralisation IPA 2 X
10 min
5 Unteratzen der Membranen
5.1 | Unteratzen 1. 6% BHF:H,0=1:80,ca.90s | Regelmalige optische Kontrolle
2. Neutralisation HO 2 min ermoglicht die Bestimmung des
optimalen Unteratzungsgrades.
Wahrend der Kontrolle befindet
sich die Probe an der Luft und
wird oxidiert. Anders als das
kristalline GaAs wird die ca. 1 nm
dicke Oxidschicht in der
Saurelésung geéatzt. Daraus kann
vor allem im Bereich der
Metallkontakte ein ungewolltes
Atzprofil entstehen.
Wihrend des Atzprozesses
entstehen voraussichtlich AlFs-
Kristalle
5.2 | KOH Reinigung 1. 1%KOH fiir15—30s Die AlFs-Kristalle werden in der

2. Neutralisation H,O 2 min

KOH-L6sung vollstandig entfernt.
Abhdngig von ihrer GréRe muss
die Atzzeit angepasst werden.
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Verwendete Proben

Probenname MBE-Probenname (AG | Probeneigenschaften
Wieck, Ruhr Universitat
Bochum)
PC327a-d Bo13801 nf hohe homogene QD-Dichte, undotiert
PC329a-d Bo13801 nf hohe homogene QD-Dichte, undotiert
PC331a-e B014009 nf, e QD-Gradient, n-i-Schichtfolge. PC331a weist
eine sehr niedrige QD-Dichte auf. Auf
anderen Probenabschnitten ist nur die
InGaAs-Benetzungsschicht vorhanden.
PC333 B014007 2f, d QD-Gradient, n-i-Schichtfolge. Das
Probenstiick weist eine hohe QD-Dichte auf.
PC336 Bo14000 sf, d hohe homogene QD-Dichte, undotiert
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CST Simulation

Die Spektren der photonischen Kristall-Resonatoren und die E-Feld-Verteilung der
Resonatormoden wurden mit Hilfe des kommerziellen Programms CST Studio Suite auf der Basis
der Methode der finiten Integration berechnet. Die Geometrie des L9 photonischen Kristall-
Resonators ist in folgender Abbildung gezeigt. Um die Rechenzeit zu verkiirzen, ist eine
Symmetrieebene (blau) bei z = 0 definiert. Dabei wird das H-Feld bei z = 0 tangential zu der x-
y-Ebene gleich Null gesetzt. Um Reflektionen an den Randern des Simulationsraums zu
vermeiden, wurden offene Randbedingungen gewahlt. Der Simulationsraum ist mit einer PML
Schicht umgeben (engl. perfectly matched layer) [245, 246]. In der folgenden Tabelle sind die
Simulationsparameter zusammengefasst.

Ein Screenshot des simulierten L9 photonischen Kristall-Resonators. Ebenfalls
abgebildet sind die Symmetrieebene (blau) und die PML-Grenzen (rosa). Neben
dem Resonatordefekt befindet sich das Anregungsdipol.

Geometrie

Gitterkonstante a 250 nm
Radius r 0,25-a =625
Membrandicke d 180 nm
Brechungsindex n 3,4
StrukturgroRe in der x-y-Ebene L9 30-aXxX17 - \/§/2 -a
StrukturgréRe in der x-y-Ebene L15 34.-ax17 - \/§/2 -a
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Diskretisierung PhCC dx X dy X dz

10 nm X 10 nm X 10 nm

Diskretisierung Vakuum dx X dy X dz

30 nm X 30 nm X 30 nm

Simulationsraum

Frequenzbereich w

2 - (270..360) THz

Symmetrieebene

z=0; Hy,H, =0

Randbedingungen

Offen (PML)

Abstand zu PML

21, (A = 315 THz/¢)
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Herleitung des analytischen Modells

Die Autokorrelation des analytischen Verlaufs des Resonatorfeldes wurde von Prof. Dr. Jens
Forstner hergeleitet [34].

Der Ausgangspunkt ist der zeitliche Verlauf des Resonatorfeldes, approximiert durch zwei
Exponentialfunktionen

etnt t<0

(SC(t) ~ {e_yzteiwc'[‘t, t 2 0

Da die Autokorrelation einer komplexen Funktion eine hermitesche Funktion ist [75], ist es
hinreichend die Berechnung fir z. B. positive Verzogerungen t = 0 auszufithren und
anschliefend, durch Anwenden von Symmetrieeigenschaften, auf negative Verzégerungen zu
Gibertragen

X(1) = foo EcE(t—TD)dt

0 T %)
_ f £ (OE(t — T)dt + f Ec(OE(t — T)dt + f £ (OE(t —)dt
[e%) 0 T

0 T [e9)
— f eylte)ﬁ(t_r)dt + .[ e_YZteiwC-Lteyl(t_T)dt + f e_yzteiwC-Lte_VZ(t_T)eiwC-L(t_T)dt
-0 0 T

it ez]/lt 0 T e(V1‘Vz)teiwc-L T T oioerT e_z)/zt o
e Y1 + e Y1 - + eVZ e ?C-L
—0 0 T

2y, Y1 — V2 tiwcy -2y,

e_Y1T e(_Y2+iwC-L)T — e_Y1T e_YZTeiwC-LT

+ _ +
2y, Y1 — Y2 tlwcy 2y,

= (L — ;) e 1T 4+ (_ — ;) e V2Tl
2y1 v1— V2 Hiwe. 2y, Y1~ Y2 tiwcy

C1 C2
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Zeichen und Abkurzungen

Zeichen

A

n

An

w (wc)
Aw
W,
E,Eg
Ex, Ex

AE

AEref

AEg;

dgaas dsio,
S

R, Ry, R,
Rp

Np

Wellenldange im Vakuum

Brechungsindex

Brechungsindexanderung

Kreisfrequenz (der Resonatormode)

Spektrale Resonanzlinienbreite

Verstimmung zwischen der Resonatormode und dem anregenden Laser
Energie, Bandlicke

Exziton-Bindungsenergie, Aktivierungsenergie

(i) Energiedifferenz
(ii) Verstimmung

Verstimmung des gepulsten Lasers gegeniiber der Modenresonanz, gemessen mit
dem Spektrometer

Verstimmung des gepulsten Lasers gegenliber der Modenresonanz, gewonnen aus
dem Fit des analytischen Modells

Resonatordefektlange

Gitterkonstante der photonischen Kristalle
Lochradius der photonischen Kristalle

Breite der Schottky-Kontakte

Dicke der Schottky-Kontakte

Dicke der GaAs-Membran bzw. der SiO,-Maske
Selektivitat

Atzrate, laterale-, vertikale Atzrate
Depositionsrate

Donator-Dotierdichte
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D Belichtungsdosis

PRFI PICP RIE-, ICP-LeiStung

p Kammerdruck

Q Q-Faktor

P Optische Leistung

Vi Modenvolumen

tdecay Abklingkonstante der Resonatormode

tpuls Halbwertsbreite des Laserpulses im Zeitbereich

EL(t); €1,  Zeitabhdngige optische Feldstdrke des anregenden Lasers; Feldstarke des ersten
bzw. zweiten Laserpulses

T Zeitlicher Abstand zwischen zwei aufeinander folgenden ps-Laserpulsen
Ec(t) zeitabhéngige Feldstarke der Resonatormode
gc(t) Einhullende der zeitabhangigen Feldstarke der Resonatormode
10) (i) Phase zwischen dem Resonatorfeld und dem Laserfeld

(ii) Gasfluss; Das Symbol ist stets mit einem Index versehen, z. B. ¢,
X(7) Autokorrelationsfunktion

Xc(1), X (t) Autokorrelationsfunktion des Moden- und Laserfeldes

1(t) (i) Zeitabhangige optische Intensitat
(ii) (Photo)-Strom

T Temperatur

MEQE externe Quanteneffizienz

Abkirzungen

AFM Atomkraft-Mikroskop (engl. atomic force microscope)
AlAs Aluminiumarsenid

AlF3 Aluminiumfluorid

AlGaAs Aluminiumgalliumarsenid
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Ar

AsH3

Au

BHF

CF4

CHF;

Cr

EBL

EDX

FIT

GaAs

GaF3

HF

ICP

InAs

InGaAs

LOR

MBE

MGE

MPB

0,

OPA

PBG

PC

PECVD

Argon

Arsin

Gold

gepufferte Flusssaure (engl. buffered hydrofluoric acid)
Tetrafluormethan

Trifluormethan

Chrom

Elektronenstrahllithographie (engl. electron beam lithography)
Energiedispersive Rontgenspektroskopie

Methode der Finiten Integration (engl. finite integral technique)
Galliumarsenid

Galliumfluorid

Flusssdure (engl. hydrofiuoric acid)

Induktiv gekoppeltes Plasma (engl. inductively coupled plasma)
Indiumarsenid

Indiumgalliumarsenid

Lift-off Resist

Molekularstrahlepitaxie (engl. molecular beam epitaxy)
Gitter-Maxwellgleichung (engl. Maxwell grid equation)

MIT Photonic-Bands, Simulationssoftware basierend auf der Entwicklung nach ebenen
Wellen

Sauerstoffmolekdil

Ein-Photon-Absorption (engl. one photon absorption)
photonische Bandliicke (engl. photonic band gap)
Photostrom (engl. photocurrent)

plasmaunterstiitzte chemische Gasphasenabscheidung (engl. plasma-enhanced
chemical vapour deposition)
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PhC

PhCC

PL

PMMA

Qb

REM

RIE

RTA

SiCls

SiO;

TCMT

TPA

WL

X-STM

photonischer Kristall (engl. photonic crystal)

photonischer Kristall-Resonaotr (engl. photonic crystal cavity)
Photolumineszenz

Polymethylmethacrylat

Q-Faktor

Quantenpunkt (engl. quantum dot)
Rasterelektronenmikroskop

reaktives lonenatzen (engl. reactive ion etching)
Kurzzeittemperaturverfahren (engl. rapid thermal annealing)
Siliziumtetrachlorid

Siliziumdioxid

Theorie gekoppelter Moden im Zeitbereich (temporal coupled mode theory)
Zwei-Photon-Absorption (engl. two photon absorption)
Benetzungsschicht (engl. wetting layer)

Querschnitts-Rastertunnelmikroskop (engl. cross-sectional scanning tunneling
microscope)
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