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Abstract

In this work the preparation and investigation of semiconductor microcavities is
presented. The performed investigations are focused on optimizing the Molecular
Beam Epitaxy growth of Distributed Bragg Reflectors and self-assembled grown
InAs quantum dots.

Basic processes during Molecular Beam Epitaxy growth, the results of spectrosco-
pic measurements and simulations performed on a computer, are the tools which
were used to improve the preparation of microcavities. During this process, it be-
came obvious that the calibration of the longtime flux rate with Reflection High
Energy Electron Diffraction cannot be performed with a sufficient accuracy. For
this reason, a pyrometer was installed in the Molecular Beam Epitaxy. By using
this technique, a significant improvement in determining the longtime flux rates
was achieved. Furthermore, an in—situ monitoring of the growth process can be
performed.

In the same time we tried to improve the Molecular Beam Epitaxy growth of
InAs quantum dots with respect to their optical properties. The early stages of the
three—dimensional island growth mode as well as the dependence of the optical
properties on growth conditions were investigated. From these results the size
distribution of the self-assembled grown InAs quantum dots and the quantum
efficiency could be significantly improved.

By combining the experiences obtained by the investigations on the Molecular
Beam Epitaxy growth of Distributed Bragg Reflectors and self-assembled InAs
quantum dots, another microcavity was fabricated. In the active layer of this reso-
nator InAs quantum dots were embedded. The flux rates of the effusion cells were
determined by pyrometric interferometry and the pyrometer was used for moni-
toring the growth process, too. Photoluminescence, transmission and reflection
experiments were performed on this sample.



Inhaltsangabe

Gegenstand dieser Arbeit ist die Herstellung und Untersuchung von Halbleiter—
Mikroresonatoren.  Hierbei stehen insbesondere Optimierungsprozesse des
Molekularstrahlepitaxie—Wachstums von dielektrischen Spiegeln und selbstorga-
nisiert gewachsenen InAs—Quantenpunkten im Mittelpunkt des Interesses.

Auf der Basis von elementaren Prozessen, die beim Molekularstrahlepitaxie—
Wachstums auf der Substratoberflache stattfinden sowie unter Beriicksichtigung
der Ergebnisse von spektroskopischen Messungen an gewachsenen Mikroreso-
natoren und mit Hilfe von Computersimulationen wurden systematische Feh-
ler, die wahrend des Wachstums auftraten, erkannt und eliminiert. Im Lau-
fe dieses Optimierungsprozesses konnte insbesondere festgestellt werden, daR
eine Langzeit-FluRratenmessung mit Reflection High Energy Electron Diffrac-
tion stark fehlerbehaftet ist. Aus diesem Grund wurde ein Pyrometer in die
Molekularstrahlepitaxie—Anlage integriert. Die Signale, welche von diesem opti-
schen Analysegerat aufgezeichnet werden, kdnnen mit Hilfe der Fresnel-Formeln
(3.1) bis (3.12) ausgewertet werden. Die Ergebnisse der Messungen zeigen, dal}
durch die Bestimmung der Langzeit—Fluliraten durch Verwendung dieser Kalibi-
rierungsmethode signifikant verbessert werden konnte. Daruberhinaus bietet das
Pyrometer noch den Vorteil, daB eine in-situ Uberwachung In-situ!Uberwachung
des gesamten Wachstumsprozesses maoglich ist.

Gleichzeitig wurde an einer Verbesserung der optischen Eigenschaften von InAs—
Quantenpunkten gearbeitet. Hier wurden insbesondere Uberlegungen zum Ent-
stehen der Wachstumsinseln angestellt und die fiir das Wachstum entscheidenden
Parameter systematisch optimiert. Hierdurch konnte eine wesentlich homogenere
GroRenverteilung der InAs—Quantenpunkte auf der Substratoberflache sowie eine
erheblich groRere Quantenausbeute des Photolumineszenzsignals erreicht werden.

Unter Beriicksichtigung der gewonnenen Erkenntnisse tber das Molekularstrahl-
epitaxie—~Wachstum von Mikroresonatoren und InAs—Quantenpunkten wurde ein
Mikroresonator hergestellt, in dessen Zentrum InAs—Quantenpunkte eingebettet
wurden. Hierbei wurde sowohl die Kalibrierung der FluRraten als auch eine
Aufzeichnung des Wachstumsprozesses mit Hilfe des Pyrometers durchgefiihrt.
AnschlieBend wurden an dieser Probe Photolumineszenz—, Transmissions— und
Reflexionsmessungen durchgefiihrt.
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Kapitel 1

Einleitung

In den letzten 25 Jahren ist in der Physik eine schnell fortschreitende Fachrichtung
innerhalb der Festkorperphysik entstanden, die der nanostrukturierten Halbleiter.
Maoglich wurde diese rasante Entwicklung durch die Maglichkeit, mit Hilfe der
Molekularstrahlepitaxie (MBE?') Halbleiterstrukturen fir die jeweils gewiinschte
Anwendung quasi maRzuschneidern.

Aufgrund des schnell voranschreitenden Fortschritts im Bereich der MBE,
genannt sei hier die Entwicklung der RHEED?-Methode [Neave et al., 1983],
[van Hove et al., 1983], kamen schon bald industriell nutzbare Anwendungen aus
dem Bereich der nanostrukturierten Halbleiter auf den Markt. Hierbei waren ins-
besondere niederdimensionale Halbleitersysteme sowohl fiir die Grundlagenfor-
schung als auch fir Anwendungen von groRem Interesse. Einer der Hohepunkte
auf diesem Gebiet ist die aus den I11-\VV=Verbindungshalbleitern Galliumarsenid
(GaAs) und Aluminiumgalliumarsenid (AlGaAs) bestehende HEMT3-Struktur,
die bereits groRindustriell im Bereich der Mobiltelefone und Satellitenempféanger
zum Einsatz kommt.

Besonders in den letzten zehn Jahren stieBen quasi nulldimensionale Halblei-
tersysteme auf immer mehr Interesse, da eine Reihe von interessanten Anwen-
dungen, die solche Strukturen enthalten, denkbar sind. So wurde beispielswei-
se bereits im Jahre 1994 von Kirstaedter et al. ein Quantenpunktlaser realisiert
[Kirstaedter et al., 1994]. In Zukunft sind vor allem Anwendungen im Bereich der
optischen Speichermedien, optoelektronischen und logischen Bauelemente sowie
insbesondere die Weiterentwicklung und Verbesserung von Quantenpunktlasern
denkbar.

Wahrend diese nulldimensionalen Systeme anfangs durch aufwendige lithogra-
phische Methoden strukturiert wurden, entdeckten Leonard et al. 1993 einen

LAbk. fiir engl. Molecular Beam Epitaxie.
2Abk. fiir engl. Reflection High Energy Electron Diffraction.
3Abk. firr engl. High Electron Mobility Transistor.
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Kapitel 1. Einleitung

selbstorganisierenden Wachstumsprozel3, bei dem sich dreidimensionale Inseln
von Indiumarsenid (InAs) auf GaAs—Substrate ablagern. Die Grof3e dieser Struk-
turen betrégt hierbei einige bis einige zehn Nanometer. Mit Hilfe von Photolumi-
neszenzuntersuchungen konnten sie dariiberhinaus zeigen, daf® diese Strukturen
eine erstaunlich homogene GroRenverteilung besitzen und ein starkeres Photolu-
mineszenzsignal aufwiesen als in derselben Probe befindliche Quantentopfe.
Durch die stetige Verbesserung der MBE und ihrer Komponenten konnte seit der
Einflhrung dieser Technologie die Genauigkeit des Probenwachstums stark ver-
bessert werden. Hierdurch wurde die Herstellung von komplexen Halbleiterstruk-
turen maglich, so konnte beispielsweise im Jahre 1988 von Iga et al. der VCSEL*
realisiert werden [Iga et al., 1988].

Kurze Zeit spater wurden die ersten Untersuchungen an Mikroresonatoren ange-
stellt [Yokoyama et al., 1990]. Diese bestehen aus zwei dielektrischen Spiegeln,
zwischen denen eine Resonatorschicht eingebettet ist. Hierbei wird die Dicke der
Resonatorschicht so gewahlt, daR sich innerhalb dieser stehende Wellen ausbil-
den konnen. Die Schichtdicken der dielektrischen Spiegel sind so auf die Reso-
natorschicht abgestimmt, daB sich die an den Grenzflachen der Spiegel und der
Resonatorschicht reflektierten Lichtstrahlen konstruktiv tberlagern. Hierdurch
kommt es zu einer enormen Uberhdhung des elektrischen Feldes innerhalb der
Resonatorschicht. Somit kdnnen also zum einen Strukturen, welche sich in der
Resonatorschicht befinden, resonant angeregt werden, indem das anregende Licht
in Resonanz mit der Resonatormode ist. Zum anderen kdnnen Anregungen inner-
halb der Resonatorschicht resonant verstarkt werden, indem die Schichtdicken des
Resonators derart angepal’t werden, dal} das innerhalb des Resonators emittierte
Licht in Resonanz mit der Mode ist.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der MBE-Wachstumsproze3 von Halbleiter—
Mikroresonatoren untersucht. Hierbei wird insbesondere beschrieben, wie die zur
Herstellung von qualitativ hochwertigen Proben notwendige Genauigkeit beim
Wachstum von dielektrischen Spiegeln erreicht werden konnte. Wie die durch-
gefiihrten Untersuchungen zeigen, kann die Kalibrierung der Langzeit—FluR3raten
fur das MBE-Wachstum mit Hilfe von RHEED die erforderte Genauigkeit nicht
erreichen. Aus diesem Grund wurde vom Autor ein Pyrometer® in die MBE-
Anlage integriert. Durch die Auswertung der von diesem Gerat aufgezeichneten
optischen Signale konnten die Langzeit—FluRraten der einzelnen Effusionszellen
deutlich genauer bestimmt werden, wodurch wiederum die Qualitét der Proben
signifikant gesteigert werden konnte.

Des weiteren wurden Untersuchungen zum selbstorganisierten MBE—Wachstum

4Abk. fiir engl. Vertical Cavity Surface Emitting Laser.
SGriech. fiir Feuermesser.



von InAs—Quantenpunkten auf GaAs—Substraten angestellt. Hierbei wurden so-
wohl die Prozesse, welche zum Entstehen der Wachstumsinseln fiihren, als auch
die optischen Eigenschaften dieser quasi nulldimensionalen Systeme analysiert.
Ziel der Untersuchungen an den gewachsenen InAs—Quantenpunkten war deren
optische Eigenschaften, hier seien insbesondere die Quantenausbeute und eine
homogene Grolienverteilung genannt, zu verbessern.

SchlielRlich wurden diese beiden Bereiche miteinander verknipft und es wurde
ein Mikroresonator hergestellt, in dessen Zentrum InAs—Quantenpunkte einge-
wachsen wurden. Hierbei mufiten insbesondere Schwierigkeiten, die sich aus der
Abstimmung der dielektrischen Spiegeln und den in die Resonatorschicht einge-
betteten Quantenpunkten ergeben, Gberwunden werden. So zeigte sich, dal} be-
sonders die energetische Position des von den InAs—-Quantenpunkten emittierten
Lichtes, welche sich unmittelbar aus der Grof3e der InAs—Inseln ergibt, nur in-
nerhalb von gewissen Grenzen reproduziert werden konnte. Da aber das von den
Quantenpunkten emittierte Lumineszenzlicht aufgrund von GroRenfluktuationen
der Inselgrolie verbreitert ist, ist die Wahrscheinlichkeit, dal3 das von Quanten-
punkten einer bestimmten GrolRe emittierte Licht resonant verstarkt wird, sehr
hoch.






Kapitel 2

Das Materialsystem

Im folgenden sollen die physikalischen Eigenschaften der 111-V Halbleiter GaAs,
Aluminiumarsenid (AlAs) und InAs, die fur diese Arbeit relevant sind, vorgestellt
werden.

2.1 Galliumarsenid (GaAs), Aluminiumarsenid (AlAs)
und Indiumarsenid (InAs)

Die drei Verbindungshalbleiter GaAs, AlAs und InAs kristallieren in der Zink-
blendestruktur aus. Das bedeutet, daR Atome des Konstituenten aus der dritten
Hauptgruppe ein kubisch flachenzentriertes Raumgitter (fcc) bilden und die Ar-
sen (As)-Atome um 1/4 der Raumdiagonalen entlang derselben versetzt in einem
zweiten kubisch flachenzentrierten Raumgitter angeordnet sind (vgl. Abb. 2.1).

ABBILDUNG 2.1: Die Kiristallstruktur von GaAs, aus [Sze, 1981].



Kapitel 2. Das Materialsystem

Jedes Atom ist also von vier ndchsten Nachbarn umgeben, die acht Elektronen
der duBeren Schalen beider Atome tragen in Form von sp3—Hybridorbitalen zur
Bindung bei. Die Bindungen sind, aufgrund leicht unterschiedlicher Elektronega-
tivitat, schwach polarisiert, was eine Erhohung der Elektronendichte am Ort der
As—Atome zur Folge hat. In (100)-Kristallrichtung besteht das Gitter aus einer
alternierenden Folge von As— und Element-IlI1-Ebenen, mit einem Abstand von
1/4 der Gitterkonstanten a.

2.2 Einteilchenzustande

Um alle physikalischen Phdnomene eines Kristalls exakt beschreiben zu kdnnen,
mifte man in der Lage sein, die Schrodingergleichung fiir das jeweilige System
vollstandig losen zu konnen. Aufgrund der enormen Anzahl von Atomen? ist man
jedoch auf Naherungsverfahren angewiesen.

Eine Moglichkeit, den Kristall zu beschreiben, liefert die Einteilchenn&herung,
welche die Bewegung eines Elektrons in einem starren Kristall beschreibt. Man
Lhalt* also alle Atome und Elektronen des Festkorpers fest und fal3t den Einfluf}
dieses Kristalls auf ein einzelnes Elektron in einem periodischen, effektiven und
zeitunabhangigen Potential zusammen. Obwohl diese N&herung recht grob er-
scheint, lassen sich mit Hilfe der Einteilchenndherung viele Eigenschaften des
Festkorpers gut beschreiben.

2.2.1 Einteilchenzustande im Volumenmaterial

Durch die oben beschriebene Periodizitat des Potentials ergibt sich fiir die Be-
wegung eines Elektrons in diesem Gitter eine Bandstruktur. Dabei haben diese
Bénder ihren Ursprung in den bindenden und antibindenden Hybridorbitalen der
kovalenten Bindungen der Atome.

Von der Einteilchenndherung ausgehend gibt es mehrere Ansdtze, die Band-
struktur fur die gesamte Brioullinzone? zu berechnen. Genannt seien hier die
Pseudopotentialmethode und die Tight-Binding-N&herung®. Eine Ubersicht
uber die Vor- und Nachteile der einzelnen Methoden geben Yu und Cardona
[Yu und Cardona, 1999].

Im folgenden sollen Anregungen mit Photonen beschrieben werden. Fir sol-
che optischen Anregungen ist es zweckmalig, den Impulstibertrag der Photonen
Ak photon gleich null zu setzen.

Weiterhin reicht es in den meisten Féllen aus, die Bandstruktur nur in unmittelba-
rer Umgebung von Punkten hoher Symmetrie in der Brioullinzone zu betrachten,
da die freien Ladungstrager des Halbleiters hier bevorzugt lokalisiert sind. Die
Berechnung der Energiebandstrukturen in der Umgebung von solchen Punkten

In der GroRenordnung 1023cm—3.
2Einheitszelle des Kristalls im reziproken Raum.
3Auch Linear Combination of Atomic Orbitals (LCAO)-Methode.
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mit hoher Symmetrie kann nun mit Hilfe der k- p—Methode durchgefiihrt wer-
den. Diese ermdglicht eine Beschreibung der lokalen Bandstruktur mit sehr hoher
Genauigkeit.

Liegt ein nichtentartetes Band mit

Bandkantenminimum im Zentrum der E

Brillouinzone vor, so wird im Rah- e

men der Effektivmassenndherung der \\/

EinfluR des periodischen Kristallpo- ]

tentials in eine effektive Masse des k
Elektrons projiziert [Slater, 1949], h Iy = 3/2, +172)
die im allgemeinen eine tensorielle "

GroRe (m?);; ist. In der Nahe des soh/ R aeia

['-Punktes kann die Bandstruktur in

guter Naherung als isotrop angenom-  AgpiLpunG 2.2: Die Bandstruktur von
men werden, wodurch die effektive GaAs in der Nihe des I'-Punktes. Dar-
Masse eine skalare GroRe wird. gestellt sind das zweifach entartete, para-
Um die Valenzbander zu berechnen, bolische Leitungsband (e), ein Schwerloch-
reicht die vereinfachte Rechnung in band (hh, heavy hole), ein Leichtlochband
der Effektivmassennaherung nicht (Ih, light hole) und das tiefer liegende Split-
mehr aus. Da die Valenzbénder (Ih) Off-Band (soh, split off hole). AuBerdem
und (hh) am I'-Punkt entartet sind, sind der Gesamtdrehimpuls und seine z—
darf die Spin-Bahn-Wechselwirkung Komponente |Jim;) angegeben.

nicht mehr vernachl&ssigt werden. Daher wurde von Luttinger und Kohn die
k-p Storungsrechnung entwickelt, welche die Effektivmassennaherung dahin-
gehend erweitert, dal auch Zustande beschrieben werden konnen, bei denen die
Bandkantenminima nicht im Zentrum der Brillouinzone liegen und solche, bei
denen die Béander entartet sind [Luttinger und Kohn, 1955, Luttinger, 1956]. Die
Zustdnde in den entarteten Valenzbandern kénnen durch den Gesamtdrehimpuls
J = L + S und seine z—Komponente m; charakterisiert werden. Dabei ist L
der Bahndrehimpuls und S der Spin der Elektronen. An der Valenzbandkante
befindet sich ein vierfach entarteter Zustand mit |.J| = 3/2, der sich aus einem
Schwerlochband mit m; = 43/2 und einem Leichtlochband mit m; = £1/2
zusammensetzt. Durch die Spin—-Bahn-Wechselwirkung liegt ein weiteres Band
mit |.J] = 1/2 energetisch etwas tiefer und wird deswegen als Split-Off-Band
bezeichnet (vgl. Abb. 2.2).

MATERIALKONSTANTEN VON GAAS, ALASUND INAS

Die Tabelle 2.1 gibt eine Ubersicht lber einige der Materialkonstanten der drei
Kompositionshalbleiter GaAs, AlAs und InAs.
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TABELLE 2.1: Einige physikalische Materialkonstanten von GaAs, AlAs und InAs.

Gitterkon- . Effektive Masse
Material | stante (nm) Bar(]g\l;l)Cke Elektronen Leichte Schwere
Locher Locher
GaAs 0,565% 1,52P) 0,0665m.% | 0,090m.Y | 0,377m,. 9
AlAs 0,5657) 2,899 0,1545m. | 0,150m.® | 0,760m,.°
InAs 0,606" 0,419 0,024m.D | 0,026m." | 0,410m,"

2) bei 4,2 K [Adachi, 1985].

b) nach Formel E§*4(T) = 1,519 eV — 540T5+1—§.;T2 eV [Thurmond, 1975].

°) nach [Vrehen, 1968].

4) nach [Ekenberg und Altarelli, 1987].

°) nach [Adachi, 1985].

£) nach [Hrivnak, 1989].
Bei den in Tabelle 2.1 angegebenen Werten fiir AlAs ist zu beachten, dal3 dieser
Halbleiter eine indirekte Bandliicke besitzt. Der Wert fiir die Bandliicke von AlAs
ist der energetische Abstand zwischen der Leitungsbandkante am X-Punkt zur
Valenzbandkante am I'-Punkt. Die energetische Liicke zwischen Leitungs— und
Valenzband am I'-Punkt betrégt 3,13 eV [Landolt-Bernstein, 1982].
Wie bereits erwéhnt, besitzen die drei vorgestellten Halbleiter dieselbe Kristall-
struktur. Aus Tabelle 2.1 geht des weiteren hervor, dal’ die Gitterkonstanten von
GaAs und AlAs anndhernd gleich grol? sind. Im Gegensatz dazu ist die Gitterkon-
stante von InAs rund 7,2% groRer. Diese Tatsache wird bei der Praparation der
Proben, die in Kapitel 4 beschrieben wird, von entscheidender Bedeutung sein.

2.2.2 Einteilchenzusténde in einem raumlichen EinschluRpotential

Wie bereits in Kapitel 1 erwéhnt, sind Systeme mit reduzierter Dimensionalitat
von groliem Interesse. An dieser Stelle soll ein stark vereinfachendes Modell zur
Beschreibung von Einteilchenzustinden in einem raumlichen EinschluRpotential®
vorgestellt werden®. Dabei sollen die grundlegenden Methoden zur Beschreibung
eines solchen Systems zuerst an einem 2D-Modell erldutert werden und anschlie-
Rend auf Systeme niedrigerer Dimensionalitat erweitert werden.

4Auch engl. Confinement.

SEine genauere Beschreibung der Einteilchenzusténde in einem Quantentopf liefert die Enve-
loppenfunktionsndherung (auch EFA Abk. fiir engl. fur Envelope—Function Approximation), die
auf Bastard zuriickgeht [Bastard, 1981].
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EINTEILCHENZUSTANDE IN EINEM EINDIMENSIONALEN QUANTENTOPF MIT
ENDLICH HOHEN WANDEN

Der eindimensionale Quantentopf stellt eine vergleichsweise einfache
Maoglichkeit dar, ein rdumliches Einschluf3potential innerhalb eines Festkorpers
zu realisieren. Dieser besteht aus einer Doppelheterogrenzflache, auch Sandwich-
Struktur genannt (vgl. Abb. 2.3).

AlGaAs GaAs AlGaAs

Ee3

3 AE,

Ee1
AlGaAs GaAs
Es Es
EthEhm 777777777777777777 Elm
bh3————————————————1 2
i AE,
L S ——— =
: : >Z
0 L

ABBILDUNG 2.3: Schematische Darstellung der Bandlickendiskontinuitdt in einem
Quantentopf. Ein Material mit kleinerer Bandliicke (hier beispielsweise GaAs) wird zwi-
schen zwei Barrieren (hier AlGaAs) eingewachsen.

Dabei wird ein Material mit kleinerer Bandliicke E% zwischen zwei Barrieren
mit groRerer Bandliicke E4 eingebettet. Es ergibt sich also ein Potentialverlauf,
der dem quantenmechanischen Modell eines Potentialtopfes mit endlich hohen
Wanden in einer Dimension gleicht. Die Ladungstrager konnen sich nicht mehr
frei in der Wachstumsrichtung = bewegen, es entsteht ein anziehender Potential-
wall fir Elektronen und Lécher in der Schicht mit kleinerer Bandliicke EX.
Charakteristisch fiir einen Quantentopf ist die Dicke L. der eingeschlossenen
Schicht, welche einige nm betrégt. Dadurch wird die Bewegung der Elektronen
in z—Richtung also stark eingeschrankt, wodurch Quantisierungseffekte auftreten,
die stark von der Quantentopfbreite L. abhéngen.
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Zur mathematischen Beschreibung des Quantentopfes werden folgende GrofRen
eingefihrt:

E.  Energetischer Abstand zwischen dem niedrigsten Elektronenzustand
und der Leitungsbandkante.

E,  Energetischer Abstand zwischen dem hdchsten Lochzustand und der
Valenzbandkante.

ESY Energetischer Abstand zwischen dem niedrigsten Elektronenzustand
und dem hochsten Lochzustand im Quantentopf.

AFEs Potentialtopftiefe des Leitungsbandes am I'-Punkt.

AFEy Potentialtopftiefe des Valenzbandes am I'-Punkt.
Mit Hilfe des Gleichungssystems

AEc= Q (Bl —-EL) (2.1)
Ay = (1- Q)(EH - EL) (2.2)
ESY = EL + E.(L.) + En(L (2.3)
*LEe *LE
\| —=5— Me Ze™z _ arccos A B (2.4)
c

LB, L2

T; = arccos m (2.5)

kdnnen fur ein bestimmtes L. die Energiezustdnde E. und E) bei Kenntnis der
effektiven Massen m*H " und des Diskontinuitatsparameters® Q bestimmt werden.
Im Gleichungssystem (2 1) bis (2.5) beschreiben die beiden Gleichungen (2.4)
und (2.5) die Losung der Schrodingergleichung fiir das Problem eines Teilchens
in einem endlich hohen Potentialtopf in Abh&ngigkeit von der Potentialtopfbreite
L. und der Potentialtopftiefe AE bzw. AEy [Landau und Lifschitz, 1979].

EINTEILCHENZUSTANDE IN EINEM KASTEN MIT ENDLICH HOHEN WANDEN

Eine Mdglichkeit, die Bewegung der Elektronen in allen drei Raumrichtungen ein-
zuschranken, bietet der nulldimensionale Quantentopf, auch Kasten oder Quan-
tenpunkt genannt. Hier sind die Ladungstrager in einem nulldimensionalen Po-
tentialtopf gefangen und von endlich hohen Barrieren umgeben.

5Der Diskontinuititsparameter () ist eine Konstante, die fiir die in dieser Arbeit relevanten
Kombinationen von Barrieren— und Topfmaterial bekannt ist.
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Unter der Annahme, dal3 das EinschluBpotential in einer Raumrichtung jeweils
unabhangig von den beiden anderen ist, kann das Problem mit Hilfe eines Separa-
tionsansatzes gelost werden. Analog zum Gleichungssystem (2.1) bis (2.5) fur ein
eindimensionales EinschluRpotential ergibt sich fir den dreidimensionalen Fall:

AEc= Q (Bf - Eg) (2.6)
AEy = (1-Q)(Ef — E) 2.7)
B =BL 4+ B+ Epo+ Eey+ Epy+ Eo + Ep. (2.8)
mzk 2% LR ;”;_E (2.9)
m;F ;,;LQ  reoos % (2.10)
% = arccos % (2.11)
mi- jiz,yLZ s nZI}JL E%yv (2.12)
m:Li;;LE  arccos mmg AEEEZC (2.13)
—mZL;};’ZLg = arccos —”Z;Z;AE}LE; ) (2.14)

2.3 Vielteilchenzustande

Bei der Einteilchenndherung wurden Wechselwirkungen zwischen den Ladungs-
trédgern vernachléssigt. Ein Elektron, das aus dem Valenz- in das Leitungsband
angeregt wird, unterliegt aber der Coulombwechselwirkung mit dem gleichzeitig
erzeugten Loch. Dies fuhrt zur Bildung eines Quasiteilchens, dem Exziton. Das
Exziton ist ein gebundener Zustand aus Elektron und Loch, dessen grundlegenden
Eigenschaften im Anschlul? fiir Exzitonen im Volumenmaterial GaAs beschrieben
werden.
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2.3.1 Exzitonen im Volumenmaterial

Bei den Exzitonen in den hier behandelten I11-V Halbleitern handelt es sich um
sogenannte Wannier-Exzitonen. Der rdumliche Abstand von Elektron zu Loch
dieser Exzitonen ist groR gegen die Lénge der Einheitszelle des Kristalls (vgl.
Abb. 2.4). Im Gegensatz zu Frenkel-Exzitonen, bei denen der Abstand zwischen
Elektron und Loch in etwa die Lange der Einheitszelle aufweist, kdnnen sich die
Wannier—-Exzitonen frei durch den Kristall bewegen. Das Exziton kann als ein
aus einem Elektron und einem Loch bestehendes Teilchen in einem dielektrischen
Medium, dem Halbleiter, angesehen werden.

ABBILDUNG 2.4: Freies Exziton im Kristallgitter.

In guter Naherung kann das System als wasserstoffahnliches angesehen werden,
waobei fiir das Coulomb-Potential

62

Vlre = 7ril) = — (2.15)

Ameeg|re — 73|
geschrieben werden kann. Hierbei ist  die Dielektrizitatskonstante des Kristalls.
Die Losung der Schrodingergleichung erfolgt durch Transformation der Orts-
koordinaten von Elektron (7.) und Loch (7;) in Schwerpunktkoordinaten und
Einfhrung der reduzierten Masse %, mit .- = - + .. Fur die Exzitonen-
energieniveaus erhalt man die Gleichung

1
Bpx(n) = —5 w5 =—Ry"-— mitn=123._.. (216)
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mit der Hauptquantenzahl” » und der effektiven Rydbergkonstanten Ry*, die der
Bindungsenergie Erx (1) entspricht:
1 prel
Erx(1)==-——= =1Ry". 2.17
rx(l) 2 (4megph)? Y 217
Analog zum Wasserstoffatom 1aRt sich ein effektiver Bohrradius a3, definieren,
der ein MaR fiir die raumliche Ausdehnung des Exzitons darstellt:

_ 4megg h?

o (2.18)

ap(n)

2.3.2 Exzitonen in einem raumlichen EinschluBpotential

Wenn die rdumliche Ausdehnung des Potentialtopfes in Wachstumsrichtung klei-
ner wird als der Bohrsche Radius des Exzitons, so werden die Eigenschaften des
Exzitons durch die Einschréankung der Dimensionalitét stark beeinfluf3t. Die Bin-
dungsenergie wird groRer, da Elektron und Loch gezwungen werden, einander
naher zu kommen. Im idealen 2D-System ergibt sich fur die Rydbergserie:

Ry*
—.
(n—3)
Dies bedeutet eine Erhdhung der Grundzustandsenergie £ x (1) um einen Faktor

vier gegeniiber dem dreidimensionalen Fall. Fir den effektiven Bohrschen Radius
a’; ergibt sich dementsprechend

ap(n) = dmeeoh” (n - 1) (2.20)

ein kleinerer Wert als bei Volumenexzitonen.

Erx(n) = — (2.19)

"Wie im Wasserstoffatom konnen die Losungen und Eigenwerte durch drei Quantenzahlen be-
schrieben werden: der Hauptquantenzahl », der Drehimpulsquantenzahl [ und der magnetischen
Quantenzahl m. Fir isotrope effektive Massen sind die Energieniveaus beziiglich des Drehimpul-
ses entartet und bei Abwesenheit eines Magnetfeldes allein von der Hauptquantenzahl n abhéngig.






Kapitel 3

Theoretische Grundlagen

3.1 Lichtbrechung an einem :—Schichten System

An dieser Stelle soll auf die Lichtbrechung an einem —Schichten System einge-
gangen werden. Die Losung fiir dieses Problem spielt eine wesentliche Rolle bei
der mathematischen Beschreibung von Mikroresonatoren.

3.1.1 Fresnel-Formeln

Die Transmission und Reflexion von Licht an ebenen, parallelen Grenzflachen
kann durch die Fresnel-Formeln beschrieben werden, siehe z. B.
[Born und Wolf, 1993]. Diese folgen unmittelbar durch Stetigkeitsbetrachtungen
an den Grenzflaichen aus den aus der Elektrodynamik bekannten Maxwell-
Gleichungen [Maxwell, 1891].

Fir ein System mit einer Grenzflache, wie in Abbildung 3.1 dargestellt, gilt fur
die Amplituden der Reflektivitat »? (p—polarisiertes Licht) und r* (s—polarisiertes
Licht), sowie fiir die Amplitude der Transmissivitat ¢ (s. z.B. [Hecht, 1994])*:

=
x>

z,1 z,0

p € €
To = ks{l n kszo (3.1)
kz 1= kz 0
o= ool =0 3.2
T10 sz +kz70 ( )
tio=14ry. (3.3)

Formeln, in denen die Polarisation nicht explizit angegeben ist, gelten entsprechend fiir s—
und p-Polarisation.

15
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ABBILDUNG 3.1: Geometrie an der Grenzflache.

Dabei ist
(3.4)
2
kz,i = \/5i (c_u) - kx,lz (3-5)
C
und
w )
i = (E) V& sing; . (3.6)

In den Formeln (3.1) bis (3.6) ist ; die Dielektrizitatskonstante der i—ten Schicht
und 6, der Winkel, unter dem das Licht auf die i—te Schicht trifft. Die Reflektivitéat
ergibt sich als Absolutquadrat der Amplituden 7, und r5:

1 2 s |12
Ruo = 5 (Irol® +Irsol?) -

Das Problem fiir 7 Grenzschichten I&i3t sich rekursiv I6sen. Das bedeutet, man
teilt das System in zwei auf. Und zwar in eines, welches die oberste Schicht
enthdlt und in ein zweites, welches die gesamten darunter befindlichen Schich-
ten enthalt. Fur dieses Quasi—Zweischichtensystem konnen die Reflektivitats—
bzw. die Transmissivitatsamplituden nach (3.1) bis (3.12) berechnet werden. An-
schlielend fal’t man die oberen beiden Schichten zu einer Einheit zusammen, faf3t
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alle darunter liegenden Schichten ebenfalls zusammen und berechnet fiir dieses
System die Amplituden der Reflektivitat und der Transmissivitat mit Hilfe der
Formeln:

kz,n kz,n—l
7"p _ En T et 7"8 o kz,n - kz,nfl (3 8)
1= . . e .
o ko Kzt o kz,n + k‘z,nfl
En En—1

p

p 21k, n—1dn—1
Tnn—1 + Tnfl...O e "

s s 2ikz n—1dn_1
Tnn—1 + 7"”,1._.0 eren "

D s
T = - r = -
n...0 p p 2iky n—1dn— n...0 s s 2iky n—1dp—
1+ Ton—1"n—1.0 €°" 1ot 1+ Ton—-1"Tn—1..0 €777 1nt
(3.9)
p p ik , _1dn—-1 s s ik , v—1dn—1
tp _ trm—ltn—l...(] e " s o tnn—ltn—l...() er=r "
n...0 — 0

L, a7y o €2ken—1dn e

(3.10)

Dabei ist d,,_; die Dicke der Schicht n — 1. Dieses Verfahren wiederholt
man so lange, bis man die Reflektivitatsamplituden > , und 72 , bzw. die
Transmissivitdtsamplituden t® und ¢: , die alle Grenzflachen beriicksichtigen,
berechnen kann. Die Reflektivitat R, o und die Transmissivitat 7,, o des i—
Grenzflachenproblems ergeben sich dann zu:

Bao =5 (Irhof + 1750 (311)
kom 1 .

Too=3" 5 (Mol + rol) (312
k.po 2

Mit Hilfe der Formeln (3.1) bis (3.12) lassen sich also Reflexions— sowie Trans-
missionsspektren fir beliebige i—Schichten Systeme berechnen, deren Schicht-
dicken und dielektrischen Konstanten bekannt sind.

3.2 Dielektrische Spiegel

Die dielektrischen Spiegel? stellen einen Spezialfall eines i—Schichten Systems
dar. Sie bestehen aus alternierenden Schichten zweier Materialien unterschiedli-
cher Brechungsindizes® ng und n;, mit ny > n;, und den Schichtdicken dz und
dr,, wobei

anH = TLLdL = Azac (313)

2Auch DBRs (Abk. fiir engl. Distributed Bragg Reflectors).
3Der Brechungsindex n eines Materials ergibt sich aus n = +/c.

- B B 2iky n—1dpn—1
1+ Ton—1Tn—1..0 €57 1n—t
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gilt. Dabei ist \,,. die Wellenldnge des einfallenden Lichtes im Vakuum. Ist
Gleichung (3.13) erfillt, so interferieren die an den Grenzflachen reflektierten
Strahlen konstruktiv.

SL SH gvac
S
“
St \\\\\\g .
.
S \S tr ~ ~
tt A .
h \St t h N
N .
~ .
. AN
N N
. AN
~ .
. AN
I .
o -
\\\
.
.
.

ABBILDUNG 3.2: Schematische Darstellung eines dielektrischen Spiegels mit zwei
Schichten.

Die Abbildung 3.2 stellt diesen Sachverhalt schematisch dar. Die reflektierten
Strahlen s, und sy sind in Phase.

Physikalisch laRt sich dieser Sachverhalt mit Hilfe der Fresnel-Formeln (3.1) bis
(3.12) erkldren: Fiir die Reflektivitdtsamplitude . ; beim Ubergang von Medium
L mit kleinerem Brechungsindex n;, zu Medium H mit groRerem Brechungsindex
ny ergibt sich mit 6; = 0 nach (3.2)

= — 3.14
TLH nL+ng ( )

ein negativer Wert fur den s—polarisierten Teil der Reflektivitat. Fir das elek-
trische Feld ergibt sich also ein Phasensprung von 7. Im Falle des Ubergangs
von Medium H mit groBerem Brechungsindex ny zu Medium L mit kleinerem
Brechungsindex n, ergibt sich dementsprechend
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g —nL (3.15)
ng+nr,

ein positiver Wert fiir die Amplitude r5 ;. Hieraus folgt mit der Randbedingung
(3.13) eine konstruktive Interferenz fiir die reflektierten Strahlen s, und Sy;.
Aquivalentes gilt fiir ein System mit i Schichten (vgl. Abb. 3.3). Die Reflektivitat
steigt fir Licht der Wellenlange \,.. nahezu exponentiell mit der Anzahl an
Schichten i an, wohingegen die Transmissivitat dementsprechend stark abnimmt.

THL =

Esub o Ex o o € ac
S
N
S' \\\S,
\\
S, ~
\\
S ~.S o
tr Ot .
\Sttr S \*\
S h ter \\\ N
Sn...t tn Snn S N I
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ABBILDUNG 3.3: Schematische Darstellung eines dielektrischen Spiegels mit ¢ Schich-
ten.

Die Reflektivitat eines dielektrischen Spiegels mit einer grolRen Anzahl i an
Schichten ist fiir einen endlichen, symmetrischen Bereich um die Wellenldnge
Avae Nahezu eins. Dieser Bereich wird Stoppband genannt und seine Breite
AXstoppbana 188t sich mit Hilfe der Formel
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2 Apae AN
A)\Stoppband = (316)

Wneff

abschatzen [Yariv, 1989]. In Formel (3.16) ist An die Differenz der Brechungs-
indizes ny und n; sowie n.s; der effektive Brechungsindex, der sich aus dem
arithmetischen Mittel von ny und ny, ergibt.

Die Reflektivitat im Zentrum des Stoppbandes eines dielektrische Spiegels mit ¢
Schichten kann durch

i+1 i—1 2
R= (D T NL Tub (3.17)
- i+1 i—1 '

naherungsweise bestimmt werden [Svelto, 1989]. Die Formel (3.17) besitzt aller-
dings nur fir eine ungerade Anzahl ¢ Gultigkeit. Zudem wird vorausgesetzt, daf}
das Wachstum mit einer Schicht mit Brechungsindex ny auf einem Substrat mit
Brechungsindex n,,;, begonnen wurde. Im Falle von senkrechter Inzidenz ist in
der Literatur auch die Formel

21
1 e ()
R— NP, (3.18)
1+ Nsub (”_L>
no nyg

zu finden [Born und Wolf, 1993]. In Formel (3.18) steht n, fur den Brechungsin-
dex des die dielektrischen Spiegel auf der Oberseite umgebenden Mediums und /
fur die Anzahl an Spiegelpaaren.

Die Abbildung 3.4(a) zeigt berechnete Reflexionskurven fiir dielektrische Spie-
gel verschiedener Spiegelzahl i. Die Berechnung erfolgte mit Hilfe der Fresnel-
Formeln (3.1) bis (3.12). Samtliche Parameter, die zur Berechnung des
Reflexionsspektrums in Abbildung 3.4 verwendet wurden, befinden sich in Ta-
belle 3.1.

TABELLE 3.1: Die zur Berechnung der Reflexionskurven in Abbildung 3.4 verwendeten
Parameter.

‘ Nsub ‘ nr ’ Ny ‘ 91 ‘ >\vac (nm) ‘
[330[287[330] 0] 980 |

Mit den in Tabelle 3.1 aufgefiihrten Werten ergibt sich nach (3.16) fir die Breite
des Stoppbandes ein Wert von AXg;oppband = 178, 8nm. Ein Vergleich mit Ab-
bildung 3.4 ergibt eine gute Ubereinstimmung mit der Breite des Stoppbandes fiir
ein grofle Anzahl 7 an dielektrischen Spiegeln.
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(a) Berechnete Reflektivitatsspektren fir (b) Berechnete Reflektivitat in
dielektrische Spiegel. Mit zunehmender Abhéangigkeit von der Anzahl an di-
Anzahl an dielektrischen Spiegeln ist das elektrischen Spiegeln.

Stoppband stérker ausgepragt.

ABBILDUNG 3.4: Reflektivitat eines dielektrischen Spiegels mit ¢ Schichten.

In Abbildung 3.4(b) ist ein Vergleich der Reflektivitatswerte dargestellt, welche
zum einen mit Hilfe der Fresnel-Formeln (3.1) bis (3.12) und zum anderen mit
den Gleichungen (3.17) und (3.18) berechnet wurden.

Die dielektrischen Spiegel, welche in diesem Kapitel behandelt wurden, bilden
die Grundlage fiir die Mikroresonatoren, welche im folgenden Kapitel ausfiihrlich
besprochen werden.

3.3 Mikroresonatoren

Befindet sich eine Schicht der Dicke

)\’UG,C

dy =m mit meN (3.19)

zwischen zwei dielektrischen Spiegeln, so erhélt man einen Mikroresonator (vgl.
Abb. 3.5), in welchem sich stehende Wellen ausbilden kénnen. Wie sich anhand
von Gleichung (3.18) nachvollziehen IaRt, ist dabei die Schichtung der den Reso-
nator umgebenden Schichten von entscheidender Bedeutung. Unter der Annahme,
dafl? das Wachstum mit einer Schicht des Brechungsindizes n gz begonnen und mit
einer Schicht des Indizes n;, beendet wurde, so ergibt sich aus (3.18) fir n;, < ny
bei genuigend grof3en i fur die Reflektivitdt R = 1. Ist hingegen ny < n, so folgt
fur groBe 7 aus (3.18) R = —1. Im ersten Fall erhdlt man also fiir das elektrische
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Feld einen Phasensprung von 7, im zweiten Fall hingegen keinen. Somit bilden
sich also stehende Wellen, die entweder einen Bauch (fur n; < ngy) oder einen
Knoten (fir ny < ny) an der Grenzflache Spiegel-Resonator besitzen.

ABBILDUNG 3.5: Schematische Dar-
stellung eines Mikroresonators. Auf das
Substrat wird eine bestimmte Anzahl di-
elektrischer Spiegel gewachsen. Im An-
schluf’ daran wird eine Spacerschicht, in
die optional ein Quantentopf oder Quan-
tenpunkte eingebettet werden konnen,
aufgedampft. Diese Spacerschicht be-
sitzt, je nach Anwendung, die Dicke
d = 2w oder d = Ayge. Eine wei-
tere definierte Anzahl an dielektrischen
Spiegeln sowie eine diinne Cap Layer®,
die die Probe vor Oxidation schiitzt, ver-
vollstdndigen den Mikroresonator.

Bei den im folgenden betrachteten Mikro-
resonatoren schlief3t sich an den Resonator
jeweils eine Lage der niedriger brechen-
den Spiegelschicht an. Somit unterliegt
das Licht, welches den Resonator verlaft,
keinem Phasensprung. Dariiberhinaus soll
Licht, welches von den Strukturen in der
Mitte des Resonators emittiert wird, mit
Hilfe dieser Resonatoranordnung verstarkt
werden. Daher muR die Bedingung (3.19)
weiter eingeschrankt werden. Eine reso-
nante Verstarkung des Signals ist ndmlich
nur dann moglich, wenn das dielektrische
Feld in der Mitte des Resonators einen
Bauch aufweist. Somit ergibt sich also

drr = MApac mit meN (3.20)
als Bedingung fiir die Dicke d,, des Mi-
kroresonators.

Die Abbildung 3.6 zeigt ein mit Hil-
fe der Fresnel-Formeln (3.1) bis
(3.12) berechnetes Transmissions— und
Reflexionsspektrum eines Mikroresona-
tors. Deutlich zu erkennen ist das Stopp-
band, in dessen Bereich die Reflektivitat
nahezu den Wert 1 bzw. die Transmis-
sivitdt den Wert 0 annimmt. Etwa in
der Mitte des Stoppbandes, bei der Wel-
lenldange \,.., bricht die Reflektivitat
abrupt ein und die Transmissivitat steigt

stark an.
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TABELLE 3.2: Die zur Berechnung der Transmissions— und Reflexionskurve in Abbil-
dung 3.6 verwendeten Parameter.

L nae | np | ng | 61 [ Avae (NM) |
1330287330 0| 1060 |

2,01

1,5 1

1,0

0,5

Transmissivitat Reflektivitat

0,0

T T T T T T T T
900 1000 1100 1200 1300
Wellenlange (nm)

ABBILDUNG 3.6: Berechnetes Transmissions— und Reflexionsspektrum eines Mikrore-
sonators. Die zur Berechnung verwendeten Parameter sind in Tabelle 3.2 aufgefihrt.

Dieser Effekt ist darauf zurtickzufiihren, daf} sich in der Resonatorschicht eine
stehende Welle ausbildet, die an jeder Grenzflache der dielektrischen Spiegel
konstruktiv interferiert. Dieser Einbruch in der Reflektivitat und der gleichzeitige
Anstieg der Transmissivitat wird auch Resonatormode genannt.

Fir den Fall einer symmetrischen Struktur, wenn sich also die gleiche Anzahl an
dielektrischen Spiegeln auf beiden Seiten des Resonators befinden, gilt fir die
Reflektivitat bei senkrechter Inzidenz [Savona et al., 1995]:

21
R=1—4 et (ﬂ) . (3.21)
nar ng
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Dabei ist n.,; der Brechungsindex des die gesamte Struktur umgebenden Medi-
ums, n,, der Brechungsindex des Mikroresonators und 7 die Anzahl der Spiegel-
paare.

Die Annahme einer symmetrischen Struktur ist in der Praxis allerdings nicht halt-
bar, da sich auf der einen Seite der Struktur meist das Substrat und auf der anderen
Seite Luft befindet und diese beiden Medien im allgemeinen einen unterschied-
lichen Brechungsindex besitzen. Diese Asymmetrie kann kompensiert werden,
indem man die Anzahl der Spiegelpaare auf der Substratseite vergroRert, so dal3
die Reflektivitat vom Zentrum der Cavity aus nach aul3en gesehen zu beiden Sei-
ten gleich groR ist.

Die Gute der Resonatormode wird durch die Finesse F' beschrieben. Diese ist
definiert als der Quotient aus der Wellenlénge \,..;,., bei der die Reflektivitat mi-
nimal ist, und der Halbwertsbreite A\ der Resonatormode:

Py
F= 3.22
AN (3.22)

Aus dem Transmissions— und Reflexionspektrum in Abbildung 3.6 wird deutlich,
dal’ nicht nur Licht, welches von der Mitte des Resonators ausgestrahlt wird, re-
sonant verstarkt wird, sondern auch Licht, welches mit der Resonatorwellenlange
Avae IN die Probe eingestrahlt wird. In der Mitte des Resonators ergibt sich eine
deutliche Uberhéhung der Amplitude des elektrischen Feldes [Bjérk et al., 1995].
Von besonderer Bedeutung im Laufe der Arbeit wird noch die Win-
kelabhangigkeit der Resonatormode sein. Licht, welches sich nicht senkrecht
zur Probenoberflache durch den Resonator bewegt, muf} einen langeren Weg
durch die jeweilige Resonatorschicht zuriicklegen. Somit wird die Bedingung
(3.13) jetzt fur Licht einer grolReren Wellenldange erfillt, die Resonatormode
wird zu kleineren Wellenldngen bzw. grofReren Energien hin verschoben. Die
Beschreibung dieses Sachverhaltes kann ebenfalls mit Hilfe der Fresnel-Formeln
(3.1) bis (3.12) erfolgen und ist in Abbildung 3.7 dargestelit.
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ABBILDUNG 3.7: Berechnete Dispersionsrelation eines Mikroresonators fir s—
polarisiertes (schwarz) und p—polarisiertes Licht (rot). Dargestellt ist die Position der
Resonatormode in Abhangigkeit vom Winkel gegen die Senkrechte zur Probenoberfléche.
Die zur Berechnung verwendeten Parameter sind in Tabelle 3.2 aufgefihrt.






Kapitel 4

Die Molekularstrahlepitaxie

Die Entwicklung der MBE zu einem grotechnischen Verfahren zur Herstel-
lung von dinnen Schichten wurde hauptsachlich durch zwei voneinander un-
abhéngige ldeen vorangetrieben [Ploog, 1985]. Zum einen handelt es sich da-
bei um die ,,.Drei-Temperaturen—Methode” von Giinther [Glinther, 1958] und zum
anderen um die Untersuchungen zur Wechselwirkung von Ga— und As-Strahlen
mit GaAs-Substraten [Arthur, 1968]. In der Folgezeit waren es hauptsédchlich
Gunther, Davey und Pankey [Davey und Pankey, 1968], die die entscheidenden
Impulse zur Weiterentwicklung dieses Verfahrens lieferten. Etwa ab Ende der
70er Jahre kamen dann die ersten kommerziellen MBE—-Anlagen auf den Markt.

4.1 Grundlagen

Unter Epitaxie versteht man das orientierte Aufwachsen von Gastsubstanzen auf
die kristalline Oberfléche eines Wirtskristalls (Substrat). Epitaxie—\erfahren wer-
den zur kontrollierten Herstellung diinner, kristalliner Halbleiter-Schichten ho-
her Perfektion verwendet. Die Anordnung der Gitterbausteine in diesen diinnen
Schichten wird entscheidend durch die Struktur des Substrats beeinfluf3t.

Es gibt, je nach wissenschaftlich-technischen Anforderungen, verschie-
dene Epitaxie—Verfahren.  Als Beispiele seien stellvertretend die Metall-
Organochemische-Gasphasen-Deposition (MOCVD?), die Fliissigphasen—
Epitaxie (LPE?) und die MBE genannt.

Das MBE-Verfahren ermdglicht ein atomlagengenaues Wachstum kristalliner
Halbleiter— und Metallschichten. Wie in Abbildung 4.1 dargestellt, werden
die durch thermisches Verdampfen in geheizten Effusionszellen entstehenden
Molekularstrahlen auf ein ebenfalls geheiztes Substrat, den sogenannten Wa-

LAbk. fiir engl. Metal-Organic Chemical Vapor Deposition.
2Abk. fir engl. Liquid Phase Epitaxie.

27
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fer, gelenkt. Dort reagieren die auftreffenden Molekiile bzw. Atome mit der
Substratoberflache. Bei einer ausreichend hohen Substrattemperatur diffundieren
sie ausreichend schnell auf ihre Gitterplatze, so daR ein epitaktisches Wachstum
mdoglich ist.

Heizung
E Substrat

UH-Vakuum

Mainshutter

In

@ A

Stickstoffkuhlschild

ABBILDUNG 4.1: Schematischer Aufbau einer MBE—-Anlage.

\or den Austrittsoffnungen der einzelnen Effusionszellen sind Shutter angebracht,
mit denen die Molekularstrahlen abrupt ein— bzw. ausgeblendet werden kénnen.
Die FluRraten der einzelnen Materialien werden tber die Effusionszellentempe-
ratur geregelt. Die niedrigen Wachstumsraten von typischerweise einer Mo-
nolage® pro Sekunde, d.h. der vollstindigen Anlagerung beispielsweise einer
Ga- und einer As-Lage, erlauben die Herstellung von extrem diinnen Halbleiter—
Heterostrukturen.

Das MBE-Verfahren zeichnet sich gegeniiber anderen Epitaxie—\Verfahren da-
durch aus, dal3 bei der Reaktion an der Grenzflache Gas—Festkorper keine Fremd-
gase beteiligt sind. Diese Tatsache erfordert Ultrahochvakuum—-Bedingungen mit
einem Restgaspartialdruck von 10~ mbar.

SAuch Netzebene.
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4.2 Der WachstumsprozeR

Um ein gitterangepaltes und damit spannungsfreies Wachstum zu erzielen,
miussen verschiedene Voraussetzungen erfillt sein.

Zunachst mul} das Substrat eine duRRerst glatte Oberflache besitzen. Des weite-
ren sollten die in den Verdampferzellen gelagerten Materialien moglichst rein
sein. Zudem ist ein moglichst geringer Restgaspartialdruck erforderlich. Die
Substrattemperatur muf3 so hoch gewahlt werden, dal3 die auftreffenden Atome
geniigend viele Gitterplatzwechsel auf der Substratoberflache vollziehen. Wird
die Temperatur allerdings zu hoch gewahlt, verdampfen die Teilchen instantan
von der Oberflache. Ist das Substrat hingegen zu kalt, werden die Gitterplatze
nicht ausreichend schnell besetzt und es werden Punktdefekte in den Kristall ein-
gebaut. Unter Punktdefekten versteht man Baufehler im Kristall, wie Leerstellen
oder Atome auf Zwischengitterplatzen.

Wahrend der Einbau von Fremdatomen durch eine Verringerung des Restgaspar-
tialdruckes weitgehend minimiert werden kann, kénnen Stochiometriefehler, wie
Ga auf As—Platzen und umgekehrt, die Perfektion des Kristalls herabsetzen.

Da die Effusionszellen nicht senkrecht zur Substratoberflache ausgerichtet sind,
wird die Probe wéhrend des Wachstums rotiert, um ein moglichst homogenes
Wachstum zu erzielen.

4.3 Kalibrierung des Zellenflusses mit RHEED

Die Kalibrierung des Zellenflusses geschieht standardmafRig mit Hilfe der
RHEED-Methode. Mit Hilfe dieser lassen sich nicht nur die Fliisse der einzel-
nen Zellen bestimmen (vgl. Kap. 4.3.5), sondern zusétzlich noch Informationen
uber die Oberflachenbeschaffenheit des Substrats gewinnen (vgl. Kap. 4.5). Auf-
grund der Tatsache, dal} die FluRkalibrierung fiir das gewiinschte Probendesign
(vgl. Tab. 6.1 auf Seite 58) nicht ausreichend genau durchgefiihrt werden konnte,
wurde vom Autor zusatzlich ein Pyrometer in die MBE—Anlage integriert (vgl.
Kap. 7). Wahrend die RHEED-Methode vor allem fir diinne Schichten von
einigen Monolagen exakte Ergebnisse liefert, ist mit Hilfe der pyrometrischen
Interferometrie eine wesentlich prézisere Kontrolle des Zellenflusses fir ,,dicke*
Schichten (grofRer 10 nm) moglich.

4.3.1 RHEED-Oszillationen

Wie in Abbildung 4.2 zu sehen, treffen die hochenergetischen Elektronen unter
einem kleinen Winkel (ca. 1 bis 4°) auf die Substratoberflache. Dabei tritt ein
Teil der Elektronen in Wechselwirkung mit den duRersten Netzebenen der Probe,
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wohingegen der andere Teil direkt reflektiert wird. Die Intensitat dieses direkt
reflektierten Reflexes* ist von der Oberflachenrekonstruktion®, der Atomdichte
und der Stufendichte auf der Oberflache abhéngig.

RHEED Heizung Fluoreszenz-
oo B S osirat Schirm
UH-Vakuum Mainshutter
'/s 07~ @ @Shutter
Al In
As Ga

ABBILDUNG 4.2: Modifizierter Aufbau einer MBE-Anlage.

Neave und Joyce beobachteten als erste eine Oszillation des direkt reflektierten
Elektronenstrahls wahrend des Wachstums und korrelierten die Frequenz die-
ser Oszillationen mit der Wachstumsgeschwindigkeit [Neave et al., 1983]. Die-
sen Zusammenhang schlossen sie aus der Tatsache, dal die Intensitat des
Spiegelreflexes die Oberflachenrauhigkeit widerspiegelt (vgl. Abb. 4.3).

4Auch Spiegelreflex.

SDie Oberflachenrekonstruktion stellt eine Art Ubergitter auf der Oberfliche dar. Dabei ge-
hen nicht abgesattigte Hybridorbitale Bindungen (sog. Bridge Bonds) ein. Hierzu siehe auch
[Heyn, 1994].
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ABBILDUNG 4.3: Modell zur Entstehung von RHEED-Oszillationen. Nach
[Joyce et al., 1986].

Zu Beginn des Wachstums ist die Oberflache glatt. Durch die Anlagerung von
Teilchen auf der Substratoberflache bilden sich sogenannte Wachstumsinseln.
Diese rauhen die Oberflache auf und die Intensitdt des Spiegelreflexes nimmt ab.
Weitere auftreffende Teilchen lagern sich an den Inseln an, so daR diese groRer
werden. Bei naherungsweise halber Bedeckung ist die Reflektivitat minimal und
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steigt bei Fortfiihrung des Wachstums wieder an, da es jetzt zum Zusammenschluf}
von Wachstumsinseln® kommt. Hat sich eine komplette Monolage angelagert, so
erreicht die Intensitét des reflektierten Elektonenstrahls wieder den Ausgangswert
vor Beginn des Wachstums. Somit kann eine Periode der Oszillationen der Depo-
sition von exakt einer Monolage zugeordnet werden.

4.3.2 Grenzflachenrauhigkeiten

Im Laufe des Wachstums laRt sich jedoch eine Dampfung der Oszillatio-
nenamplitude beobachten, die sich durch eine zunehmende Aufrauhung der
Substratoberflache wéhrend des Wachstums erklaren lat [Neave et al., 1983],
[van Hove et al., 1983]. Diese Aufrauhung riihrt daher, dal} auf der Oberflache
schon das Wachstum weiterer Lagen beginnt, bevor die darunter liegende La-
ge komplettiert ist. Es entstehen also zusétzliche Wachstumsinseln, die eine
Zunahme der Stufendichte und damit eine Abnahme der Reflektivitat bewir-
ken. In diesem Fall spricht man von einem ,aus der Phase laufen der Insel-
bildung. Oszillationen lassen sich nur an Inseln beobachten, die ,,in Phase” wach-
sen [Heyn und Harsdorff, 1997], [Heyn et al., 1997]. Dennoch kdnnen unter der
Bedingung, dal? die Substratoberflache vor Wachstumsbeginn glatt ist, im Laufe
einer Wachstumsperiode ausreichend viele Oszillationen aufgezeichnet werden,
um den Zellenfluf} zu bestimmen.

Zudem konnen die entstandenen Wachstumsinseln durch Wachstumspausen wie-
der abgebaut werden [Sudijono et al., 1993]. Dieses geschieht prinzipiell durch
zwei Prozesse: Zum einen verringert sich durch Randdiffusion die Randrauhig-
keit von Wachstumsinseln und Stufen. Zum anderen konnen sich Teilchen von
den Réndern kleinerer Inseln abldsen und somit zur Aufldsung von Wachstums-
inseln fiihren [Neave et al., 1983], [Lewis et al., 1985], [Daweritz et al., 1991].
Wahrend dieses Ausheilungsprozesses der Oberflache steigt die Intensitat des
Spiegelreflexes in etwa bis auf den Ausgangswert vor der Materialdeposition an
[Neave et al., 1983]. Das bedeutet, man kann mehrere RHEED-Messungen an
ein und derselben Probe unter nahezu identischen Voraussetzungen durchfihren,
wodurch sich statistische Fehler praktisch vollstandig eliminieren lassen.

4.3.3 Shuttertransiente

Dennoch ist in dieser Art den ZellenfluB zu messen ein systematischer Fehler
enthalten. Die Annahme, daB bei geschlossenem Zellen-Shutter kein und nach
Offnen des Shutters sofort ein konstanter und iiber die Zellentemperatur eindeutig
zu definierender Materialtransport zur Probe stattfindet, erweist sich als haltlos.

6auch Koaleszenz
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Durch das Offnen des Shutters erhoht sich die thermische Abstrahlung der Zelle
in Richtung des Shutters, da die Warmestrahlung jetzt nicht mehr vom Shutter
zuriick in den Tiegel reflektiert wird. Die Temperatur in der Effusionszelle wird
also verringert, was wiederum zu einer Abnahme der Zellenemission, also zu einer
kleineren Wachstumsgeschwindigkeit fuihrt. Dieser Effekt wird als Shuttertransi-
ente bezeichnet [Miller, 1992].

Die Grole dieses Effektes ist zum einen von der Zellentemperatur und zum ande-
ren von der Zeit abhdngig, die seit dem letzten SchlieRen des Shutters vergangen
ist. Wird der Shutter nur fiir wenige Sekunden geschlossen, so wird sich ein be-
deutend kleinerer ,Warmestau“ ergeben als fiir den Fall, wenn der Shutter fiir
einige Minuten geschlossen bleibt.

Wie die Abbildung 4.5 auf Seite 35 illustriert, sind die RHEED-Oszillationen des
GaAs schon ausgedampft, bis der FIuR aus der Effusionszelle einen konstanten
Wert angenommen hat. Ebenfalls zu erkennen ist, dal} die RHEED-Oszillationen
von GaAs wesentlich kurzlebiger sind als die des AlAs.

Die einzige Moglichkeit, diesen systematischen Fehler zu beheben besteht dar-
in, der Substratoberflache die Mdglichkeit zur Ausheilung zu geben, ohne dabei
den Ga— bzw. den Al-Shutter zu schlielen. Dieses laRt sich durch Schliel3en
des Mainshutters (vgl. Abb. 4.2 auf Seite 30) bewerkstelligen. Die aus den Zel-
len austretenden Teilchen prallen gegen die Wand des Mainshutters und werden
vom Stickstoffkiihlschild eingefangen. Die Substratoberfldche ihrerseits hat aus-
reichend Zeit, die Oberflachenrauhigkeiten abzubauen.

4.3.4 As-Desorption

Diese Methode birgt allerdings fiir den Fall des GaAs die Gefahr, dal3 As von der
Oberflache und sogar aus unteren Kristallschichten desorbiert. Dieser ProzeR ist
stark temperaturabhdngig und bei den Gblichen Wachstumstemperaturen schon
deutlich zu spiiren [Heyn, 1994]. Dal3 As sogar aus unteren Schichten desorbiert,
ist auf folgenden Prozel3 zurtickzufiihren: Das nach der vollstandigen Desorption
des As von der Oberflache freiliegende Ga diffundiert und bildet dreidimensio-
nale Cluster [Foxon et al., 1973]. Dadurch werden As—terminierte Bereiche frei-
gelegt, aus denen weitere As—Desorption moglich ist. An der Oberflache bleiben
die Ga—Cluster zuriick und ein weiteres epitaktisches Wachstum von GaAs auf
diesem Substrat ist nicht méglich.

4.3.5 FluRkalibrierung mit RHEED

Wie bereits in Kapitel 4.3.1 erwéhnt, wird zur Messung der aktuellen FluRrate
die Intensitét des direkt reflektierten Elektronenstrahls beobachtet. Dieser trifft,
nachdem er an der Substratoberflache reflektiert wurde, auf den Leuchtschirm
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(vgl. Abb. 4.2 auf Seite 30). Die Intensitat dieses Reflexes auf dem Leucht-
schirm kann mit Hilfe einer empfindlichen CCD’-Kamera beobachtet werden.
Das Kamerasignal wird mittels einer Frame—Grabber Karte digitalisiert und an
einen Computer weitergeleitet. Zusétzlich kann das Kamerabild in Echtzeit Gber
einen Zusatzmonitor beobachtet werden [Heyn, 1994].

Die Abbildung 4.4 zeigt die gemessene Spiegelreflex—Intensitat als Funktion
der Zeit. Deutlich zu erkennen sind die auf Seite 29 beschriebenen RHEED-
Oszillationen.

350
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ABBILDUNG 4.4 Beispiel fur zeitlich versetzt gemessene RHEED-Oszillationen von
GaAs (rot) und AlAs (schwarz).

Aus der Frequenz der RHEED-Oszillationen kann nun die aktuelle Wachs-
tumsgeschwindigkeit bestimmt werden. Bildet man jeweils den Mittelwert aus
ersten 45 Frequenzen, so ergibt sich fir GaAs eine FluBgeschwindigkeit von
Foans = 1,07 und fir AlAs Fiy 4, = 0,57%:.

“Abk. fiir engl. Charge Coupled Device.
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ABBILDUNG 4.5: Aus den Peakabstanden in Abbildung 4.4 ermittelte FluRgeschwindig-
keiten fiir GaAs (rot) und AlAs (schwarz). Die MeRwerte wurden jeweils mit einer expo-
nentiell abfallenden Funktion erster Ordnung gendhert, die fir die beiden Materialien als
durchgezogene Linie eingetragen ist.

In Abbildung 4.5 sind die FluRgeschwindigkeiten, die sich aus den einzelnen
RHEED-Oszillationen von Abbildung 4.4 ergeben, aufgetragen. Fir das AlAs
ist die Shuttertransiente deutlich zu erkennen. Ebenfalls aufféllig ist das star-
ke Rauschen, das sich hier speziell fur die Bestimmung der GaAs—Flufirate er-
gibt. Dennoch ist auch hier eine deutliche Abnahme der FluRgeschwindigkeit
fir grolere Zeiten zu erkennen. Unter der Annahme, dal} sich der FluR nach
Offnen des Zellenshutters exponentiell® einem Séttigungswert nahert, erhalt man
die beiden in Abbildung 4.5 dargestellten Naherungskurven. Vergleicht man die
FluRgeschwindigkeiten, die man aus der Mittelwertbildung erhalten hat, mit den
Sattigungswerten, welche sich aus der beschriebenen Naherungsfunktion erge-
ben, so fallt auf, dal? sich im Falle des GaAs ein besonders eklatanter Unterschied
dieser beiden Werte ergibt. Der Wert, der sich aus der Mittelwertbildung ergibt,

8Hierbei wird von einer exponentiell abfallenden Funktion erster Ordnung der Form y = yo +
A - exp (—1) ausgegangen. Der Wert y, ist dabei der Sattigungswert fiir groBe Zeiten ¢.
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liegt um 27,3% Uber dem Séattigungswert. Fir das AlAs liegen die beiden Werte
relativ nahe beieinander, die Differenz betragt lediglich 3,6%. Dal} die Shutter-
transiente fur das GaAs sehr viel hoher ausfallt, kann durch den unterschiedlichen
Aufbau der Ga— und der Al-Effusionszellen begriindet werden. Bei der Ga—Zelle
handelt es sich um eine Double-Filament—Effusionszelle, wahrend die Al-Zelle
eine Single-Filament-Effusionszelle ist. Im ersten Fall gibt es zwei Heizelemen-
te sowie zwei Regler, welche sich jeweils am Boden bzw. am oberen Ende des
Tiegels befinden. Die gewiinschte Temperatur des Tiegels wird also iiber zwei
voneinander unabhéngige Warmequellen reguliert. Es zeigt sich, daB hierdurch
die Einstellung eines Gleichgewichts eine langere Zeit in Anspruch nimmt als im
Fall der Al-Zelle, die nur ein Heizelement sowie einen Regler besitzt, der die
Temperatur der Effusionszelle einstellt.

4.4 \Wachstumsmodelle

Beim MBE—-Wachstum von Kristallen wird zwischen drei verschiedenen Modi
unterschieden (vgl. Abb. 4.6).

6<‘IML7/_\///// ooz Iz

[\

/_\ , : /m\
1<9<27///>/ 7///// ///////

A\ — /AN
2 Ll i Lo

Inselwachstum Lagenwachstum Lagen- plus
Inselwachstum

ABBILDUNG 4.6: Schematische Darstellung der drei Wachstumsmaodi.

Welcher Wachstumsmechanismus fir bestimmte Materialien auftritt, hangt ent-
scheidend davon ab, wie stark die Bindung zwischen den auftreffenden Teilchen
untereinander und zwischen den Teilchen und der Unterlage ist.
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Frank—van der Merwe—Wachstum

Auch Lagenwachstum [Frank und van der Merwe, 1949]. Die Atome der
obersten Schicht sind untereinander schwécher gebunden als an die darun-
ter liegende Schicht. Beispiel: AlAs auf GaAs.

Volmer—Weber—Wachstum

Auch Inselwachstum [Volmer und Weber, 1926]. Die Bindung der Atome
in der obersten Schicht ist stérker als die Bindung an die Unterlage. Bei-
spiel: Die meisten Metalle auf Halbleiter.

Stranski—Krastanov—Wachstum

Auch Lagen-plus—Inselwachstum [Stranski und von Krastanov, 1939].
Bildet eine Art Mischform und wird in Kapitel 4.4.2 besprochen. Beispiel:
InAs auf GaAs.

Da in der vorliegenden Arbeit nur das Frank-van der Merwe-Wachstum und das
Stranski—Krastanov—Wachstum von Bedeutung sind, wird im folgenden nur auf
diese beiden Wachstumsmodi eingegangen. Dabei liegt der Schwerpunkt auf dem
Stranski—Krastanov—\Wachstum.

4.4.1 Frank—van der Merwe—-Wachstum

Beim MBE-Wachstum von AlAs auf GaAs tritt unter geeigneten Bedingungen
(vgl. Kap. 4.2) das Lagenwachstum auf. Eine schematische Darstellung des
Prozesses zeigt Abbildung 4.7.

Die ersten auftreffenden Atome bilden Wachstumsinseln der Hohe einer Mono-
lage. Sobald die Schicht in etwa zur Halfte bedeckt ist, bilden sich kaum noch
neue Wachstumsinseln. Vielmehr lagern sich die Atome, die jetzt die Oberflache
erreichen, an die Rander der bereits bestehenden Inseln an und vergrofiern diese.
Im weiteren Verlauf des Wachstums werden die Inseln zusammenwachsen (ko-
aleszieren) und nach Deposition einer Monolage ist die Oberflache wieder glatt.

4.4.2 Stranski—-Krastanov—\Wachstum

Stranski und von Krastanov waren im Jahr 1939 die ersten, die das Lagen—
plus—Inselwachstum beobachteten [Stranski und von Krastanov, 1939]. Eagles-
ham und Cerullo konnten 1990 das Stranski—Krastanov—Wachstum an einer
MBE-Anlage realisieren [Eaglesham und Cerullo, 1990]. Sie wuchsen Germa-
nium auf eine Silizium (100) Oberflache und beobachteten ein versetzungs-
freies Stranski—-Krastanov—Wachstum. Im selben Jahr untersuchten Guha et
al. den EinfluB des In—Anteils = in In,Ga;_,As auf den Wachstumsmodus
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ABBILDUNG 4.7: Schematische Darstellung des Lagenwachstums.

[Guha et al., 1990]. Ab einer bestimmten kritischen Schichtdicke ©. dndert sich
der Modus abhéngig von der In-Konzentration = von einem zweidimensionalen
(2D) Wachstum in einen dreidimensionalen (3D). Zu dieser Zeit war man bemiiht,
die Bildung der dreidimensionalen Inseln zu unterdriicken [Copel et al., 1989], da
man annahm, dall der Umschlag des Wachstumsmodus durch Versetzungen zu
erklaren sei [Matthews und Blakeslee, 1974], [Matthews und Blakeslee, 1975],
[Dodson und Tsao, 1987] und [Price, 1991].

Leonard et al. untersuchten 1993 schlieflich systematisch die beim MBE-
Wachstum von InGaAs auf GaAs entstehenden Inseln [Leonard et al., 1993]. Sie
fanden heraus, daR diese Inseln eine sehr homogene GroRe besitzen und ein
starkeres Photolumineszenzsignal zeigten als darunter liegende Quantentdpfe
(vgl. Kap. 2.2.2). In dieser und weiteren Untersuchungen erkannten Leonard
et al. die Mdglichkeit, ein dreidimensionales EinschluBpotential mit Hilfe eines
Wachstumsprozesses zu realisieren [Leonard et al., 1994b].

In der Folgezeit, die bis heute andauert, standen vor allem zwei Probleme im
Mittelpunkt des Interesses: Zum einen ist der Prozel} des Stranski—Krastanov-
Wachstums noch nicht vollstandig verstanden, und zum anderen wird versucht,
die Parameter, welche das MBE-Wachstum von InAs—Quantenpunkten auf GaAs
bestimmen, zu optimieren.
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3D-KEIMBILDUNG BEIM MBE-WACHSTUM VON INAS—-QUANTENPUNKTEN
AUF GAAS (100)

Wie bereits in Tabelle 2.1 auf Seite 8 dargestellt, besitzt der Halbleiter InAs eine
um 7,2% groRere Gitterkonstante als das GaAs. Dieser Unterschied ist die trei-
bende Kraft fiir die Entstehung der dreidimensionalen Inseln von InAs auf GaAs.

Beim Aufdampfen von InAs auf GaAs bildet sich zundchst die fiir das Stranski-
Krastanov—Wachstum typische Wetting Layer®. Diese erste Monolage InAs ,be-
netzt* das darunterliegende GaAs—Substrat und wachst verspannt auf. Ab einer
bestimmten kritischen InAs—Bedeckung ©. vollzieht sich aufgrund der in das
System eingebrachten Verspannung der Wechsel vom zweidimensionalen Lagen-
wachstum zum dreidimensionalen Inselwachstum. Da diese Verénderung des
Wachstumsmodus ohne &ullere Einwirkungen geschieht, wird auch von einem
selbstorganisierten Wachstum der InAs—Quantenpunkte gesprochen.

Neue Erklarungsversuche dieses Effekts stiitzen sich hauptsdachlich auf ther-
modynamische Modelle [Priester und Lannoo, 1995] und [Moll et al., 1998]
oder auf Losungen von Ratengleichungen, welche die Kinetik der Atome auf
der Kiristalloberflache beschreiben [Dobbs etal., 1997], [Joyce etal., 1997],
[Koduvulev und Zangwill, 1999] [Heyn und Dumat, 2001] und [Heyn, 2001].
Die Tatsache, daR bisher noch kein Modell gefunden wurde, welches alle
Phanomene des Stranski—Krastanov-Wachstums erkldren kann, ist durch die Viel-
zahl an Parametern erklarbar, die in dieses Problem einflieBen. Das gesamte Sy-
stem wird, wie jedes physikalische, versuchen, den energetisch glinstigsten Zu-
stand anzunehmen. Das bedeutet, dal} das System zu jeder Zeit bestrebt sein
wird, die Summe aus den Energietermen, welche fir dieses Problem relevant
sind, zu minimieren. Einen wesentlichen Beitrag zur Gesamtenergie liefert dabei
die Verspannungsenergie, die aufgebracht werden muf, damit der Unterschied
in der GroRe der Gitterkonstanten Giberwunden werden kann. Hinzu kommt die
Oberflachenenergie, welche dafir sorgt, dall die Oberflache des aufgedampften
Materials moglichst gering ist. Ein weiterer Term ist die Bindungsenergie, die
angibt, wie stark die auftreffenden Atome an der jeweiligen Stelle an den Kristall
gebunden werden.

Des weiteren sind auch kinetische Effekte von Bedeutung. Hier spielt die Diffusi-
onsenergie eine entscheidende Rolle. Diese ist stark von der Substrattemperatur
abhangig und kann als MaR dafiir aufgefalit werden, wie viele Platzwechsel ein
Atom vollzieht, bevor es fest in den Kristall eingebaut wird. Schlie3lich kommt
noch die Interdiffusionsenergie hinzu, die ebenfalls stark von der Substrattempe-
ratur abhangig ist und Platzwechsel zwischen Atomen von der Oberflache und
Atomen aus der darunter liegenden Schicht ermdglicht.

9Engl. fiir Benetzungsschicht.
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Beim Wachstum von InAs auf GaAs entstehen quasi sofort nach Wachstumsbe-
ginn sogenannte Nukleationszentren, die als Keime fur das zundchst zweidimen-
sionale Inselwachstum dienen. Mit zunehmender Bedeckung werden diese Inseln
grofer und das Wachstum schlégt ab einer durch die Verspannung vorgegebenen
Grole von einem zweidimensionalen zu einem dreidimensionalen um. Fir das ge-
nannte Beispiel besteht Einigkeit dariiber, dal? es ab einer kritischen Bedeckung
von etwa ©. = 1,7 ML fir hinzukommende Atome energetisch glinstiger ist,
sich auf den entstehenden Wachstumsinseln und nicht an deren Randern anzula-
gern [Bhatti et al., 1999]. Dabei l6sen sich zum Teil auch Atome aus der Wet-
ting Layer heraus und lagern sich auf den Inseln an. Dieser Effekt wurde von
Wu et al. und von Fafard et al. beobachtet und mit Hilfe von Raster—Tunnel-
Mikroskopie(STM1%)-Untersuchungen [Wu et al., 1997] bzw. Photolumineszenz-
untersuchungen [Fafard et al., 1999] verifiziert.

Da nicht an jeder Stelle des Substrats exakt dieselben Bedingungen vorzufinden
sein werden, konnen die Quantenpunkte zum Teil recht unterschiedliche GroRen
besitzen. Dennoch ist die GroRenfluktuation dieser Strukturen aufgrund der oben
erwahnten Energieminimierung recht gering, da das Erreichen dieses Zustandes
durch die Kinetik determiniert wird. Zudem kann die GroRenverteilung durch die
Wahl von geeigneten Wachstumsparametern optimiert werden (vgl. Seite 41).
Mdochte man die InAs—Quantenpunkte wieder mit GaAs Uberwachsen, so sind
mehrere Effekte zu berilicksichtigen. Zum einen ist das In bestrebt, sich an der
Oberflache anzusammeln! und kann bei geniigend hohen Temperaturen dort-
hin segregieren. Zum anderen findet ein Intermixing®® von In und Ga statt
[Garcia et al., 1997]. Hierbei mul® zwischen zwei Prozessen unterschieden wer-
den: Zum einen wird Ga aus dem Substrat beim Wachstum der Quantenpunkte
in diese durch Diffusionsprozesse eingebaut, zum anderen diffundiert auch das
In aus den Quantenpunkten in das GaAs, mit dem die InAs—Inseln tberwachsen
werden.

Joyce et al. konnten mit Hilfe von STM-Untersuchungen zeigen, dal} bei Sub-
strattemperaturen groRer 420°C Ga in die InAs—Quantenpunkte eingebaut wird
[Joyce et al., 1998]. Dieser Effekt ist, da es sich um einen Interdiffusionsprozel3
handelt, stark temperaturabhéngig. Bei Ublichen Wachstumstemperaturen von
500-530°C entstehen also keine reinen InAs—-Quantenpunkte, vielmehr kénnen
nach Joyce et al. bis zu 30% Ga in die Inseln diffundieren.

Um das In/Ga—Intermixing beim Uberwachsen der Quantenpunkte mit GaAs zu
unterbinden, deponierten Arzberger et al. eine diinne Schicht AlAs auf den InAs—
Quantenpunkten [Arzberger et al., 1999]. Aus Photolumineszenzuntersuchungen

0Abk. fiir engl. Scanning Tunnel Microscopy.
" Auch Segregation.
2Engl. fiir Vermischung.
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schlossen sie, dal3 die Vermischung von In und Ga stark reduziert werden konn-
te. Darlberhinaus zeigten die Proben eine bessere GroRenverteilung der InAs—
Quantenpunkte als solche ohne AlAs-Bedeckungsschicht.

PARAMETER BEIM MBE-WACHSTUM VON |NAS—QUANTENPUNKTEN AUF
GAAS (100)

Die Art und Weise wie die InAs—Quantenpunkte mit Hilfe von MBE her-
gestellt werden, hat entscheidenden Einflul} auf deren optische Eigenschaften
[Chu et al., 1999]. Folgende Parameter beeinflussen die Form und die Dichte und
damit auch die optischen Eigenschaften von InAs—Quantenpunkten:

1) Menge an InAs, die auf dem Substrat deponiert wird,
2) Substrattemperatur, bei der InAs aufgedampft wird,
3) Menge an As, die dem System zur Verfligung steht,

4) Anzahl der Wachstumspausen, die wéhrend der Deposition von InAs ge-
macht werden,

5) FluRrate des In.

Chu et al. untersuchten systematisch die Abhangigkeit des Photolumineszenzsi-
gnals von den ersten drei genannten Parametern und kamen dabei zu folgenden
Ergebnissen:

Abhéangigkeit von der InAs—Bedeckung:

Bei zunehmender Bedeckung konnte anfangs eine Zunahme der
GroRe kohdrenter Inseln beobachtet werden. Gleichzeitig nimmt die
GroRenverteilung der Inseln ab, woraus die Autoren schlossen, dal}
grolRere, koharente Inseln eine homogenere GrolRenverteilung besitzen
als kleinere. Deponiert man noch mehr InAs auf der Probe, werden
\ersetzungen in die groReren Inseln eingebaut. Wahrscheinlich wach-
sen die groflen Inseln, in die Versetzungen eingebaut werden, schneller
[Drucker, 1993] und bauen eventuell sogar die kleinen kohdrenten Inseln
ab [Leonard et al., 1994b].

Abhangigkeit von der Substrattemperatur:

Die Substrattemperatur beeinfluf3t in groBem MaRe die Prozesse, die beim
Einbau von eintreffenden Atomen auf der Oberflache stattfinden (vgl. Sei-
te 39). Insbesondere wird durch hohere Temperaturen auf der Oberflache
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die Diffusionslange®® der In-Atome erh6ht. Chu et al. beobachteten ei-
ne Zunahme der Inselgrofle mit ansteigenden Substrattemperaturen und
bei weiterer Erhohung der Temperatur eine Abnahme der Inselgrofie. Die
anfangliche Zunahme der Inselgréfie erklarten sie durch die Bildung von
sogenannten ,,verbotenen Zonen*“ [Ngo et al., 1996] um die Nukleations-
zentren herum, in welchen keine neuen Nukleationszentren entstehen
kdnnen und deren Flache von der Diffusionsldnge abhéngig ist. Neuere
Erkenntnisse zeigen jedoch, daR diese Argumentation nur fur das zweidi-
mensionale Wachstum giiltig ist. Beim dreidimensionalen Inselwachstum
greift der durch die Verspannung ausgeldste Wechsel bei hohen Substrat-
temperaturen schon fir kleinere Inselgréfien [Heyn und Dumat, 2001]. In
diesem Falle wiirden also bei zunehmender Substrattemperatur die Inseln
kleiner. DaR diese trotzdem groRer werden, liegt am Intermixing. Dabei
wird durch den ansteigenden Ga—Anteil in den Quantenpunkten die mit
zunehmender Temperatur grofier werdende Verspannung reduziert und die
InselgrofRe nimmt wiederum zu. Bei einer weiteren Erhohung der Substrat-
temperatur beobachteten Chu et al. eine Abnahme der InselgroRe. Diesen
Effekt erkléarten sie mit der Desorption von In—-Atomen von der GaAs—
Oberflache, wodurch die Grolie und die Dichte der Inseln abnehmen (vgl.
hierzu auch [Heyn, 2002]). Bei hohen Wachstumstemperaturen konnten
die Autoren dartiberhinaus das Intermixing von Ga und In deutlich erken-
nen.

Abhé&ngigkeit vom As—Druck:

Der As-Druck beeinfluRt ebenfalls die Diffusionsléange der In-Atome auf
der Oberflache. Da fir ein In—Atom bei geringerem As—Angebot die
Wahrscheinlichkeit, auf ein As—Atom zu treffen, entsprechend kleiner ist,
vergroRert sich die Diffusionslange fir geringeren As—Druck. Daher konn-
ten Chu et al. auch hier eine Zunahme der InselgréBRe mit abnehmendem
As-Druck bei gleichzeitiger Abnahme der Grolienverteilung beobachten.

Wahrend einer Wachstumsunterbrechung finden weiterhin Diffusionsprozesse
statt. Insbsondere sind hierbei die Oberflachendiffusion und das Intermixing zu
erwdhnen. Im Falle des Stranski—Krastanov—Wachstums von InAs auf GaAs wird
den In-Atomen also geniigend Zeit gegeben, um sich auf den bereits entstan-
denen Wachstumsinseln anzulagern. Zudem wird vermutet, dal} aufgrund der
ldngeren Wachstumsdauer der Quantenpunkte mehr Ga aus dem Substrat in die
Inseln diffundieren wird, woraus eine Zunahme der Inselgrofe resultiert. Aus
diesen Grinden werden haufig bewut Wachstumspausen eingelegt, typischer-

BMittlere freie Weglinge eines Teilchens, bevor es fest in die Kristallstruktur eingebaut wird.
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weise in derselben GroRenordnung wie die Wachstumsphasen, um eine homoge-
nere GroRenverteilung und grofRere InAs—Quantenpunkte zu erhalten.

Die Wachstumsgeschwindigkeit wird durch die FluRrate des In bestimmt. Wird
die Substrattemperatur nicht zu hoch gewahlt, so kann davon ausgegangen wer-
den, dal3 jedes In—Atom, welche die Substratoberflache erreicht, dort eingebaut
wird. Fir kleine In—FluRRraten besitzen die In—-Atome eine hohe Diffusionslange
auf der Oberflache. Analog zu der Abhdngigkeit vom As-Druck ergibt sich hier
also eine kleinere GroRenverteilung bei gleichzeitiger Zunahme der Inselgrof3e fir
abnehmenden In-ZellenfluR.

4.5 Bestimmung der Oberflachenstruktur mit RHEED

Wie bereits in Kapitel 4.3 angekiindigt, soll an dieser Stelle diskutiert werden, wie
durch Detektion des gebeugten Elektronenstrahls Riickschliisse auf die Struktur
der Probenoberflache gezogen werden kdnnen.

45.1 Geometrie der Beugungsreflexe

Der Elektronenstrahl, welcher unter einem Kkleinen Winkel auf die
Substratoberflache trifft, tritt in Wechselwirkung mit den obersten Netzebe-
nen der Probe. In Abhdngigkeit von der Oberflachenstruktur ergeben sich jeweils
typische Beugungsmuster, welche in Abbildung 4.8 dargestellt sind.

Fur den Fall, daB sich auf der Oberflache dreidimensionale Inseln gebildet ha-
ben, oder die Oberflache sehr rauh ist, erfolgt eine Transmissions—Beugung mit
entsprechender dreidimensionaler Periodizitat der Streuzentren. Im Beugungsbild
ergeben sich an den Stellen Reflexe, an denen die Schale der Ewald—Kugel einen
Punkt im reziproken Gitter schneidet. Das Beugungsbild ist fur diesen Fall also
ein Abbild des reziproken Gitters (vgl. Abb. 4.8(a)).

Bei gestuften oder glatten Oberflachen haben die Elektronen aufgrund der strei-
fenden Inzidenz nur eine geringe Eindringtiefe senkrecht zur Oberflache. In
diesem Fall sind die drei Laue-Bedingungen nicht mehr erfillt, und das rezi-
proke Gitter besteht aus regelmaRig angeordneten Stdben, welche senkrecht zur
Substratoberflache ausgerichtet sind [Cho, 1971]. Der Abstand d der reziproken
Gitterstébe betrégt dabei d = %” bei einem Material mit Gitterkonstante a. Durch
Unebenheiten, wie beispielsweise Verkippungen einzelner Kristallbereiche oder
Stufen, kommt es zu einer Verbreiterung der Stabe [Henzler und Gopel, 1994].
Somit schneidet die Schale der Ewald—Kugel die Gitterstédbe nicht in einem ein-
zigen Punkt, sondern entlang einer bestimmten Strecke. Im Beugungsbild ist die-
ser Effekt in Form von Linien?* zu beobachten (vgl. Abb. 4.8(b)). Bei glatten

¥ Auch Streaks fiir engl. Streifen.
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@ (b) ©

ABBILDUNG 4.8: Beugungsbilder (oben), reziprokes Gitter (Mitte) und
Oberflachenmorphologie (unten) fir (a) dreidimensionales Inselwachstum, (b) zweidi-
mensionales Inselwachstum und (c) eine glatte Oberfldache. In allen drei Beugungsbildern
ist unterhalb des halbkreisférmigen Abbildes des reziproken Gitters der Spiegelreflex zu
erkennen.

Oberflachen hingegen sind die Punktreflexe dementsprechend auf einem Kreis
angeordnet. Zusétzlich ist in diesem Fall der Spiegelreflex im Beugungsbild zu
sehen (vgl. Abb. 4.8(c)).
Weitere periodische Beugungsreflexe konnen durch Oberflachenrekombinationen
entstehen [Neave und Joyce, 1978], sollen im Rahmen dieser Arbeit aber nicht
weiter diskutiert werden.

BEUGUNGSREFLEXE FUR DAS WACHSTUM VON INAS AUF GAAS

In Abbildung 4.9 auf Seite 46 sind die einzelnen Stadien des Wachstums von InAs
auf GaAs dargestellt. Da das InAs bei einer fiir GaAs typischen Wachstumstem-
peratur von etwa 600°C unmittelbar nach Erreichen der Oberflache von dieser
sofort wieder verdampfen wiirde, wird zunéchst die Substrattemperatur auf etwa
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500°C abgesenkt. Bei dieser Temperatur rauht die Probenoberflache leicht auf
(vgl. 4.9(a) und (b)). Wie bereits auf Seite 39 beschrieben, wéchst die erste Mo-
nolage InAs verspannt auf die GaAs—Oberflache auf. Dieser Sachverhalt ist in
Abbildung 4.9(c) zu sehen: Der Abstand der Beugungsreflexe ist deutlich groRer
geworden, was auf eine groRere Gitterkonstante des sich auf der Probenoberflache
befindlichen Materials schlie3en 1&3t. Wird weiterhin InAs auf dem Substrat de-
poniert, so vollzieht sich bei der kritischen Bedeckung ©. der Umschlag vom
zweidimensionalen Schichtenwachstum zum dreidimensionalen Inselwachstum.
Wie in auf Seite 43 dargelegt, ergibt sich fiir das Beugungsbild ein Abbild des re-
ziproken Gitters. Dieses Beugungsbild ist fiir den vorliegenden Fall in Abbildung
4.9(d) dargestellt.

Die dreidimensionalen Beugungsreflexe, auch Chevrons®® genannt, lassen
Ruckschliisse auf die Form der InAs—Quantenpunkte zu [Nabetani et al., 1994].
Seither wurde mit verschiedenen Methoden versucht, die Form der Quantenpunk-
te zu bestimmen. An dieser Stelle seien neben der Untersuchung mit RHEED
[Nabetani et al., 1994], [Mirin et al., 1995], [Lee et al., 1998] noch das Verfahren
der Rontgenbeugung [Schmidbauer et al., 1998], [Zhang et al., 2000] und das der
TEM?® [Marquez et al., 2001] genannt.

BEngl. fiir Winkel, Zacken
16Engl. Abk. fiir Transmission Electron Microscope.
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(a) GaAs—Oberflache bei 600°C (b) GaAs—Oberflache bei 500°C

(c) Oberflache nach Deposition (d) Oberflache nach Deposition
von 1 ML InAs von 2 ML InAs

ABBILDUNG 4.9: Beugungshilder fir das Wachstum von InAs auf GaAs, aus
[Heyn et al., 2000]. Dargestellt sind glatte GaAs—Oberflachen bei einer Substrattempera-
tur von 600°C (a) und 500°C (b). Nachdem eine Monolage InAs deponiert wurde, ergibt
sich das in (c) dargestellte Beugungsbild. Der mit Pfeil hervorgehobene Spot stammt von
dem Glihen der In-Effusionszelle, welche dadurch auf dem Fluoreszenzschirm sichtbar
wird. Ab einer kritischen Schichtdicke ©. kdnnen Reflexe beobachtet werden (d), die
auf ein dreidimensionales Inselwachstum schlielRen lassen.



Kapitel 5
MelRmethode und MelSaufbau

5.1 Photolumineszenz

Unter dem Begriff Lumineszenz fat man alle Leuchterscheinungen zusam-
men, die nicht auf hohe Temperaturen (,,gliihen”) der leuchtenden Substanz
zurlickgefiihrt werden konnen. Vielmehr entsteht das von der Probe ausgesandte
Licht durch einen dreistufigen ProzeR, der in Abbildung 5.1 dargestellt ist.

Im ersten Schritt wird ein Elektron aus einem Valenzband in ein Leitungsband
angeregt. Diese Anregung uber die Bandliicke der zu untersuchenden Halbleiter-
probe hinweg kann durch folgende Prozesse erreicht werden:

e Lichteinstrahlung (Photolumineszenz),

e Elektronenstrahlung (Kathodolumineszenz),
¢ Radioaktive Strahlung (Radiolumineszenz),
e Chemische Reaktion (Chemolumineszenz),

e Elektrische Injektion an pn—Ubergéngen.

Im folgenden werden die wesentlichen Prozesse der Photolumineszenz vorge-
stellt.

Zunachst wird ein Elektron durch Absorption eines Photons aus einem Valenz-
band in ein Leitungsband angeregt. Dabei muR die Energie des absorbierten Pho-
tons groRer sein als die Bandliicke der zu untersuchenden Halbleiterprobe. In
dem Valenzband wird dabei ein Loch erzeugt. AnschlieRend wird das System
versuchen, einen Zustand minimaler Energie zu erreichen. Hierfur gibt es mehre-
re konkurrierende Prozesse: Zum einen kdnnte das System die zugefiihrte Ener-
gie durch Emission eines Photons derselben Energie des eingestrahlten Lichtes
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abgeben. Zum anderen kdnnen das Elektron und das Loch durch Streuprozesse
an Phononen, Defekten, Storstellen, Grenzflachen und anderen Ladungstréagern
Energie abgeben [Ridley, 1988]. Da diese Streuprozesse wesentlich wahrschein-
licher sind, relaxieren das Elektron und das Loch bis an die Kante des jeweiligen
Bandes. Aufgrund der Tatsache, dal} keiner der genannten Streuprozesse in der
Lage ist, Energien in der GroRe der Bandliicke aufzunehmen, kommt es zu einer
strahlenden Rekombination von Elektron und Loch. Die Energie des emittierten
Photons entspricht in etwa der der Bandliicke.

A4 E E
SN N
[ N A\

ABBILDUNG 5.1: Das Prinzip der Photolumineszenz.

k

Das emittierte Photon besitzt nicht exakt die Energie der Bandliicke, da die beiden
an der Rekombination beteiligten Teilchen elektrisch geladen sind und somit der
Coulombwechselwirkung unterliegen. Kurz vor der Rekombination bilden das
Elektron und das Loch ein Quasi-Teilchen, das Exziton (vgl. Kap. 2.3). Daher
wird die Energie des Photons um die Bindungsenergie des Exzitons abgesenkt.
Mit Hilfe der Photolumineszenzspektroskopie ist man nicht nur in der Lage, Aus-
sagen Uber die Grolle der Bandliicke zu treffen, sondern sie kann dariiberhinaus
noch Informationen tber héhere Energieniveaus liefern. Hierzu mifite es maéglich
sein, das Licht von Rekombinationen aus angeregten, also energetisch héheren
Niveaus zu detektieren. Das wiederum bedeutet, dal’ die Relaxation der Elektro-
nen in das energetisch niedrigste Leitungsband (fiir die Locher entsprechend das
energetisch hochste Valenzband) ,,verhindert* werden muB. Dies kann dadurch
erreicht werden, daR so viele Elektronen in hohere Leitungsbander angeregt wer-
den, daR es hier mehr Elektronen als Platze im untersten Leitungsband gibt (fiir
die Locher gilt entsprechend das gleiche). Jetzt rekombinieren auch Elektronen
aus angeregten Zustéanden mit den entsprechenden Lochniveaus unter Aussendung
von Photonen hoherer Energie (vgl. Abb. 5.2).

Aufgrund der endlichen Lebensdauer der angeregten Zustande konnen insbe-
sondere in Photolumineszenzspektren von Quantenpunkten Rekombinationen
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ABBILDUNG 5.2: Sobald geniigend Elektronen in hdhere Leitungsbénder angeregt wer-

den, kann neben der Rekombination aus dem Grundzustand auch die aus angeregten Ener-
gieniveaus beobachtet werden.

N

aus hoheren Niveaus beobachtet werden, bevor der Grundzustand geséttigt ist
[Sugawara, 1999]. Dieser Effekt wird sich auch in den im Rahmen dieser Arbeit
durchgefiihrten Untersuchungen zeigen (vgl. Kap. 8.2.5).

5.2 Der Photolumineszenz—MeRaufbau

In Abbildung 5.3 ist die verwendete Photolumineszenz—Apparatur schematisch
dargestellt. Die zu untersuchende Probe befindet sich in einem Helium-
Badkryostaten®. Als Anregungsquelle dient Laserlicht?, das mit Hilfe der Linse
L3 fokussiert und Uber ein Prisma in den Kryostaten eingekoppelt wird. Das von
der Probe emittierte Licht wird von der Linse L, aufgesammelt, durch die Linse
L, auf das Fourier—Spektrometer® fokussiert und dort detektiert. Die einzelnen
Komponenten sollen im folgenden naher vorgestellt werden.

IHersteller: Oxford, Modell: Optistat.
2Es standen zwei Laserquellen zur Verfiigung:

a Helium—-Neon-Laser, Hersteller: Uniphase, Modell: 1135P, Ausgangsleistung 10mW bei
632,8nm,

b Argon-lonen-Laser, Hersteller: Coherent, Modell: Innova 300, Ausgangsleistung 5W
(Multilinemodus).

SHersteller: Bruker, Modell: IFS66V.
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ABBILDUNG 5.3: Der Photolumineszenz—MefRaufbau. Als Anregungsquelle dient ein
Argon—lonen—Laser, dessen Licht iber den Spiegel S14, die Linse L3 und ein Prisma auf
die Probe gelenkt wird. Das Photolumineszenzlicht wird von der Linse L2 aufgesammelt
und mit Hilfe der Linse L1 auf das Fourier—Spektrometer fokussiert und anschlieRend von
diesem detektiert.

5.2.1 Der Durchflulkryostat

Wie in Abbildung 5.4 dargestellt, besteht der Durchflulkryostat aus drei Kam-
mern. Die duRerste Kammer wird mit Hilfe eines Turbopumpstandes* evakuiert.
Sie dient also als Isoliervakuum, der Warmeaustausch zwischen Umgebung und
Probe wird stark herabgesetzt. In die zweite, spiralférmige Kammer (in der Abbil-
dung 5.4 schematisch zylindersymmetrisch dargestellt) kann fllissiges Helium aus
einem Heliumreservoir in den Kryostaten transferiert werden. Das Helium kommt
zu keiner Zeit in direkten Kontakt mit dem Probenstab, welcher in die dritte Kam-
mer eingefuihrt wird. Die Kihlung erfolgt vielmehr tber ein Warmeaustauschgas
(Helium) und durch thermischen Kontakt zwischen der zweiten Kammer und ei-

4Hersteller: Balzer, Modell: TSH 055.
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nem Warmetauscher an dem Probenstab. Um einen konstanten HeliumfluR zu
gewahrleisten, wird das flissige Helium mit Hilfe einer Membranpumpe®, welche
an die mittlere Kammer des Kryostaten angeschlossen ist, abgesaugt. Der Mem-
branpumpe vorgeschaltet ist ein FluRcontroller®, mit welchem sich der Helium-
FluR durch den Kryostaten und damit die Temperatur an der Probe regulieren l&ft.

Membranpumpe
Turbopumpstand

He(
He(l)

He(g
He(g)

Austauschgas

ABBILDUNG 5.4: Schematische Darstellung des DurchfluBkryostaten. Die &ulerste
Kammer dient als Isoliervakuum und wird mit Hilfe eines Turbopumpstandes evakuiert.
Durch die mittlere Kammer wird mittels einer Membranpumpe fliissiges Helium He(l)
gepumpt. Die Kiihlung des Probenhalters PH erfolgt zum einen (iber das Austauschgas
und zum anderen tiber den Warmetauscher WT. Durch die Fenster F1 bis F4 kann Licht
in den Kryostaten ein— bzw. aus diesem ausgekoppelt werden.

SHersteller: Oxford, Modell: GF3/VPZ0233.
8Hersteller: Oxford, Modell: VC 31.
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5.2.2 Die Anregungsquellen

Als Anregungsquelle stand zum einen ein Helium—Neon Laser mit einer Aus-
gangsleistung von 10mW bei einer Wellenldnge von 632,8nm zur Verfligung.
Des weiteren konnten die Proben mit Hilfe eines Argon—lonen—Lasers angeregt
werden. Dieser kann im Multilinemodus mit einer Leistung von 5W betrieben
werden, oder im Singlelinemodus. In diesem Fall ist, wie in Tabelle 5.1 darge-
stellt, die Leistung abhangig von der gewahlten Wellenlédnge.

TABELLE 5.1: Die Linien des Argon—lonen—Lasers im Singlelinemodus.

Wellenlange | Energie | max. Leistung | Farbe
(nm) (eV) (W)
4579 2,71 0,35 blau
465,8 2,66 0,15
4727 2,62 0,2
476,5 2,60 0,6
488,0 2,54 15
496,5 2,50 0,6
501,7 2,47 0,4
514,5 2,41 2,0 grun

5.2.3 Das Fourier-Spektrometer

Aufgrund der Tatsache, daR an den Halbleiterproben nicht ausschlie}lich Photolu-
mineszenzmessungen, sondern auch andere optische Charakterisierungsmessun-
gen durchgefuihrt wurden, stellt das Fourier—Spektrometer eine optimale Ldsung
dar. Durch die Moglichkeit, verschiedene Lichtquellen sowie verschiedene in-
terne oder externe Detektoren nutzen zu konnen, bietet es ein groRes Spektrum
an Einsatzmoglichkeiten tber einen weiten spektralen Bereich vom Ultravioletten
bis zum Nahinfraroten. Weitere Vorteile sind die hohe Auflésung und ein hervor-
ragendes Signal-zu—Rausch Verhaltnis.
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ABBILDUNG 5.5: Das Fourier—Spektrometer. Dargestellt ist eine Messung mit Hilfe der
internen Halogenlampe HL. Das Licht wird tiber den Spiegel S1, die Lochblende LB und
den Spiegel S3 auf den Strahlenteiler ST gelenkt. Von hier aus trifft das Licht zum einen
auf den fixen Spiegel S4 und zum anderen auf den beweglichen Spiegel S5. Das von
diesen beiden Spiegeln reflektierte Licht gelangt, nachdem es den Strahlenteiler erneut
passiert hat, Uber die Spiegel S8 und S10 zum Detektor D1, wo die Intensitét des Signals in
Abhéngigkeit von der Position des Spiegels S5 aufgezeichnet wird. Durch entsprechende
Positionierung der Spiegel S2, S6 und S9 konnen auch externe Signale detektiert, das
Licht der internen Halogenlampe aus dem Spektrometer ausgekoppelt und Spektren mit
Hilfe eines zweiten Detektors D2 aufgezeichnet werden.

Herzstiick des Fourier—Spektrometers stellt ein Michelson—Interferometer dar,
welches aus einem fixen Spiegel (S4), einem Strahlenteiler (ST) und einem be-
weglichen Spiegel (S5) besteht (vgl. Abb. 5.5). Durch die lineare Bewegung
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des Spiegels (S5) erféahrt jede Wellenlange des in das Interferometer einfallenden
Lichtes entsprechend eine sinusférmige Variation in der Intensitat. Je nach Spie-
gelposition und Wellenlange interferieren die von den beiden Spiegeln (S4) und
(S5) reflektierten Wellen konstruktiv oder destruktiv und werden auf einen De-
tektor gelenkt. Hier wird das resultierende Signal von einer Diode aufgezeichnet
und seine Intensitat in Abhangigkeit von der aktuellen Spiegelposition gemessen.
Auf diese Weise erhalt man die von der Bewegung des Spiegels (S5) abhédngige
Fouriertransformierte des Wellenlangenspektrums. Diese wird an einen ange-
schlossenen Computer tbermittelt, der das reale Spektrum berechnet. Weiterhin
ubernimmt dieser Rechner ebenfalls die Steuerung des Experiments.

5.3 Transmissions— und Reflexionsspektroskopie

Neben den Photolumineszenzuntersuchungen wurden auch Transmissions— und
Reflexionsexperimente an Mikroresonatoren durchgefiihrt. Mit Hilfe dieser Ex-
perimente wurden die Position sowie die Giite der Resonatormode bestimmt.
Die Abbildung 5.6 zeigt einen schematischen Aufbau der Transmissions— und
Reflexionsspektroskopie—Anordnung.
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ABBILDUNG 5.6: Der Transmissions— und Reflexionsspektroskopie—Aufbau.

Als Anregungsquelle dient eine Halogenlampe, die in das Fourierspektrometer
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eingebaut ist. Das Licht dieser Lampe, welches das Spektrometer durch den Aus-
gang A2 verlaRt, wird mittels der Linse L1 auf die Probe fokussiert. Die Messung
des Spotdurchmessers ds auf der Probe ergab dg = 0,28mm.

Fur die Transmissionsmessungen wird das durch die Probe transmittierte Licht
mit Hilfe der Linse L2 aufgesammelt und durch die Linse L3 auf den Detektor D3
abgebildet. Das von der Probe reflektierte Licht wird von der Linse L4 auf den
Detektor D4 abgebildet.

Diese Methode, die Reflektivitdt und Transmissivitdt zu bestimmen, hat den
\orteil, daR die Messungen am selben Probenort durchgefiihrt werden kénnen.
Gleichzeitig beinhaltet sie jedoch auch einen systematischen Fehler. Dieser liegt
darin, dal® die Winkel, unter denen das Licht detektiert wird, nicht gleich sind. Da
die Dispersionsrelation der Resonatormode fir kleine Winkel jedoch eine kleine
Steigung besitzt (vgl. Abb. 3.7 auf Seite 25), wird dieser Fehler in den weiteren
Betrachtungen nicht weiter beriicksichtigt und sowohl fiir die Transmissions— als
auch fir die Reflexionsmessungen ein Einfallswinkel von 6 = 0° angenommen.
Da die beschriebene Anordnung eine Messung der Transmission und der
Reflexion an ein und demselben Probenort ermdglicht, kann aus diesen Untersu-
chungen auf die Menge an von der Probe absorbiertem Licht geschlossen werden.






Kapitel 6

Untersuchungen zum MBE-Wachstum
von Mikroresonatoren

In diesem Kapitel sollen zundchst die einzelnen Schritte, die zur Herstellung eines
Mikroresonators notwendig sind, kurz vorgestellt werden. AnschlieRend wird ein
Uberblick iiber die an der Hamburger MBE vor Beginn dieser Arbeit hergestellten
Mikroresonatoren gegeben. Aus optischen Spektroskopieuntersuchungen an die-
sen Proben wurden einige Hypothesen entwickelt, welche Wachstumsbedingun-
gen entscheidenden Einflul auf die Qualitdt des Mikroresonators haben konnten.
Diese Hypothesen wurden durch die Anfertigung von neuen Proben Gberprift.

6.1 Arbeitsschritte zur Herstellung eines Mikroresona-
tors

Bei der Herstellung eines Mikroresonators mit Hilfe der MBE sind folgende
Schritte notwendig:

1) Simulationsrechnungen zur Optimierung des Probendesigns,
2) Kalibrierung der MBE-Anlage,
3) Wachstum der Probe.

Die Optimierung des Probendesigns wurde im Rahmen dieser Arbeit mit Hilfe
eines selbstgeschriebenen Computerprogramms realisiert. Dieses Programm be-
rechnet das Reflexionsspektrum des gewiinschten Probendesigns mit Hilfe der
Fresnel-Formeln (3.1) bis (3.12). Des weiteren werden die Breite des Stoppban-
des (vgl. Kap. 3.2), die energetische Lage der Resonatormode und die Finesse
(vgl. Kap. 3.3) des simulierten Mikroresonators ausgegeben.

57
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Mit Hilfe der aus den Simulationen gewonnen Daten wird ein Ablaufplan erstellt,
welcher von der Steuerungssoftware der MBE-Anlage umgesetzt werden kann.
Um eine mdglichst gute Ubereinstimmung von simulierter und gewachsener Pro-
be zu erhalten, ist eine aullerst genaue Kalibrierung der FluRRraten (vgl. Kap. 4.3)
vonnoten.

AnschlieBend kann mit der Herstellung der Probe begonnen werden.

6.2 Ubersicht tiber die Proben vor Beginn dieser Arbeit

In Tabelle 6.1 ist der Aufbau der Proben #89, #161, #176 und #342 dargestellt,
die vor Beginn dieser Arbeit an der Hamburger MBE-Anlage hergestellt wurden.

TABELLE 6.1: Aufbau der Mikroresonatoren #89, #161, #176 und #342.

#161 #89, #176, #277
Cap Layer 2nm GaAs 2nm GaAs
60,32nm| Aly 4Gag6As | 60,32nm| Aly 4Gay cAS 04
67,28nm AlAs 67,28nm AlAs
nicht rotiert | 111,27nm| Aly2Gag sAs | 54,05nm | Aly 2Gag sAs
10,00nm GaAs 8,00nm GaAs
nicht rotiert | 111,27nm| Aly>Gag sAs | 54,05nm | Aly 2Gay sAs
67,28nm AlAs 67,28nm AlAs
60,32nm | Aly4GaygAs | 60,32nm| Aly 4Gay ¢AS X33

GaAs-Wafer GaAs—Wafer

Wahrend die dielektrischen Spiegel fiir alle vier Proben nominell identisch sein
sollten, wurde in die Probe #161 eine Spacerschicht der Dicke \ eingewachsen,
wohingegen die Dicke dieser Schicht bei den anderen drei Proben g betragt. Die
berechnete Resonatormode liegt jeweils bei 806nm. In Tabelle 6.2 sind die aus
Reflexionsmessungen gewonnenen Resonatorpositionen fiir die vier Proben dar-
gestellt.
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TABELLE 6.2: Simulierte und gemessene energetische Lage der Resonatormode fir ver-
schiedene Proben.

( Probe H #89 T #161 T #176 T #342 ]
nominelle Peakposition (nm) 806 | 806 | 806 | 806
gemessene Peakposition (nm) | 827 | 796 | 765 | 750
Differenz von nomineller zu
gemessener Peakposition (nm) | 21 | —10 | —41 | —56

6.3 Optimierung des Wachstumsprozesses

Wie aus Tabelle 6.2 eindeutig hervorgeht, ist eine Optimierung des Wachs-
tumsprozesses vonnoten. Hierfur wurden zunédchst Hypothesen (iber mogliche
Fehlerquellen aufgestellt:

1) Ungenaue Kenntnis der optischen Konstanten bei der Simulation.
2) Schwankender Zellenflu® wéhrend des Wachstums bedingt durch

e Fullhohenstandanderungen,
o indirekte Kontrolle des Zellenflusses lber die Zellentemperatur,

e unbekannte Vorgéange beim Warmeibertrag von Heizelement auf den
Zellentiegel.

3) Ungenaue Kenntnis der FluRraten.

6.3.1 Optimierung der Simulationsrechnungen

Aufgrund der Tatsache, daf? bis auf eine Ausnahme die gemessene Resonatormode
im Vergleich zur simulierten bei zu hohen Energien lag, wurden in einem ersten
Ansatz die Schichtdicken der Mikroresonatoren vergrofertt. Dabei wurden die
Schichtdicken anhand der Erkenntnisse des zuletzt gewachsenen Mikroresonators
verandert.

Zudem wurde auch das Probendesign dahingehend verandert, daB in das Zentrum
des Mikroresonators einseitig modulationsdotierte Quantentopfe eingewachsen
wurden. Eine schematische Darstellung dieses Probendesigns ist in Tabelle 6.3
gezeigt.

!Dies entspricht einer Erhdhung der dielektrischen Konstanten, tiber die die Schichtdicken des
Resonators nach (3.13) berechnet werden.
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TABELLE 6.3: Aufbau der Proben #277, #350, #372, #413, #416 und #436.

Cap-Layer 2nm GaAs
64,50nm A|074Ga076AS
x24
71,98nm AlAs
nicht rotiert | 43.77nm|  Aly2Gay sAs
45.00nm | Alp2Gag sAs : Si
20.00nm A|072Ga()78AS
30.00nm GaAs
65.00nm AIO’QGa(),gAS
nicht rotiert | 43.77nm| Al .Gag sAs
71,98nm AlAs
x33
64,50nm A|074Ga076AS
GaAs Wafer

Die Tabelle 6.2 zeigt die aus Reflexionsmessungen gewonnenen Ergebnisse an
den Proben #277, #350, #372, #413, #416 und #436. Ziel der Bemihungen
war die Herstellung eines Mikroresonators, dessen Resonatormode bei einer Wel-
lenlédnge von 830nm liegt.

TABELLE 6.4: Simulierte und gemessene energetische Lage der Resonatormode fiir ver-
schiedene Proben. Bei der Probe #350 konnte keine Resonatormode beobachtet werden.

\ Probe H #2717 \ #350 \ #372 \ #413 \ #416 ] #436 \
nominelle Peakposition (nm) 830 | 830 | 836 | 836 | 862 | 880
gemessene Peakposition (nm) 799 | — | 784 | 805 | 805 | 859
Differenz von nomineller zu
gemessener Peakposition (hnm) | -31 | — | =52 | =31 | -57 | -21

Anhand der gewonnenen Daten dréngte sich die Vermutung auf, daR die Simulati-
onsrechnungen nicht allein fur die Abweichung der Resonatormode vom Sollwert
verantwortlich sein kdnnen. Besonders deutlich wird dies, wenn man die bei-
den Proben #413 und #416 miteinander vergleicht. Obwohl die Simulationen mit
denselben optischen Parametern durchgefiihrt wurden, zeigt die Probe #413 eine
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Abweichung von 31nm gegeniiber dem Sollwert, die Probe #416 dagegen eine
Abweichung von 57nm. Insbesondere ist verwunderlich, daf die gemessene Re-
sonatormoden der beiden Proben identisch sind, obwohl die Resonatormode von
Probe #416 nominell 26nm Uber der von Probe #413 liegen sollte.

6.3.2 Optimierung des Zellenflusses

Der Effekt, dalR die energetische Lage der Resonatormode generell zu hoch
ist, konnte durch Schwankungen im ZellenfluR erklart werden. Die Wachs-
tumsdauer eines Mikroresonators betrdgt in etwa 8 bis 10 Stunden. In dieser
Zeit sollte der ZellenfluB nur minimalen Schwankungen unterworfen sein. In
dieser Zeit wird jedoch eine betrachtliche Menge an Material aus den Effusi-
onszellen verdampft. Somit kénnten sich Anderungen des Zellenflusses durch
Fullstandhdhenanderungen ergeben.

Um diesen Effekt zu untersuchen, wurde das Langzeitverhalten der Effusions-
zellen mit Hilfe der RHEED-Methode aufgezeichnet. Dabei wurde wahrend
des Wachstums eines Mikroresonators zu verschiedenen Zeitpunkten die aktu-
elle Wachstumsgeschwindigkeit mit RHEED gemessen. Die Ergebnisse dieser
Messung sind in Tabelle 6.5 und Abbildung 6.1 dargestellt.

TABELLE 6.5: Ergebnisse der in-situ Messung des Zellenflusses. Ausgewertet wurden
jeweils zehn RHEED-Oszillationen.

| Zeit (min) | FluR GaAs (=) | FluB AlAs (£-) |
0 0,868
5 0,865
20 0,573
90 0,814
96 0,621
98 0,883
104 0,65
106 0,927
112 0,664
630 0,913
635 0,898
640 0,598
645 0,6
650 0,896
655 0,588
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ABBILDUNG 6.1: Ergebnisse der in-situ Messung des Zellenflusses.

In erster Naherung wurde fiir die Anderung des Zellenflusses eine lineare Zu—
bzw. Abnahme der Fluf3geschwindigkeit angenommen.

Die in Abbildung 6.1 dargestellten Daten stammen zum einen aus der FluRRka-
librierung, die vor Beginn des Wachstums durchgefiihrt wurde. Die MelRpunkte
zwischen 90 und 112 Minuten wurden jeweils zu Beginn des Wachstums eines
neuen dielektrischen Spiegels aufgenommen. Hierbei wurde nach Beendigung ei-
nes Spiegels eine Wachstumspause von einer Minute eingelegt, um eine moglichst
glatte Oberflache zum Beginn der Messung zu erhalten.

Dennoch waren fiir das Wachstum der Spiegel fiinf und sechs nur noch wenige
RHEED-Oszillationen vom Untergrundrauschen zu unterscheiden. Aus diesem
Grund konnten fur die Bestimmung der Wachstumsgeschwindigkeit jeweils nur
zehn Oszillationen ausgewertet werden.

Die Streuung der MeRwerte in Abbildung 6.1 deutet an, dal} die in-situ Mes-
sung des Zellenflusses mit RHEED aufgrund der groRen Oberfldchenrauhigkeit
aullerordentlich starken Schwankungen unterworfen ist.

Nach Beendigung des Wachstums der gesamten Resonatorstruktur wurden
RHEED-Daten fir die Zeiten nach 630 Minuten aufgenommen. Hier ist die
Abweichung der MeRwerte vom Mittelwert wieder geringer, da der Oberflache
ausreichend Zeit zur Glattung gegeben wurde.

Aus den gewonnenen Daten wurde eine Zunahme des Galliumflusses von 32,8 %/
pro Stunde und eine Abnahme des Aluminiumflusses von 5,5 %, pro Stunde ange-
nommen. Darauf basierend wurde ein Mikroresonator hergestellt, der wiederum
das in Tabelle 6.3 auf Seite 60 dargestellte Design besitzen sollte. Die Wachstums-
zeiten fir die jeweiligen Schichten wurden an das gemessene Langzeitverhalten
der Effusionszellen angepalit. Das berechnete und die an dieser Probe gemessenen
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Reflexionsspektren sind in Abbildung 6.2 dargestellt.
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ABBILDUNG 6.2: Berechnetes und gemessene Reflexionsspektren der Probe #455. Die
Wachstumszeiten der Probe wurden an das mit RHEED bestimmte Langzeitverhalten der
Effusionszellen angepalit. Die schwarze Kurve stellt das Reflexionsspektrum bei senk-
rechter Inzidenz dar. Da die energetische Lage der Resonatormode winkelabhédngig ist,
wurde fiir die Messung der roten Kurve der Einfallswinkel so gewéhlt, dal? die Modenpo-
sition mit der berechneten (blaue Kurve) tbereinstimmt.

Eine weitere Diskussion der Eigenschaften dieses Mikroresonators ist in Kapitel
9.1 zu finden.

Bedauerlicherweise konnte in einem weiteren Versuch die Methode nicht bestétigt
werden. In diesem zweiten Versuch wurde wahrend eines mehrstiindigen Wachs-
tums in gleichmaRigen Abstanden von einer Stunde die aktuelle Wachstumsge-
schwindigkeit mit RHEED bestimmt. Fir den ZellenfluR des Aluminiums ergab
sich wiederum eine Abnahme von 3,79 pro Stunde, fur den GalliumfluR er-
gab sich jetzt im Gegensatz zur oben beschriebenen Probe eine Abnahme von
2,790 pro Stunde. Das Reflexionsspektrum des mit Hilfe dieser Ergebnisse her-
gestellten Mikroresonators? ist in Abbildung 6.3 dargestellt. Da die Resonator-
mode energetisch oberhalb des berechneten Wertes liegt, wird durch Verkippung

2Auch diese Probe sollte wiederum das in Tabelle 6.3 auf Seite 60 dargestellte Design haben.
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der Probe die Abweichung von der nominellen Peakposition grolier (vgl. Abb. 3.7
auf Seite 25.

\ﬁ ~
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ABBILDUNG 6.3: Gemessenes Reflexionsspektrum (schwarz) der Probe #583 sowie de-
ren berechnetes Spektrum (rot). Die Wachstumszeiten der Probe wurden an das gemesse-
ne Langzeitverhalten der Effusionszellen angepalit.

Allen bisherigen Versuchen, den Zellenfluf3 zu optimieren, liegt offensichtlich ein
entscheidender systematischer Fehler zugrunde. Bisher wurde nach Beendigung
des Wachstums die MBE—-Anlage jeweils in einen Standby—Modus heruntergefah-
ren. Dabei werden die Temperaturen aller Effusionszellen sowie die Temperatur
des Probenhalters abgesenkt. Selbst wenn der zeitliche Abstand zwischen der
Herstellung zweier Mikroresonatoren nicht allzu groR ist, so kénnen sich durch
das Abkihlen und erneute Aufheizen der Effusionszellen die Wachstumsbedin-
gungen entscheidend verandert haben. Um diesen systematischen Fehler zu eli-
minieren, wurden zwei Mikroresonatoren direkt hintereinander gewachsen, ohne
dabei die Anlage in den oben beschriebenen Standby—Modus herunterzufahren®.
Dabei wurde der erste der beiden Mikroresonatoren direkt nach Beendigung des
Wachstums spektroskopisch vermessen und die Ergebnisse aus diesen Messungen

3Die Temperatur des Probenhalters muBte abgesenkt werden, da andernfalls ein Ausschleusen
einer Probe aus der MBE-Anlage unméglich ist.
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bildeten die Grundlage fiir die Herstellung des zweiten Mikroresonators*. Die
Reflexionskurven dieser beiden Mikroresonatoren sowie deren simulierte Spek-
tren sind in Abbildung 6.4 zu sehen.
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ABBILDUNG 6.4: Reflexionsspektren der Proben #687 und #688 (schwarz) sowie deren
berechnete Spektren (rot).

Deutlich zu erkennen ist, dal die Resonatormode der Probe #687 drastisch vom
Sollwert abweicht. Dahingegen ist die Differenz zwischen berechneter und ge-
messener Resonatormode fiir die Probe #688 klein genug, so dal} unter Ausnut-
zung der Winkelabhangigkeit die Mode so verdndert werden kann, da® diese mit
der berechneten Position (ibereinstimmt.

Bei der Berechnung der Schichtdicken von Probe #688 wurde davon ausgegan-
gen, daB die Verschiebung der Resonatormode nicht auf das Langzeitverhalten
der Effusionszellen zuriickzufiihren ist, sondern auf eine ungenaue Kenntnis der
absoluten FluRraten. Diese Annahme stiitzt sich auf Simulationsrechnungen, in
denen versucht wurde, das gemessene Reflexionsspektrum von Probe #687 theo-
retisch zu reproduzieren. Dabei ergab sich, dal? durch eine konstante Veranderung
der Schichtdicken eine wesentlich bessere Ubereinstimmung zwischen gemesse-
ner und berechneter Reflexionskurve erzielt werden konnte, als durch eine lineare
Zu- bzw. Abnahme der jeweiligen Zellenfliisse wahrend des Wachstums. Diese
Annahme kann durch die in Kapitel 7.4.1 beschriebenen Untersuchungen weiter
untermauert werden.

Weitere Untersuchungen und Experimente zu der Probe #688 befinden sich in

“Diese beiden Mikroresonatoren sollten die im Anhang A.2 gezeigte Gestalt besitzen. Der
Unterschied zu dem in Tabelle 6.3 gezeigten Design ist, daR die Resonatormode der Probe #6388
bei einer hoheren Wellenlange liegt.
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Kapitel 9.2.

Mit Hilfe der Ergebnisse dieser Untersuchung kann also auch die Hypothese 2)
als mogliche Fehlerquelle ausgeschlossen werden. Obwohl die Herstellung eines
Mikroresonators nach der oben beschriebenen Methode durchaus erfolgverspre-
chend erscheint, ist die Fabrikation aullerordentlich arbeits— und zeitaufwendig.
Daher wurde in einem ndchsten Arbeitsschritt nach Moglichkeiten gesucht, die
Genauigkeit der FluBkalibrierung zu verbessern.



Kapitel 7

Pyrometrische Interferometrie

Wie bereits in Kapitel 4.3.5 ausfiihrlich diskutiert, beriicksichtigt eine Messung
des aktuellen Zellenflusses mit RHEED nicht die Shuttertransiente. Zudem ist,
wie die in-situ  Untersuchungen wahrend des Wachstums eines Mikroresona-
tors gezeigt haben, die Oberflachenstruktur zum Zeitpunkt der Messung von
signifikanter Bedeutung und kann das Signal-zu—Rausch Verhéltnis und damit
das Ergebnis einer FluBmessung mit RHEED stark beeinflussen.

In diesem Kapitel soll nun gezeigt werden, dal? die pyrometrische Interferometrie
ein geeignetes Werkzeug darstellt, um diesen Mangel zu beheben.

7.1 Grundlagen

Die Idee, Schichtdicken mit Hilfe von thermischer Strahlung zu bestimmen,
ist vergleichsweise alt. Dumin [Dumin, 1967] war im Jahr 1967 der erste,
der mit Hilfe von Pyrometrie die Schichtdicke von epitaktisch gewachse-
nen Siliziumfilmen auf Saphir bestimmte. Das Konzept von Dumin wurde
von Clark wieder aufgegriffen [Clark, 1970] und von SpringThorpe et al.
1989 fiur MBE-Anwendungen wiederentdeckt [SpringThorpe et al., 1989].
Seitdem berichten zahlreiche Gruppen, dall sie mit Hilfe der pyrometri-
schen Interferometrie qualitativ hochwertige Proben herstellen koénnen z.B.
[Houng et al., 1994]. Dartiberhinaus wurde am Fraunhofer—Institut fir Integrierte
Schaltungen in Erlangen das PYRITTE-RS!-System entwickelt, welches mit
Hilfe von reflexionsunterstiitzender pyrometrischer Interferometrie sowohl die
Oberflachentemperatur als auch die aktuelle Schichtdicke wahrend des MBE-
Wachstums bestimmen kann und bereits in der Halbleiter—Entwicklung und
—Fertigung eingesetzt wird.

LAbK. fiir engl. Pyrometric Interferometry Reflection Supported.
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7.1.1 Funktionsweise

Fur manche Anwendungen ist die Temperaturmessung von Stoffen nicht tber
einen direkten thermischen Kontakt moglich. Hier bieten Pyrometer den Vorteil,
die Temperatur ber die vom Korper abgestrahlte Warme bestimmen zu kénnen.
Dabei werden die auf die Offnung des Pyrometers treffenden Warmestrahlen auf
Thermoelemente oder Sensoren fokussiert, die eine Temperaturmessung mit ho-
her Genauigkeit ermoglichen.

Wie in Kapitel 4.1 bereits erwadhnt und in Abbildung 7.1 zu sehen, wird das Sub-
strat von einer Warmequelle, welche sich auf der Riickseite des Substrathalters
befindet, erhitzt. Die Warme breitet sich mittels Konduktion durch das Substrat
in Richtung Oberflache aus und wird dort in Form von Wéarmestrahlung abgege-
ben. Diese emittierte Strahlung trifft auf ein senkrecht zur Probe ausgerichtetes
Pyrometer und wird von diesem detektiert.

RHEED Heizung Fluoreszenz-
Kanone - Substrat Schjrm
g
UH-Vakuum Mainshutter

In
Ga

2 aMms -

Pyrometer

ABBILDUNG 7.1: Modifizierter Aufbau einer MBE-Anlage.

Befindet sich in der Ndhe der Substratoberflache eine Heterogrenzflache, wird
die emittierte Warmestrahlung aufgrund der an den Grenzflachen stattfindenden
Reflexionen und Interferenzen mit einer an die Wachstumsgeschwindigkeit ge-
koppelten Periode oszillieren (vgl. Abb. 7.2).
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ABBILDUNG 7.2: Zur Schichtdickenmessung mit Hilfe des Pyrometers.

Da die Grenzflache an der Unterseite des Substrats stark aufgerauht ist, geht bei
der Reflexion an dieser Stelle die Phaseninformation verloren. Aus diesem Grund
ist die auf der vorherigen Seite erwéhnte Heterogrenzschicht vonnéten, andern-
falls sind keine Oszillationen des Pyrometersignals zu erkennen. Wé&chst man
verschiedene Materialien epitaktisch auf das Substrat, erhélt man also ein Signal,
welches von der Anzahl der Grenzflachen, deren Schichtdicken und dielektrischen
Konstanten sowie mal3geblich von der Dicke der obersten Schicht abhéngt. Die
Auswertung dieses Pyrometersignals erfolgt mit Hilfe der in Kapitel 3.1.1 vorge-
stellten Fresnel-Formeln (3.1) bis (3.12). Vereinfacht wird die Berechnung fiir
den vorliegenden Fall durch die Tatsache, dal} das Pyrometer senkrecht zur Probe
steht (vgl. Abb. 7.1). Dadurch muB nicht zwischen s— und p—Polarisation des
Lichts unterschieden werden.

Aufgrund der Tatsache, daR jede elektromagnetische Strahlung, welche sich durch
einen Festkorper bewegt, nach dem Lambert-Beer’schen Gesetz exponentiell ab-
geschwacht wird, kann das Pyrometersignal nicht flir beliebig dicke Schichten
aufgezeichnet werden. Dennoch kann, typische Wachstumsgeschwindigkeiten
von etwa 1% (flr GaAs) vorausgesetzt, das Pyrometersignal bei Wachstum ei-
nes Materials tber einen Zeitraum von rund zwei Stunden aufgezeichnet werden.
Daruberhinaus ,,zahlt*, wie bereits erwéhnt, als absorbierende Schicht nur die
oberste. Das bedeutet, so lange sich eine Grenzflache zwischen zwei verschie-
denen Materialien in ausreichender Nahe zur Oberflache befindet, ist das Signal
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in jedem Fall deutlich vom Untergrundrauschen zu unterscheiden.

7.1.2 Kalibrierung des Pyrometers

Um eine FluRkalibrierung mit einem Pyrometer durchfiihren zu kdnnen, muR des-
sen Detektionswellenldnge bekannt sein. Bei dem hier verwendeten Pyrometer?

handelt es sich jedoch nicht um ein monochromatisches, sondern um ein poly-
chromatisches Pyrometer. Die Abbildung 7.3 zeigt die Kennlinie des Pyrometers.

700

. /N

\
|/

450

Pyrometersignal (°C)

T T T T T T T T T T T T T T T T T T T 1
880 890 900 910 920 930 940 950 960 970 980
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ABBILDUNG 7.3: Abhéngigkeit des Pyrometersignals von der Wellenl&nge einer Licht-
quelle. Die Kennlinie wurde mit Hilfe eines durchstimmbaren Titan—Saphir Lasers bei
konstanter Ausgangsleistung aufgenommen. Die schwarz gefiillten Quadrate markieren
die MeRwerte, die rot eingezeichnete Kurve beschreibt die direkte Verbindungslinie zwi-
schen zwei benachbarten MeRwerten.

Die Detektionswellenlange \; des Pyrometers ergibt sich als gewichteter Mittel-
wert aus den n. MeRwerten (vgl. Tab. 7.1) mit den Koordinaten (zp;, yp;) (Mit
i=1,...,n):

2Firma: Ircon, Modell: 3V=10C02.
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z:xPJ'yPJ
Ap="202 (7.1)

n
E:yRi
i=0

TABELLE 7.1: MeRwerte zur Bestimmung der Kennlinie des Pyrometers. Die Werte fir
die Laserwellenlangen 880nm und 980nm liegen unterhalb der Nachweisgrenze des Py-
rometers und kdnnen daher nicht exakt angegeben werden.

| Laserwellenlange (nm) | Pyrometersignal (°C) |
880 <400
890 478
900 528
905 638
910 674
920 671
930 643
940 641
950 607
960 563
970 481
980 <400

Fur die Detektionswellenldnge A p ergibt sich somit nach (7.1) ein Wert von

Ap = 927,3nm.

Dieser hier gemessene Wert stimmt sehr gut mit jenem Uberein, den Lange fir
ein baugleiches Pyrometer mit Hilfe von Ellipsometriemessungen erhalten hat
[Lange, 2000].

7.2 FluRkalibrierung mit einem Pyrometer

An dieser Stelle soll gezeigt werden, wie eine Messung des aktuellen
Zellenflusses mit Hilfe eines Pyrometers bewerkstelligt werden kann. Hierfir ist
die Kenntnis der Detektionswellenldange \p des Pyrometers sowie der dielektri-
schen Konstante ¢ des aufzudampfenden Materials vonnoten.
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Fur den Fall der Transmission an einem n—Grenzflachensystem ergibt sich, wie
in Abbildung 7.4 dargestellt, nach den Fresnel-Formeln (3.1) bis (3.12) eine si-
nusformige Abhéangigkeit

Ip(d) = A-sin (%T d) (7.2)

der Intensitat 7, des transmittierten Lichtes von der Schichtdicke d.
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ABBILDUNG 7.4: Schematische Darstellung der Abhéngigkeit der Intensitét eines Pyro-
metersignals Ip von der Schichtdicke d. Die Berechnung erfolgte mit Hilfe der Fresnel-
Formeln (3.1) bis (3.12).

Die Periode D dieser Sinusschwingung ist nach den Fresnel-Formeln (3.1) bis
(3.12) wiederum Uber folgende Beziehung mit der Detektionswellenldnge \p des
Pyrometers verkniipft:

D p
v (7.3)

Unter der Annahme, dal? alle Teilchen, die die jeweilige Effusionszelle verlassen,
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in das Substrat eingebaut werden, ist die Fluirate des Materials M F\, gleich der
Wachstumsgeschwindigkeit v:

d
Fu =6 =7 . (7.4)

In der Praxis sieht die FluBkalibrierung mit einem Pyrometer nun wie folgt aus:
Der Shutter der entsprechenden Zelle, in diesem Beispiel Ga, wird gedffnet.
Das Pyrometersignal wird so lange tber der Zeit ¢ aufgenommen, bis ein deut-
lich erkennbares Maximum und ein Minimum aufgezeichnet wurden. Nach (7.3)
und (7.4) entsprlcht der zeltllche Abstand tD/Q dleser belden Punkte genau dem

FGaAs: % (75)
.. il
WM H Jl m
;q%) 2,00 H ‘ ‘ } ‘ H
o H H I
§ 1,95 - “
b : | o 2(;Oeit (S(Iec) w0500

ABBILDUNG 7.5: Aufzeichnung eines Pyrometersignals iber die Zeit ¢. Das starke Rau-
schen des Pyrometersignals riihrt von der Rotation des Probenhalters her (vgl. Kap. 4.2).
Ausgewertet wird die Zeit ¢ 5, mit deren Hilfe die FluBrate der Ga—Zelle nach Formel
(7.5) bestimmt werden kann.
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Die Abbildung 7.5 zeigt die Intensitat eines Pyrometersignals (schwarz) in
Abhangigkeit von der Zeit ¢ fur das Wachstum von GaAs. Aus der geglatteten
Kurve (rot) konnen das Minimum bei ¢,,;, = 185sec und das Maximum bei
tmaz = 443sec mit einer Genauigkeit von +2sec bestimmt werden. Aus (7.5)
folgt nun die FluRrate®:

Foans = als
Gas = 4(tmax - tmin)\/ EGaAs
ML
=0,78+0,1— .
sec

7.2.1 Experimenteller Vergleich der beiden Kalibrierungsmetho-
den

Um den gemessenen Wert fur die Detektionswellenldnge Ap weiter zu
verifizieren, wurden dartiberhinaus noch FluBmessungen mit RHEED und
dem Pyrometer an einer Probe durchgefiihrt. Die RHEED-Messung wurde
zu verschiedenen Zeitpunkten ¢; (i = 1,...,6) durchgefihrt, wobei zwischen
den einzelnen Messungen der Mainshutter geschlossen wurde. Diese Metho-
de ermdglicht eine Messung des Zellenflusses im Gleichgewichtszustand (vgl.
Kap. 4.3.3). Im Anschluf? an die FluBmessung mit RHEED wurde der aktuelle
ZellenfluB mit Hilfe des Pyrometers bestimmt. Eine gleichzeitige Messung ist
leider nicht mdglich, da beim Schlielen des Mainshutters nicht nur die Moleku-
larstrahlen, sondern auch das Pyrometer ,,ausgeblendet® werden (vgl. Abb. 4.2
auf Seite 30). Die Ergebnisse der einzelnen Messungen kénnen aus der nachfol-
genden Tabelle 7.2 entnommen werden.

SAufgrund der Temperaturabhéngigkeit der dielektrischen Konstante wird mit einem Wert
VoN ecaas = 16,4836 gerechnet, die nach Bardinal et al. bei einer Temperatur von 600°C gilt
[Bardinal et al., 1995].
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TABELLE 7.2: Ergebnisse der RHEED- und Pyrometermessungen an einer Probe. Zu ei-
nem Zeitpunkt ¢ty = 0sec wurde mit der FluBmessung des GaAs begonnen. Nachdem die
RHEED-Oszillationen abgeklungen waren, wurde der Mainshutter geschlossen. Zum
Zeitpunkt ¢; wurde dieser wieder gedffnet und eine weitere FluRmessung durchgefiihrt.
Dementsprechend wurde zur Zeit ¢, verfahren. Die Messung des Aluminiumflusses wur-
de in gleicher Weise durchgefiihrt. Zur Bestimmung des Galliumflusses wurden jeweils
20 Oszillationen ausgewertet, zur Messung des Aluminiumflusses konnten jeweils 90 Os-
zillationen zur Berechnung verwendet werden. Im Anschlu an die RHEED-Messungen
wurde zu den Zeitpunkten tg und ¢7 eine Messung des jeweiligen Zellenflusses mit dem
Pyrometer durchgefiihrt.

RHEED-Messung

Zeitpunkt || Ga—FluB (%c) | Al-FluB (£-)
to = Osec 0,99

t1 = 180sec 0,94

ty = 360sec 0,90

t3 = 600sec 0,70

t, = 840sec 0,67

t5 = 1080sec 0,66

te = 1500sec 0,90

t- = 2000sec 0,65

Aus den Werten in Tabelle 7.2 ist deutlich zu erkennen, daf fur das Wachstum
von GaAs die Shuttertransiente von groRerer Bedeutung ist, als fiir das Wachstum
von AlAs. Dies liegt zum einen darin begriindet, dal bei den FluBmessungen zur
Bestimmung des Aluminiumflusses das Zeitintervall von Beginn der Datenauf-
nahme bis zur vollstandigen Ausddmpfung des RHEED-Signals um den Faktor
4,5 groRer ist. Zum anderen ist auch hier der unterschiedliche Aufbau der beiden
Zellen zu beachten (vgl. Seite 36). Des weiteren ist festzuhalten, dal3 fiir groRe
Zeiten (t3 und t¢) die Werte der FluBkalibrierung fur die beiden Melmethoden
praktisch identisch sind.

7.2.2  AbschlieBender Vergleich der beiden Kalibrierungsmetho-
den

Wie in Kapitel 7.1.1 erldutert, kann mit Hilfe eines Pyrometers das Wachstum ei-
ner Schicht tiber eine Dauer von etwa zwei Stunden beobachtet werden. Somit
kann also der EinfluR der Shuttertransiente aufgrund der langen Lebensdauer des
Signals vollstandig eliminiert werden. Dahingegen ist das RHEED-Signal schon
nach etwa einer Minute nicht mehr vom Rauschen zu trennen. Dennoch kann auch
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die FluBkalibrierung mit der RHEED-Methode den Fehler, der durch die Shutter-
transiente entsteht, bereinigen, allerdings besteht aufgrund der As—Desorption die
Gefahr, dal3 ein epitaktisches Wachstum auf der Oberflache nicht mehr mdglich
ist (vgl. Kap. 4.3.4.

Ist eine Stelle des Substrats zu lange dem hochenergetischen Elektronenstrahl aus-
gesetzt, so kann dieser Ort kontaminiert werden, so daB hier bevorzugt Punktde-
fekte in den Kristall eingebaut werden®. Das Pyrometersignal eignet sich im Ge-
gensatz dazu hervorragend fiir eine in-situ Langzeit-Uberwachung des Wachs-
tumsprozesses. Selbst bei langen Wachstumsdauern ist eine liickenlose Aufzeich-
nung des Signals moglich. Das Signal ist allerdings stark verrauscht, was auf die
Rotation der Probe zurtickzufiihren ist. Dieses Rauschen kann allerdings entwe-
der durch eine gleitende Mittelwertbildung oder mit Hilfe einer Fourier—Analyse
beseitigt werden, wie in Kapitel 7.4.1 beschrieben wird.

Aus diesen Betrachtungen kann also geschlossen werden, daR mit dem Pyrometer
eine Langzeitmessung des Zellenflusses mdglich ist, verbunden mit einer in-situ
Schichtdickenmessung wahrend des gesamten Kristallwachstums. RHEED hin-
gegen eignet sich zur FluRkalibrierung fur das Wachstum von diinnen Schichten.
Dariuiberhinaus kann die RHEED-Methode, wie in Kapitel 4.5 dargestellt, aulRer-
ordentlich wichtige Informationen tber die Oberflache des Substrats liefern.

7.3 Herstellung der Probe #836

Unter Ausnutzung der in Kapitel 6 gewonnenen Erkenntnisse und unter Einsatz
des Pyrometers, mit dem die FluBkalibrierung sowie eine in-situ Aufzeichnung
des Pyrometersignals durchgeftihrt wurde, wurde ein weiterer Mikroresonator
hergestellt, dessen Aufbau in Tabelle 7.3 dargestellt ist. In der Mitte der Reso-
natorschicht wurden InAs—Quantenpunkte eingewachsen, deren Photolumines-
zenzsignal durch die Resonatorstruktur verstarkt werden soll. Da das Photolumi-
neszenzsignal aufgrund von GroRenfluktuationen der Quantenpunkte verbreitert
ist (vgl. Seite 40), besteht ein gewisser ,,Spielraum® in der energetischen Lage der
Resonatormode.

“Hierbei handelt es sich hauptséchlich um Kohlenstoffkontamination aufgrund von elektronen-
induzierter Dissoziation von Kohlenwasserstoffen aus dem Restgas.
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TABELLE 7.3: Aufbau der Probe #836.

72,3 nm GaAs
x24
88,5 nm AlAs
139,5 nm | GaAs (580°C)
5,0 nm | GaAs (475°C)
2,3 ML InAs
1445 nm GaAs
88,5 nm AlAs
X28
72,3 nm GaAs
300,0 nm GaAs
. 2,8 nm AlAs
Supergitter x10
2,8 nm GaAs
GaAs Wafer

Mit Hilfe der in Tabelle 7.3 schematisch dargestellten Probe soll das von den
selbstorganisiert gewachsenen Quantenpunkt!InAs— InAs—Quantenpunkten, wel-
che sich im Zentrum des Resonators befinden, emittierte Photolumineszenzlicht
durch die Resonatorstruktur verstéarkt werden. Von besonderem Interesse ist hier-
bei, ob sich aufgrund der imensen Uberhdhung der elektrischen Feldstérke im
Innern des Resonators bereits nichtlineare Effekte nachweisen lassen.

Wie in Abbildung 7.6 zu erkennen, stimmt die energetische Lage von gemesse-
ner Resonatormode recht gut mit der durch Simulationsrechnungen ermittelten
Position berein. Somit kann also davon ausgegangen werden, dafl die Schicht-
dicken der dielektrischen Spiegel sehr nahe an den Werten liegen, die mit Hilfe
der Formeln (3.13) und (3.20) berechnet wurden. DaR die Giite des Resonators
nicht so gut wie die des berechneten ist, kann dadurch begriindet werden, daf3
die in Abbildung 7.6 dargestellt Messung bei Raumtemperatur durchgefiihrt wur-
de. Die Optimierung der Schichtdicken wurde dagegen fiir eine Temperatur von
4,2K durchgefiihrt. Reflexionsmessungen bei 4,2K sowie an dieser Probe durch-
gefiihrte Photolumineszenz— und Transmissionsuntersuchungen befinden sich in
Kapitel 9.3.  Das wéhrend des Wachstums der Probe #836 aufgezeichnete Py-
rometersignal ist in Abbildung 7.7 auf Seite 79 dargestellt und wird dort weiter
diskutiert.



78

Kapitel 7. Pyrometrische Interferometrie

Reflektivitat
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ABBILDUNG 7.6: Reflexionsspektrum der Probe #836 (schwarz) sowie deren berechne-
tes Spektrum (rot). Der Inset zeigt den Bereich um die Resonatormode.

7.4 In-situ Monitoring des MBE-Wachstums mit ei-
nem Pyrometer

Neben der Maglichkeit, die Zellenflisse fur das MBE-Wachstum zu kalibrieren,
bietet das Pyrometer noch als weitere Option die des in—situ Monitorings wéhrend
des MBE-Wachstums. In Kapitel 7.2.2 wurde bereits erwéhnt, dal} die Zeitspan-
ne, in der das Pyrometersignal noch deutlich vom Untergrund zu trennen ist, um
zwei GroRenordnungen ber der von RHEED-Messungen liegt. Somit ist es al-
so maoglich, mit Hilfe des Pyrometers das Langzeitverhalten der Zellenfliisse zu
beobachten.

Im folgenden soll daher auf diese Mdoglichkeit ndher eingegangen werden. An-
schlielend wird ein weiteres Beispiel zum Monitoring fir eine kompliziertere
Struktur présentiert und zuletzt werden weitere Chancen und Probleme der in—
situ Uberwachung diskutiert.
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7.4.1 Langzeitverhalten des Ga—Flusses aufgezeichnet mit einem
Pyrometer

Die Abbildung 7.7 zeigt das Pyrometersignal einer reinen GaAs-Schicht, die auf

ein GaAs/AlAs Supergitter gewachsen wurde. Wie bereits auf Seite 69 erwahnt,

ist es moglich, das Signal einer wachsenden Schicht tiber einen Zeitraum von etwa
eineinhalb Stunden aufzuzeichnen.
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ABBILDUNG 7.7: Pyrometersignal sowie deren fouriergegldttete Kurve fiir das Wachs-
tum einer reinen GaAs-Schicht.

Deutlich zu erkennen ist das schlechte Signal-zu—Rausch Verhaltnis. Begriinden
lait sich das starke Rauschen des Signals durch die Tatsache, dal das Substrat
wahrend des Wachstums um die Mittelachse senkrecht zur Oberfl&che rotiert wird
(vgl. Kap. 4.2). Da diese Rotation nicht exakt in der Ebene senkrecht zur Detek-
tionsrichtung verlduft, kann nicht jederzeit das Maximum des Signals vom Py-
rometer detektiert werden. Somit wird dem Signal zuséatzlich eine hochfrequente
Schwingung aufgepragt, deren Frequenz durch die Winkelgeschwindigkeit der ro-
tierenden Probe gegeben ist.

Um das Rauschen des Pyrometersignals zu unterdriicken, bietet es sich an, eine
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Fourier—Analyse durchzufiihren. Dabei wird in einem ersten Schritt das gesamte
MefRsignal fouriertransformiert. Wie in Abbildung 7.7 zu sehen, ist die Schwin-
gung, welche auf die Rotation der Probe zuriickzufiihren ist, sehr viel hochfre-
quenter als die Oszillationen, die aus der Anderung der Schichtdicke stammen.
Schneidet man den hochfrequenten Teil aus dem fouriertransformierten MeRsi-
gnal heraus und fiihrt eine Fourierriicktransformation durch, so erhélt man ein
nahezu perfekt geglattetes Signal, welches in Abbildung 7.7 als rote Kurve darge-
stellt ist.

Mit Hilfe des aufgezeichneten Pyrometersignals ist es zudem maglich, Aussagen
Uber das Langzeitverhalten der Effusionszellen zu machen. Wie in Abbildung 7.7
zu erkennen, ist eine Bestimmung des Zellenflusses lber eine Dauer von etwa
eineinhalb Stunden moglich. Hierzu wurden die Maxima und Minima der Pyro-
meteroszillationen aus der geglatteten Kurve (rot) in Abbildung 7.7 entnommen
und mit Hilfe der Formel (7.5) ausgewertet. Die Ergebnisse dieser FluBmessungen
sind in Tabelle 7.4 dargestellt.

TABELLE 7.4: Aus Abbildung 7.7 entnommene Positionen der Maxima und Minima und
daraus berechnete FluBgeschwindigkeiten.

Minimum (sec) | Maximum (sec) | Differenz (sec) | FIuR (ML/sec)
83

385 302 0,73
697,5 3125 0,71
1003,5 306 0,72
1313 309,5 0,72
1629,5 316,5 0,70
1945,5 316 0,70
2254,5 309 0,72
2567,5 313 0,71
2880 3125 0,71
3198 318 0,70
3510,5 3125 0,71
3822 311,5 0,71
4131,5 309,5 0,72
4443 311,5 0,71
4760 317 0,70

Die Daten zeigen deutlich, dal? der ZellenfluR tber die gesamte Wachstumsdau-
er nahezu unverandert bleibt. Der leicht erhdhte Wert zu Beginn der Messung
kann nicht mehr durch die Shuttertransiente erklart werden, das Gleichgewicht
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im Zellenflul sollte sich bereits eingestellt haben. Dennoch kann diese Messung
eindeutig belegen, daR der ZellenfluR tber einen groRen Zeitraum konstant bleibt.

7.4.2 Pyrometersignal fur das Wachstum eines Mikroresonators

Auch das Wachstum komplizierterer Strukturen 1aBt sich mit dem Pyrometer auf-
zeichnen. Die Abbildung 7.8 zeigt das Pyrometersignal, das wahrend des Wachs-
tums eines Mikroresonators aufgenommen wurde.
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ABBILDUNG 7.8: Pyrometersignal fiir das Wachstum eines Mikroresonators.

Das Wachstum beginnt mit einem AlAs/GaAs-Ubergitter, gefolgt von einem
GaAs-Spacer. Anschliefend wurden die unteren Spiegelpaare aufgewachsen, dar-
aufhin die Cavity und schliellich die oberen Spiegelpaare.

Wahrend des Wachstums der Spiegelpaare ist zu beobachten, dal} das Pyrome-
tersignal an der Grenzschicht zwischen zwei aufeinanderfolgenden Schichten um
einen gewissen Betrag springt. Dieser Effekt beruht auf der Tatsache, dal3 so-
bald ein Zellenshutter gedffnet wird, nicht nur Molekularstrahlen, sondern auch
Waérmestrahlen die Effusionszelle verlassen. Diese Warmestrahlen werden an
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der Substratoberflache reflektiert und schlieBlich vom Pyrometer als zuséatzliche
Wérme registriert.

7.4.3 In-situ Kontrolle des MBE-Wachstums mit Hilfe des Pyro-
meters

Durch den Einsatz des Pyrometers eroffnet sich weiterhin die Moglichkeit, die
Schichtdicke wéhrend des Wachstums zu tiberwachen. Da die Warmestrahlung
des Pyrometers ebenfalls den Fresnel-Formeln (3.1) bis (3.12) geniigt, kann die
gegenwartige Schichtdicke aus dem Pyrometersignal berechnet werden. Mit den
bisherigen Mdglichkeiten war man lediglich in der Lage, diese Schichtdicken
vor dem Wachstum indirekt tber die Zellentemperaturen bzw. (ber die Shut-
teroffnungszeiten zu regulieren.

Somit wére man imstande, die Qualitdt der Proben durch eine gezielte, direk-
te Steuerung jeder einzelnen Schicht weiter zu verbessern. Ausgehend von ei-
nem bestimmten Probendesign miRte das Spektrum, welches die Transmission
von Wérmestrahlung der Detektionswellenldnge Ap durch die Probe beschreibt,
mit Hilfe der Fresnel-Formeln (3.1) bis (3.12) berechnet werden. Wéhrend des
Wachstums kdnnte dann das vom Pyrometer aufgezeichnete Spektrum mit dem
simulierten verglichen werden. Hierdurch lie3e sich der Zeitpunkt, an dem eine
Schicht exakt die gewiinschte Dicke erreicht hat, genau bestimmen. Durch eine
Kopplung an die MBE-Steuerungssoftware kdnnten dann entsprechende Signale
an diese gesendet werden, um ein Offnen bzw. SchlieRen der jeweiligen Shutter
zu bewirken.

Die Umsetzung dieses Ansatzes ist allerdings mit der Losung folgender Probleme
verknupft:

1) Eine Kopplung an die MBE-Steuerungssoftware ist derzeit noch nicht
maoglich,

2) Das starke Rauschen des Pyrometersignals erschwert den Vergleich mit dem
simulierten Signal,

3) Die Diskontinuitét des Pyrometersignals beim Offnen bzw. SchlieRen eines
Shutters 1&Rt sich quantitativ schwer erfassen.

Kopplung an die MBE—-Steuerungssoftware

Die MBE-Steuerungssoftware ist gegenwartig nicht in der Lage, externe
Signale zu verarbeiten. Derzeit wird allerdings an einer neuen Software
gearbeitet, die eine miihelose Einbindung externer Routinen ermoglicht.
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Signal-zu—Rausch Verhéltnis des Pyrometersignals

Aufgrund des schlechten Signal-zu—Rausch Verhaltnisses des Pyrometer-
signals ist eine exakte Steuerung duinner Schichten (kleiner 10nm) kritisch.
Da zur Glattung des Pyrometersignals eine bestimmte Anzahl an Mel3da-
ten aufgenommen werden muB, besitzt die Pyrometermethode eine gewis-
se Totzeit, in der eine Steuerung des Wachstumsprozesses nicht moglich
ist.

Diskontinuitaten im Pyrometersignal

Wie in Kapitel 7.4.2 bereits erwdhnt, springt das Pyrometersignal beim
Betétigen eines Shutters um einen gewissen Betrag. Diese Spriinge sind
aufgrund verschiedener Mechanismen quantitativ nur schwer zu erfassen.
Zum einen beeinfluf3t die Shuttertransiente den Betrag des Temperaturun-
terschieds. Dabei kdnnen sich durch unterschiedlich lange Wartezeiten bis
zum Offnen eines Shutters verschiedene Shuttertransienten ergeben. Zu-
dem ist die absolute GroRe des Temperatursprungs auch davon abhangig,
welche Effusionszellen gedffnet sind. SchlieBlich ist auch die Rotation
des Wafers, welche das Signal stark verrauscht, von entscheidender Be-
deutung. Dabei kann die Amplitude des Rauschens in etwa halb so groR
wie die des Signals sein. Im allgemeinen kann nicht davon ausgegangen
werden, dal} sich der Wafer stets an derselben Stelle befindet, wenn ein
Shutter betdtigt wird. Daher kdnnen sich, je nach Position des Wafers zum
Zeitpunkt des Offnens bzw. SchlieRens eines Shutters, signifikante Unter-
schiede in der Grol3e des Sprunges ergeben.






Kapitel 8

Untersuchungen zum MBE-Wachstum
von InAs—Quantenpunkten

Nachdem im vorigen Kapitel das Wachstum von dielektrischen Schichten im Mit-
telpunkt des Interesses stand, sollen hier die Untersuchungen und Uberlegungen,
welche das Wachstums von InAs—Quantenpunkten betreffen, vorgestellt werden.
Dabei soll das Hauptaugenmerk auf einer Verbesserung der optischen Eigenschaf-
ten der selbstorganisiert gewachsenen Quantenpunkte liegen. Hierbei soll insbe-
sondere die Photolumineszenzausbeute maximiert sowie eine hohe Reproduzier-
barkeit gewéhrleistet werden.

8.1 Arbeitsschritte zur Herstellung von InAs-
Quantenpunkten

Da sich mit Hilfe der Wachstumsparameter, die beim Wachstum von InAs—
Quantenpunkten eine Rolle spielen, die Struktur der nulldimensionalen Quanten-
punkte wesentlich beeinflussen 1aRt, kann das selbstorganisierte Inselwachstum
fir verschiedene Anwendungen optimiert werden. Dabei kdnnen, wie auf Sei-
te 41 beschrieben, folgende GroRen reguliert werden:

1) Die Menge an GaAs, die in die InAs—Quantenpunkte diffundiert, indirekt
Uber die Substrattemperatur, aber auch direkt fir den Fall, wenn InGaAs
deponiert wird,

2) Die Dichte der Quantenpunkte pro Flacheneinheit tiber die Substrattempe-
ratur, die Wachstumsgeschwindigkeit und den As—Druck,

3) Die GrolRienverteilung der InAs—Quantenpunkte tiber die Menge an depo-
niertem InAs und die Substrattemperatur.

85
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4) Die GroRe der Quantenpunkte tber die Menge an deponiertem InAs, die
Substrattemperatur und den As—Druck.

Die Schwierigkeit liegt nun darin, die Wachstumsparameter fiir unterschiedliche
Anwendungen zu optimieren, wobei diese wiederum verschiedene Anforderun-
gen an die Struktur stellen. Die in der Hamburger MBE—-Anlage gewachsenen
InAs—Quantenpunkte werden derzeit mit Hilfe der folgenden Methoden unter-
sucht:

Rontgenbeugung zur Bestimmung der strukturellen Eigenschaften

Hierbei werden Quantenpunkte auf der Substratoberflache deponiert, oh-
ne anschlieBend mit GaAs uberwachsen zu werden. Die Untersuchung
wird mit Synchrotonstrahlung unter streifendem Einfall durchgefiihrt. Aus
den sich ergebenden Beugungsmustern kann auf die Oberflachenstruktur
der InAs—Quantenpunkte geschlossen werden [Schmidbauer et al., 1998],
[Zhang et al., 2000].

DLTS-Messungen

Fur DLTS*-Messungen wird das Substrat so lange erhitzt, bis die ther-
mische Aktivierungsenergie ausreicht, um Elektronen aus den InAs—
Quantenpunkten zu losen. Diese freien Ladungstrager konnen uber
eine angelegte Spannung als zusétzlicher Strom nachgewiesen werden
[Lang, 1974], [Kapteyn et al., 1999].

Kapazitatsspektroskopie zur Untersuchung der elektronischen Struktur
Zur Untersuchung der elektronischen Struktur werden die InAs-
Quantenpunkte in eine sogenannte MIS?-Struktur (vgl. Abb. 8.3 auf
Seite 92) eingewachsen, die ein Laden bzw. Entladen der Quantenpunkte
mit Elektronen Uber ein Backgate ermdglicht. [Drexler et al., 1994].

AFM-Messungen zur Bestimmung der Dichte und Grolie der Quanten-
punkte

Bei AFM3-Messungen wird eine Spitze, deren Ende im ldealfall aus
einem einzelnen Atom besteht, in &uBerst geringem Abstand Uber die
Probenoberflache bewegt. Aufgrund des kleinen Abstandes von der Spitze
zur Probe kdnnen die atomaren Anziehungskréfte zwischen den beiden Sy-
stemen gemessen werden. Scannt man die Substratoberflache systemtisch
ab, so erhdlt man also ein direktes Abbild der Oberflachenmorphologie
[Moison et al., 1994], [Leonard et al., 1994a], [Solomon et al., 1995].

LAbk. fiir engl. Deep-Level Transient Spectroscopy.
2Engl. Abk. fiir Metal Insulator Semiconductor.
3Abk. fiir engl. Atomic Force Microscopy.
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STM-Messungen zur Bestimmung der Dichte und GrofRe der Quanten-
punkte

Die Oberflache von InAs—Quantenpunkten kann auch mit Hilfe von STM
untersucht werden. Das Mel3prinzip ist dem der AFM-Untersuchungen
ahnlich. Bei STM-Messungen werden Tunnelstrome zwischen einer Me-
tallspitze und der Substratoberflache gemessen, so dal} auch hier ein ge-
ringer Abstand zwischen Spitze und Probe notwendig ist. Insbesonde-
re ist flir STM-Messungen eine kleine Dichte der InAs—Quantenpunkte
vonnoten, um Streueffekte von angrenzenden Inseln zu minimieren
[Ramachandran et al., 1997], [Joyce et al., 1997].

Photolumineszenzuntersuchungen zur Bestimmung der Energieniveaus in-
nerhalb der Quantenpunkte

Mit Hilfe von Photolumineszenzuntersuchungen kann direkt auf die
GroRe sowie die Grollenverteilung der InAs—Quantenpunkte geschlos-
sen werden. Da die energetische Lage des Photolumineszenzsignals ein
Mal fiir den energetischen Abstand zwischen dem hochsten Lochzu-
stand im Valenzband und dem tiefsten Elektronenzustand im Leitungs-
band ist*, kann mit Hilfe der auf Seite 10 dargestellten Uberlegungen
unter der Beriicksichtigung der Exzitonenbindungsenergie (vgl. Kap.
2.3.2) die GroRe der InAs—Quantenpunkte abgeschadtzt werden. Die
GroRenverteilung der selbstorganisiert gewachsenen Quantenpunkte 18Rt
sich aus der Breite des Photolumineszenzsignals ablesen. Im Spot des
anregenden Laserlichtes werden sich bei einer Photolumineszenzuntersu-
chung sehr viele Quantenpunkte® befinden, deren GréRe einer Normalver-
teilung geniigen wird. Diese GauRverteilung spiegelt sich im gemesse-
nen Spektrum wieder, so daR dessen Halbwertsbreite als ein MaR fir die
GroRenverteilung aufgefalt werden kann®.

Im Rahmen dieser Arbeit steht die Integration von InAs—Quantenpunkten in
einen Mikroresonator im Mittelpunkt des Interesses. Daher soll im folgenden
insbesondere néher auf Photolumineszenzuntersuchungen an diesen Strukturen
eingegangen werden. Um eine optimale Abstimmung des Photolumineszenzsi-
gnals mit der Resonatormode zu erreichen, sollte das MBE-Wachstum der InAs—
Quantenpunkte reproduzierbar sein. Die Quantenpunkte, welche in das Zentrum

“Hierbei ist natiirlich noch der EinfluR des Exzitons zu beachten.

5In der GroRenordnung 10°.

5Neben der GroRenverteilung ist auch die endliche Lebensdauer der Exzitonen Ursache fiir die
statistische Verbreiterung des Photolumineszenzsignals. Dieser Effekt ist bei fiir Photolumines-
zenzuntersuchungen typischen Temperaturen von 4K jedoch gegeniiber den Schwankungen durch
GroRenfluktuationen zu vernachlassigen.
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des Resonators eingewachsen werden, sollten zudem folgende Eigenschaften be-
sitzen:

Homogene Grole

Um ein moglichst monochromatisches Signal zu erhalten, sollten die
selbstorganisiert gewachsenen Quantenpunkte eine moglichst homogene
GroRenverteilung besitzen. Dies ist, wie auf Seite 41 dargestellt, vor allem
fur groRe, koharente Inseln gegeben.

Hohe Dichte an Quantenpunkten pro Flacheneinheit

Eine hohe Dichte der Quantenpunkte pro Flacheneinheit tragt ebenso wie
die homogene GroRRenverteilung zu einem stark ausgepragten, schmalen
Photolumineszenzsignal bei. Der entscheidende Parameter, die Anzahl der
Quantenpunkte pro Flacheneinheit zu beeinflussen, ist dabei die Substrat-
temperatur (vgl. Seite 41).

Wenig Punktdefekte

Sobald Punktdefekte in die InAs—Quantenpunkte eingewachsen werden,
stehen den angeregten Elektronen im Leitungsband weitere Rekombinati-
onskandle in das Valenzband zur Verfligung. Somit konnte die Rekombi-
nation von Elektron und Loch Uber sogenannte dunkle Kanéle, also ohne
Aussendung eines Photons, vonstatten gehen. Hierdurch wiirde die Quan-
tenausbeute drastisch verschlechtert. Punktdefekte, insbesondere Verset-
zungen, werden, wie auf Seite 41 bereits erwéhnt, ab einer bestimmten
Menge an deponiertem InAs in die Quantenpunkte eingebaut.

Das Wachstum der InAs—Quantenpunkte muR also so reguliert werden, daR die
Strukturen grol3 genug werden, damit eine moglichst homogene GroRenverteilung
vorliegt. Andererseits dirfen die Wachstumsinseln nicht zu grof3 werden, da an-
sonsten Versetzungen in den Kristall eingebaut wiirden. Gleichzeitig mu dabei
die Substrattemperatur so angepallt werden, dafl keine der beiden eben genann-
ten Eigenschaften verloren geht, zuséatzlich aber eine moglichst hohe Dichte an
Quantenpunkten pro Flacheneinheit erzielt wird.

Fur einige Anwendungen, beispielsweise Quantenpunkt—Laser, ware es zudem
wiinschenswert, die energetische Lage des Photolumineszenzsignals zu kleine-
ren Energien zu verschieben. Dies ist vor allem Uber eine VergroRerung der
Quantenpunktgrofle erreichbar.  Um den Einbau von Versetzungen in diese
Struktur zu vermeiden, verfolgten Tatebayashi et al. den Ansatz, die InAs-
Quantenpunkte zwischen zwei verspannungsreduzierende InGaAs—Schichten
einzubauen [Tatebayashi et al., 2001]. Hierdurch werden die Verspannungen,
welche maligeblich fur den Einbau von Versetzungen in den Kristall verantwort-
lich sind, innerhalb des Quantenpunktes abgebaut. Dadurch kann die Ausdehnung
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der In(Ga)As—Quantenpunkte drastisch vergrofiert werden und Tatebayashi et al.
zeigten, dal} es mit Hilfe solcher Strukturen maglich ist, die Wellenlange des bei
Raumtemperatur emittierten Lumineszenz-Lichtes auf 1,5um zu verschieben.

8.2 Photolumineszenzuntersuchungen  an  InAs-
Quantenpunkten

Bei der Interpretation von Photolumineszenzdaten sind nicht nur die Eigenschaf-
ten des emittierten Lichtes von elementarer Bedeutung, sondern auch die Parame-
ter des anregenden Lichtes. Daher soll an dieser Stelle zuerst auf diese GrofRen
eingegangen werden, bevor dann im Anschluf3 die Photolumineszenzspektren von
verschiedenen Quantenpunktproben présentiert werden.

8.2.1 Intensitéatsdichte und Laserspotdurchmesser des anregenden
Lichtes

Der fiir die folgenden Untersuchungen verwendete und in Kapitel 5.2.2 beschrie-
bene Anregungs—Laser ist mit einem internen Mel3gerat ausgestattet, welches die
Ausgangsleistung 7, mifit. In einem ersten Schritt wurde die Anzeige des inter-
nen MeRgerates mit der eines zweiten, externen MeRgerates’ verglichen. Dabei
stellte sich heraus, dal} besonders fir den unteren Leistungsbereich deutliche Un-
terschiede zwischen den beiden MefRgeréaten konstatiert werden kdnnen (vgl. Abb.
8.1).

Um Fehler bei der Bestimmung von Anregungsdichten zu vermeiden, wurde da-
her generell mit einer Ausgangsleistung von mehr als 250mW gearbeitet. Die-
se Handhabung bietet zudem den Vorteil, dafl nach Herstellerangaben ein dau-
erhaft stabiler Betrieb des Lasers erst ab einer Stromstéarke von 20A (entspricht
252,5mW) garantiert wird. Geringere Laserleistungen kdnnen realisiert werden,
indem Abschwécher in den Strahlengang eingebracht werden.

"Hersteller: Coherent, Modell: Fieldmaster.
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ABBILDUNG 8.1: Vergleich des internen Mel3gerdtes mit einem externen.

Die Intensitdat am Probenort wurde ebenfalls mit dem externen Mel3gerat vermes-
sen. Diese Messungen ergaben eine Abschwéchung der Laserleistung durch den
Umlenkspiegel, die Sammellinse, das Prisma sowie die drei Fenster des Kryo-
staten® um den Faktor® 3,3.

Das Ergebnis zur Bestimmung der Laserspotgrofe ist in Abbildung 8.2 darge-
stellt. Wenn von einem gauRformigen Strahlprofil ausgegangen wird, kann aus
den Melidaten auf einen Spotdurchmesser von ds = 0,12mm geschlossen wer-
den.

8Diese Messung wurde mit Hilfe eines Ersatz—Fenstersatzes und nicht mit den tatsachlich in
den Kryostaten eingebauten Fenstern vorgenommen.

9Der Faktor wurde bei der Integration von Abschwéchern in den Strahlengang neu vermessen
und entsprechend angepaft.
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ABBILDUNG 8.2: Bestimmung der Laserspotgroe mit Hilfe einer Rasierklinge. Die
Messung wurde bei einer Wellenldnge von 514,5nm und einer Intensitdt von 10mw
durchgefiihrt.

Die Intensitétsdichte o; am Probenort ergibt sich also zu

414
wd%

or = (8.1)

8.2.2 Aufbau der untersuchten Proben

Fur die Interpretation von Photolumineszenzspektren ist auch die Schichtenfolge
innerhalb der Probe von Bedeutung. Daher sollen an dieser Stelle der Aufbau der
Proben beschrieben werden, an denen Photolumineszenzuntersuchungen durch-
gefiihrt wurden.
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(@) (b)

ABBILDUNG 8.3: Aufbau der untersuchten Proben. Dargestellt sind Quantenpunkte in
GaAs (a), und in einer MIS-Struktur (b).

8.2.3 Photolumineszenzspektren von InAs—Quantenpunkten in
GaAs

Wie bereits in Kapitel 5.1 beschrieben, kann mit Hilfe der Photolumineszenzspek-
troskopie die GroRe der Bandliicke eines Halbleiters bestimmt werden. Im vorlie-
genden Fall sind die beiden Materialien GaAs und InAs in der Probe vorhanden.
Man wiirde also erwarten, daB bei einer geeignet gewahlten Anregungsenergie'®
zwei Peaks im resultierenden Photolumineszenzspektrum zu erkennen sind.

In den hier untersuchten Proben findet sich das mittels MBE deponierte InAs
zu dreidimensionalen Wachstumsinseln zusammen, deren Abmessungen so klein
sind, dal die auf Seite 10 beschriebenen Quantisierungseffekte nicht mehr ver-

10pje Anregungsenergie sollte hierbei hoher sein als die groRte Bandliicke.
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nachldssigt werden konnen. Weiterhin bilden sich in den selbstorganisiert ge-
wachsenen InAs—Quantenpunkten diskrete Energieniveaus, die analog zur Atom-
physik mit s—, p— und d-Schale bezeichnet werden. Wahlt man die Inten-
sitatsdichte des anregenden Lichts groRR genug, so kdnnen, wie auf Seite 48 be-
schrieben, auch Ubergénge aus diesen angeregten Niveaus beobachtet werden.
Um sicherzustellen, dal? bei den durchgefiihrten Untersuchungen eine Auflésung
zweier angeregter Energieniveaus maglich ist, wurden die Messungen bei einer
Temperatur von 4,2K durchgefiihrt. Hier ist die spektrale Auflosung, die sich aus
dem Produkt der Boltzmannkonstanten &z und der Temperatur 7" ergibt

kg -T = 0,36 meV, (8.2)

also klein genug, um die Energieabstdnde zwischen zwei benachbarten Niveaus,
welche im vorliegenden bei etwa 40meV bis 70meV liegen, auflésen zu kdnnen.
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ABBILDUNG 8.4: Gemessenes Photolumineszenzspektrum von selbstorganisiert ge-
wachsenen InAs—Quantenpunkten in GaAs (schwarz). Die drei roten Kurven wurden
aus Gaulifits der einzelnen Peaks gewonnen, die Summe der drei ergibt das gemessene
Signal. Der Inset zeigt das Photolumineszenzsignal der Wetting Layer.

In Abbildung 8.4 ist ein Photolumineszenzspektrum von selbstorganisiert ge-
wachsenen InAs—Quantenpunkten in GaAs gezeigt. Zu erkennen sind drei
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Photolumineszenzpeaks der InAs—Quantenpunkte, die Rekombination des Grun-
zustandes (bei 1082meV) sowie des ersten (bei 1155meV) und zweiten (bei
1224meV) angeregten Zustandes. Der Peak bei 1514meV stammt aus dem
GaAs-Volumenmaterial und entspricht, wenn man den EinfluR des Exzitons
beriicksichtigt, in guter Naherung dem in Tabelle 2.1 auf Seite 8 aufgefiihrten
Wert. Der Inset in Abbildung 8.4 zeigt das Photolumineszenzsignal der auf Sei-
te 39 beschriebenen Wetting Layer, welche als ein Quantentopf der Dicke einer
Monolage aufgefalit werden kann. Das Photolumineszenzsignal dieses Quanten-
topfes ist schawach ausgepragt, was daran liegen konnte, daB bei der Bildung der
dreidimensionalen InAs—Wachstumsinseln Material aus der Wetting Layer auf die
entstehenden Quantenpunkten umgelagert wird (vgl. Seite 40).

Zusétzlich sind in Abbildung 8.4 die Gaulifits der einzelnen Photolumineszenz-
peaks eingezeichnet. Die Summe der drei Kurven ergibt das gemessene Signal.
Bei der im folgenden als Halbwertsbreite der Photolumineszenzpeaks bezeichne-
ten GroRe handelt es sich um die Breite der gendherten GaulRkurve an den jewei-
ligen Peak.

Im folgenden Kapitel soll nun erldutert werden, welche Informationen aus
Photolumineszenzuntersuchungen an selbstorganisiert gewachsenen InAs-
Quantenpunkten gewonnen werden konnen.

8.2.4 Optimierung des Wachstumsprozesses mit Hilfe von Photo-
lumineszenzuntersuchungen

Wie bei der Optimierung des Wachstumsprozesses fur die dielektrischen Spie-
gel wurde auch das MBE-Wachstum der selbstorganisiert gewachsenen InAs—
Quantenpunkte optimiert. Hierfiir wurden die Wachstumsparameter Substrattem-
peratur und In-Bedeckung systematisch variiert, um eine optimale Ausbeute an
Photolumineszenzlicht bei hoher Reproduzierbarkeit zu erhalten. Eine verlaRliche
Variation des As—Druckes wurde erst durch die Integration einer Valved—Cracker
Zelle in die MBE-Anlage zum Ende dieser Arbeit maglich.

Die Abbildung 8.5 zeigt exemplarisch Stationen auf dem Weg zur Optimierung
des MBE-Wachstums von InAs—Quantenpunkten.

An den Photolumineszenzkurven ist deutlich zu erkennen, daR es im Laufe des
Optimierungsprozesses gelang, die Quantenausbeute zu erhdhen. Diese Ver-
besserung ist auf eine homogenere Grolienverteilung der InAs—Quantenpunkte
zuruickzufiihren, die sich unmittelbar aus der Halbwertsbreite des Grundzustand-
peaks ergibt. Die Werte fir die Halbwertsbreiten sind in Tabelle 8.1 verzeich-
net. Des weiteren ist zu bemerken, daR die Grol3e der Quantenpunkte im Lau-
fe des Optimierungsprozesses vergrofiert werden konnte. Dies kann unmittelbar
aus der kleiner werdenden energetischen Lage des Grundzustandpeaks abgelesen
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ABBILDUNG 8.5: Stationen bei der Optimierung des Wachstumsprozesses. Dargestellt
sind die Proben #580 (schwarz), #70(rot), #816 (griin) und #939 (blau). Die Wachs-
tumsparameter sind in Tabelle 8.1 aufgefiihrt. Die Proben wurden jeweils mit einer Inten-
sitdtsdichte von o; = 4690% bei einer Wellenlénge von 514,5nm angeregt.

werden. Anhand der Messungen und der in Tabelle 8.1 aufgefiihrten Werte kann
geschlossen werden, da3 die Kombination von kleinen Wachstumsgeschwindig-
keiten und hohen Substrattemperaturen groRe InAs—Quantenpunkte mit homo-
gener GrolRenverteilung und hoher Quantenausbeute ergibt (vgl. Kap. 4.4.2 auf
Seite 41).

Des weiteren ist in Abbildung 8.5 zu erkennen, dal} bei den Proben #701, #816
und #915 neben dem Photolumineszenzpeak, der sich aus der Rekombination des
Grundzustandes ergibt, noch weitere Peaks beobachtet wurden. Diese Peaks stam-
men wiederum aus der Rekombination von angeregten Zustanden (vgl. Seite 48
und Seite 92).
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TABELLE 8.1: Wachstumsparameter der Proben #580, #701, #816 und #939. Bei der auf-
geflihrten Peakposition handelt es sich um die energetische Lage der Grundzustandsre-
kombination. Die Halbwertsbreite dieses Peaks wurde mit Hilfe eines Gauftfits bestimmt.

| Parameter | #580 | #701 | #B816 | #939 |

In—Bedeckung (ML) 2,1 2,3 1,8 2,5
Substrattemperatur (°C) 450 450 450 495
In-Fluk (%) 0,11 0,10 0,04 0,04
As-Druck (Torr.) — — 107> | 107°
Wachstumszyklen 1 1 15 1
Peakposition (meV) 1331,4 | 1126,0 | 1094,9 | 1082,3
Halbwertsbreite (meV) 60,2 | 117,7 | 27,1 38,1
Quantenpunkthdhe (nm) 3,3 57 6,4 6,7
Quantenpunktbreite (nm) 9,3 13,9 15,2 15,8

Bei Wachstum der Proben #816 und #939 war es mit Hilfe der Valved—Cracker
Zelle moglich, den As-Druck zuverl&ssig zu bestimmen und konstant zu halten.
Eine systematische Untersuchung der Abhéngigkeit des Photolumineszenzsignals
von den Wachstumsparametern Substrattemperatur und In-Bedeckung wurde mit
Hilfe einer Serie von neun Proben untersucht. Die Photolumineszenzspektren die-
ser Proben sind in den Abbildungen 8.6 bis 8.8 dargestellt, die Wachstumspara-
meter konnen aus der Tabelle 8.2 entnommen werden.

TABELLE 8.2: Wachstumsparameter der Proben #907, #908, #909, #913, #914, #915,
#917, #918, #919.

In—Bedek- | Substrattem- | In-FIuR | As—Druck | Wachstumszyk-
kung (ML) | peratur (°C) | (M%) (Torr.) len (Anzahl)
#907 2,1 495 0,04 107° 1
#908 2,3 495 0,04 107° 1
#909 2,5 495 0,04 107° 1
#913 2,7 490 0,04 107° 1
#914 2,5 495 0,04 107° 1
#915 2,7 500 0,04 10— 1
#917 2,52 495 0,04 10—° 10
#918 2,52 500 0,04 1077 10
#919 2,52 505 0,04 1077 10
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Anhand dieser Probenserie wurde versucht, die in auf Seite 41 vorgestellte Theo-
rie zum EinfluB von Wachstumsparametern beim MBE-Wachstum von InAs-
Quantenpunkten auf deren Eigenschaften zu verfizieren. Hierfir wurden jeweils
im Zentrum des Wafers Photolumineszenzuntersuchungen durchgefiihrt.

Die neun Proben wurden in einem Zeitraum von elf Tagen hergestellt. Dabei
wurden jeweils drei Proben pro Tag unter denselben Wachstumsbedingungen ge-
wachsen. Auf der Seite 64 wurde bereits erwéhnt, dal sich die Wachstumsbe-
dingungen durch Ab- und Aufheizen der Effusionszellen sowie des Manipulators
gravierend gedndert haben kdnnen. Die Wachstumstemperaturen wurden mit Hil-
fe der Oxiddesorptionsmethode!! bestimmt und kénnen daher nur mit einer Ge-
nauigkeit von +5°C angegeben werden. Eine exakte Kenntnis der tatsachlichen
Substrattemperatur ist zweifellos vonnoten, da diese die Diffusionsprozesse auf
der Probenoberflache entscheidend bestimmt (vgl. Seite 39). Aus diesen Griinden
werden im folgenden vornehmlich die jeweils an einem Tag produzierten Proben
verglichen.

AUSWERTUNG DER PHOTOLUMINESZENZSPEK TREN

Um Aussagen uber die Qualitat und die GroRe der selbstorganisiert gewachsenen
InAs—Quantenpunkte zu gewinnen, wurden folgende Parameter der gemessenen
Photolumineszenzspektren ausgewertet:

1) Die energetische Position der Rekombination in den Grundzustand,
2) die Halbwertsbreite dieses Peaks mit Hilfe eines Gauffits,
3) die Hohe dieses Peaks,

4) die energetische Position der Rekombination des ersten angeregten Zustan-
des.

Mit Hilfe des Parameters 1) wurde unter Zuhilfenahme der Formeln (2.6) bis
(2.14) die GroRe der Quantenpunkte ndherungsweise bestimmt. Dabei wurde
auch der EinfluB des Exzitons berticksichtigt. Hierbei wurde davon ausgegan-
gen, daB die Quantenpunkte sehr viel breiter als hoch sind, was aufgrund von
AFM-Messungen eine gerechtfertigte Annahme ist (vgl. Abb. 8.10 auf Sei-
te 105). Daher wurde die Exzitonenbindungsenergie in erster Naherung mit

1Um die Oberfliche der GaAs—Wafer vor Transportschiden zu schiitzen, werden diese mit
einer Oxidschicht ,,versiegelt‘. Diese Schicht kann bei einer Temperatur von 580°C wieder von der
Oberflache verdampft werden. Beobachtet man die RHEED-Beugungsreflexe in Abhangigkeit
der Substrattemperatur, so sind ab einer bestimmten Temperatur, der Oxiddesorptionstemperatur,
die fiir eine glatte GaAs—Oberflache typischen Oberflachenrekonstruktionen zu erkennen.
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Hilfe der Formel (2.19), die fir zweidimensionale Systeme Giiltigkeit besitzt,
beriicksichtigt. Da eine geschlossene Losung der Formeln (2.6) bis (2.14) nicht
existiert, wurde vom Autor ein Computerprogramm erstellt, welches die Berech-
nung der QuantenpunktgroRe mittels einer Intervallschachtelung vornimmt. Der
Gauf3fit zur Bestimmung der Halbwertsbreite des Peaks, welche als MaR fir die
GroRenverteilung angesehen werden kann, wurde mit dem Programm Microcal
Origin 6.0 durchgefiihrt. Die Peakhohe, welche die erzielte Quantenausbeute
widerspiegelt, wurde direkt aus den gemessenen Spektren abgelesen. Die Be-
stimmung des Parameters 4) diente vornehmlich zum Vergleich mit Ergebnissen
aus der Kapazitatsspektroskopie. Wie bereits in Kapitel 8.1 auf Seite 86 erwahnt,
kdnnen mit Hilfe der Kapazitatsspektroskopie der energetische Abstand zwischen
der s— und p—Schale fiir Elektronen bestimmt werden. Vergleicht man diese Da-
ten mit denen, welche aus Photolumineszenzuntersuchungen gewonnen wurden,
so 1aBt sich auf den energetischen Abstand der s—und p—Schale fuir Locher schlie-
Ren (vgl. Kap. 8.3).

ZYKLUS 1: PROBEN #907, #908 UND #909

Die drei Proben #907, #908 und #909 wurden bei derselben Substrattemperatur
Ts = 495°C und zunehmender Menge an deponiertem InAs hergestellt (vgl. Tab.
8.3).

TABELLE 8.3: Aus den Photolumineszenzuntersuchungen gewonnene Daten fiir die Pro-
ben #907, #908 und #909.

| Probe | #907 | #908 | #909 |
Bedeckung © (ML) 2,1 2,3 2,5
Substrattemperatur 75 (°C) | 495 495 495
Peakposition (meV) 1133,4 | 1096,5 | 1099,4
Halbwertsbreite (meV) 34,3 32,7 35,1
Peakhohe (bel. Einh.) 44,79 | 19,24 | 16,97
Peakdifferenz (meV) 59,9 64,5 60,4
Quantenpunkthdhe (nm) 5,6 6,3 6,3
Quantenpunktbreite (nm) 13,6 15,1 15,0

Da mit ansteigender Bedeckung © die InselgroRe zunimmt (vgl. Kap. 4.4.2 auf
Seite 41), sollte die energetische Lage des Photolumineszenzpeaks kontinuier-
lich kleiner werden. Das Intermixing sollte fur die drei Proben in etwa gleich
grof? ausfallen, da die Substrattemperatur jeweils dieselbe war. Zudem sollte die
Hohe des Intensitatspeaks, welche als MaR fiir die Dichte an Quantenpunkten pro
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Flacheneinheit angesehen werden kann, mit zunehmender Bedeckung abnehmen.
Mit zunehmender InselgrofRe nimmt das Confinement in den Quantenpunkten ab.
Daher sollte bei ansteigender Quantenpunktgrofie der energetische Abstand zwi-
schen der Rekombination in den Grundzustand und der Rekombination aus dem
ersten angeregten Zustand kleiner werden.

Die in Tabelle 8.3 dargestellten Daten wurden nach der auf Seite 97 beschriebenen
Methode aus den in Abbildung 8.6 gezeigten Spektren gewonnen. In dieser Ab-
bildung sind die gemessenen Photolumineszenzspektren der Proben #907, #908
und #909 dargestellt.
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ABBILDUNG 8.6: Photolumineszenzspektren der Proben #907 (schwarz), #908 (rot) und
#909 (blau). Die Proben wurden jeweils mit einer Intensitdtsdichte von oy = 4690% bei
einer Wellenlange von 514,5nm angeregt. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit wurde fiir

die Darstellung ein Offset gewahlt.

Aus der Abbildung 8.6 und den Werten in Tabelle 8.3 ist zu erkennen, daR die
Peakposition der Probe #907 energetisch weit tiber denen von den Proben #908
und #9009 liegt. Dahingegen liegen die Peakpositionen der Proben #908 und #909
sehr nahe beieinander. Zudem ist die Peakenergie von Probe #908 Kleiner als
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die von Probe #909, was nicht der Erwartung entspricht. Dieses Verhalten liel3e
sich eventuell auf lokale Schwankungen der Quantenpunktgrofle auf dem Wa-
fer zuriickfiihren, jedoch konnte dieser Erklarungsversuch nicht die energetischen
Abstande zwischen den Peakpositionen der drei Proben klaren. Ebenfalls nicht
zu erkléren ist, dal? der Abstand der beiden ersten Photolumineszenzpeaks fir die
Probe #907 Kleiner ist als die der Proben #908 und #909. Dieses Verhalten a3t
sich nicht durch das Intermixing erkléren, da dieses ja fir alle drei Proben gleich
groB sein sollte. Die Tatsache, daf mit zunehmender Bedeckung die Intensit&t
des Photolumineszenzsignals abnimmt, entspricht dagegen der auf Seite 41 an-
gefiihrten Vorhersage.

ZYKLUS 2: PROBEN #913, #914 UND #915

Beim Wachstum der Proben #913, #914 und #915 wurde nicht nur die Bedeckung,
sondern auch die Substrattemperatur variiert. Dabei wurde bei den Proben #913
und #915 eine relativ groBe Menge an InAs deponiert. Die Probe #914 in et-
wa sollte dieselben Eigenschaften wie die Probe #909 aufweisen, da die Wachs-
tumsparameter identisch sind.

TABELLE 8.4: Aus den Photolumineszenzuntersuchungen gewonnene Daten fiir die Pro-
ben #913, #914 und #915.

| Probe | #913 | #914 | #915 |
Bedeckung © (ML) 2,7 2,5 2,7
Substrattemperatur Ts (°C) | 490 495 500
Peakposition (meV) 1140,0 | 1139,3 | 1096,6
Halbwertsbreite (meV) 37,9 36,3 37,0
Peakhohe (bel. Einh.) 18,07 | 11,70 | 12,30
Peakdifferenz (meV) 56,0 56,6 62,1
Quantenpunkthdhe (nm) 5,5 55 6,3
Quantenpunktbreite (nm) 13,4 13,4 15,1

Die in Tabelle 8.4 dargestellten Daten wurden wiederum nach der auf Seite 97
beschriebenen Methode aus den in Abbildung 8.7 gezeigten Spektren gewonnen.
In dieser Abbildung sind die gemessenen Photolumineszenzspektren der Proben
#913, #914 und #915 dargestellt.
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ABBILDUNG 8.7: Photolumineszenzspektren der Proben #913 (schwarz), #914 (rot) und
#915 (blau). Die Proben wurden jeweils mit einer Intensitatsdichte von o = 4690% bei
einer Wellenlange von 514,5nm angeregt. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit wurde flr
die Darstellung ein Offset gewdhit.

Die Ergebnisse der Photolumineszenzuntersuchungen an den Proben #913, #914
und #915 legen nahe, dal eine Variation der Substrattemperatur einen wesentlich
groReren Einflu auf die Eigenschaften der Quantenpunkte hat als eine Anderung
der Bedeckung. Nimmt man die Probe #913 als Referenz, so wurde bei der Probe
#914 zwar weniger Material deponiert, jedoch wurde gleichzeitig die Substrat-
temperatur erhoht. Diese Temperaturerh6hung kdnnte Ursache fur ein stérkeres
Intermixing sein, wodurch die GroRe der Quantenpunkte zunimmt. Bei der Probe
#915 wurde dieselbe Menge an InAs deponiert, jedoch war hier die Substrattem-
peratur deutlich hdher als beim Wachstum der Probe #913. Hierdurch 18Rt sich die
Abnahme in der Photolumineszenzintensitat erklaren, da sich aufgrund der hohen
Temperaturen weniger Nukleationszentren auf dem Substrat befinden werden.
Die deutlich geringere energetische Position des Photolumineszenzpeaks a3t auf
grolRere Quantenpunkte als in Probe #913 schlieRen und kann somit als Beleg fir
das Intermixing aufgefalit werden. Diese Vermutung wird noch weiter durch die
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Tatsache untermauert, dal3 der energetische Abstand der beiden ersten Peaks bei
der Probe #915 signifikant groler ist als bei den anderen beiden Proben dieses
Zyklusses. Dahingegen kann im Rahmen dieses Bildes nicht erklart werden, daf}
die Probe #914 die kleinste Halbwertsbreite besitzt. Allerdings liegen die Werte
fur die drei Proben sehr nahe beieinander, der maximale Abstand betrégt 1,6meV.
Ein Vergleich der beiden nominell gleichen Proben #909 und #914 legt nahe, dal3
die Reproduzierbarkeit noch nicht optimal ist. Obwohl die GroRenverteilung in
den beiden Proben nahezu identisch ist, zeigen sich in der QuantenpunktgroRe
deutliche Unterschiede. Diese kdnnen zum einen durch die ungenaue Metho-
de der Temperaturbestimmung und zum anderen durch die veranderten Wachs-
tumsbedingungen, die sich durch ein Herunterfahren der MBE-Anlage in den
Standby—Modus ergeben, erklart werden.

ZYKLUS 3: PROBEN #917, #918 UND #919

Im Gegensatz zu den bisherigen untersuchten Proben wurden bei der Herstellung
der Proben #917, #918 und #919 Wachstumspausen eingelegt, um die Bedeutung
der Oberflachendiffusionsprozesse zu untersuchen (vgl. Seite 42). Fir die Proben
wurde jeweils dieselbe Bedeckung gewahlt und die Substrattemperatur variiert.
Sieht man von den Wachstumspausen ab, so stimmen die Wachstumsparameter
von Probe #917 mit denen der Proben #909 und #914 Uberein.

TABELLE 8.5: Aus den Photolumineszenzuntersuchungen gewonnene Daten fiir die Pro-
ben #917, #918 und #919.

[Probe [ #917 [ #918 [ #919 \
Bedeckung © (ML) 2,52 2,52 2,52
Substrattemperatur 7s (°C) | 495 500 505
Peakposition (meV) 1097,2 | 1133,4 | 1126,1
Halbwertsbreite (meV) 32,2 43,2 41,2
Peakhdhe (bel. Einh.) 9,20 6,82 | 17,71
Peakdifferenz (meV) 59,4 41,1 56,0
Quantenpunkthdhe (nm) 6,3 5,6 5,7
Quantenpunktbreite (nm) 15,1 13,6 13,9

Die in Tabelle 8.5 dargestellten Daten wurden auch hier nach der auf Seite 97
beschriebenen Methode aus den in Abbildung 8.8 gezeigten Spektren gewonnen.
In dieser Abbildung sind die gemessenen Photolumineszenzspektren der Proben
#917, #918 und #919 dargestellt.
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ABBILDUNG 8.8: Photolumineszenzspektren der Proben #917 (blau), #918 (rot) und
#919 (schwarz). Die Proben wurden jeweils mit einer Intensitétsdichte von o = 4690%
bei einer Wellenlange von 514,5nm angeregt. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit wurde
flr die Darstellung ein Offset gewahlt.

Aus den Photolumineszenzdaten ist zu erkennen, dal? die Verhaltnisse der Insel-
grolRen in diesen drei Proben nicht mit den auf Seite 41 dargestellten Betrachtun-
gen Ubereinstimmen. Es konnte vermutet werden, dafl bei Substrattemperaturen
von 505°C ein Teil des In wieder von der Oberflache desorbiert, dadurch konnte
aber nicht erklart werden, warum die Quantenpunkte in Probe #918 noch kleiner
als die in Probe #919 sind. Die Tatsache, dal aufgrund von Wachstumspausen
die GrolRenverteilung der Quantenpunkte verbessert werden kdnnte, kann nicht
bestatigt werden. Wahrend die Halbwertsbreite des Photolumineszenzpeaks von
Probe #917 noch knapp unterhalb der Werte der bisherigen Proben liegt, fallen die
Breiten der beiden Proben #918 und #919 doch deutlich groRer aus.

Erfreulich ist hingegen, dafll die MeRdaten der beiden Proben #909 und #917
auffallig gut Ubereinstimmen. Dabei liegen die Photolumineszenzpeaks nur um
1,8meV auseinander, was flr dieses System eine auRerordentlich geringe Abwei-
chung darstellt.
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8.2.5 Intensitatsabhdngige Photolumineszenzuntersuchungen an
InAs—Quantenpunkten

Um das Auftreten der angeregten Zustande in den Photolumineszenzspektren zu
verfolgen, wurden intensitatsabhangige Photolumineszenzuntersuchungen durch-
gefuhrt. Ein Beispiel hierfir ist in Abbildung 8.9 dargestellt.
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ABBILDUNG 8.9: Intensitdtsabhdngiges Photolumineszenzspektrum der Probe #917.

Fur kleine Intensitatsdichten ist nur die Grundzustandsrekombination erkennbar.
Wird die Intensitat pro Flache erhoht, werden mehr Elektronen aus dem Valenz-
band in das Leitungsband angeregt. Wie bereits auf Seite 48 erwéhnt, kdnnen
aufgrund der endlichen Lebensdauer der angeregten Zustande Rekombinationen
aus hoheren Niveaus beobachtet werden, bevor der Grundzustand gesattigt ist.
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8.3 Photolumineszenz— und Kapazitatsspektroskopie
an InAs—Quantenpunkten

Die Ergebnisse aus den drei Wachstumszyklen dienten als Grundlage fir weite-
re Proben, in denen selbstorganisiert gewachsene InAs—Quantenpunkte enthalten
sind. Es wurden zwei Proben (#931 und #939) hergestellt, die mit Hilfe von AFM
und Kapazitatsspektroskopie untersucht wurden (vgl. Seite 86). Bei diesen Pro-
ben wurden zum einen Quantenpunkte in einer MIS=Struktur und zum anderen
auf der Probenoberflache deponiert.

Die Abbildung 8.10 zeigt ein an der Probe #931 aufgenommenes AFM-Bild.

Onm i o

0 nm B0 nim 0 hm

ABBILDUNG 8.10: AFM-Bild der Probe #931. Die Aufnahme wurde von Stephan
Schulz fur diese Arbeit zur Verfugung gestellt.

Auf der Substratoberflache ist die dreidimensionale Struktur der InAs—
Quantenpunkte zu erkennen. Ebenso wird anhand der Aufnahme deutlich,
dafi3 die GroRRenverteilung der InAs—Quantenpunkte aulerordentlich homogen ist.
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An den Proben #931 und #939 wurden auch Kapazitatsmessungen von Christian
Weichsel durchgefiihrt. Aus diesen Messungen wurde der energetische Abstand
zwischen den Elektronen in der s—Schale und denen in der p—Schale zu 50meV
fur die Probe #931 und 45meV fir die Probe #939 bestimmt. Diese Daten kénnen
nur bedingt mit den aus Photolumineszenzuntersuchungen gewonnenen vergli-
chen werden, da der energetische Abstand der ersten beiden Photolumineszenz-
peaks nicht nur den energetischen Abstand der Elektronen, sondern auch den der
Locher beinhaltet. Weiterhin muR bei dieser Betrachtung der Einflul der Exzi-
tonen bertcksichtigt werden. Hierbei betragt die Exzitonenbindungsenergie fir
den Grundzustand nach (2.19) Erx (1) = 3,0meV und fir den ersten angeregten
Zustand Erx(2) = 11,9meV. Beriicksichtigt man diese Werte bei den mit Hil-
fe der Photolumineszenz gemessenen Peakdifferenzen, so kann der verbleibende
Differenzwert also dem EinfluRR der Locher zugeschrieben werden. Dabei liegen
diese Differenzwerte fiir die beiden Proben (12,1 meV fir die Probe #931 und
19,2 meV fir die Probe #939) etwa 10meV unterhalb der Werte, die Bodefeld et al.
fur gestapelte InAs—Quantenpunkte erhalten haben [Bodefeld et al., 1998]. Hier-
bei wurden die Quantenpunkte ebenfalls mit Hilfe der Kapazitatsspektroskopie
vermessen, wurden dabei aber gleichzeitig beleuchtet.

TABELLE 8.6: Aus den Photolumineszenzuntersuchungen gewonnene Daten fiir die Pro-
ben #931 und #939.

| Probe | #931 | #939 |
Bedeckung © (ML) 2,5 2,5
Substrattemperatur Ts (°C) | 495 495
Peakposition (meV) 1105,6 | 1082,3
Halbwertsbreite (meV) 39,3 38,1
Peakhohe (bel. Einh.) 8,4 17,0
Peakdifferenz (meV) 71,0 72,3
Quantenpunkthdhe (nm) 6,1 6,7
Quantenpunktbreite (nm) 14,7 15,8

In Abbildung 8.11 sind die an den Proben #931 und #939 gemessenen Photolumi-
neszenzspektren dargestellt. Obgleich in den beiden Proben nominell dieselben
InAs—Quantenpunkte eingewachsen wurde, ist ein deutlicher Unterschied in der
energetischen Lage der Grundzustandsrekombination zu erkennen. Noch drasti-
scher ist der Unterschied in der Quantenausbeute, welche bei der Probe #939 fast
doppelt so hoch ausfallt wie bei der Probe #939. Dahingegen besitzen die beiden
Proben annahernd dieselben Werte fiir die Halbwertsbreite und den energetischen
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Abstand zwischen Grundzustandsrekombination und Rekombination aus dem er-
sten angeregten Niveau.

Bei der Interpretation der Spektren mul3 wiederum beachtet werden, dal die
MBE-Anlage zwischen der Fertigung der beiden Proben in den Standby—Modus
heruntergefahren wurde, so daR ein direkter Vergleich der beiden Proben nur be-
dingt moglich ist.

0,015 +

0,010 +

0,005

PL-Intensitat (bel. Einh.)

0,000 +

. . . —
0,95 1,00 1,05 1,10 1,15 1,20 1,25 1,30 1,35 1,40 1,45
Energie (eV)

ABBILDUNG 8.11: Photolumineszenzspektren der Proben #939 (schwarz) und #931
(rot). Die Proben wurden jeweils mit einer Intensitétsdichte von o; = 4690% bei ei-
ner Wellenlange von 514,5nm angeregt. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit wurde bei

der Darstellung ein Offset gewdhlt.






Kapitel 9

Untersuchungen an Mikroresonatoren

9.1 Die Probe #455

In diesem Kapitel sollen die an der Probe #455 durchgefiihrten Messungen be-
schrieben werden. Bei dieser Probe handelt es sich um einen Mikroresonator,
in dessen Zentrum ein einseitig modulationsdotierter Quantentopf eingewachsen
wurde (vgl. Tab. 6.3 auf Seite 60).

Fainstein et al. berichteten 1995 von Untersuchungen an Mikroresonato-
ren mittels Ramanstreuung mit dem beeindruckenden Ergebnis, dal sich
durch die Uberhdhung des elektrischen Feldes innerhalb des Resonators die
phononische Ramanstreuintensitdt um vier GroRenordnungen verstarken laft
[Fainstein et al., 1995].

Durch Ramanexperimente an der Probe #455 konnte Rolf erstmals nachweisen,
daf3 sich auch elektronische Anregungen des zweidimensionalen Elektronengases
optisch verstarken lassen, wenn das einfallende Licht in Resonanz mit der Reso-
natormode ist [Rolf, 1999].

9.2 Die Probe #688

Bei der Probe #688 handelt es sich ebenfalls um einen Mikroresonator, in dessen
Zentrum sich wiederum ein modulationsdotierter Quantentopf befindet (vgl. Anh.
A.2), dessen Resonatormode allerdings bei einer hoheren Wellenlange liegt als die
der Probe #455.

Mit Hilfe von Ramanexperimenten gelang es Kipp sowohl das einfallende als auch
das an elektronischen Intersubbandanregungen inelastisch gestreute Licht in Re-
sonanz mit der Resonatormode zu bringen [Kipp et al., 2001]. Diese Doppelre-
sonanz kann aufgrund der in Abbildung 3.7 auf Seite 25 dargestellten Tatsache,
dai? die Resonatormodenenergie vom Einfalls— bzw. Detektionswinkel abhangig
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ist, erzielt werden. Unter diesen doppelresonanten Bedingungen wurde eine um
zweli bis drei Grofienordnungen starkere Streuintensitat im \Vergleich zum einfach
resonanten Fall, bei dem nur das einfallende Licht in Resonanz mit der Resona-
tormode ist, beobachtet.

9.3 Die Probe #836

In Kapitel 7.3 auf Seite 76 wurde der Herstellungsprozel® der Probe #836 be-
schrieben. Bei dieser Probe handelt es sich um einen Mikroresonator, in dessen
Mitte eine Schicht selbstorganisiert gewachsene InAs—Quantenpunkte eingebettet
wurde (vgl. Tab. 7.3 auf Seite 77). In diesem Kapitel sollen nun die MeRer-
gebnisse an dieser Probe vorgestellt werden. Dabei werden zuerst Photolumi-
neszenzuntersuchungen prasentiert und im Anschlul daran Transmissions— und
Reflexionsmessungen.

9.3.1 Photolumineszenzuntersuchungen an Probe #836

Mit Hilfe der Photolumineszenzuntersuchungen an Probe #836 konnen Aussa-
gen Uber die Verstarkung des Signals gewonnen werden. Dartiberhinaus stellt die
Photolumineszenz ein ideales Werkzeug dar, um die in Kapitel 3.3 beschriebene
winkelabhéngige Dispersion zu vermessen. Schliel3lich wurde an der Probe #836
untersucht, ob sich aufgrund der enormen Feldiiberhdhung in der Mitte des Reso-
nators bereits nichtlineare Effekte bemerkbar machen, die als ein Anzeichen fur
stimulierte Emission gedeutet werden konnen.

VERSTARKUNG DES SIGNALS

Um die GrolRenordnung der resonanten Verstarkung zu bestimmen, wurde das
Photolumineszenzsignal der Probe #836 mit dem einer Referenzprobe verglichen.
Bei dieser Probe wurden nominell dieselben InAs—Quantenpunkte in GaAs ohne
die Resonatorstruktur eingebettet (vgl. Abb. 8.3 auf Seite 92(a)). Die Photolu-
mineszenzspektren dieser beiden Proben sind in Abbildung 9.1 dargestellt. Es ist
deutlich zu erkennen, dall das Photolumineszenzsignal der InAs—Quantenpunkte
durch die Resonatorstruktur drastisch verstarkt wird.
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ABBILDUNG 9.1: Photolumineszenzspektren der Probe #836 (schwarz) und der Refe-
renzprobe (rot). Der Inset verdeutlicht, da nur das von den Quantenpunkten emittierte
Licht, welches exakt bei der Resonatormode liegt, verstarkt wird. Die Proben wurden
jeweils mit einer Intensitéatsdichte von o; = 13400% bei einer Wellenlange von 514,5nm
angeregt.

Obwohl das Emissionsspektrum der Quantenpunkte, welche in den Resonator ein-
gewachsen sind, ahnlich breit sein wird wie das der Referenzprobe, ist das Photo-
lumineszenzsignal der Probe #836 wesentlich schmaler?. Die Begriindung hierfiir
liegt in der Tatsache begriindet, dal? nur der Anteil, welcher dieselbe Energie wie
die Resonatormode besitzt, resonant verstéarkt wird. Der Teil des von den Quan-
tenpunkten emittierten Lichtes, welcher nicht bei dieser Energie liegt, kann das
Stoppband nicht durchdringen und wird von der Probe absorbiert. Ist das Emissi-
onspektrum der InAs—Quantenpunkte breiter als das Stoppband, so sind im Pho-
tolumineszenzspektrum sogenannte Leaky Modes? (vgl. Abb. 9.9 auf Seite 121)
zu erkennen [Bjork et al., 1991], [Bayer et al., 2001].

Ein absoluter Vergleich der beiden Proben ist aufgrund der Tatsache, dal3 die
MBE-Anlage zwischen dem Wachstum dieser beiden Proben in den Standby-—

Die Halbwertsbreite, welche aus einem Lorenzfit gewonnen wurde, betragt 0,7meV.
2Engl. ,,undichte” Moden.
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Modus heruntergefahren wurde, nur eingeschréankt moglich.  Aufgrund der
verdnderten Wachstumsbedingungen kdnnte zum einen das Maximum des Photo-
lumineszenzsignals energetisch verschoben sein. Zum anderen kénnen aufgrund
von unterschiedlichen Quantenpunktdichten in den beiden Proben die Intensitéaten
des Photolumineszenzsignals unterschiedlich ausfallen. Dartiberhinaus muR3 das
anregende Laserlicht im Falle der Resonatorstruktur einen deutlich langeren Weg
durch das Substrat zuriicklegen. Wahrend sich bei der Referenzprobe die InAs—
Quantenpunkte etwa 50nm unterhalb der Oberflache befinden, betragt diese Di-
stanz im anderen Falle 4um, ist also in etwa um zwei GroRenordnungen langer.
Hierdurch kann die anregende Intensitatsdichte nur bedingt miteinander vergli-
chen werden.

LaRt man all diese Einschrankungen unbeachtet, so ergibt sich fiir das in Abbil-
dung 9.1 dargestellte Spektrum eine Verstarkung des Signals von 63.

Um diesen aus Messungen erhaltenen Wert mit theoretischen Vorhersagen zu ver-
gleichen, wurden mit Hilfe eines Computerprogramms von Tobias Kipp Berech-
nungen zur Signalverstarkung durch einen Mikroresonator durchgefiihrt. Dieses
Computerprogramm errechnet das Spektrum, welches sich aul3erhalb eines Mi-
kroresonators ergibt, wenn sich in dessen Zentrum eine infinitesimal diinne, Licht
emittierende Schicht befindet. Das aus dieser Schicht emittierte Licht wird durch
eine Uberlagerung von ebenen Wellen beschrieben, welche sich in Form einer
Kugelwelle ausbreiten und tber den gesamten Spektralbereich eine Stéarke von 1
besitzen. Die Berechnung des Spektrums aulRerhalb des Resonators erfolgt mit
Hilfe der Fresnel-Formeln (3.1) bis (3.12). Nimmt man die Intensitét der Strah-
lung in der Mitte des Resonators mit 1 an, so betrégt die Intensitéat auRerhalb der
vorliegenden Resonator—Struktur 106. Somit ergibt sich also eine Abweichung
von 40% der gemessenen Signalstéarke gegentiber der erwarteten, was auf die be-
reits beschriebenen Fehlerquellen zurtickgefiihrt werden kann.

WINKELABHANGIGE PHOTOLUMINESZENZMESSUNGEN

Da bei winkelabhdngigen Messungen die Polarisationsrichtung des Lichtes be-
achtet werden mul}, wurde der in Abbildung 5.1 dargestellte Versuchsaufbau
modifiziert. Der Aufbau, mit dem polarisationsabhdangige Messungen mdglich
sind, ist in Abbildung 9.2 dargestellt.
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ABBILDUNG 9.2: Modifizierter Versuchsaufbau zur winkelabhédngigen Photolumines-
zenzmessung. Die Trennung des Lichts in s— und p—polarisierten Teil erfolgt mit Hilfe
eines Glan Taylor. Die Lochblende LB2 garantiert eine hohe Winkelauflosung. Die ande-
ren Komponenten des Aufbaus wurden bereits in Abbildung 5.3 auf Seite 50 erl&utert.

Die Anregung der Probe geschieht auch hier wiederum mit einem Laser. Das von
der Probe emittierte Photolumineszenzlicht wird durch die Linse L, aufgesam-
melt. Um die Winkelauflosung zu erhéhen, wird mit Hilfe einer Blende aus dem
parallelen Lichtstrahl ein Strahl mit Durchmesser 3mm herausgeschnitten. Die
Separation des Lichts in den s— bzw. p—polarisierten Teil wird mit einem Glan
Taylor® bewerkstelligt. AnschlieBend wird das Licht durch die Linse L, auf das
Fourierspektrometer fokussiert und von diesem detektiert.

Die Abbildung 9.3 zeigt winkelabhangige Photolumineszenzmessungen an Probe
#836. Wie bereits in Kapitel 3.3 erldutert, verschiebt sich die Resonatormoden-
energie zu hoheren Energien flir groRer werdende Winkel.

SHersteller: Melles Griot.
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PL-Intensitét (bel. Einh.)
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ABBILDUNG 9.3: Winkelabhdngige Photolumineszenzspektren der Probe #836 fiir s—
und p-Polarisation. Die Probe wurde jeweils mit einer Intensitatsdichte von o; =
1340% bei einer Wellenldnge von 514,5nm angeregt.

Mit Hilfe des auf Seite 112 erwahnten Computerprogramms lassen sich auch win-
kelabhdngige Photolumineszenzmessungen simulieren. Hierfir wurde wiederum
in der Mitte des Resonators eine infinitesimal diinne, Licht emittierende Schicht
angenommen. Das Spektrum, welches sich aul3erhalb des Resonators ergibt, wur-
de auch hier mit Hilfe der Fresnel-Formeln (3.1) bis (3.12) berechnet. Anschlie-
Rend wurde das Spektrum fiir verschiedene Winkel 6 gegen die Senkrechte zur
Probenoberflache berechnet, wobei fiir Winkel 6 # 0° die Winkelabhéngigkeit
der Detektorposition berticksichtigt wurde. Da im vorliegenden Fall die Schicht,
welche sich in der Mitte des Resonators befindet, nicht tiber den gesamten Spek-
tralbereich die gleiche Stéarke besitzt, wurden die sich jeweils ergebenden Spek-
tren mit einer GaulRkurve gefaltet. Fir diese Kurve wurde das Maximum bei der
Energie angenommen, die sich aus der Messung an Probe #836 fir einen Winkel
von 6 = 0° gegen die Senkrechte zur Probenoberflache ergibt. Weiterhin wurde
die Halbwertsbreite der GauRBkurve als die Breite des Photolumineszenzspektrums
der Referenzprobe angenommen. Die sich aus diesen Uberlegungen ergebenden
Ergebnisse sind in Abbildung 9.4 am Beispiel der s—Polarisation dargestellt.
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ABBILDUNG 9.4: Berechnete und gemessene winkelabhdngige Photolumineszenzspek-
tren der Probe #836 fiir s—Polarisation. In () ist zusatzlich die auf der vorherigen Seite
beschriebene einhiillende GauRRkurve dargestellt. Fiir das Zentrum der GauBkurve wurde
in der Mitte des Resonators eine Lichtquelle der Starke 1 angenommen. Die Signal-
verstarkung ergibt sich aus der Berechnung der Signalstdrke auBerhalb der Probe nach
den Fresnel-Formeln (3.1) bis (3.12).

Die Abbildung 9.4(a) zeigt deutlich, dal? bei einer berechneten winkelabh&ngigen
Photolumineszenzuntersuchung die sich ergebenden Spektren von der auf der vor-
herigen Seite beschriebenen GauRRkurve eingehiillt werden. Dal? dieses Verhalten
in Abbildung 9.4(b) nicht zu sehen ist, kann folgende Ursachen haben: Zum einen
ist es unwahrscheinlich, dal bei der Probe #836 das Photolumineszenzsignal ex-
akt bei der Resonatormode maximal ist. Des weiteren konnte bei der Messung
nicht gewahrleistet werden, dal’ die Drehachse exakt im Strahlengang liegt. Da-
her kénnen sich einerseits kleine Abweichungen im Probenort ergeben und vor
allem wird nicht mehr das Maximum des Signals auf den Detektor abgebildet.
Hierdurch konnte insbesondere der starke Abfall der Photolumineszenzintensitat
fur kleine Winkel 6 erklart werden.

Wie bereits angekiindigt, 1aBt sich die in Abbildung 3.7 dargestellte Dispersionsre-
lation anhand der gewonnenen Photolumineszenzdaten vermessen. Dieser Sach-
verhalt ist in Abbildung 9.5 dargestellt. In das Schaubild eingetragen sind die
gemessenen Peakpositionen aus Abbildung 9.3 sowie die mit Hilfe der Fresnel-
Formeln (3.1) bis (3.12) berechneten Resonatormodenenergien.
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ABBILDUNG 9.5: Gemessene und berechnete Dispersionsrelation fiir s— (schwarz) und
p—Polarisation (rot) der Probe #836. Die MelRwerte wurden aus den Peakpositionen der
in Abbildung 9.3 dargestellten Kurven gewonnen.

Die in Kapitel 3.3 erwadhnte Aufspaltung von s— und p—polarisiertem Licht fallt
in der Messung verhaltnisméaliig grol3 aus. Diese Abweichung kann, ebenso wie
die Tatsache, daR die MeRwerte fiir den p—polarisierten Anteil des Lichts bei
zu grofRen Energien liegen, wiederum mit der ungenauen Winkeleinstellung be-
griindet werden.

INTENSITATSABHANGIGE PHOTOLUMINESZENZMESSUNGEN

Mit Hilfe von Photolumineszenzuntersuchungen wurde des weiteren untersucht,
ob eine stimulierte Emission der InAs—Quantenpunkte beobachtet werden kann.
Da die Amplitude des elektrischen Feldes in der Mitte des Resonators deutlich
uberhoht ist, kdnnten hier bereits nichtlineare Effekte spirbar werden.
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ABBILDUNG 9.6: Intensitdtsabhdngige Photolumineszenzmessung an Probe #836. Die
schwarzen Quadrate markieren die erhaltenen MelRwerte, die rot durchgezogene Linie
wurde mittels linearer Regression erhalten. Die blaue Gerade stellt die auf das un-
geschwéchte Signal normierte Intensitdt dar. Hierfir wurde die Intensitdt des Photo-
lumineszenzsignals, welches ohne Graufilter aufgenommen wurde, mit den jeweiligen
Absorptionskoeffizienten multipliziert.

Die Abbildung 9.6 zeigt intensitatsabhangige Photolumineszenzmessungen an der
Probe #836. Wie in Kapitel 8.2.1 beschrieben, kdnnten durch Ungenauigkeiten
des internen Melgeréates systematische Fehler bei der Bestimmung der Laserlei-
stung auftreten. Daher wurden bei dieser Messung samtliche Abschwéchungen
des Signals mit Hilfe von Graufiltern vorgenommen, deren Absorptionsvermdgen
fur die Resonatorwellenldnge mit Hilfe einer Transmissionsmessung bestimmt
wurde. Anhand der Abbildung 9.6 ist zu erkennen, daB die erhaltenen MeRwer-
te statistisch um die in rot dargestellte Ausgleichsgerade* schwanken. In blau
dargestellt ist die Kurve, die sich ergibt, wenn man die Intensitat des Photolu-
mineszenzsignals, welches sich aus der Messung ohne Abschwaécher ergibt, mit
den jeweiligen Absorptionskoeffizienten der Graufilter multipliziert. Diese Gera-

4Es wurde ein Ursprungsgerade der Form y = m-z angenommen. Der Korrelationskoeffizient,
der sich aus der linearen Regression ergibt, betragt 93,7%.
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de besitzt in etwa dieselbe Steigung wie die durch lineare Regression bestimmte
Ausgleichsgerade und liegt bei etwas geringeren Photolumineszenzintensitéten.
Dennoch kénnen anhand der MeRergebnisse nichtlineare Effekte fir die hier
durchgefiihrte Untersuchung ausgeschlossen werden. Die Streuung der MeRwer-
te kann darauf zurlickgefuhrt werden, dal} der anregende Laserstrahl durch die
Integration der Graufilter in den Strahlengang leicht abgelenkt wurde. Hierdurch
werden bei den durchgefiihrten Messungen jeweils andere Probenorte angeregt,
die zwar sehr nahe beieinander liegen, wo sich jedoch die mittlere GrolRe sowie
die Dichte an Quantenpunkten gedndert haben kdnnen.

9.3.2 Transmissions— und Reflexionsuntersuchungen an Probe
#836

Wie in Kapitel 5.3 beschrieben, ist es mit Hilfe des in Abbildung 5.6 auf Seite 54
dargestellten MelRaufbaus moglich, Transmissions— und Reflexionsmessungen
am selben Probenort durchzufiihren. Hierbei gestalteten sich insbesondere die
Transmissionsmessungen als kritisch, da die Resonatormode kaum vom Unter-
grundrauschen unterschieden werden konnte (vgl. Abb. 9.7).

Der Grund hierfuir konnte sein, daR bei Transmissionsmessungen das Licht von
den InAs—Quantenpunkten absorbiert wird und somit nicht den Detektor erreicht.
Bei Reflexionsmessungen ist die Resonatormode hingegen deutlich zu erkennen,
da hier eine zusétzlich absorbierende Schicht den Abfall der Reflektivitét bei der
Resonatormodenenergie verstarken wirde.

Um dieses Verhalten weiter zu untersuchen, wurden temperaturabhdngige Mes-
sungen an der Probe #836 durchgefiihrt. Mit ansteigender Temperatur wird die
energetische Lage des Photolumineszenzsignals zu kleineren Energien hin ver-
schoben, da die Bandliicke eine starke Temperaturabhéangigkeit aufweist. Gleich-
zeitig steigt die Halbwertsbreite stark an und die Intensitat des Photolumineszenz-
signals nimmt ab, da strahlungslose Rekombinationen wahrscheinlicher werden.
Fur ansteigende Temperaturen wird auch die Resonatormode zu kleineren Ener-
gien verschoben, jedoch ist hier die Temperaturabhangigkeit bei weitem nicht
so groR wie fur das Photolumineszenzsignal. Im Falle der Resonatormode sind
die thermische Expansion der Probe und die temperaturabhdngige Dielektri-
zitatskonstante fur die Verschiebung verantwortlich. Es bleibt also festzuhalten,
dal fur ansteigende Temperaturen die Emissivitat der InAs—Quantenpunkte im
Bereich der Resonatormode abnimmt. Die Absorption nimmt an der selben ener-
getischen Position ebenfalls ab, da ja mit zunehmender Temperatur die Bandliicke
innerhalb der Quantenpunkte Kleiner wird, wodurch mehr Photonen eine Anre-
gung von Elektronen aus dem Valenzband in das Leitungsband bewirken kénnen.
Daher sollte also bei groReren Temperaturen der Einbruch in der Reflektivitat bei



9.3 Die Probe #3836

119

1,0

0,8

0,6

014 T 0175;

0,05 frrer s P s AP i

118 119 120 121 122

0,2

Transmissivitat / Reflektivitat

0,0
T T T

. : , : . .
1,05 1,10 1,15 1,20 1,25 1,30 1,35
Energie (eV)

ABBILDUNG 9.7: An Probe #836 gemessenes Transmissions— und Reflexionsspektrum.
Der Inset zeigt den Bereich um die Resonatormode.

der Resonatormode zunehmen und die Transmissivitét an dieser Stelle abnehmen.
Die Ergebnisse dieser Untersuchung sind in Abbildung 9.8 dargestellt.

Die Abnahme der Peakhthe mit zunehmender Temperatur bei den Transmissions-
messungen entspricht der oben angefiihrten Darstellung. Dahingegen ist bei den
Reflexionsmessungen eine anfangliche Zunahme der Reflektivitét bei ansteigen-
den Temperaturen zu beobachten, bevor diese dann erwartungsgemaR abnimmt.
Die Abnahme der Reflektivitat fiir tiefe Temperaturen kann damit begriindet wer-
den, dal wie in Abbildung 9.8(b) gezeigt, auch die Resonatormode temperatur-
abhédngig ist. Da das Probendesign so konzipiert wurde, dal3 die Bedingungen
(3.13) von Seite 17 fir die dielektrischen Spiegel und (3.20) von Seite 22 fir
die Resonatorschicht bei einer Temperatur von 4,2K erfillt sind, dominiert dieser
Effekt bei tiefen Temperaturen. Steigt die Temperatur weiter an, so macht sich
die deutlich starkere Temperaturabhéangigkeit der Bandliicke sowie die Abnahme
der Emissivitat der InAs—Quantenpunkte bemerkbar. Wahrend sich die energeti-
sche Lage der Resonatormode in einem Bereich zwischen 4K und 292K um etwa
19meV verschiebt, so wird im selben Temperaturbereich die energetische Lage
des Photolumineszenzpeaks von InAs—Quantenpunkten um etwa 75meV verscho-



120

Kapitel 9. Untersuchungen an Mikroresonatoren

1203

20‘ L ]
S T . 1200 .
£ 161 S 1o .
m 4] £ .
- = 1194
< 124 2
o B
1191
§ 10 §_
< &
g 29 $ 1188
&y
] 1185
o+, . . . . . . \ ; , ; , , ;
0 50 100 150 200 250 300 0 5 100 150 200 250 300
Temperatur (K) Temperatur (K)
(a) (b)

ABBILDUNG 9.8: Temperaturabhé@ngige Transmissions— und Reflexionsmessungen an
Probe #836. In (a) dargestellt ist die gemessene Hohe der Resonatormode flir Transmis-
sionsmessungen (rot) und die Tiefe der Mode fiir Reflexionsmessungen (schwarz). Die
Abhéangigkeit der Resonatormode von der Temperatur ist in (b) fur Transmissionsmessun-
gen (rot) und Reflexionsmessungen (schwarz) dargestellt.

ben [Wagner, 2001]. Somit ist die Temperaturabhéngigkeit der Bandliicke also in
etwa viermal so groR wie die der Resonatormode. Noch stérker ist der Einflul3 der
Temperatur auf die Intensitdt des Photolumineszenzsignals, hier kdnnen Abnah-
men der Peakhdhe um den Faktor 30 beobachtetet werden [Wagner, 2001].

LEAKY MODES

Wie auf Seite 111 bereits erwahnt, kdnnen fiir den Fall, daR die Breite des Photo-
lumineszenzpeaks groRer als die des Stoppbandes ist, Leaky Modes im Photolu-
mineszenzspektrum zu erkennen sein.

Die Abbildung 9.9 zeigt ein an der Probe #836 gemessenes Reflexions— sowie ein
Photolumineszenzspektrum. In der hier gewéahlten Darstellung wurde das Photo-
lumineszenzsignal verstérkt dargestellt, um die am Ende des Stoppbandes liegen-
den Leaky Modes deutlich hervortreten zu lassen. Aus diesem Grund wurde das
Maximum des Photolumineszenzsignals abgeschnitten. DaR die energetische Po-
sition der Leaky Modes nicht exakt mit dem Ende des Stoppbandes zusammenféllt
kann darauf zurtickgefiihrt werden, dal? die Messungen nicht am selben Probenort
durchgefiihrt wurden.
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ABBILDUNG 9.9: An Probe #836 gemessenes Reflexions— (schwarz) und Photolumines-
zenzspektrum (rot). Um die Leaky Modes deutlich erkennen zu kénnen, wurde das Pho-
tolumineszenzsignal mit einem Faktor multipliziert, wodurch das Maximum der Kurve
nicht mehr in den Bildausschnitt palt (der Wert liegt bei 50,85) und daher abgeschnitten
wurde.






Kapitel 10

Zusammenfassung

Die im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Mikroresonatoren wurden mit Hilfe
von spektroskopischen Standardverfahren untersucht.

Die aus den Untersuchungen gewonnenen Ergebnisse dienten sowohl als Grund-
lage fur neue Proben, als auch als Anregung, das MBE-Wachstum der Resonator-
strukturen weiter zu verbessern. Wie aus den Daten der Proben, die vor Beginn
dieser Arbeit hergestellt wurden, eindeutig hervorgeht, war eine systematische
Untersuchung des Wachstumsprozesses vonnoten. Hierzu wurde eine Liste der
systematischen Fehler, welche die beim MBE-Wachstum der Mikroresonatoren
auftretenden Ungenauigkeiten erklaren konnten, angefertigt.

Durch die Herstellung und Untersuchung weiterer Proben konnte letztendlich eine
entscheidende Fehlerquelle ausfindig gemacht werden. Die auRerordentlich hohe
Prézision, die an die Kalibrierung des Zellenflusses gestellt wird, konnte hierbei
von der RHEED-Methode nicht gewahrleistet werden. Aus diesem Grund wurde
ein Pyrometer in die Hamburger MBE-Anlage integriert, welches eine genauere
Bestimmung der Langzeit-FluRraten ermdglicht. Des weiteren bietet die pyrome-
trische Interferometrie die Moglichkeit, das Probenwachstum tber die gesamte
Fertigungszeit zu beobachten.

Parallel hierzu wurden Analysen zum Wachstum von InAs—Quantenpunkten auf
GaAs-Substraten angestellt. Hierbei waren sowohl die Entstehung der dreidimen-
sionalen Wachstumsinseln als auch deren optische Eigenschaften Gegenstand der
Untersuchungen. Auch hier lieferten spektroskopische Melverfahren, insbeson-
dere Photolumineszenzmessungen, Aufschliisse dartiber, wie die fiir das Wachs-
tum entscheidenden Parameter optimiert werden kdnnen. So konnten im \er-
lauf dieser Arbeit die optischen Eigenschaften der selbstorganisiert gewachsenen
InAs—Quantenpunkte entscheidend verbessert werden.

Schlielich wurden die Uber das MBE-Wachstum von Mikroresonatoren, die
pyrometrische Interferometrie und das selbstorganisierte Inselwachstum von In-
As auf Gas gewonnenen Erkenntnisse als Basis fir die Herstellung einer weite-
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ren Probe verwendet. Diese Probe enthélt InAs—Quantenpunkte in der aktiven,
Licht emittierenden Schicht, welche sich genau im Zentrum des Mikroresonators
befindet. Die Fluf3raten der einzelnen Effusionszellen wurden mit Hilfe der py-
rometrischen Interferometrie bestimmt. Des weiteren wurde das Wachstum der
Probe ebenfalls mit dem Pyrometer aufgezeichnet.

Auch diese Probe wurde wiederum mit spektroskopischen MeRverfahren unter-
sucht. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen konnten ihrerseits wiederum als
Grundlage fir eine weitere Optimierung des Fertigungsprozesses dienen. So
ware beispielsweise eine direkte Kontrolle der aktuellen Schichtdicke wahrend
des MBE-Wachstums der Resonatorstruktur durch das Pyrometer von grofiem
Vorteil. Durch diese in-situ Kontrolle der Schichtdicken konnte die Qualitét der
Mikroresonatoren erheblich gesteigert werden. Dennoch sind auch hier noch eini-
ge Schwierigkeiten zu Giberwinden. Hier seien die unzureichend genau bekannten
Parameter, die fur Simulationsrechnungen notwendig sind, sowie insbesondere
das Rauschen und die Diskontinuitaten des Pyrometersignals genannt.



Anhang A

Aufbau der beschriebenen Proben

A.1 Probe #580

2,1 ML | InAs
30 nm | GaAs (580°C)
20 nm | GaAs (450°C)
2,1 ML | InAs
GaAs Wafer
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A.2 Probe #688

‘ Cap-Layer 2nm GaAs
67,5nm A|0’4Ga0,6AS
X24
73,9nm AlAs
51,4nm A|072Ga078AS
45.00nm | Alp2Gag sAs : Si
20.00nm AIO’QGaO,gAS
30.00nm GaAs
65.00nm A|072Gao78AS
51,4nm AIO’QGao,gAS
73,9nm AlAs
x33
67,5nm A|074Ga()76AS
300,0nm GaAs
. 2,8nm AlAs
Supergitter x10
2,8nm GaAs
GaAs Wafer




A.3 Probe #701
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A.3 Probe #701

2,3 ML

InAs

7,0 nm

GaAs

Supergitter

2,5nm

GaAs

2,5nm

AlAs

x16

30,0 nm

GaAs

0,9 nm

AlAs

2,3 ML

InAS

20,0 nm

GaAs

25,0 nm

GaAs : Si

200,0 nm

GaAs

Supergitter

2,5nm

GaAs

2,5nm

A|0,363.077AS

x100

300,0 nm

GaAs

GaAs Wafer
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A.4 Probe #816

0,015 nm | InAs | x5
0,045 nm | InAs | x10
50,000 nm | GaAs
0,015 nm | InAs | x5
0,045 nm | InAs | x10
50,000 nm | GaAs
GaAs-Wafer




A.5 Probe #939
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A.5 Probe #939

2,5 ML

InAS

7,0 nm

GaAs

Supergitter

2,5nm

GaAs

2,5nm

AlAs

x16

33,0 nm

GaAs

2,5 ML

InAS

40,0 nm

GaAs

15,0 nm

Alo,gea()’?AS

30,0 nm

GaAs : Si

200,0 nm

GaAs

Supergitter

3,0 nm

GaAs

10,0 nm

Alj 3Ga 7As

x100

400,0 nm

GaAs

GaAs Wafer
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