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Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit der spektralen Durchstimmbarkeit photoni-
scher Moden in Mikroresonatoren wie Microdisks und zweidimensionalen photonischen
Kristallen mit Defektkavititen. Die photonischen Mikrostrukturen werden hergestellt,
charakterisiert und die Emissionswellenldnge ihrer Moden wird durch verschiedene Ver-
fahren aktiv und passiv, permanent und reversibel beeinflusst. Ziel ist es hier nicht nur,
diese Verfahren kennen zu lernen, sondern auch physikalisch besser zu verstehen, auf
welche Einfliisse die Mode durch eine Energieinderung reagiert.

Alle hier untersuchten Prozesse zum Durchstimmen der resonanten Moden der Kavi-
tdten beruhen auf dem Effekt, dass das Feld der elektromagnetischen Welle an der Kante
des Resonators nicht sofort auf null sondern im Aufenraum exponentiell abfillt. Uber
diesen herausleckenden Teil der Welle lésst sie sich beeinflussen.

Aufbauend auf Vorexperimente wird im ersten hier behandelten Verfahren die Dop-
pelbrechung eines nematischen Fliissigkristalls, in den eine Microdisk eingebettet wird,
genutzt, um die resonanten Moden der Kavitdt in einem &ufleren elektrischen Feld
spannungsabhéngig aktiv durchzustimmen. Die Moden verschieben spektral um AE =
4,75 meV; die Energieinderung sattigt bei 30 V. Simulationen mit der finite Differenzen-
Methode bestétigen die Richtung der Verschiebung, der absolute Wert der Energiednde-
rung ist aber um etwa die Hélfte geringer als im Experiment. Direktorfelduntersuchungen
an einem nematischen Fliissigkristall, in den eine Microdisk eingebettet ist, zeigen, dass
sich die Fliissiskristallmolekiile hauptséchlich planar auf der Microdisk verankern, sich
aber im elektrischen Feld entlang der Feldlinien ausrichten. Diese Drehung der Molekiile
im auferen Feld ist verantwortlich fiir die spektrale Verschiebung der resonanten Mode.
Auch der Einfluss des Fliissigkristalls auf die Moden oberhalb des Transparenzpunktes
wird untersucht, die Laserschwelle &ndert sich nicht signifikant.

Zweidimensionale photonische Kristalle werden ebenfalls in einen Fliissigkristall ein-
gebettet, die Modenverschiebung im &ufseren elektrischen Feld ist aber mit nur AE =
0,5meV um fast das Zehnfache geringer als bei den Microdisks. Dies lasst sich zuriick-
fithren auf eine mangelhafte homogene Verankerung der Fliissigkristallmolekiile vor dem
Einschalten des Feldes.

Um photonischen Kristalle permanent durchzustimmen, wird eine H2-Kavitat schritt-
weise mit SiOy bedampft, was die resonante Mode um AFE = —8 meV verschiebt. Nach-
dem die Energieverschiebung bei einer Schichtdicke von 40 nm séattigt, hat die Giite der
Mode auf ein Viertel des urspriinglichen Wertes abgenommen, was auf eine schlechte
Schichtqualitédt des abgeschiedenen SiOg und die unsymmetrische Beschichtung des Re-
sonators nur auf der Oberseite zuriickzufiihren ist. Simulationen bestétigen auch hier die
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Richtung der Verschiebung und die Abnahme der Giite. Der Betrag der Energieinderung
ist wiederum im Experiment um etwa den Faktor zwei hoher.

Um eine symmetrische Beschichtung der photonischen Kristalle zu erreichen, wird
der Resonator in weiteren Experimenten mittles Atomlagenabscheidung schrittweise mit
Tantalpentoxid beschichtet. Die resonante Mode der Kavitat verschiebt hierbei eben-
falls auf Grund der Erhohung des Brechungsindizes des Hintergrundes des photonischen
Kristalls zu niedrigeren Energien. Die absolute spektrale Verschiebung liegt wegen dem
hoheren Brechungsindex des Tantalpentoxid gegeniiber dem Siliziumdioxid der vorher-
gehenden Messung und der symmetrischen Beschichtung auf Ober- und Unterseite der
Membran héher.

Um Microdisks mit einem giinstigen, einfachen und schnellen Verfahren permanent
durchstimmen zu konnen, werden abwechseln Schichten von in Wasser gelosten Po-
lyanionen und Polykationen aufgeschleudert, was in monomolekularen Polyelektrolyt-
Doppelschichten resultiert. Der Schichtwachstum pro Doppellage auf GaAs Substrat und
mit Microdisks strukturierten GaAs Proben ist konstant, die Schicht hat lediglich eine
Rauigkeit von 2,3nm. Die spektrale Verschiebung einer resonanten Mode einer Micro-
disk wird wéhrend dem schrittweisen Aufschleudern der Polyelektrolyte aufgezeichnet,
bis bei einer Schichtdicke von 80 nm die Mode konstant bleibt. Maximal wird so eine
Energiednderung von AE = —15,1meV erreicht. Theoretische Rechnungen geben die
Verschiebung gut wieder. Die Laserschwelle der Microdisks steigt durch Streuung und
Absorption des Pumplaser- und des Photolumineszenzlichts in der Polyelektrolytschicht
um den Faktor sechs an. Die Beschichtung ist sowohl im Hochvakuum als auch bei
niedrigen Temperaturen bis zu 5 K stabil.

Das fiir die aufgeschleuderten Doppelschichten als Polyanion verwendete PAZO-Mo-
lekiil besitzt eine AZO-Gruppe, die aus zwei durch eine Doppelbindung verbundenen
Stickstoff-Atomen besteht. Bei Beleuchtung mit ultraviolettem (UV) Licht A < 370 nm
kann die AZO-Gruppe eine Photoisomerisation durchlaufen, dabei wird das Molekiil
von dem trans-Zustand in den thermisch weniger stabilen cis-Zustand gebracht, welcher
eine geringere Absorption besitzt. Der durch die Anderung der Absorption des PAZO-
Molekiils veranderte komplexe Brechungsindex der Polyelektrolytdoppelschichten ver-
schiebt die resonanten Moden der eingebetteten Microdisk beleuchtungsabhéngig um
AFE = 4,5meV. Die Energieinderung der Mode séttigt nach 20 Stunden. Es kann also
durch die Beschichtung der Microdisk mit Polyelektrolyten ein rein optisch arbeitender
durchstimmbarer Laser realisiert werden.
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Abstract

This work deals with the spectral tunability of photonic modes in microcavities such
as microdisks and two dimensional photonic crystals with defect cavities. The photonic
microstructures are fabricated, characterized and the emission wavelengths of their re-
sonant modes are tuned actively and passively, permanently and reversibly by different
techniques. The aim of this work is not only the development of new tuning techniques
but to understand the physics that leads to the mode tuning as well.

Every tuning method here used is based on effect that the electromagnetic field does
not vanish at the resonator edge but decreases exponentially in the resonator background.
Over this leaking part the wave can be influenced.

The first tuning technique uses the birefringence of a nematic liquid crystal in which
a microdisk is embedded to tune the microdisk’s mode in an external electric field. The
modes blueshift by AE = 4,75meV, the shift saturates at a voltage of 30V. Finite-
Difference Time-Domain simulations confirm the blueshift, however, the absolute shift
of the experiment is by a factor of 2 higher. Director field measurements of a nematic
liquid crystal with an embedded microdisk are performed and show a planar anchoring
of the liquid crystal molecules at the microdisk plane. In the external field the molecules
align parallel to the field lines. This rotation of the molecules in an external field leads
to the spectral shift of the modes. The influence of the liquid crystal on the modes above
transparency is studied as well showing no significant change in laser threshold.

Furthermore, two dimensional photonic crystals are embedded in a nematic liquid
crystal. The mode shift by AE = 0,5meV caused by an external electric field is ten times
smaller than the one measured in the microdisks. This discrepancy can be explained by
an initially poor alignment of the liquid crystal molecules.

To tune a photonic crystal permanently a H2-cavity is coated stepwise with evaporated
Si0s resulting in a shift of the resonant mode by AE = —8 meV. The mode shift saturates
after evaporation of 40 nm SiO,. At saturation the mode’s quality factor has decreased
by a factor of four, which can be explained by a pour layer quality of the SiOy and the
asymmetrical coating of the membrane on the top side only. FDTD simulations confirm
again the shift direction and decrease of quality factor. However, the mode shift in the
experiment is again two times higher.

To achieve a symmetrical coating of photonic crystals in the next step a cavity is
coated stepwise by atomic layer deposition of TayO5. The cavity mode redshifts due to
the higher index of refraction of the disk’s background. Since the refractive index of
TayOj is higher than of SiO5 and since the ALD results in a homogenous coating on top
and on bottom side of the resonator, the mode shift is higher than the shift caused by
the SiO,.



To develop a fast, easy and cheap tuning technique for the resonant modes of micro-
disks, the resonator is spin coated with alternating layer of in water solved polyanions
and polycations, which produces mono molecular bilayer of polyelectrolytes. The layer
growth on a smooth GaAs substrate and on a structured microdisk sample is linear,
the layer roughness is as low as 2,3nm. The spectral tuning of the microdisk’s resonant
mode is documented while coating the device with bilayers of polyelectrolytes. The mode
redshifts by AF = —15,1 meV until saturation at a layer thickness of 80 nm. Theoreti-
cal calculations are in good agreement with the experimental data. The laser threshold
increases by a factor of six due to scattering and absorption inside the polyelectrolyte
coating. Moreover, the coating layer is found to be stable in the high vacuum as well as
at temperatures from room temperature down to 5K showing the applicability of the
technique for experiments in coupling quantum-electrodynamics normally performed at
low temperatures.

The polyanion PAZO used for the spin coating of the polyelectrolyte bilayers owns
an AZO group, which undergoes a photoisomerization under exposure with UV light
A < 370 nm. The photoisomerization changes the molecule from the thermal more stable
trans to the cis state; the latter has a lower absorption and therefore a lower complex
index of refraction as well. The changing complex index of refraction of the microdisk
background blueshifts the resonant mode caused by the UV light exposure. The tuning
saturates after 20 hours. At saturation the mode has shifted by AE = 4,5meV. Thus,
by coating a microdisk with polyelectrolytes an all-optical tunable microdisk laser was
realized.
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1. Einleitung

Seit YABLONOVITCH [I] und JOHN [2] mit der Idee der photonischen Bandliicke den Weg
ebneten fiir die Entwicklung photonischer Kristalle uns MCCALL et al. [3] die ersten Mi-
krodisks hergestellt haben, sind die Mikroresonatoren ein fruchtbares Forschungsfeld.
Das Modenvolumen der resonanten Moden in beiden Resonantorarten konnte stark re-
duziert werden: auf V, ;5 = 2x (A\/ngz)” [4] in Mikrodisks und V,;; = 1/2x (A /ngz)” [
in zweidimensionalen photonischen Kristallen; damit liegen sie im Bereich von Bruchtei-
len der kubischen Wellenlénge.

Dies ebnet den Weg fiir Experimente, die iiber die Herstellung und Untersuchung der
Resonatoren hinausgehen, wie z.B. die starke Kopplung [6], [7] , Laser mit extrem ge-
ringer Laserschwelle [8, @], Untersuchung des Purcell-Effektes [10] und Rabi-Splitting
[11], 12]. Diese Experimente erfordern eine hohe Genauigkeit bei der Strukturierung der
Mikroresonatoren, um die Wellenldnge der resonanten Mode auf den geforderten Wert
einzustellen. Wegen der geringen Gréftenordnung der Kavitaten und der daraus folgenden
Ungenauigkeiten bei der Herstellung ist es aber fast unmoglich, die geforderte Wellen-
linge der Mode schon in diesem Schritt richtig einzustellen. Zudem erfordern es diverse
Experimente, die Mode aktiv durchstimmen zu kénnen. Es ist also notig, Verfahren zu
entwickeln, um die Energie der Resonatormoden permanent einzustellen, und um sie ak-
tiv im Experiment durchzustimmen. Bei letzterem ist es dariiber hinaus wiinschenswert,
ein reversibles Verfahren zu erhalten.

Waéhrend es bei makroskopischen Resonatoren zum Durchstimmen der Resonatormo-
den einfach moglich ist, die Resonatorlange durch das Verstellen der Reflektoren zu ver-
andern, erweist es sich bei Mikrokavitaten als komplizierter, ein anwendbares Verfahren
zu finden. Bisher ist es gelungen, photonische Resonatoren durch eine Temperaturan-
derung [10, 13|, 14] durchzustimmen, wobei diese auch lokal durch einen Laserstrahl
erfolgen kann [15], desweiteren durch Injektion freier Ladungstriager [16], durch schritt-
weises Atzen [17] oder Nanooxidieren [I8] des Resonatormaterials und durch Adsorption
von Molekiilen auf der Membranoberfliache bei tiefen Temperaturen [19, 20].

Diese Verfahren sind grofstenteils nur bei tiefen Temperaturen anwendbar, langsam
und mit hohem Aufwand verbunden. Die Injektion freier Ladungstréger ist zum Durch-
stimmen der Mode ungeeignet, da die Lebensdauer des Zustandes begrenzt ist auf die
Lebensdauer der freien Ladungstriager. Beim schrittweisen Atzen des Resonatormateri-
als besteht das Problem, dass das Verfahren auf die Verwendung von GaAs Membranen
beschrénkt ist und zudem relativ grofe Energiesinderungen pro Atzschritt erzeugt. Das
Nanooxidieren ist genauer aber mit extrem hohem Aufwand verbunden.

Es bestehen also verschiedene Griinde, warum weitere Moglichkeiten zum Durchstim-
men von Mikrokavitdten entwickelt werden sollten: Es sollen sowohl Verfahren gefunden
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werden, die bei Raumtemperatur als auch bei tiefen Temperaturen anwendbar sind.
Gleichzeitig sollten die Verfahren aktiv im Experiment die Mode beeinflussen. Der Pro-
zess des Durchstimmens sollte einfach und giinstig sein. Zudem ist es Ziel dieser Arbeit,
das Verhalten der resonanten Moden und ihre Abhéngigkeit von der dielektrischen Um-
gebung des Resonators physikalisch besser zu verstehen.

Kapitel 2 stellt die zum Verstédndnis der Arbeit notigen theoretischen Grundlagen der
Mikroresonatoren (Mikrodisks und zweidimensionale photonische Kristalle) und
der Verwendung niedrigdimensionaler Halbleiter-Heterostrukturen zur Lichtein-
kopplung in die Kavitdten vor. Im Anschluss werden die Eigenschaften des Laser-
Regimes und die Grundlagen der Durchstimmbarkeit der resonanten Moden von
photonischen Resonatoren behandelt.

Kapitel 3 beschreibt die zwei unterschiedlichen verwendeten Probenmateriale und ihre
Eigenschaften. Zudem wird das Vorgehen zur Herstellung der Mikrodisks und der
photonischen Kristalle erklért.

Kapitel 4 behandelt den Mikro-Photolumineszenzmessplatz, der in dieser Arbeit zur
optischen Charakterisierung und Messung der Proben diente.

Kapitel 5 beschiftigt sich mit der Kopplung der photonischen Resonatoren mit einem
nematischen Fliissigkristall. Zuerst werden hier die Grundlagen und Eigenschaften
von Fliissigkristallen beschrieben, im Anschluss wird kurz besprochen, wie die Ein-
bettung der Proben in den Fliissigkristall verlduft. Dann werden die Ergebnisse der
in Fliissigkristalle eingebetteten und mit einem elektrischen Feld durchgestimmten
Mikrodisks diskutiert und mit FDTD Simulationen und Direktorfeldmessungen
verglichen. Nachdem auch der Einfluss des Fliissigkristalls auf das Laser-Regime
der Mikrodisks diskutiert wurde, werden auch die Ergebnisse von in Fliissigkristalle
eingebetteten photonischen Kristallen vorgestellt.

Kapitel 6 befasst sich mit dem permanenten Durchstimmen zweidimensionaler pho-
tonischer Kristalle mit L7 und H2 Defektresonatoren. Im ersten Teil wird eine
solche Kavitédt charakterisiert und schrittweise mittels Elektronenstrahlverdamp-
fen mit Siliziumdioxid beschichtet, um die resonante Mode durchzustimmen. Im
zweiten Teil wird dann die Atomlagenabscheidung verwendet, um die Membran
eines photonischen Kristalls homogen mit Tantalpentoxid zu beschichten und so
eine Energieinderung der Mode zu erreichen.

Kapitel 7 hat das permanente und reversible Durchstimmen photonischer Moden einer
Mikrodisk zum Thema, die mit einem einfachen und schnellen Aufschleuderpro-
zess mit monomolekularen Doppelschichten von Polyelektrolyten beschichtet wird.
Zuerst werden dazu die Eigenschaften der Polyelektrolyte und der Abscheidungs-
prozess vorgestellt, zudem wird die Photoisomerie des verwendeten Polyanions



beschrieben. Im Anschluss werden die Schichten und ihr Wachstum charakteri-
siert. Die Energiednderung der resonanten Moden mit steigender Schichtdicke und
der Einfluss der Polyelektrolyte auf die lasenden Moden wird diskutiert, bevor die
optische Durchstimmbarkeit des Resonators beschrieben wird, die auf der Photoi-
somerie des Polyanions beruht.

Kapitel 8 fasst die gemessenen Ergebnisse und gewonnenen Erkenntnisse dieser Arbeit
zusammen und gibt Vorschlége fiir folgende Experimente.
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2. Grundlagen

2.1. Allgemeines zu Mikroresonatoren

Einen Mikroresonator unterscheidet von anderen Resonatoren, dass seine Grofsenord-
nung in der der Wellenldnge der resonanten Mode liegt — fiir Infrarot- und sichtbares
Licht also im Bereich weniger hundert Nanometer bis weniger Mikrometer. Der Ein-
schluss des Lichts kann entweder durch totale Reflexion an einer Grenzfliche oder durch
Interferenz an einer periodischen Struktur wie z.B. einem Bragg-Reflektor stattfinden,
wobei in diesem Fall die Periodizitdat wiederum in der Grofenordnung der Wellenlénge
des Lichtes liegen muss.

Um die Kavitdten charakterisieren zu konnen, ist es sinnvoll, einige Gréfen einzufiih-
ren. Die Giite @) einer Mode ist definiert wie in jedem anderen schwingenden System
auch als Verhéltnis der Frequenz der Resonanz w zur Halbwertsbreite (FWHM, full width
at half mazimum) der Mode:

Der Giitefaktor misst die Verluste des Resonators durch Absorption oder Streuung, sein
Inverses entspricht dem Energieverlust pro Umlauf in der Kavitiat. Die Lebenszeit 7 der
exponentiell abfallenden Anzahl Photonen ist gegeben durch:

T=-". (2.2)

WA A

VVUVVVI\JIVUV\Ivgd

i
X

a

Abbildung 2.1.: Longitudinale Mode in einem Resonator der Abmessungen abc. Die Lénge eines
optischen Umlaufs ist L.

Definiert man die optische Weglénge eines Umlaufs in einem beliebig geformten Re-
sonator als L wie in Abb. [2.1] gezeigt, ergibt sich fiir den Abstand longitudinaler Moden
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Aw=—, (2.3)

er ist also antiproportional zur Lange eines Umlaufs.

Aufser konfokalen Resonatoren haben alle Resonatoren neben den longitudinalen auch
transversale Moden bei verschiedenen Frequenzen, die in gleichem Mafe mit der op-
tischen Weglénge eines Umlaufs skalieren. Mikroresonatoren haben also in einem Fre-
quenzbereich weniger optische Moden als groftere Resonatoren, wodurch es bei bestimm-
ten Anwendungen nétig werden kann, die Mode durchzustimmen.

Da die Ausdehnung eines Mikroresonators in allen drei Raumrichtungen klein ist,
ist das Seitenverhéltnis a : b : ¢ (vergl. Abb. hier viel naher bei eins als das bei
einem makroskopischen Resonator der Fall ist. Dieser Umstand beeinflusst das Winkel-
abstrahlverhalten der Kavitét, so dass der Mikroresonator einen grofieren moglichen Ab-
strahlwinkel besitzt. [21] Das geringe Modenvolumen und die geringe Anzahl resonanter
Moden in einem Frequenzabschnitt fiihren aufterdem zu einer sehr geringen Laserschwel-
le; Genaueres iiber das Laser-Regime im Allgemeinen und im Fall der Mikroresonatoren
in Kapitel

Die in dieser Arbeit hergestellten und untersuchten Resonatoren bestehen aus quasi-
2D-Membranen, d.h. in 2-Richtung sind sie so diinn, dass nur der niedrigste Zustand
besetzt ist. Dies wird im Folgenden noch néaher erldutert. Das néachste Kapitel widmet
sich erst den Mikrodisks, danach wird zudem die Theorie der 2D photonischen Kristalle
behandelt.

2.2. Mikrodisks

Eine Mikrodisk ist ein zylinderférmiger, flacher Resonator mit einem Radius von wenigen
hundert Nanometern bis zu Mikrometern. Der Einschluss des Lichtes beruht auf totaler
interner Reflexion an den Grenzflachen. Das Material des Resonators hat einen gegeniiber
dem Brechungsindex der Umgebung n; héheren Brechungsindex ns, so dass eine auf die
Grenzflache einfallende Welle total reflektiert wird, wenn der kritische Winkel O, =
arcsin (ng/ny) nicht unterschritten wird (vergl. Abb. (a)). Die Totalreflexion tritt
bei Einfallswinkeln ©® > ©¢ auf, da sonst der Ausfallswinkel nach dem snelliusschen
Brechungsgesetz grofer 90° wiirde.

Durch die wiederholte Reflexion im Inneren der Scheibe stellen sich stehende Wellen
ein, die whispering gallery modes (WGMs) genannt werden. WGMs wurden in ihrer
akustischen Form als erstes von LORD RAYLEIGH [22] im St Paul’s Cathedral in London
beschrieben. Das erste mal nachgewiesen wurden WGMs in einer Mikrodisk im Jahr 1992
von MCCALL et al. [3] in einer 50 nm diinnen Disk aus InGaAsP auf einem Fuf aus InP.
Mikrodisks kénnen auf verschiedenste Weisen hergestellt werden; sie unterscheiden sich
u.a. durch das umgebende Material (Luft [3] oder eingebettet in ein anderes Medium
[23, 24]) oder ob sie auf einem Post (Fuk) stehen — also unterétzt sind [3] — oder auf
einem Substrat mit niedrigerem Brechungsindex [25].
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(b) Microdisk j (d)
2aT

Post . 7z
[ Microdisk

Microdisk

Abbildung 2.2.: (a) Totale interne Reflexion in einer Mikrodisk, (b) Mikrodisk auf einem Post,
(c¢) Mikrodisk ohne Post auf Substrat und (d) eingebettet in ein umgebendes
Medium.

Mathematische Beschreibung

Wegen ihrer Symmetrie lassen sich die Vorgénge in einer Mikrodisk gut mathematisch
erfassen, wobei die Beschreibung in z-Richtung und die Beschreibung in zy-Richtung
separiert werden miissen. Hier werde zuerst eine in 2-Richtung diinne dielektrische Lage
mit der Dicke d und dem Brechungsindex n, angenommen, die sich in xy-Richtung
unendlich ausdehnt und in ein Material mit Brechungsindex n; < ns eingeschlossen ist.
Durch das stufenférmige Brechungsindexprofil in z-Richtung

n(z):{m, 2| < d/2 24)

ny, sonst

handelt es sich dabei um einen zweidimensionalen Wellenleiter. Die Welle propagiere
ohne Beschrinkung der Allgemeinheit in xz-Richtung. Die Maxwell-Gleichungen lassen
sich nun schreiben als:

V x H = iwegn®(2)E (2.5)
V x E = —iwpH . (2.6)
Losungen dieser Wellengleichungen sind wegen der Homogenitéat in z-Richtung
E(z,t) = E(z)ei@thkav) (2.7)
H(zt) = H(z)e @) (2.8)

Da das Propagationsmedium homogen und isotrop sein soll, erhélt man die Wellenglei-
chung, indem man H aus den Maxwell-Gleichungen und eliminiert:

7 + 7 E(y,2) + (kin® — k) E(y,2) = 0 (2.9)
oy? 022 ’ 0 v ’ ’ ’
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hierbei ist ky = w/c die Wellenzahl im Vakuum.

Fiir im Inneren des Wellenleiters eingeschlossene Moden muss die Feldamplitude au-
fserhalb der dielektrischen Lage exponentiell abfallen. In Gleichung muss dafiir der
Term (nw/c)? — k2 fiir |2| > 3d negativ werden und deshalb auch

niw

k, >—. (2.10)
c
Aus der Kontinuitéit des Feldes folgt auferdem fiir eine gefithrte Mode
k, < 22 (2.11)
c

vergleiche dazu auch [26]. Sind diese beiden Bedingungen erfiillt, handelt es sich um im
Wellenleiter gefiihrte Moden. Sie konnen klassifiziert werden als entweder transversal
elektrische (TE) Moden oder als transversal magnetische (TM) Moden. Bei TE-Moden
steht das elektrische Feld senkrecht auf der xz-Ebene; es bleiben nur die Feldkomponen-
ten £, H, und H, erhalten. Entsprechend bleiben bei den TM-Moden die Komponenten
H,, E, und E, erhalten.

Die Amplitude des elektrischen Feldes der gefithrten TE-Moden ist

E,(x,2,t) = B(z)e!@ =) (2.12)

wobei in Analogie zum endlich hohen Potentialtopf die Modenfunktion E(z) zusammen-
gesetzt ist aus
Asin(hz) + Beos(hz), |z| < 3d

E(z) = ¢ Cexp(—qz), z>1d (2.13)
D exp(qz), 2 < —3d.
Dabei sind A, B, C' und D Konstanten und A und ¢ gegeben durch
h= (ﬁ) By (2.14)
c
g=/k2— (M) . (2.15)
c

Aus der Kontinuitiatsbedingung an der Grenzfliche bei z = d/2 und z = —d/2 erge-
ben sich Randbedingungen, aus denen vier Bestimmungsgleichungen fiir die Konstanten
abgeleitet werden kénnen:

1 1 1
Asin <§hd) + Bcos (ghd> = Cexp <—§qd)
1 ) 1 1
hA cos (—hd) — hBsin (—hd) = —qCexp <——qd)
2 2 2
Asi 1hal +B 1hd =D L d
sin { 5 cos | 5 = Dexp | —54

1 1 1
hA cos (§hd) + hBsin (éhd> = gD exp <—§qd) :

(2.16)
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Durch Berechnung der vier Konstanten erhélt man nun zwei Sétze von Losungen, fiir
symmetrische Moden

1
h tan (§hd) =q (2.17)

und fiir antisymmetrische Moden

1
h cot (éhd> =—q. (2.18)

Diese Eigenwertgleichungen kénnen entweder numerisch oder grafisch gelost werden.
Hier soll dies grafisch geschehen, wodurch gezeigt werden kann, dass die Moden in z-
Richtung bei den hier verwendeten Materialien nur im Grundzustand gefiihrt werden
kénnen.

Im Rahmen dieser Arbeit werden die Resonatoren in verschiedene Materialien ein-
gebettet, was den Einschluss der Moden im Inneren verringert, wenn das einbettende
Material einen hoheren Brechungsindex hat als das Vakuum. Das hier verwendete ein-
bettende Material mit dem niedrigsten Brechungsindex ist Luft mit n4 ~ 1, das mit dem
hochsten Brechungsindex fiir das Quantenpunktmaterial durch Atom-Lagen-Deposition
(ALD) abgeschiedenes Tantal(V)-oxid (TayOs) mit nyae0s = 2,21 [28] und fiir das Quan-
tenfilmmaterial der Fliissigkristall mit einem maximalen Brechungsindex von n, = 1,69
[31], aukerdem werden zwei unterschiedliche Schichtstrukturen verwendet, die im Kapi-
tel[3.2{ noch genauer beschrieben werden sollen (Die Wachstumsprotokolle finden sich im
Anhang). Die Membrandicken sind fiir das Quantenpunkt-Material dgp = 240 nm und
fiir das Quantenfilm-Material dgy = 160 nm.

Mit diesen Daten soll nun gezeigt werden, dass sich die Mode in z-Richtung nur im
Grundzustand befinden kann. Dazu geht man von der Eigenwertgleichung aus, ko ist
der Wellenvektor im Vakuum, k, der Wellenvektor im Halbleitermaterial der Membran.

Die minimale Vakuumwellenlénge liegt bei Ao qow = kOQ;rW = 900 nm, was etwa der mi-

nimalen Photolumineszenz-Wellenldnge des Quantenﬁfms entspricht. Die Lumineszenz

der Quantenpunkte in dem anderen Material liegt minimal bei etwa \ggp = kng =

1100 nm. Der Brechungsindex des Membranmaterials GaAs betrdgt im interessanten
Wellenlédngenbereich bei ngaas = 3,41 [32].
Addiert man die beiden Bestimmungsgleichungen fiir A und ¢, erhdlt man die Glei-

chung eines Kreises mit Radius r, = \/kZ(ny — n1) = \/kZ(ngr — npe):
h2 + q2 = kg(nHL — nt> . (219)

Setzt man nun die genannten Werte fiir den Fall des Quantenpunkt- bzw. Quantenfilm-
materials und jeweils den minimalen und maximalen Brechungsindex des Hintergrundes
in Gleichung ein, ldsst sie sich grafisch 16sen, was in Abbildung 2.3]fiir die vier Fille
geschehen ist. Auf der linken Seite der Abbildung ist das Problem grafisch gelost worden
fiir das Quantenfilmmaterial mit der Membrandicke 160 nm, wobei die rote Kurve be-
rechnet wurde fiir Luft als einbettendes Material, die blaue Kurve fiir Fliissigkristall. Auf
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8 T T T T T 8 T T TT T T
d=160nm Membran d=240nm Membran
—— g=h=tan(1/2*hd) ] I — g=h=*tan(1/2*hd)
—n_=n,=1,0 ——n,=n=1,0
6 BG A g 6F BG A 4
— Dyn =169 — n,~n_, =221
4 6 8 4 6 8
h h

Abbildung 2.3.: Grafische Losung von Gleichung links fiir das Quantenfilmmaterial
mit 160 nm Schichtdicke und rechts fiir das Quantenpunktmaterial mit einer
Schichtdicke von 240 nm.

der rechten Seite ist das Problem entsprechend fiir das Quantenpunktmaterial geldst, die
rote Kurve entspricht wieder einer Mikrodisk in Luft, die blaue Kurve in TayOs.

Es gibt fiir alle vier Fille jeweils nur eine Losung, was zeigt, dass sich die Moden in
den Resonatoren in allen durchgefiihrten Experimenten in z-Richtung im Grundzustand
befinden. Die Losungen verschieben sich aber durch die Anderung des Brechungindi-
zes des Hintergrundes in beiden Fallen. Da der Brechungindex der Mikrodisk und ihre
Dicke konstant bleiben, kann dies nur bedeuten, dass sich die Wellenlangen der Mo-
den — bzw. der k-Vektor — durch die Anderung des Hintergrundes verschieben. Weitere
Ausfiihrungen zu der in dieser Arbeit zentralen Idee folgen in Kapitel 2.6, wo auch die
theoretische Verschiebung der Modenwellenldnge fiir die hier gezeigte grafische Losung
berechnet werden soll.

Es konnte auf diese Weise also gezeigt werden, dass es sich um ein zweidimensionales
Problem handelt, da die Mode in vertikaler Richtung eingeschlossen ist. Nun soll die Pro-
pagation der Mode in zy-Richtung durch einen in z-Richtung unendlich ausgedehnten
dielektrischen Zylinder eingeschrénkt sein. Zur Beschreibung der Verteilung des elektri-
schen Feldes in xy-Richtung kann die zweidimensionale Helmholtz-Gleichung verwendet
werden:

n?w?

V?H, + —5 H.=0, (2.20)
wobei die Feldkomponente fiir eine TE-Mode in Zylinderkoordinaten

H. = H.(r¢) (2.21)

10
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und der Laplace-Operator ebenso in Zylinderkoordinaten

10 0 1 02
V2 7“87” (TE> + ﬁw (2.22)

beschrieben werden. Setzt man [2.21] und 2.22] in Gleichung [2.20] ein, erhilt man nach
einer Separation der Variablen H ( @) = O(r)etMe:

d*®(r)  1do(r) nw?  M? ,

- — ) o|eMP=0. 2.23
dr? * rodr * c? r? ¢ (2.23)
Ersetzt man nun die Variable r := —=p, wodurch aus den Ableitungen von & wird:
d<1>( ) — nw d‘zp und & q)(" = ”23”2 dzj;gp). Durch Einsetzen in Gleichung [2.23| folgt die

Bessel leferentlalglelchung

d’@(p)  1d2(p) M B
3 +(1 pQ)CI)(p)—O. (2.24)

Die Losungen der Besselgleichung sind Besselfunktionen erster und zweiter Art Jy/(p)
und Yy, (p). Die Besselfunktionen zweiter Art Y (p) werden fiir p — 0 aber singulér,
weshalb sie hier nicht berticksichtigt werden sollen.

Nimmt man als Naherung hier an, dass das Feld am Rand der Mikrodisk verschwindet
H.(r = R,¢) = 0, erhélt man zwei Quantenzahlen N und M. N ist die radiale Quanten-
zahl, die wiedergibt, wieviele Wellenldngen einer Mode in radialer Richtung vorliegen.
Fiir jedes N gibt es einen Satz Moden, in dem sich die Moden durch ihre Ordnung
in polarer Richtung unterscheiden, dafiir definiert man die azimuthale Quantenzahl M.
Die Moden fiir +M und —M sind wegen der Zylindersymmetrie der Mikrodisk &qui-
valent, weshalb jede Mode zweifach entartet ist, M entspricht der Anzahl Maxima des
elektrischen Feldes in einem Umlauf.

Bleibt man bei der Beschreibung der Mode mit den metallischen Randbedingungen
[H.(R, ¢) = 0] und macht einfache geometrische Uberlegungen fiir die Mode der niedrigs-
ten radialen Ordnung N = 1. Unter diesen Voraussetzungen befindet sich das elektrische
Feld der Mode am Rand der Mikrodisk und die Weglénge eines Umlaufs entspricht in
erster Naherung der Strecke 2w R, die optische Weglinge hidngt aber auch vom Bre-
chungsindex des Dielektrikums ab, weshalb sich dafiir ergibt 27ngy R. Fiir eine Mode
der Energie F folgt fiir die azimuthale Quantenzahl M dann

nHLR

M = E 2.25
il (2.25)
bzw. fiir die Energie
heM
E= . 2.26
- (2.26)

11
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Fiir zwei Moden der gleichen radialen Quantenzahl N = 1 und benachbarter azi-
muthaler Quantenzahl mit AM = 1 berechnet sich der Abstand der Moden auf der
Energieskala wie folgt:

Ap— T (2.27)

nHLR '

Die Moden sind also dquidistant auf der Energieskala; bei dieser vereinfachten Berech-
nung muss aber die Brechungsindexdispersion des Membranmaterials betrachtet werden.

2.3. Photonische Kristalle

Ein Kristall ist eine periodische Anordnung von Elementarzellen, die Atome oder Mo-
lekiile enthalten konnen. Die Elektronen im Kristall sehen ein periodisches Potential,
und es kommt zu der Ausbildung von Energiebdndern. Elektronen koénnen frei propa-
gieren, weil sie sich als Welle ausbreiten. Durch die periodische Variation des Potentials
erfahren die quasifreien Elektronen eine periodische Verdnderung der Wahrscheinlich-
keitsdichte; in diesem Modell kann es beim Halbleiter und Isolator an den Réndern der
Brillouin-Zone zur Bildung einer Energieliicke — der Bandliicke — zwischen Valenz- und
Leitungsband kommen. Die Zusténde in der Bandliicke sind verbotene Zusténde.

Ersetzt man das periodische Potential des Kristalls durch eine periodisch verdnder-
te dielektrische Funktion, spricht man von einem photonischen Kristall (PC), denn es
kommt zu analogen Phénomenen fiir Photonen wie im Kristall fiir Elektronen. Die Peri-
odizitat des photonischen Kristalls liegt wegen der grofferen Wellenldngen der Photonen
im Vergleich zu den Elektronen aber in einem Bereich, den man mit den heutigen Me-
thoden herstellen und beeinflussen kann.

Ob sich in einem photonischen Kristall eine photonischen Bandliicke in 1D, 2D oder
3D ausbilden kann, hingt von der Periodizitdt der dielektrischen Funktion ab. Schon
seit 1887 [33] ist bekannt, wie man durch periodisches Aufbringen von dielektrischen
Schichten eine Bandliicke in einer Dimension erzeugen kann. Durch die Reflexionen an
den einzelnen Grenzschichten kommt es zu Interferenz und die Transmission der elek-
tromagnetischen Welle fallt schon nach wenigen Schichten auf null ab. Bei einer solchen
eindimensionalen Struktur handelt es sich um einen Bragg-Reflektor. Da die Ausléschung
der Welle auf Interferenz an den Grenzflachen beruht, wird klar, warum die Periodizitéat
in der Grofenordnung der Wellenldnge im Material liegen muss.

Wiéhrend die Natur ein- und mehrdimensionale photonische Strukturen schon seit
Jahrmillionen benutzt, um z.B. bestimmte Farben bei Schmetterlingsfliigeln [34], 35|
oder Kéfern [36] zu erzeugen, dauerte es noch einmal 100 Jahre nach der ersten Be-
schreibung einer Struktur zur Erzeugung einer eindimensionalen Bandliicke bis JOHN [2]
und YABLONOVITCH [1] 1987 zeitgleich zwei- oder dreidimensionale photonische Kris-
talle mit photonischen Bandliicken in 2D bzw. 3D vorschlugen. Wenn ein dreidimensio-
naler photonischer Kristall eine Bandliicke fiir alle Polarisationsrichtungen in alle drei

12
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Raumrichtungen fiir den gleichen Wellenléngenbereich aufweist, spricht man von einer
kompletten photonischen Bandliicke.

Zweidimensionale photonische Kristalle

In der vorliegenden Arbeit werden nur zweidimensionale photonischen Kristalle ver-
wendet, deshalb fokussiert sich die Beschreibung hier auf diese. Ein 2D-PC ist in zwei
Dimensionen periodisch moduliert und in der verbleibenden Dimension homogen.

. (a) (b) (c)
0,8
000 IS
1 o000 & |
000 : [\
N TE Moden
M & — |
% L ]
z T X &£ 0' TM Moden ]
7 T X M T
X

Abbildung 2.4.: (a) Quadratische Anordnung von dielektrischen Saulen, (b) die Symmetrien im
Real- und im k-Raum und (c) die Bandstruktur (aus [37]).

Die einfachste Variante eines solchen Kristalls besteht aus Sdulen mit kreisférmigem
Querschnitt, die mit einer quadratischen Symmetrie angeordnet sind, wie es in Ab-
bildung gezeigt ist. Der Durchmesser der Saulen ist 2r, die Gitterkonstante a. In
derselben Abbildung ist aufterdem die resultierende Bandstruktur gegeben fiir den Fall,
dass der Brechungsindex der Sdulen ng grofer ist als der der umgebenden Luft. Fiir
transversal-elektrische Moden (rot gezeichnet) entsteht keine Bandliicke, wohl aber fiir
transversal-magnetische Moden (blau gezeichnet). Da die Quantenpunke, die spéter als
eingebaute Lichtquellen in den photonischen Kristallen fungieren, nur in transversal-
elektrische Moden emittieren, wird eine Bandliicke fiir TE-Moden benétigt.

Eine Losung dieses Problems kann es sein, den Kristall zu invertieren, also die ver-
bindenden Teile zwischen den Sadulen aus einem Material mit hoherem Brechungsindex
herzustellen, und statt der Sdulen zylinderformige Locher aus Luft (oder einem anderen
Material niedrigeren Brechungsindizes) einzufiigen. Die Symmetrien bleiben die gleichen,
aber die Feldintensitdt der Mode ist nun hauptsauchlich im Dielektrikum konzentriert.
Die Bandstruktur verandert sich dadurch stark, die des verbundenen quadratischen Kris-
talls ist in Abbildung gezeigt. Es entsteht eine schmale photonische Bandliicke fiir
transversal elektrische Moden (in der Abbildung gelb), fiir TM-Moden entsteht keine
Bandliicke.

In der Realitét ist es aufgrund von Fabrikationstoleranzen schwierig, eine Bandliicke
fiir einen bestimmten Wellenldngenbereich exakt herzustellen. Ist die Bandliicke dazu

13
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Abbildung 2.5.: Qualitativer Verlauf der Bandstruktur eines 2D photonischen Kristalls mit qua-
dratischer Symmetrie wie im Inset gezeigt. Die Bandstruktur ist hier nicht fiir
einen in z-Richtung unendlich ausgedehnten Kristall gezeigt, sondern fiir eine
diinne Membran.

schmal wie bei dem PC mit quadratischer Symmetrie, fithren diese Fabrikationsintole-
ranzen fiir einen eingebauten Resonator zu einem schlechteren photonischen Einschluss
und damit zu einer geringen Giite.

Die Verbindung der Elemente aus Dielektrikum fiihrt im quadratischen PC dazu,
dass eine Bandliicke fiir TE-Moden entsteht. Aufferdem liegt die Mode hauptséchlich
im Dielektrikum, so dass hier spéter leicht ein Defekt durch Auslassen von einem oder
mehrerer Locher eingefiihrt werden kann. Es erscheint also wiinschenswert, die Grundidee
des PCs aufzugreifen und daraus einen photonischen Kristall zu entwerfen, der eine
grofsere Bandliicke fiir alle Polarisationen hat.

O (b) (©)
= 0,8
B X Xt 9 §¢ Z
a i b B P I» B |
l - \v\ N
‘ L Xi_ XX =
Z " 3 M K g \f E Moden
=, ]
2
X Y 0 IM Moden
r M K r

Abbildung 2.6.: (a) 2D hexagonaler photonischer Kristall, (b) die Symmetrien im Real- und im
kE-Raum und (c) die Bandstruktur. Bandstruktur original aus |37, [38].
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Ordnet man die Loécher im PC nicht quadratisch an, sondern mit einer hexagonalen
Symmetrie, wie es in Abbildung [2.6] gezeigt ist, entsteht eine grofse Bandliicke fiir TE-
wie auch fiir TM-Moden. Die Bandstruktur eines solchen Kristalls ist in der Abbildung
rechts gezeigt, in der Mitte zudem die Symmetrie im Realraum und im k-Raum. Die
gezeigte Bandstruktur ist gerechnet fiir ein Verhéltnis r/a = 0,48, fiir andere Verhalt-
nisse iiberlappen die Bandliicken fiir transversal-elektrische und transversal-magnetische
Moden nicht unbedingt.

Um zu bestimmen, in welchem Bereich von r/a die beiden Bandliicken iiberlappen und
welchen Radius man bei einem gegebenen Indexkontrast am besten verwendet, kann man
die Daten in Abbildung[2.7] verwenden. Links ist das sogenannte gap map fiir einen zwei-
dimensionalen photonischen Kristall mit einem Brechungsindex des Dielektrikums von
n = 3,4 (z.B. GaAs) gezeigt. Die roten Bereiche bezeichnen eine reine TE-Moden Band-
liicke, die violetten Bereiche entsprechend die TM-Moden Bandliicke. Eine vollstandige
Bandliicke liegt nur im gelben Bereich vor — also fiir einen Radius von r/a = 0,4...0,5.

Im rechten Teil der Abbildung findet man weitere Rezepte fiir die Anwendung auf einen
hexagonalen 2D-PC, diesmal in Abhéngigkeit des Brechungsindexkontrastes zwischen
dem des Dielektrikums und dem des Hintergrundes npoen/niie . In rot ist der prozentuale
Anteil der TE-Moden Bandliicke aufgetragen: Fiir einen niedrigen Brechungsindexkon-
trast fallt die Breite der Bandliicke stark ab, um kurz vor dem Verhéltnis von 1 ganz
zu verschwinden. Dies entspricht den Erwartungen, denn bei einem verschwindenden
Brechnungsindexkontrast (Verhéltnis 1) besteht keine Periodizitdt mehr im photonischen
Kristall. Fiir eine hohes Verhéltnis von npecn/nier — 6 nihert sich die TE-Bandliicke
an 80 % an.

Die Abhéngigkeit des optimalen Radius r/a vom Indexkontrast ist nicht so deutlich,
er sollte iiber den gesamten Indexkontrastbereich zwischen 0,35 und 0,4 liegen.

1 80 0.5
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& Beide Seot =2
E P 2 033
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306 I é 50 03 =
N Sl 025
: 3 z
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Abbildung 2.7.: Links: Gap map eines 2D photonischen Kristalls mit hexagonaler Symmetrie
und einem Brechungsindex von n = 3,4, wie ihn z.B. GaAs besitzt. Rechts:
Rezept fiir die Bandliicke der TE-Moden und den Radius r/a. Abbildungen
aus [37].
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Defektresonatoren

Hexagonale, zweidimensionale PCs wurden fiir optische Wellenldngen zuerst 1993 von
WENDT et al. [39] hergestellt und untersucht. Will man Licht im Inneren des photoni-
schen Kristall auf &hnliche Weise wie auch schon bei den Mikrodisks einschlieffen, muss
dieses Konzept fiir die hier geforderten Anwendungen aber noch weiter entwickelt wer-
den. Wie bereits kurz erwahnt, ist eine Moglichkeit, einen Resonator zu erzeugen, dass
man einen Defekt in der symmetrischen Anordnung der Locher erzeugt.

(a) (b) (c)
Zustandsdichte
in 3D Bandliicke photonische
DA\ DAL DAL MOde
/ /
N(DZ N
o o o

Abbildung 2.8.: (a) Die photonische Zustandsdichte in 3D ist quadratisch. (b) Durch die di-
elektrische Periodizitdt im photonischen Kristall entsteht eine Bandliicke. (c)
Fiigt man einen Defekt in die Periodizitét ein, steigt die Zustandsdichte fiir
eine passende Frequenz wieder an. Originalabbildung aus [40].

Um dies zu verstehen, ist in Abbildung[2.8|die Zustandsdichte fiir verschiedene Dimen-
sionalititen gezeigt. Im Dreidimensionalen ist die photonische Zustandsdichte quadra-
tisch von der Frequenz abhéngig, wie im Teil (a) gezeigt. Durch die periodische Verénde-
rung der Dielektrizitdtszahl in einem photonischen Kristall entsteht eine Bandliicke fiir
einen bestimmten Frequenzbereich, wie in Teil (b) der Abbildung gezeigt. Die Zustands-
dichte verschwindet in diesem Intervall. Durch Einfiigen eines Defektes in die Periodizitét
(z.B. Weglassen eines Lochs in einem 2D-PC) wird an dieser Stelle die Symmetrie ge-
brochen und die Zustandsdichte steigt fiir eine oder mehrere bestimmte Frequenzen w),
wieder an. Liegt wjs in der Bandliicke des photonischen Kristalls, bedeutet dies fiir die
Mode, dass ihre Zustandsdichte iiberall im PC null ist aufser im Defekt. Kann man nun
Licht der passenden Frequenz w); in den photonischen Kristall einkoppeln, wird das
elektrische Feld in dem Defekt lokalisiert und dort eingeschlossen, der Defekt wird zu
einem Resonator.

Ein solchen Defekt in einen zweidimensionalen photonischen Kristall bei der Herstel-
lung gezielt einzubringen ist einfach, hinzu kommt der Vorteil, dass der Resonator hier
leicht zugénglich ist fiir Untersuchungen. Um nur eine oder wenige Moden zuzulassen,
muss der Resonator hinreichend klein gewahlt werden, damit diskrete Moden entstehen.
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Der Einschluss in z-Richtung erfolgt wie auch schon bei den Mikrodisks durch tota-
le interne Reflexion auf Grund des Brechungsindexkontrast zwischen Dielektrikum und
Hintergrund. Damit auch in dieser Raumrichtung nur die Mode niedrigster Ordnung zu-
lassig ist, muss die Membran des 2D-PC hinreichend diinn gewéhlt werden. Rechnungen
hierzu finden sich im Kapitel 2.2 zu den Mikrodisks.

Die ersten Mikroresonatoren auf Basis des Einschlusses durch eine photonische Band-
liicke wurden Ende des letzten Jahrtausends produziert, sie haben im Vergleich zu an-
deren Mikroresonatoren ein sehr kleines Modenvolumen bis zu 2.5 - (%)2 [41], 42]. Einen
iibersichtlichen Vergleich von Resonatoren in photonischen Kristallen mit verschiedenen
Mikrokavitdten wie Mikrodisks findet sich z.B. bei VAHALA [43].

In photonischen Kristallen mit hexagonaler Symmetrie konnen verschiedene Defekte
eingebaut werden (vergl. Abb. . Dies beginnt mit dem einfachen Weglassen eines
Lochs (H1-Kavitét) [44], oder einem Loch mit den umgebenden sechs (H2-Kavitét) [42],
es ergeben sich dadurch annahernd runde Kavitiaten, so dass das eingeschlossene Licht
WGMs bilden kann wie auch schon bei den Mikrodisks [44]. In Lineardefekten stellen
sich dagegen Moden ein, wie in makroskopischen linearen Resonatoren auch, es konnen
aber auch zweidimensionale Moden entstehen [45, [46]. Fiir einen linearen Resonator
kann man z.B. drei Locher in einer Reihe weglassen (L3-Kavitét) [45], 47], fiinf Locher
(L5-Kavitdt) [48] oder sieben Locher (L7-Kavitét) [46].
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Abbildung 2.9.: Ubliche Formen von Defektresonatoren in einem zweidimensionalen photoni-
schen Kristall mit hexagonaler Symmetrie.

Korrekturen am Resonatordesign

Die Giitefaktoren der Defektresonatoren lassen sich zu extrem hohen Werten steigern,
indem man z.B. die Lochgréfe bestimmter Locher am Rand des Resonators anpasst [41],
die Locher an den Réndern der Kavitét verschiebt [47], beide Techniken kombiniert [49)
und/oder geniigend Perioden des photonischen Kristalls zur Verfiigung stellt, auf denen
es zu keiner Variation des Lochdurchmessers durch Proximityeffekte kommt 50, [51].
Die Variation des Lochdurchmessers eines Teils der die Kavitit umgebenden Locher
ebenso wie das Verschieben auf andere Positionen (vergl. Abb. kann zu verschiede-
nen positiven Effekten fiithren: In der REM-Aufnahme in Teil (a) der Abbildung haben
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2. Grundlagen

zwei der sechs die urspriinglich runde Kavitdt umgebenden Locher einen anderen Radius
r’ > r. Dadurch wird die Symmetrie der Mode gebrochen und nur noch die y-Dipol-Mode
ist lokalisiert. Der gezeigte Resonator tragt nur eine einzige Mode [41].

L=2,54 (d L=2.5A (full width at 1/e)

~
(@)
—

S

Electric field (a.u.)
o

1 1 1 1
-10 0 10 -10 0 10

Real space coordinate (A) Real space coordinate (A)
(e) - Leaky region (f)
o~
g 3
¥
w8
g &
- P =l o
YOOOOOOCEE: Al U
= 0 Y, ] 0
00 SO Neeinee N sesewseee
D 000 0 00 ¢ -4 2 0 2 4 4 2 0 2 4
: Wavevector (2n/A) Wavevector (2n/A)

Abbildung 2.10.: (a) REM-Aufnahme einer H1-Kavitdt mit zwei vergroferten Lochern [41].
(b) REM-Aufnahme einer L3-Kavitdt (oben) und der korrigierten Version
(unten). (c)+(e) Profil des elektrischen Feldes fiir eine Kavitdt der Lénge
2,5\ und die Fouriertransformierte. (d)-+(f) Feldprofil fiir eine gaussformige
Einhiillende und ihre Fouriertransformierte [47].

In der REM-Aufnahme im Teil (b) der Abbildung ist oben eine L3-Kavitit gezeigt,
unten wurden die beiden dufseren Locher von ihren urspriinglichen Positionen weiter nach
aufsen verschoben. Diese Verschiebung bewirkt einen starken Anstieg der Giitefaktoren
der eingeschlossenen Moden. AKAHANE et al. [47] erklaren dies mit geringeren Verlusten,
wenn die Mode nicht abrupt am Rand des sehr kleinen Resonators abféllt sondern sanft
z.B. bei einer gaussférmigen Einhiillenden. Die Profile des elektrischen Feldes sind fiir die
unverdnderte L3-Kavitit in (c) und fiir die angepasste Version in (d) gezeigt. In (e) und
(f) sind die entsprechenden Fouriertransformierten aufgetragen, wobei der blau markierte
Bereich der Verlustregion entspricht. Es wird deutlich, dass der harte Einschluss zu einer
erhohten Verlustrate und damit zu geringeren Lebensdauern der Photonen im Resonator
fiihrt.

Bei der Herstellung zweidimensionaler photonischer Kristalle durch Elektronenstrahl-
lithografie kommt es haufig zum Proximityeffekt. Dies bedeutet, dass die Strukturen an
den Réandern des photonischen Kristalls im elektronenstrahlempfindlichen Lack mit einer
geringeren Elektronendosis belichtet werden als die Strukturen im Inneren, denn dort
kommt es vermehrt zu Streuung der Elektronen in benachbarte Regionen. Dies fiihrt
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2.4. Lichteinkopplung in Mikroresonatoren

zu einer geringeren Belichtung des fiir Elektronen empfindlichen Lacks (eine genauere
Beschreibung der Herstellung der photonischen Kristalle folgt in Kapitel . Im Fall
der photonischen Kristalle kommt es in der Folge zu zum Rand des PCs hin kleiner
werdenden Lochdurchmessern.

RyYU et al. [51] haben theoretisch und HENNESSY et al. [50] auch praktisch gezeigte,
dass dieser Proximityeffekt auch in kleinen Auspragungen bei photonischen Kristallen
zu einer Verkleinerung der Bandliicke und einer Verschlechterung der Giitefaktoren der
Moden fiihrt. HENNESSY et al. zeigen, dass ohne Proximitykorrektur (Anpassen der
Elektronendosen an den Réndern der Struktur) iiber zehn Perioden die Elektronendosis
auf dem Lack um 5% anfillt und dieser nicht vollstandig belichtet wird. Der Radius
der Locher sinkt dadurch vom Wert r/a = 0,4 in der Mitte der Struktur auf 0,1 bei
den dufsersten Lochern ab, was niedrige Giitefaktoren der eingeschlossenen Moden zur
Folge hat. Eine Losung dieses Problems ist die Anpassung der Elektronendosis an den
Réndern der Struktur, so dass der Lack iiber alle Perioden gleich belichtet wird.

2.4. Lichteinkopplung in Mikroresonatoren

Nachdem nun die Resonatoren, die hier verwendet werden sollen, ausfiihrlich besprochen
wurden, bleibt die Frage, wie Licht in die Moden des Resonators eingekoppelt werden
konnen. Da die verwendeten Membranen alle aus Halbleitermaterial bestehen, kann die
Lumineszenz des Halbleiters genutzt werden. GaAs ist ein direkter Halbleiter, d.h. es
konnten entweder Elektro- oder Photolumineszenz verwendet werden. Wegen der gerin-
gen Grofe der Resonatorstrukturen ist es einfacher, Photolumineszenz anzuwenden, als
Elektroden fiir die Elektrolumineszenz in die Bauteile zu integrieren.

Bei einer Nutzung der Bandkantenemission von GaAs zum Einkoppeln von Licht in
die Resonatoren ergeben sich zwei Probleme: Die Halbwertsbreite (FWHM) der Band-
kantenemission von GaAs betrigt bei 4 K etwa 6 meV und steigt bis Raumtemperatur
auf etwa 30meV an [52]. Nutzt man die Bandkantenemission als Lichtquelle fiir die
resonanten Moden, so ist der Frequenzbereich méglicher Moden bei Raumtemperatur
auf die Breite von 30 meV beschriankt. Da es durch Fabrikationsungenauigkeiten kaum
moglich ist, einen Resonator mit einer vorher bestimmten Modenfrequenz exakt herzu-
stellen, ist eine schmale Lumineszenzbandbreite des aktiven Mediums im Resonator von
Nachteil. Zudem sollen in dieser Arbeit die Moden zusétzlich noch durchgestimmt wer-
den, was leicht dazu fiihren konnte, dass die Moden aus der GaAs Bandkantenemission
herausgeschoben werden.

Ein weiteres Problem bei der Nutzung der Bandkantenemission des Membranmateri-
als ist die Reabsorption im Halbleiter. Das elektrische Feld der resonanten Mode befin-
det sich fast ausschliefslich im Halbleiter. Liegt die Frequenz der Mode im Bereich der
Frequenz der Bandkantenemission, kann das Photon ein Elektron iiber die Bandliicke
anregen und wird absorbiert. Die Lebensdauer der Photonen im Inneren der Membran
wird so minimal. Wie bereits beschrieben wurde, ist die Giite einer resonanten Mode
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in einer Kavitat direkt verkniipft mit der Lebensdauer der Photonen; die Moden inner-
halb der Bandkantenemission des Halbleitermaterials werden also sehr geringe Giiten.
[53]-[55]

Eine Verbesserung dieses Problems kann man durch eine Verringerung des raumlichen
Uberlapps der resonanten Mode mit dem aktiven Material erreichen, denn dadurch wird
die Absorption minimiert. Eine Moglichkeit dafiir wéire z.B., nur eine diinne Schicht des
aktiven Materials auf oder in den transparenten Resonator zu bringen [50].

Um die Breite der Emission des aktiven Medium zu vergréffern und damit das erste
genannte Problem zu l16sen, werden in Mikroresonatoren hauptsichlich Quantenpunkte
(QDs) und Quantenfilme (QWs) verwendet, da diese {iber einen breiteren Frequenz-
bereich emittieren. Durch ihre sehr kleine rdumliche Ausdehnung wird auferdem die
Reabsorption der resonanten Moden verringert.

Elektronen in niedrigdimensionalen Systemen

Schrinkt man Elektronen in einer oder mehrerer Dimensionen rdumlich stark ein, sind
ihre moglichen Zustdnde quantisiert wie in einem Potentialtopf. Ist die Einschrankung
in einer Raumrichtung kleiner als die Fermiwellenldnge der Elektronen

Ap = ok (2.28)

A/ 2m8 f fE F
mit der Fermienergie Er und der effektiven Masse des Elektrons mess, wird in dieser
Richtung nur der Grundzustand besetzt. Auch hier macht es Sinn, sich die Zustands-
dichte der verschiedenen Moglichkeiten anzusehen, wie sie in Abbildung [2.11] gezeigt
sind.

3D 2D 1D 0D
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Abbildung 2.11.: Elektronische Zustandsdichte im 3D und niedrigerdimensionalen Systemen.

Im Dreidimensionalen ist die Zustandsdichte fiir Elektronen wurzelférmig. Schrankt
man die Elektronen in einer Dimension ein, ergeben sich Subbénder und die Zustands-
dichte wird stufenférmig, so dass die moglichen Zusténde quantisiert sind. Eine zweidi-
mensionale Struktur fiir Elektronen nennt man auch einen Quantentopf oder Quanten-
film.
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2.4. Lichteinkopplung in Mikroresonatoren

Bei einem Quantenfilm wird in ein Halbleitermaterial mit einer hoheren Bandliicke eine
diinne Lage (wenige Nanometer) eines Materials mit einer niedrigeren Bandliicke einge-
bracht, dies kann z.B. durch Molekularstrahlepitaxie geschehen. Es entsteht in Wachs-
tumsrichtung ein Potentialprofil wie bei einem endlichen Potentialtopf. Die untersten
elektronischen Zustidnde sind im Quantentopf gebunden und quantisiert. Die moglichen
Zustande des Elektrons in einem Quantenfilm in GaAs sind z.B. bei DAVIES [57] berech-
net.

In der vorliegenden Arbeit wurde ausschliefslich das I1I-V Materialsystem verwendet.
Eines der verwendeten Probenmateriale besitzt eine Membran aus GaAs mit einem ein-
gebetteten 3nm dicken Ing 25Gag 72As Quantenfilm. Ein so schmaler Quantenfilm zeigt
bei tiefen Temperaturen ( 15K in der zitierten Arbeit) Lumineszenz nur vom Grundzu-
stand [58], die Lumineszenz liegt bei 15 K bei 900 nm. Bei Raumtemperatur kann auch
der hohere Zustand besetzt werden. Ein Photolumineszenzspektrum vom Quantentopf-
Probenmaterial, das bei Raumtemperatur aufgenommen wurde, ist in Abbildung
links gezeigt.

Das zweite hier verwendete Probenmaterial hat eine Lage InAs-Quantenpunkte in
der Mitte der GaAs-Membran eingebettet. Quantenpunkte sind quasi-nulldimensionale
Strukturen, denn die Elektronen sind in allen Raumrichtungen beschrankt. Die elektro-
nische Zustandsdichte kondensiert in einzelne Deltafunktionen und die Energieniveaus
der Elektronen sind quantisiert.

Um quasi-nulldimensionale Strukturen herzustellen gibt es verschiedene Verfahren.
Die Quantenpunkte in dieser Arbeit wurden alle mit dem Stranski-Krastanov-Verfahren
[59] gewachsen, welches eine Moglichkeit der selbstorganisierten Herstellung von Quan-
tenpunkten ist [60]. Das Verfahren beruht darauf, dass GaAs als Volumensubstrat und
InAs eine um 7 % verschiedene Gitterkonstante haben, wobei die vom GaAs kleiner ist.
Wichst man auf monokristallines GaAs epitaktisch InAs auf, so benetzen die ersten
1,5 Monolagen das GaAs homogen, weshalb man diese auch Benetzungsschicht nennt.
Ab der kritischen Schichtdicke werden die Verspannungen aber zu grof und es kommt
zu dreidimensionalem Inselwachstum. Die InAs Inseln sind auf der Oberfliche dabei
homogen verteilt. Der laterale Durchmesser betréigt etwa 20 nm und die Héhe 5 nm [59].

Wegen ihrer Form lassen sich die Quantenpunkte als zweidimensionaler harmonischer
Oszillator beschreiben, so dass sich die quantisierten Energiezustinde der Elektronen im
Inneren berechnen lassen, die Néherung erzielt dabei sehr gute Ergebnisse [61]-[64]. Der
2D harmonische Oszillator ldsst sich analytisch 16sen, seine Energieeigenwerte werden
auch Fock-Darwin-Energien nach ihren Entdeckern FOCK [65] und DARWIN [66] genannt,
sie entsprechen im Quantenpunkt den Energieniveaus des Elektrons.

Zur Berechnung der Energieeigenwerte bringt man ein Elektron in ein unendlich ho-
hes parabolisches Potential in einem schichtsenkrechten Magnetfeld. Die Schrédinger-
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gleichung sieht dann folgendermafsen aus:

1 = 7\ 1 2(.2 2
{% (p—eA) +§meffw() (33 +y) U =FEVU, (2.29)

-
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wobei m. sy die effektive Masse des Elektrons ist und A das zum Magnetfeld B = (0,0,B)
gehorige Vektorpotential. wy ist die Eigenfrequenz des Systems.
Nimmt man eine symmetrische Eichung vor und fiihrt den Drehimpulsoperatur in
z-Richtung L, ein:
—yB
Bxi=| zB
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A= : (2.30)
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so wird aus dem Han;iltonoperator aus Gleichung H = ﬂ;y — %[:Z mit der Zyklo-
Meff’ ~
Schaltet man das Magnetfeld B ein, édndert sich die charakteristische Kreisfrequenz

des Systems von wy in Q = /w2 + 2 Die Eigenwerte des Hamiltonoperators erhélt

tronfrequenz wy =

4
man unter Anwendung kartesischer Leiteroperatoren, eine genaue Rechnung findet sich

z.B. bei COHEN und TANNOUDJI [67]:
We
ENy = (N +1)h + lh?. (2.31)

Die Zusténde sind 2(/N +1)fach entartet, die Entartung wird erst im Magnetfeld aufgeho-
ben. Die Energiecigenwerte sind dquidistant, wobei der Abstand zwischen den Energien
AFE = hwy betrigt. Wegen der Analogien zu den gebundenen Elektronenzustdnden im
Atom nennt man hier auch den Grundzustand mit [ = 0 s-artig, den Zustand mit [ = 1
p-artig, mit [ = 2 d-artig usw..

Bei der Lumineszenz von Quantenpunkten entspricht die Energie der emittierten
Strahlung der Bandliickenenergie des Materials angehoben um die Quantisierungsenergie
der eingeschlossenen Elektronen. Ein einzelner Quantenpunkt zeigt dementsprechend ein
sehr schmales Lumineszenzmaximum von unter 0,1 meV bei InAs QDs [68], 69] wie bei-
spielhaft im rechten Spektrum in Abbildung gezeigt. Die gezeigten schmalen Peaks
stammen von einer Probe mit einer sehr geringen InAs-Quantenpunktdichte, gemessen
bei 10 K.

Eine Probe mit einer sehr hohen Quantenpunktdichte zeigt wegen der Gauss-formigen
Grofsenverteilung der QDs stark verbreiterte Lumineszenzpeaks wie in der Abbildung in
der Mitte gezeigt. Dieses Photolumineszenzspektrum wurde am hier verwendeten InAs-
Quantenpunktmaterial bei Raumtemperatur aufgenommen.

22



2.5. Das Laser-Regime

In(),sza()jzAS GaAs InAs Quantenpunkte
Quantentopf  Bandkante .
| s-artig )
10— T — T p-artig- ] Energy in eV
— ]
m 0,8} 1o
¥e) 12
— £ 500
= 0,6 §
G 04 =
g i
=
[=) 0,2 ] g
0.0 L L L L L L | 0111|||||||1||||
1,20 1,32 1,44 0,95 1,00 1,05 1,10 1.28 1.285 1.29 1.295
Energie (eV) Energie (eV) Energy in eV

Abbildung 2.12.: Photolumineszenzspektren der verwendeten Probenmateriale bei Raumtem-
peratur, links das Quantenfilmmaterial, in der Mitte das Quantenpunkt-
material. Rechts zum Vergleich ein Lumineszenzspektrum einzelner InAs-
Quantenpunkte bei 10K [68].

2.5. Das Laser-Regime

Da die in dieser Arbeit hergestellten photonischen Resonatoren teilweise in das Laser-
Regime gepumpt werden konnen, soll dieses hier theoretisch behandelt werden, um bei
den Messungen das Laser-Regime eindeutig identifizieren zu kénnen.

Der Begriff Laser [70] steht fir light amplification by stimulated emission of radiation.
Voraussetzung fiir das Erreichen des Laser-Bereichs ist eine Besetzungsinversion [71],
d.h. dass die durch die vorbeilaufende Welle ausgeloste stimulierte Emission die Verluste
durch Absorption bei einem Umlauf der Welle durch den Resonator ausgeglichen. Die
Laserschwelle ist der Punkt, an dem die optische Ausbeute gerade gleich der Verluste
ist.

Die Prozesse in einem Laser werden als allgemein bekannt angenommen, trotzdem ist
es wichtig auf die Eigenarten der elektromagnetischen Strahlung eines Lasers hinzuwei-
sen, die spéater auch experimentell untersucht werden. Eine messbare Grofe ist die Mo-
denintensitéit der Lasermode; sie ist iiber der Laserschwelle linear von der Pumpleistung
abhéngig und steigt bis zur Séttigungsintensitat I, an. Die Sattigungsintensitit ist nor-
malerweise unabhéngig von der Pumpleistung [72]. Trigt man die Modenintensitéit tiber
der Pumpleistung auf und plottet den linearen Anstieg, entspricht der z-Achsenabschnitt
der linearen Anpassung der Laserschwelle des Resonators.

Unterhalb der Laserschwelle ist die Besetzung des angeregten Zustands im Laserme-
dium proportional zur Pumprate, was dazu fiihrt, dass die Photonenanzahl annédhernd
konstant im Bereich von eins oder einige Grofenordnungen dariiber liegt. Oberhalb der
Laserschwelle steigt die Besetzung des angeregten Zustands auf den Schwellenwert Ny,
an und bleibt bei diesem Wert. Dies fiihrt zu einem linearen Anstieg der Photonen mit
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der Pumpleistung. Die Anzahl der Photonen liegt nun in der GréRenordnung von 108
bis 10'? liegen. [72]

Der lineare Anstieg der optischen Ausbeute iiber der Laserschwelle ist aber keine hin-
reichende Bedingung, um das Erreichen des Laser-Regimes zu bestéitigen, es muss min-
destens noch eine weitere Messgrofe dokumentiert werden. Fine weitere Verdnderung
beim Uberschreiten der Laserschwelle, die mit den hier zur Verfiigung stehenden Mess-
methoden aufgenommen werden kann, ist die Reduktion der Halbwertsbreite (FWHM)
der Mode bis zur Laserschwelle. Unterhalb der Laserschwelle dominiert die spontane
Emission der angeregten Zustédnde, sie relaxieren nur teilweise leuchtend, teilweise in
einem dunklen Prozess. Die Bandbreite der Lumineszenz entspricht hier dem atomaren
Ubergang. Oberhalb der Laserschwelle wird die Besetzung des angeregten Zustands beim
Schwellwert festgehalten, und die stimulierte Emission kohérenter Strahlung dominiert.
Die Linienbreite der Mode féllt auf die Breite einer monochromatischen Resonatormode.

Es gibt noch weitere Methoden, das Erreichen der Laserschwelle nachzuweisen, wie z.B.
die Messung der Verédnderung des statistischen Charakters des Laserlichts von zufilligem
Gauss-Rauschen unterhalb der Laserschwelle zu koherénter amplitudenstabilisierter Os-
zillation oberhalb der Schwelle. Es stehen hier aber nur die genannten beiden Methoden —
Auftragung Modenintensitét iiber Pumpleistung und FWHM der Mode iiber Pumpleis-
tung — zur Verfligung. Das Erfiillen beider Bedingungen von einer Resonatormode wird
also im Folgenden als hinreichend angenommen, um das Uberschreiten der Laserschwelle
zu bestatigen.

2.6. Durchstimmen photonischer Resonatoren

Das Durchstimmen eines photonischen Resonators kann aus verschiedenen Griinden in-
teressant sein, wie in der Einleitung dieser Arbeit bereits kurz erwéahnt wurde. Bei Mikro-
resonatoren ist von besonderem Interesse, dass sich z.B. verschiedene Effekte zwischen
der Mode der Kavitidt und dem aktiven Medium untersuchen lassen, wie das Rabi-
Splitting [11), 2], die starke Kopplung [6, [7], den Purcell Effekt [10] und photon antibun-
ching (Totzeit zwischen zwei aufeinanderfolgenden Photon-Emissionsprozessen) |16, [73].
Dazu kann es notig sein, entweder die Mode aktiv und reversibel durchzustimmen, oder
aber permanent zu einer bestimmten Frequenz zu schieben, damit sie dort dauerhaft
bleibt. Letzteres kann wegen immer vorhandener Méangel in der Herstellung der Resona-
toren nicht direkt eingestellt werden, deshalb ist ein nachtragliches Durchstimmen der
Frequenz der Mode oft notig.

Bekannte Verfahren

Makroskopische Resonatoren durchzustimmen, ist bereits hinldnglich bekannt, so kann
die Wellenlénge von herkémmlichen Lasern z.B. durch Anpassung der Resonatorldnge
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verandert werden. Doch auch bei Mikrokavitdten wurden mit verschiedenen Verfahren
bereits Erfolge erzielt. [

Um bei tiefen Temperaturen (fliissiges Helium) eine Kavitit und einen Quantenpunkt
in den Bereich spektralen Uberlapps zu bringen, wird hiufig ausgenutzt, dass die QD-
Lumineszenz und die photonische Mode der Kavitat temperaturabhéngig zwar in die
gleiche Richtung schieben, dabei aber verschiedene Temperaturabhéingigkeiten aufwei-
sen, also auf der Frequenzskala unterschiedlich weit schieben. Das Verschieben der pho-
tonischen Mode beruht dabei auf der Temperaturabhéngigkeit des Brechungsindixes des
Resonatormaterials. Es ist eine Temperaturverdnderung von AT ~ 30 — 50 K nétig,
um den Quantenpunkt wenige meV zu verschieben, die Resonanz schiebt noch weniger
[74]. Dieses Verfahren wurde bereits erfolgreich bei Mikrodisks [10), 3] und photoni-
schen Kristallen [T4] angewendet, die Temperaturkontrolle kann lokal auch tiber einen
Laserstrahl erfolgen [15]. Allerdings kann dieses Verfahren nur bei tiefen Temperaturen
sinnvoll angewendet werden.

Durch Verwendung eines gepulsten Lasers iiber der Bandkante konnen aufserdem freie
Ladungstriger injiziert werden, die den Brechungsindex des Resonators ebenfalls veran-
dern kénnen und so die Resonanz zu geringeren Wellenldngen schieben [75]. Hier ist die
Lebensdauer dieses Zustands aber begrenzt auf die Lebensdauer der freien Ladungstra-
ger.

Wiéhrend das Verfahren der Temperaturanderung reversibel ist, kann man das schritt-
weise Atzen des Resonatormaterials als Durchstimmverfahren nicht riickgingig machen.
BADOLATO et al. zeigten, dass bei Membranen aus GaAs ausgenutzt werden kann, dass
sich an Luft sofort eine Oxidschicht von etwa 1,5 —2nm bildet, welche selektiv iiber dem
GaAs und selbstregulierend mit Zitronenséure weggeétzt werden kann [17]. In der zitier-
ten Arbeit konnte die Dicke der Resonatormembran schrittweise jeweils um ~ 3 — 4 nm
reduziert werden, was zu einer Verschiebung der resonanten Mode um 3 nm pro Schritt
fiihrte. Es handelt sich also um ein relativ grobes Einstellungsverfahren.

Ein weiteres schrittweises Verfahren ist das Nano-Oxidieren der Kavitatsoberflache,
welches HENNESSY et al. erfolgreich an einer GaAs Membran angewendet haben [18].
Durch teilweises Oxidieren des Resonatormaterials mit Hilfe eines AFMs konnten in
der genannten Arbeit Verschiebungen der resonanten Mode zwischen 1 A und 3 — 4nm
zu geringeren Wellenldngen erreicht werden, wobei die Giite der Mode dabei nicht be-
eintrachtig wurde. Die Verschiebung der Resonanz beruht hier darauf, dass durch die
stellenweise Oxidation des Membranmaterials der effektive Brechungsindex fiir die Mode
verandert wird.

STRAUF et al. [I9] und SRINIVASAN et al. [20] nutzen zum Durchstimmen der Reso-
nanzen ein weiteres nur bei tiefen Temperaturen anwendbaren Verfahren: Bringt man
eine Mikrokavitdt ins Vakuum, kiihlt sie bis auf die Temperatur vom fliissigen Helium

Verfahren, die darauf abzielen, die Lumineszenz des bzw. der Quantenpunkte im Resonator zu ver-
schieben und dabei z.B. den Stark- oder den Zeeman-Effekt ausnutzen, werden hier nicht weiter
behandelt.
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2. Grundlagen

ab und lisst dann langsam ein Gas — wie z.B. Stickstoff — in das Vakuum ein, werden
die Gasmolekiile auf der Oberflache des Resonators adsorbiert und verédndern den effek-
tiven Brechungindex des Hintergrunds. Mit einer Schicht Molekiile mit n > 1 auf der
Oberflache kann die photonischen Mode weiter aus dem Resonator herauslecken, was zu
einem groferen Modenvolumen fiihrt. Dieses Verfahren verschiebt die Resonanz also zu
héheren Wellenléngen. Durch ein Erhitzen der Probe kann die Adsorption der Molekiile
auf der Oberflache riickgéngig gemacht werden, wodurch das Verfahren reversibel ist.

Lasst man das Gas in den Kryostaten ein, wo es auf der Probe adsorbiert wird, sit-
tigt die Verschiebung der Resonanz nach einiger Zeit. STRAUF et al. erreichen so eine
Rotverschiebung der Mode von ~ 6 meV, SRINIVASAN et al. von ~ 4 nm.

Die letzte aus der Literatur bekannte Moglichkeit, eine Mode in einem Mikroresonator
zu verschieben, die hier vorgestellt werden soll, beruht auf einer Einbettung des Resona-
tors in Fliissigkristalle (LC). Dabei kommt es schon durch das Umbhiillen der Kavitét mit
dem Fliissigkristall, der einen vom Vakuum verschiedenen Brechungsindex nyc > 1 hat,
zu einer permanenten Verschiebung der Mode. Dieser Effekt ist dadurch bedingt, dass
der Brechungsindexkontrast zwischen Membran und Hintergrund abnimmt, weswegen
der Modeneinschluss schlechter wird. Die Mode kann so ihr Volumen vergréfsern und
damit wird die resonante Wellenldnge grofer.

Die Verschiebung der Mode beim Befiillen der Probe mit dem LC kann genutzt wer-
den, um zu kontrollieren, dass der Resonator vollstéandig im Fliissigkristall eingebettet
ist, ist aber im weiteren nutzlos, weil sie nicht reversibel und nicht einstellbar ist. Die
Eigenschaften eines Fliissigkristalls sind in Kapitel ausfiihrlich beschrieben, hier sei
nur darauf hingewiesen, dass der LC in der fliissigkristallinen Phase doppelbrechend
ist und zwei Brechungsindizes n, und n. hat, die aufserdem von der Temperatur ab-
héngen. Am Phaseniibergang fliissigkristallin — fliissig-isotrop (auch Klarpunkt) haben
die Brechungsindizes einen Sprung, in der fliissig-isotropen Phase existiert nur ein Bre-
chungsindex.

Die erste Arbeit, in denen Fliissigkristalle in Verwendung mit optischen Resonatoren
vorgeschlagen werden, datiert auf 1999. BusCH und JOHN berechnen fiir einen mit Fliis-
sigkristall gefiillten, invertierten Opal (einen 3D photonischen Kristall) wie sich durch
Anlegen eines elektrischen Feldes die LC Molekiile ausrichten und damit die photonische
Bandliicke veréndert [76].

In der Folge wurden weitere Arbeiten verdffentlicht, in denen sowohl bei zwei- als auch
bei dreidimensionalen photonischen Kristallen die photonischen Bandliicke mit Hilfe
von Fliissigkristallen durchgestimmt wurde. Das Durchstimmen basiert entweder auf
der Temperaturabhéngigkeit der Brechungsindizes des Fliissigkristalls und dem Sprung
am Klérpunkt [77] oder auch auf dem Ausrichten der Molekiile des LC im &ufseren
elektrischen Feld [78]-[80)].

Wihrend in den genannten Arbeiten bis dahin nur Einfluss auf die photonische Band-
liicke genommen werden konnte, also die Transmissions- und die Reflexionseigenschaf-
ten untersucht wurden, gelang es SCHULLER et al. 2003 an einem mit Fliissigkristall
gefiillten zweidimensionalen Kristall mit eingebauter Kavitéit, die resonante Mode mit
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2.6. Durchstimmen photonischer Resonatoren

Anderung der Temperatur durchzustimmen [81]. Die Verschiebung lag bei etwa 9nm,
wobei betont werden muss, dass die Temperaturabhéangigkeit des Brechungsindizes der
Resonatormembran nicht aus diesem Wert herausgerechnet wurde.

Ebenfalls temperaturabhéngig war die Verschiebung der Resonanzen eines Defektre-
sonators in einem 3D photonischen Kristall, den MERTENS et al. mit einem Fliissig-
kristall fiillten [82], die photonische Mode lag hier aber in einem Wellenldngenbereich
von 7,4 um. DUNDAR et al. wiesen an einem zweidimensionalen photonischen Kristall
gefiillt mit Fliissigkristall nach, dass die resonanten Moden in unterschiedliche Richtun-
gen schieben kénnen, wobei die Messung temperaturabhéngig durchgefiihrt wurde [83].
Den unterschiedlichen Effekt der Temperaturveranderung auf die photonischen Moden
fithren die Autoren auf die Doppelbrechung im LC zuriick.

Einen Resonator direkt aus Fliissigkristall hergestellt haben HUMAR et al., ihnen
gelang es dann durch Anlegen eines elektrischen Feldes, die resonanten Moden im Inneren
des Fliissigkristalltropfens um bis zu 3 % auf der Wellenlangenskala zu verschieben.

Mikrodisks wurden in Vorarbeiten zu dieser Arbeit bereits hergestellt und in einen
Fliissigkristall eingebettet. Durch Temperaturerhohung iiber den Kléarpunkt konnten die
resonanten Moden in den GaAs Membranen um bis zu 7,5 nm verschoben werden [84]-
[87, 140].

Zur Zusammenfassung soll Tabelle dienen, in der die bisher in der Literatur ver-
wendeten Verfahren inkl. ihrer Eigenschaften aufgelistet sind. Ziel ist es, diese Tabelle
vor allem im Bereich der Raumtemperatur und der aktiven und der feineinstellbaren
permanenten Durchstimmbarkeit der Resonatoren zu erweitern. Auferdem sollen die
Verfahren hauptséichlich an Mikrodisks gezeigt werden, da bisher wenige Verfahren an
diesen durchgefiihrt wurden und dieses Modellsystem theoretisch leichter zu beschreiben
ist.

Theoretische Vorbetrachtung

Im Kapitel zu den Grundlagen der Mikrodisks ist die Eigenwertgleichung in z-
Richtung einer symmetrischen Mode grafisch gelost, um zu zeigen, dass die Mode in
dieser Richtung nur im Grundzustand existieren kann, was in gleicher Weise auch fiir
die zweidimensionalen photonischen Kristalle gilt. Die Gleichung ist fiir zwei verschie-
dene Membrandicken und jeweils verschiedene umgebende Brechungsindizes gelost. Es
ergeben sich bei der grafischen Losung dabei verschiedene Schnittpunkte, die fiir die
unterschiedlichen Modenwellenldngen stehen. Liest man die 2- und y-Werte des Schnitt-
punktes ab, ldsst sich daraus die Wellenldnge berechnen. Dies soll hier geschehen, um
abschétzen zu konnen, in welche Richtung die Resonanzen schieben und in welcher Gro-
flenordnung diese Verschiebung liegt. die Losungen sind dabei in gleichem Mafe giiltig
fiir die WGM in 2D photonischen Kristallen mit Defektresonatoren.
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2. Grundlagen

Verfahren | MDs | PCs | Temp.bereich | rev. Auflésung aktiv Nachteile
5K RT hoch | niedrig

Temperatur X X X X X X

L.trégerinjektion X X X X X kurze Lebensd.
schrittw. Atzen X | X X X
Nanooxidieren X X X X AFE < 4nm

hoher Aufwand

Monolagen Ads. X X X X X X

LC + Temp. | X X X X X X

LC + E-Feld X X X X X

Tabelle 2.1.: Ubersicht iiber die bisher in der Literatur angewendeten Verfahren zum Durch-
stimmen der Resonanzen in einer Mikrokavitét.

Das erste zu behandelnde Material sei hier das Quantenfilmmaterial mit einer Mem-
brandicke von 2agw = 160nm. Wie bereits in Kapitel erwahnt, ist der minimale
Brechungsindex des Hintergrundes der der Luft mit n4 = 1. Die Vakuumwellenldnge der
WGM wurde in diesem Fall auf Ao gy = 900 nm gesetzt. Der maximale Brechungsindex
des Hintergrunds beim Quantenfilmmaterial liegt bei n, = 1,69 fiir den auferordentli-
chen Brechungsindex vom Fliissigkristall 5CB. Die in der grafischen Losung abgelesenen
Werte sind

o fiir ny = 1: h=0,9935, ¢ = 1,5257
o fiir n, = 1,69:  h=0,9552, ¢ = 1,3505.

Aus diesen Koordinaten lasst sich iiber

2 2
A\ =21 [(nGaAS2—7T) — a2] (2.32)
Ao

die Wellenldnge in der Membran berechnen. Es ergeben sich fiir die beiden Brechungs-
indizes:

o flirny = 1: Aa = 309,36 nm
o fiirn, =1,69: A\, =30507nm.

Da die Verschiebung der Vakuumwellenldnge durch das Fiillen mit dem Fliissigkristall
sich von der Verschiebung der Wellenlédnge in der GaAs-Membran unterscheidet, werden
hier die Verhéltnisse der Wellenldngen vorher und nachher (also in n4 und in n.) gebildet.
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2.6. Durchstimmen photonischer Resonatoren

Damit kann die Verschiebung der Vakuumwellenldnge im Fall des Quantenfilmmaterials
berechnet werden: )
Aow = Aoow - TA — 912,66 nm

e

= Adgw = +12,66 nm .

Auf die gleiche Weise kann die Verschiebung fiir das zweite Probenmaterial mit den
Quantenpunkten berechnet werden. In diesem Fall ist die Schichtdicke 2agp = 240 nm
und die Vakuumwellenlénge wird mit Ao gp = 1100nm angekommen. Die beiden Ex-
tremwerte fiir den Brechungsindex des Hintergrundes sind ny = 1 fiir die Luft und
Nracos = 2,21 fir eine Umhiillung mit TayOs. Die in der grafischen Losung in Kapitel
abgelesenen Werte der beiden Schnittpunkte sind:

o fiirny =1: h =1,0710, ¢ = 1,9612
o fiir nyreos = 2,21:  h = 10,9846, ¢ = 1,4829.

Auch hier kann mit Hilfe von Gleichung die Wellenléngen im Material berechnet
werden:

o fiirny = 1: Aa = 362,92 nm
o fir Nrae205 — 2,213 )\Ta205 = 355,68 nm.

Bildet man nun die Verhéltnisse der Wellenlangen im Material und im Vakuum, kann
ebenfalls die Verschiebung ausgerechnet:

A

Aop = Aoop - = 1122,39nm

Ta205
= A)\QD = 422,39nm.

Die hier berechneten Verschiebungen entsprechen einer Brechungsindexédnderung des
Hintergrundes in z-Richtung. In der realen Kavitat erfahrt die Mode eine Einfluss der
Verédnderungen in zy-Richtung und in z-Richtung. Inwiefern und auf welche Weise sich
diese Veranderungen gegenseitig beeinflussen oder iiberlagern ist noch nicht klar und
soll im Laufe dieser Arbeit noch weiter untersucht werden. Die beiden Verschiebungen
Adgw = 412,66 nm und Algp = +22,39nm konnen als Extremwerte angesehen wer-
den, um bei den zukiinftigen Angaben eine Orientierung zu haben.

Erkléren lasst sich die Verschiebung der Modenenergie im Inneren der Microdisk bei
Anderung des Brechungsindizes der Umgebung mit der Anschlussbedingung an der Re-
sonatorkante, wo die elektromagnetische Welle keinen Diskontinuitét besitzen darf. Ver-
andert sich das exponentielle Abfallen der Intensitdt im Aufenraum, muss die Welle im
Inneren also der Anderung folgen und ihre Energie verdndern.
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3. Probenpraparation

3.1. Die verwendeten Schichtstrukturen

In dieser Arbeit werden zwei unterschiedliche Schichtstrukturen zur Herstellung der Mi-
kroresonatoren verwendet, die Lumineszenz in verschiedenen Bereichen aufweisen. Der
Aufbau dieser Schichtsysteme ist in Abbildung [3.1] gezeigt; es stehen ein Quantenfilm-
und ein Quantenpunktmaterial zur Verfiigung. Beide Proben zeigen Photolumineszenz
bei Raumtemperatur. Eine genauere Beschreibung der Lumineszenzeigenschaften findet
sich in Kapitel 2.4 Dort finden sich aukerdem in Abbildung die Photolumines-
zenzspektren der beiden unstrukturierten Probenmateriale. Beide Materiale wurden an
der Ruhruniversitdt Bochum in der Arbeitsgruppe von Prof. Andreas Wieck epitaktisch
gewachsen; die Wachstumsprotokolle finden sich im Anhang

InAs Quantenpunkte Ino,ngao,7s As Quantenwell

Benetzungsschicht

240nm GaAs
500nm Al Ga _ As

300nm GaAs:Si

160nm GaAs
350nm Al Ga _ As
300nm GaAs:Si

QD-Material QW-Material

Abbildung 3.1.: Die verwendeten Schichtstrukturen: links mit einer Lage InAs Quantenpunk-
ten, die Lumineszenz bei Raumtemperatur zwischen 1100 und 1300 nm zeigen,
rechts mit einem einzelnen Ing23Gag72As Quantentopf, dessen Lumineszenz
bei Raumtemperatur bei 900 bis 1000 nm liegt.

Das QD-Material ist auf einem 600 pm dicken GaAs (100) Substrat gewachsen, die
erste Schicht besteht aus 300nm Silizium dotiertem GaAs, das durch die Dotierung
n-leitend ist [88] und somit als Kontakt dienen kann. Darauf liegt die 500 nm dicke
Opferschicht aus Al,Ga;_As, die selektiv iber dem GaAs geétzt werden kann. Der Alu-
miniumanteil x liegt hier entweder bei 0,33 (bei allen Mikrodisks mit Quantenpunkten)
oder bei 0,70 (bei allen photonischen Kristallen).

Auf die Al,Ga;_As-Schicht folgt die 240 nm dicke GaAs-Membran, die in der Mitte
eine einzelne Lage InAs Quantenpunkte enthélt. Durch den hohen Indium-Anteil ist das
Einschlusspotential fiir die Elektronen im Gegensatz zu In,Ga;_ As Quantenpunkten be-
sonders tief, wodurch die QDs auch bei Raumtemperatur noch Photolumineszenz zeigen,
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3. Probenpréparation

wéahrend bei In,Ga; As-QDs die Elektronen schon thermisch iiber das Einschlusspoten-
zial angeregt waren.

Die Quantenpunkte befinden sich — wie auch der Quantenfilm im anderen Proben-
material — in der Mitte der GaAs-Membran, um bei der Photolumineszenz im spéteren
Resonator einen méglichst groken Uberlapp mit der WGM zu haben, denn in z-Richtung
befindet sich das Maximum des elektrischen Feldes in der Mitte des Resonators.

Das QW-Material ist ebenfalls auf einem 600 um dicken (100) GaAs Substrat ge-
wachsen. Die Silizium-dotierte Schicht ist auch 300nm dick; darauf folgt die 350 nm
Al 7Gag 3As Opferschicht. Die darauf liegende Membran aus (insgesamt) 160 nm GaAs
enthalt in der Mitte einen 3 nm dicken Quantenfilm aus Ing 23Gag 72As. Symmetrisch da-
zu liegen im Abstand von 20 nm zwei 10 nm Alj 33Gag ¢7As Schichten, die den Einschluss
der Elektronen im Quantenfilm verbessern.

3.2. Herstellung der Mikrodisks

Die Mikrodisks, die in Fliissigkristalle eingebettet und im &ufseren elektrischen Feld ge-
messen werden (Kapitel , werden aus dem QD-Material mit optischer Lithografie
hergestellt. Die restlichen Mikrodisks werden alle aus dem QW-Material mittels Elek-
tronenstrahllithografie strukturiert. Zuerst soll hier die optische Lithografie beschrieben
werden.

Optische Lithografie der Mikrodisks

Die Schattenmaske fiir die Mikrodisks wurde bereits in [40] hergestellt. Hier sei nur
darauf hingewiesen, dass die runden Strukturen auf der Schattenmaske, die spéter die
MDs definieren werden, einen Durchmesser von 6,5 bis 7 um haben.

I I UV—LiChtﬁ:*‘}
Maske
GaAs+QDs Photolack M —
Al Ga, As I I
GaAs:Si
/\ /\
isotropes selektives
Atzen Atzen
| ] [ ]
| y N ||
111 I\Y% V

Abbildung 3.2.: Optische Lithografie von Mikrodisks, Originalabbildung aus [40], Beschreibung
der Schritte im Text.
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Der Prozess der optischen Lithografie ist in Abbildung [3.2] gezeigt. Es wird ein etwa
4 x 4mm? grokes Stiick des QD-Probenmaterials mit einem Diamantschneider abge-
trennt. Auf das unstrukturierte, gereinigte Probenmaterial wird der UV empfindliche
Positivlack aufgeschleudert und anschlieend auf der Heizplatte getrocknet, die nomi-
nelle Schichtdicke des Lacks ist etwa 1,8 um. Im mask aligner wird die Schattenmaske
iiber der Probe ausgerichtet und der Lack wird an den Stellen mit UV-Licht belichtet,
an denen spéter das Material weggeétzt werden soll. [Schritt (I)>(IT)]

In einem {tiblicherweise basischen Entwickler wird der Lack entwickelt, die belichte-
ten Stellen l6sen sich dabei, so dass nur die die Mikrodisks formenden Kreise bestehen
bleiben [Schritt(IT)>(IIT)]. Mit einer isotropen, nasschemischen Atze wird das GaAs bis
in die Al 33Gagg7As Schicht geéitzt [Schritt (III)>(IV)]. Durch den isotropen Charakter
entsteht beim Atzen ein Kugelprofil, so dass die Kanten der GaAs-Membran spiter na-
hezu senkrecht sind, was fiir die totale interne Reflexion im Inneren des Resonators notig
ist. Die verwendete Atze ist eine Bromsiure basierte Losung [89], die hier verwendete
Verdiinnung und die Charakterisierung des Atzprozesses findet sich z.B. in [40].

Da nun die Kreise fiir die Mikrodisks schon geformt sind, kann der Lack entfernt wer-
den. Im letzten Schritt wird mit einer Jod-basierten, selektiven, nasschemischen Atze
[90] die Opferschicht entfernt [Schritt (IV)>(V)]. Da die GaAs-Membran nicht angegrif-
fen wird, wird sie hierbei unteritzt und bleibt als freistehende Membran zuriick, wenn
man den Atzprozess rechtzeitig stoppt, so dass nur ein schmaler Post aus Alp 33Gag g7 As
in der Mitte verbleibt. Eine so prozessierte Mikrodisk ist in Abbildung links ge-
zeigt. Die elektronenmikroskopische Aufnahme wurde unter einem Kippwinkel von 85°
aufgenommen.

e p,

Abbildung 3.3.: Elektronenmikroskopische Aufnahmen von: (links) einer mit optischer Litho-
grafie hergestellten Mikrodisk mit einem Durchmesser von 6,5 um, aufgenom-
men verkippt um 85°, und (rechts) einer mit Elektronenstrahllithografie her-
gestellten Mikrodisk mit d = 2,7 pm., aufgenommen unter 90° Verkippung.
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Elektronenstrahllithografie der Mikrodisks

Im Verlaufe dieser Arbeit wurde es notig, auch kleinere Mikrodisks herzustellen. Da
kleinere Strukturen leichter mit Elektronenstrahllithografie herzustellen sind, und man
durch den Verzicht auf eine Schattenmaske flexibler ist, wurden die Mikrodisks mit
Durchmessern d < 6 pm alle mit dem zur Verfiigung stehenden REM der Firma FEI
lithografiert. Die genauen Prozessparameter finden sich ebenfalls in Anhang[A.2]

>

SEM Spitze
I 11 pitz '
Elektronen-
strahllack =
GaAs+tQW
Al Ga As IS
GaAs:Si
Plasmaitzen selektives
Atzen
v — |
[ NN 0 S |
I v AV

Abbildung 3.4.: Schritte der Elektronenstrahllithografie der Mikrodiskproben mit Durchmes-
sern d < 6 um. Beschreibung im Text.

Die Schritte der Probenstrukturierung sind in Abbildung [3.4] gezeigt. Als erstes wird
das Quantenfilmmaterial mit einem Diamantschneider in etwa 3 x 3mm? grofe Stiicke
gebrochen und gereinigt. Auf der Probe wird anschliefsend der Negativ-Elektronenstrahl-
lack aufgeschleudert und auf der Heizplatte getrocknet [Schritt (I)>(II)]. Im Elektro-
nenmikroskop wird der Lack an den Stellen mit Elektronen belichtet, die spéter nicht
entwickelt werden sollen; die Verwendung eines Negativlacks ist hier sinnvoll, da so die
Schreibzeiten stark reduziert werden [Schritt (II)].

Nach dem Entwickeln des Lacks [Schritt (IT)>(III)] bleiben nur die belichteten Krei-
se stehen, die die Form der Mikrodisk definieren. In einer Anlage zum Plasmaédtzen
(Plasmalab 100 der Firma Ozford Instruments) wird die Probe nun gedtzt (Schritt
(IIT)>(IV)]. Bei dem (nahezu) vollkommen anisotropen Atzprozess werden das GaAs
und die darunter liegende Opferschicht in gleichem Mafe gedtzt. Die Parameter des
Atzrezeptes finden sich in Anhang ; es entsteht eine anndhernd senkrechte Atzkante,
was fiir die Resonatoreigenschaften von Vorteil ist.

Nach diesem Schritt sind die Mikrodisks bereits vorgeformt und der Lack kann entfernt
werden. Da das hier verwendete QW-Material in der Opferschicht 70 % Aluminium-
Anteil auf dem Gruppe-III Platz hat, kann diese selektiv iiber dem GaAs am besten
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mit verdiinnter Flusssiure [ geditzt werden [91, ©2]. Dies wird im letzten Schritt (V)
genutzt, um die Mikrodisk zu unterdtzen und wiederum eine freistehende Membran mit
einem schmalen Post zu bilden, der Atzprozess wird durch das Tauchen der Probe in
Reinstwasser gestoppt. Eine elektronenmikroskopische Aufnahme einer so hergestellten
Mikrodisk ist in Abbildung [3.3] rechts gezeigt. Der Kippwinkel bei der Aufnahme ist
90°, gut zu erkennen ist dadurch die nahezu senkrechte Kante der Membran, die beim
Plasmaétzprozess entsteht.

3.3. Herstellung photonischer Kristalle

Die hier verwendeten photonischen Kristalle sind alle aus dem Quantenpunktmaterial
hergestellt, das auf dem Gruppe-III Platz einen Aluminium-Anteil von 70 % hat. Wegen
der extrem kleinen Abmessungen der Strukturen ist hier die Lithografie mit dem Elek-
tronenstrahl unerlasslich. Die Lithografie verlduft a&hnlich der Elektronenstrahllithografie
der Mikrodisks im letzten Abschnitt, muss aber noch erweitert werden.

I II
80nm Si\O2
GaAs+QDs
Al Ga,,As |
GaAs:Si
111 «~—> v A\
SEM Spitze' N\
. Elektronen- Plasmaitzen
& strahllack -

Vi g VIIT
T\ .
Plasmaitzen selektives
v Atzen
e L | e

Abbildung 3.5.: Schritte der Elektronenstrahllithografie bei der Herstellung der photonischen
Kristalle. Beschreibung im Text.

Die Strukturierung der photonischen Kristalle ist in Abbildung [3.5] gezeigt: Auch hier
wird das Substrat in etwa 3 x 3 mm grofte Probenstiicke zerteilt und anschliefend gerei-

THF 45 %ig 1:5 verdiinnt mit Reinstwasser
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nigt. Im Anschluss wird mittels plasmaunterstiitzter chemischer Gasphasenabscheidung
(PECVD) eine 80 nm dicke Schicht SiO, aufgebracht, die beim spéteren Plasmaétzen
der GaAs-Membran als Hartmaske dienen soll [Schritt (I)>(II)]. Auf das SiOy wird der
Positiv-Elektronenstrahllack ZEP 520a aufgeschleudert, der eine besonders hohe Auflo-
sung zuldsst und besonders fiir Plasmaétzprozesse geeignet ist[Schritt (II)>(III)].

Im Elektronenmikroskop der Firma Zeiss werden die Bereiche des Lacks belichtet, die
beim Entwickeln gelost werden sollen, das sind im Fall der photonischen Kristalle die
Locher [Schritt(I1T)]. Nach dem Entwickeln des Lacks [Schritt (IIT)>(IV)] wird die Probe
in die bereits beschriebene Plasmaanlage der Firma Ozford Instruments eingebracht.
Hier werden die Locher im Lack in die Schicht SiO, iibertragen [Schritt (IV)>(V)], der
Prozess zum Atzen des SiO, ist besonders schonend und nahezu vollstindig anisotrop.
Danach wird der Lack entfernt [Schritt (V)>(VI)|] und es verbleiben die definierten
Locher im SiOs.

Die Probe wird wiederum in die Plasmaanlage einbracht und im zweiten Atzschritt
(VI)>(VII) werden die Locher diesmal in das GaAs bis in die Al 7Gag 3As-Schicht tiber-
tragen, wobei der Atzprozess auch hier eine senkrechte Atzkante hinterlisst. Im letzten
Schritt (VII)>(VIII) wird mit verdiinnter Flusssiure (s.o.) sowohl die Hartmaske aus
SiOq entfernt, als auch die Al 7Gag 3As-Opferschicht soweit geétzt, dass die Membran
des photonischen Kristalls vollstandig unterétzt ist und nur noch lateral gehalten wird.

Korrektur des Proximity-Effektes

Wie bereits bei den Grundlagen zu den photonischen Kristallen in Kapitel beschrie-
ben, ist es — um hohe Giitefaktoren in den Defektresonatoren zu erreichen — notig, eine
Korrektur des Proximityeffekts wahrend der Elektronenstrahllithografie vorzunehmen.
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Abbildung 3.6.: Elektronenmikroskopische Aufnahme eines hexagonalen photonischen Kristalls
mit einem L7 Defektresonator. Beide Messungen wurden unter einem Kippwin-
kel von 30° aufgenommen. Die Gitterkonstante betragt a = 300 nm, der Radius
r/a=0,3.

Die hier hergestellten photonischen Kristalle haben alle eine hexagonale Symmetrie,
den Defektresonator im Inneren umgeben zusétzlich mindestens acht Perioden der Ein-
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3.3. Herstellung photonischer Kristalle

heitszelle. Um die schwéchere Belichtung der Locher am Rand des PCs auszugleichen,
wird die Elektronendosis der dufersten Reihe Locher um den Faktor 1,05 erhoht, die
darauf folgenden zwei Reihen um den Faktor 1,03. Die Dosis der Locher, die den Reso-
nator direkt umgeben — denen also ein direkter Nachbar fehlt —, wird aufserdem mit dem
Faktor 1,025 multipliziert.

Durch diese Mafnahmen wird der Proximityeffekt ausgeglichen und die Variation der
Lochradien ist nicht mehr messbar. Einen auf diese Weise hergestellten photonischen
Kristall mit einem L7-Defekt zeigen die elektronenmikroskopischen Aufnahmen in Ab-
bildung [3.6] sie sind unter einem Kippwinkel von 30° aufgenommen, so dass man die
Unterdtzung der Membran erkennen kann. Der gezeigte PC hat eine Gitterkonstante
von a = 300nm. Der Radius der Locher betrdgt » = 90nm, so dass sich r/a = 0,3
ergibt, der richtige Wert fiir eine photonische Bandliicke fiir TE-Moden (vergl. Abb.

in Kapitel .
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4. Photolumineszenz-Spektroskopie

Die spektroskopischen Untersuchungen der Proben wird an einem konfokalen Mikro-
Photolumineszenz (PL) Messplatz durchgefiihrt. Der prinzipielle Aufbau ist in Abbil-

dung [4.1] gezeigt.

CCD Detektor

In Ga,_ As-Detektor

Czerny-Turner

I Gittermonochromator
- Strahlteiler
Graukeil
Objektivfokussierung
Mikroskop-Objektiv

50X

Probe \

Abbildung 4.1.: Prinzipieller ~Aufbau wund Strahlengang des Mikro-Photolumineszenz-
Messplatzes, Erklarungen im Text.

Anregungsquellen

Als Anregungsquellen stehen ein kontinuierlicher (cw), durchstimmbarer Titan-Saphir-
Laser und eine gepulste Picosekunden Halbleiterlaserdiode zur Verfiigung. Beide Laser-
quellen werden bei der Anregungswellenlénge von 780 nm betrieben. Der Ti:Saphir-Laser
wird optisch von einem Neodym-Vanadat-Laser gepumpt, seine maximale cw-Leistung
liegt bei 780nm bei 1 W. Die gepulste Laserdiode kann in einem Frequenzbereich von
5 bis 80 MHz betrieben werden, die Pulsldnge betrdgt minimal 63 ps. Die maximale
Leistung der Diode betriagt 10 mW bei 80 MHz und 0,74 mW bei 5 MHz. Die gepulste
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4. Photolumineszenz-Spektroskopie

Diode wird hauptséchlich bei den Messungen verwendet, bei denen es leicht zu einer Er-
warmung der Probe kommt — also bei besonders hohen Anregungsleistungen. Durch die
gepulste Anregung wird die Hitzeeinkopplung beim Pumpen auf ein Minimum reduziert.
Im PL-Aufbau kann die Laserleistung aufferdem mit einem Graukeil weiter abgedunkelt
werden.

Strahlenverlauf

Das Laserlicht des Pumplasers fallt unter 45° auf einen Strahlteilelﬂ der im Bereich von
780 nm nahezu 100 % reflektiert, wodurch der Laserstrahl in das Mikroskopobjektiv (50,
NA = 0,42) geleitet wird. Dieses fokussiert das Pumplicht auf die Probenoberfliche. Die
Probe liegt dabei auf einem Verstelltisch, der in xy-Richtung in Schritten von minimal
50nm bewegt werden kann. Regt der Pumplaser die Probe zu Photolumineszenz an,
wird das Lumineszenzlicht wiederum vom Objektiv eingefangen und parallelisiert.

Das Lumineszenzlicht und das von der Probenoberfliche teilweise reflektierte Pum-
plaserlicht treffen oberhalb des Objektivs auf den Strahlteiler, welcher das Laserlicht
wieder reflektiert. Da der Strahlteiler oberhalb einer Wellenldnge von 800 nm nahezu
100 % transmittiert, wird das Lumineszenzlicht in den Ausgangsstrahlengang durchge-
lassen. Dort befindet sich ein klappbarer Spiegel, der das von der Probe kommende Licht
in eine CCD-Kamera lenken kann, mit deren Hilfe man sich auf der Probe orientiert.

Messmethode

Im Messmodus leitet der klappbare Spiegel das Lumineszenzlicht zum Spektrometer,
dazu fallt es durch eine Linse (frise = 30mm), die den Strahl auf den Einkoppel-
spalt (dspar = 200 pm) des Spektrometers fokussiert. Das abbildende Spektrometer ist
ein Czerny-Turner Spektrometer der Firma Acton Research mit einer Brennweite von
500 mm. Zur Monochromatisierung stehen fiir den hier interessanten Wellenlangenbe-
reich zwei Gitter zur Verfiigung. Das Gitter mit 150 Strichen pro mm wird wegen der
geringen Auflésung nur zur Fokussierung benutzt. Das Gitter mit 1200 Strichen pro mm
hat eine hohere Auflésung von etwa 1 A und wird fiir alle Messungen benutzt.

Zum Nachweis der Strahlung stehen zwei unterschiedliche Detektoren zur Verfiigung.
Fiir einen Wellenldngenbereich bis maximal etwa 1000 nm kann ein durch mehrere hin-
tereinander geschaltete Peltier-Elemente gekiihlter (T=—75°C) CCD-Detektor benutzt
werden. Er besteht aus einem Feld von 256 x 1024 Pixeln. Fiir Wellenldngen iiber
1000 nm existiert ein InGaAs-Detektor mit einer Reihe von 512 Photodioden, der eben-
falls Peltier-gekiihlt ist (T=-70°C).

'Ein Transmissionsspektrum des Strahlteilers findet sich in Anhang
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Temperaturabhangige Messungen

Fiir alle temperaturabhéangigen Messungen wird ein Mikroskop-Kryostat verwendet, der
auf einer zy-Verstellung einen Kiihl-/Heizfinger besitzt, dessen Temperatur mit einem
Temperaturregler auf 0,01 K genau ausgelesen und — im Falle des Heizens — geregelt wer-
den kann. Fiir Messungen bei tiefen Temperaturen kann der Kryostat mit einem Pump-
stand abgepumpt werden, das dabei erreichbare Hochvakuum liegt im Bereich 10~% mbar.
Anschliefiend wird der Kiihlfinger mit fliissigem Stickstoff oder Helium durchspiilt, womit
eine Temperatur auf der Probe von minimal 6 K erreicht wurde.

Die xy-Verstellung im Mikroskop-Kryostaten ist stromgeregelt und besitzt eine mi-
nimale Schrittweite von etwa 150 nm. Da der Kryostat bei Tieftemperaturmessungen
abgepumpt werden muss, wird die Probe in diesem Fall durch ein Quarzglasfenster ge-
messen, welches den Kryostaten verschliefst.
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5. Kopplung photonischer Resonatoren mit
Fliissigkristallen

5.1. Grundlagen und Eigenschaften von Fliissigkristallen

Wie bereits im Kapitel iiber die photonischen Kristalle beschrieben, ist die funda-
mentale Eigenschaft von Kristallen, dass sich seine Grundbausteine in geordneter Weise
wiederholen. Dies gilt auch fiir molekulare Festkorper. Haben die Molekiile eine For-
manisotropie, richten sie sich aufterdem bevorzugt in einer Richtung aus, was Orientie-
rungsfernordnung genannt wird.

Erhoht man die Temperatur, durchlauft der Kristall einen Phaseniibergang und geht
am Schmelzpunkt in eine isotrope Fliissigkeit iiber. Dies wird durch das Ubergangssche-
ma

fest kristallin < fliissig isotrop

beschrieben. Der Schmelzpunkt ist ein Phaseniibergang erster Ordnung und normaler-
weise reversibel, die kristalline Ordnung wird also beim Abkiihlen unter den Schmelz-
punkt wieder hergestellt. Beim Phaseniibergang in die isotrope fliissige Phase geht jede
Ordnung verloren, denn die Fliissigkeit besitzt weder Positions- noch Orientierungsfern-
ordnung; dafiir kénnen sich die Molekiile in der Fliissigkeit — im Gegensatz zu denen im
Kristall — in allen Raumrichtungen frei bewegen.

Die Substanzen, die man als Flissigkristalle (LC) bezeichnet, zeigen zwischen der
festen und der fliissig-isotropen Phase noch eine oder mehrere andere, sogenannte Meso-
phasen. Bei einem thermotropen Fliissigkristallt hédngt die Existenz dieser Mesophasen
von der Temperatur ab. Wie der Name erahnen lésst, haben die fliissigkristallinen Phasen
sowohl Eigenschaften gemein mit der fliissig-isotropen als auch mit der fest-kristallinen
Phase: Die Molekiile zeigen eine Orientierungsfernordnung und eine begrenzte eindimen-
sionale Positionsfernordnung wie in einem Kristall. Im Gegensatz dazu haben Fliissig-
kristalle aber auch inter- und intramolekulare Mobilitdt wie in einer isotropen Fliissig-
keit. Da die Ordnung im Fliissigkristall der im Festkorper dhnelt, zeigen Fliissigkristalle
ahnliche optische Eigenschaften.

Fliissigkristalle bestehen immer aus formanisotropen Molekiilen, die je nach Form und
Ausrichtungseigenschaften verschiedene Phaseniibergdnge durchlaufen kénnen — die un-
terschiedlichen Mesophasen werden im Folgenden noch weiter erlautert. Zuerst sollen hier
aber noch die Phaseniibergénge niaher betrachtet werden. Beispielhaft ist in Abbildung
[b.1] ein Phasendiagramm fiir einen Fliissigkristall gezeigt. Der untersuchte Fliissigkris-
tall kann zwei Mesophasen ausbilden — eine smektische und eine nematische Phase. Eine
Besonderheit ist aufserdem, dass sich mehrere Tripelpunkte definieren lassen.
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fest smektisch nematisch

fliissig
isotrop

/ — Tripelpunkt

Druck

/ Tripelpunkt

Temperatur

Abbildung 5.1.: Beispiel eines Phasendiagramms eines Fliissigkristalls, der eine smektische und
eine nematische Phase ausbilden kann.

Experimentelle Daten zeigen, dass es sich bei den Ubergéingen kristallin — fliissig-
kristallin, nematisch — fliissig-isotrop und smektisch — fliissig-isotrop um Phaseniiber-
gange erster Ordnung handelt.[93] Der Phaseniibergang von der fliissigkristallinen in die
fliissig-isotrope Phase wird auch als Klarpunkt bei der Klartemperatur T bezeichnet.
Die Ubergiinge zwischen den verschiedenen fliissigkristallinen Phasen untereinander las-
sen sich schwieriger klassifizieren, die Ordnung des Ubergangs kann eins oder zwei sein
und hangt z.B. auch von Temperatur und Druck ab. Teilweise lassen sich die Mesophasen
zudem nur schwer untereinander abgrenzen. Weitere Ausfithrungen zu den Phaseniiber-
géngen finden sich z.B. in [93].

5.1.1. Die fliissigkristallinen Phasen

Wie bereits erwédhnt, gibt es verschieden Mesophasen, die ein Fliissigkristall ausbilden
kann; die Struktur dieser Phasen héngt stark vom Aufbau der Molekiile ab. Es gibt unter
anderem folgende thermotrope fliissigkristalline Phasenstrukturen:

nematisch Die nematische Struktur dhnelt am meisten der fliissig-isotropen, wobei aber
ein oder zwei Molekiilachsen parallel orientiert sind, so dass sich eine Orientierungs-
fernordnung einstellt. Sie besitzt keinerlei Positionsfernordnung. Eine Variante, die
von Fliissigkristallen aus chiralen Molekiilen gebildet wird, ist die cholesterische
Struktur. In ihr richten sich die Molekiile nematisch aus, bilden dabei aber eine
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sich kontinuierlich drehende Vorzugsrichtung. Dies fithrt zu einer langreichweitigen
helikalen Struktur.

smektisch In den unterschiedlichen smektischen Strukturen bilden sich Schichten mit
ein- oder zweidimensionaler Periodizitat aus. Es kommt zu einer Orientierungsfer-
nordnung und einer mehr oder weniger ausgebildeten Positionsfernordnung.

kubisch Die kubische Struktur besteht aus héheren Ordnungszustdnden von mizellaren
Gitter-Einheitszellen oder komplizierteren verwobenen Netzwerken.

kolumnar Hier werden Sadulen aus den parallel ausgerichteten, scheibenférmigen Mole-
kiilen gebildet.

5.1.2. Die Eigenschaften der nematischen Phase

Fiir diese Arbeit interessant ist nur ein kalamitischer (stdbchenférmiger) Fliissigkristall
in seiner nematischen Phase, wie er in Abbildung [5.2] gezeigt ist. Dieses Kapitel soll sich
deshalb tiefer mit seinen Eigenschaften beschéftigen.

o
L )
o

Abbildung 5.2.: a) Struktur einer isotropen Fliissigkeit und b) eines kalamitischen Fliissigkris-
talls in der nematischen Phase.

Die Molekiile haben in der nematischen Struktur volle Rotationsfreiheit um die lange
Molekiilachse. Obwohl die Benzolringe selber eine flache Struktur haben, fiithrt die Ro-
tationsfreiheit zu einer effektiven Zylinderform, in einfachen Modellen kann das Molekiil
sogar mit einer Stdbchenform angendhert werden, wie es in Abbildung [5.2| gezeigt ist.
Hier kann man erkennen, dass sich im Gegensatz zur isotropen Phase die lange Achse
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der Molekiile im Mittel parallel ist, wahrend sich die Molekiile aber frei entlang dieser
Achse bewegen konnen. Sie kénnen sich auferdem frei entlang der kurzen und auch der
langen Achse drehen.

Wegen dieser hohen Beweglichkeit hat die nematische Phase eine geringe Viskositét,
vergleichbar mit denen in einer isotropen Fliissigkeit. Wohingegen der Fliissigkristall im
Gegensatz zu dieser wegen der Parallelitit der Léngsachsen einige physikalische Ani-
sotropien zeigt, so z.B. beziiglich der optischen Eigenschaften (Doppelbrechung), der
elektrischen und magnetischen Suszeptibilitdat und Leitfahigkeit und der Viskositét.

Da die Molekiile sich frei bewegen konnen, sind sie nicht exakt parallel, sie kénnen
sogar stark davon abweichen. Der Ordnungsparameter S beschreibt die Parallelitédt der
Molekiile in der nematischen Phase:

S:%<300s2ﬁ—1>. (5.1)

Der kalamitische Fliissigkristall bildet in der nematischen Phase entlang der langen Mo-
lekiilachse eine Vorzugsrichtung aus; das Mittel der Langsachsen nennt man den Direktor
17, wie er auch in Abbildung [5.2| gezeigt ist. Der Winkel zwischen der Molekiillangsach-
se und dem Direktor n wird mit 3 bezeichnet. Der Ordnungsparameter S kann Werte
zwischen 0 und 1 annehmen, wobei in einer isotropen Fliissigkeit S = 0 und bei exakter
Parallelitdat S = 1 ist.

nematisch

0,51

Ordnungsparameter

|
|
Temperatur T,

Abbildung 5.3.: Typischer Temperaturverlauf des Ordnungsparameters S eines nematischen
Flissigkristalls.

In Abbildung [5.3]ist der typische Temperaturverlauf des Ordnungsparameters S eines
nematischen Fliissigkristalls gezeigt. Bei niedrigen Temperaturen hat er iiblicherweise
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einen Wert von 0,6 bis zu 0,7 und fallt mit steigender Temperatur bis zu einem Wert
von etwa 0,3 in der Nihe des Klarpunktes T¢. [93]

5.1.3. Die Doppelbrechung im nematischen Fliissigkristall

Die Doppelbrechung im nematischen Fliissigkristall ist fiir diese Arbeit essentiell und
soll deshalb hier ein eigenes Kapitel erhalten. Sie wird hervorgerufen durch die Paralle-
litdt der anisotropen Molekiile. Der Fliissigkristall ist im optischen Sinne uniaxial mit
positivem Charakter, wobei der Direktor 77 identisch mit der optischen Achse ist.

In einer optisch uniaxialen Struktur gibt es zwei Brechungsindizes; der Index des
ordentlichen Strahles wird mit n, und der des aufserordentlichen Strahls mit n. bezeich-
net. Die optischen Eigenschaften eines doppelbrechenden Materials lassen sich in einem
Brechzahl-Ellipsoiden (auch: Indikatrix) darstellen, im vorliegenden Fall eines uniaxia-
len Materials wird dieser zu einem Rotationsellipsoiden, wie er in Abbildung fiir ein
optisch positives Medium (n, — n, > 0) dargestellt ist.

optische Achse

Schwingungsebene
des E- bzw. B-Feldes

Kreisflache

Abbildung 5.4.: Brechzahl-Ellipsoid eines optisch positiven doppelbrechenden Materials.

Die Rotationsachse der Indikatrix ist identisch mit der optischen Achse. Passiert eine
elektromagnetische Welle den Kristall in irgendeiner Richtung (Ausbreitungsrichtung E),
so entsprechen die Brechungsindizes und die Schwingungsebenen der ordentlichen und
der aufserordentlichen Welle den Halbachsen der Ellipsenfliche um den Mittelpunkt der
Indikatrix, die in Abbildung |5.4] grau unterlegt ist. Der k-Vektor steht senkrecht auf
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dieser Ellipsenflache. In uniaxialen Materialien bleibt die Halbachse, die zu der ordent-
lichen Welle gehort, immer konstant und mit ihr der ordentliche Brechungsindex n,.
Der andere Brechungsindex n, hat ein Extremum, wenn der Lichteinfall senkrecht zur
optischen Achse verlduft. Bei einem optisch positiven Material wie unserem nematischen
Fliissigkristall wird dieser Extremwert zu einem Minimum, und es wird n., = n,.

1.7 T T T T T T T T T
& E i 1
-
2 _"\\
st 1.6 — —
w
w
I -
5 L
x 15 ' —
w
[a]
Z L -
1.4 ! 1 L | ] ] I ] ]

20 24 28 32 36 40
TEMPERATURE, °C

Abbildung 5.5.: Temperaturverlauf der Brechungsindizes n. = n| und n, = n| des nematischen
Fliissigkristalles 5CB bei A = 4,45 pm [94]

In Abbildung[5.5]ist der charakteristische Temperaturverlauf der Brechungsindizes des
Fliissigkristalls 4-Cyano-4’-pentylbiphenyl (auch: 5CB), der in dieser Arbeit verwendet
wird, in der nematischen Phase bis zum Klarpunkt gezeigt. Oberhalb des Klarpunktes
verlauft der intrinsische Brechungsindex n; anndhernd konstant. Der auferordentliche
Brechungindex n, = n ist grofer als der ordentliche n, = n , was einem positiv doppel-
brechenden Material entspricht. Die Doppelbrechung nimmt mit steigender Temperatur
ab, bis sie am Klérpunkt sprunghaft verschwindet. Diese Diskontinuitdt am Phasen-
iibergang nematisch « fliissig-isotrop, und die Tatsache, dass die Doppelbrechung bei
T¢ endlich ist, zeigen, dass es sich um einen Phaseniibergang erster Ordnung handelt.

Fiir die Bestimmung der Brechungsindizes im Rotationsellipsoiden wurde angenom-
men, dass die Molekiile im Fliissigkristall vollkommen parallel ausgerichtet sind, was in
der Realitdt wohl kaum der Fall sein wird. Das heifst, dass die so bestimmten Werte
von n, und n. als Extremwerte anzunehmen sind. Das andere Extrem wére in der ne-
matischen Phase, dass die Molekiile vollkommen ungeordnet und ohne Vorzugsrichtung
vorliegen. Dann wird auf eine einfallende Welle nur noch ein aus n, und n. gemittelter
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Brechungsindex n wirken. Dieser mittlere Brechungsindex

1
n= g(ng + 2n2) (5.2)

entspricht im Allgemeinen nicht n; und ist nur leicht temperaturabhéngig. Zwischen die-
sen Extrema S = 1 (vollkommen parallele Molekiile) und S = 0 (keine Vorzugsrichtung)
lassen sich die Brechungsindizes nicht einfach bestimmen und konnen nur interpoliert
werden.

5.1.4. Elastische Eigenschaften nematischer Fliissigkristalle

Nimmt man an, dass die elastischen Kréfte in einem Fliissigkristall klein sind im Ver-
gleich zu den intermolekularen Kréften, und dass die elastischen Dimensionen grof sind
im Vergleich zu der molekularen Dimension, so kann der Fliissigkristall als Kontinu-
um behandelt werden. Die Elastizitdat des Fliissigkristalls hangt zusammen mit lokalen
Variationen der Richtung des Direktors. Elastische Drehmomente versuchen eine Defor-
mation auszugleichen, so dass es zu elastischen Riickstellkriften analog zu einem festem
Kristall.

Der nematische Fliissigkristall befindet sich im Grundzustand der freien Energie, wenn
die Molekiile parallel ausgerichtet sind. Durch externe Kréafte, die an Grenzflichen auf-
treten, oder elektrische und magnetische Felder kann der Fliissigkristall verformt werden
und die freie Energie nimmt zu. Es gibt drei Grundtypen von elastischen Deformationen
im nematischen Fliissigkristall: Spreizung, Drehung und Biegung. Ordnet man diesen
drei Deformationen jeweils eine elastische Konstante zu (ky; Spreizung, kss Drehung
und k33 Biegung), kann man die Zunahme der freien Energie berechnen tiber

By = % kit (V) + kaa (Y X )2 + kg (7 x ¥ x )2 . (5.3)
Die elastischen Konstanten haben die Einheit Energie pro Liange. Die Energie der mo-
lekularen Wechselwirkung betrigt etwa 10kJ mol™" und die Molekiile sind etwa 2nm
in ihrer lingsten Ausdehnung, so dass die elastischen Konstanten in der Grofenordnung
von 107N liegen, was in guter Ubereinstimmung mit dem Experiment liegt. [93] Die
Deformationsenergien sind also im Fliissigkristall um Groéfenordnungen kleiner als die
im Festkorper, sie sind sogar kleiner als die mittlere thermische Energie %k g1 ~ 2,5meV,
weshalb der Fliissigkristall schon durch kleinste dufsere Kréifte deformiert werden kann.
Eine wichtige Rolle in diinnen Schichten aus nematischen Fliissigkristallen (bis zu
100 um) spielen elastische Krifte an den Grenzflichen. An der Oberflache eines Sub-
strates richten sich die Molekiile einheitlich aus und die Orientierung kann bis in das
Volumen fortgesetzt werden. Die Orientierung an der Oberflache kann entweder homo-
trop (77 senkrecht zur Oberflache), planar (77 parallel zur Oberflache) oder geneigt sein.
Im Volumen kann sich die Orientierung der Molekiile von diesen drei Grundorientierun-
gen ausgehend kontinuierlich dndern.
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Deformation durch elektrische Felder

Ein Flissigkristall kann eine positive dielektrische Anisotropie (Ae > 0) besitzen, dann
richtet sich der Direktor 77 parallel zu einem duferen Feld aus; oder er hat eine negative
dielektrische Anisotropie (Ae < 0) und eine Ausrichtung von 7 senkrecht zum Feld ist
energetisch giinstiger. In beiden Féllen richten sich die Molekiile des Fliissigkristalls im
duferen Feld aus, wenn im Anfangszustand die freie Energie noch nicht minimal ist.
Das elektrische Feld fiihrt zu einem Drehmoment auf die Molekiile, dem entgegen das
Drehmoment der elastischen Kréfte im Fliissigkristall wirkt. Der Gleichgewichtszustand
zwischen beiden Kréften entspricht dem Zustand mit der geringsten freien Energie. In
Gleichung [5.3] muss also eine weiterer Term fiir die elektrische Energie eingefiigt werden:

1 . . . .
Ep = 5 [l (V) + ka7 x )2 + kg7 x ¥ x ) = oAe(B))] . (5.4)

Auf diese Weise kann die kritische Feldstérke Fy berechnet werden, fiir die die elektri-
schen Krifte die elastischen Riickstellkréfte iibertreffen. Fiir einfache Geometrien in ne-
matischen Fliissigkristallen lassen sich diese kritischen Feldstarken bestimmen. Fiir diese
Arbeit interessant ist der Fall der planaren Verankerung der Molekiile an der Grenzflache,
eine positive dielektrische Anisotropie und ein elektrisches Feld senkrecht zum Direktor,
wie es in Abbildung [5.6| gezeigt ist.

E<E, E>E,
e |\ =====
===177711
=== [ -~z
—— ——

Abbildung 5.6.: Ausrichtung der Molekiile in einem nematischen Fliissigkristall mit positiver
dielektrischen Anisotropie: Links die planare Ausgangsausrichtung, rechts der
deformierte Fall oberhalb der kritischen Feldstarke.

Fiir kleine Storungen des Direktorfeldes kommt es in dem beschriebenen Fall nur
zu einer Spreiz-Deformation. Fiir grofere Feldstérken liegt weiterhin hauptséchlich eine
Spreizung gemischt mit einer Biegung des Direktorfeldes vor. Die kritische Feldstéarke
im vorliegenden Fall lasst sich berechnen iiber

™ k11 3
By == .
o d(GOAE) | (5.5)

wobei dafiir angenommen wurde, dass die Wechselwirkung der Molekiile mit der Ober-
fliche stark ist und die elektrische Leitfahigkeit vernachléssigt werden kann. Da fiir die
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Schwellspannung Uy analog gelten muss, dass Ey = Up/d, ist die Schwellspannung un-
abhéngig von der Schichtdicke d.

5.2. Einfluss der Fliissigkristalle auf die Resonatoren

Im letzten Kapitel wurden die Eigenschaften und Besonderheiten eines nematischen
Fliissigkristalls vorgestellt. Hier soll nun beschrieben werden, wie diese Eigenschaften mit
einem photonischen Resonator kombiniert werden kénnen, um ein bei Raumtemperatur
reversibel durchstimmbares, photonisches Bauteil zu erhalten.

Die doppelbrechenden Eigenschaften und die dielektrische Anisotropie eines Fliissig-
kristalls in der nematischen Phase und die Temperaturabhéngigkeit seiner Brechungsin-
dizes geben zusammengenommen die notigen Zutaten, um kontrolliert Einfluss zu neh-
men auf einen photonischen Mikroresonator: Das Einschlusspotential der optischen Mode
in jedem Resonator ist abhédngig vom Brechungsindex des Hintergrundes, wie schon in
Kapitel 2.6 beschrieben ist. Bettet man den Resonator in einen Fliissigkristall (npc > 1)
ein, wird durch die Anderung des Brechungsindizes der Umgebung die Energie der pho-
tonische Mode verschoben, denn die optische Weglange der Mode dndert sich. Durch eine
Einflussnahme auf die Brechungsindizes des Fliissigkristalles iiber die Temperatur oder
iiber ein elektrisches Feld kann die Modenenergie eines im Fliissigkristall eingebetteten
Resonators nun auch in situ verschoben werden. Dieser Effekt sollte reversibel sein, lasst
sich die Ordnung im Fliissigkristall gezielt verandern.

FEine weitere Moglichkeit, die optische Weglédnge des Resonators zu dndern, konnte
sein, den Resonator direkt aus Fliissigkristallen herzustellen, wie es z.B. in der Arbeit
von HUMAR et al. gemacht wurde [95]. Auf diese Weise wére der Effekt einer Bre-
chungsindexverschiebung auf die Modenenergie grofer als in oben genanntem Fall. Ein
Problem eines solchen Resonators ist die Lichteinkopplung, denn im Fliissigkristall ist
im Allgemeinen keine Lichtquelle enthalten. Desweiteren wird das Licht im Inneren des
Tropfens nur eingeschlossen, wenn der Brechungsindex des Fliissigkristalls hoher ist als
der der Umgebung. Da Brechungsindizes von nematischen Fliissigkristallen {iblicherwei-
se im Bereich von 1,5 fiir n, bzw. 1,7 fir n. liegen [96], wird es schwierig, ein Material
fiir die Umgebung zu finden, das einen kleineren Brechungsindex hat und zudem den
Fliissigkristalltropfen stabilisieren kann. Da die Giite eines Resonators vom Brechungs-
indexkontrast zwischen Resonatormaterial und Hintergrund abhangt, ist hier keine hohe
Giite zu erwarten.

In der Literatur finden sich Arbeiten, in denen photonische Bauelemente in Fliissig-
kristalle eingebettet wurden, um durch eine Anderung der Brechungsindizes des LC ihre
Eigenschaften wie Reflektivitiat [79, [80] oder Transmission [81]-[82] zu beeinflussen. Z.
B. ist es in diesen Arbeiten bereits gelungen, durch das Erhitzen eines nematischen
Fliissigkristalls iiber seinen Klarpunkt die photonische Bandliicke eines eingebetteten
photonischen Kristalls zu verschieben und somit die Transmissionseigenschaften zu ver-
dndern — dies sowohl fiir zweidimensionale photonische Kristalle [81], 97], als auch fiir
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5. Kopplung photonischer Resonatoren mit Fliissigkristallen

dreidimensionale [98] [82]. Weiterhin konnten DUNDAR et al. [83] resonante Moden eines
2D photonischen Kristalls mit Defektresonator durchstimmen, in dem sie den umge-
benden Fliissigkristall ebenfalls {iber seinen Klérpunkt erhitzten. Die dabei gemessene
Verschiebung war maximal 8 nm, wobei aber die Temperaturabhangigkeit des Brechungs-
index des Resonatormaterials InGaAsP nicht in die Betrachtung mit einbezogen wurde.
Ein elektrisches Feld wurde in den Arbeiten von SHIMODA et al. [80] und OZAKI et al.
[79] genutzt, um das Maximum der Reflektivitit eines mit Flissigkristall infiltrierten,
inversen Opal auf der Wellenldngenskala zu verschieben. Eine Kombination der Einfluss-
nahme durch ein elektrisches Feld auf die Brechungsindizes des LC und der Einbettung
eines photonischen Resonators mit aktiver Lichtquelle im Inneren steht allerdings noch
aus.

Vorarbeiten dieser Arbeit [84]-[86] haben gezeigt, dass eine Mikrodisk eingebettet
in den nematischen Fliissigkristall 4-Cyano-4’-pentylbiphenyl eine signifikante Moden-
verschiebung von etwa —7,5nm bzw. 6 meV bei einer Temperaturerhohung iiber den
Klarpunkt T = 34,6 °C zeigt. Wie in [86] beschrieben, konnte die Verschiebung dem
Sprung eines der Brechungsindizes des Fliissigkristalls in der nematischen Phase am
Phasentibergang bei T zugeordnet werden.

In den folgenden Abschnitten soll diese Technik nun erweitert werden, um einerseits
direkt tiber ein dufleres elektrisches Feld die Moden einer Mikrodisk durchzustimmen,
und um desweiteren einen eingebetteten photonischen Kristall mit Defektresonator zu
beeinflussen.

5.3. Praparation der Resonatorproben mit Fliissigkristallen

Die Herstellung der Mikrodisks und der photonischen Kristalle wird jeweils bereits in
den Kapiteln bzw. beschrieben. Nach einer Funktionspriifung der Proben durch
das Aufnehmen von Photolumineszenzspektren werden die Resonatoren in der Arbeits-
gruppe Physikalische Chemie von Prof. Dr. S.-H. Kitzerow mit dem Fliissigkristall 4-
Cyano-4’-pentylbiphenyl (5CB von der Firma Merck) prapariert.

Der Fliissigkristall 5CB befindet sich bei Raumtemperatur in der nematischen Phase,
sein Schmelzpunkt liegt bei Ty, = 18°C und sein Klarpunkt bei 7o = 34,6 °C. Er hat
eine positive dielektrische Anisotropie, so dass sich sein Direktor 77 im &dufseren Feld
entlang der Feldlinien ausrichtet. Der Temperaturverlauf der Brechungsindizes n, und
n. in der nematischen Phase wurde bereits in Abbildung in Kapitel gezeigt,
wobei diese Brechungsindizes fiir eine Wellenldnge von A\ = 4,45 um aufgetragen sind.
In Abbildung sind auf der rechten Seite nun die Brechungsindizes fiir Wellenlangen
im sichtbaren Bereich gezeigt. Es sind sowohl Messwerte fiir die Wellenldngen 450 nm,
550 nm und 650 nm aufgetragen, als auch mit dem three-band Modell [29] und mit dem
erweiterten Cauchy-Modell [30), BT] berechnete Werte.

Auf der linken Seite der Abbildung ist die Wellenldngenabhéngigkeit der beiden Bre-
chungsindizes n, und n. in der nematischen Phase bei T" = 25,1 °C gezeigt. Bei 900 nm
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Abbildung 5.7.: Links: Wellenl&ngenabhingige Brechungsindizes von 5CB bei T = 25,1°C,
Linien fiir Modellrechnungen (three-band [29] und Cauchy [30, [31]). Rechts:
Temperaturabhéngigkeit der Brechungsindizes von 5CB fiir verschiedene A,
Linien Cauchy-Modellrechnungen. Original-Abbildungen aus [31].

haben n, und n, jeweils die Werte 1,69 bzw. 1,53. Die Brechungsindizes haben im na-
hen infraroten Bereich einen linearen, nahezu konstanten Verlauf, was auch bestétigt
wird dadurch, dass sie bis zu einer Wellenlénge von 4,45 um nur noch bis auf die Werte
1,65 bzw. 1,5 fallen. Es kann also angenommen werden, dass im fiir die hier durchge-
fiihrten Experimentreihen interessanten Wellenldngenbereich von 1100...1300nm die
Brechungsindizes bei T' = 25°C n, = 1,69 und n, = 1,53 betragen. Die optische Ani-
sotropie bei dieser Temperatur und dieser Wellenldnge betrdgt etwa AX = 0,16. Der
Fliissigkristall ist im nahen Infraroten auferdem nahezu dispersionslos.

Zur planaren Ausrichtung des Fliissigkristalls in der Zelle wird die Probe mit den
photonischen Resonatoren in eine Losung aus N-Methyl-3-aminopropyltrimethoxysilan,
Isopropanol und deionisiertem Wasser getaucht, danach mit Wasser gespiilt und getrock-
net. Dies soll eine planare Verankerung des Fliissigkristalls auf dem GaAs sicherstellen.
Die weniger empfindlichen Deckglidser werden mit Polyamid beschichtet und danach
mit einem Filztuch in einer Richtung gerieben, wodurch parallele Mikrograben in der
Beschichtung entstehen. Die Fliissigkristalle ordnen sich spéter entlang dieser Graben
planar an und geben dem Volumen die Vorzugsrichtung vor.

Zur Einbettung der photonischen Resonatoren in den LC werden zuerst die Deckglé-
ser mit seitlich angebrachter, 5 um dicker Abstandsfolie wie in Schritt (I) in Abbildung
gezeigt auf die Oberseite der Proben geklebt. Der Fliissigkristall wird dann an der
Seite auf das iiberstehende Deckglas aufgetropft, so dass sich die Zelle durch die Ka-
pillarkréifte von selbst mit dem LC fiillt (IT). Im letzten Schritt wird die so praparierte
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Abbildung 5.8.: Praparation der Fliissigkristalle auf einer Mikrodiskprobe. Die Einbettung der
Proben mit photonischen Kristallen verlauft analog.

Probe zum Anlegen eines dufteren Feldes in Wachstumsrichtung zwischen zwei ITO-
beschichteten Platten angeordnet (III). Zum Ausrichten der LC-Molekiile kann an die
beiden Elektroden eine Wechselspannung (50 Hz) zwischen 0 und 230 V angelegt werden.
Die Verwendung einer Wechselspannung ist notig, da es sonst zu Elektromigration im
Fliissigkristall kommen kann.

5.4. Mikrodisks mit Fliissigkristallen

Die in diesem Kapitel verwendeten Mikrodisks basieren alle auf dem Quantenpunkt-
material und werden durch optische Lithografie hergestellt; im Anschluss an eine Vor-
charakterisierung werden die MDs in den Fliissigkristall 5CB eingebettet. Die Radien
der MDs liegen etwa bei 3,3 um. In Abbildung [5.9] sind ein PL-Spektrum einer in den
LC eingebetteten MD und im Inset eine elektronenmikroskopische Aufnahme gezeigt.
Das Spektrum der Quantenpunkte ist iiberlagert von schmalen photonischen Moden.
Die markierten, annahernd équidistantenﬂ WGM hoher Intensitat sind die Moden nied-
rigster radialer Quantenzahl. Thre Satelliten niedrigerer Intensitéit sind jeweils hoherer
radialer Quantenzahl, liegen also weiter im Inneren der Mikrodisk und sind fiir Messun-
gen zur Durchstimmbarkeit weniger attraktiv, da sie einen geringeren Uberlapp mit dem
Membranhintergrund besitzen.

IDie Aquidistanz der Moden niedrigster radialer Quantenzahl wire nur exakt fiir den Fall verschwin-
dender Dispersion des Brechungsindizes des Membranmaterials.
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5.4. Mikrodisks mit Fliissigkristallen

Die gemessene Giite der photonischen Moden liegt im Bereich von @@ = 6500. Obwohl
die absolute Intensitit der Photolumineszenz nach dem Einbetten in den LC durch
Streuung abnimmt, wird die Giite der Moden nicht messbar beeinflusst.
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Abbildung 5.9.: PL-Spektrum einer in Fliissigkristalle eingebetteten MD, im Inset eine elektro-
nenmikroskopische Aufnahme, aufgenommen unter 85° Verkippung.

Um die Absorption des Pumplaserlichtes und der Photolumineszenzstrahlung durch
die ITO-beschichteten Deckglédser einschiatzen zu kénnen, wurden Absorptionsmessung
an diesen durchgefiihrt. Ein Transmissionsspektrum findet sich in Anhang

5.4.1. Elektrisches Durchstimmen der photonischen Moden

An eine in den Fliissigkristall eingebettete Mikrodiskprobe, die wie in Kapitel ZWi-
schen zwei I'TO beschichteten Glésern als Elektroden angeordnet ist, wird eine regelbare
Wechselspannung (50 Hz) angelegt. Die Spannung wird schrittweise von 0V an erhdht,
und in jedem Schritt wird ein PL-Spektrum der Mikrodisk aufgenommen. In Abbildung
sind die aufgenommenen Spektren fiir die Spannungen 0...38 V aufgetragen. Die
absolute Intensitat der PL der Mikrodisk bleibt {iber den vermessenen Bereich konstant,
was darauf schliefsen lasst, dass es nicht zu stiarkerer Streuung durch das Ausrichten des
Fliissigkristalls kommt.

Die angelegte Spannung bewirkt eine sukzessive Verschiebung der beobachteten photo-
nischen Mode zu héheren Energien. Diese spektrale Verschiebung der Mode wurde ausge-
wertet und ist in Abbildung (links) als relativer Wert iiber der angelegten Spannung
aufgetragen (violette Dreiecke). Als Referenz wird aufserdem eine Mikrodiskprobe ohne
Fliissigkristall unter den selben Bedingungen vermessen und ausgewertet. Die Verschie-
bung ihrer WGM ist in der Auftragung mit den schwarzen Karos wiedergegeben.
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Abbildung 5.10.: Ausschnitte der PL-Spektren einer in LC eingebetteten Mikrodisk fiir eine
zunehmende, in z-Richtung angelegte Wechselspannungen (50 Hz).

Die Mode der Referenzprobe verédndert ihre Energie bis zu einer angelegten Spannung
von 230V nicht messbar, so dass die Verschiebung der WGM der Probe mit Fliissig-
kristall eindeutig dem Einfluss der LC-Molekiile zugeordnet werden kann. Die Wirkung
des dufseren Feldes auf die photonische Mode séattigt bei etwa Us = 30V, was einem
elektrischen Feld von Eg¢ = 462V /cm entspricht. Angenommen wird dabei, dass die
beiden Elektroden einen Plattenkondensator mit 650 um Plattenabstand bilden, dessen
Feld am Ort des die MD umgebenden Fliissigkristalls homogen ist.

In der gezeigten Abbildung ist die Modenenergie nur bis zu einer angelegten Spannung
von 45V aufgetragen, gemessen wurde sie aber bis 100 V: Uber der Sittigungspannung
schiebt die Mode nicht messbar weiter. Die maximale Energieinderung der photonischen
Mode liegt bei Sattigung bei AE = 4,75 meV.

Im rechten Teil von Abbildung[5.11]ist die Giite der ausgewerteten WGM spannungs-
abhéngig aufgetragen. Die ersten beiden Messpunkte bei der geringsten Spannung liegen
aus messtechnischen Griinden deutlich unter den anderen Giiten. Dartiber ist die gemes-
sene Giite der Mode iiber den gesamten Spannungsbereich bis 100 V konstant und liegt
weiterhin bei etwa 6500. Die gemessenen Abweichungen von diesem Wert nach unten
oder oben lassen sich statistischen Schwankungen zuordnen. Das bedeutet, dass weder
die Streuung im Fliissigkristall noch die Lebensdauer der Photonen im Inneren des Re-
sonators durch das Anlegen eines duferen Feldes signifikant verschlechtert werden.

Zusammenfassend lédsst sich an dieser Stelle feststellen, dass das Einbetten der MD in
den LC eine Moglichkeit liefert, die resonante WGM elektrisch durchzustimmen; diese
spektrale Verschiebung ist reversibel, mit steigender Spannung blauverschiebt die Mode.
Die Giite und die absolute Intensitédt der Mode werden nicht beeinflusst.
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Abbildung 5.11.: Links: Abhéingigkeit der Energie einer WGM von der in z-Richtung angeleg-
ten 50 Hz-Wechselspannung fiir eine in den Fliissigkristall 5CB eingebettete
Mikrodisk (violette Dreiecke) und fiir eine MD ohne Fliissigkristalle als Re-
ferenz (schwarze Karos). Rechts: Giitefaktor der Mode in Abhéngigkeit der
angelegten Spannung weit iiber die Sattigung hinaus.

Obwohl durch das Messen einer Referenzprobe die Modenverschiebung schon eindeu-
tig dem Einfluss des Fliissigkristalls zugeordnet werden kann, bleibt die Aufgabe, die
Richtung der Durchstimmbarkeit und den Einfluss der beiden Brechungsindizes des LC
n, und n,. zu verstehen. Wenngleich die Situation des eingebetten Resonators in den
Fliissigkristall auf den ersten Blick leicht zu durchschauen erscheint, erfordert es doch
mehr Aufwand, zu verstehen, was genau zu der vorliegenden Energieverschiebung der
WGM fiihrt.

Wie bereits in Kapitel besprochen, ist der nematische LC wegen der anisotro-
pen Form der Molekiile doppelbrechend, wenn die Molekiile eine Vorzugsrichtung haben.
Die Position des Molekiils zum k-Vektor der elektromagnetischen Welle der WGM be-
stimmt den Brechungsindex, den die Mode sieht. Da die Mikrodisk ein dreidimensionaler
Resonator ist, an dem die Moden sowohl lateral in zy-Richtung als auch senkrecht in
z-Richtung herauslecken kénnen. Ware der LC {iberall in die gleiche Richtung ausge-
richtet, wiirde die Mode also in z-Richtung einen anderen Brechungsindex sehen, als
an den MD-Kanten. Durch die Vorbehandlung der GaAs-Oberfliche mit N-Methyl-3-
aminopropyltrimethoxysilan soll aber eine planare Verankerung der Molekiile auf dem
Substrat erreicht werden. Ob die Molekiile an der Kante der MD nun senkrecht zu de-
nen auf der Mikrodiskoberseite stehen, oder sich die Ausrichtung der letzteren bis an
die Kante fortsetzt, ist zu diesem Zeitpunkt nicht bekannt. Es ist also nicht klar, in
welche Richtung sich die Brechungsindizes lateral und in Wachstumsrichtung durch das
Anlegen der Spannung bewegen. Die letzte Unbekannte ist, wie sich die Verschiebung
der photonischen Mode aus den Einfliissen in lateraler und in z-Richtung zusammen-
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setzt. In den folgenden Kapiteln werden Simulationen der Situation und Messungen des
Direktorfeldes eines Fliissigkristall, in den eine Mikrodisk eingebettet wurde, vorgestellt,
um mehr Klarheit bringen.

5.4.2. FTDT Simulationen

FDTD (Finite-Difference Time-Domain) Simulationen wurden von Stefan Declair aus
der Gruppe von Jens Forstner an der Universitdt Paderborn durchgefithrt. Um das
einbettende, anisotrope Medium in der Simulation wiederzugeben, wird ein dimensions-
loser Ordnungsparameter o eingefiihrt, der Werte zwischen —1 und 1 annehmen kann
und dessen Wert die Ausrichtung der LC-Molekiile wiederspiegelt. Der Wert o = —1
ist dem Fall zugeordnet, dass die Molekiile in xy-Richtung ausgerichtet sind, beim Wert
o = 1 verlduft ihre lange Achse in z-Richtung. Der Wert o = 0 des Ordnungsparame-
ters entspricht dem Fall, dass die Fliissigkristallmolekiile vollkommen ungeordnet sind
(vergl. die erlauternden Zeichnungen der Situationen in Abb. auf der rechten Sei-
te). Zwischen diesen beiden Extremwerten wird der Tensor der effektiven dielektrischen
Konstante ¢, linear interpoliert und es wird angenommen, dass der dielektrische Tensor

nur Diagonalelemente enthélt, was der verwendete Algorithmus voraussetzt.
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Abbildung 5.12.: Mit FDTD simulierte Verschiebung einer WGM in einer Mikrodisk eingebet-
tet in eine optisch anisotrope Matrix, in der sich die Brechungsindizes in z-
und in zy-Richtung unterschiedlich &ndern, entsprechend der angenommenen
Orientierung der LC-Molekiile. Originalabb. aus [86]

In der Simulation wird der Ordnungsparameter sukzessive gedndert, um die Ausrich-
tung der LC-Molekiile im &ufseren elektrischen Feld nachzubilden. Die Ergebnisse der
Rechnung sind in Abbildung [5.12] gezeigt, wo die Position einer resonanten Mode fiir
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5.4. Mikrodisks mit Fliissigkristallen

verschiedene Werte von o aufgetragen ist. Die geringste Energie besitzt die Mode bei
der planaren Ausrichtung der Molekiile (0 = —1). Wird o auf den Wert null — also den
ungeordneten Fall — hochgefahren, schiebt sie linear zu hoheren Energien. Richtet man
von diesem Fall ausgehend die Molekiile langsam in z-Richtung aus, nimmt die Moden-
energie weiter linear zu. Bei der vollkommen senkrechten Ausrichtung (o = 1) ist die
maximale spektrale Verschiebung AF,;,, = 2,3meV.

Vergleicht man diese Ergebnisse mit denen der Messung, und behélt dabei im Auge,
dass die Ausrichtung der Molekiile zumindest im Sattigungsfall mit eingeschaltetem F-
Feld als senkrecht (o = 1) bekannt ist, gibt die Simulation mindestens korrekt wieder,
dass sich die LC-Molekiile vom ungeordneten Fall senkrecht ausrichten. Ob die Veranke-
rung am Anfang der Messung planar war (o = —1) oder iiberhaupt keine Vorzugsrichtung
der Molekiile vorlag (o = 0), kann hier noch nicht mit Sicherheit gesagt werden.

Da der Wert der Modenverschiebung zwischen dem ungeordneten Fall und dem Fall
o = 1 in der Simulation mit 1,2 meV etwa um den Faktor 4 geringer ist als im Experiment,
kann davon ausgegangen werden, dass am Anfang des Experiments bei U = 0 zumindest
eine teilweise planare Verankerung der Molekiile auf der GaAs-Oberfliche vorgelegen
hat. In dem Fall der vollkommen planaren Ausrichtung ist die maximale Verschiebung
in der Simulation mit AFEy;, = 2,3meV immer noch um den Faktor 2 geringer als
im Experiment (AE = 4,75 meV). Dieser Wert korrespondiert mit der Abweichung der
FDTD Simulationen fiir die photonischen Kristalle in Kapitel [6.1.2] die dort 2,5 betrégt.
Die Diskrepanz zwischen Simulation und Experiment kann damit erklért werden, dass
die Moden im realen Resonator durch Streuung weiter in den Hintergrund herauslecken
konnen, als das im perfekten Resonator in der Simulation der Fall ist.

Einen weiteren Punkt kann man aus dieser Simulation lernen: In der Simulation wurde
die Ausrichtung der LC-Molekiile als iiberall identisch angenommen. Das bedeutet aber,
dass der Brechungsindex in zy-Richtung im Intervall o = —1...1 abnimmt (n; — n.)
wihrend er zur gleichen Zeit in z-Richtung zunimmt. Durch diese beiden Anderungen
kommt es fiir die Mode zu zwei konkurrierenden Einfliissen. In xy-Richtung sollte die
Mode rotverschieben, in z-Richtung aber blauverschieben.

Da im Experiment eine Energiezunahme gemessen wird, kann aus diesem Vergleich
geschlossen werden, dass der Einfluss der Brechungsindexédnderung auf die Mode in z-
Richtung dominiert und den lateralen, konkurrienden Einfluss unterdriickt. Eine quan-
titive Abschéatzung kann hier noch nicht erfolgen, wird aber bei der schrittweisen Ver-
schiebung einer WGM durch das Beschichten einer Mikrodisk mit Polyelektrolyten in
Kapitel nachgeholt werden.

5.4.3. Untersuchungen des Direktorfeldes

Um die Verankerung der Fliissigkristallmolekiile auf der Mikrodisk und den Verlauf des
Direktorfeldes besser verstehen zu lernen, wurden von Martin Urbanski in der Arbeits-
gruppe von Heinz-S. Kitzerow an der Universitdt Paderborn polarisationsmikroskopische
Messungen und Simulationen des Direktorfeldes eines Fliissigkristalls unternommen, in
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den Mikrodisks eingebettet sind. In einer Arbeit von URBANSKI ET AL. [99] sind die hier
diskutierten Ergebnisse verdffentlicht, die Verwendung geschieht mit seiner freundlichen
Genehmigung.

Experimentelle Durchfiihrung

Der fiir diese Experimente verwendete Fliissigkristall ist MLC 6815, der bei Raumtem-
peratur in der nematischen Phase vorliegt. Die Verwendung eines von den anderen Expe-
rimenten verschiedenen Fliissigkristalls ist notig, da fiir die konfokalen Fluoreszenz Pola-
risationsmikroskopie Messungen (FCPM) eine niedrige Doppelbrechung (An = 0,0517)
notig ist. [99] Bis auf diese Unterscheidung verlauft die Praparation der Mikrodisk Pro-
ben wie bei den vorhergehenden Experimenten, so dass auch hier eine planare Veranke-
rung der LC-Molekiile auf der Probenoberflache erwartet wird.

Fiir die optischen Polarisationsmessungen (POM) steht ein konfokales Mikroskop mit
einer Weifslichtquelle und einer Avalanche Photodiode als Detektor zur Verfiigung. Fiir
die FCPM Messungen ist es aufserdem mit einem Argon-lonen-Laser (A = 488 nm) aus-
geriistet. Das Laserlicht wird linear polarisiert. Vor dem Detektor befindet sich aufterdem
ein Polarisationsfilter parallel zur Polarisation des Lasers. Dem Fliissigkristall wird der
dichroitischer Farbstoff N,N’-bis(2,5- di-tert-butylphenyl)-3,4,9,10-perylendicarboximide
(BTBP, 0,01 wt%) beigemischt. Werden die Farbstoffmolekiile angeregt, ist das Uber-
gangsdipolmoment parallel zum Direktor 77 des umgebenden Fliissigkristalls ausgerichtet.
Fiir die Intensitdt des am Detektor ankommenden Lichtes gilt demnach:

Tjer o cos® v, (5.6)

wobel « der Winkel zwischen dem lokalen Direktor des LC und dem elektrischen Feld-
vektor des polarisierten Lichts bezeichnet.

Feldfreie Messungen

Die Messmethode der optischen Polarisationsmikroskopie beruht auf der Doppelbre-
chung im ausgerichteten Fliissigkristall. Durch die Polarisation des einfallenden Lichts
kommt es zu unterschiedlichen Laufzeiten und damit zu Interferenz. POM-Aufnahmen
der Mikrodisk ohne externes Feld sind in Abbildung bei unterschiedlicher Aus-
richtung der Probe und damit des Direktors gezeigt. Zu erkennen sind die verschieden
hellen und dunklen Bereiche, die typisch fiir POM Aufnahmen sind. Links oben ist die
Ausrichtung des Direktors mit einem weifsen Balken indiziert, rechts oben die Polarisa-
tionsrichtung von Analisator und einfallendem Licht.

Verdreht man den Direktor des Fliissigkristalls jeweils um 45° relativ zu Polarisator
und Analisator, ergeben sich die gezeigten zwei sehr d&hnlichen Muster: Unter einem Win-
kel zwischen Direktor und Polarisationsrichtung des einfallenden Lichts von 45° (Abb.
b) oder 135° (Abb. d), ist die POM-Abbildung hell und es zeigt sich kein
weiterer Effekt der Mikrodisk auf den Fliissigkristall. Wenn der Direktor 7 parallel zum
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Abbildung 5.13.: Aufnahmen der optischen Polarisationsmikroskopie einer Mikrodisk eingebet-
tet in den nematischen Fliissigkristall MLC-6815 bei unterschiedlicher relati-
ver Ausrichtung des Direktors. Originalabbildung aus [99].

Polarisationsfilter oder zum Analisator ausgerichtet ist (Abb. a-+c), wird die Auf-
nahme hauptséchlich dunkel.

Dariiber hinaus ergeben sich unter den beiden parallelen Ausrichtungen vier helle Be-
reiche, die die Mikrodisk symmetrisch umgeben. Es existieren bereits Veroffentlichungen,
in denen ahnliche Strukturen an Tropfen eines nematischen Fliissigkristalls in Wasser
[100] und an einem Wassertropfen mit planarer Verankerung in einem nematischen Fliis-
sigkristall [101] nachgewiesen wurden. Die Autoren schliefen daraus, dass sich bei nema-
tischen Tropfen zwei diametral gegeniiberliegende Punktdefekte bilden, auch Boojums
genannt. Auch am Rand der Mikrodisk scheinen sich zwei gegeniiberliegende Boojums
zu bilden, obwohl die Mikrodisk die zirkulare Symmetrie nur in zwei Dimensionen besitzt
— und nicht in drei wie die Tropfen.

FCPM Messungen sollen weiteren Aufschluss dariiber geben, wie die Reduzierung der
zirkularen Symmetrie von drei auf zwei Dimensionen die Ausrichtung der LC-Molekiile
beeinflusst. Durch eine Fokusverinderung ist es bei dieser Messmethode moglich, In-
formationen in z-Richtung iiber die Ausrichtung des Direktors zu erhalten. Durch ein
gleichzeitiges Abrastern der Probe in x- oder y-Richtung erhélt man so eine Seitenan-
sicht des moglichen Direktorfeldes des LC. Die Ergebnisse der FCPM Messungen ohne
externes elektrisches Feld sind in Abbildung oben gezeigt: links die Aufsicht, rechts
die durch die schrittweise Fokusverdnderung gemessene Seitenansicht, zudem eine Simu-
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- Feld aus

Feld an Feld an

4pm

Abbildung 5.14.: FCPM Aufnahmen einer in einen nematischen LC eingebetteten MD, links
in der Aufsicht, rechts von der Seite, in der Mitte die FCPM Simulation.
Oben: ohne externes Feld, unten: mit einer angelegten Spannung von 100V
in z-Richtung. Originalabbildung aus [99].

lation in der Mitte. Fiir die Simulation wird angenommen, dass die Intensitat bei der
FCPM Messmethode proportional zu cos* o ist.

Wie auch bei der POM Messung ist die Mikrodisk in der Aufnahme in Aufsicht von
vier symmetrischen Flecken umgeben, mit dem Unterschied, dass hier zwei gegeniiber-
liegende Flecken dunkel erscheinen und die iibrigen zwei Flecken hell. In den Bereichen
mit hoher FCPM Intensitét liegt eine parallele Ausrichtung der LC-Molekiile zur Polari-
sation des Laserlichts vor, bei niedriger Intensitéit analog eine Ausrichtung senkrecht zur
Polarisation. Diese Ausrichtung setzt sich auch iiber den Membranrand zum Inneren der
Mikrodisk hin fort. Die Simulation gibt die prinzipielle Ausrichtung des Direktors gut
wieder. In der Seitenansicht zeigt sich, dass sich die parallele Ausrichtung in z-Richtung
noch 1,5 um iiber die Mikrodisk fortsetzt.

In Abbildung [5.15] sind Simulationen des Direktorfeldes des eine Mikrodisk umgeben-
den LCs gezeigt: im oberen Teil der Abbildung fiir den feldfreien Fall, links wurde die
xy-Ebene simuliert, rechts die zz-Ebene. Fiir die Simulation des Direktorfeldes wird das
Feld gesucht, bei dem die freie Energie im LC minimal ist. Die Simulation stimmt gut
mit den Ergebnissen der POM und der FCPM Messungen iiberein.

In zy-Richtung ergibt sich bei der Simulation ein Direktorfeld, welches gréfitenteils
parallel zur x-Achse verlauft, wobei auf gegeniiberliegenden Seiten der Mikrodisk zwei
Boojums entstehen, erkennbar an den endenden Direktorfeldlinien. In der Simulation des
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Direktors in der xz-Ebene zeigt sich ebenfalls eine parallel Ausrichtung der Molekiile.
Eine z-Komponente besitzt der Direktor nur in der direkten Nahe der Mikrodisk an den

gegeniiberliegenden Réndern.

Messungen mit elektrischem Feld
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frooIIiIIiIizIIiiiiziiie
ravd
77
on)| - Ny £/
g 18t
2f: 12p Feld an
<I- <k 1
S .85 ;
[ At
A N
- i ff
7
aa
v
P
..........

Abbildung 5.15.: Simulationen des Direktorfeldes eines nematischen Fliissigkristall mit einge-
betteter MD, links in der Aufsicht, rechts von der Seite. Oben: ohne externes
Feld, unten: mit elektrischem Feld in z-Richtung. Originalabbildung aus [99].

Die POM- und FCPM-Messungen sowie die Simulationen des Direktorfeldes werden
nun auch mit einem externen elektrischen Feld in z-Richtung durchgefiihrt, um die Ver-
anderung des Direktorfeldes zu untersuchen. Dafiir wird eine Wechselspannung von 100 V
angelegt. Die Ergebnisse der optischen Polarisationsmessung sind in Abbildung [5.16] ge-
zeigt, links ohne externes Feld, rechts mit Feld. Durch das Einschalten des elektrischen
Feldes verdndern sich sowohl Farbe und Intensitdt in der POM Aufnahme, was laut
URBANSKI et al. typisch ist fiir einen Fréedericksz-Ubergang [99)].

Die Ergebnisse der FCPM Messung mit externem Feld sind in Abbildung [5.14] unten
wiedergegeben. In der Aufsicht werden die hellen und dunklen Flecken, die die Mikro-
disk umgeben, gegeniiber dem feldfreien Fall deutlich dunkler. Zudem nimmt auch im
Hintergrund der Disk die Intensitdt ab, was auf einen Anstieg der z-Komponente im
Direktorfeld zuriickzufiihren ist. Das heifst, die LC-Molekiile richten sich entlang des
elektrischen Feldes in z-Richtung aus. Wiederum gibt die Simulation in Abb. [5.15] links
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unten dieses Ergebnis gut wieder: An zwei Seiten der Mikrodisk bestehen weiterhin zwei
Boojums, aber das Direktorfeld richtet sich verstiarkt in z-Richtung aus.

In der Seitenansicht der FCPM-Messung in Abb. [5.14] unten hat sich das Direktorfeld
stark verdindert, wie es typisch ist fiir einen S-Typ Fréedericksz-Ubergang. [99] 102] Die
Fortsetzung der Direktorausrichtung in z-Richtung iiber die Mikrodisk hinweg scheint
sich durch das Anschalten des elektrischen Feldes hingegen nicht zu verdindern. Auch

diese Ergebnisse sind in der Simulation (Abb. unten rechts) sehr gut wiedergegeben.

Abbildung 5.16.: Aufnahmen der optischen Polarisationsmikroskopie einer Mikrodisk eingebet-
tet in den nematischen Fliissigkristall MLC-6815, links ohne externes Feld,
rechts mit in z-Richtung angelegter Spannung von 100 V. Originalabbildung

aus [99].

Fasst man die Ergebnisse der polarisationsmikroskopischen Messungen zusammen,
zeigt sich im feldfreien Fall eine parallele Ausrichtung der Fliissigkristallmolekiile, wobei
an zwei gegeniiberliegenden Seiten der Mikrodisk zwei Boojums entstehen. Diese Punkt-
defekte sind dhnlich denen bei runden Partikeln mit planarer Verankerung in einem ne-
matischen Fliissigkristall. Das Direktorfeld besitzt eine verschwindende z-Komponente,
die Molekiile sind also planar auf der Mikrodiskoberflache verankert. Nach dem Ein-
schalten eines externen elektrischen Feldes in z-Richtung kommt es zu einer tangentialen
Drehung der LC-Molekiile, wodurch die z-Komponente des Direktorfeldes stark ansteigt.

Diese Ergebnisse bestéitigen sehr gut, was in den vorhergehenden Kapiteln aus den
PL-Messungen an der in den LC eingebetteten MD und der FDTD Simulation
(Kap. geschlossen wurde. Es kann also nun als sicher angenommen werden, dass
in der feldabhéngigen Messung in Kap. [5.4.1] die LC-Molekiile in der Ndhe der MD vor
dem Anlegen der elektrischen Spannung planar verankert sind und nur eine minimale
z-Komponente besitzen, nach dem Hochfahren der Spannung im Sattigungsfall sind sie
parallel zu den Feldlinien ausgerichtet. In z-Richtung spiirt die photonische Mode also
wahrend des Ansteigens der Spannung den Brechungsindex npg des Hintergrundes um
die volle optische Anisotropie des Fliissigkristalls An = 0,16 abnehmen.
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5.4.4. Einfluss des Fliissigkristalls auf Mikrodisklaser

Um die Anwendbarkeit von in Fliissigkristallen eingebetteten Mikrodisks als elektrisch
durchstimmbaren (Mikro-) Laser zu testen, werden verschiedene leistungsabhéngige Mes-
sungen an MDs ohne und mit umgebendem LC durchgefiihrt. Die Mikrodisks in dieser
Messung haben Radien im Bereich von 1,84 —2.35 pm und wurden aus dem Quantenfilm-
Probenmaterial hergestellt.

Vorcharakterisierung

Als Vorcharakterisierung der Mikrodisk wird pumpleistungsabhéngig die Intensitét einer
resonanten Mode und ihre Halbwertsbreite aufgenommen. Die Ergebnisse sind in Abbil-
dung gezeigt. Gepumpt wird die Mikrodisk fiir diese Messung mit der gepulsten Pi-
kosekunden Laserdiode bei f = 5 MHz. Uber der Laserschwelle von Py, = 505 uW steigt
die Intensitét iiberlinear an. Die Halbwertsbreite der WGM fallt von 0,8 meV unter der
Laserschwelle sukzessive auf 0,15 meV beim Uberschreiten von Py,. Bei héheren Pump-
leistungen bleibt die FWHM konstant. Beide Tatsachen zusammen bestétigen, dass es
gelungen ist, eine photonische Mode der Mikrodisk iiber die Laserschwelle zu pumpen.
Die Giite der Resonatormode betragt unter der Laserschwelle minimal ) = 1600 und
steigt bis Py, auf 9000 an.
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Abbildung 5.17.: Pumpleistungsabhéngige Intensitdt und FWHM einer resonanten Mode einer
Mikrodisk (r = 1,84 um) ohne LC.
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Modenverschiebung durch das Einbetten in Fliissigkristalle, Radiusabhingigkeit

Im Anschluss an diese Vorcharakterisierung werden die MD-Proben in den Fliissigkristall
5CB eingebettet und die Messungen wiederholt. Es zeigt sich, dass sich durch das Fiillen
mit dem LC der Brechungsindex des Mikrodisk-Hintergrundes verdndert, und in der
Folge die Frequenzen der photonischen Moden stark verschieben.

Der Brechungsindex des MD-Hintergrundes vor dem Befiillen mit LC betragt eins,
nach dem Fiillen steigt ngg an: Je nachdem, wie der Fliissigkristall sich auf der Mi-
krodisk ausrichtet, betridgt nps dann entweder n, = 1,69 oder n, = 1,53 oder eine
Mischung dieser beiden Brechungsindizes. Durch diesen Anstieg von npg erwartet man
eine Rotverschiebung der WGM, da der photonische Einschluss abnimmt.

Da das Fiillen der Probe mit dem Fliissigkristall nicht sukzessive passiert, so dass
man die spektrale Verschiebung der Mode dabei beobachten konnte, ist es nach dem
Einbetten in den LC schwierig, die photonischen Moden mit den selben azimutalen
Quantenzahlen wie vor dem Fiillen zu identifizieren. Deshalb ist es wichtig, die spektrale
Verschiebung der Moden abschétzen zu konnen. Dafiir wird hier auf Ergebnisse von
Kapitel vorgegriffen. Dort wird der Brechungsindex des Hintergrundes einer aus
dem QW-Material hergestellten Mikrodisk durch Einbetten in Polyelektrolyte von ngg =
1 auf 1,45 erhoht, dabei schiebt die Mode der MD spektral um AE = —15,1meV. Da der
Brechungsindex des hier verwendeten Fliissigkristalls zwischen n, = 1,53 und n, = 1,69
liegt, ist die Anderung des Hintergrundbrechungsindex im vorliegenden Experiment in
etwa vergleichbar, und es kann angenommen werden, dass Richtung und Betrag der
spektralen Verschiebung beim Einbetten in den LC ebenfalls in der Gréfsenordnung von
AFE = —15meV liegt.

Mit dieser Abschétzung fallt es leichter, die Moden mit der selben azimutalen Quan-
tenzahl wie vor dem Fiillen mit dem LC zu identifizieren und die spektrale Verschiebung
auszuwerten. Die Moden verschieben zu geringeren Energien; der Betrag der Energie-
verschiebung |AF| der resonanten Mode der Mikrodisks hervorgerufen durch das Ein-
betten in den Fliissigkristall ist in Abhéngigkeit des MD Radius in Abbildung links
aufgetragen. Die Energieverschiebung nimmt mit steigendem Mikrodiskradius ab, im
gemessenen Bereich ist die Abhéngigkeit linear. Bei einem Radius der Membran von
rp = 1,84 um liegt die spektrale Verschiebung bei |[AE| = 9meV, bis zum maximal
gemessenen Radius von o = 2,53 pm fallt |AE]| auf 5,8 meV ab.

Diese Abhéngigkeit der Frequenzénderung der resonanten Moden einer MD bei Ande-
rung des Hintergrundbrechungsindizes zeigt, dass die Form des Resonators einen starken
Einfluss auf seine Durchstimmbarkeit hat. Es ist hier davon auszugehen, dass das elektro-
magnetische Feld der WGM in einer Mikrodisk mit geringerem Radius zu einem gréfseren
Prozentanteil im Aufsenbereich der Membran liegt und dadurch einem stéarkeren Einfluss
unterliegt.

Wertet man den Energieabstand zwischen den WGM mit gleicher radialer (N = 1)
und benachbarter azimutaler Quantenzahl M aus, sollte dieser auf der Energieskala aqui-
distant sein: Unter einfachen geometrischen Betrachtungen folgte bei den Grundlagen
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Abbildung 5.18.: Links: Betrag der vom Radius der MDs abhéngige spektrale Modenverschie-
bung der WGM beim Einbetten in den Fliissigkristall. Rechts: Verdnderung
des Abstands benachbarter Moden gleicher radialer Quantenzahl durch das
Einbetten in den LC, in rot der Linearfit der Daten.

Kap. 2.2 fiir die Energie einer WGM

o heM |
TZHLR
wobel R hier nicht mehr der reale Radius der Mikrodisk sondern der effektive Radi-
us R.rs des Resonators sein sollte, den die WGM spiirt. Bildet man die Differenz der

Energie zweier Moden benachbarter azimuthaler Quantenzahl (hier wegen der Verwechs-
lungsgefahr AFE;), genannt), zeigt sich die Aquidistanz der Moden auf der Energieskala:

(5.7)

he

AEy=—.
™ negrRers

(5.8)
Auch diese Grofe ist abhingig vom effektiven Radius des Resonators und ist deshalb
auch mit dem Brechungsindex des MD-Hintergrundes verkniipft. Beim Einbetten der
Mikrodisk in den Fliissigkristall wird der Abstand der Moden kleiner, denn das Ein-
schlusspotential nimmt ab. Die Rotverschiebung der Moden ist also gleichzeitig damit
verkniipft, dass die Moden auf der Energieskala ndher aneinander riicken.

Im vorliegenden Fall wird betrachtet, wie sich der Modenabstand AFEr;; durch das
Einbetten in den Fliissigkristall veriindert. Dazu wird die Differenz AE¢irelC — A pritlC
gebildet und in Abbildung rechts {iber dem Radius der Mikrodisks aufgetragen.
Diese Grofe ist unabhingig von der azimutalen Quantenzahl einer Mode und unterliegt
deshalb nicht den Identifizierungsproblemen, die sich nach dem Befiillen stellen.

Der Modenabstand ist im Experiment {iblicherweise nicht perfekt dquidistant, sondern
unterliegt starken Schwankungen, die durch die Absorption in der emittierenden Schicht
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hervorgerufen wird. Durch die Absorption wird lokal der Brechungsindex verdndert.
Dies schlidgt sich auch in der Verschiebung von AFEj,, durch das Befiillen mit dem
LC nieder, wo die Datenpunkte stark rauschen. Der Trend, dass der Modenabstand
bei hoherem Brechungsindex des Hintergrundes npgs abnimmt, ist aber deutlich, denn
nur zwei Datenpunkte liegen im negativen Bereich. Ndhert man die Daten mit einem
Linearfit an, zeigt sich hier zudem die Abhéngigkeit der Verschiebung von AE7y, vom
Radius der Mikrodisk. Auch hier unterliegt die MD mit dem geringeren Radius dem
grofseren Einfluss durch den Hintergrund.

Einfluss des Fliissigkristalls auf das Laser-Regime

In diesem Abschnitt soll untersucht werden, wie das Einbetten der Mikrodisks in den
Fliissigkristall das Verhalten als Laser beeinflusst. Dazu sind in Abbildung die
pumpleistungsabhangige Modenintensitdat und -halbwertsbreite einer » = 1,84 um Mi-
krodisk jeweils vor und nach dem Befiillen der Probe mit LC gezeigt.
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Abbildung 5.19.: Links: Pumpleistungsabhéngig der Intensitédt der WGM einer Mikrodisk (r =
1,84 pm) ohne LC (oben) und mit LC (unten). Rechts: Halbwertsbreite der
WGM als Funktion der Anregungsleistung oben: ohne LLC und unten: mit LC.

Die Modenintensitat steigt iiber der Laserschwelle auch nach dem Einbetten in den
LC tberlinear an, die Steigung ist etwas geringer als vorher. Auch das Verhalten der
Linienhalbwertsbreite &ndert sich durch den umgebenden Fliissigkristall nicht signifikant,
wenngleich der absolute Betrag der FWHM im LC iiber der Laserschwelle mit 0,2 meV
etwas hoher liegt. Obwohl zu erwarten ist, dass es durch den Fliissigkristall zu héherer
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Streuung kommt, welche die gemessene Laserschwelle des Resonators anhebt, ist bei der
gezeigten Messung die Laserschwelle nach dem Einbetten in den LC mit P, = 449 uW
niedriger als vorher (P, = 505uW). Es zeigt sich also, dass der die MD umgebende
Fliissigkristall die Speisung der Mode im Laser-Regime nicht messbar negativ beeinflusst.

Da das Absinken der Laserschwelle nach dem Einbetten in den LC {iberraschend ist,
wurde Py, von allen vermessenen Mikrodisks vor und nach dem Befiillen der Probe
ausgewertet und ist in Abbildung [5.20] tiber dem Radius der MD aufgetragen, farblich
codiert fiir MD ohne LC (schwarz) und mit LC (rot). Um die unterschiedlichen Trends
der Daten zu verdeutlichen, wurden die Daten fiir die beiden Situationen jeweils linear
angendhert, da der gezeigte Bereich des MD-Radius geniigend klein ist, so dass ein
linearer Zusammenhang zwischen F;;, und Radius angenommen werden kann, wahrend
die Abnahme von Py, eigentlich proportional zu r? ist.[103]

Bei kleinen Radien (iiblicherweise 0,75 — 1,25 um) steigt die Laserschwelle wieder an,
BABA und SANO [103] und FuJiTA et al. [104] fithren das in ihren Arbeiten auf die
bei geringen Radien dominant werdenden Verluste durch Oberflachenrekombinationen
[105], 106] und ansteigende Streuung an Kantendefekten [I07, [108] zuriick, die mit der
mit abnehmendem Modenvolumen exponentiell zunehmenden Giite konkurrieren. Die
optimale Grofse einer Mikrodisk bezogen auf die Laserschwelle hangt {iber die Oberfla-
chenrekombinationsgeschwindigkeit mit der Dicke des Membranmaterials zusammen.
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Abbildung 5.20.: Abhéngigkeit der Laserschwelle der MDs vom Radius des Resonators. Schwar-
ze Dreiecke: ohne LC, rote Dreicke: mit LC. Die durchgezogenen Linien geben
jeweils den Linearfit wieder.

Wiéhrend die Laserschwelle durch den LLC im mittleren Radiusbereich bei etwa 2,2 pm
nicht messbar beeinflusst wird, steigt sie bei hoheren Radien durch das Fiillen mit dem
Fliissigkristall deutlich an. Bei den geringsten Radien von 1,8—1,9 um sinkt P, hingegen
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nach dem Einbetten in den Fliissigkristall ab. Wahrend das Ansteigen der Laserschwelle
bei grokeren Radien auf Streuung sowohl des Pumplasers als auch des Photolumines-
zenzlichts im Fliissigkristall zuriickgefiihrt werden kann, und damit kein intrinsischer
Effekt ist, scheint das Absinken von P, bei kleinen Radien diesem zu wiedersprechen.

Erklart werden kann die unterschiedliche Steigung der Laserschwellen mit und ohne
LC mit einer Verschiebung der optimalen Grofse der Mikrodisk im Fliissigkristall zu klei-
neren Radien, hervorgerufen dadurch, dass die Oberflichenrekombination und Streuung
an den Kanten bei der MD im LC erst bei geringerem Modenvolumen dominant werden.
Einerseits ist vorstellbar, dass das einbettende Material die Oberflachenrekombination
des GaAs positiv beeinflusst, denn diese entsteht durch die unabgeséttigten Bindungen
(dongling bonds) an der GaAs Grenzflache. Andererseits fiihrt das Einbetten des Reso-
nators in ein Material mit hoherem Brechungsindex zu einem geringeren Einschlusspo-
tential, wodurch die Mode sanfter eingeschlossen ist und nicht so rapide abfillt. Dies
kann zu einer verbesserten Giite fithren, wie es bereits bei Defektresonatoren in 2D pho-
tonischen Kristallen bekannt ist. [47] In Bezug auf die PCs ist dies in den Grundlagen
Kap. besprochen. Hier wiirde eine Zunahme der Giite des Resonators zu einem Ver-
zug der Dominanz von Oberflichenrekombination und Streuung fiithren. Vorstellbar ist
aukerdem, dass der verdnderte Einschluss eine geringeren Streuung der photonischen
Mode an Kantenunebenheiten hervorruft.

In diesem Kapitel wurde gezeigt, dass die hergestellten Mikrodisks iiber den Trans-
parenzpunkt gepumpt werden kénnen. Die Laserschwelle ist radiusabhéngig und nimmt
mit steigendem Radius zu. Das Einbetten der Resonatoren in den Fliissigkristall ver-
schiebt die resonanten Moden zu niedrigeren Energien, wobei der Betrag der Energiedn-
derung der WGM invers mit dem MD-Radius zusammenhéngt. Auch der Abstand der
Moden gleicher radialer und benachbarter azimutaler Quantenzahl ist radiusabhéngig.
Mit zunehmender Resonatorgréfe riicken die Moden immer ndher zusammen, der Zu-
sammenhang ist linear. Durch das Einbetten in den Fliissigkristall wird der Abstand
zwischen den Moden ebenfalls vergrofert, denn es wird Einfluss auf den effektiven Ra-
dius der MD genommen. Die Laserschwelle der MD wird durch den LC unterschiedlich
beeinflusst. Bei hoheren Radien nimmt die Laserschwelle durch Streuung im LC zu, bei
kleinen Radien nimmt P, ab. Letzteres ldsst sich durch veranderte Oberflachenrekombi-
nation, Streuung an den Kanten und verbesserte Giite durch einen sanfteren Einschluss
erkldaren. Der kritische Radius, bei dem sich der Effekt umkehrt, liegt bei 2,15 pm.

5.5. Photonische Kristalle mit Fliissigkristallen

In diesem Abschnitt soll gezeigt werden, dass die Kopplung eines photonischen Re-
sonators mit einem nematischen Fliissigkristall auch bei einem photonischen Kristall
angewendet werden kann. Der verwendete zweidimensionale photonische Kristall mit
hexagonaler Symmetrie enthélt eine L7-Kavitdt mit der Gitterkonstanten a = 300 nm
und dem Radius der Locher » = 80 nm, eine elektronenmikroskopische Aufnahme einer
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solchen Kavitdt ist im Inset von Abb. gezeigt. Der PC zeigt unter kontinuierlicher
Anregung bei A = 780 nm wenige photonische Moden, die der spontanten Quantenpunkt-
lumineszenz iiberlagert sind. Ein Spektrum der Photolumineszenz ist in Abbildung
unten gezeigt. Die Giite der Moden liegt bei () = 6060.

100 | = 'L7KavititmitLC 1
0,51 .
=
= i
= M
3 0,0F -
< —t—+— F—
= 1,0F L7 Kavitit ohne LCH
% 22meV
E >
0,51 .
00 l L JMA

! | ! 1 ! | ! | ! | !
0,975 1,000 1,025 1,050 1,075 1,100 1,125
Energie (eV)

Abbildung 5.21.: Spektrum eines photonischen Kristalls mit L7-Defektresonator ohne LC (un-
ten) und eingebettet im LC (oben).

Im Anschluss an diese Vorcharakterisierung wird der PC mit dem Fliissigkristall 5CB
befiillt, und die Photolumineszenz wird erneut aufgenommen. Ein PL-Spektrum nach
dem Befiillen mit dem LC ist in Abb. oben gezeigt. Die Giite der Mode betragt
jetzt Q = 5500. Wie auch schon bei den Mikrodisks verschieben sich die photonischen
Moden zu kleineren Energien. Die spektrale Verschiebung durch die Anderung des Bre-
chungsindizes des MD-Hintergrundes betrigt hier AE = —22meV. Durch Streuung im
Fliissigkristall nimmt die absolute Intensitédt der Lumineszenz der Probe ab, so dass das
Hintergrundrauschen im Spektrum stérker wird.

Die Energieverschiebung der WGM in den MDs aus dem letzten Kapitel hervorgerufen
durch das Einbetten in den LC (vergl. Abb. betragt maximal AEyp = —9meV
und ist invers vom Radius des Resonators abhéngig. Es ist also naheliegend, dass das
Modenvolumen der WGM die Durchstimmbarkeit beeinflusst. Das Volumen einer reso-
nanen Mode in einer Mikrodisk mit einem Radius im Bereich von 2 um betragt nach
SRINIVASAN et al. [109] etwa

Viprap =2 (M /nmr)® (5.9)
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bei den besprochenen MDs betragt die Wellenldnge etwa A; = 950 nm.
Das Modenvolumen der resonanten Mode der geringsten Energie in einer L7-Kavitét
kann nach CHOI et al. [4] berechnet werden tiber

Verrpe = 1,3 (No/nar)’ (5.10)

wobei die Wellenldnge in diesem Fall Ay = 1150nm. Aus den Verhéltnissen der Wel-
lenléinge folgt, dass Ay = 1,2 x A\; und damit fiir das Modenvolumen des photonischen
Kristalls

Verrpe = 1,3 (1,20 /ngr)?
= ‘/eff,PC = 2,25 (Al/nHL)3 .

Im Rahmen dieser Abschitzung sind die Modenvolumina der Moden im photonischen
Kristall und in der Mikrodisk also etwa gleich. Die stérkere Verschiebung beim Einbetten
des PCs in den Fliissigkristall muss also an anderen Effekten liegen.

Die photonischen Mode in der Kavitit des PCs ist in lateraler Richtung durch die
photonische Bandliicke eingeschlossen, die hervorgerufen wird durch die dielektrische
Periodizitit. Da nach HENNESSY et al. [50] Anderungen des Lochradius eines photo-
nischen Kristalls auch 8 — 10 Perioden von der Kavitdt entfernt den Einschluss noch
stark beeinflussen, ist davon auszugehen, dass das elektrische Feld der Mode erst nach
einigen Perioden auf null abfillt. Dies bedeutet aber auch, dass sich beim PC an dieser
Stelle starker Einfluss nehmen lédsst auf die Mode als bei der MD, was auch in Abb.
auf der rechten Seite zu sehen ist. Der Abbildung kann man entnehmen, dass sich die
TE-Bandliicke bei Anderung des Brechungsindexkontrastes stark verschiebt. Der hohere
Einfluss des lateralen Einschlusses auf die WGM im photonischen Kristall gegeniiber der
Mikrodisk kann die hohere Energiednderung der Mode im PC beim Einbetten in den LC
erkléren.

An dem in in LC gefiillten photonischen Kristall wird nun in z-Richtung eine Spannung
angelegt, um die LC-Molekiile im elektrischen Feld auszurichten. Wahrend die Spannung
schrittweise erhoht wird, werden bei jedem Schritt PL-Spektren der Probe aufgenommen,
um die Verschiebung der WGM der Kavitéit zu dokumentieren. Die spektrale Verschie-
bung der Mode geringster Energie des oben beschriebenen PCs ist in Abbildung
gezeigt.

Die Mode schiebt zu hoheren Energien, was konsistent ist mit der £-Feld-abhéngigen
Energiednderung der WGM der Mikrodisk, wobei die Modenverschiebung hier mit ma-
ximal AE = 0,5meV um den Faktor zehn unter der maximalen Verschiebung im Fall
der MD liegt. Die Verschiebung séttigt beim PC bei etwa 15V, bei der Mikrodisk liegt
dieser Wert mit 30 V doppelt so hoch P| Vergleichsmessungen unter den selben Bedingun-
gen aber ohne elektrisches Feld bestétigen, dass die spektrale Modenverschiebung im PC
nicht durch Erhitzung des LCs oder andere E-Feld-unabhéngige Effekte hervorgerufen
wird.

2Der Abstand der Elektroden ist bei beiden Experimenten gleich.
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Abbildung 5.22.: Verschiebung einer photonischen Mode des photonischen Kristalls mit L7-
Kavitdt im &ufseren elektrischen Feld in z-Richtung.

Obwohl die Energiednderung der WGM im photonischen Kristall durch das Fiillen
mit dem LC doppelt so hoch ist wie bei der Mikrodisk, bleibt die Verschiebung durch
das Ausrichten der LC-Molekiile im elektrische Feld um den Faktor zehn hinter der MD
zuriick. Dies kann darauf zuriickgefiihrt werden, dass sich die Fliissigkristallmolekiile
wegen der stark inhomogenen Oberflichen des PCs nicht homogen verankern kénnen.
Bei der Messung des Direktorfeldes bei den Mikrodisks wurde gezeigt, dass sich die
Verankerung der Molekiile normalerweise noch weit ins Kontinuum fortsetzt.
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6. Permanentes Durchstimmen photonischer Kristalle

6.1. Durchstimmen mit Siliziumdioxid

Die in diesem Kapitel verwendeten Strukturen sind zweidimensionale photonische Kris-
talle mit hexagonaler Symmetrie und eingebautem L7-Defektresonator, die Lichtein-
kopplung in den Resonator geschieht iiber Quantenpunkte. Die Herstellung und der
Aufbau der PCs ist in Kapitel genau beschrieben, hier sind die Gitterkonstante des
PCs @ = 300nm und der Lochradius » = 80nm. Ein Beispielspektrum eines solchen
photonischen Kristalls ist in Abbildung gezeigt, im Inset sieht man auferdem eine
elektronenmikroskopische Aufnahme einer Kavitét. Ziel soll es hier sein, die photonischen
Moden in den Kavitédten schrittweise permanent durchzustimmen, um eine Moglichkeit
zu erhalten, die Mode auf eine bestimmte Wellenlénge einzustellen.
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Abbildung 6.1.: Spektrum eines photonischen Kristalls mit L7-Kavitéit, im Inset eine elektro-
nenmikroskopische Aufnahme.

6.1.1. Experimentelle Durchfiihrung

Das erste Verfahren ist das schrittweise Aufdampfen von SiO, mittels Elektronenstrahl-
verdampfen. Das SiO, mit einem Brechungsindex von 1,5 wird so den effektiven Bre-
chungsindex des Hintergrundes des Resonators anheben, der anfangs gleich eins ist.
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Zum Aufbringen der SiOs-Schichten wird die vorcharakterisierte Probe mit den pho-
tonischen Kristallen jeweils in das Vakuum der Aufdampfanlage aufgebracht, wo pro
Schritt 3nm SiO, aufgedampft werden. Da das Siliziumdioxid mit 1713°C einen sehr
hohen Schmelzpunkt hat, miissen die Spannung des Verdampfers auf U = 7,5kV und
der Strom auf I = 0,02 A eingestellt werden, um stabile Aufdampfraten (~ 2 A/s) zu
erhalten. Die Aufdampfdauer fiir eine Schichtdicke von 3nm liegt so nur im Bereich
von Sekunden Das bedeutet aber auch, dass man beim Aufbringen von Schichten von
wenigen Nanometern an die Grenzen des Machbaren beim Elektronenstrahlverdampfens
stofst.

Nach jedem Aufdampfschritt wird bei Raumtemperatur eine Photolumineszenzmes-
sung an den photonischen Kristallen durchgefiihrt, um die Position der Moden zu doku-
mentieren.

6.1.2. Auswirkung auf Modenenergie und Giite

Die Position einer Resonatormode in der Kavitdt des photonischen Kristalls ist iiber
der Schichtdicke des SiOy in Abbildung links aufgetragen, die experimentalen Daten
werden von den blauen Quadraten wiedergegeben. Die Mode rotverschiebt mit zuneh-
mender Dicke des SiO,, d.h. dass durch das Beschichten das Modenvolumen zunimmt,
wie es auch schon von den Mikrodisks bekannt ist. Die Verschiebung séttigt nach 40 nm,
die Mode hat zu diesem Zeitpunkt etwa —8 meV verschoben. Pro Beschichtung mit 3 nm
SiOy schiebt die Mode im Schnitt etwa AFEj/o4.(Si02) = —0,6 meV.
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Abbildung 6.2.: Links: Verschiebung einer Mode im photonischen Kristall mit steigender
Schichtdicke SiOs. Blaue Quadrate: experimentelle Daten, rote Dreiecke:
FDTD Simulationen. Rechts: Spektren vor dem Beschichten (unten) und mit
40nm SiOy (oben).

Die photonische Mode im Inneren der L7-Kavitdt wird mit dem FDTD (Finite-
Difference Time-Domain) Verfahren simuliert, um die Abhéngigkeit der Modenenergie
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von der Schichtdicke SiO, zu verifizieren. [[] Fiir die Simulation wird eine Membrandicke
von 240 nm mit einem Brechungsindex von 3,41 angenommen. Schrittweise wird dann
auf einer Seite der Membran ein Bereich mit gedndertem Brechungsindex 1,5 und zu-
nehmender Dicke angesetzt, um die SiOs-Schicht zu simulieren. Zur effektiven Analyse
der Zeitdaten aus der FDTD Simulation wird die Filter-Diagonalisierungsmethode Har-
monic Inversion verwendet. [110]

In Abb. links sind die Simulationsdaten der Modenverschiebung mit den roten
Dreiecken dargestellt. Die simulierte photonische Mode gibt das Verhalten der realen
Mode gut wieder, sie séttigt aber erst nach einer Schichtdicke von etwa 70 nm und hat
dabei mit —3,1 meV eine um etwa den Faktor 2,5 geringere Verschiebung. Zu erkldren
ist diese Diskrepanz mit der geringeren Giite (siehe dazu auch Abb. der Mode im
Experiment gegeniiber der Simulation. Das bedeutet, dass ein groferer Teil des elek-
trischen Feldes der Mode — hervorgerufen z.B. durch Streuung an den nicht perfekten
Atzkanten — aus der Membran herauslecken kann. Eine Einflussnahme auf die Mode
iiber den Resonatorhintergrund fithrt so zu einem grofseren Effekt. Dies spiegelt auch die
Simulationen im Kapitel der Mikrodisks im Fliissigkristall in wieder.

Auf der rechten Seite von Abb. sind zwei Spektren des photonischen Kristalls ge-
zeigt: Das untere Spektrum ist vor der Beschichtung aufgenommen, das obere Spektrum
nach der Sattigung bei einer Schichtdicke von 55 nm SiO,. Die absolute Intensitdt der
Lumineszenz der resonanten Mode ist gegeniiber dem Hintergrund durch die Beschich-
tung stark abgefallen, so dass das Spektrum jetzt stark verrauscht ist. Zudem ist die
Modengiite abgefallen, weshalb diese Groéfse iiber den gesamten Beschichtungsprozess
ausgewertet und in Abbildung iiber der Schichtdicke des SiO, aufgetragen wurde
(blaue Quadrate). Auferdem wird die Giite der Mode ebenfalls in den Simulationsdaten
ausgewertet und ist durch die roten Dreiecke in der Abbildung représentiert.

Die Giite der photonischen Mode betréagt am Anfang des Experiments etwa 4000, in
der Simulation ist sie mit 11000 wiederum um den Faktor 2,5 grofer, dies liegt — wie
oben schon beschrieben — an Streuung in der realen Kavitat. Nach 55 nm SiOs féllt die
Giite der WGM im Experiment um 3000 auf ein Viertel des urspriinglichen Wertes ab.
Parallel zu diesen experimentellen Daten verlaufen die Simulationsdaten, in denen die
Giite auch um etwa 3000 auf den Wert 8000 abfallt.

Ein Grund fiir die abnehmende Giite, der aber nur im Experiment vorlag, ist die
schlechte Bedeckung des Resonators mit SiOs, hervorgerufen durch die dufserst niedri-
ge Aufdampfrate am Rande der Auflésungsgrenze. In der Folge kam es zu schlechter
Qualitat des aufgedampften Siliziumdioxids, was sowohl das einfallende Pumplaserlicht
als auch das Photolumineszenzlicht des photonischen Kristalls verstarkt streut. Da dies
aber nur die experimentellen Daten beeinflusst und in der Simulation nicht beachtet
wurde, ist davon auszugehen, dass dieser Effekt vor allem die absolute Modenintensitét
mindert, nicht aber die Lebensdauer des Photons im Inneren des Resonators.

!Die Simulationen werden ebenfalls von Stefan Declair aus der Gruppe von Jens Forstner an der
Universitdt Paderborn durchgefiihrt.
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Abbildung 6.3.: Abhéngigkeit der Modengiite im photonischen Kristall von der Schichtdicke des
SiO2. Blaue Quadrate: experimentelle Daten, rote Dreiecke: FDTD Simulatio-
nen. Man beachte die fiir die Ubersichtlichkeit der Auftragung unterbrochene
y-Achse.

Ein noch grofserer Effekt auf die Giite ist dadurch zu erwarten, dass das Aufdampfen
des Materials mittels Elektronenstrahl nur auf der Oberseite des Resonators eine Schicht
abscheidet. Die photonische Mode sieht dadurch in 2-Richtung ein unsymmetrisches
Brechungsindexprofil. Die Lage Quantenpunkte liegt nun zudem nicht mehr in der Mitte
des Resonators und damit nicht mehr beim Maximum des elektrischen Felds, was zu einer
verminderten Speisung der Mode fiihrt.

Auch in der Simulation wurde der Resonator durch das schrittweise Aufbringen einer
Schicht des Brechungsindex 1,5 unsymmetrisch. Die Verschiebung des Maximums der
WGM aus der Resonatormitte heraus ist in Abbildung[6.4] deutlich zu erkennen. In dieser
Simulation ist die kumulierte Energie, die dominiert ist von der fundamentalen Mode des
Resonators, im Schnitt durch die Membran aufgetragen iiber der z-Koordinate. Deutlich
zu erkennen ist in dieser Auftragung die Verschiebung des Maximums des elektrischen
Feldes aus der Resonatormitte heraus mit zunehmender Schichtdicke. D.h. sowohl in der
Simulation als auch im Experiment fiihrt die Asymmetrie des Resonators in z-Richtung
zu der zahlenméfhig gleichen Abnahme der Giite.

Diese Effekte zusammengenommen — Streuung, unsymmetrischer Resonator, Moden-
speisung verringert — fithren zu der starken Abnahme der Giitefaktoren. Es ist also
wiinschenswert, diese drei Faktoren in den Griff zu bekommen, um die Methode des per-
manenten Durchstimmens zu verbessern. Um die Streuung zu verringern, reicht es aus,
die Qualitat der Beschichtung anzuheben. Da die Schrittweite von 3 nm beim Elektronen-
strahlverdampfen schon etwa der minimalen Schichtdicke entspricht, muss man auf eine
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Abbildung 6.4.: Kumulierte Energie der Mode im Schnitt durch die Membran, aufgetragen iiber
der z-Koordinate fiir verschiedene Schichtdicken SiOo, FDTD Simulation.

andere Beschichtungsmethode zuriickgreifen. Um die Mode nach dem Beschichten nicht
in einen unsymmetrischen Resonator zu zwingen, sollte die neue Methode die Membran
von allen Seiten gleichméfsig beschichten. Dadurch wére im selben Schritt auch erreicht,
dass das Maximum des elektrischen Felds der WGM auch bei einer hohen Schichtdicke
mit der Lage der Quantenpunkten zusammenféllt.

Im néchsten Kapitel wird eine Beschichtungsmethode diskutiert, die diese Eigenschaf-
ten mitbringt: die Atomlagenabscheidung.

6.2. Atomlagenabscheidung von Tantalpentoxid

Die photonischen Kristalle, die in diesem Kapitel zur Verwendung kommen, sind H2-
Kavitdten mit einer Gitterkonstanten von ¢ = 410 nm und einem Lochradius von r =
125,nm. Ein PL-Spektrum der unbeschichteten Probe ist in Abbildung [6.5] gezeigt. Im
Inset ist zudem eine elektronenmikroskopische Aufnahme des Resonators zu sehen. Der
photonische Kristall soll hier nun mit Hilfe der Atomlagenabscheidung (ALD) konform
beschichtet werden, um die Resonatormode permanent durchstimmen zu kénnen.
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Abbildung 6.5.: PL-Spektrum des H2-photonischen Kristalls vor der Beschichtung, im Inset
eine elektronenmikroskopische Aufnahme der Kavitét.

6.2.1. Prinzip der Atomlagenabscheidung

Die Atomlagenabscheidung ist ein Depositionsverfahren, mit dem sich verschiedene Ma-
terialien sowohl amorph als auch kristallin mit Atomlagengenauigkeit selbstregulierend
auf unterschiedlichste Substrate aufbringen lassen. In unserem Fall wird Tantalpentoxid
(Tay05) als Beschichtungsmaterial verwendet.

In einem Heiffwand-ALD-Reaktor wird die mit photonischen Kristallen strukturier-
te und vorcharakterisierte Probe auf 250°C aufgeheizt. Als Tragergas dient Stickstoff,
die Precursorgase sind Ta(OEt)s und HyO9 (30 %). Fiir jede Lage wird ein Zyklus von
vier Schritten durchlaufen: Zuerst wird das erste Precursorgas zur Probe eingelassen
und bildet selbstregulierend auf der Probenoberfliche eine monomolekulare Schicht. Der
néchste Schritt ist das Spiilen mit Ny, wonach dann das zweite Precursorgas eingelassen
wird. Die Molekiile des Precursors zwei reagieren mit Precursor eins auf der Probe, wo-
durch eine monomolekulare Schicht TayO5 entsteht. Danach wird wieder mit Ny gespiilt,
um die Moglichkeit fiir einen weiteren Zyklusdurchlauf zu haben.

WEeil die Precursorgase von allen Seiten an die Membran gelangen konnen, ist das Ver-
fahren der Abscheidung hier konform: Auch in den Léchern wird Material abgeschieden.
Der Brechungsindex von TayOs5 betragt nr.oos = 2,21.[28)]

Da in diesem Experiment die ALD in einer Kooperation am Max Planck Institut in
Halle durchgefiihrt wird, werden die Schrittweiten wieder auf 2 — 3 nm eingestellt, es sei
aber darauf hingewiesen, dass die Schichten auch weitaus diinner abgeschieden werden
konnen, ohne dass die Qualitit darunter leidet.
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6.2.2. Ergebnisse der Atomlagenabscheidung

AFM Messungen der Probenoberfliche werden vor der ersten und nach der letzten Be-
schichtung aufgenommen, um die Qualitdt der Schichten zu dokumentieren. Die Aufnah-
men sind fiir das reine GaAs-Substrat links und die mit TayO5 beschichtete Probe rechts
in Abbildung [6.0] gezeigt. Die Rauigkeit fiir das epitaktische GaAs ist 0,27 nm und fiir
die mit TayO5 beschichtete Probe 1,4 nm, sie hat sich also durch das Beschichten etwa
verfiinffacht. Die Oberflache ist aber fiir die Mode mit einer minimalen Wellenlédnge im
GaAs von etwa 350 nm immer noch anndhernd glatt.
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Abbildung 6.6.: AFM Aufnahmen von links: der unbeschichteten GaAs-Oberfliche und rechts:
der mittels ALD mit TasOs beschichteten Probe.

Wie auch schon bei der Beschichtung mit SiOs im letzten Kapitel wird die Energie
einer resonanten Mode im photonischen Kristall nach jeder Deposition aufgenommen.
Die Messergebnisse sind in Abbildung[6.7] dokumentiert. Auf der linken Seite ist die Mo-
denenergie schichtdickenabhéngig aufgetragen. Die WGM verschiebt wiederum wegen
der Zunahme des Hintergrund-Brechungsindizes und der damit verbundenen Vergrofse-
rung des Modenvolumens zu niedrigeren Energien. Pro Beschichtungsschritt mit 3 nm
TayO5 betriagt die Verschiebung AFEjo4.(TasO5) = —2,2meV und ist damit etwa um
den Faktor 3,5 hoher als bei der Beschichtung mit SiO,. Nach der letzten Beschichtung
betragt die Schichtdicke 9 nm, wobei eine Verschiebung von 6,5 meV erreicht ist.

Die verbesserte Durchstimmbarkeit der Mode bei der ALD von TayO5 gegeniiber dem
Verdampfen von SiO, lédsst sich auf mehrere Faktoren zuriickfiihren. Zwei davon lassen
sich quantitativ abschétzen:

1. Das Tantalpentoxid hat mit 2,21 einen um ca. 50 % hoheren Brechungsindex als das
Siliziumdioxid. Die Eindringtiefe der photonischen Mode in den Hintergrund der
Membran ist invers proportional zur Brechungsindexdifferenz Anggas — npg zwi-
schen Membran und Hintergrund analog zum endlichen Potentialtopf. Dies gilt,
wenn der Resonator vollkommen in das Material eingebettet ist, die Dicke der
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Abbildung 6.7.: Links: Verschiebung einer resonanten Mode im photonische Kristall mit H2-
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Kavitdt in Abhéngigkeit der Schichtdicke ALD-Tantalpentoxid. Rechts: Aus-
schnitte der PL-Spektren nach jedem Beschichtungsschritt.

Schicht also unendlich. Da hier nur der anteiliger Unterschied der Modenverschie-
bung zwischen den beiden Féllen SiO, und TayOs; untersucht werden soll und
keine absoluten Eindringtiefen, ist es berechtigt, die Nédherung fiir die prozentuale
Differenz der Modenverschiebung A Eyjoqe bzw. A proqe fiir die einzelnen Beschich-
tungsmaterialien auch fiir eine schrittweise Beschichtung anzusetzen. Das bedeutet,
dass man davon ausgeht, dass sich eine Anderung des Brechungsindexkontrastes
anteilig gleich auf die Eindringtiefe in den Hintergrund auswirkt, egal ob man eine
unendlich dicke Schicht aufbringt oder nur wenige Nanometer.

Nimmt man nun realistischerweise an, dass die Anderung der Modenwellenlinge
pro Beschichtungsschritt maximal so grofs sein kann, wie wenn sie proportional zur
Eindringtiefe wére, ergibt sich fiir den oberen Extremwert also die Abhéngigkeit
A jode X (NGaas — nt)fl. Nach Einsetzen der beiden unterschiedlichen Bre-
chungsindixkontraste fiir die beiden Situationen kann man mit Hilfe des Verhalt-
nisses aus der durchschnittlichen Verschiebung pro 3nm SiO, auf die theoretische
Verschiebung fiir das Tas O schliefien:

Ao (Taz05) = :GGZAS —:S¢o§ X AXode(Si02) = 1,02nm .
aAs — Ta205

Umgerechnet in Energie bedeutet dies eine Modenverschiebung von
AEtheo’l(TaQOE,) = 0,95 meV .

Dieser Wert liegt immer noch deutlich unter der Verschiebung im Experiment mit
AEpode(TagO5) = —2,2meV.



6.2. Atomlagenabscheidung von Tantalpentoxid

2. Zuséatzlich zum schlechteren Einschluss der Mode in der Kavitit nach der Beschich-
tung mit TayO5 gegeniiber dem SiO, schiebt die Mode bei der ALD stérker, weil
die Membran von allen Seiten beschichtet wird und nicht nur von der Oberseite
bedampft wie beim Siliziumdioxid. Damit verdoppelt sich die theoretische Moden-
verschiebung, denn man beeinflusst die Mode auf der Ober- wie auf der Unterseite,
und man erhalt:

AEtheO72(TagO5) =2 X AEtheo,l (Ta205) = —1,90 meV .

Dieser Wert von AFy.,(TagOs5) gibt schon tiberraschend gut die reale Verschiebung
(2,2meV) wieder, wenngleich die Mode im Experiment immer noch etwas stérker schiebt;
es miissen also noch andere Effekte auftreten. Bereits diskutiert wurde, dass die Bede-
ckung der Probe mit Siliziumdioxid beim Verdampfen nicht perfekt ist, was eine geringere
Modenverschiebung in diesem Experiment verursacht haben konnte, denn der effektive
Brechungsindex des Hintergrundes wére so geringer.

Desweiteren muss beachtet werden, dass bei der ALD auch Material in den Lochern
des photonischen Kristalls abgeschieden wird, und damit fiir die photonische Bandliicke
der Brechungsindexkontrast verdndert wird. In Abbildung[2.7/in den Grundlagen Kapitel
2.3 wurde gezeigt, dass die Bandliicke fiir TE-Moden in einem zweidimensionalen photo-
nischen Kristall mit Abnahme des Brechungsindexkontrasts kleiner wird, sich also auch
die Energie der im Resonator eingeschlossenen Mode verschiebt. Ein schwécherer Ein-
schluss bedeutet hier wiederum eine Rotverschiebung der Mode wegen der Vergroferung
des effektiven Resonatorvolumens.

Diese Effekte zusammengenommen erkléren zufriedenstellend die héhere Modendurch-
stimmbarkeit pro Beschichtungsschritt bei der ALD mit TayO5. Sie lassen aufterdem er-
warten, dass die bei Séattigung maximal erreichbare Verschiebung hier deutlich {iber der
Séttigungsverschiebung beim Verdampfen des SiOs (max. —8 meV) ldge. Nimmt man an,
dass sich die Séttigungsverschiebung um den gleichen Faktor 3,5 erhoht, wie die Moden-
verschiebung pro Abscheidungsschritt, kann eine maximale Modendurchstimmbarkeit
von etwa —28 meV fiir die ALD erwartet werden.

In Abb. sind auf der rechten Seite Ausschnitte der PL-Spektren des photonischen
Kristalls nach jedem Beschichtungsschritt gezeigt. Zu erwéhnen ist an dieser Stelle, dass
in dem gemessenen Bereich keine Verschlechterung der Resonatorgiite festgestellt wird,
was darauf schliefsen lasst, dass die Schichten Tantalpentoxid von hoher Qualitdt und
symmetrisch abgeschieden sind.
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7. Durchstimmen von Mikrodisks mit
Polyelektrolyten

7.1. Grundlagen und Eigenschaften von Polyelektrolyten

7.1.1. Deposition von Polyelektrolyten

Lange Zeit war es nur moglich, monomolekulare Schichten mit Hilfe der Langmuir-
Blodgett Technik abzuscheiden. Diese Technik wurde bereits in den dreiffiger Jahren
des letzten Jahrhunderts von BLODGETT und LANGMUIR entwickelt [1111 [112]: Bringt
man amphiphile Molekiile (z.B. Fettsdure) auf eine Wasseroberflache, bildet sich an der
Grenzflache Wasser-Luft eine monomolekulare Schicht der Molekiile — wenn die kritische
Konzentration zur Bildung von Mizellen nicht iiberschritten wurde.

~ hydrophobes
Ende

@ Wasser \\ hydrophiles
Ende

Eintauchen

@ Herausziehen

Abbildung 7.1.: Abscheidung monomolekularer Schichten von amphiphilen Molekiilen mittels
Langmuir-Blodgett Technik.

Die amphiphilen Molekiile haben ein hydrophiles und ein hydrophobes Ende und rich-
ten sich dementsprechend auf der Wasseroberflache favorisiert, wie in Abbildung (1)
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gezeigt, aus. Durch Eintauchen oder Herausziehen eines Festkorpers kann schrittweise
eine monomolekulare Schicht abgeschieden werden, wobei die Molekiile beim Eintauchen
mit der hydrophilen Seite nach aufen haften bleiben (II), beim Herausziehen dann mit
der hydrophoben Seite nach aufen (III). Die Nachteile dieser Technik sind, dass nur
ganz bestimmte Molekiile auf diese Weise abgeschieden werden koénnen, und dass die
Schichten oftmals fehlerhaft sind, weil die Haftung durch Van-der-Waals-Krifte auf der
Oberflache nur sehr gering ist.

Layer-by-Layer Deposition

In den 90er Jahren des letzten Jahrhunderts wurde die Layer-by-Layer (LbL) Deposition
entwickelt [I13]-[116], bei welcher (mindestens) zwei unterschiedlich geladene Molekiilar-
ten durch Adsorption alternierend abgeschieden werden.

Die Molekiile, die fiir diese Technik zur Verfiigung stehen, reichen von kleinen, orga-
nischen oder anorganischen Molekiilen iber Makromolekiile, Biomakromolekiile so wie
Proteine oder DNA bis hin zu Kolloiden wie metallischen oder oxidischen Kolloiden
oder Latexpartikeln [117, 118]. Die LbL-Deposition basiert auf nicht-kovalenten, elek-
trostatischen Wechselwirkungen zwischen Kationen bzw. Anionen in Losung und einer
polaren Substratoberfliche. Ein typisches Beispiel fiir mit LbL-Deposition abscheidbare
Molekiile sind Polyelektrolytd!] in wissriger Losung.

Wie in Abbildung gezeigt, werden die Polyanionen von einer positiv geladenen
Substratoberfliche angezogen und lagern sich durch die elektrostatische Wechselwirkung
dort an. Dieser Prozess ist durch die Abstofsung der Molekiile untereinander selbstregulie-
rend und beschrénkt sich auf eine Monolage. Durch die Bildung der geladenen Monolage
wird die Oberflichenladung des Substrates abgeschirmt und die Oberfliche wird (nach
einem Waschschritt in Reinstwasser) attraktiv fiir die Polykationen, die sich ebenfalls
auf Grund der elektrostatischen Anziehung der Polyanionen auf der Oberfliche anlagern
und eine Monolage bilden. Nach einem weiteren Waschschritt ist das Substrat bereit fiir
weitere Schichten. Fiir die Depositionsschritte wird das Substrat lediglich einige Minuten
bis Stunden in die entsprechende Losung getaucht.

Die Nutzung von Polyelektrolyten fiir die LbL Deposition ist laut DECHER [I18] besser
geeignet als die kleinerer Molekiile, weil die grofien Polymer-Molekiile besser iiber Defek-
te briicken konnen. Der lineare Wachstum der Filmdicke mit den Depositionsschritten
ist hauptséchlich von den Eigenschaften der Polyelektrolyte abhéingig und nicht vom
Substrat oder der Substratladungsdichte, so dass die Wachstumsgeschwindigkeit der
Schichten und die Rauigkeit fiir unterschiedliche Substrate meist dhnlich ist.

Die Oberflicheneigenschaften von so préparierten Filmen &dndern sich jeweils mit
der oben liegenden Schicht, so z.B. Kontaktwinkel, chemische Zusammensetzung und
&-Potential. Die Filme sind normalerweise nicht doppelbrechend, weil sie in der Wachs-
tumsrichtung isotrop sind. Eine definierte Multilagen-Struktur kann iiblicherweise nicht

"'Wasserlosliche Molekiile mit grofer Kettenlinge und entweder kationischen oder anionischen dissozi-
ierbaren Gruppen
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Abbildung 7.2.: Layer-by-Layer Deposition von Polyelektrolyten auf einer positiv geladenen
Substratoberflache.

gemessen werden, weil die Schichten nicht eindeutig voneinander getrennt, sondern in-
einander verschmiert aufwachsen. Zudem weisen die Schichten im Allgemeinen wegen der
hohen ionischen Bindungsenergie gute Alterungseigenschaften, Losungsmittelbestéandig-
keit und thermische Stabilitat auf, obwohl das System nicht im thermodynamischen
Gleichgewicht ist. [119]

Aufschleudern von Polyelektrolytschichten

Die Layer-by-Layer Deposition von Polyelektrolyten, die auf der Selbstdiffusion der Mo-
lekiile zur Substratoberfliche beruht, ist stark abhéngig vom pH-Wert der Lésung, von
der Adsorptionszeit, der Polyelektrolyt-Konzentration, dem Anteil von zugefiigten Salzen
und der Waschdauer, weshalb die Reproduzierbarkeit der Schichtgiite stark schwanken
kann. In 2003 haben deshalb CHIARELLI et al. [120] und CHO et al. [121] fast zeitgleich
Arbeiten tiber das Aufschleudern von Polyelektrolyt-Doppelschichten verdffentlicht, was
die genannten Reproduzierbarkeitsprobleme verbessert und zudem die Prozesszeit stark
verkiirzt.

Im Gegensatz zur LbL. Deposition wird beim Aufschleudern die Losung der Polyan-
ionen oder -kationen auf das sich drehende Substrat getropft, so dass die Kontaktzeiten
sehr kurz sind. Die Anordnung auf der Oberflache und das Entfernen von nur schwach
gebundenen Polymergruppen passieren hier sehr schnell, und auch das Wasser wird fast
instantan herausgeschleudert, so dass die molare Konzentration der Polyelektrolytmole-
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kiile grofer wird. Zudem schirmt die Anwesenheit der Wassermolekiile bei der LbL De-
position die elektrostatische Wechselwirkung ab. Beide Effekte fithren dazu, dass — bei
gleicher molarer Anfangskonzentration — die Schichtdicke bei aufgeschleuderten Schich-
ten schneller zunimmt als bei durch LbL Deposition abgeschiedenen Schichten (in der
zitierten Arbeit um den Faktor sechs) [I21] Uberraschenderweise ist auch die Oberfli-
chenrauigkeit beim Schleuderprozess um mehr als den Faktor zwei geringer, was die
Autoren durch die Scherkrafte der Luft beim Schleudern erklaren.

CHIARELLI et al. [120] finden in ihrer Arbeit, dass beim Aufschleudern der Polyelek-
trolyte ein linearer Wachstum der Schicht nur erreicht werden kann, wenn das Substrat
zwischen den Schleuderschritten im Ofen oder auf der Heizplatte getrocknet wird, um die
Wasserschicht auf der Filmoberfliche zu entfernen, was sie ebenfalls mit der Abschirmung
der elektrostatischen Wechselwirkung erklaren. Zudem ist die Wachstumsgeschwindig-
keit stark abhéngig von der Konzentration des Polykations und des Polyanions, was dar-
auf schlieflen l&sst, dass die wichtige bindungsbeeinflussende Wechselwirkung hier auch
die Anziehung von positiven und negativen Ladungen ist und nicht nur physikalische
Deposition.

In den Arbeiten von CHIARELLI et al. [120], 122] wird fiir unterschiedliche Polyelektrolyt-
Systeme beschrieben, dass der Schichtwachstum bei den ersten vier aufgeschleuderten
Doppelschichten geringer ist als bei hoherer Schichtanzahl; man findet zwei lineare Zu-
wachsraten: eine fiir die ersten vier bis fiinf Doppellagen und eine fiir die restlichen
(in den genannten Arbeiten bis zu 20). Dieser Effekt tritt ebenso bei den mit LbL De-
position abgeschiedenen Schichten auf, wie z.B. BERTRAND et al. beschrieben haben
[119]. Erkliren lisst sich die Anderung der Wachstumgeschwindigkeit in beiden Féllen
mit der nach wenigen Doppellagen abgeschlossenen Abschirmung der Oberflichenladung
des Substrates durch die Polyelektrolytschichten.

7.1.2. Cis-trans-lsomerie

Azobenzen-Derivate kénnen durch Bestrahlung mit UV-Licht A < 370 nm vom thermo-
dynamisch stabileren Bindungszustand trans in die cis Konfiguration gebracht werden,
wie es in Abbildung gezeigt ist [123]. Dieser Ubergang ist reversibel und kann ent-
weder durch Bestrahlen mit Licht der Wellenldnge A > 450 nm riickgéngig gemacht
werden, oder durch Erhitzen. Die Isomerisation tritt aber nur auf in teilweise ungeord-
neten Systemen, da die Querschnittsfliche des cis-Isomers mehr Raum einnimmt als die
des trans-Isomers [124].

In polarisiertem Licht kommt es nur bei den Molekiilen zu einer trans-cis-trans Iso-
merisation, deren Chromophore parallel zum elektrischen Feldvektor ausgerichtet sind.
Ist auflerdem gegeben, dass die Molekiile im trans-Zustand alle moglichen Molekiilaus-
richtungen einnehmen kénnen — also dass die Molekiile nicht in eine Ausgangslage ge-
zwungen werden —, ist es moglich, die Molekiile in polarisiertem Licht auszurichten und
damit eine optische Anisotropie in einer Schicht Polyelektrolyt zu erzeugen [125]-[129).
Die induzierte Doppelbrechung liegt iiblicherweise im Bereich An < 0,10 [128], 129].
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Abbildung 7.3.: Reversible cis-trans Photoisomerisation von Azobenzen.

Die Dauer des Schreibprozesses zur Erzeugung der Doppelbrechung hingt stark von
der Herstellungsart der Polyelektrolytschicht bzw. der Einbindung der Molekiile und der
Vergangenheit der Schicht ab. Sind die Molekiile mobil, richten sie sich in Sekunden aus
[126]; in einer LbL-Schicht sind die Molekiile tiblicherweise aber stark ionisch gebunden
und in Folge dessen unbeweglich, weshalb die Schreibzeiten hier in der Grofenordnung
Stunden liegen. Wird die LbL-Schicht nach der Relaxation erneut ausgerichtet, ist der
Schreibprozess diesmal hingegen kiirzer. FERREIRA et al. [127] erkldren dies in ihrer Ar-
beit damit, dass beim ersten Bestrahlen mit polarisiertem Licht die Struktur der Schicht
verdndert wird. Die Strukturdnderung lédsst sich durch Erhitzen riickgéngig machen.

Wird das polarisierte Licht ausgeschaltet, welches die Molekiile ausgerichtet hat, tritt
bei einigen Molekiilen sofort Relaxation auf, der Grofteil bleibt aber ausgerichtet [129]
oder relaxiert erst nach Stunden [127]. Die Dauer des Relaxationsprozesses hingt eben-
falls stark von der Beweglichkeit der Molekiile in der Schicht ab. FERREIRA et al. [127]
finden, dass bei niedrigen pH-Werten préaparierte LbL-Schichten langsamer relaxieren
als bei hohen pH-Werten priparierte, was sie damit erkldren, dass in letzteren die Mo-
lekiilbeweglichkeit durch geringere ionische Bindung beweglicher ist.

7.2. Praparation der Polyelektrolyte

In der vorliegenden Arbeit sollen die resonanten Moden einer Mikrodisk durch schrittwei-
ses Aufschleudern der Polyelektrolyte PEI [Polykation Poly(ethyleneimine)] und PAZO
[Polyanion Poly{1-4[4-(3-carboxy-4-hydroxyphenylazo)benzenesulfonamidol-1,2-ethane-
diyl sodium salt}| durchgestimmt werden. Die Polyelektrolyte stammen von der Firma
Aldrich und werden verwendet wie geliefert. Das Polykation PEI hat ein molares Gewicht
von 43,07 g/mol, das Polyanion PAZO 369,33 g/mol. Von beiden Molekiilen wurden ein-
millimolare (1 mM) Losungen in Reinstwasser hergestellt.

Vor dem Aufbringen der Polyeelektrolytschichten wird die GaAs Probe mit den bereits
strukturierten und vorcharakterisierten Mikrodisks in Reinstwasser gesdubert und auf
der Heizplatte bei 110°C 60 s getrocknet, um das Wasser auf der Oberfliache vollstandig
zu entfernen. Zur Herstellung der Einzelschichten wird mit einer Pipette ein Tropfen
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der Losung des entsprechenden Polyelektrolytes auf die sich mit 5000 1/min drehende
Mikrodiskprobe getropft. Der Probe wird erlaubt, sich danach weitere 60 s mit der selben
Geschwindigkeit zu drehen. Danach wird die Probe zum Trocknen erneut auf die 110°C
heife Platte gelegt und dort 60s (PEI) bzw. 180s (PAZO) belassen.

Die erste auf dem GaAs aufgeschleuderte Schicht ist das Polykation (PEI), da das
GaAs-Substrat durch die nicht abgeséttigten Bindungen an der Oberflache eine negative
Oberflachenladung besitzt.

Uber das System der beiden Polyelektrolyte PEI und PAZO existieren bereits zahl-
reiche Veroffentlichungen, sowohl zur LbL-Deposition [119] [130] , als auch zum Aufbrin-
gen mittels Aufschleudern [120], 122], aufserdem wurde bereits die Photoisomerie einer
LbL-Schicht aus PEI/PAZO [131] untersucht, wobei aber keine Doppelbrechung fest-
gestellt wurde. In einer LbL-Schicht aus PAZO und einem anderen Polykation [PAH
poly(allylamine hydrochloride)| wurde hingegen photoinduzierte Doppelbrechung nach-
gewiesen, ebenso in einer reinen PAZO Schicht [127].
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Abbildung 7.4.: Eigenschaften von mit Aufschleudern auf Glassubstrate aufgebrachten PA-
ZO/PEI Doppelschichten: (a) UV-vis Absorption in Abhéngigkeit der Auf-
schleudergeschwindigkeit. (b) Schichtdicke der Doppelschichten. (¢) Abhéngig-
keit der Schichtdicke von der Position auf der Probe. Abbildungen aus [120].
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In Abbildung [7.4]sind einige Messungen der Arbeit von CHIARELLI et al. [120] an den
aufgeschleuderten Schichten aus PAZO und PEI gezeigt. In (a) ist die UV-vis Absorpti-
on der Doppelschichten in Abhéngigkeit der Schleudergeschwindigkeit fiir verschiedene
Schichtnummern aufgetragen. Annehmend, dass die Absorption direkt proportional zur
Polyelektrolytmenge auf der Probe ist, kann man folgern, dass die aufgebrachte Schicht-
dicke mit steigender Drehzahl geringer wird. Diese Abhéngigkeit ist aber relativ gering,
verringert sich doch nach zehn Schichten die Enddicke bei einer Versiebenfachung der
Drehzahl nur um 5 nm.

In (b) ist die mit Einwellenlédngen-Ellipsometrie gemessene Schichtdicke iiber der An-
zahl der Doppelschichten aufgetragen. Der Wachstum ist linear — mit Ausnahme der
sprunghaften Anderung der Wachstumsrate bei etwa der fiinften Schicht, was bereits in
Kapitel diskutiert wurde. Die Wachstumsrate betrégt hier etwa 2,5nm/Doppel-
schicht.

In (c) ist die resultierende Schichtdicke fiir verschiedene Anzahlen Doppellagen iiber
der Position auf dem Glassubstrat aufgetragen, wobei hier die Probe mit einer Kan-
tenldnge von 4 cm um mehr als den Faktor zehn grofer ist als die in dieser Arbeit ver-
wendeten Proben mit einer Kantenldnge von etwa 3 mm. Die Schichtdicke héngt nach
der zehnten Schicht sehr stark vom Abstand von der Probenmitte ab, in der Mitte ist
die Schicht um 150 nm dicker als am Rand. Dies erscheint auf den ersten Blick iiberra-
schend, ist aber eine Folge der hoheren Umdrehungsgeschwindigkeit am Rand der Probe,
wodurch es auch zu einer héheren Geschwindigkeit der Luft gegeniiber der Polyelektro-
lytlosung kommt.

7.3. Charakterisierung der Polyelektrolytschichten auf GaAs

Da bisher keine Arbeiten zu auf GaAS-Oberflichen durch Layer-by-Layer Deposition
oder Aufschleudern abgeschiedenen Polyelektrolytschichten existierten, soll der Prozess
zuerst charakterisiert werden. Dabei wird sowohl die Schichtqualitéit als auch die Wachs-
tumgeschwindigkeit untersucht.

In einem ersten Schritt werden einige Doppellagen der ausgewéhlten Polyelektrolyte
PEI und PAZO auf einem ebenen, epitaktischen GaAs Substrat abgeschieden und Auf-
nahmen am Rasterkraftmikroskop (AFM) und Ellipsometriemessungen gemacht. Ab-
bildung zeigt auf der linken Seite eine AFM-Aufnahme der unbehandelten GaAs
Oberflache mit einer Rauigkeit von 0,27 nm. Auf der rechten Seite ist die Oberfléche
einer mit 15 Doppellagen der Polyelektrolyte beschichteten GaAs Probe gezeigt, die
Rauigkeit hat sich hier auf 2,3 nm fast verzehnfacht, was auch in den AFM-Abbildungen
deutlich wird.

Die Polyelektrolytoberfliche ist wulstig. Die Grofenordnung der Unebenheiten sind
verglichen mit der Wellenldange (im Medium mit npgy ~ 1,5: Ay = 600nm) zu ver-
nachléssigen. Auch die in Abbildung gezeigten Ellipsometriescans, die mit einem
Einwellenldngen-Ellipsometer (A = 532nm) an einer Schicht aus 15 Doppellagen PEL
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Abbildung 7.5.: AFM-Aufnahmen von links: einer epitaktischen GaAs Oberflache und rechts:
einer mit 15 Doppellagen der Polyelektrolyte beschichteten GaAs Probe.
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Abbildung 7.6.: Ellipsometrie Oberflachenscans (Einwellenldngen-Ellipsometrie, A = 532 nm)
von 15 Doppellagen Polyelektrolyten auf einem unstrukturierten GaAs
Substrat.
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7.3. Charakterisierung der Polyelektrolytschichten auf GaAs

auf einem GaAs Substrat aufgenommen wurden, zeigen keine bemerkenswerte Rauigkeit
der Oberflache.

Um das Schichtwachstum darzustellen, werden sowohl auf einer unstrukturierten Pro-
be als auch — um evtl. Unterschiede durch die Strukturierung deutlich zu machen — auf
einer mit Mikrodisks vorstrukturierten Probe PEL-Doppelschichten aufgeschleudert und
im Anschluss jeder zweiten Doppellage Ellipsometriemessungen durchgefiihrt. Das Ellip-
someter (MM-16 der Firma Horiba Jobin Yvon) war in diesem Fall spektral, der vermes-
sene Wellenlangenbereich A = 430 . ..826 nm. Die gemessenen Winkel A und ¢ der Ellip-
sometrie werden mit dem Cauchymodell angepasst. Die Brechungsindizes werden fiir den
Fit mit ngeas = 3,4 fir das GaAs und npg(532nm) = 1,46 bzw. npgr, (633 nm) = 1,45
fiir den Brechungsindexverlauf der Polyelektrolytschichten angenommen [132].

Die aus der Anpassung resultierenden Ellipsometrieschichtdicken fiir beide Proben
sind in Abbildung [7.7] gezeigt. Das Schichtwachstum ist fiir beide Proben linear, wobei
er bei den ersten 3 — 4 Schichten etwas geringer ist als spater, dies filhren CHIARELLI
et al.[120] auf die Oberflichenladung zurtick, die bei héherer Schichtdicke abgeschirmt
wird und bei den ersten Schichten zu einer héheren Packungsdichte fiihrt.
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Abbildung 7.7.: Ellipsometriedicke fiir PEI/PAZO Doppelschichten aufgeschleudert auf GaAs
Substrat (schwarze Quadrate) bzw. einer mit Mikrodisks strukturierten Probe
(rote Punkte).

Insgesamt ist das Wachstum der mit Mikrodisks strukturierten Probe mit gemittelt
0,82nm/Doppellage etwas hoher als der der GaAs Probe (0,69 nm/Doppellage). Zurtick-
zufiihren ist dies auf die Oberflachenrauigkeit der strukturierten Probe, die bei den ersten
PEL-Schichten zu einer besseren Haftung der Molekiile auf dem GaAs fiihrt. Dies erklart
auch, warum der Wachstum dann bei héheren Schichtdicken parallel verlauft.
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7.4. Mikrodisks mit PEL: Der optisch durchstimmbare Laser

7.4.1. Vorcharakterisierung der Mikrodisks

In den vorhergehenden Kapiteln wurde bereits beschrieben, dass es moglich ist, durch
das schrittweise Aufbringen eines Materials mit einem Brechungsindex n # 1 auf einen
photonischen Resonator die Moden im Inneren durchzustimmen. Auferdem kann man
die Mode, wenn der Brechungsindex des Materials verdnderbar ist, dariiber beeinflus-
sen. Mit den Polyelektrolyten soll beides versucht werden, wobei hier zuerst auf das
permanente Durchstimmen eingegangen werden soll.

Dazu wird eine Mikrodisk Probe hergestellt, deren MDs vor der ersten Beschichtung
spektroskopisch vorcharakterisiert wird: Unter gepulster Anregung ist es moglich, die
mit Elektronenstrahllithografie hergestellten Resonatoren in das Laser-Regime zu pum-
pen, so dass zu den einfachen Spektren auch anregungsleistungabhéangige Messungen
aufgenommen werden.
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Abbildung 7.8.: Lasing einer r = 1,51 pum Mikrodisk. Unten: Modenintensitdat in Abhéngigkeit

der Anregungsleistung, oben: Halbwertsbreite der WGM der selben MD. Im

Inset Ausschnitte des PL-Spektrums unter der Laserschwelle (links) und iiber
der Laserschwelle (rechts).

In Abbildung sind die Modenintensitat und die Linienbreite der lasenden Mode
iiber der Anregungleistung einer noch nicht mit PEL beschichteten Mikrodisk mit dem
Radius 7 = 1,51 um aufgetragen. Uber der Laserschwelle von Py, = 20,4 uW steigt die
Modenintensitdt superlinear an, zum gleichen Zeitpunkt fallt die FWHM der Mode auf
knapp ein Drittel ab. Fiir die Bestimmung der Linienhalbwertsbreiten wurde die Mode
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7.4. Mikrodisks mit PEL: Der optisch durchstimmbare Laser

in den einzelnen Spektren mit einem Lorentzfit angenéhert. Diese beiden Grofen sind
hinreichend, um zu zeigen, dass die gemessene Mode die Laserschwelle {iberschreitet.

7.4.2. Permanentes Durchstimmen der Resonatormoden

Im Anschluss an diese Vorcharakterisierung werden schrittweise jeweils zwei PEL-Dop-
pelschichten — beginnend mit PEI — aufgeschleudert. Nach jedem Schritt wird die Probe
wieder spektroskopisch vermessen, so dass die Verschiebung der WGM {iber den gesam-
ten Beschichtungsprozess dokumentiert ist.

% —e—Theoretische Rechnung 1
-2 i X % Experimentelle Daten

=

Schichtdicke (nm)

Abbildung 7.9.: Spektrale Modenverschiebung in Abhéngigkeit der Schichtdicke der aufgebrach-
ten Polyelektrolyte. Schwarze Sternchen fiir experimentelle Daten, rote Qua-
drate fiir die Rechnung. In den Insets elektronenmikroskopische Aufnahmen
der Mikrodisk vor dem Beschichten (unter 90 % aufgenommen) und mit 95
Doppellagen PEL (unter 85 % aufgenommen). Originalabbildung aus [I33].

Elektronenmikroskopische Aufnahmen der unbeschichteten Mikrodisk und der Mikro-
disk beschichtet mit 95 Doppelschichten sind in den Insets in Abbildung [7.9] gezeigt.
Die PEL Beschichtung umhiillt die MD homogen von allen Seiten. Die Giitefaktoren der
WGMs werden iiber den Beschichtungsprozess ausgewertet, die Giite nimmt im Rahmen
des Auflosungsvermdogens des PL-Messplatzes nicht signifikant ab.

Die Verschiebung einer ausgewéhlten Mode iiber der Schichtdicke (bestimmt mit den
Daten aus Abbildung [7.7)) ist in Abbildung aufgetragen (schwarze Sternchen), die
Mikrodisk hat wiederum den Radius r = 1,51 um. Da der effektive Brechungsindex
des Hintergrundes, der sich aus dem der PEL Schicht und der Luft zusammensetzt,
steigt, verschiebt die Mode wahrend der Beschichtung zu niedrigeren Energien, denn
das Modenvolumen nimmt zu. Die Verschiebung séttigt nach etwa 95 Doppelschichten,
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7. Durchstimmen von Mikrodisks mit Polyelektrolyten

was einer Schichtdicke von 77,4 nm entspricht; ab diesem Wert wird keine Anderung des
effektive Brechungsindex des Hintergrunds mehr erreicht.

Eine Rechnung zur Abschétzung der spektralen Verschiebung der WGM wurde von
Prof. Cedrik Meier durchgefiihrt durch Losung der Helmholtz Gleichung fiir einen zwei-
dimensionalen Wellenleiter

d 2

T~ (kj —n(2)k3) | H.(2) =0, (7.1)
wobei die Emissionswellenldnge einer Mode in der Mikrodisk vor dem Beschichten ky =
27 /X benutzt wird. Da die WGM auf Grund der Quantenfilmemission TE-artig sind,
wird hier mit der Komponente H,(z) des magnetischen Feldes entlang der Membra-
nebene z gerechnet. Der Wachstum der PEL Schicht wird in die Rechnung iiber eine
schrittweise Anderung des Brechungsindexprofils einbezogen. Obwohl diese analytische
Néherung des Problems nur das Schichtwachstum in vertikaler Richtung beachtet, in
lateraler Richtung aber vernachléssigt, hat sie gegeniiber der FDTD-Simulation den
Vorteil, dass auch monomolekulare Schichten berechnet werden kénnen, wéhrend die
FDTD-Simulation eine rdumliche Diskretisierung erfordert.

Die Ergebnisse der Rechnung (rote Quadrate) sind in Abbildung zusammen mit
den experimentellen Daten aufgetragen. Unter einer Schichtdicke von 40 nm stimmen
Experiment und Rechnung sehr gut iiberein; oberhalb dieser Schichtdicke ist die spek-
trale Modenverschiebung im Experiment hoher als in der Rechnung. Die Diskrepanz
kann damit erklirt werden, dass die Rechnung die Anderung des Brechungsindizes in
lateraler Richtung aufserhalb der Mikrodisk vernachléssigt. Die reale Verschiebung der
Mode setzt sich aber zusammen aus einer Rotverschiebung auf Grund der Anderung in
vertikaler und einer Rotverschiebung auf Grund der Anderung in lateraler Richtung.

Die maximale Energieanderung der WGM im Experiment ist AE = —15,1meV; in der
Rechnung ergibt sich eine Energieverschiebung von AFE},., = —11,5meV. Diese Rech-
nung und der Vergleich mit den experimentellen Daten lasst nun eine Abschétzung zu,
welchen Anteil die beiden unterschiedlichen Verschiebungen auf die resultierende spek-
trale Verschiebung der Mode haben. Die berechnete Energiednderung betragt 76 % der
experimentellen Daten. Die fehlenden 24 % der Verschiebung werden durch den Einfluss
des Hintergrundbrechungsindizes der MD auf die Mode in xy-Richtung hervorgerufen.
Das bedeutet, dass sich die spektrale Verschiebung der WGM der Mikrodisk zusammen-
setzt aus 76 % dem Einfluss in lateraler Richtung und 24 % dem Einfluss in zy-Richtung.

Die Sattigung der Modenverschiebung nach etwa 80 nm wird von der Rechnung sehr
gut wiedergegeben.

7.4.3. Temperaturbestiandigkeit

Um die Anwendbarkeit der Polyelektrolytbeschichtungen auch fiir Tieftemperaturexpe-
rimente — wie der Kopplung photonischer Resonatoren mit einzelnen Quantenpunkten —
zu zeigen, wird eine mit PEL beschichtete Mikrodiskprobe einem Kiihl- und Heizzyklus

96
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im Mikroskopkryostaten unterzogen, wobei wihrend des Zyklus sténdig Spektren der
MD aufgenommen werden. Die Position einer photonischen Mode in Abhéngigkeit der
Probentemperatur ist in Abbildung gezeigt. Von Raumtemperatur ausgehend wird
die Probe in 50 K-Schritten bis auf eine minimale Temperatur von 5 K abgekiihlt, nach
dem Erreichen der minimalen Temperatur wird langsam bis auf Raumtemperatur wieder
aufgeheizt.
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Abbildung 7.10.: Temperaturshift einer photonischen Mode in einer mit PEL beschichteten MD
wiahrend eines Kiihl-/Heizzyklus von RT bis 5 K.

Von 300 K bis 5 K verschiebt die photonische Mode um 20 meV zu hoheren Energi-
en auf Grund der Temperaturabhéngigkeit des Brechungsindizes des Membranmaterials
ngaas(T), die hauptsichlich auf der Abnahme der thermischen Ausdehnung mit abneh-
mender Temperatur beruht. Die Verschiebung der photonischen Mode durch die An-
derung von ngeas beruht auf zwei konkurrierenden Effekten: Einerseits dndert sich die
Modenwellenlénge im Material durch den niedrigeren Brechungsindex, dadurch sieht die
Mode ein kleineres Resonatorvolumen. Andererseits nimmt der Brechungsindexkontrast
mit dem Hintergrund ab, wodurch es zu einem groferen Modenvolumen kommt. Den
grofseren Einfluss hat hier die Abnahme des Brechungsindizes des Resonators, hieraus
resultiert die spektrale Verschiebung der WGM zu hoheren Energien.

Das bemerkenswerte Resultat dieser Messung ist aber, dass die photonische Mode nach
dem Aufheizen auf die Ausgangstemperatur genau auf ihre Ausgangslage zuriickkehrt,
was darauf schliefsen lasst, dass die Polyelektrolytschichten auf der Mikrodisk sowohl bei
sehr tiefen Temperaturen, als auch im Hochvakuum (107% mbar) stabil sind und es zu
keiner messbaren Strukturdnderung durch Ausgasungen oder Wasserentzug kommt.
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7. Durchstimmen von Mikrodisks mit Polyelektrolyten

Somit konnte gezeigt werden, dass das schrittweise und einfach durchzufithrende Auf-
bringen der PEL Doppelschichten fiir ein breites Spektrum von Experimenten mit pho-
tonischen Resonatoren anwendbar ist, bei denen die WGM permanent durchgestimmt
werden miissen, denn diese finden fast ausschlieflich bei tiefen Temperaturen statt.

7.4.4. Einfluss auf das Lasen im Resonator

Im Abschnitt[7.4.Twurde bereits gezeigt, dass die unbeschichteten Mikrodisks bei Raum-
temperatur iiber den Transparenzpunkt gepumpt werden kénnen, und eine oder mehrere
Moden dadurch in das Laser-Regime gebracht werden kénnen. Desweiteren wurde festge-
stellt, dass die Giitefaktoren durch das Beschichten mit Polyelektrolyten im Auflésungs-
vermogen des PL-Messplatzes nicht signifikant abnehmen. Es kann also angenommen
werden, dass auch bei den beschichteten MDs Moden noch zum Lasen gepumpt werden
konnen. Um dies zu bestétigen, werden pumpleistungsabhéangige Intensitatskurven iiber
den gesamten Beschichtungsprozess alle zehn Doppelschichten aufgenommen.
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Abbildung 7.11.: Unten: Abhéngigkeit einer WGM einer unbeschichteten MD von der Pump-
leistung. Oben: Die selbe Auftragung fiir die MD mit 95 Doppelschichten
PEL.

Ein Vergleich der Modenintensitat iiber der Pumpleistung vor und nach dem Be-
schichten mit 95 Doppellagen ist in Abbildung gezeigt. Unten ist noch einmal die
Pumpleistungsabhéngigkeit der Intensitdat der WGM vor dem Beschichten aufgetragen,
dariiber die gleiche Auftragung nach dem Beschichten. Nicht nur die Laserschwelle P,
ist von 20,4 uW auf 123,2 uW gestiegen, die Lasermode scheint nun auch schon bei
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1,0 - 10% counts zu sittigen. Zuriickzufiihren ist das frithere Sittigen auf Absorption und
Streuung in der dicken Polyelektrolytschicht.

Um den Anstieg der Laserschwelle weiter zu untersuchen, wird sie iiber den gesamten
Beschichtungsprozess ausgewertet und in Abbildung iiber der Anzahl der PEL-
Doppellagen aufgetragen. Erwéhnt werden muss zu dieser Auftragung, dass die azi-
muthale Quantenzahl der lasenden Mode wihrend des Beschichtungsprozesses nicht die
gleiche bleibt: Wegen der Verschiebung der Modenenergie verdindert sich der Uberlapp
mit der Quantenfilmemission, so dass bei einer bestimmten Schichtdicke eine konkurrie-
rende Mode besser gespeist wird und damit beginnt zu lasen.

Bestimmt man die Schichtdicke mit der Ellipsometriemessung aus Abb.[7.7] ergibt sich
die maximale Schichtdicke hier zu 77,4nm. Es zeigt sich, dass P, linear mit der PEL-
Schichtdicke dpg; ansteigt. Bis zur Sattigung der Modenverschiebung bei 95 Doppellagen
hat sich die Laserschwelle um den Faktor sechs erhoht. Dies lasst sich ebenfalls durch
mit zunehmendem dpg;, steigender Streuung und Absorption im PEL erklaren, wodurch
die absolute Intensitéit sowohl des Pumplasers auf der Probe als auch der gemessenen
PL-Intensitat abgesenkt wird, wohingegen die PEL-Schicht die Giiten der Moden nicht
signifikant beeinflusst, wie bereits in Kapitel beschrieben ist.
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Abbildung 7.12.: Abhéngigkeit der Laserschwelle der Mikrodisk von der Anzahl der PEL-
Doppellagen.

Die Streuverluste in der PEL Schicht kénnen mit dem Lambert-Beerschen Gesetz
abgeschitzt werden. Um zu bestétigen, dass das Ansteigen der Laserschwelle mit stei-
gender PEL Schichtdicke durch Streuung und nicht durch intrinsische Effekte hervor-
gerufen wird, sollen hier die Verluste beim Pumplaserlicht mit den Verlusten bei der
Photolumineszenzintensitiat der Probe verglichen werden.

Wie oben schon beschrieben, steigt die Laserschwelle nach dem Aufbringen von 77,4 nm
PEL um den Faktor sechs an. Ist dieser Effekt nur durch Streuung des Pumplasers her-
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vorgerufen, wird dieser also im Polyelektrolyten auf 1/6 abgeschwicht. Das selbe sollte
fiir die PL-Intensitat gelten. Die absolute gemessene Intensitéit einer photonischen Mo-
de vor dem Beschichten mit PEL wird bei einer beliebigen Pumpleistung unterhalb
der Laserschwelle (hier P, = 19 uW) abgelesen, wozu auch die Hintergrundlumineszenz
des Quantenfilms abgezogen wird. Die Intensitéit betrdgt [; = 40893 counts/s. Bei der
sechsfachen Pumpleistung (P, = 119 uW) wird nach dem PEL-Beschichten wieder die
absolute Intensitiat der Mode aufgenommen, sie betragt nun I, = 8768 counts/s, was dem
4,7-fachem des Ausgangswertes entspricht. Dieser Wert liegt ausreichend nahe an dem
Verlust des Pumplaserlichtes, um Streuung als einzigen Verursacher fiir das Ansteigen
der Laserschwelle anzunehmen.

Néahert man den Faktor der Abschwéchung in der PEL Schicht der Dicke d = 77,4 nm
mit Py/P(d) = 5 an, lasst sich der Absorptionskoeffizient 1 des Polyelektrolyten tiber
das Lambert-Beersche Gesetz berechnen:

P(d) = Py-e™. (7.2)

Hier ergibt sich nach dem Umstellen und Einsetzen fiir den Absorptionskoeffizienten
einer Schicht aus PEI/PAZO Doppellagen:

1 B, 71
" d“(P(d)) R

7.4.5. Optisches Durchstimmen der photonischen Mode

Bei den Grundlagen der Polyelektrolyte in Abschnitt wurde die cis-trans-Isomerie
von AZO-basierten Molekiilen bereits beschrieben. Das hier verwendete Polyanion PAZO
hat — wie der Name bereits vermuten lasst — einen AZO-Teil, der sich durch Beleuchtung
mit UV-Licht A < 370 nm umklappen lasst.

Es wurde bereits von URBAS et al. und WHITE et al. [134]-[1306] gezeigt, dass passive
photonische Strukturen wie Braggreflektoren auf Basis von Fliissigkristallen photoadres-
sierbar werden, wenn man den Fliissigkristallen Molekiile hinzufiigt, die einen AZO-Teil
haben, oder die Fliissigkristallmolekiile mit AZO-Gruppen funktionalisiert werden. So
konnten auch optische Anisotropien [I125] und Doppelbrechung [128|, 127] im LC optisch
ein- oder ausgeschaltet werden. Dariiber hinaus haben IKEDA und TsuTsuMI [137] den
Phasentibergang nematisch — fliissig-isotrop durch Bestrahlen mit UV-Licht ausgelost.
Aufserdem wurden bereits Oberflachengitter optisch in eine feste Schicht aus Polyelek-
trolyten geschrieben [129]. Diese Moglichkeiten, die Photoisomerie zu nutzen, waren
bisher aber alle passiv in der Reaktion auf die Photoisomerie. Keines der Experimente
zielte darauf ab, die Emission einer aktiven Lichtquelle durchzustimmen. Das Ziel ist
also, durch das Einbetten einer optisch aktiven Mikrodisk in den Polyelektrolyten ein
vollstéandig optisch arbeitendes, schaltbares Bauteil zu erreichen.

Um die Photoisomerie im Polyelektrolyten auszulésen, wird eine Xenonlampe benutzt,
deren Spektrum durch einen Infrarotfilter und einen Bandpassfilter auf den Wellenléan-
genbereich A = 340...380nm beschrinkt und auf die Probe kollimiert wird. Die auf
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der Probenoberfliche ankommende Leistung betrigt so noch etwa 0,02mW /cm?. Die
spektrale Position der WGM der Mikrodisk wird wiahrend des Bestrahlungsprozesses
aufgenommen, die Verschiebung zweier Moden in Abhéangigkeit der Bestrahlungsdauer
ist in Abbildung aufgetragen.

5 - -
L . a-
4t En |
@N\\N@

S 31 :
g ] . @7N\\N )
2 - -
: ' O

[ ]
1 - -
|
® Mode 1 |
OF = m Mode 2
0 5 10 15 20
Zeit UV (h)

Abbildung 7.13.: Verschiebung der WGM einer mit 77,4nm PEL beschichteten MD bei Be-
strahlung mit UV-Licht A = 340...380nm, 0,02 mW.

Die Moden schieben wahrend der Bestrahlung zu héheren Energien, die Verschiebung
AF ist im Rahmen der Messgenauigkeit fiir beide WGM gleich. Der Schreibprozess
séttigt nach etwa 20 h, die maximale Verschiebung ist dabei AE = 4,5meV. Auch FER-
REIRA et al. [I127] und DANTE et al. [I31] messen in ihren Arbeiten Schreibzeiten in
der Grokenordnung von Stunden, wobei ihre Messungen an PEI/PAZO Doppellagen
durchgefiihrt wurden, die mit dem LbL-Verfahren deponiert worden waren. Die Autoren
erklaren die hohen Schreibzeiten damit, dass die ionischen Wechselwirkungen zwischen
den Polyanionen und Polykationen in der Schicht die AZO-Teile der Molekiile davon ab-
halten, sich leicht umzuklappen. Es muss in der Schicht erst Raum geschaffen werden, der
das Umklappen erlaubt. Dies fiihrt zu hohen Schreibzeiten beim ersten Schreibprozess,
denn die Struktur der Schicht muss erst verdndert werden. Da die mit dem Aufschleu-
derverfahren abgeschiedenen Polyelektrolytschichten noch dichter gepackt sind, sind die
Schreibzeiten, die im vorliegenden Experiment gefunden werden, noch hoher.

Um zu kontrollieren, ob die Isomerisation nur durch das UV-Licht ausgelost wird,
wird die Probe vor der Sattigung mehrere Stunden mit cw Laserlicht der Wellenldnge
532 nm bestrahlt, wodurch aber keine messbare Modenverschiebung aufgetritt. Ebenso
wird auch nach Stunden im Dunkeln keine weitere Verschiebung der WGM gemessen,
was darauf schliefsen ldsst, dass der mit UV-Licht geschriebene Zustand relativ stabil ist.
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Die Verschiebung der photonischen Moden in der Mikrodisk wird ausgelost durch die
Anderung des Gleichgewichts zwischen den Zusténden cis und trans des PAZO Molekiils:
Durch die Bestrahlung mit UV-Licht, welches von Molekiilen im thermisch stabileren Zu-
stand trans absorbiert wird, werden die AZO-Teile der Molekiile umgeklappt und das
Gleichgewicht zwischen den beiden Zusténden verschiebt sich kontinuierlich zum ther-
misch weniger stabilen cis-Zustand. Dieser hat ein anderes Absorptionsverhalten [131]
und in der Folge auch einen anderen (komplexen) Brechungsindex n*(w) = n/(w)+in” (w),
wobei n”(w) den Extinktionskoeffizienten im absorbierenden Material wiedergibt. D.h.
die Verschiebung des Gleichgewichts zwischen den beiden Molekiilzustdnden verdndert
den Brechungsindex des Hintergrundes der MD, womit rein optisch Einfluss auf die
WGM genommen werden kann.

Um zu verifizieren, dass die Richtung der Modenverschiebung mit der Anderung des
komplexen Brechungsindizes n* iibereinstimmt, miissen noch weitere Betrachtungen er-
folgen: In einer Arbeit von Lvov et al. [138] findet man die Absorptionsspektren von PA-
70 enthaltenden PEL-Doppellagen fiir verschiedene Schichtdicken. Auch weit entfernt
auf der Wellenléingenskala vom Absorptionsmaximum des PAZO Molekiils bei 360 nm
steigt die Absorption mit steigender Schichtdicke noch leicht an. In der zitierten Arbeit
ist die Absorption bis zu einer maximalen Wellenldnge von 700 nm gezeigt, die Daten las-
sen aber eine Extrapolation bis zur fiir uns interessanten Wellenlédnge von 900 . .. 1000 nm
zu. Es ist also davon auszugehen, dass auch in diesem Wellenlangenintervall noch eine
signifikante Absorption im PAZO Molekiil stattfindet.

DANTE et al. [I31] haben zudem gezeigt, dass die Absorption nach der Bestrahlung
mit UV-Licht stark abfillt, da die Molekiile dadurch in den cis Zustand gebracht wer-
den. Auch diese steigende Absorption ldsst sich zu den hier relevanten Wellenldngen
extrapolieren. Die sinkende Absorption geht einher mit einem sinkenden komplexen Bre-
chungsindex n*, da dieser iiber den Extinktionskoeffizienten n” mit der Absorption

A=1-T=1-¢2"% (7.3)

verkniipft ist (unter der Annahme, dass die Reflexion R = 0 ist). Der niedrigere Bre-
chungsindex im Aufsenraum der Mikrodisk fithrt zu einem erhéhten Einschluss der Mode.
Konsistenterweise blauverschiebt die Mode der Mikrodisk also, bzw. schiebt zu hoherer
Energie.

In diesem Kapitel wurde gezeigt, dass Polyelektrolyte geeignet sind, voll optisch arbei-
tende, durchstimmbare Laser auf Basis von Mikrodisks herzustellen, obwohl der Schreib-
prozess noch relativ langsam ist, ist der angeregte Zustand sehr stabil. Das Verfahren
lasst sich auch bei tiefen Temperaturen und im Vakuum anwenden.
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8. Zusammenfassung und Ausblick

Ziel dieser Arbeit war es, neuartige Moglichkeiten zu finden, die resonanten Moden von
Mikrodisks und zweidimensionalen photonischen Kristallen von aufen spektral durchzu-
stimmen, und dariiberhinaus, die Abhéngigkeit der photonischen Moden von externen
Einfliissen besser zu verstehen.

Durch das Einbetten einer Mikrodisk in einen nematischen Fliissigkristall wurde ei-
ne Kopplung des elektromagnetischen Feldes der Welle und der Ausrichtung der LC-
Molekiile erreicht, so dass die WGM in der MD durch ein externes elektrisches Feld um
4,5meV blauverschoben werden konnte. Das selbe Experiment an einem photonischen
Kristall ergab lediglich eine Verschiebung der Mode um 0,5meV. FDTD Simulationen
und Direktorfeldmessungen geben Aufschluss iiber die Anfangs- und die finale Ausrich-
tung der LC-Molekiile: Ohne externes Feld sind die Molekiile planar auf der Mikrodisk
Unter- und Oberseite verankert. Der Direktor hat eine verschwindende z-Komponente
und setzt sich noch mindestens 1,5 um ins Kontinuum des LCs fort. Beim Anlegen des
elektrischen Feldes richten sich die Molekiile sukzessive parallel zu den Feldlinien aus.
Dieses Verstandnis des Direktorfeldes liefert ein vertieftes Verstédndnis iiber die Einfliisse
der Anderung des Brechungsindizes des MD-Hintergrundes auf die resonante Mode. Die
Energieinderung der WGM wird dominiert von der Anderung des Brechungsindizes in
vertikaler Richtung.

Der Einfluss des Fliissigkristalls auf die Laserschwelle und auf die Modenenergie ist
vom Radius der Mikrodisk abhéngig. Fiir die Laserschwelle wird ein kritischer Radius
von 2,2 um gefunden, unterhalb dessen die Laserschwelle durch das Einbetten der MD in
den LC abnimmt. Es wird angenommen, dass der umgebende Fliissigkristall einerseits
zu einem sanfteren Einschluss der Mode fiihrt, dadurch kénnen bei photonischen Kris-
tallen hohere Giitefaktoren realisiert werden [45]. Zudem kénnte der Fliissigkristall die
Oberflaichenrekombinationsgeschwindigkeit beeinflussen, und der durch den verdnderten
Brechungsindexkontrast geringere Einschluss kénnte zu einer Abnahme der Streuung
der Mode an den Mikrodiskkanten fiihren. Diese Effekte sind dafiir verantwortlich, dass
die Laserschwelle bei niedrigen MD-Radien durch das Einbetten in den LC abnimmt,
wahrend bei der MD ohne LC der optimale Radius hoher liegt, weil friither schon Ober-
flichenrekombination und Streuung an den Kanten dominant werden.

Ein 2D photonischer Kristall mit hexagonaler Symmetrie und L7-Kavitdt wurde zum
spektralen Durchstimmen der resonanten Mode schrittweise mit SiOy bedampft, wodurch
die WGM spektral um —8 meV verschiebt. Durch die Beschichtung nimmt die Giite der
Moden bis zur Sattigung bei einer Schichtdicke von 40 nm auf ;11 ab, dies ist auf Streuung
durch eine schlechte Schichtqualitidt und das unsymmetrische Beschichten nur auf der
Membranoberseite zuriickzufithren. Sowohl Richtung der Modenverschiebung als auch
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8. Zusammenfassung und Ausblick

Abnahme der Giite werden durch FDTD Simulationen bestétigt, wobei der Betrag der
Verschiebung im Experiment etwa doppelt so hoch ist.

Um den negativen Einfluss des unsymmetrischen vertikalen Brechungsindexprofils als
Folge des Aufdampfens von Siliziumdioxid zu umgehen, wurde im néchsten Experiment
die Atomlagenabscheidung als Beschichtungsprozess gewahlt. Die Schichten zeigen bei
AFM Messungen eine Rauigkeit von 1,4 nm und umgeben den Resonator homogen. Bei
einer Schichtdicke von 9nm TayOj5 schiebt die Mode um —6,5meV, die Giite der Moden
nimmt dabei nicht messbar ab.

Polyanion PAZO und Polykation PEI wurden mit einem einfachen Aufschleuderver-
fahren als monomolekulare Polyelektrolyt-Doppelschichten sowohl auf GaAs Substrat
als auch auf strukturierten MDs abgeschieden und der Schichtwachstum untersucht.
Die Rauigkeit von 15 Doppelschichten liegt bei 2,3nm, der Wachstum ist auf beiden
Proben linear, auf der ebenen GaAs Oberfliche ergibt sich ein Schichtwachstum von
0,69 nm/Doppellage, auf der Mikrodiskprobe von 0,82nm/Doppellage. Elektronenmi-
kroskopische Untersuchungen bestéatigen, dass die Mikrodisk durch die Beschichtung
homogen vom PEL eingeschlossen wird.

Die Energieéinderung einer WGM der MD wurde in Abhéngigkeit der steigenden
Schichtdicke aufgenommen, die Mode verschiebt bis zur Sattigung bei 80nm PEL-
Schichtdicke um —15,1 meV. Theoretische Rechnungen, die nur die Verdnderung des
Brechungsindexprofils in vertikaler Richtung beachten, geben den Punkt der Sattigung
sehr gut wieder, die Hohe der spektralen Verschiebung ist mit —11,5meV aber etwas
geringer als im Experiment, was darauf zuriickgefiihrt werden kann, dass die Effekte in
lateraler Richtung vernachléssigt wurden. Der Vergleich von Rechnung und Experiment
lasst schliefen, dass die Verschiebung der Mode zu etwa 75 % hervorgerufen wird von
den Einfliissen in vertikaler Richtung und zu 25 % in lateraler Richtung.

Die Laserschwelle steigt durch das Beschichten mit 95 Doppellagen PEL auf das Sechs-
fache des urspriinglichen Wertes an, da es in der PEL Schicht zu erhéhter Streuung und
Absorption kommt, die Zunahme von P, ist also kein intrinsischer Effekt des Resona-
tors. Die Stabilitdt der Polyelektrolyte auf der Mikrodisk fiir Tieftemperaturmessun-
gen wie z.B. Kopplungsexperimente mit einzelnen Quantenpunkten wurde gezeigt durch
einen Kiihl-/Heizzyklus, nach dem die photonische Mode wieder auf ihre spektrale Aus-
gangslage zuriick schiebt, was bestétigt, dass es bei den tiefen Temperaturen nicht zu
Ausgasungen oder Strukturdnderungen kommt.

Das in den PEL Doppelschichten verwendete Polyanion PAZO kann durch Bestrahlung
mit UV-Licht photoisomerisiert werden, dadurch kommt es in der PEL Schicht zu einer
Strukturdnderung, denn die AZO-Gruppe des Molekiils klappt unter der UV-Exposition
um, dadurch wird durch die Photoisomerisation die Absorption in der Schicht verringert.
Dies fiihrt zu einem geringeren komplexen Brechungsindex des Mikrodiskhintergrundes,
wenn die MD im PEL eingebettet ist, und damit zu einem verbesserten Einschluss
der WGM. Unter Bestrahlung mit UV-Licht der Wellenldnge 340...380 nm, 0,02 mW
blauverschiebt dadurch die resonante Mode um 4,5meV, die Sattigung wird nach 20
Stunden erreicht, was auf die starke ionische Wechselwirkung zwischen den Anionen
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und Kationen in der Schicht zuriickzufiihren ist, die das Umklappen der AZO Gruppe
behindert. Durch das Einbetten der MD in eine PEL Schicht kann also ein vollstdndig
optisch arbeitender durchstimmbarer Mikrodisklaser realisiert werden.

Es konnten in dieser Arbeit also eine Reihe neuer Verfahren zum Durchstimmen der
photonischen Moden von Mikroresonatoren entwickelt und untersucht werden. Es wurde
gezeigt, dass durch das Einbetten einer Mikrodisk in einen nematischen Fliissigkristall
ein elektrisch durchstimmbarer Mikrolaser erzeugt werden kann, und durch die Beschich-
tung mit Polyelektrolyten ein vollstédndig optisch arbeitender durchstimmbarer Mikro-
laser. Zum Vergleich zu der in Kapitel gezeigten Ubersichtstabelle wird die nun
erweiterte Tabelle [§ hier noch einmal gezeigt.

Verfahren | MDs | PCs | Temp.bereich | rev. Auflésung aktiv Nachteile
5K RT hoch | niedrig
Temperatur X X X X X X
L.tragerinjektion X X X X X kurze Lebensd.
schrittw. Atzen X | X X X
Nanooxidieren X X X X AFE < 4nm
hoher Aufwand
Monolagen Ads. X X X X X X
LC + Temp. | X X X X X X
LC + E-Feld | X X X X X X
Bedampfen SiO9 X X X X Abnahme Giite
ALD Tag0Os5 X X X X
PEL Aufschleudern | X X X X
PEL Isomerie X X X X X X

Tabelle 8.1.: Ubersicht iiber Verfahren zum Durchstimmen der Resonanzen in einer Mikrokavi-
tét, die in dieser Arbeit neu eingefiihrten Verfahren sind mit rot hervorgehoben.

Wie anfangs gefordert, wurden hauptséchlich Verfahren entwickelt, die auch bei Raum-
temperatur arbeiten konnen, die eine hohe Auflésung haben und zudem Verfahren, die in
einer permanenten Verschiebung der Mode resultieren. Wert gelegt wurde auch darauf,
neue Verfahren fiir die Verwendung bei Mikrodisks zu entwickeln.

Fiir weitergehende Experimente, die auch physikalische Erkenntnisse tiber die Einfliisse
auf die photonischen Moden der Resonatoren liefern, eignen sich besonders das Einbetten
der Kavitéten in Fliissigkristalle und das Beschichten mit photochromen Materialien, die
eine Photoisomerie durchlaufen kénnen.
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8. Zusammenfassung und Ausblick

Der Einfluss des Fliissigkristall auf die Laserschwellen der lasenden Moden der Mikro-
disks sollte noch weiter untersucht werden, dazu ist es sinnvoll, systematisch die Radien
von Mikrodisks mit und ohne LC zu reduzieren. Um den unterschiedlichen Einfluss der
Streuung und Oberflachenrekombinationsgeschwindigkeit auf den minimalen Radius zu
verifizieren sollten Mikrodisks mit noch geringeren Radien charakterisiert werden.

Um optisch durchstimmbare Mikrodisklaser zu realisieren, die schneller arbeiten, als
das hier mit der Verwendung der mit AZO-Gruppen funktionalisierten Polyelektrolyte
gelungen ist, wird die Verwendung von Diarylethenen vorgeschlagen, die unter Bestrah-
lung mit UV-Licht eine Open-Closed-Ring Isomerisation durchlaufen kénnen. Die Pho-
toisomerisation hat gegeniiber der trans-cis-Isomerisation den Vorteil, dass die Schicht-
struktur nicht verdndert werden muss. Dadurch ist diese Isomerisation des Diarylethens
um Grofenordnungen schneller.

Eine Erhohung der Energiednderung der resonanten Mode kann man hier zudem da-
durch erwarten, dass man den Emissionsbereich der WGM bei hoherer Energie — und da-
mit ndher am Absorptionsmaximum des einbettenden photochromen Materials — wahlt.
Um die Energie der resonanten Moden zu erhohen, kénnte man zu einem anderen Ma-
terialsystem wechseln.
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A. Anhang

A.1. MBE-Wachstumsparameter

In den folgenden Tabellen sind die Wachstumsparameter der drei verwendeten Proben-

materiale beschrieben.

Quantenpunkt-Material mit 33% Aluminiumanteil

Material Nr. 12780
Orientierung (100)

Schicht Wiederholung | Temperatur [°C| | Dauer [s| | Dicke [nm]
GaAs:Si 660,0 1537,7 299,9
A10’33Ga0767As 630,0 17,1 5,0
A10733Ga0767As 660,0 1695,2 495,0
GaAs 660,0 615,4 120,0
InAs Do: 16x 582,0 4.0 0,0
GaAs 572,0 41,0 8,0
GaAs 660,0 574,4 112,0

Quantenpunkt-Material mit 70% Aluminiumanteil

Material Nr. 12850

Orientierung (100)

Schicht Wiederholung | Temperatur [°C| | Dauer [s| | Dicke [nm]
GaAs:Si 650,0 1427,9 299,9
A10,70Ga0730As 620,0 7,2 570
A10,70Ga0,30As 650,0 710,2 495,0
GaAs 650,0 571,4 120,0
InAs Do: 12x 572,0 4.0 0,0
GaAs 562,0 38,1 8,0
GaAs 650,0 533,3 112,0

Quantenfilm-Material

Material Nr. 13608
Orientierung (100)
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Schicht Temperatur [°C]| | Dauer [s| | Dicke [nm)|
GaAs 643,0 2478 50,0
GaAs:Si 643,0 1486,6 300,0
Alp 70Gag g0As 643,0 1730,1 350,0
GaAs 643,0 2478 50,0
A10733Ga0,67As 643,0 33,2 10,0
GaAs 643,0 99,1 20,0
Ing 25 Gag 72 As 564 35,0 3,0
GaAs 564,0 49.5 10,0
GaAs 643,0 49,5 10,0
A10733Ga0,67As 643,0 32,6 9,8
GaAs 643,0 2478 50,0

A.2. Lithografieparameter

Die Probenpréaparation aller Proben fand ausschliefilich in einem Reinraum der Klasse
5 statt. Die Reinigung erfolgte mit Aceton und Isopropanol. Die folgenden Lithografie-
und Strukturierungsparameter unterscheiden sich je nach verwendetem Lack.

Optische Lithografie Positivlack

Lack
Schleudern
Aushéarten
Belichtung
Entwickeln

Stopper
Remover

AZ 1518 von MicroChemicals

30s bei 6000 U/min

45s bei 90°C

15s

20s in AZ 400k von MicroChemicals,
verdiinnt mit Reinstwasser im Verhéltnis 1:4
Reinstwasser 30s
Aceton 20 s

Elektronenstrahllithografie Negativlack

Lack
Schleudern
Aushéarten

Strahlstrohm

Blende

Elektronendosis

Entwickeln
Stopper
Remover

108

ma-N 2405 von micro resist technology

30s bei 6000 U/min

90s bei 90°C
Beschleunigungsspannung 20 kV

200 pA

20 um

80 uC/cm?
45 s in ma-D 532 von micro resist technology
Reinstwasser 30s
Aceton 20 bis zu Stunden (nach Plasmaétzen)



A.2. Lithografieparameter

Elektronenstrahllithografie Positivlack

Lack

Schleudern

nominelle Schichtdicke
Aushérten

Beschleunigungsspannung

Strahlstrohm
Blende
Elektronendosis
Punktbelichtung
Punktdosis
Entwickeln
Stopper
Remover

Plasmaatzprozess GaAs

Elektrodentemperatur
Kammerdruck
Leistung RF

Leistung ICP

Fluss SiCly

Fluss Ar

DC-Bias

Dauer

Plasmaatzprozess SiO;

Elektrodentemperatur
Kammerdruck
Leistung RF

Leistung ICP

Fluss CHF;

Fluss Ar

DC-Bias

Dauer

PECVD SiO,

Elektrodentemperatur
Kammerdruck
Leistung RF

ZEP 520a von ZEON Corporation
60s bei 3500 U/min

380 nm

120s bei 180°C

20kV

90 pA

20 pm

27 uC/cm?

3,5 us

0,316 fAs

75s in ZED-500 von ZEON Corporation
Isopropanol 30s

5min bei 75°C in 1165 von Rohm and Haas Electronic Materials

20°C

2,0 mTorr
23 W

60 W

4,5 sccm

4,5 sccm
210V

150 bis 180 s

20°C

30,0 mTorr
150 W

12 sccm

38 sccm
620V
105

300°C
1000,0 mTorr
20 W
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Leistung ICP —

Fluss SiH, 400 sccm
Fluss N,O 400 sccm
Brechungsindex 1,46
Dauer 66 s

A.3. Transmissionspektren

Transmission des Strahlteilers

Der im PL-Aufbau verwendete Strahlteiler besteht aus beschichtetem Quarzglas und
wurde in der optischen Werkstatt der Universitdat Duisburg-Essen entworfen und her-
gestellt. Die verschwindende Transmission im Bereich von 730 — 830 nm wurde durch
Beschichtungen mit diinnen Schichten erreicht. Die Transmissionseigenschaften unter
einem FEinfallswinkel von 45° sind in Abbildung gezeigt.

10 ' ]Pum'plasler ' .

B [*) 0
(==} (==} S

Transmission (%)

[\
S

0 QW-Emission QD—Emissilon

700 800 900 1000 1100 _ 1200
Wellenldnge (nm)

Abbildung A.1.: Transmission des Strahlteilers unter einem Einfallswinkel von 45°.

Im Bereich der Wellenlénge der beiden Pumplaser bei 780 nm ist die Transmission des
Strahlteilers nahezu null, d.h. das Laserlicht wird vollstdndig auf die Probe reflektiert
und gelangt auferdem nicht in den Ausgangsstrahlengang. Im Wellenldngenintervall, in
dem die beiden Probenmateriale Photolumineszenz zeigen Agy = 900...1000 nm und
Agp = 1100...1300 nm, wird die Intensitit der elektromagnetischen Welle zu ewa 95 %
transmittiert, so dass das PL-Licht zum Spektrometer geleitet werden kann.
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Transmission der ITO beschichteten Deckglaser

Abbildung zeigt das Transmissionsspektrum der mit I'TO beschichteten Deckgléaser
unter einem Einfallswinkel von 0°, die bei den mit Fliissigkristallen préaparierten Proben,
die F-feldabhéngig gemessen wurden, als obere Elektrode dienten.Die Transmission liegt
iiber den gesamten fir die Messungen interessanten Bereich bei etwa 85 %.

100 —Transmission |

B D o]
=] (e =]
T T T

1 1

Transmission (%)

[\
()
T

QW-Emission QD—Emissi_ on

oL Pumplaser | | |

700 800 900 1000 1100 1200
Wellenldnge (nm)

Abbildung A.2.: Transmission der mit I'TO beschichteten Deckgléser unter einem Einfallswinkel
von 0°.

111



A. Anhang

112



Literaturverzeichnis

[
2l
131

191

[10]

[11]

[12]

[13]

[14]

[15]

E. Yablonovitch, Phys. Rev. Lett. 58, 2059 (1987).
S. John, Phys. Rev. Lett. 58, 2486 (1987).

S. L. McCall, A. F. J. Levi, R. E. Slusher, S. J. Pearton, and R. A. Logan, Appl.
Phys. Lett. 60, 289 (1992).

Y .-S. Choi, K. Hennessy, R. Sharma, E. Haberer, Y. Gao, S. P. DenBaars, S. Na-
kamura, E. L. Hu, and C. Meier, Appl. Phys. Lett. 87, 243101 (2005).

J. Vuckovi¢ and Y. Yamamoto, Appl. Phys. Lett. 82, 2374 (2003).

C. Fabre, in Confined Photon Systems, Ed.: H. Benisty, J. M. Gérard, R. Houdré,
J. Rarity, and C. Weisbuch, Spring, Berlin (1999).

K. Srinivasan and O. Painter, Nature 450, 862 (2007).

M. Nomura, N. Kumagai, S. Iwamoto, Y. Ota, and Y. Arakawa, Opt. Express 17,
15975 (2009).

P. Michler, A. Kiraz, L. Zhang, C. Becher, E. Hu, and A. Imamoglu, Appl. Phys.
Lett. 77, 184 (2000).

A. Kiraz, P. Michler, C. Becher, B. Gayral, A. Imamoglu, L. Zhang, and E. Hu,
Appl. Phys. Lett. 78, 3932 (2001).

J. R. Buck and H. J. Kimble, Phys. Rev. A 67, 033806 (2003).

C. J. Hood, T. W. Lynn, A. C. Doherty, A. S. Parkins, and H. J. Kimble, Science
287, 1447 (2000).

P. Michler, A. Kiraz, C. Becher, W. V. Schoenfeld, P. M. Petroff, L. Zhang, E. Hu,
and A. Imamoglu, Science 290, 2282 (2000).

I. Fushman, D. Englund, A. Faraon, N. Stoltz, P. Petroff, and J. Vuckovi¢, Science
320, 769 (2008).

A. Faraon, D. Englund, I. Fushman, J. Vuckovi¢, N. Stoltz, and P. Petroff, Appl.
Phys. Lett. 90, 213110 (2007).

113



Literaturverzeichnis

[16]

[17]

[18]

[19]

[20]

21

[22]
23]

[24]

[25]

[26]

27]
28]
[29]

[30]
[31]
[32]
[33]
[34]

114

P. Michler, A. Imamoglu, M. D. Mason, P. J. Carson, G. F. Strouse, and S. K.
Burato, Nature 406, 968 (2000).

A. Badolato, K. Hennessy, M. Atatiire, J. Dreiser, E. Hu, P. M. Petroff, and A.
Imamoglu, Science 308, 1158 (2005).

K. Hennessy, C. Hogerle, E. Hu, A. Badolato, and A. Imamoglu, Appl. Phys. Lett.
89, 041118 (2006).

S. Strauf, M. T. Rakher, I. Carmeli, K. Hennessy, C. Meier, A. Badolato, M. J. A.
DeDood, P. M. Petroff, E. L. Hu, E. G. Gwinn, and D. Bouwmeester, Appl. Phys.
Lett. 88, 043116 (2006).

K. Srinivasan and Oscar Painter, Appl. Phys. Lett. 90, 031114 (2007).

A. V. Kavokin, J. J. Baumberg, G. Malpuech, F. P. Laussy, Microcavities, Oxford
University Press, Inc., New York (2007).

Lord Rayleigh, Scientific Papers 5, pp. 617 (1912).

M. H. Shih, K. S. Hsu, Y. C. Wang, Y. C. Yang, S. K. Tsai, Y. C. Liu, Z. C. Chang,
and M. C. Wu, Opt. Express 17, 991 (2009).

M. H. Shih, K. S. Hsu, W. Kunag, Y. C. Yang, Y. C. Wang, S. K. Tsai, Y. C. Liu,
Z. C. Chang, and M. C. Wu, Opt. Lett. 34, 2733 (2009).

A. Morang, Y. Zhang, B. Martin, K. P. Huy, D. Amans, P. Benech, J. Verbert, E.
Hadji, and J-M. Fédéli, Opt. Express 14, 12814 (2006).

A. Yariv, Photonics, 6th Ed., Oxford University Press, Inc., New York (2007), S.
111.

M. K. Chin, D. Y. Chu, and S.-T. Ho, J. Appl. Phys. 75, 3302 (1994).
J. D. Leslie and K. Knorr, J. Eletrochem. Soc. 121, 263 (1974).

S. T. Wu, C. S. Wu, M. Warenghem, and M. Ismaili, Opt. Eng. (Belling- ham) 32,
1775 (1993).

M. Born and E. Wolf, Principle of Optics, 6th ed., Pergamon, New York, (1980).
J. Li, and S.-T. Wu, J. Appl. Phys. 95, No. 3 (2004).

D. T. F. Marple, J. Appl. Phys. 35, 1241 (1964).

Lord Rayleigh, Phil. Mag. 24, 145 (1887).

H. Ghiradella, Appl. Opt. 30, 3492 (1991).



Literaturverzeichnis

[35] L. P. Biro, Zs. Balint, K. Kertész, Z. Vértesy, G. 1. Mark, Z. E. Horvarth, J. Balazs,
D. Méhn, I Kiricsi, V. Lousse, and J. P. Vigneron, Phys. Rev. E 67, 021907 (2003).

[36] A. R. Parker, D. R. McKenzie, and M. C. J. Large, J. Exp. Biol. 201, 1307 (1998).

[37] J. D. Joannopoulos, S. G. Johnson, J. N. Winn, R. D. Meade, Photonic Crystals,
Second Edition, Princeton University Press, Princeton and Oxford (2008).

[38] T. Ochiai and K. Sakoda, Phys. Rev. B 63, 125107 (2001).

[39] J. R. Wendt, G. A. Vawter, P. L. Gourley, T. M. Brennan, and B. E. Hammons, J.
Vac. Sci. & Tech. B 11, 2637 (1993).

[40] K. A. Piegdon, Kopplung photonischer Resonatoren mit Flissigkristallen, Diplom-
arbeit, Universitdt Duisburg-Essen (2007).

[41] O. Painter, R. K. Lee, A. Scherer, A. Yariv, J. D. O’Brian, P. D. Dapkus, and L.
Kim, Science 284, 1819 (1999).

[42] C. Reese, B. Gayral, B. D. Gerardot, A. Imamoglu, P. M. Petroff, and E. Hu, J.
Vac. Sci. Technol. B 19, 2749 (2001).

[43] K. J. Vahala, Nature 424, 839 (2003).
[44] O. Painter, J. Vuckovi¢, and A. Scherer, J. Opt. Soc. Am. B 16, 275 (1999).
[45] Y. Akahane, T. Asano, B.-S. Song, and S. Noda, Appl. Phys. Lett. 83, 1512 (2003).

[46] Y.-S. Choi, M. T. Rakher, K. Hennessy, S. Strauf, A. Badolato, P. M. Petroff, D.
Bouwmeester, and E. L. Hu, Appl. Phys. Lett. 91, 031108 (2007).

[47] Y. Akahane, T. Asano, B.-S. Song, and S. Noda, Nature 425, 944 (2003).
[48] X. Yang and C. W. Wong, Opt. Express 15, 4763 (2007).

[49] K. Hennessy, A. Badolato, M. Winger, D. Gerace, M. Atatiire, S. Gulde, S. Félt,
E. L. Hu, and A. Imamoglu, Nature 445, 896 (2007).

[50] K. Hennessy, C. Reese, A. Badolato, C. F. Wang, A. Imamoglu, P. M. Petroff, and
E. L. Hu, J. Vac. Sci. Technol. B 21, 2918 (2003).

[51] H.-Y. Ryu, J.-K. Hwang, and Y.-H. Lee, Phys. Rev. B 59, 5463 (1999).

[52] Y. Chen, R. Cingolani, L. C. Andreani, F. Bassini, and J. Massies, Il Nuevo Cimento
10, 847 (1988).

[53] C. Kim, Y.-J. Kim, E.-S. Jang, G.-C. Yi, and H. H. Kim, Appl. Phys. Lett. 88,
093104 (2006).

115



Literaturverzeichnis

[54] S. S. Kim, Y.-J. Kim, G.-C. Yi, and H. Cheong, J. Appl. Phys. 106, 094310 (2009).

[55] D. J. Gargas, M. C. Moore, A. Ni, S.-W. Chang, Z. Zhang, S.-L. Chuang, and P.
Yang, Acs Nano 4, 3270 (2010).

[56] X. Liu, W. Fang, Y. Huang, X. H. Wu, S. T. Ho, H. Cao, and R. P. H. Chang,
Appl. Phys. Lett. 84, 2488 (2004).

[57] J. H. Davies, The Physics of low-dimensional semiconductors, Cambridge University
Press, Cambridge (1998).

[58] N. G. Anderson, W. D. Laidig, R. M. Kolbas, and Y. C. Lo, J. Appl. Phys. 60,
2361 (1986).

[59] I. N. Stranski and L. von Krastanow, Akad. Wiss. Lit. Mainz. Math.-Nat. Kl. IIb
146, 797 (1939).

[60] V. A. Shchukin, D. Bimberg, Rev. Mod. Phys. 71, 1125 (1999).
[61] J. Alsmeier, E. Batke, and J. P. Kotthaus, Phys. Rev. B 41, 1699 (1990).
[62] T. Demel, D. Heitmann, P. Grambow, and K. Poog, Phys. Rev. Lett. 64, 788 (1990).

[63] H. Drexler, D. Leonhard, W. Hansen, J. P. Kotthaus, and P. M. Petroff, Phys. Rev.
Lett. 73, 2252 (1994).

[64] R. Rinaldi, P. V. Giugno, R. Cingolani, H. Lipsanen, M. Sopanen, J. Tulkki, and J.
Ahopelto, Phys. Rev. Lett. 77, 342 (1996).

65| V. Fock, Z. Phys. 47, 446 (1928).
[65] : ys. 47,
[66] C. G. Darwin, Proc. Cambridge Phil. Soc. 27, 86 (1930).

[67] C. Cohen-Tannoudji, B. Diu, and F. Laloé, Quantum Mechanics, Vol. 1, Wiley &
Sons (1977).

[68] J.-Y. Marzin, J.-M. Gérard, A. Izraél, D. Barrier, and G. Bastard, Phys. Rev. Lett.
73, 716 (1994).

[69] M. Grundmann, J. Christen, N. N. Ledentsov, J. Bohrer, D. Bimberg, S. S. Ru-
vimov, P. Werner, U. Richter, U. Gosele, J. Heydenreich, V. M. Ustinov, A. Y.
Egorov, A. E. Zhukov, P. S. Kop’ev, and Z. 1. Alferov, Phys. Rev. Lett. 74, 4043
(1995).

[70] T. H. Maiman, Nature 187, 4736 (1960).

[71] A. Einstein, Physikalische Zeitung 18, 121 (1917).

116



Literaturverzeichnis

[72]
73]

[74]

[75]

[76]
[77]

78]

[79]

A. E. Siegman, Lasers, University Science Books, Mill Valley (1986).

C. Becher, A. Kiraz, P. Michler, A. Imamoglu, W. V. Schoenfeld, P. M. Petroff, L.
Zhang, and E. Hu, Phys. Rev. B 63, 121312 (2001).

F. Hofbauer, S. Grimminger, J. Angele, G. Béhm, R. Meyer, M. C. Amann, and J.
J. Finley, Appl. Phys. Lett. 91, 201111 (2007).

I. Fushman, E. Waks, D. Englund, N. Stoltz, P. Petroff, and J. Vuckovi¢, Appl.
Phys. Lett. 90, 091118 (2007).

K. Busch and S. John, Phys. Rev. Lett. 83, 967 (1999).

S. W. Leonard, J. P. Mondia, H. M. van Driel, O. Troader, S. John, K. Busch, A.
Birner, U. Gosele, and V. Lehmann, Phys. Rev. B 61, 2389 (2000).

D. Kang, J. E. Maclennan, N. A. Clark, A. A. Zakhidov, and R. H. Baughman,
Phys. Rev. Lett. 86, 4052 (2001).

M. Ozaki, Y. Shimoda, M. Kasano, and K. Yoshino, Adv. Mater. 14, No. 7 (2002).

[80] Y. Shimoda, M. Ozaki, and K. Yoshino, Appl. Phys. Lett. 79, No. 22 (2001).

[81]

[82]

83]

[84]
[85]

[86]

87]

88

Ch. Schuller, F. Klopf, J. P. Reithmaier, M. Kamp, and A. Forchel, Appl. Phys.
Lett. 82, No. 17 (2003).

G. Mertens, R. B. Wehrspohn, and H.-S. Kitzerow, Appl. Phys. Lett. 87, 241108
(2005).

M. A. Diindar, H. H. J. E. Kicken, A. Yu. Silov, R. Nétzel, F. Karouta, H. W. M.
Salemink, and R. W. van der Heijden, Appl. Phys. Lett. 95, 181111 (2009).

K. A. Piegdon, H. Matthias, C. Meier, and H.-S. Kitzerow, Proc. SPIE 6911, (2008).

K. A. Piegdon, M. Offer, A. Lorke, M. Urbanski, A. Hoischen, H.-S. Kiterow, S.
Declair, J. Forstner, T. Meier, D. Reuter, A. D. Wieck, and C. Meier, Physica E
42, 2552 (2010).

K. A. Piegdon, S. Declair, J. Forstner, T. Meier, H. Matthias, M. Urbanski, H.-S.
Kitzerow, D. Reuter, A. D. Wieck, A. Lorke, and C. Meier, Opt. Express 18, 7946
(2010).

J. Forstner, C. Meier, K. A. Piegdon, S. Declair, A. Hoischen, M. Urbanski, T.
Meier, and H.-S. Kitzerow, Nonlinear Optics: Materials, Fundamentals and Appli-
cations, OSA Technical Digest (2009).

J. M. Ballingall and C. E. C. Wood, Appl. Phys. Lett. 41, 10 (1982).

117



Literaturverzeichnis

[89] S. Adachi and K. Oe, J. Electrochem. Soc. 130, 12 (1983).

[90] W. S. Lau, E. F. Chor, S. P. Kek, W. H. bin Abdul Aziz, H. C. Lim, C. H. Heng,
and R. Zhao, Jpn. J. Appl. Phys. 36, 3770 (1997).

[91] B. Gayral, J. M. Gerard, A. Lemaitre, C. Dupuis, L. Manin, and J. L. Pelouard,
Appl. Phys. Lett. 75, 13 (1999).

[92] H. Huang, Y. Huang, and X. Ren, J. Vac. Sci. Technol. B 20, 3 (2002).
[93] H. Stegemeyer, Liquid Crystals, Steinkopff Darmstadt (1994).

[94] 1. C. Khoo, S. T. Wu, Optics and nonlinear Optics of Liquid Crystals, World Scien-
ticic Publishing, Singapore (1993).

[95] M. Humar, M. Ravnik, S. Pajk, and 1. Musevi¢, Nature Photonics 3, pp.595-600
(2009).

[96] 1. C. Khoo, Liquid Crystals, Second Edition, John Wiley & Sons, Inc., Hoboken,
New Jersey (2007).

[97] Ch. Schuller, J. P. Reithmaier, J. Zimmermann, M. Kamp, and A. Forchel, Appl.
Phys. Lett. 87, 121105 (2005).

[98] G. Mertens, T. Roder, H. Matthias, H. Marsmann, and H.-S. Kitzerow, Appl. Phys.
Lett. 83, No. 15 (2003).

[99] M. Urbanski, K. A. Piegdon, C. Meier, and H.-S. Kitzerow, Liq. Cryst. 38, 475
(2011).

[100] A. Kilian, Lig. Cryst. 14, 1189 (1993).

[101] P. Poulin and D. A. Weitz, Phys. Rev. E: Stat., Nonlinear Soft Matter Phys. 57,
626 (1998).

[102] I. I. Smalyukh, S. V. Shiyanovskii, O. D. Lavrentovich, Chem. Phys. Lett. 336, 88
(2001).

[103] T. Baba and D. Sano, IEEE J. Sel. Top. Quant. 9, 1340 (2003).
[104] M. Fujita, A. Sakai, and T. Baba, IEEE J. Sel. Top. Quant. 5, 673 (1999).

[105] T. Baba, K. Inoshita, H. Tanaka, J. Yonekura, M. Ariga, A. Matsutani, T. Miya-
moto, F. Koyama, and K. Iga, J. Lightwave Technol. 17, 2113 (1999).

[106] H. Ichikawa, K. Inoshita, and T. Baba, Appl. Phys. Lett. 78, 2119 (2001).
[107] B. E. Little and S. T. Chu, Opt. Lett. 21, 1390 (1996).

118



Literaturverzeichnis

[108] B.-J. Li and P.-L. Liu, IEEE J. Quantum Electron. 33, 791 (1997).

[109] K. Srinivasan, M. Borselli, O. Painter, A. Stintz, and S. Krishna, Opt. Express 14,
1094 (2006).

[110] V. A. Mandelshtam and H. S. Taylor, J. Chem. Phys. 107, 6756 (1997). Erratum,
ibid. 109, 4128 (1998).

[111] K. B. Blodgett, J. Am. Chem. Soc. 56, 495 (1934).

[112] K. B. Blogdett, I. Langmuir, Phys. Rev. 51, 964 (1937).

[113] G. Decher, and J.-D. Hong, Makromol. Symp. 1991, 46, 321.

[114] G. Decher, J.-D. Hong, and J. Schmitt, Thin Solid Films 1992, 210/211, 831.
[115] G. Decher, and J. Schmitt, Progr. Colloid Polym. Sci. 1992, 89, 160-164.

[116] J. Schmitt, T. Griinewald, T. Kjeer, K.Pershan, G. Decher, and M. Loésche, Ma-
cromolecules 1993, 26, 7058 ff..

[117] G. Decher in Multilayer Thin FilmsEd.: G. Decher, and J. B. Schlenoff, WILEY-
VCH, Weinheim (2003).

[118] G. Decher, Science 277, 1232 (1997).

[119] P. Bertrand, A. Jonas, A. Laschewsky, and R. Legras, Macromol. Rapid Commun.
21, 319 (2000).

[120] P. A. Chiarelli, M. S. Johal, J. L. Casson, J. B. Roberts, J. M. Robinson, and H.-L.
Wang, Adv. Mater. 13, 15 (2001).

[121] J. Cho, K. Char, J.-D. Hong, and K.-B. Lee, Adv. Mater. 13, 14 (2001).

[122] P. A. Chiarelli, M. S. Johal, D. J. Holmes, J. L. Casson, J. M. Robinson, and H.-L.
Wang, Langmuir 18, 168 (2002).

[123] H. Rau in Photochemistry and Photophysics, Ed.: J. F. Rabeck, CRC Press, Boca
Raton, FL 1990, vol. 2, p. 119.

[124] B. Tieke, M. Pyrasch, and A. Toutianoush in Multilayer Thin Films, Ed.: G.
Decher, and J. B. Schlenoff, WILEY-VCH, Weinheim (2003).

[125] Th. Fischer, L. Léasker, J. Stumpe, and S. G. Kostromin, J. Photochem. Photobiol.
A 80, 453 (1994).

[126] T. Todorov, L. Nikolova, and N. Tomova, Appl. Opt. 23, 23 (1984).

119



Literaturverzeichnis

[127] Q. Ferreira, P. J. Gomes, M. Raposo, J. A. Giacometti, O. N. Oliveira, Jr., and P.
A. Ribeiro, J. Nanosci. Nanotechnol. 7, 8 (2007).

[128] D. S. dos Santos, Jr., M. R. Cardoso, F. L. Leite, R. F. Aroca, L. H. C. Mattoso,
O. N. Oliveira, Jr., and C. R. Mendonga, Langmuir 22, 6177 (2006).

[129] O. N. Oliveira, Jr., D. S. dos Santos, Jr., D. T. Balogh, V. Zucolotto, C. R. Men-
donga, Adv. Colloid Interface Sci. 116, 179-192 (2005).

[130] J. L. Casson, D. W. McBranch, J. M. Robinson, H.-L.. Wang, J. B. Roberts, P. A.
Chiarelli, and M. S. Johal, J. Phys. Chem. B. 104, 11996 (2000).

[131] S. Dante, R. Advincula, C. W. Frank, and P. Stroeve, Langmuir 15 193 (1999).

[132] W. T. S. Huck, L. Yan, A. Stroock, R. Haag, and G. M. Whitesides, Langmuir 15,
6862 (1999).

[133] K. A. Piegdon, M. Lexow, G. Grundmeier, K. Péarschke, D. Mergel, D. Reuter, A.
D. Wieck, H.-S. Kitzerow, and C. Meier, All-optical tunability of microdisk lasers
via polyelectrolyte functionalization, submitted to Adv. Mater. (2011).

[134] A. Urbas, J. Klosterman, V. Tondiglia, L. Natarajan, R. Sutherland, O. Tsutsumi,
T. Ikeda, and T. Bunning, Adv. Mater. 16, 1453 (2004).

[135] T. J. White, R. L. Bricker, L. V. Natarajan, V. P. Tondiglia, L. Green, Q. Li, and
T. J. Bunning, Optics Express 18, 173 (2010).

[136] A. Urbas, V. Tondiglia, L. Natarajan, R. Sutherland, H. Yu, J.-H. Li, and T.
Bunning, J. Am. Chem. Soc. 126, 13580 (2004).

[137] T. Ikeda and O. Tsutsumi, Science 268, 1873 (1995).
[138] Y. Lvov, S. Yamada, and T. Kunitake, Thin Solid Films 300, 107 (1997).

120



Danksagung

An dieser Stelle moéchte ich mich noch bei einigen Menschen bedanken, die mich wéhrend
meiner Zeit als Doktorandin begleitet und unterstiitzt haben.

Als erstes ist da Prof. Dr. Cedrik Meier zu nennen, dem ich fiir die intensive Betreuung,
viele Jahre guter Zusammenarbeit, interessante Gespriache und das entgegengebrachte
Vertrauen danke. Zudem zolle ich ihm Dank fiir die Durchfiihrung der Rechnung zu den
Polyelektrolyten.

Prof. Dr. Axel Lorke von der Uni Duisburg-Essen und seiner gesamten Arbeitsgrup-
pe so wie den ehemaligen Mitarbeitern mochte ich danken fiir die gute Zusammen-
arbeit und Kooperation. Ebenso danke ich Prof. Dr. Kitzerow und Martin Urbanski
fiir die fruchtbare Kooperation, die Préparation der Proben mit den Fliissigkristallen
und die Direktorfeldmessungen. Matthias Lexow danke ich fiir die Einwellenldngen-
Ellipsometriemessungen und Klaus Parschke fiir die spektralen Ellipsometriemessungen.
Desweiteren mochte ich mich bei Prof. Dr. Torsten Meier und Dr. Jens Forstner fiir die
Kooperation und Stefan Declair fiir die FDTD Simulationen danken.

Mein Dank geht auch nach Bochum an Dr. Dirk Reuter und Prof. Dr. Andreas Wieck,
die mich wahrend der gesamten Zeit mit Probenmaterial versorgt haben. Fiir die ALD
Beschichtungen danke ich Dr. Adriana Szeghalmi, und fiir die AFM Messungen Irina
Laubenstein und Philipp Kroger.

Fiir die gute Zusammenarbeit und den guten Gruppenzusammenhalt danke ich al-
len heutigen und ehemaligen Mitarbeitern der Arbeitsgruppe, dies sind insbesondere
Marcel Ruth, Minisha Metha, Christina Fobbe, Manuel Bader, Igor Tolstoschein, Irina
Laubenstein, Sandro Hoffmann und Dennis Wecker.

Dariiber hinaus danke ich meiner Familie, meinen Freunden und Studienkollegen fiir
die psychologische und personliche Unterstiitzung, viel Kraft, rauschende Feste und an-
regende Diskussionen; hier méchte ich personlich nennen: meine Mutter Monika Piegdon,
meinen Vater Alfred Piegdon, meine Geschwister Julia Henfler und David Piegdon, Ca-
rola Jansen, Nadine Fischer und Nadine van der Schoot, Natalia Kedyarova, Ramona
Niinthel, Nathan Nielsch, Arkadius Ganczarczyk, Anne Warland, Anna Griinebohm,
Martin Magiera und Mario Siewert mit seiner Frau Mareijke.

121






Versicherung

Ich erklére, dass ich diese Dissertation selbststéndig verfasst und alle benutzten Quellen
und Hilfsmittel vollsténdig angegeben habe. Ich erklire weiterhin, dass ich weder friiher
noch gleichzeitig ein Promotionsverfahren in einem anderen Fachbereich bzw. einer an-
deren Fakultdt beantragt habe.

Ulm, den 9. Juli 2011

123



	Einleitung
	Grundlagen
	Allgemeines zu Mikroresonatoren
	Mikrodisks
	Photonische Kristalle
	Lichteinkopplung in Mikroresonatoren
	Das Laser-Regime
	Durchstimmen photonischer Resonatoren

	Probenpräparation
	Die verwendeten Schichtstrukturen
	Herstellung der Mikrodisks
	Herstellung photonischer Kristalle

	Photolumineszenz-Spektroskopie
	Kopplung photonischer Resonatoren mit Flüssigkristallen
	Grundlagen und Eigenschaften von Flüssigkristallen
	Die flüssigkristallinen Phasen
	Die Eigenschaften der nematischen Phase
	Die Doppelbrechung im nematischen Flüssigkristall
	Elastische Eigenschaften nematischer Flüssigkristalle

	Einfluss der Flüssigkristalle auf die Resonatoren
	Präparation der Resonatorproben mit Flüssigkristallen
	Mikrodisks mit Flüssigkristallen
	Elektrisches Durchstimmen der photonischen Moden
	FTDT Simulationen
	Untersuchungen des Direktorfeldes
	Einfluss des Flüssigkristalls auf Mikrodisklaser

	Photonische Kristalle mit Flüssigkristallen

	Permanentes Durchstimmen photonischer Kristalle
	Durchstimmen mit Siliziumdioxid
	Experimentelle Durchführung
	Auswirkung auf Modenenergie und Güte

	Atomlagenabscheidung von Tantalpentoxid
	Prinzip der Atomlagenabscheidung
	Ergebnisse der Atomlagenabscheidung


	Durchstimmen von Mikrodisks mit Polyelektrolyten
	Grundlagen und Eigenschaften von Polyelektrolyten
	Deposition von Polyelektrolyten
	Cis-trans-Isomerie

	Präparation der Polyelektrolyte
	Charakterisierung der Polyelektrolytschichten auf GaAs
	Mikrodisks mit PEL: Der optisch durchstimmbare Laser
	Vorcharakterisierung der Mikrodisks
	Permanentes Durchstimmen der Resonatormoden
	Temperaturbeständigkeit
	Einfluss auf das Lasen im Resonator
	Optisches Durchstimmen der photonischen Mode


	Zusammenfassung und Ausblick
	Anhang
	MBE-Wachstumsparameter
	Lithografieparameter
	Transmissionspektren


