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Abstract

In contrast to silicon as a bulk material, silicon nanocrystals exhibit a strong photolumi-
nescence signal due to size quantization effects. The aim of this work is to manipulate
the photoluminescence of the silicon nanocrystals using different approaches. Therefore,
devices that combine the properties of microdisks and photonic crystals are first inves-
tigated. These hybrid structures, unlike microdisks, exhibit perpendicular emission and
benefit from a redistribution of mode energies through the formation of a photonic band
gap. The position of the band gap can be theoretically obtained by modeling nanobeams
using the finite integral method and shows good agreement with the experiment. Thus,
the photoluminescence spectra of the hybrid structures inside the band gap show redu-
ced mode intensity, indicating the suppression of light propagation due to the band gap.
Outside the band gap, at a longer wavelength, one or more modes are enhanced in each
case. In addition to the disk radius, the mode positions can be adjusted by varying the
hole size, the distance of the holes from the edge, and by the number of holes. In the
simulation as well as in the experiment blue shifts for larger parameters or more holes
are found, whereby the hole radius has a larger influence than the distance of the holes
to the edge. For the quality factors, agreement between simulation and experiment shows
that the maximum quality factors occur for a distance of the holes from the edge between
g=200nm and g=270nm. The hole radius does not affect the quality factor. This hybrid
structure is not suitable as a semiconductor laser, but it can be shown that modes are
still formed even at low excitation powers of 0.08 pW. As a modification to this structure,
gear structures are fabricated in which all modes, with a laser threshold of 35 W, can
be excited to lase. Shifting the mode positions in this component can also be done by
varying the hole radius and the number of holes.

Gold nanoantennas are used as another approach to manipulate the silicon nanocrystal
photoluminescence. For this purpose, the plasmonic antennas are processed onto the na-
nocrystal layer system and show attenuation of the photoluminescence before overgrowth
because the antennas act as scattering centers. After embedding the antennas in another
layer system to take advantage of the gain at the ends of the antennas and to obtain a shift
in resonance due to a varied refractive index of the surrounding material, an enhanced
photoluminescence signal is shown. Larger enhancements are achieved when the overlap
between photoluminescence and antenna resonance is larger.

Last, both research topics are combined and plasmonic photonic hybrid structures with
antennas on the disk surface are investigated. The antennas act as surface defects, resul-
ting in reduced quality factors. The mode positions are not shifted by the antennas. The
antenna resonance enhances a mode close to the photonic band gap.






Kurzfassung

Im Gegensatz zu Silizium als Volumenmaterial weisen Siliziumnanokristalle ein starkes
Photolumineszenzsignal durch Groflenquantisierungseffekte auf. Ziel dieser Arbeit ist es,
diese Photolumineszenz mit verschiedenen Ansétzen zu manipulieren. Dazu werden zuerst
Bauelemente untersucht, die die Eigenschaften von Mikrodisks und photonischen Kristal-
len kombinieren. Diese Hybridstrukturen weisen im Gegensatz zu Mikrodisks eine senk-
rechte Emission auf und profitieren von einer Umverteilung der Modenenergien durch die
Ausbildung einer photonischen Bandliicke. Die Position der Bandliicke kann theoretisch
iiber die Modellierung von Nanostegen mit Hilfe der Finite-Integral-Methode erfolgen und
weist eine gute Ubereinstimmung zum Experiment auf. So zeigen die Photolumineszenz-
spektren der Hybridstrukturen innerhalb der Bandliicke eine reduzierte Modenintensitét,
was auf die Unterdriickung der Lichtausbreitung aufgrund der Bandliicke hindeutet. Au-
Berhalb der Bandliicke wird bei einer grofleren Wellenlénge jeweils eine oder mehrere Mo-
den verstarkt. Die Modenpositionen lassen sich neben dem Diskradius durch die Variation
der LochgroBe, des Abstandes der Locher zum Rand und durch die Lochanzahl anpassen.
Dabei ergeben sich sowohl in der Simulation, als auch im Experiment Blauverschiebungen
fiir groflere Parameter bzw. mehr Locher, wobei der Lochradius einen grofleren Einfluss
hat, als der Abstand der Locher zum Rand. Fiir die Giitefaktoren zeigt sich in Uberein-
stimmung zwischen Simulation und Experiment, dass die maximalen Giitefaktoren fiir
einen Abstand der Locher vom Rand zwischen g=200 nm und ¢g=270 nm vorliegen. Diese
Hybridstruktur eignet sich nicht als Halbleiterlaser, es kann allerdings gezeigt werden,
dass sich selbst bei geringen Anregungsleistungen von 0,08 pW noch Moden ausbilden.
Als Abwandlung zu dieser Struktur werden Zahnradstrukturen hergestellt, bei denen alle
Moden mit einer Laserschwelle von 35 pW zum Lasen angeregt werden konnen. Die geziel-
te Anpassung der Modenpositionen kann bei diesem Bauteil ebenfalls iiber die Variation
des Lochradius und der Lochanzahl erfolgen.

Als weiterer Ansatz, um die Nanokristall-Photolumineszenz zu manipulieren, werden
Goldnanoantennen verwendet. Dazu werden die plasmonischen Antennen auf das Nanokris-
tall-Schichtsystem prozessiert und zeigen zunéchst eine Abschwéchung der Photolumines-
zenz, da die Antennen als Streuzentren wirken. Nach Einbettung der Antennen in ein
weiteres Schichtsystem, um die Verstdrkung an den Antennenenden ausnutzen zu kon-
nen und ein Verschieben der Resonanz durch einen variierten Brechungsindex des Um-
gebungsmaterials zu erhalten, zeigt sich ein verstirktes Photolumineszenzsignal. Dabei
werden groBere Verstirkungen erreicht, wenn der Uberlapp zwischen Photolumineszenz
und Antennenresonanz grofier ist.

Zuletzt werden beide Themen miteinander kombiniert und plasmonisch-photonische Hy-
bridstrukturen mit Antennen auf der Diskoberfliche untersucht. Die Antennen wirken als
Oberflachendefekte, was in reduzierten Giitefaktoren resultiert. Die Modenpositionen wer-
den durch die Antennen nicht verschoben. Durch die Antennenresonanz wird eine Mode
nahe der photonischen Bandliicke verstarkt.
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1 Einleitung

I'm not crazy. My reality is just
different than yours.

(Attributed to Cheshire Cat)

Die Photonik ist ein disziplineniibergreifendes, zukunftstrachtiges Themenfeld, das sich
aus der Festkorperphysik, Halbleitertechnologie und Optik zusammensetzt. Im Gegensatz
zur Elektronik, bei der die Dateniibertragung mittels Elektronen vonstattengeht, werden
in der Photonik Lichtteilchen, die Photonen, verwendet. Angefangen bei der Realisierung
des ersten Halbleiterlasers auf GaAs Basis in 1962 [1] wurde der Startschuss fiir optische
Dateniibertragung gegeben und so konnte die Photonik in diesen Bereich integriert wer-
den. Im Jahr 1983 konnten durch den Einsatz von Glasfasern bereits Ubertragungsraten
von 50 Mbit /s bei geringen Verlusten realisiert werden [2]. In den letzten Jahrzehnten wur-
den in der Dateniibertragung enorme Fortschritte erzielt, sodass mittlerweile die tiblichen
Ubertragungsraten bis zu 100 Gbit /s betragen. Die Photonik ist also aus unserem Alltag
nicht mehr wegzudenken, da auch Smartphonedisplays, Fernsehbildschirme, anorganische
und organische Leuchtdioden und Kamerasensoren zu diesem Gebiet zahlen. Bei all die-
sen Bauteilen ist eine Umwandlung von elektrischen zu optischen Signalen notwendig,
jedoch auf Kosten der Schaltgeschwindigkeit und Effizienz. Daher wurde in den letzten
Jahren zunehmend daran geforscht, rein optische Bauelemente zur Leitung [3, 4], Ver-
zogerung [5] und Aufteilung [6] auf Basis von photonischen Bauelementen herzustellen.
Beispiele fiir derartige photonische Bauelemente aus der Nanotechnologie sind die photoni-
schen Kristalle. Diese besitzen analog zu den elektrischen Bandliicken in Halbleitern eine
optische Bandliicke, die durch eine Brechungsindexmodulation entsteht. Dadurch lasst
sich die Lichtausbreitung fiir bestimmte Frequenzen unterbinden [7]. Aus photonischen
Kristallen lassen sich Wellenleiter als Sensoren fir Proteine [8] oder Laser realisieren. In
diesen photonischen Kristall-Lasern werden die Photonen auf ein Modenvolumen nahe
dem Beugungslimit eingeschrankt [9, 10]. Dadurch besitzen diese Bauelemente eine nied-
rige Laserschwelle [11, 12] und eine hohe Modulationsgeschwindigkeit [13, 14]. Auflerdem

kénnen sie so angepasst werden, dass sie eine vertikale Emission erméglichen [15]. Diese
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vertikale Emission stellt einen Vorteil gegentiber einem anderen photonischen Bauelement,
der Mikrodisk, dar.

Da hier die Lichtauskopplung durch die Seitenflachen in der Ebene geschieht, wird die De-
tektion der Photonen erschwert [16]. Dieser Mikrodisklaser wurde von McCall im Jahre
1992 [17] entwickelt und besteht aus einer zylindrischen Scheibe, in der sich tiber Totalre-
flexion an den Seitenwanden Moden im Diskinneren ausbreiten. Diese Moden werden nach
einem in der St. Paul’s Cathedral beobachteten Phanomen benannt. In der kreisférmigen
Kuppel konnten gefliisterte Gesprache am anderen Ende des Raumes durch Ausbreitung
des Schalls entlang der Kuppelwéinde gehort werden, was diesen Moden den Namen Fliis-
tergaleriemoden eingebracht hat [18, 19].

In dieser Arbeit sollen beide Strukturen miteinander kombiniert werden, sodass die Ei-
genschaften von photonischen Kristallen und Mikrodisks vereint werden. Diese Bauele-
mente konnen als Mikrodisklaser [20] fungieren, da durch die photonische Bandliicke die
Lichtausbreitung bei manchen Frequenzen verboten wird und so eine Umverteilung der
Modenenergien stattfindet. Dieses kombinierte Design kann als eindimensionaler photo-
nischer Kristall Nanostegresonator verstanden werden [21], der um eine Scheibe gebogen
wird. Mit dieser Modifikation der Mikrodisk lasst sich die Ausbreitung der Moden hin-
sichtlich der spektralen Position und der Intensitat gezielt manipulieren. Eine weitere
potentielle Anwendung dieser Bauelemente sind Sensoren fiir Biomaterialien. Dazu wer-
den zwischen die Locher in der Disk verjiingte Schlitze geatzt. In dem Bereich der Schlitze
breitet sich das elektromagnetische Feld der Mode aus und kann mit dem elektrischen Feld
von Biomaterialien wechselwirken, um diese zu detektieren [22].

Auch wenn es mittlerweile eine Vielzahl an photonischen Bauelementen gibt und die
Forschung auf diesem Gebiet weiter voranschreitet, lasst sich eine Konvertierung von op-
tischen zu elektronischen Signalen nicht immer vermeiden. Diese Konvertierung ist mit
Verlusten verbunden, sodass die Fahigkeit, die Daten, wie beispielsweise Photolumines-
zenzsignale, zu verstiarken, ebenfalls von enormer Wichtigkeit ist. Ein vielversprechender
Kandidat findet sich hierfiir ebenfalls in der Nanotechnologie, in dem Gebiet der Plas-
monik. Die Plasmonik beschreibt elektromagnetische Nahfelder in und an metallischen
Nanostrukturen. Die Manipulation und Abstrahlung der Wellen ahnelt dabei der Funk-
tionsweise von klassischen Antennen, wie der A\/2-Stab-Antenne. Mit diesen Nanoanten-
nen lasst sich Strahlung im optischen Spektralbereich beeinflussen [23]. Diese Antennen
konnen periodisch angeordnet werden und variieren in ihrer Grofle je nach Anwendung
zwischen wenigen Angstrém bis zu mehreren 100nm [24-28]. Diese Anwendungen um-
fassen neben der Verstirkung und Manipulation von linearen und nichtlinearen Photo-
lumineszenzsignalen auch das Fokussieren von Licht unterhalb des Auflésungsvermogens

von herkémmlichen Optiken [29] und die Herstellung von Materialien mit negativen Bre-




chungsindizes [30].

Ein wichtiges Material sowohl in der Mikroelektronik als auch in der Photonik ist Silizi-
um, da es giinstig und reichlich vorhanden ist, weil es am zweitmeisten in der Erdkruste
vorkommt. Auflerdem ist es nicht giftig, besitzt einen hohen Brechungsindex und wird in
der Photovoltaiktechnologie und fiir Computerchips eingesetzt [31, 32]. Als Volumenkris-
tall ist die Wahrscheinlichkeit der strahlenden Rekombination gering, da sie bei indirekten
Halbleitern nur unter Beteiligung eines Phonons stattfinden kann. Die Wahrscheinlichkeit
der strahlenden Rekombination kann erhoht werden, indem das Material bis auf wenige
Nanometer verkleinert wird, da es als Nanokristall eine grolenabhéngige effiziente optische
Emission im sichtbaren bis infraroten Spektralbereich aufweist [33]. Mit diesen Nanokris-
tallen konnten effizientere Solarzellen realisiert werden, die bei angepassten Bandliicken
der Nanokristalle ein grofleres Spektrum des Sonnenlichts aufnehmen kénnten und so ei-
ne hohere Effizienz bieten wiirden [34]. Ein weiteres Anwendungsgebiet fiir Nanokristalle
aus Silizium ist die Biomedizin. Die spektral durchstimmbaren Nanokristalle werden fiir
Lumineszenzbildgebung verwendet, da sie eine hohe Quantenausbeute besitzen und eine
Lumineszenz in dem Bereich einer geringen Lichtabsorption von Blut-, Haut- und Fettge-
webe aufweisen, sodass Organe in Lebewesen gezielt markiert werden kénnen [35, 36].
Im Verlauf dieser Arbeit werden die Themenbereiche der Photonik und Plasmonik zusam-
mengefithrt, um die Manipulation der Modenausbreitung in modifizierten Mikrodiskstruk-
turen mit Siliziumnanokristallen als optisch aktives Medium zu untersuchen. Die physi-

kalischen Resultate werden dazu in die folgenden Kapitel gegliedert:

Nach der Einleitung werden in Kapitel 2 die zum Verstédndnis der Arbeit notwendigen
physikalischen Grundlagen behandelt. Dazu zéhlen die Eigenschaften der Siliziumnano-
kristalle, insbesondere die, die durch den quantenmechanischen Einschluss entstehen. Es
folgen die Lichtpropagation in optischen Resonatoren mit Mikrodiskresonatoren als Bei-
spiel und die Entstehung der Bandliicke in eindimensionalen photonischen Kristallen.
Zuletzt werden die dielektrische Funktion von Gold und die Grundprinzipien von plasmo-
nischen Oberflichenplasmonen in Nanoantennen thematisiert.

In Kapitel 3 folgt eine kurze Einfithrung in die verwendeten Herstellungs- und Charak-
terisierungsmethoden und deren physikalische Hintergriinde, wobei ebenfalls die verwen-
deten Messaufbauten vorgestellt werden.

Das 4. Kapitel widmet sich der Optimierung der Herstellung der Hybridstrukturen. Da-
bei wird zuerst auf die Herstellung der Siliziumnanokristalle eingegangen. Es folgt eine
detaillierte Darstellung der Herausforderungen und Losungen in der Herstellung der Mi-
krodiskstrukturen, die als Ergebnis einen optimierten Herstellungsprozess liefern.

Auf die Herstellung folgen in Kapitel 5 kurze theoretische Beschreibungen der eindi-

mensionalen photonischen Kristalle fiir eine Modellierung der photonischen Bandliicke,
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der Mikrodisks und Hybridstrukturen. Aulerdem wird die Charakterisierung der herge-
stellten Hybridstrukturen vorgestellt. Dabei wird insbesondere auf die Manipulation der
Moden durch unterschiedliche Wahl der Lochparameter eingegangen. Im letzten Teil des
Kapitels werden die Herstellung und Charakterisierung einer Abwandlung der Struktur
behandelt - der Zahnradmikrodisk.

In Kapitel 6 werden die Herstellung von plasmonischen Nanoantennen und deren Mani-
pulation von Photolumineszenzsignalen der Siliziumnanokristalle behandelt.

Kapitel 7 verbindet die beiden vorangegangenen Kapitel insofern, dass Nanoantennen
auf die Oberflichen der Diskstrukturen prozessiert werden und die Verdanderung der Pho-
tolumineszenzeigenschaften untersucht wird.

Im 8. Kapitel werden abschliefend die Ergebnisse und gewonnenen Erkenntnisse zusam-
mengefasst und daran ankniipfend ein Ausblick zu méglichen weiterfithrenden Experimen-

ten gegeben.




2 Physikalische Grundlagen

Im folgenden Kapitel werden die Grundlagen zu dem verwendeten Materialsystem Silizium
vorgestellt und die Eigenschaften, die es erhélt, wenn der Volumenkristall auf eine Grofie
von wenigen Nanometern verkleinert wird. Diese sogenannten Siliziumnanokristalle bilden
das optisch aktive Medium in den hergestellten Bauelementen wie Hybridstrukturen, die
aus Mikrodiskresonatoren und eindimensionalen photonischen Kristallen kombiniert wer-
den. Die Physik hinter beiden Bauelementen wird ebenfalls kurz thematisiert. Aulerdem
werden die Grundlagen zu plasmonischen Nanostrukturen erlautert, die hier ebenfalls zur

Manipulation von Photolumineszenzsignalen eingesetzt werden.

2.1 Silizium

Silizium ist eines der am besten untersuchten Halbleitermaterialien, da es fiir die Mikro-
elektronik und die Photovoltaiktechnologie von grofler Bedeutung ist. Es kommt mit ca.
28 % am zweithaufigsten in der Erdkruste vor, ist giinstig in der Herstellung und ungiftig
[32, 37]. Silizium befindet sich im Periodensystem in der IV. Hauptgruppe und besitzt
14 Elektronen. Dabei befinden sich vier Elektronen in der dufleren Schale, sodass diese
halb gefiillt ist. Mit den vier néchsten Nachbarn gehen die Valenzelektronen kovalente,
tetraedrische Bindungen ein. Silizium kristallisiert in einem Diamantgitter mit zweiato-
miger Basis, mit einer Gitterkonstante von 5,43 A (siehe Abb. 2.1 (a)). Daraus entstehen
in jeder Elementarzelle acht Orbitale, welche in vier Leitungs- und vier Valenzbénder
resultieren. Die Bandstruktur ist in Abb. 2.1 (b) dargestellt [37]. Das Valenzbandmaxi-
mum liegt am I'-Punkt und das Leitungsbandminimum nahe des X-Punkts. Beide Punk-
te liegen in der Brillouin-Zone nicht senkrecht tibereinander, also bei unterschiedlichen
Wellenvektoren [39]. Demnach ist Silizium ein indirekter Halbleiter und somit als Vo-
lumenkristall nicht als aktives Medium fiir photonische Anwendungen geeignet. Fiir die
Rekombination von einem Elektron mit einem Loch muss zum einen die Anregungsener-
gie die Bandliickenenergie (E,=1,12eV bei Raumtemperatur) tibersteigen, zum anderen

muss auch der Impulsiibertrag durch ein zusatzliches Phonon ausgeglichen werden. Die
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Abbildung 2.1: (a) Rdumliche Diamantstruktur der Silizium-FElementarzelle. Nach
[38]. (b) Bandstruktur des indirekten Halbleiters Silizium, berechnet mit der empirischen
Pseudopotential-Methode [39]. Das Valenzbandmazimum und Leitungsbandminimum lie-
gen nicht senkrecht tiibereinander.

Wahrscheinlichkeit dieses Ubergangs ist damit deutlich reduziert. Dadurch liegen Effizien-
zen fur Silizium basierte LEDs nur in einem Bereich zwischen 0,01-0,1 %. Ein Durchbruch
gelang 2002, hier konnte die Effizienz von einem Forscherteam an der University of New
South Wales auf 1% gesteigert werden, indem die Wechselseitigkeit zwischen Lichtab-
sorption und -emission dahingehend ausgenutzt wird, dass die Absorption bei relevan-
ten Subbandliicken-Wellenléngen maximiert und gleichzeitig der Spielraum fiir parasitare
nicht-strahlende Rekombination innerhalb der Diode reduziert wird [40].

Wird die GréBe eines Siliziumvolumenkristalls auf wenige Nanometer verkleinert, sodass
Nanokristalle entstehen, andern sich einige optische Eigenschaften und er6ffnen spannende

neue Moglichkeiten.

2.2 Siliziumnanokristalle

Generell werden als Nanopartikel Teilchen bezeichnet, die mindestens in einer Dimensi-
on kleiner als 100 nm sind. Quantenpunkte oder Nanokristalle sind eine Unterklasse der
Nanopartikel und bestehen meist aus 100 bis 10000 Atomen, was sie zu einem Bindeglied
zwischen Nanopartikeln und Atomen bzw. Molekiilen macht. Im Vergleich zu Volumenma-
terialien weisen sie héufig verdnderte Materialeigenschaften wie optische und elektrische
Eigenschaften auf. Bei Silizium weisen die Nanokristalle einen quasi-direkten Charakter

auf, was eine effiziente optische Emission ermoglicht. Dieses Phanomen der verédnderten
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Eigenschaften lasst sich durch den Effekt des quantenmechanischen Einschlusses erkla-
ren, der im nédchsten Abschnitt genauer beschrieben wird. Je kleiner der Partikel ist,
desto mehr wird die Bewegung der Elektronen eingeschréankt, bis sie sich nur noch auf
diskreten Energieniveaus bewegen konnen [41]. Nanokristalle werden haufig entweder als
Pulverproben verwendet oder befinden sich eingebettet in einer SiOo-Matrix. Anwendung
finden die Siliziumnanokristalle damit unter anderem in der Biomedizin, wo sie als Marker
fiir Zellen an Lebewesen genutzt werden konnen und den grofien Vorteil der Nichttoxizi-
tat aufweisen [35] oder aufgrund der optischen Emission als lichtemittierende Dioden [42,
43].

2.2.1 Quantenmechanischer Einschluss

Ab wann die Effekte des quantenmechanischen Einschlusses auftreten, hingt von dem
Material der Nanokristalle ab. Entscheidend dafiir ist die Grofle des Exzitons, die mithilfe
des materialabhdngigen Bohrradius ausgerechnet werden kann. Fiir Wasserstoft ist er iiber

folgende Formel gegeben:

. 47T€0h

mee?

o (2.1)
Darin ist g die elektrische Feldkonstante im Vakuum, A das reduzierte Planksche Wir-
kungsquantum, m, die Elektronenmasse. Mit der reduzierten Exzitonenmasse p in Silizi-

um ergibt sich folgender Ausdruck:

m; - my
= —° " =015 -m,, 2.2
H mE+mj ’ m (2:2)

wobei * die effektiven Massen fiir Leitfdhigkeitsberechnungen in Silizium mit m?=0,26 m,
und m}=0,36 m, [44] sind und ¢, die Dielektrizitatszahl von Silizium mit ,=11,9. Die
Leitfahigkeitsmasse von Elektronen m; berechnet sich in Silizium aus den beiden trans-
versalen (m;=0,19-m,) und der longitudinalen (m;=0,98-m,) Elektronenmasse mit:
mi=3-(m;" +my' +m;t)~L Damit wird der Exzitonen-Bohrradius fiir Silizium ey,

anZ -

T 4p =793 ap = 4,2nm. (2.3)
i/ me

Dieser Wert ist in der gleichen Groflenordnung wie in anderen Quellen, beispielsweise
4,9nm und 5nm in [45, 46].

Durch die raumliche Einschrankung verandert sich unter anderem die Zustandsdichte. Vo-

lumenkorper sind dreidimensionale Festkorper mit sich tiberlagernden Energieniveaus zu
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kontinuierlichen Bandern. Werden Ladungstrager in ihren Freiheitsgraden eingeschrénkt,
andern sich die Bandstrukturen, wie in Abb. 2.2 dargestellt. Im Dreidimensionalen besitzt
die Zustandsdichte einen wurzelformigen Zusammenhang, wohingegen bei nulldimensio-
nalen Systemen, wozu auch die Nanokristalle zahlen, diskrete Energieniveaus vorliegen.

Durch den quantenmechanischen Einschluss kann ebenfalls der groite Vorteil der Sili-

Festkdrper Dunne Schicht Nanodraht Quantenpunkt

Abbildung 2.2: Reduzierung der Dimensionen vom dreidimensionalen Festkorper bis
zum nulldimensionalen Quantenpunkt mit den jeweiligen Zustandsdichten. Nach [}7].

Zustandsdichte

Energie

ziumnanokristalle gegeniiber dem Volumenmaterial erklart werden - das Photolumines-
zenzsignal. Ist so ein Nanokristall eingebettet in eine umgebende SiOy-Matrix, kann er
als spharischer Quantentopf aufgefasst werden. SiO, kann als unendlich hohe energetische
Barriere angenéhert werden, da es ein Isolator mit einer Bandliicke von 8,9¢eV ist [48].
Dadurch werden die Wellenfunktionen von Elektron und Loch eingeschriankt. Durch die
Einschrankung der Ladungstréger des Siliziums im Ortsraum kommt es geméf der hei-
senbergschen Unschérferelation AxAp > h zu einer groferen Unschérfe im Impulsraum.
Deshalb wird ein Ubergang ohne Beteiligung eines Phonons wahrscheinlicher. Auflerdem
gibt es einen groferen Uberlapp zwischen den Wellenfunktionen von Elektron und Loch
im k-Raum, wodurch die Wahrscheinlichkeit fiir eine Rekombination mit abnehmender
Kristallgrofie ansteigt [49]. Durch die vergroferte Impulsunschérfe besitzt das Teilchen
eine hohere kinetische Energie, was zu einer erhohten Grundzustandsenergie und damit
zu einer Vergroferung der Bandliicke des Nanokristalls fiihrt.

Neben diesem qualitativen Ansatz lasst sich die Aufweitung der Bandliicke im Siliziumna-
nokristall bei abnehmender Kristallgrofie quantitativer beschreiben, indem der Nanokris-
tall als sphérischer Potentialtopf angenommen wird. Es werden die Ansitze nach Brus

aus [50, 51] verwendet. Ein Teilchen mit Masse mg befindet sich im sphéarischen Potential
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V(r):

V(r)= (2.4)

0 fir r <a,
oo fir r > a,

mit dem Nanokristallradius a. Die Wellenfunktion W lasst sich als Radialanteil R(r) und
Winkelanteil Y (0, ®) schreiben:

Uorm(r,0,2) = Ryu(r) Yim(O©, ) (2.5)
= An,ﬁ : jf(kn,ér) ' Ye,m(@; CI)) n= 17 27 37 (26)

Dabei ist An’g:\/ﬁ/ |je1(kne)| eine Normierungskonstante und j,(k,r) die spharische

Besselfunktion erster Ordnung mit folgendem Zusammenhang:

‘.
Gelknsr) = (—kr)! (;r - (Z@) Smk(fr). (2.7)

Wobei kn; = &u¢/a mit &, die n-te Nullstelle der Besselfunktion j ist. Y;,,(©, ®) be-
schreibt Kugelflichenfunktionen.

Fiir die erlaubten Energieniveaus gilt:

21.2 2¢2
hkn,f_h n,t

2m* om*a?’

Eyo= (2.8)

Die Nullstellen der Besselfunktion ergeben sich fiir den einfachsten Fall von (=0 zu &, j=nm
[52]. Die Quantenzahlen n, ¢ und m, bestimmen die Anzahl und das Aussehen der Orbitale.
Durch k, kann die Energie also nur quantisierte Werte annehmen (wie schon in Abb. 2.2
fir die Quantenpunkte gezeigt), wobei die Nullstellen in energetisch aufsteigender Reihen-
folge gezahlt werden. Auflerdem nimmt die Quantisierungsenergie und dementsprechend
auch die Bandliicke mit kleiner werdenden Partikeln mit 1/a? zu.

Die Confinementenergie skaliert demnach mit 1/a?, die Coulombinteraktion zwischen
Elektron und Loch skaliert nach [50] mit 1/a da Ec= 47188)2 - gilt. Fiir die s-Zustdnde mit
(=0 gilt fir k,p=n-7/a und damit dann fir die Energie E, O—M Fiir den 1s-Zustand
ist dabei n=1. Wird jetzt die Betrachtung ausgeweitet auf ein Elektron-Loch-Paar (Index
e fir das Elektron und Index h fir das Loch), was im Potentialtopf rdumlich eingesperrt

ist, ergibt sich die Wellenfunktion zu:

\IlefhfPaar(Fea Fh) = \IjElektron(r_é) . ‘IjLoch(T_;z)- (29)
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Fir die Gesamtenergie der gefangenen Ladungstriger im Quantenpunkt bedeutet das:

B (&Gt | Sne
Ee—h—Paar(neage; nhagh) - Eg + @ (TTLZ + miz - Ec. (210)

Damit ist dann die Energie fiir ein Elektron und Loch im 1s-Zustand mit n=1 und ¢ =0

gegeben durch:

2 (1 1 1,8¢2
Ey(a) = Eqgo + - ( + ) a2 gt (2.11)

2 \m: mj dmege,

In der Formel ist F,,=1,12¢eV die Bandliicke des Siliziumvolumenkristalls, €,=11,9 die
dielektrische Konstante von Silizium und m}=0,19m. sowie mj=0,286 m, werden als ef-
fektive Massen angenommen (m, ist die reale Elektronenmasse). Diese mathematischen
Annahmen sind méglich, da die durch die Coulomb Wechselwirkung induzierte Korrelation
zwischen den Elektronen und Lochern schwach ist. Neben der Bandliicke des Volumen-
kristalls sind also der Quanten-Lokalisierungs-Term und die abgeschirmte Coulombwech-
selwirkung Bestandteile der Formel. Die Bandliicke der Nanokristalle in Abhéngigkeit des
Radius ist in Abb. 2.3 in Rot dargestellt. Diese Formel gilt allgemein fiir Nanokristalle
und zeigt vor allem fiir II-VI-Halbleiternanokristalle eine hohe Ubereinstimmung zwischen
Experiment und Theorie [53].

Ein empirisches Modell fiir das Materialsystem Silizium wurde von Proot und Delerue
im Jahr 1992 vorgestellt [54]. Dabei wird angenommen, dass die Bandliicke der Nanokris-
talle von dem Kristallradius a und der Bandliicke des Materials bei Raumtemperatur E,
abhangt:

C
Ey(a) = Ego+ . (2.12)

C' ist eine positive Konstante. Durch den Bruch a% wird die Energie der Elektronen-Loch-
Paare, die nicht wechselwirken, innerhalb eines Nanokristalls ausgedriickt. Demnach ist
die Bandliicke im Nanokristall immer grofler als die Bandliicke des Volumenkristalls und
nahert sich fiir groffer werdende Nanokristalle immer weiter an diese an. Bei Photolumi-
neszenzmessungen stellte sich allerdings heraus, dass die Blauverschiebung der Nanokris-
tallemission statt der Abhéngigkeit mit einer 2 im Exponenten eher 1-1,5 betragt. Durch
einen semiempirischen Ansatz, der zum einen auf Photolumineszenzmessungen und zum
anderen auf Simulationen beruht, bei denen die elektronische Struktur der Nanokristalle

aus einer Linearkombination von Atomorbitalen (LCAO) berechnet wird, kommen Proot

10
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und Delerue zu folgendem Ergebnis (siehe Abb. 2.3 in Schwarz):

3,73
Ey(d) = Eyo + o5 (2.13)

Darin wird statt des Radius a der Durchmesser d der Nanokristalle verwendet. In schwarz
ist in Abb. 2.3 die groflenabhangige Emission der Nanokristalle berechnet mit dem Modell
nach Proot und Delerue dargestellt. Fiir grofler werdende Nanokristalle nahern sich bei-
de Modelle immer weiter an, unter einem Kristallradius von a=2nm steigt die Bandliicke
nach Brus stiarker an als mit dem semiempirischen Modell nach Proot und Delerue.
Ebenfalls in Abb. 2.3 sind schematische Nanokristallgrofien mit der entsprechenden Emis-

sion nach Proot und Delerue dargestellt.

14 Proot & Delerue 35 4,7nm ]
5 nm
Brus d=2.0 nm 2,7nm
12 i
— 10 i
>
2,
o ° ]
>
o 6 .
c
LIJ 1 1 1 1
4 500 600 700 800 T
Wellenlange [nm]
2FEg=1,12 eV ]
0 L
1 2 3 4
Radius [nm]

Abbildung 2.3: FEs sind die Bandliicken der Nanokristalle abhdngig von ihrem Radius
dargestellt. In Rot nach dem theoretischen Modell nach Brus. In Schwarz die Ergebnisse
des semiempirischen Ansatzes nach Proot und Delerue. Rechts ist verdeutlicht, welche
Gréfien die Nanokristalle haben und in welchem Bereich jeweils die emittierte Strahlung,
berechnet nach Proot und Delerue liegt.

Da laut dem Modell nach Brus eine unendlich hohe Potentialbarriere angenommen wird,
wird die Bandliicke fiir kleine Kristalle tiberschétzt, was die Abweichung der beiden An-
satze fir kleine Radien erklart.

Die Verdanderungen des nanokristallinen Siliziums gegentiber dem Volumenkristall durch
den quantenmechanischen Einfluss konnen demnach wie folgt zusammengefasst werden:
Die Bandliicke der Nanokristalle weitet sich auf, da durch das umgebende SiOs ein Quan-
tentopf gebildet wird. Mit kleiner werdenden Nanokristallen nimmt die Bandliicke zu. Im
Volumenkristall finden die Elektron-Loch-Rekombinationen unter Beteiligung von Pho-

nonen statt, da Silizium ein indirekter Halbleiter ist. Durch den starken quantenmecha-

11
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nischen Einschluss im Ortsraum entsteht im Impulsraum eine Unschérferelation, welche
dazu fithrt, dass die Wellenfunktionen iiberlappen und die Wahrscheinlichkeit fiir eine
strahlende Rekombination zwischen Elektron und Loch mit kleiner werdender Kristall-
grofle steigt. Diese sichtbare Photolumineszenz ist die wichtigste Figenschaft der Nano-
kristalle fiir diese Arbeit.

2.3 Optische Resonatoren

Im einfachsten Fall bestehen optische Resonatoren aus zwei hochreflektiven Schichten,
zwischen denen sich stehende Lichtwellen durch konstruktive und destruktive Interferenz
bilden. Die Wellenlédngen, bei denen es zur konstruktiven Interferenz kommt, werden Reso-
nanzen genannt. Neben der Optik kann dieses Phénomen der Resonanz bei allen schwing-
fahigen Systemen auftreten. Resonanzen sind generell das Mitschwingen eines Systems,
wobei die Schwingfrequenz mit der Anregungsfrequenz iibereinstimmt. Die Amplitude der
Resonanz kann die anregende Schwingung dabei um mehrere Gréflenordnungen iibertref-
fen. Diese Verstarkung ist nur bei geringen Verlusten moéglich. Ausgenutzt wird haufig die
Totalreflexion an dielektrischen Grenzschichten, wobei der streifende Einfall unterhalb des
materialspezifischen Grenzwinkels stattfinden muss. Bei senkrechtem Einfall der elektro-
magnetischen Welle ist konstruktive Interferenz durch Mehrfachreflexion an dielektrischen
Schichtstapeln, wie beispielsweise Bragg-Reflektoren, sehr effizient.

Die Dimensionierung eines Resonators hangt von der Wellenlénge der Resonanz ab. Fir
Mikroresonatoren liegt diese fiir den ultravioletten und sichtbaren Spektralbereich bei
mehreren hundert Nanometern bis zu wenigen Mikrometern. Durch die geringe Grofie
gestaltet sich der Herstellungsprozess als technologisch sehr aufwendig, da dieser nicht
mechanisch moglich ist.

Im einfachsten Fall sind Mikroresonatoren wie ein Fabry-Perot-Resonator aufgebaut, wel-
cher im Jahr 1897 von den beiden Physikern Charles Fabry und Alfred Pérot vor-
gestellt wurde [55]. Er besteht aus zwei parallelen, zueinander gerichteten Spiegeln mit
hoher Reflektivitat, die sich im Abstand d voneinander befinden und basiert auf kon-
struktiver Uberlagerung von monochromatischem Licht mit der Wellenldnge A\, wenn der
Abstand der Spiegel einem ganzzahligen Vielfachen m der halben Wellenlange entspricht
(d=m3%). Aufgrund der hohen Reflektivitit wird die eingestrahlte elektromagnetische Wel-
le ndherungsweise verlustfrei zwischen den beiden Spiegeln hin und her reflektiert. Dabei
ist die Wellenfunktion des Ortes U(7,t) mit einer harmonischen Zeitabhéngigkeit einer

monochromatischen Lichtwelle durch

U(r,t) = U(7) - ™! (2.14)

12
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gegeben. Dieser Ansatz wird in die Wellengleichung

Q*U(r,t
VAU (7, t) — Mrﬂo€r€oag’) =0 mit ¢= /U o0 = “ (2.15)
n
eingesetzt und ergibt die Helmholtzgleichung als Spezialfall einer Wellengleichung mit

einer harmonischen Zeitabhangigkeit:
VAU (7, t) + kK*U(7,t) = 0. (2.16)

Wobei p, die Permeabilitdt eines Mediums ist, po die magnetische Permeabilitat des
Vakuums, ¢, die Dielektrizitdtskostante eines Mediums, €9 die Dielektrizitatskonstante
im Vakuum und ¢y die Vakuumlichtgeschwindigkeit. Fir die Wellenzahl gilt k=="* mit
der Lichtgeschwindigkeit im Medium c. Die gesuchten Resonatormoden ergeben sich somit
aus den Losungen der Helmholtzgleichung mit den Randbedingungen der beiden Spiegel.
Dabei wird davon ausgegangen, dass der Resonator in z-Richtung ausgerichtet ist und sich
die Wellenfunktion ebenfalls in diese Richtung ausbreitet. Die Spiegelflachen werden als
verlustfrei angenommen, sodass die transversalen Komponenten des elektrischen Feldes
an diesen Stellen verschwinden und U(0)=U(d)=0 gilt. Diese Randbedingungen werden
von stehenden Wellen in Form von Sinusschwingungen erfiillt (der Einfachheit halber wird

die harmonische Zeitabhangigkeit hier im Weiteren vernachlassigt):
U(r) = A -sin(kz), (2.17)

mit der Amplitude A. Auflerdem lasst sich fiir £ die folgende Diskretisierung zur Erfiillung

der Randbedingungen angeben:
kg = . (2.18)

Somit ergeben sich verschiedene Resonatormoden U(r)=A4, - sin(k,z) mit ¢=1,2,... als
ganzzahligem Laufindex. Damit gilt fiir die diskreten Resonatormoden v,=1:, was in Abb.
2.4 (b) dargestellt ist. In Abb. 2.4 (a) sind die zugehorigen stehenden Wellen, die sich im
Resonator ausbreiten, zu sehen. Bei jeder Reflexion an einem der beiden Spiegel erfahrt
die elektromagnetische Welle einen Phasensprung um 7. Dies kann in der Berechnung
vernachlassigt werden, da nach der Reflexion an beiden Spiegeln die Welle um insgesamt
27 verschoben ist. Damit ist die Welle wieder deckungsgleich zur Ausgangswelle, da dies
der Periodizitat der Sinus-Schwingung entspricht. Nach einem vollstdndigen Umlauf im
Resonator besitzt die Welle demnach wieder denselben Schwingungszustand, was einer
Phasenverschiebung von einem Vielfachen von 27 entspricht. So kann die Welle mit sich

selbst konstruktiv interferieren.

13
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(@ (b)

Abbildung 2.4: (a) Stehende Wellen in einem Fabry-Perot-Resonator und in (b) die
jeweils zugehorigen Resonanzfrequenzen.

Resonatoren kénnen mit verschiedenen Kenngrofien wie der Gite, der Finesse, dem Mo-
denvolumen und der Modendichte charakterisiert werden. Das Modenvolumen ist ein Maf}
fiir die raumliche Ausdehnung einer Mode im Resonator, bis das elektrische Feld der Mo-
den auf den Faktor 1/e abgefallen ist. Verlustmechanismen im Resonator konnen durch
die Giite und Finesse angegeben werden. Verluste entstehen durch Streuung an rauen
Oberflichen und Absorption im Resonatormedium oder einer partiellen Auskopplung bei
Reflexion. Durch diese Verlustmechanismen wird die maximale Intensitdt im Resonator
kleiner und es ergibt sich ein Dampfungsfaktor a fiir die umlaufende Lichtwelle. Daraus
lasst sich die Finesse F berechnen, die grofler wird, je geringer die Verluste sind, da dann
auch die Verweildauer des im Resonator befindlichen Lichts hoher ist:
m/a

F=1tn (2.19)

Die Verweildauer des Lichts wirkt sich auch auf die Halbwertsbreite der Intensitatspeaks
der Moden aus (sieche Abb. 2.4 (b)). Durch Verluste werden aus unendlich scharfen Inten-
sitatslinien leicht verbreiterte Kurven.

Diese Verbreiterung kann durch den Gitefaktor () als weitere Kenngrofle, die haufig statt
der Finesse genutzt wird, charakterisiert werden. Dieser gibt das Verhaltnis zwischen der
im Resonator gespeicherten Energie und dem Energieverlust pro Umlauf an. Er lasst sich
mit dem Quotienten aus der Halbwertsbreite der Moden und der spektralen Position A,

beziehungsweise der Energie I/ bestimmen:

gespeicherte Energie A E

Q=" = (2.20)

:2 —7'
@=2m AN AE

Energieverlust pro Umlauf’

Die Vorteile von photonischen Resonatoren sind das geringe Modenvolumen und ein hoher
Giitefaktor. Die maximal erreichbaren Giitefaktoren mit Fabry-Perot-Resonatoren liegen
in der GroBenordnung von 10° [56]. Deutlich hohere Giitefaktoren lassen sich mit kreis-

formigen Geometrien, wie bei Mikrodisks realisieren. Die hochsten Giitefaktoren mit 108
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lassen sich dabei fiir SiOy auf Siliziumsubstraten erzielen [57, 58].

2.3.1 Mikrodisks

Fiir einen Resonator ist der geschlossene Lichtweg eine grundlegende Voraussetzung, da
so konstruktive Interferenz entstehen kann. Neben dem aus zwei reflektierenden Schich-
ten bestehenden Fabry-Perot-Resonator, ldsst sich der geschlossene Lichtpfad auch in
mehreren Dimensionen realisieren, beispielsweise mit Mikrodisks. Mikrodisks sind diin-
ne, runde, dielektrische Scheiben mit einem Durchmesser im Mikrometerbereich. Fir die
zuvor erwahnten erreichten Giitefaktoren von Q=10% fiir Moden im Bereich der Telekom-
munikationswellenlange wurden Mikrodisks mit einem Durchmesser zwischen 80-120 pm
bei Dicken von 5-10 pm verwendet [57]. Damit sind die Disks zehnfach groBer als die hier
verwendeten Strukturen. Idealerweise werden die Disks als freischwebend angenommen,
bei realen Bauelementen befindet sich in der Mitte ein diinner Steg, der die Disk tragt. Die
schematische Skizze einer Mikrodisk ist in Abb. 2.5 (a) dargestellt. Das Licht wird mittels

(a) Z1_R_ . (b) Amplitude (©)

h/2
: r E -h/2 A

h R

Amplitude

Abbildung 2.5: (a) Schematische Skizze einer Mikrodisk. (b) Feldverteilung innerhalb
der Disk in z-Richtung bzw. (c¢) in r-Richtung. Nach [59].

Totalreflexion an der radialen Grenzfliche innerhalb der Disk gefiihrt, sodass es sich auf
einer Kreisbahn bewegt. Die Lichtwelle interferiert dabei nach einem Umlauf konstruktiv
mit sich selbst. Die zuriickgelegte Weglénge muss dabei einem ganzzahligen Vielfachen ¢

der Wellenldnge A entsprechen:
2rRn = g, (2.21)

mit dem Radius der Disk R, dem Brechungsindex n und ¢=1, 2, ... als ganzzahligem Lau-
findex. Die Resonatormoden haben wie bei dem Fabry-Perot-Resonator ebenfalls auf der
Energieskala einen dquidistanten Abstand voneinander. Mit A=cy/v ergibt sich fir die

Resonatorfrequenz:

yo— qCo
T 2tnR’

(2.22)
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Dabei breiten sich die Moden bei der Mikrodisk am Rand der Disk aus. Derartige Moden
wurden erstmals 1910 von John William Strutt (Lord Rayleigh) beschriecben. In
der St. Paul’s Cathedral breiten sich in der runden Galerie Fliistergerausche entlang der
Kuppelwande aus, die auf der anderen Galerieseite an der Wand gehort werden kénnen.
Nach diesem Phdnomen werden die Moden Fliistergaleriemoden (engl. whispering gallery
modes, WGM) genannt [18].
Neben diesen einfachen Moden, die sich im Randbereich der Disk bilden, kénnen sich in
Mikrodisks auch komplexere Schwingungen ausbreiten. Diese kénnen ebenfalls mit der
Helmholtzgleichung 2.16 ndherungsweise analytisch beschrieben werden. Da Mikrodisks
zylindrische Scheiben sind, ist es sinnvoll, die Helmholtzgleichung in Zylinderkoordinaten
aufzustellen:
2 2

(§ﬂ+71"8€)7“+7}2;g02+§,22+k2(r’2)> U() = 0. (2.23)
Die Randbedingungen ergeben sich aus dem Brechungsindexprofil der Mikrodisk mit Ra-
dius R und Hohe h. Innerhalb der Disk liegt der Brechungsindex npiq, vor und auflerhalb

ein kleinerer Brechungsindex numgebung (typischerweise Luft):

. { NDisk fir |z| <h/2und r <R, (2.24)

NUmgebung LU |2| > h/2 und r > R.

Die Dicke der Mikrodisks h liegt in der Groflenordnung der halben Wellenlénge, was dazu
fithrt, dass sich in z-Richtung lediglich die Grundmode ausbreitet (Feldverteilung siche
Abb. 2.5 (b)). Dadurch wird die Gleichung stark vereinfacht, da nur zwei Dimensionen fiir
die Betrachtung der Feldverteilung notwendig sind [60]. Unterschieden wird dabei in zwei
Polarisationsrichtungen fiir die Mode. Zum einen die transversal elektrische Mode (TE),
bei denen der elektrische Feldvektor parallel und der magnetische Feldvektor senkrecht
zur Diskebene schwingt. Zum anderen die transversal magnetische Mode, bei der der
magnetische Feldvektor in der Resonatorebene und der elektrische Feldvektor senkrecht

dazu schwingt:

—

TE — Moden: E = (E,, E,,0); H=(0,0,H,), (2.25)
TM — Moden :  E = (0,0, E,); H = (H,, H,,0). (2.26)

Die Gleichung lésst sich zu einer skalaren Gleichung vereinfachen, wenn die jeweils senk-
rechte Komponente des Feldvektors bei beiden Polarisationen betrachtet wird (H-Feld
bei der TE-Mode und E-Feld bei der TM-Mode). Dabei bezieht sich die Wellenfunktion

U.(7) jeweils auf die senkrechte Komponente. Mittels Trennung der Variablen ergibt sich
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folgender Losungsansatz:
U(r,¢,2) = R(r) - ®(¢) - Z(2). (2.27)

Dadurch konnen die einzelnen Zylinderkoordinaten r,¢ und z der Helmholtzgleichung
getrennt voneinander betrachtet werden. In axialer z-Richtung ist die elektromagnetische
Welle in einem durch die Dicke h vorgegebenen Kastenprofil lokalisiert und kann analog

zu eindimensionalen Schichtwellenleitern angenommen werden [61]:

0?7 (2)

- Th (n7(2) —nl) Z(2) = 0. (2.28)

Der grofite Teil des Feldes in z-Richtung befindet sich demnach innerhalb der Disk (siehe
Abb. 2.5 (b)). Ein geringer Teil, das sogenannte evaneszente Feld, ragt aus dem Wellen-
leiter heraus, was dazu fiithrt, dass die Mode einen effektiven Brechungsindex n.g erfahrt,
der sich aus dem Brechungsindex der Disk und dem Brechungsindex der Umgebung zu-
sammensetzt.

Fir den azimutalen Anteil aus Formel 2.23 ergibt sich Folgendes:

D*D(p)
0p?

+ M?®(p) = 0. (2.29)
Dies lisst sich ebenfalls durch eine komplexe Exponentialfunktion der Form ®(y) oc e®M%
losen, wobei M==+1,£2, ... die azimutale Quantenzahl ist, die die Anzahl der Feldmaxima
bei einem kompletten Umlauf entlang polarer Richtung ¢ angibt. Durch die axiale Ein-
schrankung reduziert sich das Problem auf ein zweidimensionales Problem. Somit kann

in die Helmholtzgleichung ein Wellenfeld der folgenden Form eingesetzt werden:
U.(r.p) = F(r)®(p) = F(r) - ™%, (2.30)

Damit wird der Radialteil:

P RO (ke - A7) F] e o 2:31)

Wird r substituiert durch £ = 2 p ergibt sich eine Form der Besselschen Differentialglei-
chung [62]:

2 0°F(p) N paF(p)

02 9 + (p* = M*)F(p) = 0. (2.32)

p
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Die Losungen dieser Differentialgleichung innerhalb der Mikrodisk, also fiir » < R bzw.
p < -2 R, sind Besselfunktionen erster Gattung. Die Form entspricht naherungsweise ei-
nem abklingenden Sinusverlauf. Fiir diesen Fall gibt es mehrere lokale Maxima, sodass
analog zu der azimutalen Quantenzahl M die radiale Quantenzahl N eingefithrt wird. Die
Quantenzahl N gibt die Anzahl der Feldmaxima in radialer Richtung an. Dabei ist die
azimutale Quantenzahl M entartet, da aufgrund der Zylindersymmetrie die Moden mit
+M und —M gleich sind [17]. Einige Beispiele dieser Feldverteilungen fiir verschiedene
radiale und azimutale Quantenzahlen sind in Abb. 2.6 gezeigt. Auflerhalb der Mikro-

M=1, N=1 M=1, N=2 M=2, N=1 M=2, N=2 M=7, N=1
0,8
0,6
0,4
0,2

Abbildung 2.6: Mdgliche Feldverteilungen in der Ebene einer Mikrodisk mit unterschied-
lichen Besetzungen der radialen und azimutalen Quantenzahl [65].

disk (r>R bzw, p><2 R) ist die Losung eine Besselfunktion der dritten Gattung. Dies ist
eine Linearkombination der ersten und zweiten Gattung und wird Hankel-Funktion ge-
nannt. Sie beschreibt ein exponentiell abfallendes elektrisches Feld mit Abklingkonstante
a=k(n2; — n?)'/2 (siehe Abb. 2.5 (c)) [17].

Fiir eine analytische Losung der Helmholtzgleichung ist die Reduktion der Formel auf eine
Komponente notig. Aufgrund dieser Vereinfachung kann keine exakte Feldverteilung in-
nerhalb der Mikrodisk berechnet werden. Es lasst sich jedoch formal zeigen, dass sich auch
im Diskinneren Moden bilden kénnen, was sich im strahlenoptischen Bild nicht erklaren
lasst. Auflerdem lassen sich mit diesem Ansatz die Positionen der Maxima mit wenigen
Prozent Abweichungen berechnen. Fiir genauere Angaben der Feldverteilung muss auf

aufwendige numerische Rechnungen zuriickgegriffen werden [61].

Verlustmechanismen

Der Gitefaktor, der im Zuge der optischen Resonatoren eingefiihrt wurde, spielt ebenso
eine Rolle fiir die Charakterisierung von Mikrodiskresonatoren. In dieser Arbeit werden
Siliziumnanokristalle als optisch aktives Medium innerhalb einer Mikrodisk aus SiOs ver-
wendet. Daher werden die Verlustmechanismen, die sich aufgrund der Mikrodisk und des
verwendeten Materials ergeben, vorgestellt. Die Verlustmechanismen ar die sich in einer

derartigen Mikrodisk ergeben, konnen wie folgt aufsummiert werden:

QT = Qupad + QBB + OMie + ALER T+ QFCA- (2.33)
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2.3 OPTISCHE RESONATOREN

Die einzelnen Bestandteile sind dabei Strahlungsverluste a.,q, Band-Band Absorptionen
apg, volumetrische Streuung durch Nanokristalle ayge, Streuung durch die Rauheit der
Kanten apgr und Verluste durch die Absorption freier Ladungstriager apca [64, 65]. Ei-
nige der Verlustmechanismen sind abhéngig von der Nanokristallgrofie. Die Schwierigkeit
der Groflenbestimmung wurde unter anderem in [66] thematisiert. Die einzelnen Verlust-
mechanismen kénnen wie folgt beschrieben werden, dabei hangen die ersten drei Verlust-
mechanismen von den Nanokristallen ab, die letzten beiden Verlustmechanismen werden
durch die Geometrie der Mikrodisk verursacht.

Freie-Ladungstriger Absorption apca: Die angeregten Elektronen und Locher in den
Nanokristallen konnen das Licht, das in den Flistergaleriemoden propagiert, tiber freie
Ladungstrager absorbieren [67]. In [65] taucht der Effekt erst fiir Anregungsleistungen
tiber 1,=0,3kW /cm? auf. Darunter kann der Beitrag als vernachlassigbar angesehen wer-
den. Dariiber besitzt der Beitrag eine I)/* Abhéngigkeit und geht fiir I, > 40kW /cm? in
eine Sattigung [68].

Band-Band Absorption agg: Die Absorption von Siliziumnanokristallen ist oberhalb
von 700 nm so gering, dass sie mittels Ellipsometrie nicht bestimmt werden kann [34]. Si-
liziumdioxid und Luft sind in dem betrachteten Wellenldngenbereich nahezu transparent,
sodass dies der geringste Verlustbeitrag ist.

Nanokristallstreuung ayge: Lichtstreuung an Partikeln wird innerhalb der Mie-Theorie
beschrieben. Wenn die Partikeldimensionen viel kleiner sind als das einfallende optische
Licht, hangt der Verlust von der Nanokristallgroe, dem Umgebungsbrechungsindex und
der Wellenldnge ab. Dieser Beitrag zum Gesamtverlust ist aufgrund der geringen Grofie
der Nanokristalle &hnlich klein wie die Band-Band Absorption [65].
Strahlungsverluste a,.q: An den gekriimmten Grenzflichen der Disk liegt eine erhohte
Tunnelwahrscheinlichkeit der Photonen vor, was zu Verlusten fiithrt. Strahlungsverluste
hiangen von dem Diskmaterial und der azimutalen Quantenzahl M ab und nehmen fiir
groBere Wellenléngen zu, bis sie zum dominierenden Verlustmechanismus werden [69]. In
[65] dominiert dieser Verlustmechanismus bei einem Diskdurchmesser von 4 pm fiir eine
Disk mit Siliziumnanokristallen, eingebettet in eine sauerstoffreiche Siliziumschicht, ober-
halb einer Wellenldnge von 800 nm.

Streuung durch Kantenrauheit apgg: Die Streuung an Oberflichenrauheiten der Mi-
krodisk ist der Punkt, der am einfachsten verandert und durch Herstellungsoptimierun-
gen verbessert werden kann. Zu diesen Rauheiten zdhlen zum einen Abweichungen in der
Kreisform der Mikrodisk und zum anderen Unebenheiten wie Anwachsungen, die leicht
wihrend der Atzprozesse entstehen. Im Allgemeinen sind dies die dominierenden Verlust-

mechanismen in photonischen Bauelementen [70].
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2.4 Eindimensionale photonische Kristalle

Photonische Kristalle sind Systeme, bei denen eine periodische Modulation der dielek-
trischen Funktion in einer oder mehreren Raumrichtungen vorliegt. Hier wird sich auf
eindimensionale Systeme beschréankt. Der einfachste Fall eines photonischen Kristalls wa-
re ein Bragg-Spiegel, der aus alternierenden dielektrischen Schichten mit unterschiedlichen
Brechungsindizes besteht. Auf Photonen wirkt dieser Brechungsindexkontrast, wie peri-
odisch angeordnete Potentiale von Atomrimpfen in Festkorpern auf Elektronen wirken.
Es bildet sich eine photonische Bandliicke aus, als Analogon zur elektronischen Bandliicke
im Halbleiterkristall. Eine solche photonische Bandliicke ist ein Frequenzbereich, in dem
keine Lichtausbreitung erlaubt ist. Die Dispersionsrelation eines homogenen Mediums ist
in Abb. 2.7 links aufgetragen. Die Dispersionsrelation w(k)=cok/n verlauft wie zu erwar-
ten linear. Mittig und rechts in der Abbildung 2.7 sind Dispersionsrelationen fiir einen
periodischen Schichtstapel in z-Richtung mit unterschiedlichen Brechungsindexkontrasten
angegeben. Je grofier der Brechungsindexkontrast, desto grofler wird auch die photonische
Bandliicke (in Gelb dargestellt). Um die Translationssymmetrie zu brechen, kann ein De-
fekt, eine Schicht mit einer anderen Dicke, eingebracht werden. Durch diesen Defekt kann
sich eine photonische Mode ausbilden, mit Frequenz in der photonischen Bandliicke [71].
Neben des Stapels von Schichten mit unterschiedlichen Brechungsindizes, gibt es auch
die Moglichkeit, einen eindimensionalen photonischen Kristall als Steg mit Lochern darin
zu realisieren. Die Locher ermoglichen den Kontrast des Brechungsindexes, da dieser mit
dem Brechungsindex von Luft als n=1 vorliegen wiirde (siehe 2.8 (d)). Ein Defekt kénnte

demnach durch ein fehlendes Loch realisiert werden [72].

Kein Geringer Hoher
Brechungsindexkontrast Brechungsindexkontrast Brechungsindexkontrast

I N/ T _/I I I\

Photonische

— = — Bandlicke -
Photonische
Bandliicke

Frequenz

| | | |
Wellenvektor Wellenvektor Wellenvektor

Abbildung 2.7: Banddiagramme von eindimensionalen photonischen Kristallen mit kei-
nem Brechungsindexkontrast (links), einem geringen Brechungsindezkontrast (mitte) und
einem hohen Brechungsindexkontrast (rechts). Mit steigendem Brechungsindezkontrast
vergrofert sich die gelb dargestellte photonische Bandliicke. Nach [71].
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2.5 PLASMONISCHE (GOLDNANOANTENNEN

2.4.1 Photonische Kristall-Mikrodiskstrukturen

(@) . ¢EF’
e © & YN
/O 40\
/e o )(j \
[ O o O
( ~ Transmission - )

dpsses recycled;

\
\ @/

Photonii:?r@stal disk
(d) Transmission losses B . Transmission losses
SIO@ @@ @0 O O O APP© O O O O-Ge@eGe@=0=0P
Photonic crystal nanobeam &|E)?

Abbildung 2.8: (a) Schema eines photonischen Kristall-Mikrodisklasers und (b) REM-
Aufnahme einer hergestellten Struktur. Das Bauelement kann als Hybridstruktur zwischen
(¢c) Mikrodisks und (d) eindimensionalen photonischen Nanostegen verstanden werden

[20].

In dieser Arbeit werden die Mikrodisks mit den eindimensionalen photonischen Kristallen
kombiniert, was zu einer Disk mit periodisch am Rand angeordneten Lochern fiihrt. Dieses
Bauteil kann auch wie ein gebogener Nanosteg mit Lochmodulation um eine Scheibe
verstanden werden (siehe Abb. 2.8). Im Gegensatz zu Mikrodisks, die das Licht zum
Grof3teil durch die Seitenflichen emittieren, ist die Emission dieses Bauteils senkrecht, was
die Detektion des Lichts vereinfacht. Durch die Locher soll die Mode in einem begrenzten

Winkelbereich mit einem kleinen Modenvolumen eingeschlossen werden [20].

2.5 Plasmonische Goldnanoantennen

Die Plasmonik ist ein zentrales Feld der Physik und beschaftigt sich mit Wechselwirkungen
zwischen elektromagnetischer Strahlung und metallischen Nanostrukturen. Ein Ziel ist es
dabei, Bauelemente herzustellen, die in der Lage sind, Licht im Subwellenldngenbereich zu
manipulieren [73]. In Metallen formen die freien Elektronen ein Elektronengas, was sich
durch den &dufleren Einfluss von elektrischen Feldern verschieben lasst. Typische Metalle
fiir plasmonische Nanostrukturen sind Gold und Silber. In dieser Arbeit wird lediglich
Gold behandelt, da es gegeniiber Silber den Vorteil bietet, dass es nicht oxidiert und
somit der metallische Charakter erhalten bleibt. Auflerdem behandelt ein Ergebniskapitel
dieser Arbeit in ein SiO,-Ubergitter eingebettete plasmonische Strukturen. Hier hat Gold
gegeniiber Silber die Vorteile, dass der Schmelzpunkt bei hoheren Temperaturen liegt und

die Diffusion in SiOy um eine Gréfenordnung kleiner ist als die von Silber [74].
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2.5.1 Dielektrische Funktion von Gold

Die dielektrische Funktion von Metallen kann mithilfe des aus der Festkorperphysik be-
kannten Modells nach Drude und Sommerfeld beschrieben werden. In Metallen kénnen
sich die Elektronen als Elektronengas frei bewegen und durch auflere elektrische Felder
beschleunigt werden. Bei Gold ist die auflerste Schale die 6s-Schale und ist mit einem Elek-
tron besetzt. Dieses Elektron tragt zur elektrischen Leitfdhigkeit von Gold bei. Durch die
iibrigen voll besetzten Schalen wird die Kernladung abgeschirmt, was dazu fithrt, dass
Gold einen niedrigen spezifischen Widerstand hat. Uber das Drude-Sommerfeld-Modell
ergibt sich die dielektrische Funktion zu [75]:

2 2 2
Wo Wo YoWy

W) =€ — ————— = €0 — +1 . 2.34
) w(w + i) wi+y  ww?+15) (234)
Die einzelnen Parameter sind materialspezifisch. wy= E’;’ij:S,55 eV ist die Plasmafre-

quenz und bestimmt die Eigenfrequenz der resonanten Oszillation der Elektonendichte
aufgrund eines elektrischen, oszillierenden Feldes. 7(,=0,0184 ¢V beschreibt die Dampfung
aufgrund der mittleren Stofirate der Elektronen [76]. e5,=11 ist die Hintergrundpermitti-
vitdt und gibt den Beitrag der im Festkorper gebundenen Elektronen zur Polarisation in
einem elektrischen Feld an [77]. Die mit den angegebenen Parametern nach dem Drude-
Sommerfeld-Modell berechneten Daten fiir den Real- und Imaginérteil der dielektrischen

Funktion von Gold sind in Abbildung 2.9 als durchgezogene Linien dargestellt. Als Punkt-
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Abbildung 2.9: Realteil in Schwarz und Imaginarteil in Rot der dielektrischen Funktion
fiir Gold. Die theoretischen Werte sind mit dem Drude-Sommerfeld-Modell bestimmt, die
experimentellen Daten von Johnson und Christy.

verlauf sind die experimentellen Ergebnisse nach Johnson und Christy [78] zu sehen. Sie
haben die optischen Eigenschaften von verschiedenen Edelmetallen iiber den komplexen

Brechungsindex n=n+ik bestimmt. Daraus ergeben sich der Real- und Imaginéarteil der

22



2.5 PLASMONISCHE (GOLDNANOANTENNEN

dielektrischen Funktion iiber folgende Beziehung:

Re(s) = (n? —k?), (2.35)
Im(e) = 2nk. (2.36)

Die Realteile beider Modelle stimmen grofitenteils tiberein, bei den Imaginérteilen treten
groffere Abweichungen auf, da die Interbandabsorption ab einer Energie von 1,8eV, bei
der energetische Uberginge der Elektronen vom Valenzband ins Leitungsband méglich

werden, nicht mit dem Drude-Sommerfeld-Modell beschrieben werden kann [79].

2.5.2 Plasmonische Nanoantennen

Die quasi-freien Elektronen im Elektronengas von Metallen konnen wie im Drude-Sommer-
feld-Modell beschrieben, durch duflere elektrische Felder in Schwingungen versetzt wer-
den. Diese kollektiven Oszillationen der Elektronen nennen sich Plasmonen. Dabei wird
zwischen Oberfléchenplasmonen und Volumenplasmonen unterschieden [80]. Auf die Volu-
menplasmonen wird hier nicht weiter eingegangen, da sich die hergestellten Nanoantennen
auf der Oberfliche des Materials oder eingebettet knapp unterhalb der Oberflache befin-
den. Bei den Oberflichenplasmonen verlaufen die angeregten Schwingungen parallel zur
Oberflache des Metalls. Aus den Loésungen der Maxwell-Gleichungen fiir die Grenzflache
zwischen Metall (mit der dielektrischen Funktion ¢,,) und Dielektrikum (mit der dielek-

trischen Funktion £4) kann die Dispersionsrelation berechnet werden [80]:

EmEd
Em + Eq

8=k mit kg = % (2.37)
In Nanopartikeln werden die Oberflichenplasmonen in allen drei Raumrichtungen ein-
geschrankt, diese werden als Partikelplasmonen oder lokalisierte Oberflichenplasmonen
bezeichnet. Aufgrund der rdumlichen Einschriankung im Nanometerbereich wirkt sich das
anliegende duflere elektrische Feld auf alle Elektronen in dem Partikel aus. Durch die
kollektive Oszillation werden diese Ladungstrager beziiglich der positiv geladenen Atom-
rimpfe verschoben, siche Abb. 2.10 [81].

Die Ladungen sammeln sich an der Partikeloberfliche, was ein starkes elektrisches Feld
hervorruft, welches mit zunehmendem Abstand von der Oberfliche sowohl im Metall als
auch im umgebenden Material exponentiell abféllt. Die stindige Beschleunigung der La-
dungstréiger fithrt dazu, dass Energie als elektromagnetische Welle abgestrahlt wird, wie
bei einem Hertzschen Dipol. Somit dienen metallische Nanopartikel analog zum Hertz-

schen Dipol als optische Antennen [82, 83]. In den plasmonischen Antennen wird die Ener-
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Elektrisches
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Abbildung 2.10: Schemaskizze der Entstehung eines lokalisierten Oberfldchenplasmons
in einer Nanostruktur [81].

gie der einfallenden Strahlung als Oberflichenplasmon lokalisiert und als elektromagneti-
sche Welle emittiert. Die Entstehung eines Plasmons in einer metallischen Nanoantenne
ist in Abb. 2.11 dargestellt. Eine relevante Kenngrofie der Antennen ist die Resonanzwel-
lenlédnge [83]. In der klassischen Antennentheorie gilt, dass die Resonanzwellenldnge der
Schwingungen A von der Antennenldnge iiber den Zusammenhang L=\/2 bestimmt wird.
Fiir den Fall von Nanonantennen mit einer Resonanz im sichtbaren oder infraroten Bereich
gilt dieser einfache Zusammenhang nicht mehr, da die elektromagnetische Strahlung nun
in das Metall eindringt und nicht mehr lediglich an der Metalloberfliche reflektiert wird.
Dadurch entstehen kiirzere effektive Wellenlangen, was bereits experimentell nachgewie-
sen werden konnte [84]. Stattdessen wird auf eine analytische Néherung von Novotny
zurlickgegriffen. Sie beschreibt einen linearen Zusammenhang zwischen der Antennenlange

und der Resonanzwellenldnge iiber die Einfithrung einer effektiven Resonanzwellenldnge
[77]:

A
)\eﬁ‘ =Ny, + Ng—. (238)

Ap
Darin ist A, die Plasmawellenlange und n; und ny sind spezifische Koeffizienten fiir das
Material und die Antennengeometrie. Weiter erfolgt die Beschreibung mit der in Abb. 2.11
dargestellten Schemaskizze. Eine Antenne mit Lénge L und Radius R und der dielektri-

schen Funktion () ist an den Enden abgerundet und umgeben von einem dielektrischen

l + _ + & _ + _ Kk
2R( e\ ) T E
t] L i !

Abbildung 2.11: Schemaskizze einer metallischen Nanoantenne mit (\), die von einem
dielektrischen Material mit €5 umgeben ist und die Anregung eines Oberflichenplasmons
in der Antenne durch eine einfallende elektromagnetische Welle [77].
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Material mit Permittivitit ;. Eine einfallende elektromagnetische Welle ist parallel zur
Antennenlédnge polarisiert und regt die lokalisierten Oberflichenplasmonen an. Fiir ei-
ne derartige Antenne lassen sich die Koeffizienten n; und ny bestimmen. Nach weiteren

Umformungsschritten ergibt sich folgende Formel [77]:

Ao 0,12(c0 + 141,04e,) 2 X 0,12\/e0 + 141, 0ds,
g7 212t ) 2 ALI2VeL T 5
2mR I T A €

(2.39)

Entscheidend fiir die Resonanzwellenlénge der Antenne sind demnach die Umgebungs-
permittivitat €,, die Plasmawellenldnge des Metalls )\, die Hintergrundpermittivitat e
und der Radius an den Antennenenden R. Die Wellenldnge A\.g kann aus dem klassischen

Analogon mit L=M\g/2 verwendet werden.
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3 Herstellungs- und Messmethoden

In diesem Kapitel werden die Methoden vorgestellt, mit denen die Mikrodiskresonatoren
und die Nanoantennen hergestellt und charakterisiert werden. Mit der Elektronenstrahl-
lithografie werden die Strukturen in den Elektronenstrahllack geschrieben und mit dem
Elektronenstrahlverdampfer wird bei der Herstellung der Diskstrukturen eine Chromhart-
maske aufgedampft. Zusatzlich dient der Verdampfer zur Herstellung der Goldschicht fir
die plasmonischen Nanoantennen. Durch reaktives Ionenétzen lassen sich die Diskstruktu-
ren in das darunterliegende Schichtsystem tibertragen. Die Charakterisierung der Anten-
nen erfolgt mittels Fourier-Transformations-Infrarotspektroskopie und sowohl die Disks

als auch die Antennen werden mittels Photolumineszenzmessungen untersucht.

3.1 Elektronenstrahllithografie

Dieses Strukturierungsverfahren wird viel in der Halbleitertechnologie verwendet, wenn
die Strukturen zu klein sind, um sie mit optischen Lithografiesystemen schreiben zu kon-
nen [85]. Die Oberflache der Probe wird mit einem elektronensensitiven Lack mit einer
Lackschleuder beschichtet, sodass eine diinne, homogene Schicht entsteht. Anschliefend
erfolgt mit einem Elektronenstrahl eine Abrasterung in einem vorgegebenen Muster. Der
aus Polymerketten bestehende Lack verandert bei der Exposition durch die Elektronen
lokal seine Struktur. Unterschieden wird dabei zwischen Positiv- und Negativlacken. Bei
Positivlacken werden die Polymerketten durch die Bestrahlung geschwacht und losen sich
in einem Entwickler auf. Bei Negativlacken hingegen werden die Ketten durch die Be-
lichtung gestérkt und es l6sen sich lediglich die unbelichteten Bereiche in der Entwickler-
fliissigkeit ab. Fiir die Lithografie wird ein Rasterelektronenmikroskop mit einem Muster-
generator verwendet. Aus der Kathode treten Elektronen mit einer kinetischen Energie
zwischen 20-50keV durch Feldemission aus und werden auf die Probe beschleunigt. Die
hohen Spannungen des Elektronenstrahls sind erforderlich, damit der Lack von den Elek-
tronen vollstandig durchdrungen werden kann. Im Lack tritt allerdings Streuung auf und

es werden Sekundéarelektronen ausgelost. Dadurch vergroflert sich der belichtete Bereich
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im Vergleich zum vorgegebenen Muster. Dieses Phianomen wird Proximity-Effekt genannt.
Dieser Proximity-Effekt kann korrigiert werden, indem die Dosis innerhalb der Struktur
angepasst wird [86, 87]. Bereiche, in denen viel Lack belichtet wird, bendtigen eine gerin-
gere Dosis, als Bereiche in denen weniger Lack belichtet wird.

Mithilfe von magnetischen und elektrostatischen Linsen, den Kondensorlinsen, erfolgt die
Fokussierung des Elektronenstrahls zu einem kleinen Punkt von ca. 20 nm Durchmesser.
Zum Abrastern der Probe wird zum einen der Elektronenstrahl iiber eine Objektivlinse
und eine angelegte Spannung abgelenkt und zum anderen kann auch der Probenhalter
mittels Steuereinheit nach dem vorgegebenen Muster verfahren werden [88].

Der Elektronenstrahl bewegt sich in einem vorher festgelegten Muster iiber die Probe. Fir
den Weg des Strahls gibt es verschiedene Schreibmodi, nach denen die Strukturen zerlegt
und abgerastert werden und die in Abb. 3.1 dargestellt sind. Der hdufigste verwendete

Longitudinal Longitudinal Konzentrisch Konzentrisch
Meander Linien nach innen nach aufden

Abbildung 3.1: Verschiedene Schreibmodi der Elektronenstrahllithografie nach denen
der Elektronenstrahl die Probe abrastert.

Modus ist ,longitudinal meander”. Ein weiterer longitudinaler Modus ist der Linienmo-
dus. Fir kreisformige Strukturen bieten sich die konzentrischen Modi an, bei denen die
Strukturen in Kreise zerlegt werden. Hier wird darin unterschieden, ob von innen nach

auBen oder andersrum und im oder gegen den Uhrzeigersinn geschrieben wird.

3.2 Elektronenstrahlverdampfen

Bei einem Elektronenstrahlverdampfer wird das aufzubringende Material von einem Elek-
tronenstrahl aus stark beschleunigten Elektronen verdampft und scheidet sich amorph auf
der Probenoberfliche ab. Er eignet sich um diinne Schichten aus Metallen wie Chrom,
Gold, Silber, Aluminium oder auch Siliziumdioxid nanometergenau aufzuwachsen [89, 90].
In dieser Arbeit wird der Elektronenstrahlverdampfer zum einen verwendet, um Chrom

als Atzmaske fiir die Diskstrukturen aufzudampfen. Zum anderen werden Goldschichten
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aufgedampft, aus denen die plasmonischen Nanoantennen hergestellt werden. Ein Elek-
tronenstrahlverdampfer besteht aus einer Hauptkammer, die evakuiert wird. Fiir die Her-
stellung von Hartmasken wird die Hauptkammer fiir den Aufdampfprozess auf mindestens
5x107% mbar evakuiert und fiir plasmonische Nanostrukturen bis in den unteren 10" mbar
Bereich, sodass eine moglichst reine Schicht, in der die fiir die plasmonischen Antennen
wichtigen elektrischen Eigenschaften des Goldes erhalten bleiben, deposiert wird. In der
Hauptkammer befindet sich eine Elektronenkanone. Aus dieser treten tiber Glithemission
freie Elektronen aus und werden mit einer Spannung von 8kV beschleunigt. Durch ein
Magnetfeld werden sie auf den Tiegel mit dem zu verdampfenden Material gelenkt, sodass
das Material erwdrmt wird und verdampft. Um eine konstante Aufdampfrate zu erhal-
ten, sollte der Dampfstrom tiber dem Material ebenfalls konstant sein. Dies wird dadurch
erreicht, dass der Strahl mit einer Frequenz von 20 Hz kreisférmig iiber den Tiegelinhalt
bewegt wird und die Leistung so geregelt wird, dass sich eine konstante Aufdampfrate
einstellt. Uber dem Tiegel befindet sich ein Shutter, der beim Erwirmen des Materials
geschlossen ist und die verdampften Atome auffingt. Bei gedffnetem Shutter konnen sich
die Atome des Dampfstromes durch die Kammer bewegen. Einen konstanten gerichteten
Strom erhélt man dabei senkrecht iiber dem Tiegel. Dort treffen die Atome ohne Streupro-
zesse auf die zu beschichtende Probe und eine homogene Schichtdicke kann gewéahrleistet
werden. Auflerdem treten so keine Anwachsungen an den Lackwénden, die den Lift-Off
Prozess erschweren wiirden, auf. Die Schichtdicke des aufgedampften Metalls wird in si-
tu mit einem Schwingquarz iiber die Anderung seiner Resonanzfrequenz bestimmt. Die
Resonanzfrequenz andert sich durch die Massenzunahme des auf den Schwingquarz depo-
sierten Materials. Uber die Dichte des aufzudampfenden Materials wird so die Schichtdicke

berechnet und eine nanometergenaue Kontrolle der Schichtdicke ermoglicht [91].

3.3 Reaktives lonenatzen

Durch einen Atzprozess wird Material durch physikalische Vorgiange oder durch chemi-
sche Reaktionen von einer Oberfliche abgetragen. Unterschieden werden kann zwischen
nasschemischem Atzen und Trockenitzen. Bei dem nasschemischen Atzen kommt es an
der Probenoberfliche zu einer chemischen Reaktion zwischen dem Probenmaterial und
der Atzlosung. Nasschemische Prozesse verlaufen hiufig isotrop (richtungsunabhingig),
teilweise wird auch eine kristallografische Richtung bevorzugt, in welcher der Atzprozess
dann schneller ablauft [92]. Bei dem Trockendtzen hingegen gibt es das lonenstrahlét-
zen, bei dem durch gezielte beschleunigte Teilchen geatzt wird, das Plasmaéatzen, bei dem

durch die chemische Wechselwirkung mit einem Plasma geétzt wird und das reaktive
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Ionenétzen, was eine Kombination aus beiden Methoden ist [93-95]. Mit dem reaktiven
Ionenétzen (engl.: reactive ion etching, RIE) lassen sich Materialien sowohl isotrop als
auch anisotrop und mit einer hohen Materialselektivitat dtzen. Bei einem anisotropen
Atzschritt wird die Oberfliche unterhalb einer Schutzschicht in Form einer Lackschicht
oder Hartmaske nicht weggeditzt, sodass die Struktur der Schutzschicht auf die Probeno-
berfliche iibertragen wird und annéhernd senkrechte Atzflanken erreicht werden. Dies ist
eine wichtige Voraussetzung fiir die Herstellung der Diskstrukturen, da diese zuerst mittels
eines anisotropen Atzschrittes in das Schichtsystem iibertragen werden und anschliefend,
um eine annihernd freischwebende Disk zu erzeugen, mit einem isotropen Atzprozess un-
terdtzt werden. Somit wird fir die Strukturierung der Mikrodiskresonatoren eine Anlage
fiir das reaktive Ionenétzen verwendet. In der evakuierten Prozesskammer befinden sich
zwei gegentiberliegende Elektroden, wie bei einem Plattenkondensator. Auf der unteren
Elektrode wird je nach Atzprozess ein Silizium- oder Aluminiumwafer positioniert, der
als Probenhalter fungiert. An dieser Elektrode liegt eine hochfrequente Wechselspannung
von 13,56 MHz an, die andere Elektrode ist geerdet. In die Prozesskammer wird Gas ein-
gelassen, das durch Stoffionisation in einen Plasmazustand versetzt wird. Wahrend die
positive Halbwelle der hochfrequenten Spannung an der Elektrode anliegt, werden die
freien Elektronen des Plasmas von ihr angezogen, sodass sie geladen wird. Dabei werden
die schweren Ionen des Plasmas zunéchst nicht ausreichend stark beschleunigt, um auf die
Elektrode zu treffen. Andert sich die Hochfrequenzspannung zu der negativen Halbwelle
wiirden die Elektronen eigentlich wieder abgestoflen werden. Dies tritt allerdings nicht ein,
da das Abstoflen mehr Energie erfordern wiirde, als die aufzubringende Austrittsarbeit
des Wafermaterials. So entsteht ein negatives Potential, das Bias-Spannung genannt wird.
Es sorgt dafiir, dass die ionisierten, positiv geladenen Gasatome in Richtung des Wafers
gezogen werden. Durch das Erhohen dieser angelegten Spannung werden die lonen starker
beschleunigt, was zu einer Erhohung der Atzrate und Vergroferung der Anisotropie fiihrt.
Gleichzeitig wird die Selektivitit schlechter, da der Sputteranteil des Atzprozesses grofier
wird.

Eine Voraussetzung fiir ein anisotropes Atzprofil ist eine grofie mittlere freie Weglinge, die
dadurch erreicht wird, dass sich in der Prozesskammer ein Hochvakuum befindet [96]. Der
Atzprozess besteht somit zum einen aus den beschleunigten Ionen, die das Probenmaterial
physikalisch atzen. Zum anderen kénnen im Plasma freie Radikale entstehen, die eine che-
mische Reaktion hervorrufen. Die Charakteristik des Atzprozesses kann durch die Wahl
der Prozessgase, des Probenmaterials, die Anpassung des Prozessdrucks, der Gasfliisse
und der RF-Leistung des Plattenkondensators beeinflusst werden. Durch eine passende
Wahl der Atzgase liegt eine hohe Materialselektivitit vor. Einen grofien Einfluss hat die

Ionen- bzw. Plasmadichte [97]. Diese kann vergroBert werden, indem der Kammerdruck
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erhoht wird. Dadurch verkleinert sich allerdings die mittlere freie Wegldnge der Ionen,
was zu einer geringeren Anisotropie fithrt. Ein anderer Ansatz ist, die Stofiwahrschein-
lichkeit der Elektronen mit den Gasatomen zu steigern. Dies kann durch ein magnetisches
Wechselfeld erfolgen, das von einer Spule induziert wird, die um die Prozesskammer ge-
wickelt ist. Dieses Feld beschleunigt die Ionen und Elektronen, was in mehr Kollisionen
resultiert, die wiederum weitere Ionen und Elektronen erzeugen. Da die Elektronen ei-
ne geringere Masse besitzen, werden sie dabei starker beschleunigt als die Ionen. Diese
hohere Geschwindigkeit der Elektronen fithrt dazu, dass sie das Plasma schneller als die
Ionen verlassen, woraus ein positives Potential, verglichen mit der Umgebung, resultiert.
Da an dem Wafer ein negatives Potential vorliegt, werden die Ionen zusétzlich in Richtung
des Wafers beschleunigt. Die Atzrate wird so immens erhéht. Ist der Atzprozess aniso-
trop, wird die Anisotropie nur leicht verringert. Dieses Prinzip wird induktiv gekoppeltes
Plasma (engl.: Inductively Coupled Plasma, ICP) genannt und wird bei dem isotropen
Siliziuméatzprozess zum Unteratzen der Mikrodisks angewandt [97].

Fliichtige Reaktanten und Reaktionsprodukte werden von den Vakuumpumpen abge-
pumpt. Bei nichtfliichtigen Produkten kommt es zu Abscheidungen an der Probenober-
fliche und den Kammerwénden. Diese Abscheidungen konnen als Passivierungsschicht
genutzt werden. In Kombination mit dem physikalischen Abtrag dieser Schicht am Boden
der Struktur kann so mit einem isotropen Atzprozess ein anisotropes Atzprofil realisiert
werden, da die Seitenwande der Struktur durch die Passivierung geschiitzt werden [98—
100]. Da es so auch zu Abscheidungen an den Kammerwénden kommen kann, ist es essen-
tiell nach dem Atzprozess einen Reinigungsprozess durchzufiihren, bei dem die Depositio-
nen an den Kammerwénden durch ein Sauerstoffplasma entfernt werden. In regelméfigen

Absténden ist eine manuelle Reinigung der Kammer mit Isopropanol erforderlich.

3.4 Photolumineszenz-Spektroskopie

Mittels Photolumineszenz-Spektroskopie (Abk. PL-Spektroskopie) erfolgt die optische
Charakterisierung der Proben. Ein Vorteil der PL-Spektroskopie ist, dass sie zerstorungs-
frei und vollstdndig reversibel ist. Bei der materialabhéngigen Photolumineszenz wird
elektromagnetische Strahlung abgegeben, wenn ein System von einem angeregten Zu-
stand in den Grundzustand iibergeht [58]. Es gibt dabei verschiedene Moglichkeiten fiir
die Anregung. Beispielsweise die Elektrolumineszenz, bei der die Anregung durch star-
ke elektrische Felder erfolgt, die Biolumineszenz, bei der chemische Reaktionen fiir eine
Anregung sorgen oder die hier genutzte Photolumineszenz, bei der die Anregung durch

die Absorption eines Photons erfolgt. Ist die Energie des absorbierten Photons E,,=hw
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gemafl dem inneren Photoeffekt groBer als die Bandlicke E, des Materials, kann ein
Elektron vom Valenzband in das Leitungsband angehoben werden. Bei derartigen Pro-
zessen gilt die Impulserhaltung (hier zunéchst ohne Beteiligung von Phononen), sodass
sie im Impulsraum als senkrechte Linie dargestellt werden kénnen. Bei einer Anregung
mit einer deutlich hoheren Energie als die Bandliickenenergie relaxieren Elektron und
Loch durch Stofiprozesse strahlungsfrei und mit deutlich geringerer Lebensdauer als die
Lumineszenz zum Minimum des Leitungsbandes, bzw. das Loch zum Maximum des Va-
lenzbandes. Die angeregten Energieniveaus weisen eine Boltzmann-Verteilung auf, sodass
die Ladungstrager eine thermische Energie Er besitzen. Die Bandkanten Rekombination
des Elektronen-Loch-Paares erfolgt unter Aussendung eines Photons mit einer Energie
von FEpr=F, + Er und liefert Riickschliisse auf die Bandliicke des Materials.

Diese Bandkantenlumineszenz ist eine von verschiedenen moglichen Rekombinationspro-
zessen bei der Photolumineszenz. Klassifizieren lassen sich die Prozesse in intrinsische und
extrinsische Uberginge. Die Bandkantenlumineszenz gehort dabei zu den intrinsischen
Ubergingen, wie auch die Rekombination von freien, iiber die Coulomb-Wechselwirkung
aneinandergebundenen, Elektronen-Loch Paaren (FX), die Exzitonen genannt werden.
Stark lokalisierte Exzitonen werden Frenkel-Exzitonen genannt, weit entfernte und somit
schwach gebundene Paare werden als Wannier-Mott-Exzitonen bezeichnet. Im Banddia-
gramm ergibt sich durch die Bindungsenergie des Exzitons eine Absenkung des energe-
tischen Ubergangs. Fiir die Bindungsenergie E, ergibt sich analog zum Wasserstoffatom

(siche Formel 2.1) eine abgewandelte Form der Rydberg-Gleichung [31]:

1 pep 1

E:(n) =355
(n) 2 (4mepe, h)? n?

(3.1)
mit der Exzitonenmasse p (siche Formel 2.2), der Ladung eines Elektrons eq, g der di-
elektrischen Konstante, ¢, der Permittivitat des Mediums, A dem reduzierten Plankschen
Wirkungsquantum und n als Quantenzahl fiir die verschiedenen Energieniveaus. Extrin-
sische Rekombinationsprozesse sind insbesondere Rekombinationen an Dotieratomen. Da
Rekombinationen an Storstellen fiir die Photolumineszenz in den Siliziumnanokristallen
nicht von Relevanz sind, da keine Dotierung mit Fremdatomen vorliegt, wird nicht wei-
ter darauf eingegangen. Die Photolumineszenz des Nanokristalls ist abhéngig von des-
sen Grofle bzw. von der Groflenverteilung der Nanokristalle im Schichtsystem. Mit der
Photolumineszenz-Spektroskopie werden im Rahmen dieser Arbeit neben der Emission
der Nanokristalle die Verteilung der scharfen photonischen Resonanzen der Mikrodisks
untersucht.

Bei dem verwendeten Messaufbau (siehe Abb. 3.2) steht als Anregungsquelle ein kon-

tinuierlicher Helium-Cadmium-Gaslaser mit einer Emissionswellenldnge von 325 nm zur
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Verfiigung. Eine weitere Emission liegt bei einer Wellenlénge von 441,6 nm vor. Da Letz-
tere nicht fiir die Anregung der Photolumineszenz verwendet wird, wird sie mittels eines
Bandpassfilters herausgefiltert. Die maximale Leistung des Lasers liegt zu Beginn der Ar-
beit noch bei 3mW, zum Ende hin nimmt die Laserleistung aufgrund der Lebensdauer des
Lasers bis auf 1,5 mW ab. Die Laserleistung wird jeweils oberhalb des Objektivs gemes-
sen und kann mit einem kontinuierlichen Graukeil weiter reduziert werden. Durch einen
dielektrischen Strahlteiler, der das Licht unterhalb einer Wellenldnge von 350 nm stark
reflektiert und dariiber transmittiert, wird das Laserlicht durch ein unendlich korrigiertes
UV-Objektiv (NA=0,55) auf die Probe fokussiert. An das Objektiv ist ein Piezo-Versteller

Klappspiegel ®

TR e

Laser

Strahlteller v ___Langpass

500 nm
Bandpass Filter Kamera
275-375nm L 2 Linse

f=

80x UV-Objektiv 30 mm

(NA=0,55) 1
T Probe Spektrometer

X-Y-Versteller -

Abbildung 3.2: Schematische Skizze des verwendeten konfokalen Photolumineszenz-
Setups.

gekoppelt, mit dem der Fokus angepasst werden kann. Das von der Probe emittierte Pho-
tolumineszenzsignal trifft erneut durch das UV-Objektiv und wird von dem Strahlteiler
transmittiert, da die Photolumineszenz der Nanokristalle im Bereich um 750 nm liegt,
wahrend das teilweise zuriick reflektierte Laserlicht aus dem Detektionsstrahlengang ge-
filtert wird. Durch das Umklappen eines Klappspiegels wird das Signal auf eine Kamera
geleitet. Bei zusatzlicher Beleuchtung der Probe mit einer Weifllichtquelle lésst sich die
Oberfliche der Probe im Kamerabild erkennen, sodass die gezielte Anregung einer ein-
zelnen Mikrodisk oder eines Antennenfeldes gewéhrleistet ist. Wird der Klappspiegel aus
dem Strahlengang heraus geklappt, trifft das Signal auf einen Langpass, der die Laser-
wellenldnge zusatzlich herausfiltert und schliellich auf ein Gitterspektrometer des Typs
Acton Sp2500 der Firma Princeton Instruments. Durch Spiegel wird das zu analysierende
Signal auf ein Gitter geleitet, mit dem das Signal aufgespalten und von einem mehrzeiligen
Silizium-CCD-Sensor detektiert wird. Zur Verfiigung stehen ein Gitter mit 150 Linien/mm

und einer Blazewellenlénge von 800 nm, mit dem ein grofler Spektralbereich abgedeckt
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werden kann und ein weiteres Gitter mit 1200 Linien/mm und einer Blazewellenlédnge von
750 nm, mit dem ein deutlich kleinerer spektraler Bereich feiner aufgelost werden kann.
In x-y-Richtung lasst sich die Probe ebenfalls mit zwei Piezo-Verstellern bewegen. Die
Bewegung in diesen Richtungen kann automatisiert erfolgen, sodass das ortsaufgeloste
Abrastern von einzelnen Mikrodisks ermoglicht wird. Die beleuchtete Fléache des Laser-
strahls wird durch die numerische Apertur des Objektivs und die Beugungsgrenze von
Licht definiert [101]. Damit ergibt sich bei einer Laserwellenlinge von 325nm und einer

NA -

Die gezielte Anregung der Mikrodisks, die einen Durchmesser von mehreren Mikrometern
haben, ist also moglich.

Als zweite Anregungsquelle steht ein FL-355-Pico Laser mit einer Wellenlénge von 355 nm
zur Verfiigung. Dieser ist gepulst mit einer Pulslange von 116,7 ps und einer Wiederholrate
von 50 MHz. Die Leistung lasst sich prozentgenau in der verwendeten Software einstellen.
Maximal betrégt die durchschnittliche Leistung bei 100 % I=1,4mW (gemessen direkt
oberhalb des Objektivs). Eine zusitzliche Abschwéchung des Laserlichts erfolgt ebenfalls

mit einem Graukeil.

3.5 Fourier-Transformations-Infrarotspektroskopie

Eine weitere Messmethode, die zur Charakterisierung verwendet wird, ist die Fourier-
Transformations-Infrarotspektroskopie (FTIR). Sie wird fiir die Untersuchung von Reflexi-
ons- und Transmissionsspektren im sichtbaren sowie infraroten Bereich verwendet. Es
lassen sich somit die breiten Resonanzen der hergestellten Goldantennen damit bestim-
men. Das Prinzip beruht auf dem eines Michelson-Interferometers, das aus einem fes-
ten Spiegel, einem beweglichen Spiegel und einem 50:50 Strahlteiler besteht (siehe Abb.
3.3 (a)). Zur Anregung der Probe wird eine breitbandige Lichtquelle verwendet, beispiels-
weise eine Wolfram- oder Xenonlampe. Im Gegensatz zu dispersiven Spektrometern ist
hier keine Aufficherung des Lichts durch ein Gitter oder Prisma notwendig. Dabei ist
der Vorteil des Fourier-Transformations-Infrarotspektrometers gegeniiber den dispersiven
Spektrometern, dass mehr Intensitat detektiert werden kann, sodass ein geringes Signal-
Rausch-Verhéltnis vorliegt. Auflerdem werden alle Wellenldngen gleichzeitig gemessen,
sodass die Aufnahme eines Interferogramms einen geringen Zeitaufwand darstellt. Fir die
Auswertung ist ein Computer notwendig, wodurch die Daten von analog zu digital gewan-

delt werden, was zu Messungenauigkeiten fiihrt. Auflerdem ist die Fourier-Transformation
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Abbildung 3.3: (a) Schemaskizze eines Michelson-Interferometers mit einem 50:50
Strahlteiler, einem beweglichen und einem festen Spiegel. (b) Intensititsverlauf eines auf-
genommenen Interferogramms, das mittels Fouriertransformation (c¢) in ein Spektrum
umgerechnet wird [104).

iiber eine unendliche Ausdehnung definiert. Da die Interferometerlange allerdings endlich
ist, kann dies die Form des Interferogramms beeinflussen.

Zunéichst fallt der Lichtstrahl bei einem Michelson-Interferometer auf den Strahlteiler.
Der eine Teil des Strahls wird auf den festen Spiegel reflektiert, der andere Teil zum be-
weglichen Spiegel transmittiert. Nach Reflexion an den jeweiligen Spiegeln werden beide
Teilstrahlen wieder zusammengefiithrt und interferieren miteinander. Durch Bewegungen
des beweglichen Spiegels interferieren die einzelnen Wellenléngen abwechselnd konstruk-
tiv und destruktiv. Mit einer Fotodiode wird die Intensitit des Lichtstrahls abhangig von
der Spiegelposition aufgezeichnet. Es resultiert daraus ein Interferogramm, das mittels
Fouriertransformation in das entsprechende Reflexions- oder Transmissionsspektrum um-
gerechnet werden kann (siehe Abb. 3.3 (b) und(c)) [58, 102, 103]. Mathematisch lasst
sich das Michelson-Interferometer wie folgt beschreiben: Fir die beiden elektromagneti-
schen Teilwellen der Interferometerarme, die um § phasenverschoben sind und die gleiche
Amplitude A besitzen, gilt:

By =A™ ) und By = Ae'Frerto), (3.3)

wobei k& der Wellenvektor, x der Ort, w die Kreisfrequenz und ¢ die Zeit ist. Die Phasen-

verschiebung ¢ ergibt sich aus dem resultierenden Gangunterschied durch den beweglichen

Spiegel: 6:2”71:27rﬁx. Darin ist A die Wellenldnge der monochromatisch angenommenen

Welle und 7=1/X die Wellenzahl. Die Verschiebung des Spiegels wirkt sich doppelt auf

den Gangunterschied aus, da diese Strecke von dem Licht zweimal zuriickgelegt wird. Die
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Intensitét ist proportional zu dem Quadrat der Amplituden (lyocA?). Kommt es hinter
dem Strahlteiler, wenn beide Teilwellen wieder zusammengefithrt werden, zur Interferenz,

hangt die gemessene Gesamtintensitéat von der Phasendifferenz ¢ ab:
I =2I(1+ cos(0)) = 2I(1 4 cos(2mrz)). (3.4)

Ein Interferenzmaximum ergibt sich demnach, wenn der Gangunterschied einem ganzzah-
ligen Vielfachen der Wellenlange entspricht. Anstelle einer monochromatischen Welle wird
nun eine kontinuierliche, breitbandige Welle verwendet. Es ergibt sich eine polychroma-
tische Interferenz F'(x), da das Interferenzsignal den gesamten Spektralbereich abhéngig
vom Gangunterschied angibt (siche Abb. 3.3 (b)):

F@ﬂzQ/mE@ML+md%w@Mﬁ (3.5)

0

Aus dieser Formel ergibt sich das Interferogramm durch Subtraktion des konstanten Funk-

tionsanteils und durch die Annahme einer symmetrischen Funktion E ()= — E(7):
H@:/‘ﬂﬁwﬂW@W:/ E(0)e¥™dp = F{E(7)). (3.6)

Darin ist F die Fouriertransformation fiir die folgende Definition gilt:
FLHDY = [ Hdf = h(e). (37)

H(f) ist eine Beispielfunktion. Damit die Fouriertransformation auf das Michelson-Interfe-
rometer angewandt werden kann, miissen die Zeit ¢ und die Frequenz f durch den Gang-

unterschied z und die Wellenzahl 7 substituiert werden:
B) = F 1)} = [ I@)e > d, (3.8)

Ein solches Ergebnis ist in Abb. 3.3 (¢) dargestellt. Durch eine Fouriertransformation des
Interferogramms lasst sich also die Lichtwelle spektral analysieren.

Fiir die Messungen in dieser Arbeit wird ein FTIR der Firma Bruker genutzt. Es besteht
aus einem Vertex 70 Spektrometer und einem Mikroskop mit Bezeichnung , Hyperion
1000%; eine Skizze des Versuchsaufbaus ist in Abbildung 3.4 dargestellt. Durch das Mikro-
skop lassen sich gezielt Transmissions- und Reflexionsspektren von lokalen Bereichen der
Probe aufnehmen. Es werden die plasmonischen Goldantennen auf einem Siliziumsubstrat
untersucht. Die Resonanz der Goldantennen liegt im Bereich der Photolumineszenz der
Siliziumnanokristalle, also zwischen 700 und 800 nm. Da Silizium in diesem Bereich nicht

transparent ist, wird der Aufbau in Reflexionsgeometrie genutzt. Zur Anregung wird eine
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Abbildung 3.4: Vereinfachter schematischer Aufbau des verwendeten FTIR-Setups.
Durch die klappbaren Spiegel lisst sich der Strahl wahlweise zum Detektor, zur Kamera
oder zum Okular leiten. Zur Anregung wird eine Weifilichtquelle mit Emission im sicht-
baren Bereich verwendet.

Xenon-Lampe mit einer Emission im sichtbaren bis in den ultravioletten Spektralbereich
genutzt. Durch eine Apertur kann der Strahldurchmesser verkleinert werden. Mittels ei-
nes Linearpolarisators lasst sich das Licht des einfallenden Strahls polarisieren, sodass der
elektrische Feldvektor der eingestrahlten Strahlung langs zur Antennenrichtung ausgerich-
tet ist. Allerdings geht die Polarisation zugunsten der detektierten Intensitéit. Sowohl die
Anregung als auch die Detektion erfolgen tiber ein Mikroskopobjektiv mit einer numeri-
schen Apertur von NA=0,5. Die Probe ist auf einen motorisierten Probenhalter montiert
und lésst sich in x-y-Richtung verschieben. Oberhalb des Objektivs befindet sich eine wei-
tere Apertur, durch die der zu analysierende Bereich auf der Probe eingeschrankt wird,
sodass lediglich ein Antennenfeld mit einer GréBe von 100x 100 pm? vermessen wird. Das
reflektierte Signal wird tiber ein optisches System aus Parabolspiegeln zu dem Michelson-
Interferometer weitergeleitet. Als Detektoren konnen verschiedene Fotodioden genutzt
werden. Fir die Messungen im sichtbaren Spektralbereich wird eine Silizium-Diode ver-
wendet. Durch Umklappen des Klappspiegels wird der Strahlgang statt in den Detektor
entweder zur Kamera oder zum Okular des Mikroskops geleitet. Diese beiden Strahlen-
ginge werden somit zur Bildgebung und genauen Positionierung der Probenoberfliche

verwendet.
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4 Herstellungsoptimierung von
Mikrodiskstrukturen

Hauptbestandteil der Hybridstrukturen aus Mikrodisks und eindimensionalen photoni-
schen Kristallen (siche Abb. 4.1) ist die optisch aktive Schicht aus den Siliziumnano-
kristallen, die im Gegensatz zu dem Volumenkristall Silizium eine starke Lumineszenz
im sichtbaren Spektralbereich aufweisen. Deren Herstellung erfolgt iber das Wachstum
eines Si0y/SiON-Schichtsystems mittels plasmaunterstiitzter chemischer Gasphasenab-
scheidung (PECVD). Die Maske der Hybridstrukturen wird auf dieses Schichtsystem litho-
grafiert und anschliefend mittels reaktiven Ionenatzens in die darunterliegenden Schich-
ten iibertragen. Wichtig ist dabei eine gute Atzbestindigkeit der Lithografiemaske, da
die Atzraten in den Lochern geringer sind als auBlerhalb und dadurch lingere Atzschritte
von Noten sind, die die Maske zusétzlich beanspruchen. Auflerdem miissen die Kanten
der Mikrodiskstrukturen glatt sein, da die Streuung durch Kantenrauheit apgr als Ver-
lustmechanismus einer Mikrodisk minimiert werden sollte (sieche Abschnitt 2.3.1). Neben
den gewollten Lochern wiirden weitere Rauheiten zu Verringerungen der Gitefaktoren
der Moden fithren. Bei Mikrodisks ohne Lochern gestaltet sich die Herstellung einfacher.
Hier sind Rauheiten notwendig, damit Licht aus dem Resonator effektiv ausgekoppelt und

von dem verwendeten PL-Setup unter senkrechter Anregung detektiert werden kann. So-

Abbildung 4.1: Gerenderte Skizze einer Hybridstruktur aus einer Mikrodisk mit peri-
odisch angeordneten Léchern am Rand.
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mit ist die Entwicklung eines Herstellungsprozesses, bei dem die Disks glatte Kanten und
keine Rauheiten aufweisen, essenziell, um klar definierte Locher und hohe Giitefaktoren
gewahrleisten zu kénnen. Dazu werden im Zuge der Herstellungsoptimierung unterschied-
liche Modi der Lithografieanlage, verschiedene Lithografiemasken, ein Positiv- und ein

Negativlack und Chromhartmasken zur besseren Atzbestindigkeit untersucht.

4.1 Herstellung der Siliziumnanokristalle

Die Siliziumnanokristalle (Si-NK) werden wie in [66] publiziert hergestellt. Die verwen-
deten Siliziumsubstrate ([111] Richtung, mit Bor dotiert) werden in einem mit Aceton
gefiillten Becherglas fiir 15 Minuten im Ultraschallbad gereinigt, um Verunreinigungen zu
entfernen. Die Riickstdnde des Acetons werden bei weiteren 15 Minuten im Ultraschall-
bad in Isopropanol gelost. Davon werden die Riickstande zuletzt mit deionisiertem Wasser
und einer Ultraschallbadbehandlung ebenfalls fiir 15 Minuten entfernt. Eine nasschemi-
sche Behandlung des Substrats mit Flusssidure, um die native SiO,-Schicht zu entfernen,
ist nicht notwendig, da als unterste Schicht des Schichtsystems 10 nm SiO, abgeschieden
werden. Es wird mit einem plasmaunterstiitzten chemischen Gasphasenabscheidungssys-
tem (PECVD, verwendetes Gerét: Plasma Lab 100 von Oxford Systems) ein Schicht-
system bestehend aus alternierenden SiO,- und SiON-Schichten auf das Siliziumsubstrat
aufgebracht. Die Schichtdicken werden mittels Ellipsometrie bestimmt und betragen da-
bei ca. 5,5nm fiir die SION-Schichten und ca. 2nm fir die SiOs-Schichten. Als oberste
Schicht werden wieder 10nm SiOs als Bedeckungsschicht aufgewachsen (siehe links in
Abb. 4.2 (a)). Die Kristallisation der Nanokristalle erfolgt durch einen Temperprozess im
Rohrenofen der Firma Strohlein Instruments bei einer Temperatur von 1250°C und ei-
ner Dauer von 60 Minuten unter Stickstoffatmosphére, dabei befinden sich die Proben
ebenfalls wihrend des Hochheizens und wiahrend des Abkiihlens im Ofen. Eingelassener
Stickstoff wird hier gegeniiber eingelassenem Sauerstoff oder der Raumluft bevorzugt, um
eine weitere Oxidation insbesondere der SiON-Schichten zu verhindern, die das Bilden
der Siliziumnanokristalle negativ beeinflussen wiirde. Die SiON-Schichten sind thermisch
nicht stabil, sodass sich das Silizium in diesen Schichten zu Nanokristallen clustert. Die
Grofle der Nanokristalle ist dabei lognormal-verteilt. Die maximale Kristallgrofle wird
durch die Dicke der SiON-Schichten definiert, die SiO,-Schichten dazwischen dienen als
Barriereschichten. Bei geringeren Temperaturen des Réhrenofens werden die Nanokristalle
kleiner, was eine blauverschobene optische Emission hervorruft (siehe Unterkapitel 2.2.1)
[105]. Eine Charakterisierung des Schichtsystems erfolgt mittels eines spektroskopischen
V-VASE Ellipsometers des Herstellers J. A. Woollam. Durch diese Messungen kann zum
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einen ein effektiver Brechungsindex fiir das komplette Schichtsystem mittels Anndherung
tiber eine Cauchy-Schicht bestimmt werden [106]:

n(/\):AanQvL)i, (4.1)
mit den Cauchy-Parametern A, B und C'. Dieses Modell ist giiltig fiir Wellenlangenbe-
reiche, in denen die Materialien nicht absorbierend sind, wie es hier mit SiO5/SiON und
Silizium der Fall ist. Die effektiven Brechungsindizes der Nanokristall-Schichtsysteme lie-
gen bei einer Wellenlénge von 700 nm zwischen 1,5 und 1,6. Diese Werte werden fiir die
spateren theoretischen Betrachtungen verwendet. Zum anderen kann das Schichtsystem
durch eine Abfolge von SiOs-Schichten und Cauchy-Schichten (Implementierung fir die
SiON-Schichten) modelliert werden, so dass ein Eindruck iiber die einzelnen Schichtdicken
gewonnen werden kann.
Es erfolgt eine erste Charakterisierung der Nanokristalle mittels Photolumineszenzmes-
sungen mit dem in Kapitel 3.4 vorgestellten Aufbau. Zur Anregung wird der Helium-
Cadmium-Laser mit einer Emissionswellenlénge von 325 nm verwendet. Vor der Tempe-
rung im Rohrenofen zeigt das Schichtsystem wie erwartet keine Photolumineszenz, da sich
noch keine Nanokristalle gebildet haben und Silizium als indirekter Halbleiter und SiOs

als Isolator keine nennenswerte optische Emission aufweisen (siche Abb. 4.2 (b) in Rot).

(@) (b) 1,2
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Abbildung 4.2: (a) Schemazeichnung des Substrats und Schichtsystems aus SiOy und
SiON zur Herstellung der Siliziumnanokristalle. Die Nanokristalle bilden sich bei einer
Temperatur von 1250°C in den thermisch nicht stabilen SiON Schichten. (b) Photolumi-
neszenzmessungen des Schichtsystems vor und nach der Hochtemperaturbehandlung im
Réhrenofen.

Nach der Temperung zeigt sich eine deutliche Photolumineszenz im sichtbaren Spektral-
bereich. Jeder Nanokristall zeigt dabei eine scharfe Emissionslinie aufgrund der diskreten
Energieniveaus (sieche Unterkapitel 2.2.1). Da die Nanokristalle jedoch eine lognormal-

verteilte GroBenvariation aufweisen, wird das Emissionsspektrum wegen der ebenfalls
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lognormal-verteilten Energien der Ubergénge verbreitert. Aus der mittleren Energie der
Emission lasst sich die durchschnittliche Grole der Nanokristalle nach den Formeln 2.11
und 2.13 aus Unterkapitel 2.2.1 berechnen. Aus dem semiempirischen Ansatz nach Proot
und Delerue ergibt sich eine durchschnittliche Gréfe von 3,77 nm. Die Formel nach Brus
verwendet einen Ansatz, nach dem die Nanokristalle in eine SiOs-Matrix eingebettet sind,
was der verwendeten Probengeometrie nahekommt. Hiernach sind die Nanokristalle im

Durchschnitt etwas grofler mit einem Durchmesser von 4,37 nm.

4.2 Optimierung der Lithografiemaske

Die optisch aktive Schicht der Hybridstrukturen besteht aus den eingebetteten Silizium-
nanokristallen. Zur Herstellung wird eine Maske mittels Elektronenstrahllithografie in
einen elektronenstrahlsensitiven Lack geschrieben und mit Hilfe von Atzschritten in das
darunterliegende Schichtsystem tibertragen. Die Elektronenstrahllithografie wird hier der
optischen Lithografie vorgezogen, da sie eine deutlich bessere Auflosung bietet, was fiir
die geringe Grofle der Locher benotigt wird.

Es wird der Negativlack ma-N 2403 verwendet, da er eine hohe Strukturauflosung von
bis zu 30 nm besitzt, eine gute Atzbestindigkeit aufweist und leicht entfernbar ist. Dieser
wird mit einer Drehschleuder mit einer Drehgeschwindigkeit von 3000 Umdrehungen /min
fiir 30 Sekunden zu einer homogenen Schicht mit einer Dicke von ca. 300 nm auf die Pro-
be aufgeschleudert. Ein Ausbacken des Lacks erfolgt auf einer Heizplatte bei 90°C fiir
60 Sekunden. Bei einem Negativlack werden die unbelichteten Stellen durch eine Ent-
wicklerfliissigkeit von der Probenoberfliche gelost. Fiir den Entwicklungsschritt wird die
Probe fiir 2 Minuten in ma-D 525 getaucht und der Entwicklungsprozess anschlieend fiir
5 Minuten in deionisiertem Wasser gestoppt. Als Lithografiemaske fiir die Bereiche, die
von dem Elektronenstrahl belichtet werden, werden somit Kreise mit runden Aussparun-
gen verwendet. Die Maske wird in Matlab erstellt und muss mit der Lithografiesoftware
Pioneer kompatibel sein. Pioneer arbeitet mit Polygonziigen, was bedeutet, dass die Disks
mit den Lochern aus einem Pfad bestehen miissen. Es gibt in der Maske demnach Verbin-
dungslinien zwischen dem Diskrand und den Lochern (siehe Abb. 4.3 (a)). Fir das Ab-
rastern mit dem Elektronenstrahl stehen verschiedene Schreibmodi zur Verfiigung, die in
Kapitel 3.1 aufgefiihrt sind. Bei dem ,longitudinalen meander® und im Linien-Modus tritt
das Problem auf, dass die Rédnder der Disks in Schreibrichtung des Elektronenstrahls an
den Verbindungslinien zwischen Disk und Lochern ausgefranst sind (siehe Abb. 4.3 (b)).
Dabei zeigen die REM-Aufnahmen die vollstandig hergestellten Hybridstrukturen nach
allen vollzogenen Herstellungsschritten. Da in diesem Abschnitt die Wahl der Lithografie-
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maske im Vordergrund steht, werden die weiteren Herstellungsprozesse spater erldutert.
Alternativ kann ein konzentrischer Modus verwendet werden, hier werden die Strukturen
allerdings nicht vollstdndig geschrieben, da eine Zerlegung in konzentrische Anteile nicht
moglich ist (siche Abb. 4.3 (c)). Diese Maske eignet sich somit nicht fiir die Herstellung

(a)

Abbildung 4.3: (a) Verwendete Lithografiemaske mit den runden Aussparungen als Po-
lygonziige geschrieben. (b) Hergestellte Hybridstruktur, geschrieben im longitudinalen Mo-
dus mit Einkerbungen zwischen Loch und Diskrand. (c) Mit dem konzentrischen Modus
geschriebene Disk. Durch die Zerlequng wird der Mittelteil nicht geschrieben.

der Hybridstrukturen. Es erfolgt deshalb eine Anpassung der Lithografiemaske, sodass
diese nun aus zwei Kreisringen um einen inneren Kreis besteht (siche Abb. 4.4 (a)). Der
mittlere Kreisring hat dabei die gleiche Breite wie der Durchmesser der Locher, sodass
keine weiteren Verbindungslinien notwendig sind. Die Ergebnisse fiir den longitudinalen
und konzentrischen Schreibmodus sind in Abb. 4.4 (b) und 4.4 (c) dargestellt. Bei dem lon-
gitudinalen Modus sind die Kreise an den linken und rechten Diskseiten elliptisch (siehe

rot umrandete Bereiche), was sich wahrscheinlich damit erklaren lasst, dass die Kreisringe

Abbildung 4.4: (a) Lithografiemaske, bestehend aus zwei Kreisringen um einen inneren
Kreis. Der innere Kreisring besitzt die gleiche Grofie wie die Locher. (b) Hergestellte Hy-
bridstruktur mit dem longitudinalen und (c) dem konzentrischen Modus. In Rot umrandet
sind jeweils die problematischen Bereiche dieser Maske.
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von dem Lithografiesystem nicht exakt aneinander positioniert werden konnen. Bei dem
konzentrischen Modus ist wieder die Zerlegung der Maske problematisch, was sich dar-
in auflert, dass in den rot umrandeten Bereichen die Locher miteinander verschmelzen,
sodass vier ausgedehnte Locher entstehen. Somit gewéhrleisten beide Masken nicht das
reproduzierbare Schreiben der gewtinschten Hybridstrukturen mit klar definierten peri-
odischen Loéchern.

Als Alternative wird eine Lithografiemaske erstellt, die nicht auf die problematischen
Verbindungslinien durch die Polygonziige angewiesen ist. Dazu wird in der Lithografie-
maske ein Quadrat erstellt, aus dem ein Kreis in der Grofle der Disk ausgeschnitten wird.
Zwischen Quadrat und Kreis entsteht somit eine einzige Verbindungslinie. In dem Kreis
werden periodisch angeordnete kleine Kreise erzeugt, die nach den Atzprozessen die Lo-
cher in den Disks darstellen (siehe Abb. 4.5 (a)). Es entsteht somit eine Art inverse Maske
zu der ersten Maske, die entweder mit einem Positivlack oder mit einem Negativlack und
einem anschliefenden Lift-Off Verfahren zur Herstellung einer Chromhartmaske realisiert
werden kann. Der Positivlack wird favorisiert, da eine Chromhartmaske weitere Herstel-
lungsschritte in Form der Aufdampfung und des Lift-Off Prozess bendtigt und somit feh-
leranfalliger wird. Es wird der Positivlack CSAR 62 verwendet, da er ebenfalls eine hohe
Auflésung und Atzbestindigkeit bietet. Das Belacken erfolgt wieder mit der Drehschleu-
der, hier werden 4000 Umdrehungen/min fiir eine Minute verwendet, um eine homogene
Schicht zu erhalten. Das Ausbacken erfolgt fiir 60 Sekunden bei 150 °C. Nach der Litho-
grafie liegt die Probe fiir 90 Sekunden in der Entwicklerfliisssigkeit AR 600-546, wobei sich
die belichteten Bereiche von der Probe ablosen. Gestoppt wird der Entwicklungsprozess
durch 30 Sekunden in AR 600-60 und anschlielend 30 Sekunden in deionisiertem Was-
ser. Das Ergebnis der Herstellung mit dem Positivlack ist in Abb. 4.5 (b) dargestellt. Die

Abbildung 4.5: (a)Verwendetes Design der Lithografiemaske, bei dem ein Quadrat um
die Disks und die spateren Locher mit dem Elektronenstrahl abgerastert werden. (b) Her-
stellung mit Positivlack CSAR 62. Die Licher verbreitern sich zum oberen Diskrand hin.
(¢) Herstellung mit Negativlack und Chromhartmaske (Chrom bereits entfernt).
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Locher weiten sich zu den Diskrdndern hin auf, was darauf schlielen lasst, dass sich die
Strukturen trotz Dosisoptimierung verbreitern oder der Lack beim Entwickeln verlauft.
Da exakt definierte Locher und glatte Kanten gewiinscht sind, eignet sich der Positivlack
demnach auch nicht fiir die Herstellung der Hybridstrukturen.

Die letzte Moglichkeit ist die Herstellung mit einer Chromhartmaske, was den Vorteil
bietet, dass die Hartmaske eine grofiere Atzbestéindigkeit bietet als die Lackschicht. Da-
durch kann sichergestellt werden, dass auch die Locher, aufgrund der geringeren Atzrate,
komplett gedtzt werden. Das Ergebnis der Herstellung mit Negativlack ma-N 2403 und
Chromhartmaske ist in Abb. 4.5 (c¢) dargestellt (Nach Entfernung der Chromhartmaske).
Die Locher sind periodisch angeordnet, klar vom Diskrand abgegrenzt und die Kanten
glatt. Die Lithografiemaske mit diesem Herstellungsansatz verspricht somit die besten

Ergebnisse und wird im Folgenden genauer beschrieben.

4.2.1 Proximity-Effekt-Korrektur

Mit Anschaffung einer neuen Lithografieanlage, einer Raith Voyager, ist es moglich, eine
Proximity-Effekt-Korrektur durchzufithren und so die Dosis innerhalb einer Struktur an-
zupassen. Der Proximity-Effekt wird durch die vorwérts gestreuten Elektronen im Lack
und die vom Substrat zurtickgestreuten Elektronen verursacht. In Abb. 4.6 sind die si-
mulierten Trajektorien von 100 Elektronen mit einer Beschleunigungsspannung von 50 kV
dargestellt. Die Lackschicht ist orange gefarbt, darunter in Lila eine SiOs-Schicht und
in Grin Silizium als Substratmaterial. Die Elektronen treffen als gaufiférmiger Strahl auf
den Lack und weiten sich zu einer sogenannten Elektronenbirne auf. In 4.6 (a) ist dabei ein
grofler Bereich der Probe dargestellt, in 4.6 (b) ein kleiner Ausschnitt, der zeigt, dass be-

reits im Lack eine Aufweitung des Strahls stattfindet. Dieses Verhalten und die Streuung

Abbildung 4.6: Simulierte Trajektorien von 100 Elektronen mit einer Beschleunigungs-
spannung von 50kV in einer 300nm dicken ma-N-Lackschicht, 300nm SiOs und einem
Siliziumsubstrat, (a) in einem gréferen Bereich der Probe und (b) in einem vergréfierten
Ausschnitt.

der Elektronen fithren zu einer ungewollten Belichtung des Lacks in angrenzende Bereiche
der von der Lithografiemaske vorgegebenen Stellen. Das bewirkt Anderungen in der Auf-

l6sungsgeschwindigkeit des Lacks wahrend des Entwickelns. Dadurch werden unbelichtete
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Bereiche, in denen die gestreuten Elektronen auftreffen, teilweise mit entwickelt, was in
leicht abweichende Groflen der Maske resultiert. Bereiche mit kleineren Maskenstruktu-
ren erfahren demnach geringere Dosen, sowie ebenfalls die Randbereiche der Strukturen.
Der Effekt héngt unter anderem ab von der Beschleunigungsspannung der Elektronen,
dem Lackmaterial, der Lackdicke und dem Substratmaterial [86, 107]. Korrigiert wird der
Proximity-Effekt mittels einer Software, sodass die belichteten Quadrate, die die Disks
umgeben, eine geringere Dosis erfahren, als die kleinen Kreise. Dies ist grafisch dargestellt

in Abb. 4.7.

T
T
|

Abbildung 4.7: Ausschnitt aus der Lithografiemaske mit innerhalb der Struktur variie-
render Dosis. In Blau sind Bereiche mit kleinerer Dosis dargestellt, in Tirkis eine etwas
héhere Dosis. Auflerdem ist die Zerlequng der Lithografiemaske in unterschiedlich groffe
Rechtecke zu erkennen.

4.3 Herstellung der Hybridstrukturen

Im Abschnitt zuvor wurde die Optimierung der Lithografiemaske beschrieben, sodass jetzt
der konkrete Herstellungsprozess weiter optimiert werden kann (fiir schrittweise Schema-
zeichnungen siehe Abb. 4.8). Die Maske wird mit einer Elektronenstrahllithografie in den
auf der Probe befindlichen Negativlack ma-N 2403 iibertragen. Dabei wird eine Beschleu-
nigungsspannung der Elektronen von 25kV gewéhlt und eine Apertur der Grofle 10 pm.
Nach der Lithografie folgt der Entwicklungsprozess, bei dem die unbelichteten Lackbe-
reiche von der Probenoberfliche gelost werden, also die Bereiche, die spéter als Disk
fungieren. Bei zu kleinen Lochern kippen die Lacksaulen fiir die spateren Locher wahrend
des Entwickelns um, was dazu fithrt, dass wahrend der weiteren Herstellungsschritte das
Chrom an diesen Stellen ebenfalls von der Disk entfernt wird und rechteckigférmige Locher
in der Disk oder am Diskrand entstehen. Die Locher diirfen also eine gewisse Grofie nicht
unterschreiten, damit die Lacksaulen stabil sind. Im Elektronenstrahlverdampfer wird

Chrom fiir die Hartmaske mit einer Aufdampfrate von 1A /s aufgedampft (siche Kapitel
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Abbildung 4.8: Schemaskizze der einzelnen Schritte bei der Herstellung von Mikro-
diskhybridstrukturen mit einem Negativlack und einer Chromhartmaske. Die Atzprozesse
erfolgen mittels reaktiven Ionendtzens und nasschemischen Chromdtzens.

3.2). Fiir die Dicke der Chrommaske ist es einerseits wichtig, dass sie dick genug ist, dass
sie wihrend der Atzprozesse erhalten bleibt, damit die darunterliegenden Schichten nicht
angegriffen werden. Andrerseits darf sie nicht zu dick sein, da sich sonst die Lack/Chrom-
bereiche aus den spéteren Lochern wahrend des Lift-Off Prozesses nicht 16sen. Bei einer
20 nm dicken Chromschicht l6sen sich der Lack und das dariiberliegende Chrom wéhrend
des Lift-Offs deutlich besser als bei etwas dickeren Schichten. Als Lack-Entferner wird
mr-Rem 660 bei einer Temperatur von 80°C verwendet und die Probe darin platziert.
Mit einer Pipette wird die Probe mit einem gerichteten Strahl des Lack-Entferners be-
handelt, der schon einen Grofteil des tiberschiissigen Chroms entfernt. Anschliefend wird
die Probe fiir 60 Minuten in der heiflen Flissigkeit eingeweicht. Es folgen 5Minuten im
Ultraschallbad bei einer Leistung von 30 % und einer Frequenz von 80kHz. Das deioni-
sierte Wasser im Ultraschallbad ist dabei auf 75 °C erhitzt. Bei grofleren Leistungen oder

langeren Zeiten im Ultraschallbad platzt das Chrom teilweise am Rand der Disks ab,
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was dazu fiihrt, dass sich an den Stellen nicht linger eine Atzmaske befindet. Ohne den
letzten Schritt im Ultraschallbad 16st sich das Chrom nicht gut aus den Lochern. Jedoch
ist der Lift-Off Prozess selbst unter den optimierten Bedingungen ein kritischer Prozess,
der nicht immer gelingt.

Das Ubertragen der strukturierten Chromhartmaske in das darunterliegende Schichtsys-
tem erfolgt mittels reaktivem Ionendtzen mit einer Plasmalab 100 Anlage der Firma Ox-
ford Instruments. In einem ersten Schritt wird das Schichtsystem mit den Gasen Argon
(Ar) und Fluoroform (CHF3) mit einer Atzrate von ca. 7nm/min anisotrop geitzt. Die
Atzdauer variiert je nach Dicke des Schichtsystems (320 nm bis 360 nm) zwischen 55 und
60 Minuten. Damit ist das Schichtsystem deutlich iiberétzt, allerdings verringert sich die
Atzrate in den Lochern, sodass eine lingere Prozessdauer gewihlt wird, um komplett ge-
atzte Locher zu gewdhrleisten. Dies ist ebenfalls ein grofler Vorteil der Chrommaske, die
atzbestédndiger ist als der ma-N-Lack, der auch sehr stark mit angegriffen wird, was bei
zu langen Prozessen dazu fithren kann, dass die Oberfliche des Schichtsystems angegrif-
fen wird. Zum Kiihlen der Waferriickseite wahrend des Prozesses wird Helium verwendet,
wobei Helium mit einer Flussrate von 5sccm bei Raumtemperatur den Druck unterhalb
des Probentellers erhoht, damit der Warmeaustausch verbessert wird, andernfalls wiirde
sich die Probe bei dem Beschuss mit Ionen zu stark aufheizen. Der verwendete Prozess
wurde fiir das Atzen von SiO, entwickelt und eignet sich fiir das Schichtsystem, da es
ebenfalls zum GroBteil aus SiO, besteht. Anschlieend folgt ein isotroper Si-Atzprozess
auf Schwefelhexafluorid (SFg) Basis und einer Atzrate von mehr als 1000 nm /min, der fiir
schmale Stege, auf denen die Disks stehen, sorgt. Die Atzdauer betrigt hierbei zwischen
45 und 60 Sekunden. In nachfolgender Tabelle 4.1 sind die einzelnen Parameter fiir beide

Atzprozesse iibersichtlich zusammengetragen.

Material Gase RF-Power | ICP-Power | Druck | Dauer Atzrate
(Fluss in scem) (W) (W) (mTorr) | (min:s) | (nm/min)
SiO, CHF3 (20), 25 0 30 55:00- 7
Ar (20) 60:00
Si SFe (7,8) 20 250 30 00:45- >1000
1:00

Tabelle 4.1: Parameter des reaktiven lonendtzens fiir die zweischrittige Prozessierung
der Mikrodiskstrukturen.

Trotz der geringen Atzdauer lassen sich die Stege mit einer reproduzierbaren Dicke herstel-
len. Zuletzt wird die Chromhartmaske mittels einer nasschemischen Chrométze, bestehend
aus Ammoniumcernitrat, Perchlorsdure und Wasser (Verhéltnis 10,9 %:4,25 %:84,85 %)
entfernt. Zusitzlich wird diese, um eine geringere Atzrate und somit bessere Kontrolle

iiber den Prozess zu erlangen, zu gleichen Teilen mit Wasser verdiinnt. Die Probe wird
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fiir 5 Minuten in der Atzlosung platziert. Es folgen zwei Wasserbader, um die Riickstéinde
der Atzlosung zu entfernen fiir jeweils 5 und 2 Minuten bei einer Temperatur von 93 °C,
die dafiir sorgt, dass die Oberflichenspannung verringert wird, damit die Hybridstruktu-
ren nicht beschadigt werden. Getrocknet wird die Probe auf der Heizplatte.

Mit diesem optimierten Herstellungsprozess werden die Hybridstrukturen prozessiert. In
Abb. 4.9 sind zwei Mikrodisks mit unterschiedlich grofien Lochern und unterschiedlichen
Abstéinden vom Rand dargestellt. Die Oberfliche der Disks zeigt keine Anwachsungen
und die Kanten sind senkrecht und glatt. Damit ist dieser Prozess eine enorme Verbesse-
rung zu dem vorherigen Prozess, mit dem Mikrodiskstrukturen ohne Locher prozessiert
wurden. Hier wurde ein Negativlack verwendet und es zeigten sich Anwachsungen an der
Diskoberflache.

Abbildung 4.9: REM-Aufnahmen wvon zwei Mikrodiskhybridstrukturen, hergestellt
mit dem optimierten Herstellungsprozess. (a) Durch die Lithografiemaske vorgegebener
Lochradius von 100 nm, bei einem Abstand der Locher von 180nm zum Rand und in (b)
120nm Lochradius bei einem Abstand der Locher von 350 nm zum Rand (gemessen von
der Lochmitte).

4.4 Realisierbare LochgroBBen

Nachdem die erfolgreiche Herstellung der Mikrodiskstrukturen demonstriert werden konn-
te, werden die herstellbaren Lochgrofien und Absténde der Locher zum Rand untersucht.
Bei zu kleinen Lochern kippen wéhrend des Entwicklungsprozesses die Lacksaulen fir
die spateren Locher um, sodass das aufgedampfte Chrom an diesen Stellen wéhrend des
Lift-Offs mit entfernt wird. Zuriick bleiben rechteckférmige Locher, meist zum Rand hin
geneigt (siehe Abb. 4.10 Inset im linken Diagramm). Lécher mit einem Radius r<70nm
lassen sich aus diesem Grund nicht herstellen. Ab einem Lochradius von r=80nm sind die
Lacksédulen stabil, sodass dies den kleinsten herstellbaren Radius mit dem entwickelten

Prozess darstellt. Die hergestellten Radien im Vergleich zu den vorgegebenen Radien der

49



4 HERSTELLUNGSOPTIMIERUNG VON MIKRODISKSTRUKTUREN

Lithografiemaske sind in Abb. 4.10 links abgebildet. Zur Auswertung der Lochgrofien wird
ein Python-Skript verwendet, in das die REM-Aufnahmen der jeweiligen Disk eingelesen
werden und die Lochgrofien automatisch bestimmt werden. Die Radien werden jeweils fiir
eine Disk gemittelt und zwei unterschiedliche Proben untersucht. Fiir die einzelnen Disks
liegen die Lochgroflen jeweils in ihren Fehlertoleranzbereichen (siehe Abb. 4.10), sodass
die Herstellung als reproduzierbar angesehen werden kann. Es kénnen minimale Locher
mit einem Durchmesser von ca. 175nm hergestellt werden. Der tatséchliche Lochradius
ist jeweils etwas grofler als der durch die Lithografiemaske vorgegebene Radius, was auf
eine geringe Uberbelichtung hindeutet. An die Messwerte wird eine lineare Regression mit
Steigung 1 gefittet. Der y-Achsenabschnitt gibt so Aufschluss tiber die durchschnittliche
Abweichung zwischen Bauteil und Maske. Bei dem Lochradius betragt die durchschnittli-
che Abweichung 7,5 nm. Allerdings fithrt eine kleinere Dosis zu der Komplikation, dass der
Lack nicht komplett entwickelt wird, daher wird diese Abweichung in Kauf genommen.

Rechts in Abb. 4.10 ist der Abstand der Locher zum Rand aufgetragen iiber den vorgege-
benen Abstand. Bestimmt werden die Abstdnde durch manuelles Ausmessen mit Hilfe der
REM-Aufnahmen. Hier sind die Abstdande im Durchschnitt 20 nm grofler als in der Litho-
grafiemaske vorgegeben und es konnen minimale Abstande von 180 nm realisiert werden.
Gemessen wird der Abstand jeweils von der Lochmitte. Sowohl die herstellbaren Lochgro-
en als auch die Abstdnde der Locher vom Diskrand liegen damit in dem Bereich, der fir
die Simulationen in Kapitel 5.1 die groiten Moden-Intensitédten im elektromagnetischen

Spektrum verspricht.
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Abbildung 4.10: Links: Durch die Lithografiemasken vorgegebene Lochradien durch die
rote Linie dargestellt und die mit einem Python-Skript bestimmten Lochradien als Mess-
punkte aufgetragen. Rechts: Abstinde des Mittelpunktes der hergestellten Locher zum Dis-
krand bestimmt aus den REM-Aufnahmen, aufgetragen tiber die in der Lithografiemaske
vorgegebenen Abstdnde.

50



5 Hybridstrukturen

Teile der Ergebnisse in diesem Kapitel wurden am 30.03.2023 zur Veroffentlichung in dem
Journal Optics Express eingereicht.

Im vorherigen Kapitel wurde die Optimierung des Herstellungsprozesses der Hybridstruk-
turen aus Mikrodisks und eindimensionalen photonischen Kristallen erlautert. In diesem
Kapitel werden diese Strukturen und Nanostege zur Modellierung der Bandliicken kurz
theoretisch betrachtet und anschlieBend deren Charakterisierung mittels Photolumineszenz-
Spektroskopie diskutiert. Der Fokus liegt dabei auf den generellen Eigenschaften dieser
neuartigen Struktur und den Unterschieden zur herkémmlichen Mikrodisk. Im zweiten
Teil dieses Kapitels wird die Struktur weiter modifiziert, wobei die Locher ndher an den
Diskrand gesetzt werden, sodass Mikrodisks mit halbkreisformigen Aussparungen ent-
stehen, die im Folgenden Zahnradstrukturen genannt werden. Hieran werden ebenfalls

Photolumineszenzmessungen durchgefiithrt und ausgewertet.

5.1 Theoretische Vorbetrachtungen

Dieses Unterkapitel widmet sich der theoretischen Betrachtung der Position der Bandliicke
in eindimensionalen photonischen Kristallen und deren Verschiebung durch Parameterva-
riationen. Daran schliefit sich die Betrachtung von Mikrodisks und den Hybridstrukturen
an. Als optisch aktives Medium wird das Schichtsystem aus SiO, und SiON mit einge-
schlossenen Siliziumnanokristallen als Schicht mit einem effektiven Brechungsindex von
ca. 1,57 modelliert. Der Brechungsindex wurde aus ellipsometrischen Messdaten der her-
gestellten Schichten erhalten, wobei die Vermessung nach dem Temperungsprozess, bei

dem sich die Nanokristalle bilden, erfolgte.
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5 HYBRIDSTRUKTUREN

5.1.1 Eindimensionale photonische Kristalle

Eine Schemaskizze der modifizierten Mikrodiskstruktur, die Gegenstand dieser Arbeit
ist, ist in Abb. 5.1 (c) dargestellt. In dieser Struktur bildet sich eine photonische Band-
liicke aus, die die Ausbreitung der Fliistergaleriemoden manipuliert. Um die photonische
Bandliicke beschreiben zu kénnen, wird auf einen Nanosteg (siche Abb. 5.1 (a)) zuriick-
gegriffen, der die Brechungsindexmodulation der photonischen Kristalle durch periodisch
angeordnete Locher realisiert. Der Nanosteg kann dabei als abgerollte Mikrodisk ver-
standen werden. Die Breite b des Steges ergibt sich dabei aus dem doppelten Abstand
der Locher zum Diskrand (b=2g) und die Lénge aus dem Umfang der Disk (mit dem
Diskradius R), gemessen am Lochmittelpunkt (Lnanostee=27(R—g)). Als Umgebungsma-
terial wird bei den Simulationen Vakuum verwendet. Zur Simulation der hier betrach-
teten Strukturen wird die Software CST Studio Suite [108] verwendet. Das Programm
basiert auf der Finiten-Integral-Methode im Zeitbereich (FIT), mit der sich unter ande-
rem frequenzabhangige elektrische Felder der zu simulierenden Strukturen berechnen las-
sen. Der Nanosteg der Hohe h=320 nm besteht dabei aus einem nichtdispersiven Material
mit dem Brechungsindex des Nanokristall-Schichtsystems. Die Breite des Steges betragt
2g=500nm, der Lochradius der 40 Locher r=90 nm und die Lange ergibt sich aus einer
Disk mit Radius R=4pm zu Lyanostes=27(R—g). Die Anregung erfolgt mit einem Wel-
lenleiterport an einer Léngsseite des Steges. Gewéhlt werden offene Randbedingungen, da
sich periodische Randbedingungen nicht mit der Wahl des Wellenleiterports vereinbaren

lassen. Zur Detektion werden zum einen Messsonden an bestimmten Orten des Nanoste-

(a) Nanosteg 2m(R-g)

000000000000 0000

(b) Ringresonator (c) Hybridstruktur

Abbildung 5.1: Schemaskizzen (a) eines Nanosteges, (b) eines Ringresonators und (c)
einer Mikrodiskstruktur.
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5.1 THEORETISCHE VORBETRACHTUNGEN

ges, die das elektrische Feld iiber den gesamten simulierten Frequenzbereich aufzeichnen,
und zum anderen ein zweiter Wellenleiterport an der gegeniiberliegenden Stegseite ver-
wendet. Mit diesen beiden Ports werden die Streuparameter (S-Parameter) berechnet, die
softwareseitig in eine Transmission umgerechnet werden. Die Messsonden befinden sich
dabei in y-Richtung mittig in dem Nanosteg und in x-Richtung sowohl in verschiedenen
Léchern als auch zwischen den Lochern. In Abb. 5.2 (a) ist der Vergleich zwischen den de-
tektierten elektrischen Feldern der Messsonden und der Transmission dargestellt. In der
photonischen Bandliicke ist keine Lichtausbreitung moglich, was eine Verringerung der
Transmission auf nahezu null zur Folge hat [109]. Das elektrische Feld weist im gleichen
Bereich wie die Transmission eine Verringerung auf, da sich das elektrische Feld innerhalb
der Bandliicke nicht ausbreiten kann, sodass auch hier die Bandliicke eindeutig identifi-
ziert werden kann. Die Bandliicke ist in der Transmission etwas deutlicher erkennbar, da
hier die Absenkung schneller erfolgt, aulerdem ist die Bandliicke knapp 10 nm breiter und
beginnt bei kleineren Wellenldngen. Die Abweichung zwischen beiden Bestimmungen der
Bandliicke ist also gering, sodass beide Methoden eine zufriedenstellende Grundlage fiir
die theoretische Betrachtung darstellen.

In der Mikrodiskstruktur breiten sich die Wellen bei unendlichen Umlaufen aus. Im Ge-
gensatz dazu propagiert das Licht im Nanosteg lediglich von links nach rechts, was den
Vorteil einer deutlich kiirzeren Simulationszeit liefert. In Abbildung 5.2 (b) wird unter-
sucht, ob die Anzahl an Umlaufen einen Einfluss auf die berechnete Bandliickenposition
hat. Dies wird durch die doppelte bzw. dreifache Lénge des Nanostegs mit doppelter bzw.
dreifacher Lochanzahl realisiert, wobei sich der Abstand zwischen den Lochern nicht &n-

dert. Diese VergroBerung des Simulationsvolumens ist ebenfalls mit einer Erhéhung der
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Abbildung 5.2: (a) Elektrisches Feld eines Nanosteges an verschiedenen Positionen der
Messsonden im Vergleich zur Transmission durch den Nanosteg. (b) Elektrische Felder des
Nanostegs fiir mehrfache Langen mit einer mehrfachen Lochanzahl bei gleichbleibendem
Lochabstand. (c) Vergleich zwischen den elektrischen Feldern eines Nanosteges und eines
Ringresonators mit Lochmodulation bei gleicher Breite.
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5 HYBRIDSTRUKTUREN

Rechendauer verbunden. Die Ausbildung der Bandliicke, die iiber die Messsonden be-
stimmt wird, erfolgt abrupter, sodass sie sich weiter der mittels Transmission bestimmten
Bandliicke annéhert.

Vereinfachungen, die durch die Betrachtung des Nanostegs in Kauf genommen werden
miussen, sind die unterschiedlichen Werte fiir den Umfang der Disk am dufleren Rand und
den doppelten Lochabstand zum Rand weiter innen. Dies wird durch einen Ringresonator
mit Lochmodulation (siche Abb. 5.1 (b)) besser beschrieben, sodass in Abb. 5.2 (c) ein
Vergleich zwischen den elektrischen Feldern eines Ringresonators und eines Nanostegs ge-
zeigt ist. Die Anregung des Ringresonators erfolgt dabei durch einen diskreten Port und
die Detektion wieder durch Messsonden. Die ausgebildeten Bandliicken sind in beiden
Strukturen ca. 10 nm verschoben.

Da die Rechenzeiten fiir eine Nanostegstruktur mehrere Minuten betragen und damit im
Gegensatz zu mehreren Stunden fiir die Ringresonatoren mit Lochmodulation stehen, wird
diese Abweichung in der Position der Bandliicke in Kauf genommen und im Folgenden
die Bandliicke iiber die Simulation von Nanostegen bestimmt.

In Abb. 5.3 ist der Einfluss der unterschiedlichen Parameter auf die Bandliickenpositi-
on des Nanosteges dargestellt. Dabei wird fiir die Bestimmung dieser die Transmission
verwendet. In grau ist jeweils der Wellenlangenbereich der Photolumineszenz der Sili-
ziumnanokristalle eingezeichnet, um zu verdeutlichen, in welchem Bereich sich die Pa-

rameter der Hybridstruktur bewegen kénnen, um eine teilweise Uberlappung zwischen
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Abbildung 5.3: Verschiebung der photonischen Bandliicke bei Variation der (a) Nano-
stegbreite, (b) des Lochradius, (c) der Hohe und (d) der Lange. In Grau ist die Photolu-
mineszenz der Nanokristalle angedeutet. Rot gibt die berechnete Bandlicke wieder.
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5.1 THEORETISCHE VORBETRACHTUNGEN

Bandliicke und Photolumineszenzsignal zu erreichen. Die jeweils nicht variierten Para-
meter sind dabei die gleichen wie bei dem Nanosteg in Abb. 5.2 (b=500nm, ~=320 nm,
r=901m, LNanosteg=23561nm, L;=40 Locher). Je breiter der Nanosteg ist, desto rotver-
schobener ist die Bandliicke (siehe Abb. 5.3 (a)). Dabei muss beachtet werden, dass sich
auch die Lange mit der Breite dndert. Ein ebenfalls rotverschobenes Verhalten tritt fir
hohere und langere Nanostege auf (sieche Abb. 5.3 (¢) und (d)). In Letzterem ist an zwei
Stellen auf der x-Achse der der jeweiligen Nanostegliange entsprechende Diskradius auf-
getragen. Bei Variation der Nanosteglange éndert sich die Lochanzahl L; nicht, was in
unterschiedlichen Absténden der Locher resultiert. Mit zunehmendem Lochradius hinge-
gen schiebt die Bandliicke zu kleineren Wellenldngen.

Nachdem die Verschiebung der Bandliicke durch Variation der Gréflenparameter des Na-
nosteges untersucht wurde, wird jetzt die Lochanzahl bei gleichbleibender Lange variiert,
sodass sich der Lochabstand verkleinert. Die so erhaltenen elektrischen Felder fiir L;,=23
und L;,=40 Locher sind in Abb. 5.4 (a) dargestellt. Wird ein grofierer Wellenlangenbereich
betrachtet, tauchen mehrere Bandliicken auf. In 5.4 (b) sind die Positionen der Bandliicken
abhangig von der jeweiligen Lochanzahl aufgetragen. Bei weniger Lochern sind die Band-
liicken weniger stark ausgepragt, schmaler und es treten mehr Bandliicken im betrachteten
spektralen Bereich auf. Wird die Lochanzahl vergrofiert, verbreitern sich die Bandliicken.
Bei der Anzahl von 23 und 40 Lochern sind in den entsprechenden Farben Linien zur
Verdeutlichung eingezeichnet. In Grau ist wieder der Bereich der Photolumineszenz der
Nanokristalle verdeutlicht. Bei einer grofleren Anzahl an Lochern ist die jeweilige Band-
liicke blauverschoben.

Abbildung 5.4: (a) Elektrische Felder von zwei eindimensionalen photonischen Kristal-
len mit 23 und 40 Lochern. (b) Photonische Bandliicken bei unterschiedlicher Lochanzahl
(Rot). In Grau ist der Bereich der Siliziumnanokristall-Photolumineszenz gekennzeichnet.
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5 HYBRIDSTRUKTUREN

5.1.2 Mikrodisks und Hybridstrukturen

Der zweite Bestandteil der Bauelemente sind die Mikrodisks, die in Abschnitt 2.3.1 the-
matisiert wurden. Die Berechnung dieser Strukturen erfolgt ebenfalls mit der Simulati-
onssoftware CST Studio Suite, wobei die Hohe und der Brechungsindex analog zu den
Nanostegen gewahlt werden und ein Diskradius von R=4 pm verwendet wird. Dieser Ra-
dius wird gewahlt, da eine Uberlappung der Siliziumnanokristall-Photolumineszenz mit
der photonischen Bandliicke erreicht werden kann. In den Mikrodisks breiten sich am
Diskrand Fliistergaleriemoden aus (siehe Abb. 2.6), die auf der Frequenzskala einen dqui-
distanten Abstand voneinander aufweisen. Die Anregung der Disk erfolgt dabei iiber einen
diskreten Port, der einen gauformigen Puls mit Licht unterschiedlicher Frequenzen und
einer Dauer von 0,008 ps aussendet und sich am Diskrand befindet. Zur Detektion der
elektrischen Felder werden ebenfalls am Rand befindliche Messsonden eingesetzt. Um die
ortsaufgeloste Feldverteilung einer Mode darzustellen, lassen sich Feldmonitore verwen-
den, die das elektrische Feld iiber den gesamten Simulationsraum bei einer festen Frequenz
detektieren. Eine beispielhafte Feldverteilung einer TEg-Mode ist in Abb. 5.5 (a) darge-

stellt. Wie fiir eine Mikrodisk zu erwarten, bilden sich am Rand der Disk Téler und
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Abbildung 5.5: Simulierte Feldverteilung einer TFEy Mode in einer (a) Mikrodisk und
einer (b) Hybridstruktur mit 40 Léchern bei einem Lochradius von r=100 nm und einem
Abstand der Lécher von g=250nm zum Rand. (c¢) In der radialen Feldverteilung wird
sichtbar, dass der Modenbauch durch die Locher sein Mazimum weiter innen ausbildet. (d)
Aufsummiertes elektrisches Feld tiber die Simulationsdaten der einzelnen Ringsegmente,
wobei jeweils tiber die Anzahl an Messdaten gemittelt wird.
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Béauche einer stehenden Welle aus. Die Anzahl der Bauche, wobei die Hélfte der Bauche
der entarteten azimutalen Quantenzahl M entspricht, hingt von der Frequenz der Mode
ab. Je grofler die Frequenz, desto grofler ebenfalls die azimutale Quantenzahl.

Durch die Kombination mit eindimensionalen photonischen Kristallen wird die Rotati-
onssymmetrie der Disk gebrochen und die Ausbreitung von bestimmten Moden unter-
driickt. Fir das Diskdesign der Simulation ist die Dichte des Gitterzellennetzes wichtig.
Da die Symmetrie der Disk durch die Locher am Diskrand gebrochen wird, muss das
Gitterzellennetz feiner sein als bei der Mikrodisk. So lédsst sich gewéhrleisten, dass die
Feldverteilung auch am Diskrand zuverléssig berechnet wird. Dadurch wird allerdings die
Rechenzeit deutlich erhoht, sodass die Simulation einer Hybridstruktur ca. 8 Stunden dau-
ert. Der diskrete Anregungsport wird zwischen zwei Lochern platziert. Bevor die einzelnen
Groflenparameter untersucht werden, wird die elektrische Feldverteilung mit der in der
Mikrodisk verglichen. Dazu ist in Abb. 5.5 (b) die Feldverteilung einer TE, Mode einer
Hybridstruktur dargestellt, wobei ein Lochradius von r=100nm bei einem Abstand der
Locher von g=250 nm zum Rand gewéhlt wird. Auch hier bilden sich Fliistergaleriemoden
aus, allerdings ist die Verteilung nicht mehr so symmetrisch wie bei der Mikrodisk. Oben
in der Hybridstruktur ist der Port durch eine erhohte Intensitat zu erkennen. Um diesen
herum und auf der gegeniiberliegenden Seite ist das elektrische Feld intensiver als um 90°
dazu. In 5.5 (c) ist das radiale elektrische Feld der gezeigten Moden der Mikrodisk und der
Hybridstruktur dargestellt. Dazu wird ein Querschnitt verwendet, der bei der Mikrodisk
entlang der x-Achse bei einem Modenbauch verlduft und bei der Hybridstruktur entlang
eines ausgeprigten Modenbauches, der sich zwischen zwei Lochern befindet. Es zeigt sich,
dass die Moden durch die zusétzlichen Locher in der Hybridstruktur weiter nach innen
geschoben werden als bei der Mikrodisk ohne Lochmodulation. In Abb. 5.5 (d) wird nicht
nur ein Querschnitt analysiert, sondern die Messwerte entlang eines Ringausschnitts auf-
summiert fiir alle Messwerte. Dabei wird jeweils durch die Anzahl der Werte bei gleichem
Radius geteilt. In der radialen Verteilung des elektrischen Feldes der Mikrodisk ist der
Port als Artefakt zu sehen. Fiir die Hybridstruktur zeigt sich zuerst eine Absenkung und
dann eine Erhohung des elektrischen Feldes innerhalb des Lochs.

Der Grundgedanke der Hybridstrukturen ist, dass die Reduzierung der Symmetrie durch
die Locher fiir eine Umverteilung der Modenintensitéiten sorgt, was dazu fiithrt, dass einige
Moden unterdriickt werden und wenige Moden mit einer starkeren Intensitat ausgebildet
werden. Um den Einfluss der Lochgroflen auf die Modenausbildung besser zu verstehen,
werden im Folgenden die Grofien der Locher und die Abstdnde vom Rand variiert. In
Abb. 5.6 (a) sind die Modenwellenlédngen und Intensitédten der gleichen Mode fiir unter-
schiedliche Lochradien dargestellt. Dabei muss beachtet werden, dass aus dem simulierten

Spektrum eine Mode ausgewahlt wurde, die sich im Bereich der Photolumineszenz der Na-
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Abbildung 5.6: Simulationsergebnisse einer 300 nm dicken Hybridstruktur mit Radius
4 pm und 38 Lochern. In (a) wird der Lochradius r bei einem Abstand zum Rand von
g=200nm variiert. (b) Hier betrigt der Lochradius r=100nm und der Abstand der Licher
zum Diskrand (gemessen vom Lochmittelpunkt) g wird variiert. Der Abstand, bei dem die
Moden die grofite Intensitat aufweisen, liegt zwischen g=200-250 nm.

nokristalle befindet. Ab einem Lochradius von r>50nm sinkt die Modenintensitiat. Der
limitierende Faktor ist hier die Herstellung, da keine kleineren Locher als mit einem Ra-
dius von ca. r=80nm realisiert werden konnen (siche Kapitel 4.4). Auflerdem fallt eine
lineare Blauverschiebung der Mode mit zunehmendem Lochradius auf. Ein linearer Fit
ergibt eine Steigung von m=-0,27668=+0,066 bei einem korrigierten R? von 0,99415. Mit
dem korrigierten R? wird angegeben, wie gut die Messdaten das Modell anpassen und
im Gegensatz zum Determinationskoeffizienten R verbessert sich das korrigierte R? nicht
mit der Anzahl an Messpunkten. Je ndher der Wert an 1 liegt, desto besser passen die
Daten zu dem Fit. Fir den Abstand der Locher zum Diskrand ergibt sich eine maximale
Modenintensitat ca. zwischen g=200nm und g=250nm (sieche 5.6 (b)). Die Position der
Moden ist ebenfalls blauverschoben zu grofleren Abstanden der Locher vom Rand g. Hier
ergibt sich eine Steigung von m=-—0,07074-0,0029 (korrigiertes R?=0,98505). Der Einfluss
des Lochabstands zum Rand auf die Verschiebung der Mode ist somit geringer als der
Einfluss der Lochradien.

Zuvor konnte bereits gezeigt werden, dass die Ausbreitung der Moden weiter innen ge-
schieht als bei einer Mikrodisk ohne Lochmodulation. In Abbildung 5.7 wird die Ausbrei-
tung einer Mode fiir unterschiedliche Abstinde g der Locher zum Rand untersucht. In
5.7 (b) ist dazu das normierte absolute elektrische Feld in radialer Richtung aufgetragen.
Der Querschnitt wird dabei jeweils durch einen Modenbauch zwischen zwei Lochern ge-
legt. Fiir groflere Absténde der Locher vom Diskrand breiten sich die Moden wieder weiter
auBen aus, was ebenfalls fiir groflere evaneszente Felder sorgt. Durch die zunehmenden
Strahlungsverluste durch die evaneszenten Felder lassen sich die geringeren Giitefaktoren

fiur groflere Werte von g erkléren (siehe 5.7 (a)). Fir die Bestimmung der Giitefaktoren
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Abbildung 5.7: (a) Gitefaktoren einer Mode fiir unterschiedliche Abstinde g der Licher
zum Rand. (b) Ausschnitt der radialen Verteilung des elektrischen Feldes am Diskrand,
wobei ein Querschnitt zwischen zwei Lochern gesetzt wird. (¢) Ausbreitung des elektrischen
Feldes entlang der z-Richtung der Hybridstruktur.

wird der Quotient aus der Modenposition und der Halbwertsbreite der Mode gebildet.
Die Werte der Giitefaktoren sind dabei quantitativ nicht aussagekréftig, da lediglich das
elektrische Feld betrachtet wird, daher soll nur der Verlauf der Giitefaktoren qualitativ
betrachtet werden. Fiir kleinere Werte von g sinken die Giitefaktoren ebenfalls. Dies liegt
vermutlich an einer schlechteren Modenfiihrung in der Disk. In 5.7 (¢) ist beispielhaft eine

elektrische Feldverteilung fiir die Ausbreitung in z-Richtung gezeigt. Hier unterscheiden

Abbildung 5.8: Radiale Feldverteilungen von Hybridstrukturen bei unterschiedlichen Ab-
stinden g der Lécher zum Rand. Je grofier der Abstand der Léicher zum Rand ist, desto
grofler ist der relative Anteil des evaneszenten Feldes in den Léchern. Die Position der
Mikrodisk ist grau hinterlegt.
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5 HYBRIDSTRUKTUREN

sich die Feldverldufe fiir unterschiedliche Werte von g nicht und oberhalb und unterhalb
der Disk reicht das evaneszente Feld in das Umgebungsmedium hinein.

In Abb. 5.8 ist die radiale Feldverteilung in einem Querschnitt durch ein Loch fiir drei
verschiedene Abstinde g der Locher zum Rand dargestellt. Wie in Abb. 5.7 bereits zu
erkennen, zeigt sich auch hier die Verschiebung der Feldmaxima zum Diskrand hin, wenn
die Locher weiter in Richtung Diskmitte bewegt werden. Der relative Anteil der evanes-
zenten Felder innerhalb der Locher steigt ebenfalls an. Durch diese Streuverluste lasst
sich auch die Verringerung des Giitefaktors erkldren, wenn sich die Locher weiter innen
befinden.

Insgesamt zeigt sich damit durch die Simulationen, dass die Ausbreitung der Moden durch
die Locher weiter in Richtung Diskmitte geschoben wird, wenn die Absténde zum Dis-
krand nicht zu grof§ sind und, dass sich durch Variation der Lochradien r» und Abstéande

der Locher zum Rand g die Moden verschieben lassen.

5.2 Messergebnisse

Nach der erfolgreichen Herstellung der Hybridstrukturen und der theoretischen Betrach-
tung folgt die experimentelle Charakterisierung der Strukturen mittels Photolumineszenz-
Spektroskopie. Das Augenmerk liegt hierbei auf den Unterschieden zur Mikrodisk ohne
die Modulation durch den Lochring und auf dem Einfluss der Locher auf die Manipulation
der Moden. Im letzten Teil des Kapitels wird eine Abwandlung der Hybridstruktur un-
tersucht, bei der die Locher so weit an den Rand wandern, dass zahnradartige Strukturen

entstehen.

5.2.1 Charakterisierung der Mikrodisk

Zuerst erfolgt die Charakterisierung einer Mikrodisk ohne Lochring. Verwendet wird dazu
der in Kapitel 3.4 beschriebene Messaufbau mit dem Helium-Cadmium-Laser mit einer
Emissionswellenldnge von 325 nm. Um einen groflen Bereich des Spektrums aufnehmen zu
konnen, wird ein Gitter mit 150 Linien/mm verwendet. Das resultierende Photolumines-
zenzspektrum einer Anregung unter 0° zum Lot der Probenflache ist in Abb. 5.9 (a) links
dargestellt. Das Spektrum zeigt die Photolumineszenz der Nanokristalle, allerdings keine
Modulation durch in der Disk entstehenden Moden. Da die Mikrodisk den Grofiteil der
Strahlung durch die Seitenflichen auskoppelt und die Abstrahlung nach oben nur durch

Rauheiten an der Disk auftreten kann, spricht dies fiir die erfolgreiche Optimierung der
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Herstellung der Mikrodiskresonatoren. Erfolgen die Anregung und Detektion der Mikro-
disk hingegen unter einem Winkel von 15° (Abb. 5.9 (a) mitte), lisst sich die Uberlagerung
des Nanokristall-Spektrums durch einzelne, schmale Intensitatsspitzen detektieren. Diese
treten bei Anregung nahe des Diskrands auf und sind Fliistergaleriemoden [110, 111].
Im Spektrum tauchen dabei Moden von hoherer und geringerer Intensitdt auf, die den
TEq und TE; Moden zugeordnet werden kénnen. Fiir die Unterscheidung sind in Abb.
5.9 (b) Konturplots der absoluten elektrischen Felder entlang der radialen Richtung der
Mikrodisk dargestellt, die aus Simulationen der Disk erhalten werden (vergleiche [112]). In
den Simulationen weisen die TEq Moden hohere Intensitaten auf, was auf eine bessere Mo-
denfithrung schliefen lasst. Die Moden weisen auf der Energie- bzw. Frequenzskala einen
aquidistanten Abstand voneinander auf und konnen ihrer azimutalen Quantenzahl ein-
deutig zugeordnet werden (siehe Abb. 5.9 (a) rechts). Dazu werden die Modenpositionen
iiber einen ganzzahligen Laufindex aufgetragen, sodass der y-Achsenabschnitt bei einem
linearen Fit null betriagt. Die Giite des Fits kann dabei iiber das korrigierte R? angegeben
werden. Fiir die linearen Regressionen beider Modenarten beschreiben die Messdaten mit
einem korrigierten R? von 0,99997 die Fits also sehr gut. Der Energieabstand der Moden
betragt 31,5meV. Die TE; Moden liegen energetisch niedriger als die TEy Moden bei den
entsprechenden Quantenzahlen.

Die Giitefaktoren werden aus Messungen mit einem feineren Gitter mit einer Anzahl an
1200 Linien/mm bestimmt, mit dem ein kleinerer Bereich mit einer hoheren spektralen
Auflésung vermessen werden kann. Die Giitefaktoren berechnen sich nach Formel 2.20 mit
Q=\/AM\. Die grofiten ermittelten Giitefaktoren mit den hergestellten Mikrodisks aus Si-
liziumnanokristallen liegen dabei bei 5500. Damit sind sie um mehrere Gréfenordnungen
kleiner als die maximal erreichbaren Giitefaktoren mit Mikrodisks, die aus Silizium be-
stehen. Die erreichbaren Giitefaktoren liegen dort in der GréSenordnung von 10°. Der
Grund, wieso sich Silizium so gut fiir die Verwendung in Mikrodiskstrukturen eignet, sind
der hohe Brechungsindex und die geringen Absorptionen bei der Telekommunikationswel-
lenlédnge [64, 113]. Die Griinde fiir die deutlich geringeren Giitefaktoren hingen mit dem
kleineren effektiven Brechungsindex des SiO,/SiON-Schichtsystems (n~1,57 im Vergleich
zu n=3,8 fiir Silizium bei einer Wellenldnge von 700 nm) und der kleineren untersuchten
Wellenlénge im optischen Bereich zusammen. Auflerdem ist die hohe Photolumineszenz
der Nanokristalle nachteilig fiir die Qualitat des Resonators, da durch die Nanokristalle
eine Absorption des Lichts stattfinden kann, was zu Verminderungen der Giite des Re-
sonators fiithrt [58, 61] (siehe Unterkapitel 2.3.1). Jedoch wére eine Detektion der Moden

mittels PL-Spektroskopie ohne die Photolumineszenz der Nanokristalle nicht moglich.
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Abbildung 5.9: (a) Unter Anrequng und Detektion unter 0° ist das Photolumineszenz-
spektrum der Nanokristalle sichtbar, allerdings ohne Modulation durch Moden. Bei gewin-
kelter Anregung und Detektion unter 15° sind die in der Mikrodisk entstehenden Flister-
galeriemoden sichtbar. Die TEy und TE; Moden kénnen ihren jeweiligen Quantenzahlen
zugeordnet werden. (b) Konturplots der radialen Feldverteilungen fir TEy und TE, Moden
aus Simulationen mit CST Studio Suite.

5.2.2 Charakterisierung der Hybridstrukturen

Nachdem die Mikrodisk ohne Lochring charakterisiert wurde, folgt nun der eigentliche
Gegenstand dieser Arbeit, die modifizierte Struktur aus einer Mikrodisk und einem eindi-
mensionalen photonischen Kristall. Zuerst werden Hybridstrukturen mit einer Lochanzahl
von Lp=40 untersucht. Eine Analyse fiir unterschiedliche Lochanzahlen wird spéater im
Kapitel durchgefiihrt. Fir die Photolumineszenz-Spektroskopie wird wieder der Helium-
Cadmium-Laser mit einer Emissionswellenlange von 325 nm und das grobe spektroskopi-
sche Gitter mit 150 Linien/mm verwendet. Die Messungen erfolgen hier in Anregungs- und
Detektionsgeometrie unter 0°, da im Unterschied zu der Mikrodisk, bei der die Emissionen
durch die Seitenflichen erfolgen, die Emission senkrecht geschieht. Grund dafiir sind die
Locher, die wie Defekte in der Oberfliche wirken, dhnlich wie Rauheiten an der zuvor
diskutierten Disk, die ebenfalls fiir eine senkrechte Emission sorgen wiirden. Die Messun-
gen in senkrechter Geometrie gestalten sich dahingehend als einfacher, da der Fokus bei
Variation der Position auf der Probe nicht gedndert werden muss, was die Lokalisierung
der einzelnen Disks vereinfacht.

Zwei exemplarische Spektren, bei denen sich der Abstand der Loécher zum Diskrand g
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unterscheidet, sind in Abb. 5.10 (a) dargestellt. Die Spektren dhneln dahingehend dem

a b
@ 4 oF . T [—r=90nm, g=220nm ( )1,85 A S
— e =
' ! r=90nm, g=280nm L Photonische = 4 i
‘» 05 ! . Bandliicke .- .
405 ] .'. T .I. ]
€ 00 X - 1 . ]
IS ] .
[) 1,0 [ n 1 L ]
4: n n
k3 . -

05 - . T 1
= : -
S - 1. 1
Z 00 o ' ) ) ) L \ \ \

1,6 1,7 1.8 1.9 0 5 10 15 0 5 10 15
Energie [eV] Index Index

Abbildung 5.10: (a) Zwei exemplarische PL-Spektren der Hybridstrukturen mit einem
Radius von R=4 um, einer Lochanzahl von Lp=40 mit Lochradien von r=90 nm und den
Abstinden der Locher vom Rand von g=200 nm (grau) und g=280 nm (blau). Die Moden
verschieben sich bei grofieren Werten von g zu gréfieren Energien bzw. kleineren Wellenldn-
gen. Die senkrechte Anregungs- und Detektionsgeometrie ist im Piktogramm dargestellt.
In (b) sind die Modenpositionen tber einen willkirlichen ganzzahligen Index fir beide
Spektren aufgetragen. In rot ist die simulierte photonische Bandliicke hinterlegt.

PL-Signal der Mikrodisk, dass ebenfalls das PL-Signal der Nanokristalle mit einer Uber-
lagerung von Moden vorliegt. Allerdings ist hier die Ausprigung der einzelnen Moden
deutlich unterschiedlich und die Unterscheidung zwischen TEy- und TE;-Moden ist nicht
mehr eindeutig zu treffen. Es féllt auf, dass jeweils eine oder wenige Moden deutlich in-
tensiver sind als die anderen Moden. Es findet also durch die Modifikation der Struktur
mit den Lochern eine Umverteilung der Modenenergien statt, wobei eine oder wenige Mo-
den eine Verstarkung erfahren (£=1,595¢eV und £=1,675¢€V bei g=200 nm und £=1,6 eV
bei g=280nm) und die anderen Moden eine Abschwéchung. In Rot ist die Position der
photonischen Bandliicke eingezeichnet, die aus Simulationen der Transmission im ent-
sprechenden Nanosteg erhalten wird. Die intensiven Moden liegen jeweils bei kleineren
Energien auflerhalb der Bandliicke, wahrend Moden im Bereich der Bandliicke eine Ab-
schwiachung widerfahrt, was ein Indiz dafiir ist, dass die Lichtausbreitung innerhalb der
Bandliicke verringert wird. Es bilden sich also ebenfalls mehrere Moden in den Hybrid-
strukturen aus, wobei die Intensitdten und Giitefaktoren sich bei den jeweiligen Moden
unterscheiden. In Abb. 5.10 (b) ist die Auftragung der Modenpositionen der dargestell-
ten Spektren iiber einen willkiirlichen ganzzahligen Index dargestellt. Hier lasst sich tiber
einen groBeren spektralen Bereich keine eindeutige Aussage tiber die Modenart treffen.
Die photonische Bandliicke konnte fiir eine Verschiebung der Moden sorgen.

Um weitere Aussagen iiber die Ausbildung und Ausbreitung der Moden treffen zu kon-
nen, werden bei Hybridstrukturen mit Radien von R=4pm und mit einer Lochanzahl von

L;,=40 der Einfluss von verschiedenen Lochradien r und Abstédnden der Lécher vom Rand
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Abbildung 5.11: Modenwellenlingen von einer TEy und einer TE, Mode abhdngig vom
(a) Lochradius r und vom (b) Abstand der Locher vom Rand g aufgetragen. Inset: Aus-
schnitt eines Spektrums einer Hybridstruktur mit Radius R=4 uym, L,=40 Ldéchern mit

einem Lochradius von r=120 nm und einem Lochabstand vom Rand von g=280nm. Die
TEy und TE, Mode sind gekennzeichnet.

g untersucht. Dazu wird wieder das Gitter mit 1200 Linien/mm verwendet, um einen klei-
nen Spektralbereich fein auflésen zu konnen. Es werden jeweils zwei unterschiedliche Mo-
den betrachtet, die im Inset in Abb. 5.11 dargestellt sind, eine schmalere Mode mit einer
geringeren Intensitét bei einer kleineren Wellenldnge (TE;)und eine breitere Mode (TEy)
bei einer grofleren Wellenldnge. Die Moden lassen sich jeweils fiir die unterschiedlichen
Hybridstrukturen im Spektrum finden. Fiir zunehmende Lochradien (siehe Abb. 5.11 (a))
schieben die Moden zu kleineren Wellenldngen, was konsistent zu den Ergebnissen der
Simulationen ist, die in Abb. 5.6 zu finden sind. Es werden die Modenpositionen tiber den
Lochradius aufgetragen und es lassen sich lineare Regressionen anfitten (der Ubersichtlich-
keit halber sind sie nicht im Spektrum eingezeichnet). Die Steigung betrédgt bei den Fits
zwischen m=—0,417+0,033 und m=-0,31940,039, mit korrigierten R? zwischen 0,90415
und 0,99954. Die Steigungen weichen damit zwischen 15% bis 50% von der Verschiebung

in der Simulation ab, liegen allerdings in der gleichen Gréenordnung. Die Abweichungen
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zwischen Simulation und Experiment lassen sich durch Herstellungsungenauigkeiten, ein
ideales Modell in den Simulationen und durch genéherte optische Konstanten erkléren.
Erkléren lasst sich die Blauverschiebung der Moden fiir grolere Lochradien durch einen
kleineren effektiven Radius, den das eingestrahlte Laserlicht erfahrt. Wie in Abb. 5.5 zu
sehen, breiten sich die Moden in den Hybridstrukturen weiter innen liegend als bei der
Mikrodisk aus, ein groflerer Lochradius sorgt damit fiir eine effektiv kleinere Disk, die zu
blauverschobenen Moden fiihrt.

Auf den x-Achsen in Abb. 5.11 (b) sind die Abstédnde der Locher vom Rand g aufgetra-
gen. Wie bei den unterschiedlichen Radien ist auch hier die Tendenz erkennbar, dass die
Modenpositionen bei grofleren Absténden der Locher zum Rand zu kleineren Wellenlén-
gen und damit groBleren Energien schieben. Wieder lassen sich lineare Regressionen an
die Messpunkte fitten (ebenfalls nicht im Spektrum dargestellt). Die Steigungen betra-
gen hier zwischen m=—0,0347+0,01 (korrigiertes R?=0,61661) und m=-—0,01681+0,003
(korrigiertes R?=0,75937). Die Verschiebungen liegen somit wieder in der gleichen Gro-
Benordnung wie die Ergebnisse der Simulation. Bei der Verschiebung der Modenpositionen
iiber den Abstand der Lécher zum Rand g liegen die Werte fiir das korrigierte R? weiter
von 1 entfernt als fiir die Verschiebung tiber den Lochradius r. Mit Letzterem lésst sich
die Modenverschiebung demnach praziser gestalten. Die Verschiebung der Moden l&sst
sich wieder so erklaren, dass das Licht einen kleineren effektiven Radius erfahrt, bei gro-
Beren Absténden der Locher vom Rand ¢g. Da die Moden sich bei weiter zunehmenden
Absténden wieder weiter auBlerhalb in der Disk ausbreiten (siche Abb. 5.7), konnte die
Verschiebung sich wieder zu grofferen Wellenléngen bewegen. Was ebenfalls analog zu den
Simulationen ist, ist, dass die Steigung der Verschiebung bei unterschiedlichen Lochradien
eine GroBenordnung grofler ist, als die Verschiebung bei unterschiedlichen Absténden der
Locher vom Diskrand. Mit der Wahl der Lochradien und dem Lochabstand vom Rand
lassen sich also die Modenpositionen gezielt manipulieren.

Neben der zentralen Position der Mode sind andere interessante Eigenschaften der Gii-
tefaktor und die Fliache unterhalb der Mode, die die gesamte integrierte Intensitét der
Mode wiedergibt. Um dartiber Aussagen zu treffen, werden die gleichen Moden unter-
sucht wie in Abb. 5.11. Die TE; Mode weist dabei eine geringere integrierte Intensitét
bei einem hoheren Giitefaktor auf als die TEy Mode. Im Diagramm 5.12 erfolgt die Auf-
tragung wieder iiber den Abstand der Locher vom Diskrand ¢ und die unterschiedlichen
Lochradien r sind in unterschiedlichen Farben dargestellt. Unten ist jeweils die integrierte
Intensitdat der Moden nach subtrahierter Basislinie dargestellt. Die integrierten Intensi-
taten zugehorig zur TEy Mode, weisen eine Tendenz auf, dass die grofiten integrierten
Intensitaten bei Lochabstanden vom Rand zwischen ¢g=240nm und ¢g=280nm gegeben

sind. Fir die verschiedenen Lochradien lasst sich keine klare Tendenz feststellen. Fur die
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Abbildung 5.12: Grtefaktoren und integrierte Intensitaten einer TEy und einer TFE;
Mode abhdngig vom Lochradius und vom Abstand der Lécher vom Rand. Inset: Ausschnitt
eines Spektrums einer Mikrodisk mit Radius R=4 ym, L,=40 Léchern mit einem Lochra-
dius von r=120 nm und einem Lochabstand vom Rand von g=280 nm.

TE; Mode ist ebenfalls ein leichter Verlauf einer zuerst steigenden integrierten Intensi-
tét mit einem Maximum zwischen g=200 nm und ¢g=225nm und anschlieend sinkenden
integrierten Intensitdten zu erkennen. Bei den Giitefaktoren lasst sich eine dhnliche Ten-
denz beobachten, die vor allem fiir die TE; Mode deutlich wird. Zwischen Lochabstidnden
vom Rand zwischen g=240nm und ¢=280nm weisen die Hybridstrukturen die Moden
mit den hochsten Giiten auf. Fiir die TEy Mode ist dieses Verhalten weniger stark ausge-
pragt. Dieses Verhalten ist analog zu den Simulationen (siehe Abb. 5.7). Auch wenn im
Experiment das Maximum des Giitefaktors verschoben ist, was wieder durch die bereits
oben erklérten Unterschiede zwischen Experiment und Simulation gegeben ist. Erkléren
lasst sich dieses Verhalten der Giitefaktoren durch Streuverluste des evaneszenten Feldes,
wenn das Maximum des elektrischen Feldes, bei groen Werten fiir g, naher am Diskrand
gefiihrt wird. Fiir Locher, die sich nah am Rand befinden, konnte generell eine schlechtere
Modenfihrung vorliegen. Auch in Bezug auf den Giitefaktor ist keine klare Abhangigkeit
des Lochradius erkennbar. Der hochste Giitefaktor betrégt 4000 fiir einen Lochradius von
120 nm. Damit ist die Giite einer derartigen Hybridstruktur kleiner als bei einer Mikrodisk
ohne Lochring, was wie erwartet ist, da die Locher Defekte in dem Resonator sind und

Defekte sich in geringeren Giitefaktoren duflern (siehe apgr in Unterkapitel 2.3.1).
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Nachdem zwei einzelne Moden einer Hybridstruktur analysiert wurden, stellt sich weiter
die Frage nach den Positionen der Moden innerhalb der Disk. Bei Mikrodisks breiten sich
die Flistergaleriemoden am Diskrand aus, sodass an diesen Stellen die PL-Messungen
erfolgen. Bei den Hybridstrukturen é&ndern sich die Intensitdten der Moden bei verschie-
denen Positionen auf der Disk. Fiir die vorherigen Messungen wurde eine Position ge-
wahlt, bei der die Modenmodulation gut auf der Nanokristall-Photolumineszenz sichtbar
ist. Um die Modenpositionen genauer untersuchen zu konnen, werden ortsaufgeloste PL-
Messungen durchgefiihrt (siehe Abb. 5.13). Dazu wird auf der Probe ein 19x 19 pm? grofier
Bereich mit einer Auflésung von 500 nm mit x-y-Piezoverstellern abgerastert. Fiir jeden
Messpunkt auf der Probe wird ein vollstandiges Photolumineszenzspektrum aufgezeich-
net. Vermessen wird eine Hybridstruktur mit Radius =4 pm mit 40 Lochern, die einen
Lochradius von r=80nm aufweisen und ¢g=350nm vom Diskrand entfernt sind. Dabei
wird eine Struktur mit einem eher grofflen Lochabstand vom Rand gewéhlt, da bei dieser
mehr einzelne Moden unterscheidbar sind. Ein beispielhaftes Spektrum der Hybridstruk-
tur, aufgenommen in der Diskmitte, ist in Abb. 5.13 oben links dargestellt. Es lassen sich
die Gesamtintensitdt und die einzelnen Moden getrennt betrachten. Die Gesamtintensi-
tat der Photolumineszenz fiir jeden einzelnen gemessenen Punkt ist oben rechts abge-
bildet. Diese wird durch das Integral der Intensitit tiber die Wellenlange des gesamten
vom Detektor erfassten spektralen Bereichs ermittelt (grau hinterlegte Flache im Pho-
tolumineszenzspektrum). Dargestellt wird die integrierte Intensitit in Abhangigkeit der
zugehorigen x- und y-Koordinaten. Insgesamt zeigt das Intensitatsprofil der Photolumi-
neszenz eine runde Form, die etwa die Form der Mikrodisk reproduziert. Auflerhalb der
Disk fillt die Intensitat nicht abrupt auf null ab, wegen der numerischen Apertur und
da die Disk nicht nur senkrecht, sondern auch einen gewissen Teil der Strahlung seitlich
auskoppelt. Im Zentrum der Disk ist ein Bereich von héherer Intensitéat beobachtbar, der
mit der Position des Silizium-Stegs tibereinstimmt, welcher die Disk tragt. Da sich hier
unterhalb des SiO,/SiON-Schichtsystems das Silizium befindet, kommt es an der Grenz-
flache zu einer erhohten Reflexion, was sich in einer hoheren Photolumineszenz duflert,
da keine Strahlung aus der Unterseite der Diskmembran auskoppeln kann. Ein weiteres
Resultat dieses Flachenscans sind die raumlichen Positionen der einzelnen photonischen
Moden innerhalb der Disk. Dazu wird die Basislinie der im Spektrum links markierten
Moden subtrahiert und an jede Mode eine Lorentzkurve angefittet. Fiir jeden Fit wird die
Fléche unter der Lorentzkurve fiir jede x-y-Koordinate ermittelt. Exemplarisch dargestellt
ist die Flache der Mode bei einer Wellenldnge von 741 nm in Blau. Die integrierte Inten-
sitdt wird fiir jede Messposition aufgetragen und ist in den iibrigen Intensitatsprofilen in
Abb. 5.13 zu finden. In schwarz ist die Position der Mikrodisk eingezeichnet, die sich aus

dem Intensitatsprofil der Gesamtphotolumineszenz ableiten lésst. Fiir eine Mikrodisk
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Abbildung 5.13: Ortsaufgeloste Photolumineszenzmessung einer Hybridstruktur mit
Lp=40 Léchern, Lochradius r=80nm und g=350nm. Oben links ist das aufgenomme-
ne Photolumineszenzspektrum nahe der Diskmitte zu sehen (die Position wurde anhand
der grofiten Gesamtintensitit gewdhlt). Es wurde ein quadratischer Bereich mit einer Sei-
tenldnge von 19um abgescannt, mit einer Schrittweite von 0,5um. Oben rechts ist die
ortsaufgeloste Gesamtintensitdt (im Spektrum grau hinterlegt) zu sehen. In den anderen
Konturplots die integrierten Intensititen unter den einzelnen markierten Moden (exem-
plarisch blau hinterlegt). Der schwarze Ring verdeutlicht die Position der Disk.
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ohne Lochmodulation wiirden sich Intensitétsprofile mit Maxima am Diskrand ergeben,
da sich hier die Fliistergaleriemoden ausbreiten. Und auch fiir die Hybridstruktur wird
auf Basis der Feldverteilungen aus den Simulationen ein solches Verhalten erwartet, auch
wenn die Maxima des elektrischen Feldes etwas nach innen verschoben sind, im Vergleich
zur Mikrodisk. Bei der Hybridstruktur unterscheiden sich die Intensitatsprofile sowohl
von den Fliistergaleriemoden als auch von den Modenprofilen untereinander. Die beiden
wenig ausgepragten Moden bei 676 nm und 689 nm zeigen ihre grofiten integrierten In-
tensitaten am unteren linken Diskrand. Weitere Moden zeigen eher eine Ausbreitung mit
Maximum in der Diskmitte. So auch eine der intensiveren Moden bei 741 nm. Ahnlich
wie das Intensitétsprofil der Gesamtlumineszenz ist das Maximum in der Diskmitte auf-
zufinden. Dies konnte ein Indiz dafiir sein, dass auch bei der Auskopplung der einzelnen
Moden der Steg der Hybridstrukturen die Lichtauskopplung beeinflusst. Durch schmalere
Stege, die allerdings fiir instabilere Disks sorgen, kénnte der Einfluss des Steges minimiert
werden. Eine weitere intensive Mode taucht bei 775 nm im Spektrum auf. Diese hat ihre
hochsten Intensitédten ebenfalls am Diskrand, allerdings am Linken und am Rechten und
weist dazwischen bei den konstanten y-Koordinaten ebenfalls eine erhohte Intensitat auf.
Diesem Intensitatsverlauf folgen die beiden Moden bei 790 nm und 806 nm. Ebenfalls im
PL-Spektrum markiert ist die simulierte photonische Bandliicke in Rot. Die Modenaus-
kopplung wird hier ebenfalls von dem Steg beeinflusst, da sich die grofiten integrierten
Intensititen der beiden Moden in der Diskmitte befinden. Wie in Abb. 5.10 befinden sich
die intensivsten Moden ebenfalls auflerhalb der Bandliicke bei grofieren Wellenldangen bzw.
kleineren Energien.

Nachdem gezeigt werden konnte, dass die entstehenden Moden unterschiedlich intensiv
sind, stellt sich die Frage, ob sich die Hybridstruktur mit Siliziumnanokristallen als op-
tisch aktives Medium ebenfalls als lasende Struktur eignet, wie es fiir andere Mikrodisks
und auch modifizierte Mikrodiskstrukturen aus (In,Al,Ga)As/(In,Ga)As Quantentopfen
der Fall ist [17, 20, 114]. Um dies zu tiberpriifen, wird eine leistungsabhéngige Photolu-
mineszenzmessung durchgefithrt. Dabei wird der gepulste Laser mit einer Anregungswel-
lenlange von 355 nm verwendet, die Laserleistung wird schrittweise verringert. Vermes-
sen wird die gleiche Hybridstruktur wie bei der ortsaufgelosten PL-Messung (R=4pm,
L,=40, r=80nm, g=350nm). Die Position auf der Disk wird dabei so gewahlt, dass eine
hohe Gesamtintensitit vorliegt und die Moden gut sichtbar sind. Dabei kénnen aufgrund
der Verwendung des anderen Lasers mehr Moden angeregt werden, als in 5.13 erkenn-
bar sind, diese weisen allerdings die geringsten Intensititen auf. Ausgewertet werden die
einzelnen PL-Spektren wieder, indem die Moden mit einer Lorentzkurve gefittet wer-
den und die integrierten Intensitédten der Moden in Abb. 5.14 aufgetragen werden. Die

Moden im PL-Spektrum sind in der gleichen Farbe markiert wie deren integrierten In-
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Abbildung 5.14: Leistungsabhdngige Photolumineszenzmessung an einer Hybridstruktur
mit Radius R=4 pm, mit L,=40 Lichern mit Lochradius =80 nm und einem Abstand der
Lécher vom Rand von g=350 nm. Die Anregqungsleistung wird schrittweise verringert und
die integrierten Intensitdten der einzelnen Moden bestimmt.

tensitéiten, aufgetragen tiber die Anregungsleistungen. Das leistungsabhéngige Verhalten
zeigt den typischen Verlauf fiir spontane Emission in einem Drei-Niveau-System [115].
Als geringste Anregungsleistung werden hier 0,08 pW (entspricht einer Fldchenleistung
von 19,6 W /cm?) verwendet. Selbst bei dieser geringen Leistung bilden sich die Moden im
Photolumineszenzspektrum aus.

In Abb. 5.15 ist die Polarisationsabhéngigkeit von drei Moden aufgetragen. Dazu wird
der Helium-Cadmium-Laser mit dem in Kapitel 3.4 beschriebenen Aufbau verwendet,
der eine vertikale Polarisierung zum Aufbau aufweist. Es wird ein drehbarer Polarisati-
onsfilter vor dem Spektrometereingang platziert und eine Hybridstruktur fokussiert mit
einem Lochradius von r=80nm. Wie erwartet lésst sich die Polarisationsabhangigkeit des
Lasers fiir die Moden reproduzieren, wobei die Polarisierbarkeit unterschiedlich stark aus-

fallt. Daraus kann geschlossen werden, dass die kugelformigen Nanokristalle keine eigene
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Abbildung 5.15: Polarisationsabhdngige Photolumineszenzmessung an einer Hybrid-
struktur mit 40 Léchern mit einem Lochradius von r=80 nm und g=250 nm.
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Abbildung 5.16: (a) Zwei gemessene Photolumineszenzspektren fiir unterschiedliche
Lochanzahlen. Die ausgewerteten Moden sind markiert und in Rot die photonische Band-
liicke hinterlegt. Die intensivsten Moden liegen auflerhalb der Bandlicke. (b) Bestimmte
Modenpositionen fiir unterschiedlich viele Locher mit einem linearen Fit, der die Ver-
schiebung der Moden andeutet, die eine dhnliche Steigung aufweist wie die Steigung der
photonischen Bandlicke, die in Rot eingezeichnet ist.

polarisationsabhédngige Abstrahlcharakteristik aufweisen.

Im ersten Teil der Auswertung der modifizierten Mikrodiskstrukturen wurden der Ein-
fluss der Lochgroflen und Positionen auf die Giite und Positionen der Moden und die
Modenausbreitung innerhalb der Strukturen untersucht. Dabei wurde bislang die Anzahl
der Locher nicht variiert. Im Folgenden folgt daher die Untersuchung des Einflusses der
Lochanzahl auf die Modenausbreitung innerhalb der Diskstrukturen. In Abb. 5.16 (a) sind
zwei Photolumineszenzspektren fiir Lochanzahlen von 38 und 41 dargestellt. In Rot unter-
legt sind die Bandliicken des photonischen Kristalls mit der jeweiligen Lochanzahl. Wieder
bilden sich in der photonischen Bandliicke lediglich unterdriickte Moden aus und die in-
tensivsten Moden befinden sich auflerhalb der Bandliicke bei grofferen Wellenlédngen. In
Abb. 5.4 (b) ist die Bandliicke des photonischen Kristalls in dem Spektralbereich, in dem
die Photolumineszenz der Nanokristalle liegt, in Rot dargestellt. Fiir die beiden unter-
schiedlichen Lochanzahlen sind die Positionen der markierten Moden als blaue Quadrate
dargestellt. Da sich auch hier viele unterschiedlich stark ausgepragte Moden in den Spek-
tren befinden, ist eine eindeutige Aussage schwierig zu treffen. Es scheint eine Tendenz
vorzuliegen, dass sich die Moden mit dhnlicher Steigung (gemitteltes m=—14,6740,77)
verschieben wie die Bandliicke des photonischen Kristalls. Die Moden verschieben sich

dabei bei groBleren Lochanzahlen zu grofieren Frequenzen bzw. kleineren Wellenlédngen.

5.3 Zahnradstrukturen

Als Abwandlung der Mikrodiskstrukturen mit einem Lochring werden Strukturen un-

tersucht, bei denen die Locher weiter zum Rand verschoben werden, bis nur noch ein
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Halbkreis innerhalb der Disk liegt, sodass Zahnradstrukturen entstehen. Da diese Reso-
natoren im Gegensatz zu den zuvor Untersuchten keine kleinen, nah am Rand befindlichen

Strukturen aufweisen, kann der Herstellungsprozess vereinfacht werden.

5.3.1 Herstellung

Die Herstellung der Zahnradstrukturen kann wie die Herstellung der Hybridstrukturen
ebenfalls mit dem Negativlack ma-N 2403 und einer Chromhartmaske erfolgen. Da durch
die Zahnradzdhne allerdings keine kleinen Locher, die einen festen Abstand vom Rand
haben und senkrecht gedtzt sein sollen, hergestellt werden miissen, ergibt sich bei Ver-
wendung des Positivlacks CSAR 62 nicht das Problem, dass die Locher sich nach oben hin
verbreitern. Da mit Verwendung des Positivlacks das Aufdampfen der Chromhartmaske
und der anschlieBende Lift-Off Prozess wegfallen, gestaltet sich der Prozess als schneller
und einfacher und wird gegentiber der Verwendung des Negativlacks favorisiert. Die ein-
zelnen Prozessschritte sind in Abb. 5.17 schematisch dargestellt. Die Parameter fir das
Aufschleudern und Ausbacken des CSAR 62 Lacks wurden in Kapitel 4 vorgestellt. Bei
Positivlacken werden belichtete Bereiche bei der Entwicklung herausgelost, also wird hier
ebenfalls eine Maske verwendet, bei der ein Quadrat mit Kantenlange 35 pm mit zahnrad-
formiger Aussparung geschrieben wird, sodass die Bereiche um die Disk herum belichtet
werden. Fir die Herstellung wird die Raith Voyager Anlage mit einer Beschleunigungs-
spannung der Elektronen von 50 kV und einer 60 pm grofien Apertur verwendet. Eine Do-
sisvariation zeigt, dass Dosen unter 150 pC/cm? Proben mit glatten Réindern liefern. Bei
einem Dosiswert von 130 nC/cm? weichen die Radien der Aussparungen nur um ca. +6 %
von den in der Lithografiemaske vorgegebenen Radien ab. Fiir die Ubertragung der Litho-
grafiemaske in das darunterliegende Schichtsystem und fiir das Unterdtzen der Disks wird
ebenfalls reaktives Ionenitzen mit den oben bereits beschriebenen Atzprozessen verwen-
det. Da hier das Schichtsystem mit 360 nm ca. 40 nm dicker ist, als bei zuvor verwendeten
Proben, wird die Atzdauer des anisotropen SiO,-Prozesses auf 60 Minuten erhoht. Die
Diskstrukturen haben einen Durchmesser von 6 pm und sind damit 2 pm kleiner als die
zuvor hergestellten Hybridstrukturen. Die Dauer des isotropen Silizium-Atzprozesses wird
daher nach unten angepasst, auf 45 Sekunden, um ein komplettes Atzen des Steges zu
verhindern. Um den Lack zu entfernen, kann entweder wieder eine Lackentfernerfliissigkeit
verwendet werden oder ein Sauerstoffplasma. Bei der Fliissigkeit konnten sich die Disks
durch die Oberflachenspannung bei zu kleinen Stegen von der Probenoberflidche 16sen oder
umfallen, auch wenn die Strukturen eigentlich stabil sind und auch in der im Herstellungs-
prozess zuvor verwendeten Chrométze nicht beschadigt wurden, wird das Lackveraschen

durch ein Sauerstoffplasma gewéahlt, da dadurch die Beschaffenheit der Zahnradstruktu-

72



5.3 ZAHNRADSTRUKTUREN
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Abbildung 5.17: Schemaskizze der einzelnen Schritte bei der Herstellung der Zahnrad-
strukturen mit dem Positivlack CSAR 62. Unten befindet sich eine REM-Aufnahme der
fertigen Struktur mit Radius R=3 pm und 21 Zahnradaussparungen bei einem Radius von
r=100 nm.

ren nicht beeinflusst wird. Bei den fertig hergestellten Diskstrukturen wird der Radius
der Aussparungen zwischen =100 nm und =400 nm in 50 nm Schritten variiert und die

Aussparungsanzahl zwischen 15 und 42 mit unterschiedlichen Intervallen.

5.3.2 Messergebnisse

Die Charakterisierung der Zahnradstrukturen erfolgt analog zu den Hybridstrukturen mit-
tels Photolumineszenz-Spektroskopie. Dabei wird zuerst der Einfluss der Lochparameter
auf die Moden untersucht und anschliefend die Modenpositionen innerhalb der Disk und
die Intensitatsprofile bei variierter Anregungsleistung.

Es werden verschieden grofle Aussparungen der Zahnrader hergestellt, die Lochradien va-

rileren dabei zwischen r=100nm und r=400nm. Je grofer die Aussparungen allerdings
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sind, desto schlechter ist die Modenfithrung, sodass die Locher bis =200 nm ausgewer-
tet werden, da hier eine gute Modenfithrung gewéhrleistet ist. Wie die Hybridstrukturen
werden die Zahnradstrukturen ebenfalls in senkrechter Anregungs- und Detektionsgeome-
trie untersucht. In Abb. 5.18 sind links Photolumineszenzspektren bei unterschiedlichen
Lochradien r und gleicher Lochanzahl L, dargestellt. Die vermessene Disk hat einen Radi-
us von R=3nm, sodass die berechnete photonische Bandliicke aulerhalb des Bereichs der
Nanokristall-Photolumineszenz liegt. Auch die Verschiebung der Modenpositionen weist
wie bei den Hybridstrukturen eine Blauverschiebung zu gréfleren Lochradien auf. Fir die
Verschiebungen der Moden aufgrund der unterschiedlichen Radien liegt die gemittelte
Steigung bei m=—0,22640,018, wobei sich der Toleranzbereich dabei aus der Standard-
abweichung ergibt. Damit stimmt die Steigung innerhalb des Toleranzbereichs mit der
Steigung aus den Simulationen iiberein.

Ebenfalls wird die Modenverschiebung durch unterschiedliche Lochanzahlen L; unter-
sucht (siehe rechts in Abb. 5.18). Unten sind zwei Photolumineszenzspektren fiir Lochra-
dien von r=150nm dargestellt, in Gelb mit 17 Léchern und in Lila mit 38 Lochern. Oben
sind Modenpositionen von Disks mit Lochanzahlen zwischen 15 und 38 aufgetragen. Bei
weniger Lochern lassen sich keine auswertbaren Moden in den Spektren erkennen. Die
einzelnen Moden zeigen ebenfalls wie bei den Hybridstrukturen eine Verschiebung zu klei-

neren Wellenldngen fiir groflere Lochanzahlen. Die Modenpositionen werden wieder mit
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Abbildung 5.18: Links: Modenverschiebung in Abhdngigkeit der Lochradien fiir L,=42
und einen Diskradius von R=3 um. Bei gréfieren Lochradien verschieben sich die ent-
sprechenden Moden zu kleineren Wellenldngen. Rechts ist die Verschiebung der Moden
abhdngig von der Anzahl an Léchern in der Disk dargestellt. Je grofier die Lochanzahl,
desto blauverschobener die Mode.
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linearen Regressionen angepasst. Die gemittelte Steigung betrégt dabei m=—0,23+0,021,
damit liegt sie in der gleichen Groflenordnung wie die Verschiebung durch unterschiedliche
Radien und weist einen deutlich geringeren Einfluss auf, als die Verschiebung aufgrund
der Lochanzahl bei den Hybridstrukturen. Dies konnte sich durch den geringeren Effekt
einer Aussparung auf die Ausbreitung der Flistergaleriemoden als bei den Lochern der
Hybridstruktur, die sich vollstéandig in der Disk befinden, erkléren lassen. Bei den Zahn-
radstrukturen lassen sich die Modenpositionen somit auch gezielt manipulieren und durch
Variation der Lochradien oder der Lochanzahl anpassen.

In Abbildung 5.19 (a) werden die einzelnen Moden im Photolumineszenzspektrum in ei-
ner Zahnradstruktur untersucht. Dafiir wird eine Disk mit einem Radius von R=3 pm mit
einer Lochanzahl von L,=39 und einem Lochradius von =100 nm verwendet. Die Moden
sollen wieder ihrer azimutalen Quantenzahl zugeordnet werden. Dazu sind sie in 5.19 (b)
mit drei linearen Regressionen gefittet worden. Im Spektrum lésst sich erkennen, dass die

blau dargestellten Moden weniger stark ausgepréagt sind als die anderen Moden, was dafiir
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Abbildung 5.19: (a) Photolumineszenzspektrum einer Zahnradstruktur mit einer Grifle
von R=3 pm und L,=39 Lichern mit einem Lochradius von r=100 nm. Die identifizierten
Moden werden farblich markiert und (b) ihrer entsprechenden azimutalen Quantenzahl
zugeordnet. (c) zeigt den simulierten Verlauf des elektrischen Feldes der Struktur mit sich
nebeneinander ausbreitenden TEy und TE, Moden. (d) und (e) zeigen die Feldverteilungen
der TEy und T'Ey Moden fiir radiale und azimutale Querschnitte.
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spricht, dass diese zu einer anderen Modenart gehéren (korrigiertes R2=0,99996). Fiir die
grau markierten Moden ergibt sich ein korrigiertes R*=0,99986 und fiir die rot markierten
Moden ein korrigiertes R?=0,99990. Um Hinweise auf die Modenart erhalten zu koénnen,
wird eine entsprechende Zahnradstruktur in CST Studio Suite simuliert. Das elektrische
Feld eines kleinen Bereichs dazu ist in 5.19 (¢) abgebildet. Im dargestellten Bereich lassen
sich ebenfalls Moden unterschiedlicher Intensitit erkennen. Aufgrund der Herstellungs-
toleranzen und Idealisierungen in der Simulation stimmen die energetischen Positionen
in 5.19 (a) und (c) nicht tiberein. In 5.19 (d) und (e) sind dazu die entsprechenden Feld-
verteilungen der Moden aus (c) fiir jeweils einen radialen und azimutalen Querschnitt
dargestellt. Aulerhalb des dargestellten Bereichs werden weitere Moden untersucht, die
ebenfalls den Charakter von TEjy Moden aufweisen. Damit konnen die gemessenen Moden
ebenfalls den TEy; und TE; Moden zugeordnet werden.

Wird die eindimensionale photonische Bandliicke anhand des zuvor beschriebenen Na-
nostegs dimensioniert, liegt sie fiir die gewédhlten Parameter auflerhalb des Bereichs der
Nanokristall-Photolumineszenz. Die Verschiebung der TEy; Moden (siche graue und rote
lineare Regressionen) konnte ein Indiz dafiir sein, dass sich dennoch in diesem Bereich
eine Bandliicke befindet und sich die Modellierung des Nanosteges nicht dazu eignet, die
Zahnradstruktur zu beschreiben. Allerdings lésst sich fiir derartige Zahnradstrukturen
kein zufriedenstellender photonischer Kristall modellieren, der das Ergebnis unterstiitzen
wiirde.

In Abbildung 5.20 sind die Ergebnisse einer ortsaufgelosten Photolumineszenzmessung
dargestellt. Bei der Messung wird ein Bereich von 15x15um? in Intervallen von 0,5 pm
abgerastert. Im Photolumineszenzspektrum (oben links) lassen sich neun auswertbare
Moden identifizieren. Zwei weitere TE; Moden geringer Intensitat sind in dem Spektrum
sichtbar, die allerdings zu schwach und zu nah an intensiveren TEy; Moden sind, als dass
sie einzeln ausgewertet werden konnten. Das Intensitétsprofil der gesamten Photolumines-
zenz (grau hinterlegt) verhélt sich so, wie bei der Hybridstruktur, die grofite Intensitét ist
in der Diskmitte im Bereich des Stegs sichtbar. Im Gegensatz zu der Hybridstruktur fallt
auf, dass die Intensitiaten auch weiter auflerhalb der Mikrodisk erhoht sind, das deutet dar-
auf hin, dass bei dieser Struktur ein groflerer Anteil der Strahlung durch die Seitenflichen
ausgekoppelt wird. Der Anteil des Verlustmechanismus apgg (siehe 2.3.1) sinkt dadurch,
dass sich keine Locher mehr in der Disk befinden. Dafiir steigt der Anteil der Strahlungs-
verluste ay.q, da der Umfang der Disk durch die Zahnradmodulation vergroflert wird.
Tatséchlich lassen sich bei dieser Struktur die Moden ebenfalls unter einem Anregungs-
und Detektionswinkel von 30° messen, allerdings sind sie dann nicht so ausgepragt wie un-
ter einem Einfall und Detektion unter 0°. Wie bei der Hybridstruktur gibt es hier ebenfalls

Moden, die die grofiten Intensititen in der Diskmitte aufweisen (774 nm, 754 nm, 736 nm,
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Abbildung 5.20: Ortsaufgeloste PL-Messung einer Zahnradstruktur mit R=3 um und
einer Lochanzahl von Lp,=39 bei einem Lochradius von r=100 nm. Oben links ist das auf-
genommene Photolumineszenzspektrum nahe der Diskmitte zu sehen. Es wurde ein qua-
dratischer Bereich mit einer Seitenldnge von 15 um abgerastert bei einer Schrittweite von
0,5 um. Oben rechts ist das Intensititsprofil der gesamten Photolumineszenz dargestellt
(im PL-Spektrum grau markiert). In den weiteren Konturplots sind die Intensitdtsprofile
der einzelnen Moden zu sehen. Die Position der Zahnradstruktur wird durch den schwar-
zen Kreis angedeutet.

718 nm und 642nm). Die anderen Moden scheinen am Diskrand eine groiere Intensitét
zu besitzen. Die Moden bei 670 nm und 685 nm weisen ein fast kreisdhnliches Profil auf,
allerdings nicht ausschlieflich am Diskrand. Eine noch feinere Auflésung in der Schritt-

weite der Messpunkte erscheint nicht sinnvoll, da der Laserspot mit einem Durchmesser
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von ca. 721 nm (siehe Unterkapitel 3.4) bereits hier grofier ist als die Schrittweite. Da auch
in den theoretischen Feldverteilungen keine Moden auftauchen, die ihr Maximum in der
Diskmitte zeigen, scheint wieder der Steg einen grofien Einfluss auf die Auskopplung der
Moden zu haben.

Eine weitere Messung, die analog zu den Hybridstrukturen durchgefithrt wird, ist die leis-
tungsabhangige Photolumineszenzmessung. Hier wird eine Zahnradstruktur mit Radius
R=3pm mit L;,=38 Lochern bei einem Lochradius von r=150 nm vermessen. Die Anre-
gung erfolgt wieder mit dem gepulsten Laser mit einer Emissionswellenlange von 355 nm.
Das Photolumineszenzspektum fiir eine Anregungsleistung von 1,1 mW ist in Abb. 5.21 (a)
dargestellt. Die Moden werden ebenfalls nach Subtraktion der Basislinie mit einer Lor-
entzkurve gefittet und die integrierte Intensitdt der Mode abhéngig von der jeweiligen An-
regungsleistung als linearer und doppelt-logarithmischer Plot aufgetragen. In 5.21 (b) ist
die integrierte Intensitat fiir vier Moden iiber die Anregungsleistung bis zu einer Leistung
von 48 W in linearer Skalierung aufgetragen. Die Verteilung zeigt einen klaren Uber-
gang an der Laserschwelle von einer linearen Verteilung mit geringerer Steigung zu einem
ebenfalls linearen Anstieg mit einer grofleren Steigung. Unterhalb der Laserschwelle do-
miniert die spontane Emission, oberhalb die stimulierte Emission [116]. Die Laserschwelle
liegt an dem Schnittpunkt beider linearer Bereiche, liegt hier also bei 35 1W (entspricht
einer Flichenleistung von 7200W /cm?, dieser Wert ist als obere Abschitzung zu sehen,
da dabei von einer idealen Fokussierung des Lasers ausgegangen wird). In [117] wird die
Laserschwelle zu 240 W /cm? bestimmt, was fiir eine nicht optimale Fokussierung des hier
verwendeten Setups spricht, da der Wert mehr als eine Groflenordnung kleiner ist. In
5.21 (c) ist die Verteilung fiir alle Moden als doppelt-logarithmischer Plot dargestellt. Auf
logarithmischer Skala zeigt sich der typische superlineare Verlauf, der oberhalb der Laser-
schwelle in den linearen Bereich tibergeht [118]. Die integrierte Intensitét ist proportional
zu der Photonenanzahl p in jeder Mode, was als p=1 bei der Laserschwelle definiert wird
[119]. Charakterisiert werden derartige Laser haufig mit der Kavitétskopplungskonstante
B, die den Anteil der Photonen, die in die lasende Mode eingeht, angibt. Um diese Kon-
stante aus den Daten bestimmen zu koénnen, wird folgende Formel an die Daten gefittet,
die die Photonenzahl mit der Anregungsleistung in einen Zusammenhang bringt [117,
120]:

p
Ip)=A|——(1+&(1+ — 5.1
(p) 1, F O+ ) = &Bp (5.1)
Darin ist A=hw~v /5 ein Skalierungsfaktor mit der Frequenz der Mode w, der Kavitéts-
zerfallsrate v und der Photonen Konversionseffizienz §. Der dimensionslose Parameter £

ist als {&=NySV/yTsp, mit der Transparenzladungstriagerkonzentration des Verstarkungs-
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Abbildung 5.21: (a) Photolumineszenzspektrum einer Zahnradstruktur mit 38 Lochern
mit einem Lochradius von r=150 nm. (b) Leistungsabhangige Messung wobei die integrier-
te Intensitdt iber die Anrequngsleistung fir die vier intensivsten Moden aufgetragen ist.
(c¢) Log-log Plot der integrierten Intensitit tiber die Anrequngsleistung fir die einzelnen
Moden.(d) Leistungsabhingigkeit der Laserintensitdit fir die vier intensivsten Moden mit
dem jeweiligen F'it.

materials Ny, dem Volumen des aktiven Materials V', der Kavitatsverlustrate v und der
Lebensdauer der spontanen Emission 7,5, gegeben. Die Formel nimmt allerdings an, dass
lediglich eine lasende Mode vorliegt und die nichtstrahlende Rekombination vernachlassigt
werden kann. Auch wenn hier alle Moden des Spektrums das lasende Verhalten aufweisen,
kann diese Formel verwendet werden, um einen Eindruck tiber die Gréfle von 8 zu erhal-
ten. Da die einzelnen Parameter nicht direkt bestimmt werden konnen, werden (3, £ und A
analog zu [117] als Fitparameter behandelt. Die ersten beiden bestimmen dabei die Form
des Fits und A die GroBenordnung von I(p). Der Fit ergibt dabei eine Kopplungskonstante
von =0, 15 fiir die dargestellten Moden, wobei die Fitparameter fiur A zwischen 11 und
14 und fir ¢ zwischen 3,8 und 5 liegen. Oberhalb der Laserschwelle werden die Messdaten
nicht mehr von dem Fit beschrieben, da die integrierte Intensitat weniger stark mit der
zunehmenden Anregungsleistung zunimmt. Griinde fiir diese Abweichung sind thermische
Effekte in der Mikrodisk und die Sattigung der Nanokristalle.

Im Gegensatz zu der Hybridstruktur, bei der das Spektrum durch spontane Emission
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5 HYBRIDSTRUKTUREN

gebildet wird, zeigt sich in der Zahnradstruktur die dominierende stimulierte Emission

oberhalb der Laserschwelle.

5.4 Zusammenfassung

Die Herstellungsoptimierung der Hybridstrukturen ist erfolgreich, da die Mikrodisks ohne
Lochmodulation keine Moden unter einer Anregung unter 0° auskoppeln, was fiir Disks
mit wenig Oberflichenrauheiten spricht. Aulerdem lassen sich die Mikrodiskmoden ihrer
azimutalen Quantenzahl zuordnen und als TEy; und TE; Moden identifizieren. Die Hy-
bridstrukturen haben gegeniiber den Mikrodisks den Vorteil, dass die Strahlung senkrecht
emittiert wird und nicht aus den Seitenflichen, was die Messung vereinfacht. Bei den Hy-
bridstrukturen findet eine Umverteilung der Modenenergien statt, sodass eine bis wenige
Moden héhere Intensitaten aufweisen als die restlichen Moden. Diese intensiveren Moden
liegen jeweils bei groBleren Wellenlangen als die simulierten photonischen Bandliicken.
Innerhalb der Bandliicke findet keine vollsténdige Unterdriickung der Lichtausbreitung
statt, die Moden weisen allerdings geringere Intensititen auf. Die Ubereinstimmung zwi-
schen Theorie und Experiment in Bezug auf die Position der Bandliicke ist also gegeben.
Weiterhin stimmen die Simulationen und Messungen darin iiberein, dass sich die Moden
durch die Wahl des Lochradius r und des Abstands der Locher zum Diskrand g verschie-
ben lassen, wobei gilt, je grofler der Lochradius bzw. je grofler der Abstand vom Diskrand,
desto blauverschobener die Mode. Ebenfalls tibereinstimmend ist, dass der Einfluss der
Lochradien grofler ist als der Einfluss der Werte von g. Erkléren lasst sich diese Verschie-
bung durch unterschiedliche effektive Radien, die das eingestrahlte Licht aufgrund der
Locher erfahrt. Weiterhin lasst sich eine Blauverschiebung der Moden fiir mehr Locher
feststellen, wobei die Steigung eine dhnliche Steigung aufzuweisen scheint, wie die berech-
nete photonische Bandliicke. Eine Tendenz hinsichtlich der Giite lasst sich innerhalb des
Lochabstandes vom Rand erkennen, die maximalen Giitefaktoren liegen bei Absténden
zwischen g=200 — 280 nm. Dies ist ebenfalls eine gute Ubereinstimmung zwischen Theorie
und Experiment, auch wenn in der Theorie das Maximum zu etwas kleineren Absténden
verschoben ist, mit einem Maximum bei g=175 nm. Erklaren lassen sich die Abweichungen
zwischen Theorie und Experiment durch Herstellungstoleranzen und idealisierte Annah-
men in der Simulation. Der Grund fiir den sinkenden Giitefaktor bei zunehmendem Wert
von ¢ ist, dass die Mode ein grofleres evaneszentes Feld aufweist. Die Absenkung bei klei-
nen Werten von ¢ lasst sich durch eine vermutlich schlechtere Modenfithrung erkléren.
Bei unterschiedlichen Radien lasst sich kein Zusammenhang mit der Giite feststellen. Die

Gutefaktoren sind dabei kleiner als bei einer Mikrodisk was sich durch die Locher erklaren
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5.4 ZUSAMMENFASSUNG

lasst, die wie Defekte in dem Resonator wirken, woraus eine Erhéhung des Verlusts durch
Kantenrauheiten (apgr) resultiert.

Die Ausbreitung der Moden innerhalb der Hybridstruktur unterscheidet sich von dem er-
warteten Verlauf der sich am Rand ausbreitenden Fliistergaleriemoden. Hier werden zwar
ebenfalls Moden beobachtet, die am Rand (allerdings nicht an allen Seiten ) ein erh6htes
Intensitatsprofil aufweisen, allerdings lassen sich auch Moden finden, deren Intensitat in
der Diskmitte am grofiten ist. Das lésst darauf schlielen, dass der Steg einen Einfluss auf
die Auskopplung der Moden besitzt.

Bei leistungsabhéngigen Photolumineszenzmessungen der Hybridstruktur zeigt sich, dass
keine Mode zum Lasen angeregt werden kann und das Photolumineszenzspektrum durch
spontane Emission gebildet wird. Wird die Struktur hingegen so abgewandelt, dass Zahn-
rider entstehen, weisen alle Moden eine Lasercharakteristik auf, mit einer Laserschwelle
von 7200 W/cm? und einer Kavititskopplungskonstante von 3=0,15. Ein weiterer Vor-
teil der Zahnradstrukturen ist die vereinfachte Herstellung, da nicht langer eine Chrom-
hartmaske mittels Lift-Off Verfahren benétigt wird, sondern hier ein Positivlack fiir die
Herstellung verwendet werden kann. Analog zu den Hybridstrukturen werden die Photo-
lumineszenzmessungen untersucht, um Aussagen iiber die Manipulation der Modenaus-
breitung treffen zu kénnen. Kleinere Lochradien als r=200 nm lassen Moden detektieren
und es zeigt sich wieder eine Blauverschiebung der Moden bei grofleren Lochradien. Bei
der Wahl unterschiedlicher Anzahlen an Loéchern kann ebenfalls eine Blauverschiebung
der Moden bei mehr Lochern festgestellt werden. Bei dieser Struktur lassen sich die Mo-
den auflerdem wieder ihrer azimutalen Quantenzahl und ihrem TEy bzw. TE; Charakters
zuordnen, wie es bei der Mikrodisk der Fall ist.

Mit der Hybridstruktur lassen sich somit Moden auflerhalb der photonischen Bandliicke
verstiarken, wobei die Bandliicke verlasslich durch die Modellierung eines Nanosteges be-

stimmt werden kann.
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6 Eingebettete plasmonische
Nanoantennen

Die Ergebnisse in diesem Kapitel wurden in enger Zusammenarbeit mit Hong Qu und
Christian Golla erhalten, da wir Ersteren in seiner Bachelorarbeit betreut haben und
wurden bereits in [121] veréffentlicht. In diesem Kapitel wird ein weiterer Ansatz vorge-
stellt, mit dem die Photolumineszenz der hergestellten Siliziumnanokristalle manipuliert
und verstarkt werden soll. Mit der Nutzung von Glasfasern wird die Photonik in den
Bereich der Telekommunikation integriert, was bedeutet, dass elektrische Signale in opti-
sche umgewandelt werden, was mit Verlusten verbunden ist. Dadurch werden dann auch
Anwendungen wichtiger, mit denen sich die optischen Signale, wie die Photolumineszenz,
verstiarken lassen. Ein Ansatz dafiir sind plasmonische Nanoantennen. Diese kénnen pe-
riodisch angeordnet werden und variieren in ihrer Grofle zwischen wenigen Angstrom bis
zu wenigen 100nm [24-28]. Durch lokalisierte Oberflichenplasmonen bei den Resonan-
zwellenldngen des angeregten Dipols treten Verstarkungen des elektrischen Feldes auf.
Wenn die Resonanzwellenlangen mit der Photolumineszenz der Nanokristalle iiberlappen,
ist somit eine Verstirkung des Signals moglich. Die grofiten Verstiarkungen weisen die
Nanoantennen an ihren Enden auf. Um diese ausnutzen zu konnen, ist es sinnvoll, die
Antennen in das Material einzubetten, was schon erfolgreich in [122] untersucht werden
konnte. Hier konnte gezeigt werden, dass durch die Einbettung von Goldnanoantennen in
eine Zinkoxidschicht eine Verstarkung des frequenzverdoppelten Signals erreicht werden

kann.

6.1 Herstellung

Die Prozessierung der Nanoantennen erfolgt auf dem Schichtsystem aus alternierenden
SiO5- und SiON-Schichten mit einer Gesamtschichtdicke von 475 nm, wovon die Herstel-

lung in Unterkapitel 4.1 erlautert wurde. Die einzelnen Herstellungsschritte sind in Abb.
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Abbildung 6.1: Piktogramme der einzelnen Herstellungsschritte der plasmonischen
Goldnanoantennen mit dem Positiviack CSAR 62.

6.1 schematisch dargestellt. Einige Prozessschritte ahneln der Herstellung der Hybrid-
strukturen. Es wird wie bei der Herstellung der Zahnradstrukturen der elektronensen-
sitive Positivlack CSAR 62 verwendet, sodass die Bereiche der Struktur, in denen sich
spater die Antennen befinden, mit dem Elektronenstrahl belichtet werden. Die belichte-
ten Bereiche werden im Entwicklungsschritt von der Probenoberfliche herausgelost. Fir
die Herstellung wird hier die Pioneer Anlage der Firma Raith verwendet. Im Gegensatz
zur Prozessierung der Zahnradstrukturen mit dem gleichen Lack wird eine hohere Dosis
benotigt, was damit zusammenhéngt, dass die Antennen deutlich kleinere Ausmafle be-
sitzen.

Mit einer Dosis von 160 11C/cm? werden die zu vermessenden Antennenfelder lithografiert.
In den 100x 100 pm? groBen Feldern werden die Antennenldngen L von 100 nm bis 130 nm
variiert, die Breiten b von 70 nm bis 80 nm und der Gitterabstand zwischen den Antennen
in x-Richtung d, von 250nm bis 500 nm. Der Abstand in y-Richtung d, wird konstant
gehalten bei 1 um. Die Geometrie der Antennenparameter ist in Abb. 6.2 (a) dargestellt.
Mit dem Elektronenstrahlverdampfer wird das Material, aus dem die Antennen bestehen,
aufgedampft. Hierbei wird Gold verwendet, da es im Vergleich zu Silber einen héheren
Schmelzpunkt besitzt [123], was fiir das Uberwachsen mit einem weiteren Schichtsystem
und der damit verbundenen thermischen Prozessierung bei 1250 °C wichtig ist. AuBlerdem
ist die Diffusion in SiO5 um eine GroBenordnung geringer als die von Silber [124]. Ein

weiteres Material, welches infrage kommen wiirde, ware Chrom, das seinen Schmelzpunkt
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bei einer hoheren Temperatur als Gold hat [125]. Allerdings weist Chrom den Nachteil
auf, dass es leichter oxidiert als Gold, was dazu gefiihrt hat, dass bei einer hergestell-
ten Probe mit Antennen aus Chrom keine plasmonischen Resonanzen gemessen werden
konnten. Fir die Deposition des Goldes mithilfe des Elektronenstrahlverdampfers ist es
essentiell, dass ein Vakuum im Bereich von ca. 2-3-10~"mbar im Rezipienten herrscht,
damit die freie Wegldnge der Atome grof} ist. Die Vorteile dadurch sind, dass sich in der
aufgedampften Schicht weniger Verunreinigungen durch Fremdatome befinden, sodass die
elektrischen Eigenschaften des Goldes erhalten bleiben. Auflerdem treffen die Goldatome
senkrecht auf die Probenoberfliche, wenn sich der Probenhalter senkrecht iiber dem Tie-
gel befindet, sodass keine Anwachsungen auf den Seitenfléichen des Lacks stattfinden, was
den Lift-Off-Prozess erschweren wiirde. Der Druck muss damit um eine Groflenordnung
geringer sein, als bei den verwendeten Hartmasken, da bei diesen keine so hohe Rein-
heit erforderlich ist, wie bei plasmonischen Strukturen. Unter die 30 nm dicke Goldschicht
wird zunéchst eine Chromschicht mit einer Dicke von 3 nm deposiert, die die Haftung des
Goldes auf der Oberflache verbessert. Nach diesem Herstellungsschritt befindet sich das
Gold sowohl in den durch die Lithografie entstandenen Lochern im Lack und ebenfalls auf
der verbleibenden Lackschicht. Wahrend eines Lift-Off Prozesses werden der Lack und die
darauf befindliche Goldschicht entfernt. Dazu wird der Lackentferner AR600-76 mit einer
Temperatur von 80°C verwendet. Eine exakte Dauer des Lift-Offs lasst sich nicht ange-
ben, da diese je nach Reinheit der aufgedampften Schicht, Leistung des Elektronenstrahls
wahrend des Aufdampfprozesses und der davon abhédngigen Probentemperatur variiert.
Wenn die Goldschicht anfingt, Blasen zu werfen, ist dies ein gutes Indiz dafiir, dass sich
der Lack auflost. Die diinne Goldfolie kann dann vorsichtig mit einer Pinzette von der
Probe abgezogen werden.

Ein Ausschnitt eines Antennenfeldes mit in der Lithografiemaske vorgegebenen Grofien
von L=100nm, b=80nm und d,=250nm ist in Abb. 6.2 dargestellt. Ein Inset zeigt die
tatsdchlich gemessene Grofle einer einzelnen Antenne. Die Breite ist 15nm kleiner als
vorgegeben, die Linge weicht um 4nm ab. Auflerdem zeigen nicht alle Antennen die
abgerundet rechteckige Struktur, was sich damit erklaren lasst, dass zum einen viele Pro-
zessschritte erforderlich sind, der Lack etwas zerlaufen kann, die Probe nicht senkrecht
iiber dem Goldtiegel hangt oder zum anderen durch Proximity-Effekte eine zusatzliche
Belichtung des Lackes erfolgt. Da vor allem die periodische Struktur und grofie Anzahl
der Antennen (ca. zwischen 20.000 und 40.000 je Antennenfeld) ausschlaggebend sind,
sorgt die leichte Unférmigkeit der Antennen lediglich fiir eine Verbreiterung der Reso-
nanzen. Bei Antennen mit einer vorgegebenen Breite von 70nm reicht die Haftung an
der Oberflache nicht aus. In diesen Feldern sind nur noch einzelne Antennen vorhanden,
da sich die iibrigen wahrend des Lift-Off Prozesses ebenfalls mit abgelost haben. Cha-
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6 EINGEBETTETE PLASMONISCHE NANOANTENNEN

Abbildung 6.2: (a) Schematische Draufsicht der Antennen mit den verwendeten Pa-
rametern. (b) Ausschnitt eines Nanoantennenfeldes vor dem Uberwachsen mit durch die
Lithografiemaske vorgegebenen Parametern von L=100 nm, b=80 nm und d,=250 nm. Das
Inset zeigt eine einzelne Antenne mit den gemessenen Abmessungen. (c) zeigt den Quer-
schnitt einer tiberwachsenen Nanoantenne nach dem Temperprozess.

rakterisiert werden spéter daher lediglich die Antennenfelder mit Antennenbreiten von
b=80nm. Da die Antennen das grofite elektrische Feld an ihren Enden aufweisen, wer-
den die Strukturen durch das Uberwachsen mit einem weiteren Schichtsystem finalisiert.
Die Dicke betrdagt 95 nm. Die Nanokristalle bilden sich wieder bei einem Hochtempera-
turprozess unter Stickstoffatmosphére bei 1250 °C (wie in Unterkapitel 4.1 erklért). Eine
rasterelektronenmikroskopische Aufnahme einer iberwachsenen Antenne im Querschnitt
ist in Abb. 6.2 (c) dargestellt. Die Antenne ist klar von dem umgebenden Schichtsystem
abgegrenzt, was flr eine geringe Diffusion des Goldes in der Matrix spricht. Die Antenne
erscheint rundlich, was ein Indiz fiir ein Schmelzen des Goldes in eine Struktur mit gerin-
gerer Oberfliache als zuvor wihrend des Temperns ist. Die Herstellung der eingebetteten
Antennen ist demnach erfolgreich, wenn die vorgegebene Antennenbreite b=80nm nicht

unterschreitet.

6.2 Theoretische Vorbetrachtungen

Um die bendtigten GroBenparameter der Nanoantennen und die Gitterkonstanten zu er-
halten, werden theoretische Berechnungen mit der finiten Integrationsmethode in CST
Studio Suite [108] durchgefiithrt. Die Einheitszelle fiir die Simulation enthélt eine einzelne
Nanoantenne auf einem Substrat mit einem nicht dispersiven Brechungsindex. Der Bre-
chungsindex ergibt sich aus ellipsometrischen Messungen des Nanokristall-Schichtsystems,
wobei die Schicht als eine Cauchy-Schicht angenédhert wird und sich ein Brechungsindex
von n(750nm)=1,49 ergibt. Der Brechungsindex wird nicht dispersiv angenommen, da
lediglich der Bereich der Photolumineszenz der Nanokristalle relevant ist und der Bre-
chungsindex sich in diesem Bereich erst in der zweiten Nachkommastelle dndert. Die

Grenzbedingungen der Einheitszelle werden periodisch in die z- und y-Richtung gewéhlt,
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6.2 THEORETISCHE VORBETRACHTUNGEN

was in einer unendlich groflen periodisch angeordneten Antennenmatrix resultiert. Um das
Verhalten der Antennen vor dem Uberwachsen zu zeigen, wird Vakuum als umgebendes
Material angenommen. Die tiberwachsenen Antennen werden durch den Umgebungsbre-
chungsindex des Schichtsystems modelliert. Fir die Goldantennen werden die optischen
Eigenschaften nach [126] verwendet. Fiir die Simulationen werden die Hohe der Antennen
h=30nm und der Abstand d,=1pm konstant gehalten und die Lénge L, Breite b und
Gitterkonstante d, variiert. Uber Messsonden nahe der Antennenenden wird das elektri-
sche Feld in der simulierten Struktur gemessen. Bei Erfiillung der Resonanzbedingung
A=ARes Sollte eine erhohte Intensitit des elektrischen Feldes erreicht werden. In Abhén-
gigkeit der Antennenlinge und des Gitterabstandes ist dieses Resonanzverhalten in Abb.

6.3 dargestellt. Durch das Uberwachsen wird der Brechungsindex des Umgebungsmate-

_Nach
Uberwachsen ]|

Elektrisches Feld [V/m]

Vor Uberwachsen

750 1000 750 1000
Wellenlange [nm] Wellenlange [nm]

Abbildung 6.3: Theoretisch berechnete Resonanzwellenlingen abhdngig von der Anten-
nenlinge (links) und von der Gitterkonstante (rechts). Links ist die Antennenlinge von
100nm bis 130nm (in 10nm Intervallen) variiert, bei einer Breite von b=70 nm und ei-
ner Gitterkonstante von d,=450 nm. Rechts sind die Breite und Ldnge konstant gehalten
bei L=120 nm und b=70 nm und die Gitterkonstante von d,=250 nm bis d,=500nm in
100 nm Schritten und zuletzt einem 50 nm Intervall variiert.

rials grofler, was zu einer Rotverschiebung der Resonanzen fithrt. Ein gleiches Verhalten
lasst sich sowohl fiir lingere Antennen, als auch fiir einen gréferen Abstand der Antennen
beobachten, beides verschiebt die Resonanz zu ldngeren Wellenldngen, was analog zu den
Aussagen der Novotny Gleichung aus Formel 2.39 ist. Im Fall der resonanten Anregung
weist das erzeugte elektrische Feld vor allem an den Enden der Antennen Maxima auf.
Die Amplitude des elektrischen Feldes ist im Querschnitt des Simulationsraums in Abb.
6.4 (a) dargestellt. Es wird jeweils die Resonanzfrequenz fir die Anregung verwendet, vor
dem Uberwachsen demnach eine grofere Frequenz als danach. Daher sehen beide Feld-

verteilungen dhnlich aus, mit einem an den Antennenenden abgestrahlten Feld. Hier lasst

87



6 EINGEBETTETE PLASMONISCHE NANOANTENNEN

sich deutlich erkennen, dass mit dem Uberwachsen der Antennen ein sehr viel groBerer
Anteil des verstarkten Feldes ausgenutzt werden kann.

In Abb. 6.3 zeigt sich demnach eine Rotverschiebung der Resonanzwellenlinge durch
eine groflere Gitterkonstante und durch lingere Antennen. Das Ziel der Antennen soll
sein, dass das Photolumineszenzsignal der Nanokristalle im Bereich zwischen 700 nm und
750 nm verstarkt wird. In Abb. 6.4 zeigt die Simulation des elektrischen Feldes, dass die
groBte Verstirkung zwischen den Antennen vorliegt, sodass das Uberwachsen mit einer
weiteren Nanokristallschicht sinnvoll erscheint. Dabei reicht eine Schichtdicke von 100 nm
aus. Bei einer Antennenldnge von L=130nm und einer Gitterkonstante von d,=200nm
liegt die berechnete Resonanzwellenlénge bei 875 nm und nimmt fiir groBere Gitterkon-
stanten weiter zu (siehe oberer Bereich in Abb. 6.4 in Blau). Bei einer kiirzeren Antenne
mit L=100nm wird die Resonanz blauverschoben, sodass sie fiir kleine Gitterkonstanten
in den Bereich der Nanokristall-Photolumineszenz schiebt. In Rot sind die mit folgen-
der Formel analytisch berechneten Werte fiir die Resonanzen aufgrund der Gittereffekte
dargestellt [127]:

mA

d, = (6.1)

n sin o

Es wird der Fall betrachtet, dass das Licht parallel zur Probenoberfliche propagiert, was
einem Winkel von a=90° entspricht und der ersten Beugungsordnung. Der Uberlapp der
Gitterresonanz mit den simulierten Resonanzwellenldngen liegt erst fiir groffe Gitterkon-
stanten vor, was sich auch darin zeigt, dass fiir grofle Gitterkonstanten auch das ma-
ximale elektrische Feld vorliegt (Abb. 6.4 (b), schwarze Punkte). Allerdings schiebt die
Antennenresonanz fiir grofie Gitterkonstanten bereits aus dem Bereich der Nanokristall-
Photolumineszenz heraus. Dies wird verdeutlicht durch den Uberlapp der Photolumines-
zenz, mit den Resonanzen, der im unteren Bereich von Abb. 6.4 (b) in Griin dargestellt
ist. Der groBte Uberlapp tritt fiir kleinere Gitterkonstanten auf. Durch Normierung des
elektrischen Feldes auf die Antennendichte pro Feld ergibt sich, dass ein grofleres effektives
elektrisches Feld fur kleinere Gitterkonstanten vorliegt (Abb. 6.4 (b), schwarze Quadrate).
Es erscheint somit sinniger, dass obwohl die maximale elektrische Feldstarke fiir groflere
Gitterkonstanten vorliegt, die Wahl von einer kleineren Gitterkonstante sinniger ist, da
der Einfluss der Antennenanzahl gréfier ist als der Einfluss der Gitterresonanz. Aulerdem
ist der Uberlapp zwischen dem Photolumineszenzsignal und der Antennenresonanz bei

kleineren Gitterkonstanten am grofiten.
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Abbildung 6.4: (a) Berechnete elektrische Feldstirken als Farbdarstellung mit den Vek-
torfeldern fiir resonante Anregung bei einer nicht iberwachsenen und einer iberwachsenen
Antenne mit Breite b=70 nm, L=110 nm, Gitterkonstante d,=400 nm und Dicke h=20 nm.
(b) In Blau ist die theoretisch berechnete resonante Wellenlinge der Antennen tber die
Gitterkonstante fiir zwei verschiedene Antennenldngen aufgetragen. In Rot die analytisch
berechneten Werte fir die Gitterresonanz mit Formel 6.1. Schwarze Punkte: Maxima-
les elektrisches Feld der Antennen bei einer Ldinge von L=100nm und einer Breite von
b=80 nm. Am grofSten ist das elektrische Feld bei einer Gitterkonstante von d,=500 nm.
Schwarze Quadrate: Bei einer Normierung des elektrischen Feldes auf die Anzahl der An-
tennen in einem Feld verschiebt sich das Maximum hin zu kleineren Gitterkonstanten.
In Griin ist der Uberlapp (rechte Achse) zwischen dem elektrischen Feld und dem Pho-
tolumineszenzsignal der Nanokristalle dargestellt. Fir kleinere Gitterkonstanten ist der
Uberlapp grofer.

6.3 Resonanzverhalten der Nanoantennen

Die erfolgreich hergestellten Antennenfelder werden vor dem Uberwachsen, nach dem
Uberwachsen mit einem weiteren Schichtsystem und nach dem Temperprozess, bei dem
sich die Nanokristalle bilden, mit einem FTIR- und Photolumineszenz-Setup charakteri-
siert. Das Verhalten der linearen Resonanzen lésst sich dabei mit dem FTIR in Reflexions-
geometrie untersuchen. Als Anregungsquelle wird eine Xenon-Lampe verwendet, die ein
kontinuierliches Lichtspektrum im sichtbaren Bereich emittiert. Als Detektor fungiert eine
Silizium-Fotodiode, die eine Detektion zwischen 400 nm und 900 nm ermoglicht. Auf eine
Polarisation des Lichtes wird verzichtet, da sonst die Intensitiat des detektierten Signals
zu gering ausféllt. Fir jedes einzelne Antennenfeld lasst sich ein Reflexionsspektrum auf-

nehmen, wobei der belichtete Bereich durch Blenden auf die Grofie eines Antennenfeldes
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6 EINGEBETTETE PLASMONISCHE NANOANTENNEN

eingeschrinkt wird. Ein Referenzspektrum wird neben den Antennenfeldern aufgenom-
men, sodass lediglich der Effekt der Nanoantennen auf das Reflexionsverhalten untersucht
werden kann. Durch die resonante Anregung der Oberflichenplasmonen wird das elektri-
sche Feld des einfallenden Lichts zu einem lokalen Dipolfeld umverteilt. Dies duflert sich
bei einer Reflexionsmessung in einer Abschwichung des detektierten Signals [23, 128].
Durch dieses Minimum der Reflexion lésst sich die Resonanz des Antennenfeldes bestim-
men. In Abbildung 6.5 sind derartige Reflexionsmessungen eines Antennenfeldes mit einer
Antennenldnge von L=100nm, einer Breite von b=70nm und einer Gitterkonstante von
d,=250nm vor dem Uberwachsen, nach dem Uberwachsen und nach dem Temperschritt

bei 1250 °C dargestellt. Die Antennenresonanzen sind relativ breit, was ein weiteres Indiz

Abbildung 6.5: Die Resonanzwellenlinge verschiebt sich nach dem Uberwachsen und
nach dem Temperprozess zu gréfseren Wellenldngen. Nach der Temperung befindet sich
die Antennenresonanz im gleichen Bereich wie die Photolumineszenz der Nanokristalle,
sodass eine Verstarkung von diesem erwartet wird.

dafiir ist, dass die Antennen keine einheitliche Grofle besitzen und bereits am Auflosungs-
limit der verwendeten Lithografieanlage liegen. Vor dem Uberwachsen liegt die Resonanz
in einem Bereich zwischen 550-600 nm. Wie durch die Simulationen gezeigt, verschiebt
sich die Resonanz durch das Uberwachsen aufgrund des hoheren Brechungsindexes des
umgebenden Materials zu grofleren Wellenlangen. Nach dem Temperprozess, bei dem sich
die Nanokristalle in der tiberwachsenen Schicht bilden, schiebt die Antennenresonanz in
den Bereich der Photolumineszenz der Nanokristalle, sodass nach diesem Prozessschritt

eine Verstarkung der Photolumineszenz erwartet werden kann.

6.4 Manipulation der Nanokristall-Photolumineszenz

Die Photolumineszenz der Nanokristalle wird mit einem Helium-Cadmium-Laser mit einer
Emissionswellenldnge von 325 nm und einer Leistung von 3 mW angeregt. Der verwendete
Aufbau wurde in Kapitel 3.4 vorgestellt. Mittels einer Kamera wird auf die Probeno-

berflache fokussiert und gezielt ein Antennenfeld angeregt (Grofie des Laserfokuspunkts
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d~721nm). Gemessen wird wieder jeweils vor dem Uberwachsen, nach dem Uberwachsen
und nach dem Temperprozess. Als Referenz wird jeweils das Nanokristall-Schichtsystem
ohne Antennenfeld Iy gemessen (siehe Abb. 6.6 (a)). Die Photolumineszenzspektren wer-
den jeweils voneinander subtrahiert (A=14—1j), um eine Abschwéchung oder Verstiarkung
quantifizieren zu kénnen (siehe Abb. 6.6 (b)). Vor dem Uberwachsen produzieren die An-
tennen in jedem Feld ein abgeschwéchtes Signal (siche Abb. 6.6 (b) und (c)). Grund dafiir
ist, dass die Resonanzwellenldnge der Antennen nicht im Bereich der Photolumineszenz
der Nanokristalle liegt, sondern bei deutlich kleineren Wellenldngen. Die Antennen fungie-
ren somit als nicht resonante Streuzentren, die die Nanokristall-Photolumineszenz zuféllig

in alle Richtungen abstrahlen. Nach dem Uberwachsen und vor dem Temperungsprozess
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Abbildung 6.6: In (a) ist der jeweilige Prozessierungsschritt fiir die Photolumineszenz-
messung schematisch skizziert. Fir 14 wird das Signal eines Antennenfeldes gemessen,
und Iy als Referenz der Bereich ohne Antennen. (b) zeigt die Differenz A zwischen den
Messungen I und Iy fir den jeweiligen Herstellungsschritt. Vor dem Uberwachsen ist
das Photolumineszenzsignal abgeschwdcht, weil die Antennen als Streuzentren fungieren.
Nach dem Uberwachsen gibt es keine einheitliche Abschwéichung oder Verstirkung. Nach
dem Tempern wird das Signal fir fast alle Felder verstirkt. (c¢) zeigt jeweils die Farbver-
liufe der Verstirkungen fir alle hergestellten Antennenlingen und Gitterkonstanten bei
einer Breite von b=80 nm fir die drei unterschiedlichen Herstellungsschritte.
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zeigen 72 % der 25 gemessenen Antennenfelder eine Abschwichung, 28% zeigen eine Ver-
starkung zwischen 0,5% und 2,3 %. Nach dem Hochtemperaturprozess zeigen zwei An-
tennenfelder ein abgeschwéchtes Signal. Vermutlich fehlen in diesen beiden Antennenfel-
dern mehr Antennen, sodass hier lokal die Herstellung nicht erfolgreich war. Alle anderen
Antennenfelder weisen eine Verstiarkung des Photolumineszenzsignals auf, die maximale
Verstiarkung betragt dabei 6,3%. In den Simulationen ergibt sich eine Rotverschiebung
der Resonanzen fiir lingere Antennen und grofiere Gitterkonstanten. Dieses Verhalten der
linearen Skalierung der Resonanz mit der Antennenlénge lasst sich ebenfalls mit der von
Lukas Novotny aufgestellten Gleichung beschreiben. Im Gegensatz zu den Simulationen
weisen die hergestellten Nanoantennen allerdings keine Rotverschiebung der Resonanz mit
steigender Lange auf, sie zeigen eher eine leichte Blauverschiebung. Die Novotny-Gleichung
eignet sich demnach nicht, um derart kleine Antennen zu beschreiben. Diese Blauverschie-
bung spiegelt sich auch in dem Uberlapp zwischen dem Photolumineszenzsignal der Nano-
kristalle und den FTIR-Messungen (siehe Abb. 6.7) wider. Fiir kleinere Gitterkonstanten
ist der Uberlapp grofer, der grofite erreichte Wert des Uberlapps liegt bei 40 %. Aufler
bei einem Ausreifler bei einer Antennenldnge von 130 nm und einer Gitterkonstante von
250 nm verringert sich die Verstarkung entsprechend zu der Verkleinerung des Uberlapps.

Die leichte Blauverschiebung der Antennenresonanz bei grofferen Léngen spricht ebenfalls
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Abbildung 6.7: Experimentelle Ergebnisse fir (a) 130nm und (b) 120nm lange An-
tennen bei variierten Gitterkonstanten. Im unteren Teil sind das Photolumineszenzsignal
der Nanokristalle in Schwarz und die FTIR-FErgebnisse fiir verschiedene Gitterkonstanten
dargestellt. Der Uberlapp zwischen beiden verkleinert sich fiir grofiere Gitterkonstanten.
Dementsprechend ldsst sich, aufler in einem Messpunkt, fir die Verstdarkung ein dhnlicher
Verlauf erkennen.
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dafiir, dass die Antennen am Auflosungslimit der verwendeten Lithografieanlage liegen
und dass sich die Antennenldngen nicht sonderlich voneinander unterscheiden. Auflerdem
lassen sich keine Antennen mit einer geringeren Breite herstellen. Bei einer angestrebten
Breite von 70nm ist die Haftung der Antennen auf der Oberfliche nicht ausreichend,
sodass in diesen Antennenfeldern lediglich ungefdhr 53 % der Antennen vorhanden sind
(extrapoliert aus einer REM-Messung fiir ein Antennenfeld), damit ldsst sich eine maxi-
male Photolumineszenz-Verstarkung von 1,7 % messen. Bei einer angestrebten Breite von
b=80nm betragt die maximale Verstarkung 6,3 %, was ein deutlich kleinerer Effekt ist,
als andere Ansétze zur Verstarkung von Photolumineszenzsignalen wie beispielsweise in
[129] (hier wurden Goldantennen verwendet, um die Photolumineszenz von MoSe, zu ver-
stiarken, wobei eine maximale Verstarkung von 300 % erreicht wird). Ein moglicher Grund
fiir die hier gemessene geringe Verstarkung sind die unterschiedlichen Lebensdauern der
Nanokristalle und Goldantennen. Die Lebensdauer der Anregung der Nanokristalle hangt
von ihrer Gréfie ab und ist nach [36] in der Grofienordnung von 60 ps. Die Lebensdauer
der Plasmonen in den Nanoantennen kann aus der Linienbreite aus den theoretischen
Ergebnissen bestimmt werden und liegt mit wenigen Femtosekunden deutlich unterhalb
der Lebensdauer in den Nanokristallen.

Ebenfalls untersucht wurde mittels PL-Spektroskopie die Polarisationsabhangigkeit, wo-
bei die Probe zusatzlich um 90° gedreht vermessen wurde, da dies einfacher zu realisieren
war, als eine Polarisationsdrehung des Laserlichts. Die Ergebnisse sind in Abb. 6.8 darge-
stellt, wobei ein Verhaltnis der Fléachen unter den PL-Spektren tiber A=1Iy— Igo/(Ip+ Ioo)
berechnet wurde, wobei I die nicht gedrehte Probe beschreibt und Iyg die um 90° gedrehte
Probe. Wie erwartet ergibt sich nahezu keine Polarisationsabhéngigkeit, sie betrdgt ma-
ximal 4 %, aufgrund der Ahnlichkeit zwischen Breite und Lénge in Kombination mit der
Auflésungsgrenze der Lithografie. Eine derart geringe Polarisationsabhédngigkeit rechtfer-

tigt den Verzicht des Polfilters zugunsten héherer Intensitaten.
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Abbildung 6.8: Polarisationsabhdngigkeit fiir verschiedene Antennenfelder, aufgetragen
uber die Gitterkonstante.
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6.5 Zusammenfassung

Die Herstellung der Goldantennen ist erfolgreich, wobei eine angestrebte Antennenbreite
von b=70nm zu schmal ist, um sie verlasslich herzustellen, da durch Haftungsproble-
me knapp 50 % dieser Antennen in den Feldern fehlen. Bei einer angestrebten Breite von
b=80nm (was in ca. 65 nm resultiert) ist die Haftung deutlich verbessert und es fehlen nur
vereinzelte Antennen. Das Uberwachsen mit einem weiteren Schichtsystem ist ebenfalls
erfolgreich. Die Goldantennen schmelzen leicht und clustern in einer runden Form mit ge-
ringerem Oberflichen- zu Volumenverhéltnis zusammen. Die Antennenform und klare Ab-
grenzung zwischen Antenne und Umgebungsmaterial ist zu erkennen, sodass wenig Diffu-
sion stattfindet. Mit diesen plasmonischen Goldnanoantennen wurde die Manipulation der
Photolumineszenz von Siliziumnanokristallen untersucht. Eine Abschwéchung kann nach-
gewiesen werden, wenn die Nanoantennen auf das Schichtsystem prozessiert werden, weil
die zunéchst noch nichtresonanten Antennen als Zentren fiir zufillige Streuung fungieren.
Nach dem Uberwachsen mit einem weiteren Schichtsystem und Temperprozess verschiebt
sich die Resonanz zu grofleren Wellenldngen in den Bereich der Nanokristallemission und
fast alle Antennenfelder zeigen eine Verstarkung des PL-Signals. Die Verstarkung héngt
von dem Uberlapp zwischen PL-Signal und dem linearen optischen Resonanzverhalten
ab. Sowohl der Uberlapp als auch die Verstirkung sind fiir kleine Gitterkonstanten am
grofiten. Die Verstarkung ist mit maximal 6,3 % allerdings ein kleiner Effekt, was darauf
zurlickgefithrt werden kann, dass die Lebensdauern der Plasmonen mehrere Groflenord-
nungen kleiner sind, als die Anregung der Nanokristalle. Die Verwendung von plasmo-
nischen Antennen und insbesondere das Einbetten in das Umgebungsmaterial, um die
Verstéarkungen an den Antennenenden auszunutzen, ist dennoch ein vielversprechender

Ansatz zur Verstarkung von Photolumineszenzsignalen.
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{ Plasmonisch-photonische
Hybridstrukturen

In den vorherigen Kapiteln wurde gezeigt, wie sich die Modenverteilung und Ausbreitung
in Mikrodiskstrukturen verdndert, wenn sie durch einen eindimensionalen photonischen
Kristall modifiziert werden. Es erfolgt eine Umverteilung der Modenenergien, sodass eine
oder wenige Moden eine hohere Intensitit aufweisen als die anderen Moden. Auflerdem
wurde gezeigt, wie die Photolumineszenz der Siliziumnanokristalle mit plasmonischen
Goldnanoantennen manipuliert werden kann.

In diesem Kapitel werden beide Anséitze miteinander kombiniert, sodass eine plasmonisch-
photonische Hybridstruktur aus der Mikrodisk mit einem Lochring und den Nanoantennen
auf der Diskoberfliche entsteht. Da die Resonatormoden tiberall in der Disk auskoppeln
(vermutlich aufgrund des Einflusses des Steges), wird die komplette Oberfliche mit An-
tennen bedeckt und nicht nur die Randbereiche, in denen sich die Fliistergaleriemoden
bei Mikrodiskstrukturen ausbreiten, wie es in [130] realisiert wurde. Auf ein Einbetten
der Antennen in ein weiteres Schichtsystem wird hier verzichtet, da die Mikrodiskstruk-
turen das Licht senkrecht auskoppeln, sodass die Verstarkung der Nanoantennen an den
Antennenenden ausgenutzt werden kann. Ziel dieser Bauelemente ist es, bei passendem
Uberlapp der Antennenresonanz mit einer angeregten Mode der Disk, diese Mode weiter
zu verstarken. Zudem werden andere Moden der Disk unterdriickt, da die plasmonischen

Antennen fiir diesen nichtresonanten Fall als Zentrum fiir zufillige Streuung dienen.

7.1 Herstellung

Fiir die Herstellung gibt es zwei Herangehensweisen. Entweder werden erst die Disks und
anschliefend die Antennen hergestellt oder zuerst die Antennen und danach die Disks.
Werden die Antennen auf die fertigen Mikrodiskstrukturen mit Lochmodulation prozes-

siert, lassen sich dieselben Disks ohne Antennen und mit Antennen messen und so direkt
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vergleichen. Da sich die Lochgréfien, Abstande der Locher vom Rand und Rauheiten bei je-
der Disk voneinander unterscheiden, auch wenn diese Abweichungen gering sind, wére ein
Vergleich vor und nach der abschliefenden Prozessierung der Nanoantennen spannend. Es
konnen fiir die Herstellung also die Proben verwendet werden, die in Kapitel 5 untersucht
wurden. Bei der anschlielenden Deposition von Nanoantennen ist ein zweiter Lithografie-
prozess notwendig, bei dem die Antennenstruktur iiber die Disks geschrieben wird. So ein
Uberlagerungslithografieprozess bietet einige Schwierigkeiten, da die Probe ein weiteres
Mal belackt wird und die Strukturen beides Mal an die gleiche Stelle geschrieben wer-
den miissen. Dazu werden tiblicherweise Marker im ersten Lithografieprozess verwendet,
die mit lithografiert und geétzt werden und an diesen Strukturen erfolgt fiir den zweiten
Lithografieprozess die Ausrichtung. In Kapitel 5 konnte gezeigt werden, dass iiber die ge-
samte Fliche der Disk Moden ausgekoppelt werden. Daher wird die komplette Disk mit
Antennen bedeckt. Dadurch wird auch der zweite Lithografieschritt vereinfacht. Anstatt
eine genaue Position auf der Disk zu treffen, reicht es aus, Antennenfelder herzustellen,
die grofler als die Diskstrukturen sind, sodass die Antennen die Disk komplett bedecken
(vgl. Abb. 7.1 (a)). Die Positionierung des Antennenfeldes geschieht hier nicht an zusétz-
lich lithografierten Markern, sondern an der Diskstruktur selbst. Die Disks werden mittels
Negativlack und Chromhartmaske hergestellt, sodass ein Bereich um die Disks herum be-
lichtet und geétzt wurde. Somit wird eine Ecke der Diskstruktur als Ursprung fiir das
Antennenfeld gewéahlt. Dadurch, dass lediglich der Bereich um die Disks geatzt wird, ist
die restliche Probenoberfliche auf der gleichen Hohe wie die Oberflichen der Disks. Wird
beim Lithografieren der Fokus des Elektronenstrahls eingestellt, ist der Fokus der gleiche,
wie er auf den Disks bendtigt wird. Da das komplette Diskfeld mit Antennen bedeckt
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Abbildung 7.1: (a) REM-Aufnahme einer zuvor hergestellten Mikrodisk mit Lochring
am Rand. Schematisch wird die zweite Strukturierung mit Goldantennen auf der Dis-
koberfliche gezeigt. (b) Photolumineszenzmessung der unstrukturierten Nanokristallpro-
be im Vergleich mit FTIR-Daten von zwei gemessenen Antennenfeldern bei unterschied-

licher Linge. Die Antennenbreite betragt jeweils b=T70 nm, der Abstand in x-Richtung
d,=200 nm, in y-Richtung d,=500 nm und die Dosis 200uC/cm?.
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wird, werden auch Antennen neben den Disks, also in den bereits gedtzten Bereichen auf
der Siliziumoberflache deposiert. Diese beeinflussen die Messungen der Disks allerdings
nicht weiter, da die Diskoberfliche gezielt angeregt werden kann. Bevor die Antennen auf
die Disks prozessiert werden kénnen, wird wieder eine Probe mit einer Dosisvariation und
verschiedenen Antennenparametern geschrieben. Es kénnen nicht die Antennenparame-
ter aus dem Kapitel zuvor verwendet werden, da nicht die Raith Pioneer, sondern die
Raith Voyager als Lithografieanlage verwendet wird, die bei einer hoheren Beschleuni-
gungsspannung von 50kV arbeitet. In Kapitel 6 hat sich gezeigt, dass eine groffere Anzahl
an Antennen eine groflere Verstéarkung liefert. Daher wird der Abstand der Antennen
in y-Richtung auf d,=500nm halbiert. Der Abstand in x-Richtung wird auf d,=200nm
gesetzt. Variiert werden die Dosiswerte, die Breiten und die Langen der Antennen. Die
unterschiedlichen Antennenfelder werden mittels FTIR in Reflexionsgeometrie vermessen
(analog zu Kapitel 6), die Ergebnisse von zwei Antennenfeldern sind in Abb. 7.1 (b) im
Vergleich mit der Photolumineszenz von einer unstrukturierten Nanokristallprobe darge-
stellt. Bei einer Dosis von 200 pnC/cm?; einer Breite von b=70 nm und Antennenlingen von
L=90—100nm liegt die Antennenresonanz im Bereich der Nanokristall-Photolumineszenz.
Die abschlieBend verwendeten Antennenparameter sind in Abb. 7.3 (a) gezeigt. Aufgrund
der hoheren Beschleunigungsspannung ist die Durchdringung des Lackes bei dieser Litho-
grafieanlage stérker als bei der Raith Pioneer, sodass hier die Antennen in ihrer Breite
nicht so stark von dem Sollwert abweichen wie bei der zuvor verwendeten Anlage. Die in
der Lithografiemaske vorgegebene Breite von 70 nm resultiert daher in einer vergleichba-
ren Breite der zuvor hergestellten Antennen. Die Prozessierung der Antennen erfolgt auf
fertiggestellten und vermessenen Diskproben nach Abb. 6.1. Das Belacken der Probe stellt
augenscheinlich kein Problem dar. Auch beim Lithografieren ldsst sich das Feld mit den
Diskstrukturen gut erkennen, sodass die Position des Antennenfeldes mit ausreichender
Genauigkeit festgelegt werden kann. Nach dem Belichten des Lacks erfolgt das Entwickeln
und anschlieBendes Aufdampfen von 3 nm Chrom und 20 nm Gold. Bei dem Lift-Off Pro-
zess 10st sich das Gold gut von den Probenbereichen um das Diskfeld herum. Von den
Disks 16st sich das Gold bei diesem Prozess nicht. Zwei REM-Aufnahmen der Disks nach
unterschiedlichen Lift-Off Prozessen sind in Abb. 7.2 dargestellt. Auch nach 48 Stunden in
der Entfernerlosung verbleibt das iiberschiissige Gold auf der Oberfliche der Disks. Abb.
7.2 zeigt links eine Mikrodisk, bei der der Lack an den Randbereichen der Mikrodisk
nicht gehaftet hat, die Lackschicht ist vermutlich inhomogen und wird zum Diskrand hin
diinner, was dafiir sorgt, dass die Entfernerfliissigkeit zu wenig Angriffsfliche hat, um das
Gold von der Mikrodisk zu entfernen. Aulerdem befindet sich Material in den Lochern der
Disk, was sich ebenfalls nicht entfernen lasst. Auch wenn die Disks bis zum Rand belackt
sind (siehe Abb. 7.2 (b)) ldsst sich das Gold nicht entfernen. Als aggressivere Methode
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7 PLASMONISCH-PHOTONISCHE HYBRIDSTRUKTUREN

Abbildung 7.2: (a) REM-Aufnahme einer Mikrodisk mit strukturierter Goldfolie in der
Mitte. (b) Winkelaufnahme einer strukturierten Mikrodisk von der sich die Goldfolie nicht
ablost.

wird, wie bei dem Lift-Off der Chromhartmaske, ein Ultraschallbad verwendet. Hier wird
die Zeit deutlich verkiirzt, auf 10 Sekunden, und das im Ultraschallbad befindliche DI
Wasser nicht erwarmt. Es werden eine Leistung von 30 % (geringste Einstellung) und eine
Frequenz von 80 kHz verwendet. Selbst diese geringe Dauer fiihrt dazu, dass die Disks von
ihren Stegen abbrechen und sich nur noch die Stege auf der Probenoberflache befinden.
Da sich also das iiberschiissige Gold nicht von den Disks entfernen lésst, ohne die Disks
zu beschédigen, lasst sich dieser Ansatz nicht realisieren.

Bei dem zweiten Ansatz werden zuerst die Antennen auf die Oberflache prozessiert und
anschliefend die Mikrodisks bei einem zweiten Lithografieprozess strukturiert. Die Anten-
nen werden mit den Schritten aus Abb. 6.1 deposiert. Hier 16st sich das Gold wéihrend des
Lift-Off Prozesses ab und die Antennen verbleiben auf der Probe. Um die Hybridstruk-
turen herzustellen, wird zum einen der in Kapitel 5 verwendete Prozess mit Negativlack
und Chromhartmaske, als auch der Prozess aus 5.3 mit dem Positivlack CSAR 62 ver-
wendet. Der kritische Prozessschritt ist hierbei bei dem ersten Ansatz das nasschemische
Atzen des Chroms, da sich unter den Goldantennen ebenfalls eine diinne Chromschicht
befindet. Diese ist allerdings von den Goldantennen umschlossen und die Chromatze Cr01
von Technicolor dtzt das Chrom selektiv. REM-Aufnahmen der fertig hergestellten Disks
mit den Antennen auf der Oberflache sind in Abb. 7.3 (c¢)-(e) zu sehen. Die Herstellung
der Diskstrukturen ist erfolgreich und die Oberfliche mit regelméaflig angeordneten An-
tennen bedeckt. Eine vergroflerte Aufnahme der Antennen ist in der gleichen Abbildung
in 7.3 (b) zu sehen. Im Vergleich zu der Lithografie mit der Pioneer Anlage sind die An-
tennen gleichmafiger hergestellt und unterscheiden sich nur um wenige Nanometer von
den vorgegebenen Groflen der Lithografiemaske. Eine fertig prozessierte Disk, die mit
dem Positivlack CSAR 62 hergestellt wurde, ist in Abb. 7.3 (f) dargestellt. Dieser Prozess
funktioniert demnach auch und die Antennen werden nicht durch das Sauerstoffplasma,
mit dem der Lack verascht wird, angegriffen. Wie in Kapitel 5 erscheinen die Locher nicht

ganz so gleichméaflig wie bei den Disks, die mittels Chromhartmaske hergestellt wurden.
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Abbildung 7.3: (a) Schemazeichnung der hergestellten Antennenparameter. (b) REM-
Aufnahme mit einzelnen hergestellten Antennen und den gemessenen Dimensionen. (c)
Gewinkelte REM-Aufnahme einer Disk mit Antennen, prozessiert mit Negativlack und
Chromhartmaske. (d)+(e) Weitere REM-Aufnahmen von Hybrid- und Zahnradstrukturen,
die mit dem Negativlack Ma-N 2403 und in (f) mit dem Positivlack CSAR 62 prozessiert
wurden.

7.2 Messergebnisse

Die Messergebnisse in diesem Kapitel werden an einer photonisch plasmonischen Hybrid-
struktur aufgenommen, mit einem Radius von R=4pm und mit 40 Lochern mit einem
Radius von r=80nm bei einem Abstand von g=250 nm vom Rand. Die Messungen werden
analog zu Kapitel 5 aufgenommen. Das Photolumineszenzspektrum dieser Diskstruktur
ist in Abb. 7.4 dargestellt. Das Spektrum &hnelt den Spektren der Hybridstrukturen oh-
ne Antennen, wobei die Moden weniger intensiv und verbreitert erscheinen. Es werden
insgesamt 12 Moden identifiziert, die weiter untersucht werden, dabei sind allerdings ledig-
lich zwei Moden intensiver, die anderen sind deutlich in ihrer Intensitdt unterdriickt. Die
Antennen scheinen nicht die Positionen der Moden zu dndern, in der Diskstruktur mit glei-

chen Parametern ohne Antennen erscheint die dort rot markierte Mode bei einer Energie
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7 PLASMONISCH-PHOTONISCHE HYBRIDSTRUKTUREN

von 1,62 eV am intensivsten (siehe Abb. 5.15), die hier ebenfalls zu den intensiven Moden
gehort. Beide Moden mit der grofiten Intensitéit liegen unterhalb der rot eingezeichneten

photonischen Bandliicke auf der Energieskala. Bei dieser Diskstruktur mit Antennen ist
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Abbildung 7.4: Photolumineszenzspektrum einer Hybridstruktur mit Antennen auf der
Oberfiiche. In Rot ist die photonische Bandliicke eingezeichnet. Rechts sind die Modenpo-
sitionen tber einen ganzzahligen Laufindex aufgetragen. Die Moden auferhalb der Band-
licke werden mit einer linearen Regression beschrieben.

die Mode bei einer Energie von 1,696 eV am intensivsten, weist allerdings lediglich einen
Gutefaktor von Q=234 auf (bei den Hybridstrukturen ohne Antennen lag der maximale
Gutefaktor bei ()=4000). Die Antennen sorgen demnach nicht fiir héhere Giitefaktoren
der Moden. Ein Grund dafiir ist, dass die Antennen von den gefiithrten Resonatormoden
als Oberfachenrauheit wahrgenommen werden und somit die Auskopplung erhéht wird.
Die grundsatzliche Funktionalitat des Bauteils ist weiterhin gegeben. Die Modenpositio-
nen lassen sich tiber einen ganzzahligen Laufindex auftragen, wobei die drei Moden bei
der geringsten Energie und die vier Moden bei der hochsten Energie sich mit einer li-
nearen Regression beschreiben lassen. Die Giite des Fits lasst sich mit dem korrigierten
R%=0,99767 angeben. AuBerdem wird in Rot die simulierte Bandliicke des eindimensio-
nalen photonischen Kristalls angegeben. In der photonischen Bandliicke scheinen sich die
Modenabstédnde und Positionen zu verschieben, sodass sie nicht langer ihrer Quantenzahl
zugeordnet werden konnen. Die verstarkte Mode bei einer Energie von 1,696 eV liegt nahe
der Bandliicke. Ein Grund dafiir, dass sie dennoch die intensivste Mode im Spektrum ist,
konnte sein, dass sie eine Verstiarkung durch die Antennen erfihrt. Ohne die Antennen
liegt die intensivste Mode bei einer Energie von 1,62 €V (siehe Abb. 5.15) und damit deut-
lich auerhalb der photonischen Bandliicke. Innerhalb der Bandliicke lassen sich die fiinf
Moden nicht gemeinsam mit einer linearen Regression beschreiben.

Eine ortsaufgeloste Photolumineszenzmessung mit einer Kantenldange von 21 pm bei einer
Schrittweite von 0,5 pm zeigt &hnliche Ergebnisse wie bei der Hybridstruktur und bei der
Zahnradstruktur, siche Abb. 7.5. Die gesamte Photolumineszenz (grau im PL-Spektrum
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hinterlegt) weist ihr Maximum wie erwartet in der Diskmitte auf.
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Abbildung 7.5: Fldichenscan einer Diskstruktur mit Radius R=4 pm und Antennen auf
der Oberfliche. Die Disk ist modifiziert mit 40 Liochern mit einem Radius von r=80 nm
und einem Abstand von g=250 nm vom Rand.
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7 PLASMONISCH-PHOTONISCHE HYBRIDSTRUKTUREN

Die einzelnen Moden zeigen unterschiedliche Verhalten, wobei einige Moden ebenfalls in
der Mitte der Disk ihr Maximum in Intensitatsprofil aufweisen. Die drei Moden bei den
grofften Wellenlangen zeigen eher von der linken Seite bis zur Mitte der Disk ein Maximum.
Die Modenausbreitung héngt also von der Position auf der Disk ab und der Steg scheint
die Auskopplung der Moden zu beeinflussen.

Fiir eine leistungsabhéngige Photolumineszenzmessung wird wieder der gepulste Laser
mit einer Anregungswellenlénge von 355 nm genutzt. Die Messergebnisse finden sich in
linearer Auftragung Abb. 7.6. Die Auswertung erfolgt analog zu den vorherigen Kapiteln.
Wie bei den Hybridstrukturen ist das Spektrum hier ebenfalls fiir alle Moden von der

spontanen Emission dominiert.

Abbildung 7.6: Leistungsabhdngige Photolumineszenzmessung, wobei die Anregungsleis-
tung schrittweise erhéht wird. Aufgetragen wird jeweils die integrierte Intensitdt jeder Mo-
de in einer linearen Skalierung.

7.3 Zusammenfassung

Durch die plasmonischen Goldnanoantennen auf der Oberfliche der Disk mit Lochmodu-
lation verringern sich die Giitefaktoren der Moden, da die Antennen als Streuzentren und
auf die gefiihrten Moden wie Rauigkeiten wirken, die ein fritheres Auskoppeln aus der
Mikrodiskstruktur nach sich ziehen. Die Moden befinden sich an der gleichen Wellenlan-
genposition wie bei einer Disk ohne Antennen bei gleichen Parametern. Die intensivste
Mode befindet sich hier am Rand der simulierten photonischen Bandliicke, was sich da-
durch erklaren lésst, dass die Antennenresonanzen in diesem Bereich das Feld verstarken.
Einige Modenpositionen im Photolumineszenzspektrum lassen sich mit einer linearen Re-
gression beschreiben, wobei sie oberhalb und unterhalb der Bandliicke liegen. Innerhalb

der Bandliicke scheinen die Modenpositionen verschoben zu sein. Diese Struktur lasst
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7.3 ZUSAMMENFASSUNG

sich nicht zum Lasen anregen, ein Grund dafir ist, dass der Einfluss der Antennen als
Streuzentren gegeniiber der Antennenverstarkung dominiert, sodass die Moden geringere
Giitefaktoren aufweisen. Dennoch ist die Verstarkung der Mode nahe der Bandliicke ein
Indiz dafiir, dass die prinzipielle Verstirkung der Mode durch plasmonische Resonanzen

funktioniert.
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8 Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit konnte die erfolgreiche Herstellungsoptimierung von Hybrid-
strukturen aus Mikrodisks und eindimensionalen photonischen Kristallen gezeigt werden,
die anders als Mikrodiskstrukturen eine senkrechte Emission aufweisen. Wichtig fiir die
Emission und die Gitefaktoren der Moden ist dabei eine defektfreie Oberfliche, die wenig
Rauheiten und glatte Kanten aufweist. Dies konnte dadurch nachgewiesen werden, dass
eine Mikrodisk ohne Lochmodulation nicht lénger eine senkrechte Auskopplung aufweist,
die auf Unebenheiten in der Oberfliche hindeuten wiirde. Erreicht wurde diese Optimie-
rung der Herstellung durch die Verwendung einer Chromhartmaske als Atzmaske.

Diese komplexen Strukturen konnen theoretisch durch Nanostege beschrieben werden, so-
dass die photonische Bandliicke in guter Ubereinstimmung zwischen Theorie und Experi-
ment modelliert werden kann. Dabei zeigen die Simulationen von Nanostegen im Vergleich
zu Ringresonatoren lediglich eine Abweichung von wenigen Nanometern in der Position der
Bandliicke. Dies wird in Kauf genommen zugunsten der deutlich kiirzeren Rechenzeiten
der Nanostege. Es zeigt sich, dass in den Hybridstrukturen eine Umverteilung der Moden-
energien stattfindet, was dafiir sorgt, dass einige Moden unterdriickt werden und wenige
Moden verstarkt werden. Diese verstarkten Moden liegen jeweils bei kleineren Energien
als die berechnete photonische Bandliicke und innerhalb der Bandliicke befinden sich le-
diglich Moden mit reduzierter Intensitét, aufgrund der unterdriickten Lichtausbreitung.
In den Simulationen der Hybridstrukturen ergibt sich eine Verschiebung der Modenpo-
sitionen bei unterschiedlicher Wahl der Lochradien und der Absténde der Locher vom
Rand. Dabei ist der Einfluss der Lochgrofie auf die Verschiebung der Moden grofler als
der Einfluss der Abstinde vom Rand g. Diese Blauverschiebung fiir groflere Lochradi-
en und grofferen Werten von g zeigt sich ebenfalls im Experiment und auch hier ist der
Einfluss der Lochradien groler als der Einfluss der Abstande der Locher zum Rand. Ein
weiterer Einflussfaktor auf die Modenposition ist die Lochanzahl. Auch mit ihrer Varia-
tion kéonnen die Modenpositionen verschoben werden. Fiir die gezielte Manipulation der
Modenposition muss dabei beachtet werden, dass sich die photonische Bandliicke eben-
falls verschiebt, wenn die Parameter verdndert werden. Fiir den Giitefaktor der Moden
ergibt sich eine Tendenz, dass die hochsten Giiten erreichen werden, wenn die Werte fiir

g zwischen 200nm und 275nm liegen. Erklaren lasst sich dieser Verlauf dadurch, dass
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8 ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

bei Werten von ¢>300nm sich die Modenausbreitung zum Diskrand hin verschiebt und
dadurch groflere evaneszente Felder fiir Streuverluste sorgen und der relative Anteil des
evaneszenten Feldes in den Lochern ebenfalls ansteigt. Bei Werten von g<175 nm lasst sich
ebenfalls eine abnehmende Tendenz fiir die Giitefaktoren feststellen. Die Griinde hierfiir
konnen nicht eindeutig geklart werden, es wird vermutet, dass eine schlechtere Modenfiih-
rung gegeben ist. Die maximal erreichbaren Giitefaktoren dieser Hybridstrukturen liegen
bei @ = 4000 und sind damit um 25% kleiner als die Gutefaktoren der nicht modifizierten
Mikrodisks. Ein Grund dafiir ist, dass die Locher wie Defekte in der Oberfliche wirken
und damit eine Verringerung des Giitefaktors nach sich ziehen. Auflerdem sorgt die Pho-
tolumineszenz der Nanokristalle generell dafiir, dass sich die Giitefaktoren verschlechtern,
da eine Reabsorption der Strahlung auftreten kann. Ohne die zugrunde liegende Photo-
lumineszenz lieflen sich die Moden allerdings mit den verwendeten Messaufbauten nicht
detektieren. In der Hybridstruktur zeigt das leistungsabhangige Verhalten den typischen
Verlauf der spontanen Emission in einem Drei-Niveau-System. Auflerdem kann gezeigt
werden, dass selbst bei einer geringen Anregungsleistung von 0,08 ptW noch die Ausbil-
dung der Moden beobachtet werden kann.

Mit diesen Erkenntnissen ist der Grundstein fiir die weitere Modifizierung dieser Struktu-
ren gelegt. Beispielsweise konnten Defekte in die Lochstruktur eingebracht werden, durch
fehlende Locher oder durch eine periodische GroBenmodulation der Locher [131, 132]. Bei
optimierter Wahl der Parameter konnte so eine Mode innerhalb der photonischen Band-
liicke propagieren. Damit kénnte die Hybridstruktur sich auch als lasendes Bauelement
fiir eine Mode erweisen, fiir die eine mafigeschneiderte Emission erfolgen kann.

Als Abwandlung der Hybridstruktur wird eine Zahnradstruktur hergestellt, bei der ober-
halb der Laserschwelle bei 35 nW die stimulierte Emission das PL-Spektrum dominiert,
sodass hier alle Moden mit einer Kavitédtskopplungskonstante von =0, 15 zum Lasen an-
geregt werden konnen. Bei dieser Struktur lassen sich die Moden ebenfalls durch Variation
des Lochradius und der Lochanzahl gezielt verschieben, wie in den Simulationen hervorge-
sagt. So konnte beispielsweise ein Mikrolaser mit passgenauer Emission entwickelt werden.
AuBerdem gestaltet sich die Herstellung einfacher, da auf eine Chromhartmaske und somit
den fehleranfélligen Lift-Off Prozess verzichtet werden kann. Weiterfithrend kénnten hier
Strukturen mit verschiedenen Diskradien hergestellt werden, um ein besseres Verstandnis
der Ausbildung der photonischen Bandliicke bei dieser Struktur zu erhalten, da die Mo-
dellierung des Nanosteges eine Bandliicke auflerhalb der Nanokristall-Photolumineszenz
postuliert, in den Spektren allerdings eine Verschiebung der TEy; Moden auf eine Band-
liicke hindeutet.

Als weiterer Ansatz konnten Goldnanoantennen aus dem Bereich der Plasmonik her-

gestellt werden, die die Photolumineszenz der Siliziumnanokristalle beeinflussen. Diese
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konnten erfolgreich mit einem weiteren Schichtsystem tiberwachsen werden, wobei durch
den Temperungsprozess ein schmelzen der Antennen in eine rundere Form mit geringe-
rem Oberflaichen- zu Volumenverhéltnis festgestellt werden konnte. Die Antennen und
das Umgebungsmaterial lassen sich klar voneinander abgrenzen, was ein Indiz fiir eine
geringe Diffusion des Goldes in das umliegende Schichtsystem ist. Die Antennen werden
Uberwachsen, da sie die grofite Verstirkung an ihren Enden aufweisen und so durch ein
Einbetten diese Verstiarkung ausgenutzt werden kann. Durch die Antennen zeigt sich vor
dem Uberwachsen ein abgeschwichtes Photolumineszenzsignal der Siliziumnanokristalle,
was damit erkldrt werden kann, dass die Antennen als Streuzentren fungieren und die plas-
monischen Resonanzen bei kleineren Wellenldngen als die Photolumineszenz liegen. Nach
dem Uberwachsen mit einem weiteren Schichtsystem und dem Temperprozess, in dem
sich die Nanokristalle formen, schiebt die Resonanz zu grofleren Wellenléngen, was sich
mit Simulationen und Messungen bestitigen lisst. Damit kommt es zu einem Uberlapp
zwischen der Photolumineszenz der Nanokristalle und den Antennenresonanzen. Sowohl
der Uberlapp als auch die Verstirkung sind dabei fiir kleine Gitterkonstanten und damit
fiir eine groffere Anzahl an Nanoantennen am grofiten. Die maximale Verstarkung ist mit
6,3% ein kleiner Effekt. Wiirden die Lebensdauern der Anregung in den Nanokristallen
und den Plasmonen der Antennen in der gleichen Groflenordnung liegen, sollte der Effekt
deutlich grofier ausfallen, wie in [25] bei einer Verstarkung von 300% berichtet wird.

In einem letzten Kapitel werden der Ansatz der Hybridstrukturen und die Verstarkung
der Photolumineszenz durch Nanoantennen zusammengefiihrt. So wird die Oberfldche der
Mikrodisks mit Goldantennen bedeckt. Dabei wird die komplette Disk bedeckt, da auch
eine Modenauskopplung in der Diskmitte stattfindet, die vermutlich auf den Einfluss des
Mikrodisksteges zuriickgefithrt werden kann. Auf ein Uberwachsen der Antennen wird
hier verzichtet, da die Lichtauskopplung der Hybridstrukturen senkrecht erfolgt und so
die Verstarkung an den Antennenenden ausgenutzt werden kann. Allerdings wirken die
Antennen wie zusétzliche Defekte an der Diskoberfliche, was zu einer Verringerung der
Giitefaktoren der Moden fiihrt. Durch das Prozessieren der Antennen veréndert sich die
Position der Moden nicht. Es fallt auf, dass eine Mode nahe der photonischen Bandliicke
intensiver erscheint als ohne Antennen. Dies konnte ein Indiz dafiir sein, dass die Mode
durch die Antennenresonanz eine Verstirkung erfahrt. Da eine Verbreiterung der Moden
vorliegt, die zu geringeren Giiten fiihrt, ldsst sich in dieser Struktur keine Mode zum Lasen
anregen. Die Emissionseigenschaften konnten verbessert werden, indem die Antennen so
in die Schicht eingebettet werden, dass iiber den Antennen eine glatte Oberflache vorliegt.
So konnte immerhin gezeigt werden, dass die prinzipielle Funktionsweise des Bauelements
weiterhin gegeben ist, auch wenn keine Verstarkung der Moden vorliegt.

Alles in allem konnten hier spannende Bauelemente mit Siliziumnanokristallen als optisch
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aktives Medium vorgestellt werden, die die Vorteile von Mikrodisks und photonischen
Kristallen verkniipfen und sich teilweise sogar als Laser eignen. Auflerdem konnte die
Ausbildung einer photonischen Bandliicke in den Hybridstrukturen auf Basis von Simula-
tionen verlasslich modelliert werden und die Umverteilung der Modenenergien detektiert
werden.

Wenn der Ansatz zur Einbringung einer Kavitéat tiber ein fehlendes Loch in die Lochmo-
dulation weiter verfolgt wird, konnte so ein effizienter Mikrolaser mit mafigeschneiderter

Emission realisiert werden.
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