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Zusammenfassung

Durch die stetige Entwicklung von Anwendungsmoglichkeiten der Quantentechnologie
steigt auch die Nachfrage nach effizienten und qualitativ hochwertigen Quellen einzelner
Photonen, welche den Grundstein vieler dieser praktischen Konzepte bilden. Daher wird im
Rahmen dieser Arbeit die Entwicklung einer kéltemittelunabhéngigen, fasergekoppelten
Einzelphotonenemittereinheit, basierend auf InGaAs-Quantenpunkten, dargestellt. Hierfiir
werden zunachst die Grundlagen von nicht-klassischem Licht und dessen Emission durch
Quantenpunkte beschrieben. Ferner wird auf die Lichtauskopplung aus Halbleitern und die
Lichtfithrung in Glasfasern eingegangen, bevor die experimentellen Methoden zur Charak-
terisierung der Emitter erliutert werden. Um eine Ubersicht iiber relevante Quellen auf
Quantenpunktbasis zu geben und deren Tauglichkeit fiir einen Plug-And-Play-Einzelpho-
tonendemonstrator zu priifen, werden die spektralen und statistischen Eigenschaften von
Bauteilen mit vergrabenem Verspannungszentrum, Mikrosdulenresonatoren und optisch
bzw. elektrisch angeregten Mikrolinsen verglichen. Es wird beobachtet, dass alle Quellen
bei Anregungsfrequenzen von einigen hundert Megahertz und teilweise sogar bis in den Gi-
gahertzbereich Einzelphotonenemission zeigen kénnen, sich aber Mikrolinsen wegen ihrer
breitbandig erhohten Auskoppeleffizienz von bis zu 29 % als vielversprechendste Kandida-
ten fiir eine Faserkopplung und Integration in den Demonstrator erweisen. Der wichtigste
Schritt zur praktischen Verwendung von Quantenpunkten ist es, die Unabhéngigkeit von
jeglicher Kéltemittelversorgung zu gewahrleisten. Daher wird im anschlieBenden Kapitel
gezeigt, dass die Charakterisierung und der Nachweis einzelner Photonen auch mit ei-
nem kompakten Stirlingkiihler mit einer Basistemperatur von 29 K durchgefiihrt werden
kénnen. Der direkte Vergleich von Autokorrelationsmessungen des selben Quantenpunkt-
zustands im konventionellen Helium-Flusskryostat und im Stirlingkryostat weist nahezu
identische 9(2)(0)—Werte von 0,03 bzw. 0,04 auf. Darauffolgend wird erldutert, wie eine un-
mittelbare Glasfaserankopplung von Quantenpunktstrukturen realisiert werden kann, die
Umsetzung beider prasentierter Methoden - ein selbstzentrierendes Steckprinzip und eine
Ansatz durch Verkleben der Komponenten - wird dargelegt und Vor- und Nachteile werden
diskutiert. Der zweite Ansatz wird anschlieBend zur Demonstration von Einzelphotonene-
mission aus statistisch gekoppelten Quantenpunkten verwendet. In einem finalen Schritt,

werden alle einzeln prisentierten Komponenten zu einer alleinstehenden Einzelphotonene-
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mittereinheit zusammengefigt. Dieser Demonstrator besitzt einen optisch angeregten, an
eine mehrmodige Glasfaser gekoppelten Emitter in einer Mikrolinsenstruktur, welcher von
einem Stirlingkiihler auf 40 K gekiihlt wird. Die gesamten Teile, welche zur Generation
der einzelnen Photonen bendtigt werden, sind in einen kompakten und variabel einsetzba-
ren 19”-Messrackeinschub integriert. Die Einzelphotonenemission steht dem Nutzer direkt
iiber einen Glasfaseranschluss zur Verfiigung. Dieses Ergebnis stellt einen wichtigen Schritt
bei der Entwicklung praktisch einsetzbarer und qualitativ hochwertiger Einzelphotonene-
mittereinheiten dar und demonstriert das grofle Potenzial dieses Ansatzes, die gemeinhin

genutzten, abgeschwéichten Laserquellen durch reale Einzelphotonenquellen zu ersetzen.



Abstract

The on-going development of applications for quantum technology also continuously incre-
ases the demand for efficient, high-quality sources of single photons, which form the basis
for many of these practical concepts. Therefore, within this work, the development of a
cryogen-independent, fiber-coupled single-photon-sourcing unit, based on InGaAs quan-
tum dots, is shown. First, the basics of non-classical light and its emission by quantum
dots is described. Moreover, light extraction from semiconductors and light guiding in
glass fibers is explained before the experimental methods for characterizing the emitters
are shown. In order to provide an overview of relvant quantum-dot sources and to examine
their suitability for a plug-and-play single-photon demonstrator, spectral and statistical
properties of structures with buried stressors, micropillar resonators and optically and
electrically driven microlenses are compared. One can observe that all sources show sin-
gle-photon emission at excitation frequencies of a few hundred megahertz, partially up
to the gigahertz scale, but, as they provide broadband enhancement of the outcoupling
efficiency of up to 29 %, microlenses are the most promising candidates for fiber-coupling
and integration into a demonstrator. The most important step towards the practical use
of quantum dots is to achieve independence from any cryogen supply. Thus, the follo-
wing chapter shows that the characterization and the observation of single photons can
also succeed with a compact Stirling-cryocooler with a base temperature of 29 K. A di-
rect comparison of autocorrelation measurements obtained from the same quantum-dot
state placed inside a conventional flow cryostat and inside a Stirling cryostat shows almost
identical g(z)(O)—Values of 0.03 and 0.04. Subsequently, it is explained how a direct fiber
coupling of quantum-dot structures can be realized, the implementation of both presented
methods - a self-centering stacking principle and an approach based on glueing the com-
ponents together - is shown and the pros and cons are discussed. The second approach
is used to demonstrate single-photon emission from statistically coupled quantum dots.
Within a final step, all presented components are assembled to form a stand-alone single-
photon-sourcing unit. This demonstrator includes an optically driven emitter embedded
within a microlens structure, coupled to a multi-mode fiber, and cooled by a Stirling-
cryocooler to 40 K. All parts which are necessary for the generation of single photons are

integrated into a compact and variably insertable 19” rack drawer. Single-photon emis-
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sion is provided directly to the user by a fiber port. This result presents an important
step towards the development of practically applicable single-photon-sourcing units with
high quality and demonstrates this approach’s great potential to replace commonly used,

attenuated laser sources by real single-photon emitters.
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1 Einleitung

In einer zunehmend vernetzten Welt ist die Frage nach dem Schutz der Daten des Einzelnen
jederzeit prasent. Besonders der sogenannte NSA-Abhorskandal des Jahres 2013 hat zu ei-
ner starken Sensibilisierung der Offentlichkeit fiir dieses Thema gefiihrt und Unternehmen
wie auch Privatpersonen versuchen nun, ihre Daten so gut es geht zu schiitzen. In der Phy-
sik hingegen beschéftigt man sich schon seit Ende des 20. Jahrhunderts mit dem Problem,
Daten so zu verschliisseln, dass es Auflenstehenden physikalisch unmoglich ist, die Da-
ten zu dechiffrieren. Das fritheste Beispiel hierfiir ist das BB84-Protokoll [Ben84|, welches
vorsieht, einen Schliissel am Ort A auf nicht-klonbare Quantenzustédnde [Woo82] zu pro-
jizieren und diesen durch destruktive Messung der Zusténde am Ort B zu rekonstruieren.
Man spricht hierbei von einer Quantenschliisselverteilung (engl.: quantum key distribution,
QKD). Die eigentlichen Daten kénnen nach dem sicheren Austausch eines Einmalschliis-
sels ohne Bedenken iiber 6ffentliche Kanéle ausgetauscht werden [Sha49]. Experimentelle
Fortschritte belegen bereits die praktische Einsetzbarkeit der QKD [Pee09, Tak10, Raul4].
Dass diese Art der Kommunikation bald flichendeckend notwendig sein wird, wird beson-
ders klar, wenn man sich die Fortschritte bei der Entwicklung von klassischen Cloud- und
Supercomputern [Vall5] oder Quantencomputern [Kinl5] ansieht. Durch die Implemen-
tation des Shor-Algorithmus [Sho97] konnten diese Computer standardméfBig verwendete,
klassische Verschliisselungstechniken, wie beispielsweise das RSA-Protokoll [Riv78], die in
der Regel auf rechenaufwindiger Primfaktorzerlegung beruhen, mit minimalem Aufwand
dechiffrieren [Mon16]. Es ist also naheliegend, Quellen nicht-klonbarer Quantenzustéinde,

insbesondere einzelner Photonen, die sich besonders fiir die QKD eignen, zu entwickeln.

Die Emission einzelner Photonen konnte schon 1977 von Kimble et al. an atomaren Zu-
standen nachgewiesen werden [Kim77]. Heutzutage sind verschiedenste Quellen bekannt
[Eis1l, Ahal6] und auch Laserlicht, das eigentlich eine klassische Photonenstatistik auf-
weist, kann durch technische Verfahren wie das sogenannte Heralding in Kombination
mit parametrischer Konvertierung auf einzelne Photonen reduziert werden [Fas04]. We-
gen ihrer Effizienz und Emissionsqualitéit, haben sich jedoch Halbleiter-basierte Quellen,
insbesondere null-dimensionale Strukturen wie Quantenpunkte (QPe) [Gol85], als vielver-

sprechendstes System erwiesen [Mic00b, Shi07]. Aufgrund ihrer Gréfie im Bereich der De-
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Broglie-Wellenldnge von Elektronen und Léchern im Halbleiter, bilden QPe diskrete Ener-
gieniveaus fiir Ladungstriager aus und werden daher auch als kiinstliche Atome bezeichnet
[Gér01, FinOla]. Die Herausforderungen, die mit der Verwendung von QPen zur Erzeugung
einzelner Photonen einhergehen, sind vor allem die gezielte Integration in Strukturen mit
effizienter Lichtauskopplung [Bar02], die Ankopplung dieser Strukturen an handelsiibliche
Glasfasern und die Temperaturabhéngigkeit der QP-Emission. Alle drei Probleme werden
im Rahmen dieser Arbeit detailliert erldutert und experimentell behandelt, mit dem Ziel
eine autark operierende, fasergekoppelte Einzelphotonenemittereinheit zu verwirklichen.
Im hier prasentierten Ansatz ist diese in einen kompakten Einschub fiir 19”-Messracks inte-
griert und bend6tigt, nach initialem Evakuieren der Vakuumprobenkammer, lediglich einen
Stromanschluss zum Betrieb und kann so unabhingig von einer lokalen Versorgung mit
Kaltemitteln operieren. Dies bietet die Moglichkeit, Einzelphotonenexperimente auflerhalb
eines speziell ausgestatteten Labors durchzufiihren, wodurch das Geréat beispielsweise Ein-

satz in Kommunikationsnetzwerken oder metrologischen Anstalten finden kann [Chuld4].

Fiir das Verstédndnis der Grundlagen wird in Kap. 2 zunéchst auf die Charakteristika
von Licht eingegangen. Anschlielend werden die Herstellung und die energetischen Cha-
rakteristika von QPen erldutert. Nach der Lichtauskopplung aus Halbleitern wird noch die
Wechselwirkung von Licht mit optischen Resonatoren und abschlieflend die strahlenopti-

sche Lichteinkopplung in Glasfasern behandelt.

Kap. 3 gibt eine umfassende Einfiihrung in die Messmethoden, welche fiir die Charak-
terisierung von Quantenemittern noétig sind. Darunter fallen zunéchst die Bestimmung
der QP-Zustinde in Freistrahl- sowie in fasergekoppelter Messung. Anschliefend werden
Start-Stopp-Experimente zur Untersuchung der Zeitabhédngigkeit, der Statistik und der
Ununterscheidbarkeit der QP-Emission vorgestellt.

Der Hauptteil befasst sich zu Beginn (Kap. 4) mit der Technologie und Charakteri-
sierung verschiedener QP-basierter Strukturen, um die ideale Quelle fiir Faserkopplung
und Integration in eine Einzelphotonenemittereinheit zu bestimmen. Untersucht werden
Strukturen basierend auf vergrabenen Verspannungszentren, Mikrosdulenresonatoren so-
wie monolithisch integrierte, optisch und elektrisch angeregte Mikrolinsen. Diese werden
anhand ihrer Emissionsqualitit, Intensitdt, dem Einzelphotonencharakter der Emission

und strukturellen Eigenheiten bewertet und verglichen.

Kap. 5 befasst sich mit der geforderten Unabhéngigkeit der QP-Emission von einer Kal-



temittelinfrastruktur. Hierfiir wird das Konzept des Stirlingkiihlers eingefiihrt und eine
kurze Ubersicht iiber die zwei Geriite gegeben, die im Rahmen dieser Arbeit zum Ein-
satz kamen. AnschlieBend werden erstmalig die Charakterisierung von nicht-klassischen
Emittern und der Nachweis von Einzelphotonenemission unter Kiihlung durch einen Stir-
lingkiihler demonstriert und mit Ergebnissen unter konventioneller Helium-Fluss-Kiihlung

verglichen.

Die Faserkopplung von QP-basierten Einzelphotonenemittern wird in Kap. 6 behandelt.
Hierbei werden zunéchst zwei Ansétze - ein selbstzentrierendes Steckprinzip und eine préa-
zise Klebetechnik - vorgestellt und deren Prézision und Eignung fiir den Einsatz in einer
Einzelphotonenemittereinheit untersucht. SchlieBlich wird ein Nachweis fiir Einzelphoto-
nenemission aus einer fasergekoppelten QP-Struktur erbracht und elektrisch getriebene

Emission aus QP-Strukturen in eine Glasfaser demonstriert.

Der experimentelle Teil endet mit Kap. 7, welches das Ziel der Arbeit, eine autark ope-
rierende Plug-and-Play-Einzelphotonenemittereinheit, behandelt. Nach der Présentation
der generellen Anforderungen und dem angestrebten Aufbau, wird der Betrieb einer fa-
sergekoppelten, deterministisch prozessierten QP-Struktur, welche in den Demonstrator
integriert wurde, gezeigt. Um die Tauglichkeit und Widerstandsfihigkeit des Ansatzes zu
unterstreichen, wird der Dauerbetrieb in einer 100 Stunden langen Autokorrelationsmes-

sung sowie eine Kiihlzyklenanalyse der Emission prasentiert.

Zuletzt werden die gewonnenen Erkenntnisse in Kap. 8 zusammengefasst und im Kontext
des aktuellen Stands der Technik diskutiert. Schliellich wird ein Ausblick auf weiterfiih-

rende Experimente und Entwicklungen gegeben.
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Dieses Kapitel erldutert die theoretischen Grundlagen, die fiir das Verstdndnis dieser Ar-
beit notig sind. Zunéchst wird auf die statistischen Eigenschaften von Licht und die re-
levanten quantenmechanischen Charakteristika von einzelnen Photonen eingegangen. In
Kapitel 2.2 werden die Herstellung und die energetischen Besonderheiten der untersuchten
null-dimensionalen Nanostrukturen erlautert. Anschliefend wird die Lichtauskopplung aus
Halbleitern, der Einfluss eines optischen Resonators auf die Lichtemission und die Wellen-

leitung in Glasfasern betrachtet.

2.1 Statistische Eigenschaften von Licht

Man unterscheidet in der Regel zwischen drei verschiedenen, relevanten Arten von Licht-
quellen: thermische, kohdrente und nicht-klassische. Diese Arten sind anhand ihrer Pho-
tonenstatistik, also der Wahrscheinlichkeit P bei einer gegebenen mittleren Photonenzahl
(n) eine bestimmte Anzahl an Photonen in dem Lichtfeld vorzufinden, eingeteilt. Man
erhélt experimentellen, indirekten Zugriff auf diese Statistik durch Intensitéts-Autokorre-
lationsmessungen zweiter Ordnung. Fiir diese gilt im stationdren Grenzfall nach Loudon

[Lou00a] allgemein in monomodigen elektromagnetischen Feldern

, (2.1)

mit dem Erzeugungs- bzw. Vernichtungsoperator @ und &', unter Verwendung des Kom-
mutators [&,&T] = aa’ —a'a = 1 und dem Anzahloperator 7 = a'a, wobei 7 |n) = n|n)
gilt. Da die Formel zeitinvariant ist, ergibt sich durch direktes Einsetzen der fiir jede Art

von Lichtquelle eigenen Varianz in Gl. 2.1:

¢ Thermische Lichtquelle

Die Photonen zeigen eine geometrische Verteilung (vgl. Abb. 2.1, a)) mit der Wahr-
scheinlichkeit

P(n) = __m" (2.2)
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Abbildung 2.1: Statistische Eigenschaften von thermischen (a), kohdrenten (b) und nicht-
klassischen Lichtquellen (c). Im linken Bildteil ist die Wahrscheinlichkeitsverteilung der Pho-
tonen fiur unterschiedliche Erwartungswerte (n), im rechten die zugehorige Autokorrelations-
funktion ¢ (1) aufgetragen.

und der Varianz (An)? = (n)? + (n). Daraus ergibt sich
g?(0) =2, (2:3)

was zu einem sogenannten Bunching (gemeinsames Auftreten) in der Autokorrelati-

onsmessung fithrt.

o Kohirente Lichtquelle

Die Photonen zeigen eine Poisson-Verteilung (vgl. Abb. 2.1, b)) mit der Wahrschein-
lichkeit

P(n) = e_<”><7:l>!n (2.4)

und der Varianz (An)? = (n). Daraus ergibt sich

gP0) =1. (2.5)



2.2 Halbleiter-Quantenpunkte 7

¢ Nicht-klassische Lichtquelle

Die Photonen zeigen eine deltaférmige Verteilung (vgl. Abb. 2.1, ¢)) mit der Wahr-

scheinlichkeit

0, sonst

L firn—
P(n) = { , firn = {n) (2.6)
und der Varianz (An)? = 0. Daraus ergibt sich
g?0)=1-—, (2.7)

was zu einem sogenannten Antibunching (nicht gemeinsames Auftreten) in der Au-

tokorrelationsmessung fiihrt.

Man erkennt, dass der g(®(0)-Wert in den ersten beiden Fillen konstant ist. Nur bei
nicht-klassischen Lichtfeldern, sogenannten Zahl- oder Fockzustdnden, hingt die Form
der Korrelation tatsdchlich von der Photonenzahl ab. Es ist folglich auch nicht md&glich
durch das einfache Verringern der mittleren Photonenzahl in kohérenten oder thermischen
Lichtfeldern die Vereinzelung von Photonen zu garantieren. Dies ist besonders hinsicht-
lich technischer Anwendungen in der Quantenkommunikation ein Kriterium, das echte
Einzelphotonenemitter unabdingbar macht.

Im Rahmen dieser Arbeit wird iiber Intensitéts- Autokorrelationsmessungen auf die Pho-
tonenstatistik geschlossen (vgl. Kap. 3.3). Ein Ansatz direkten Zugriff auf die présentierten
Photonenstatistiken zu erhalten, also Lichtfelder Photonenzahl-aufgelost zu untersuchen,
bieten kalorimetrische Detektoren, die am Rande der Supraleitung betrieben werden und

das Zéhlen der auftreffenden Photonen anhand ihres Energieeintrags erlauben [Gerl6].

2.2 Halbleiter-Quantenpunkte

Halbleiter-Quantenpunkte sind wenige zehn Nanometer breite und meist unter zehn Nano-
meter hohe, einkristalline Strukturen, bestehend aus wenigen hundert bis einigen tausend
Atomen innerhalb einer umgebenden Matrix. Ist die Bandliicke des QP-Materials kleiner
als die des Matrixmaterials, kann man sie vereinfacht als dreidimensionalen Potentialtopf
betrachten. Thre kleine Ausdehnung fiihrt dann zur Ausbildung von atomar-energetischen
Strukturen, weshalb QPe auch als kiinstliche Atome bezeichnet werden [Gér01, FinOla).
Eine dieser Eigenschaften sind diskrete Energieniveaus, deren Besetzung mit Ladungstra-
gern dem Pauli-Prinzip unterliegt und die sich daher zur Erzeugung einzelner Photonen
eignen. Da sie in einem Kristallgitter eindeutig lokalisiert sind, lassen sich Halbleiter-QPe

relativ leicht handhaben, beispielsweise werden im Gegensatz zu atomaren Systemen kei-
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ne aufwendigen Kiihlfallen benétigt, und sind daher ideale Quellen im Hinblick auf eine

mobile, kaltemittelunabhéngige Einzelphotonenerzeugung.

2.2.1 Herstellung

Bei der Herstellung von Halbleiter-QPen kommen hauptsachlich Molekularstrahlepitaxie
oder Metallorganische-Gasphasenepitaxie zum Einsatz, die zur Abscheidung von kristalli-
nen Schichten mit Monolagen-Genauigkeit auf einem Halbleitersubstrat entwickelt wurden.
In beiden Fillen wird die Oberfliche eines aufgeheizten Kristalls einzelnen Atomen des glei-
chen oder eines anderen geeigneten Materials ausgesetzt. Die auf die Oberfliache treffenden
Atome kénnen nun adsorbiert werden und durch thermisch angeregte Oberflichendiffusion
auf andere adsorbierte Atome treffen. Ist die kritische Masse einer solchen Atomgruppie-
rung erreicht, steigt die fir die Diffusion nétige Energie tiber die thermische Anregung an
und eine lokalisierte Keimzelle fiir eine neue Kristallschicht bildet sich. An diesen Keimen
kénnen nun weitere freie oder diffundierende Atome einen energetisch giinstigen Gitter-
platz finden, bis eine komplette Monolage entstanden ist. Bietet man dem Kristall freie
Atome des selben Elements an, fiihrt dieser Prozess wegen der identischen Gitterkonstante
zu einer verspannungsfreien Schicht (Frank-van-der-Merwe-Wachstum [Fra49]). Haben die
Materialien jedoch eine unterschiedliche Gitterkonstante, werden sich die Atome abhén-
gig von Verspannung und freier Oberflichenenergie anordnen [Lay78]. Fiir Kristalle mit
Gitterkonstanten, die um einige Prozent abweichen, wie zum Beispiel den binédren Verbin-
dungshalbleitern GaAs (5,65A) und InAs (6,06 A), kommt es beim Wachstum zunichst
zur Ausbildung mindestens einer pseudomorph verspannten Kristallschicht (Benetzungs-
schicht, vgl. Abb. 2.2, a) und b)) [SQ6]. Wird die Verspannung der Schichten grofier als
die Oberflichenenergien, ordnen sich die neuen Atome nicht mehr in Schichten sondern
in pyramidalen Strukturen an, die es dem Kristall erlauben, die urspringliche Gitterkon-
stante anzunehmen (vgl. Abb. 2.2, ¢)) [Bas12]. Dieser Wachstumsmodus wird als Stranski-
Krastanow-Wachstum [Str38] bezeichnet und stellt die gingigste Methode dar, selbstorga-
nisierte Halbleiter-QPe herzustellen.! Fiir die Integration der QPe in funktionelle Struk-
turen ist entweder eine Kontrolle iiber die Position der QPe oder aber iiber die Position
der Struktur relativ zum QP notwendig. Auf zweiteres wird in Kapitel 4.3 eingegangen.
Fiir ersteres ist es moglich, den selbstorganisierten Wachstumsmodus hinsichtlich der Po-
sition der QPe durch gezielt eingesetzte Verspannungszentren unter der Oberfliche zu

beeinflussen [Str12b]. Dieser Prozess wird in Kapitel 4.1.1 detailliert erldutert. Alternativ

1 Ein dritter Modus, bei dem ein dreidimensionales Wachstum ohne vorheriges Ausbilden einer Benet-
zungsschicht eintritt, wird als Volmer-Weber-Wachstum bezeichnet [Vol26].
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Abbildung 2.2: a)-c¢) Schematisches Wachstum von InAs-Quantenpunkten im selbstorgani-
sierten Stranski-Krastanow-Modus. Zunéchst werden einzelne Indium- (orange) und Arsen-
Atome (blau) aus der Gasphase adsorbiert (a), die sich auf dem GaAs-Substrat (griin) zu
Monolagen von InAs (grau) formen (b). Wird die Verspannung grofler als die Oberflachen-
energie (c¢), entspannen sich die Monolagen in energetisch giinstigere, dreidimensionale Inseln.
d) Schematische Entwicklung der Zustandsdichte in Halbleitern vom unendlich ausgehnten
Kristall (3D) zum Quantenpunkt (0D).

kann auch durch strukturelle Eingriffe in die Oberfliche eine gezielte Akkumulation von
Atomen erreicht werden (z.B. [Sch09, SS11]), was jedoch durch angrenzende Atzkanten
und damit verbundene, fluktuierende Ladungstriger zu QPen mit mangelhaften Emissi-
onseigenschaften fithrt. In jedem Fall muss die QP-Schicht fiir die weitere Prozessierung
in einem zusatzlichen Epitaxieschritt mit dem Matrixmaterial iiberwachsen werden, wobei
sich die Form der QPe noch signifikant dndert, sodass die endgiiltige Form meist einem
in Wachstumsrichtung abgeflachten Halbellipsoid entspricht [Cul02]. Dieser Wachstums-
schritt findet bei Temperaturen deutlich unter den normalen Wachstumsparametern fiir
das dreidimensionale Matrixmaterial statt, damit sich das QP Material nicht durch ther-
mische Anregung umlagert. Wird die QP-Schicht bei diesem Schritt nur teilweise bedeckt,
kann durch anschlieSendes Wachstum des Matrixmaterials bei normaler Temperatur eine
Desorption des unbedeckten QP-Materials und somit eine Verkleinerung der QPe erzielt
werden. Dies fiihrt zu einer kontrollierten Blauverschiebung der Emissionswellenlédnge der
QP-Zusténde [Wan06, Schlla]. Um die Qualitit der QPe zu erhéhen oder bestimmte Ei-
genschaften zu beeinflussen, kann auch ein sogenannter Ausheizschritt, der hauptséichlich

einem Erhitzen des fertigen Wafers entspricht, angewandt werden [Mal97, E1l07, Keil2].
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Hierbei konnen auch Wachstumsfehler durch die thermisch angeregte Diffusion von Ato-
men innerhalb des Kristalls ausgeheilt werden.

Ein wichtiger Aspekt bei der Herstellung von QP-Bauteilen ist die Dotierung der Halb-
leiterschichten. Sie ist zum einen fiir eine elektrische Anregung, aber auch zur Steuerung
der Besetzung von QP-Zusténden relevant. Um ein Material zu dotieren, werden beim
Wachstum Fremdatome mit hoherer (Donatoren, n-Dotierung) oder niedriger (Akzep-
toren, p-Dotierung) Valenzelektronenzahl mit einer Dichte von bis zu 10¥%cm~3 in die
Schichten eingebaut. Bei den hier verwendeten I1I-V-Halbleitern (GaAs/InAs) bieten sich
Silizium und Kohlenstoff (beide Gruppe IV) an, wobei ersteres fiir die n-, letzteres fiir
die p-Dotierung verwendet wird. Besonders bei der Metallorganischen-Gasphasenepitaxie
kommt es durch Reste der organischen Vorprodukte bei den in dieser Arbeit verwendeten
Proben {iber den unbeabsichtigten Einbau von Kohlenstoffatomen zu einer Hintergrunddo-
tierung mit Akzeptoren. Diese Dotierung kann Einfluss auf die Besetzung der QP-Niveaus
nehmen [Bay02b], was an entsprechender Stelle erldutert wird. Ferner konnen die Beset-

zungszustiande auch tiber J-Dotierungen absichtlich beeinflusst werden [Wan12].

2.2.2 Energetische Zustande

Reduziert man die rdumlichen Abmessungen eines ndherungsweise unendlich ausgedehn-
ten Kristallgitters (3D) erst in einer (2D), dann in zwei (1D) und schlieflich in allen drei
Raumrichtungen (0D), so verdndert sich die energieabhéngige Zustandsdichte N(F), wie

in Abb. 2.2, d) dargestellt, von einer wurzelférmigen, iiber eine stufenférmige und eine
1
VE’
messungen, um eine solche Quantisierung zu erreichen, liegen im Bereich unterhalb der

Funktion proportional zu hin zu einzelnen deltaférmigen Niveaus. Die nétigen Ab-

de-Broglie-Wellenlénge der beteiligten Ladungstriager App = %, wobei h das Planck-
sche Wirkungsquantum, meg die effektive Masse des Teilchens und v dessen Frequenz
bezeichnen. Ein QP stellt als Kristall mit wenigen zehn Nanometern Abmessung in ei-
nem Matrixmaterial mit groflerer Bandliicke solch eine nulldimensionale Struktur dar. Es
kommt daher statt zur Ausbildung von Bandern wie im Volumenmaterial, zur Ausbildung
diskreter Energieniveaus, die bei der Besetzung mit Ladungstragern dem Pauli-Prinzip
unterliegen und analog zu den Niveaus in Atomen oft als s-Schale, p-Schale etc. bezeich-
net werden.! Diese diskreten Niveaus innerhalb der Bandliicke des Matrixmaterials eignen
sich, ebenfalls wie bei Atomen (z.B. [Cla74, Miicl3]), optimal zur Erzeugung einzelner

Photonen. Das einfachste Modell zur Beschreibung dieses Systems stellt der dreidimen-

1 Auf eine korrektere Bezeichnung wie beispielsweise ,,Energieniveau mit s-Schalen-Charakter® [Ban99]
wird hier zu Gunsten des Leseflusses verzichtet.
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sionale Potentialtopf dar. Demzufolge ist die Lage der Energieniveaus FEj, , n. indirekt
ng+n§+n§
@My, Tz Meg L2

jeweiligen Raumrichtung. Wegen der normalerweise in Wachstumsrichtung z abgeflachten

proportional zur Gréfle L des QPes: E, , mit der Quantenzahl n, , . der
Form, ist die p-Schale im hier verwendeten InAs/GaAs-Materialsystem in der Regel nur
zweifach entartet. Das p,-Niveau (n, = 2) fir Elektronen wiirde innerhalb des Leitungs-
bands des Matrixmaterials liegen. Die Lochzustdnde liegen wegen der hoheren effektiven
Masse der Locher im Vergleich zu den Elektronen (Schwerlochband: megnn = 0,50 my,
Leitungsband: mege = 0,06 mg, mit der freien Elektronenmasse mqg [Sze07]) tiefer im
Potenzialtopf. Die Tiefe des Potentialtopfs begrenzt auch die maximale Temperatur, bei
welcher sich Ladungstriger in den Quantenpunktzustéinden halten kénnen, da Wechsel-
wirkungen mit thermisch aktivierten Phononen die Ladungstrager iiber die Bandkante der
Benetzungsschicht oder des Matrixmaterials anregen kénnen. Fiir das InAs/GaAs-Materi-
alsystem liegt die hochste Temperatur, bei welcher QP-Emission energetisch unterschieden
und der Einzelphotonencharakter nachgewiesen wurde, knapp iiber 100 K [Mir04].

Um eine Besetzung der QP-Zustdnde mit Ladungstrdgern zu erreichen und einen strah-
lenden Ubergang in den Grundzustand unter Einzelphotonenemission zu erméglichen, miis-
sen freie Elektronen und Lécher in Leitungs- bzw. Valenzband vorhanden sein (Ausnahme:
(quasi-) resonante Anregung). Dies kann entweder durch optische Anregung von Elektro-
nen aus dem Valenzband oder direkte elektrische Injektion der Ladungstriger in das ent-
sprechende Band geschehen, wobei zweiteres in Kap. 2.2.3 genauer behandelt wird. Far
die optische Anregung gibt es unterschiedliche Méglichkeiten (dargestellt in Abb. 2.3, a)),
wobei die technisch einfachste die Uberbandanregung ist. Hierbei werden Elektronen mit
Licht, dessen Energie iiber der Bandlicke des Matrixmaterials liegt, tiblicherweise aus
einem Laser, vom Valenz- ins Leitungsband angeregt. Die angeregten Elektronen und
im Valenzband erzeugten Locher konnen iiber Wechselwirkungen mit dem Gitter inner-
halb weniger Pikosekunden [Hei97] zur Bandkante und stufenweise in die verschiedenen
QP-Zustidnde relaxieren. Bei dieser Anregungsart werden mehr Ladungstriager erzeugt,
als fiir die Besetzung der QP-Niveaus notig wéren, die in der Umgebung des QPes zu
Feldfluktuationen fithren kénnen und damit die Lage der Energieniveaus zeitlich beein-
flussen (spektrale Diffusion) [Rob00]. Ferner ist die Dynamik der QP-Zustédnde durch die
Relaxationszeit der Ladungstrager beschréankt. Diese Effekte werden reduziert, wenn die
Anregung durch entsprechende Wahl der Energie in die p- (quasi-resonant) bzw. direkt
in die s-Schale (resonant) erfolgt [Ate09]. Allerdings ist besonders die s-Schalen-resonante

Anregung messtechnisch sehr anspruchsvoll, da Anregung und Emission energetisch iiber-
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Abbildung 2.3: a) Anregungsmoglichkeiten eines Quantenpunktes: nicht-resonant (blau),
quasi-resonant, (orange), strikt-resonant (rot). Elektronen, die in ein hoheres Niveau bzw. {iber
die Bandkante angeregt werden, konnen durch Wechselwirkung mit Phononen in das Grund-
niveau relaxieren und dort mit einem ebenso relaxierten Loch rekombinieren. Die schwarze
Linie markiert die Bandkante von Valenz- (Eyv) und Leitungsband (Fry,) des jeweiligen, drei-
dimensional ausgedehnten Halbleiters. b) Exziton-Biexziton-Zerfallskaskade mit Feinstruk-
turaufspaltung AEpgg. Ein Biexziton (Bindungsenergie AFEginq xx) kann entweder unter Aus-
senden zweier horizontal (H) polarisierter oder zweier vertikal (V) polarisierter Photonen
rekombinieren. Die schwarzen Pfeile deuten Spin und Ladung (Elektron: gefiillter Pfeil, Loch:
leerer Pfeil) der beteiligten Ladungstriger an. ¢) Rekobinationsmdglichkeiten von X+ und X~
Ein Doppelpfeil deutet mehrere Moglichkeiten des Spins an.

lappen.! Unabhingig von der Anregung konnen sich wegen des Pauli-Prinzips auf jedem
Energieniveau lediglich maximal zwei Elektronen oder zwei Locher? mit entgegengesetz-
tem Spin se = :l:% bzw. sy, = :l:% befinden, was zu einer vierfachen Entartung des Uber-
gangs vom angeregten Zustand in den Grundzustand fiihrt. Hiervon erzeugen allerdings
nur die Uberginge Photonen, die durch Rekombination eines Elektrons mit einem Loch
unterschiedlich ausgerichteten Spins ablaufen, also einen Gesamtspin S = s¢ + sy = *+1
aufweisen. Zwei Teilchen mit gleicher Spinausrichtung (S = 42) koénnen nicht an das
Lichtfeld koppeln und werden daher als dunkle Zustédnde bezeichnet [Bay99]. Wegen der
Coulomb- und Austauschwechselwirkung zwischen Elektronen und Léchern, kommt es bei
der Besetzung der Energieniveaus zur Ausbildung von neuen Quasiteilchen, deren Energie

um die Bindungsenergie AFEpiq von der Summe der jeweiligen Einzelenergien abweicht.

1 Eine weitere Moglichkeit stellt beispielsweise die Zwei-Photonen-Absorption dar [Bru94, Jay13].
Generell ist in InAs-QPen aufgrund der biaxialen Verspannung des Kristallgitters die Entartung von
Schwer- und Leichtlochband aufgehoben [Sch07], weshalb hier nur die energetisch hoher liegenden schwe-
ren Locher berticksichtigt werden.
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Diese betrdagt in InGaAs-QPen typischerweise einige meV [Sti99, Rod05]. Hierbei bilden
ein Elektron und ein Loch ein sogenanntes Exziton (X) und zwei Elektronen und zwei
Locher ein Biexziton (XX), wie in Abb. 2.3, b) dargestellt. Diese Zustidnde sind wegen
der gleichen Anzahl an Ladungstriagern beider Sorte nach aufien ladungsneutral. Sind die
Zusténde ungleich besetzt, entstehen geladene Exzitonen (X*,X ™), auch Trionen genannt
(vgl. Abb. 2.3, ¢)). Auch komplexere und hohere Zustdnde sind beobachtbar [Fin01b],
wenn weitere Niveaus {iber dem Grundniveau besetzt sind. Die strahlende Rekombination
von XX und X erfolgt iiber eine Zerfallskaskade. Ist die Symmetrie des QPes grofler als
Cay, geht das XX unter Aussenden eines Photons der Energie Fxx = Ex — AEBing,xx und
spinabhéngiger, zirkularer Polarisation in ein X tiber. Dieser Zustand kann wiederum un-
ter Emission von Licht mit der dem vorherigen Ubergang entgegengesetzten Polarisation
und der Energie Fx in den Grundzustand iibergehen. Da QPe statistisch wachsen, sind
sie selten symmetrisch, was zu einer Aufhebung der zweifachen energetischen Entartung
des X-Zustands und zur Ausbildung einer Feinstrukturaufspaltung AFggg fithrt, sodass
die urspriinglich polarisationsverschréankten Emissionspfade [Ben00] unterscheidbar wer-
den (vgl. Abb. 2.3, b)). Das Biexziton zerfillt dann unter Abgabe eines Photons mit der
Energie Exx = Ex —AERind xx £AFErss/2. Analog zerféllt das Exziton mit Ex £+ AFpgs/2.
Der X-Zustand wird nun durch eine Linearkombination der zwei reinen, entarteten X-Zu-
stdnde beschrieben (% (It £ [41))), weshalb eine Mischung der zirkularen Polarisation
zum Aussenden von horizontal (H) bzw. vertikal (V) polarisierten Photonen fiithrt. Dieser
Effekt ist fiir eine Anwendung der QPe in der Quantenkryptographie meist nicht wiin-
schenswert, erleichtert jedoch die Zuordnung der Emission zu den einzelnen Zusténden,
wie in Kap. 3.1.1 dargelegt wird. Je nach Spin der beteiligten Ladungstriger 1auft der Zer-
fall von geladenen Zustédnden unter Emission von rechts- oder linkszirkular polarisiertem
Licht ab, was in Abb. 2.3, ¢) zu sehen ist.

2.2.3 Elektrische Anregung von Quantenpunkten

Um freie Ladungstrager in die Umgebung eines QPes zu injizieren und eine elektrische
Steuerung der Emission zu erreichen, ist es notig, die besonders bei tiefen Temperaturen
isolierenden Eigenschaften intrinsischer Halbleiter zu umgehen. Es bietet sich an, den La-
dungstransport durch Dotierung des Halbleiters mit einem p-i-n-Design, wie in Abb. 2.4
dargestellt, zu erméglichen. In einem p-dotierten Halbleiter wird die Fermie-Energie Fr
durch Besetzen einzelner Gitterpldtze durch Atome einer niedrigeren Hauptgruppe (Akzep-
toren) verringert, sodass freie Lochladungstriger im Valenzband verfiigbar werden. Analog
werden in n-dotierten Halbleitern Atome einer hoheren Hauptgruppe (Donatoren) einge-

bracht, um freie Elektronen im Leitungsband bereitzustellen. Da das Fermi-Niveau ohne
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Abbildung 2.4: Bandschema eines Halbleiters mit p-i-n-Dotierprofil. Die schwarze Linie deu-
tet die Bandkante von Valenz- (Ev) und Leitungsband (Ep,) im dreidimensionalen Halbleiter
an. Die farbliche Markierung innerhalb der Bandliicke kennzeichnet den Material- (Matrix:
griin, Quantenpunkt: grau) und Dotierungsverlauf. a) Ohne angelegte duflere Spannung ver-
hindert die Diffusionsspannung Up, dass Ladungstriager in den Quantenpunkt gelangen. b)
Durch eine externe Spannung oberhalb der Diffusionsspannung kénnen Ladungstréger durch
das Bauteil flielen, in den Quantenpunkt relaxieren und dort strahlend rekombinieren.

dufleres Feld iiber den gesamten Halbleiter konstant ist, bildet sich in einer p-i-n-Diode ein
elektrisches Feld (Antidiffusionsspannung Up) und damit eine Bandverbiegung aus, die der
Bewegung von Ladungstrégern entgegensteht (vgl. Abb. 2.4, a)). Beim Anlegen einer &u-
Beren Spannung kann dieses Feld ausgeglichen bzw. umgedreht werden und ein Stromfluss
wird moglich (vgl. Abb. 2.4, b)). Befindet sich ein QP innerhalb der intrinsischen Schicht
der Diode, kénnen in diesem Flachbandfall Ladungstrager ungehindert in die diskreten
Energiezustidnde relaxieren und dort unter Aussendung eines Photons rekombinieren. Im
Gegensatz zu den Moglichkeiten der optischen Anregung von QPen (s. Kap. 2.2.2), ist diese
Art der Anregung nicht-resonant.! Um an den Oberflichen der QP-Diode einen ohmschen
Kontakt fiir die Strominjektion zu realisieren bzw. einen elektronisch meist unvorteilhaften
Schottky-Kontakt zu vermeiden, wird die Akzeptor- und Donatordichte Ny /p in der Pra-
xis von der intrinsischen Schicht ausgehend zu den Oberflichen hin graduell bis zu einer

Entartung des Halbleiters angehoben. Die typische Maximaldichte liegt bei 10 cm™3.

1 Eine Moglichkeit die Relaxation zu umgehen und Ladungstridger direkt in die Energieniveaus zu
injizieren, kann durch die Verwendung von resonanten Tunnelmechanismen realisiert werden (z.B.

[Ben00, Tur06)).
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2.3 Lichtauskopplung aus Halbleitern

Ein Hauptproblem in allen Festkorper-basierten Lichtquellen ist die Effizienz, mit der das
Licht eines Emitters innerhalb des Festkorpers in Medien mit kleinerem Brechungsindex
abgegeben werden kann. Man spricht von der Photonenextraktionseffizienz npgg, also dem
Verhéltnis von aus dem Medium ausgekoppelten zu insgesamt emittierten Photonen. Im
vorliegenden Fall interessiert besonders der Ubergang von GaAs mit einem Brechungsindex
NGaAs ~ 3,5 [Mar64] im Bereich der Zielwellenldnge (930 nm) bei kryogenen Temperaturen
ins Vakuum (nya = 1). Da es sich um einen Ubergang in ein optisch diinneres Medium

handelt, kommt es nach dem Gesetz von Snellius
N1 8in Yein = Ng SN Paus, (2.8)

mit dem Einfalls- bzw. Austrittswinkel @ein aus, ab einem kritischen Einfallswinkel ¢y, =
16,6° zur Totalreflexion an der planaren Oberfliche (vgl. Abb. 2.5, a)). Integriert man die
Emission réaumlich tiber diesen Winkel und vernachléssigt die Fresnel-Reflexion, sieht man,
dass maximal 2,1 % des gesamten emittierten Lichts aus dem Halbleiter austreten kann.
Bei einer numerischen Apertur NA der Sammeloptik kleiner als 1, kann die nutzbare Emis-
sion entsprechend noch geringer ausfallen. Ein naheliegender Ansatz den ausgekoppelten
Lichtanteil zu erhohen, ist die Oberflache so zu strukturieren, dass der Einfallswinkel redu-
ziert wird. Dies erreicht man beispielsweise mit Immersionslinsen (engl.: solid immersion
lens, SIL) [Bar02] oder mit monolithisch integrierten Festkorperlinsen (s. Kap. 4.3). Erste-
re, meist hemisphérische Linsen mit hohem Brechungsindex, werden auf fertig prozessierte
Emitter aufgebracht, wohingegen zweitere in das den Emitter umgebende Material prozes-
siert werden. Platziert man die Linse derart, dass ein isotroper Emitter in deren Zentrum
sitzt, kann theoretisch das gesamte in den oberen Halbraum emittierte Licht rechtwinklig
auf die Linsenoberfliche treffen und aus der Linse austreten. Fiir monolithische Linsen
ist die Form einer Halbkugel noch eine technische Herausforderung und unter Bertick-
sichtigung von wellenoptischen und praktischen Aspekten (Vereinzelung von Emittern,
numerische Apertur der Sammeloptik, Winkel der Riickreflexion etc.) meist auch nicht
optimal geeignet. Daher bedient man sich hierbei beispielsweise eines Kugelsegments, wel-
ches den Einfallswinkel noch in sinnvollem Maf reduziert (vgl. Abb. 2.5, b)). Neben der

/

Reduktion des Austrittswinkels ¢!, zur Oberflichennormalen, wird auch der Winkel &,

relativ zur optischen Achse der i.d.R. senkrecht zur Oberfliche ausgerichteten Sammelop-

tik verringert (&,

aus

< aus) und so die Einkopplung in selbige gegebenenfalls erhoht (vgl.
Beispielrechnung in Anhang C).

Fine weitere Optimierung der Auskopplung kann durch Nutzbarmachung der Emission
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Abbildung 2.5: Skizze der Lichtauskopplung aus einem optisch dichten (griin) in ein optisch
diinnes Medium. a) Planare Grenzfldche mit dem Einfallswinkel @ein, und dem Austrittswinkel
@aus des Lichtstrahls. b) Monolithisch integrierte Linse zur Reduktion des Einfallwinkels ¢,
auf die Grenzfldche.

in den Halbraum, welcher der Grenzfliche abgewandt ist, umgesetzt werden. Dies gelingt
beispielsweise durch die Verwendung von in die Probe integrierten Bragg-Spiegeln, welche
aus Schichten zweier Materialien mit unterschiedlichem Brechungsindex und einer Dicke,
die einem Viertel der Wellenldnge des emittierten Lichts im entsprechenden Material ent-
spricht, bestehen. Durch mehrere alternierende Schichten hintereinander kann leicht eine
Reflektivitat iber 99 % erreicht werden, die jedoch stark vom Einfallswinkel des Lichts
auf den Spiegel abhéangt [Sal95]. Ferner ist zu beachten, dass der Spiegel nur in einem be-
grenzten, von der Schichtanzahl abhidngigen Spektralbereich reflektiert. In Kombination
mit monolithischen Linsen sind fiir QPe in einer GaAs-Matrix Auskopplungseffizienzen von
bis zu 30 % zu erwarten [Gscl5b]. Eine Wellenldngen- und Winkel-unabhéngige Alternati-
ve, welche jedoch hohe Anspriiche an die Prozesstechnologie stellt, ist die Verwendung von
Goldspiegeln. Diese lassen sich mit Hilfe eines invertiert auf eine Goldfliche gebondeten
Emitters (das sogenannte Flip-Chip-Bonding) auch fiir Halbleiter realisieren. Die Reflek-
tivitat ist hier durch die physikalischen Eigenschaften von Gold auf 98 % im infraroten
Spektralbereich begrenzt. Dennoch zeigen Simulationen, dass in Kombination mit einer
monolithischen Linse 86 % an Auskopplung aus dem optisch dichten Medium moglich sind
[Gscl5b].

Neben dem kritischen Winkel ist an der Grenzfliche zwischen zwei Medien mit unter-
schiedlichem Brechungsindex auch die bereits erwéhnte, polarisationsabhingige Fresnel-
Reflexion nicht zu vernachléssigen. Dieser kann durch eine Antireflexionsbeschichtung ent-

gegengewirkt werden. Hierfiir wird eine diinne Schicht - idealerweise ein Viertel der Wel-



2.4 Kavitatseffekte 17

lenléinge dick - eines Materials mit dem Brechungsindex nar = /noni, was fiir GaAs im
Vakuum nar = 1,88 bedeutet, auf die Grenzfliache aufgebracht [Raull]. Es wurde gezeigt,
dass sich auf diese Weise die Auskopplung aus monolithischen Festkérperlinsen um einen
Faktor 1,57 verbessern ldsst [Sch16b].

Ein grundlegend anderes Konzept, um die Lichtauskopplung zu erhohen, bieten Mikro-
resonatoren, bei denen die Abstrahlcharakteristik des Emitters durch die Licht-Materie-
Wechselwirkung modifiziert werden kann. Um diesen Effekt zu verstehen, muss man sich
zunachst mit den Eigenschaften von Kavitdten und deren Wechselwirkung mit Emittern

vertraut machen, was im folgenden Kapitel geschieht.

2.4 Kavitatseffekte

Ahnlich der Ausbildung diskreter Energieniveaus fiir Ladungstréiger in Strukturen kleiner
der de-Broglie-Wellenldnge (vgl. Kap. 2.2.2), kommt es zur Ausbildung optischer Resonan-
zen bei spektral separierten, diskreten Energien E = hw, wenn das Licht auf Abmessungen
unterhalb der Wellenlénge A/n im Medium eingeschlossen wird, wobei n den Brechungsin-
dex des Mediums bezeichnet. Man spricht hierbei von einer Kavitéat (vgl. Abb. 2.6, a)). Der
Abstand zweier Resonanzenergien wird als freier Spektralbereich bezeichnet und ist durch
die Grofle der Kavitat bestimmt. Der Giitefaktor oder die Qualitit @ = Exay/7Kay des
optischen Einschlusses, entspricht dem Verhéltnis aus Energie Fk., zu spektraler Breite
VKav der Resonanz. ykay kann iiber den Zusammenhang Ykay X 1/TKay, mit der Verweil-
zeit Tkay eines Photons in der Kavitét, ferner mit einer Verlustrate I,y, also der Rate mit
der Photonen aus der Kavitat auskoppeln, verglichen werden. Demzufolge lédsst sich auch
Q! als direkt proportional zu der Verlustrate interpretieren und in einer eindimensiona-
len Kavitét iiber Q71 = Q;ﬁ + Q;{;nd mit dem Faktor Qop verkniipfen, wobei QQrang einer
Verlustrate durch Streuung an Oberflichenrauigkeiten der die Kavitdt begrenzenden Sei-
tenwénde entspricht [Riv99]. Qop reprisentiert den Q-Faktor einer hypothetischen, lateral
unendlich ausgedehnten Kavitit. Betrachtet man Fermis-Goldene-Regel in der Dipolnéhe-
rung, so ist die Emissionsrate eines Emitters tiber das inverse der Rekombinationszeit 7x
des ersten angeregten Zustands (Exziton) nach
I Ar

Ix=—= ?p (w) ‘<J EKav (T0)>
X

2
| (2.9)
gegeben [Reil0], wobei p(w) die Modendichte bei der Energie hw, der Vektor d das Dipol-
moment und EKaV die Vakuumfeldstirke bezeichnen. Man erkennt, dass die Zeitkonstante

des Ubergangs indirekt proportional zur Modendichte ist. Diese ist fiir das Vakuum und
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Abbildung 2.6: a) Schema eines Zwei-Niveau-Systems mit der Emissionsrate I'x in einer
Kavitét mit der Verlustrate I'kay. b) Optische Modendichte von Vakuum (schwarz) und ver-
lustbehaftetem Resonator in Abhéngigkeit von der Photonenenergie mit (rot) und ohne (blau)
Unterdriickung der Emission auflerhalb der Resonanz.

einen Resonator vergleichend in der schematischen Abb. 2.6, b) dargestellt.! Die schwarze
Linie gibt den qualitativen Verlauf der Modendichte im Vakuum wieder, die quadratisch
mit der Energie zunimmt. In rot ist die Dichte in einer verlustbehafteten Kavitdtsmode mit
dreidimensionalem, optischem Einschluss skizziert, sodass die Modendichte fiir Zustidnde
aulerhalb der Resonanz vernachléssigbar ist und damit die Lebensdauer deutlich erhoht
werden kann. Der Term v = T;’—;k, mit der Lebenszeit 7,k des Zustandes im Vakuum, geht
also gegen null. Findet keine Unterdriickung der Emission auflerhalb der Resonanz statt
(v = 1), ergibt sich der in blau skizzierte Verlauf der Modendichte. Es féllt auf, dass die
Modendichte nahe der Resonanzenergie im Resonator im Vergleich zum Vakuum sehr hoch
ist. Um die Emissionseigenschaften, insbesondere die Intensitédt und die Rekombinations-
zeit, von QPen positiv zu beeinflussen, bedienen sich daher viele Experimente der Vorteile
eines Emitters in einer Kavitdt, im Halbleiter beispielsweise einem QP zwischen zwei
dielektrischen Spiegeln [Gér98, Dinl6]. Die Kavitdts-Quantenelektrodynamik beschreibt
hierbei die Kopplung von Emittern mit diskreten Energieverteilungen (Atomen, QPen
etc.) an die Moden einer Kavitat. Man unterteilt die Kopplung anhand der Licht-Materie-
, die iiber das elektrische Feld am Ort des Emitters

E und das Dipolmoment definiert wird [Reil2], in zwei Regime: die schwache und die

Kopplungskonstanten hg = ‘(cf - E)

starke Kopplung. Geht man zunéchst von einem Emitter im Zentrum einer verlustfreien

1 Eine vergleichende Betrachtung der Modendichte verschiedener Kavitdaten findet sich beispielsweise in
[Cha96].
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Kavitatsmode aus, d.h. vk, — 0, beobachtet man eine zyklische Absorption und Neu-
emission von in die Resonatormode emittierten Photonen. Dieser periodische Austausch
wird als Rabi-Oszillation mit der Kreisfrequenz 22 bezeichnet [And99, Yos04, Rei04] und
die verschrankten Zustinde werden durch ein Quasiteilchen, ein sogenanntes Polariton,
beschrieben [Pek58]. Fiithrt man leichte Photonenverluste ein, sodass g > ~ykay/4 erfiillt
bleibt, werden die Rabi-Oszillationen exponentiell geddmpft und man spricht vom Regime
der starken Kopplung [Rei04]. Sind die Verluste grofer, sodass g << 7kay gilt, spricht
man vom Regime der schwachen Kopplung, in dem die spontane Emission von Photonen
ein irreversibler Prozess ist und keine Rabi-Oszillationen mehr zu beobachten sind. Die
Wechselwirkung von Emitter und Kavitat in diesem Regime wurde zum ersten Mal 1946
von E. M. Purcell beschrieben [Pur46] und er fithrte den nach ihm benannten Purcell-
Faktor ’2

TX frei 3Q ()\Kav/n)3 72 av 2
_ LK | ; (2.10)

E(7)
Fp = - .
R AmV AT+, ’Emax

als Quotienten der freien Rekombinationszeit 7x frei des Emitters und seiner Rekombina-
tionszeit 7x Kav in der Kavitédt ein. Hierbei beizeichnet Ak,, die Resonanzwellenlange, Vi
das Modenvolumen, A die spektrale Verstimmung der Photonen relativ zur Resonanz-
energie, E () den Feldvektor am Ort 7 und Emax den maximalen Feldvektor. Der erste
Term gibt den, durch die Geometrie der Kavitdat bestimmten, maximalen Purcell-Faktor
an. Der zweite Term (rot markiert) spiegelt eine Reduktion des Faktors durch spektrale
Verstimmung von Emission und Kavitdt wieder. Der dritte Term (blau markiert) beriick-
sichtigt die Position des Emitters innerhalb der Kavitit. Betrachtet man alle Terme wird
klar, dass Halbleiterkavitdten mit integrierten QPen ein ideales System fiir Experimente in
einer Kavitdt darstellen. Bragg-Spiegel, die als Halbleiterschichten mit alternierendem Bre-
chungsindex gewachsen werden, weisen bei entsprechend hohem Brechungsindexkontrast
schon nach wenigen Schichten Reflektivitdten iiber 99 % auf [Sal95] und koénnen zur Bil-
dung verlustarmer Kavitaten mit hohem Q-Faktor [Rei07] um eine zentral platzierte QP-
Schicht verwendet werden.! Besonders durch den Einsatz deterministischer Bauteilprozes-
sierung [Dou08] kann auch der dritte Term maximiert werden. Die spektrale Verstimmung
zur Kavitat ldsst sich bei QPen zum Beispiel durch die Probentemperatur [HeilOa], elek-
trische Felder [Now14] oder Verspannung [Sunl3] beeinflussen.

Wie in Kap. 2.3 erwédhnt, kann durch den Purcell-Effekt auch die Auskopplung von
Licht tiber die Wechselwirkung mit der Kavitdt gesteigert werden. Hierbei ist der Anteil

1 Weitere Ansétze fiir halbleiterbasierte Kavitéten stellen z.B. Flistergaleriemodenresonatoren [McC92]
oder photonische Kristalle dar [Yos04].
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[ an spontaner Emission, der an die Resonantormode koppelt, relevant. Er ist iiber

- IFpty

3 (2.11)

definiert, wobei fiir die in dieser Arbeit verwendeten Mikrosdulenresonatoren v = 1 eine
gute Ndherung darstellt [Gér98], da kein lateraler Lichteinschluss gegeben ist. Nach [Bar(2]

gilt dann fiir die Extraktionseffizienz

Q Fp

= o TBaT) (2.12)

NPEE = Q :
Q2p
Die Ausnutzung des Purcell-Effekts wird in Kap. 4.2 in einem Mikrosdulenresonator de-

monstriert.

2.5 Wellenleitung in Glasfasern

Lichtwellenleiter, insbesondere Glasfasern, sind aufgrund der hohen iibertragbaren Da-
tendichte und der niedrigen Ubertragungsverluste die wichtigsten Bestandteile moderner
Kommunikationsnetze. Sie bieten die Moglichkeit, Licht und die darin kodierte Informa-
tion ohne direkte Sichtverbindung und ohne empfindliche, wartungsintensive Optiken zu
iibertragen. Im einfachsten Falle basieren sie auf der Totalreflexion von Licht an der Grenz-
fliche zweier Materialien mit unterschiedlichen Brechungsindizes. Bei Glasfasermaterialien
handelt es sich meist um unterschiedlich stark dotiertes Siliziumdioxid, welches als zylindri-
scher Kern mit dem Brechungsindex n; mit einem Mantel des Brechungsindexes no derart
angeordnet ist, dass ny > ng (vgl. Abb. 2.7) gilt. Nach dem snelliusschen Brechungsge-
setz (Gl. 2.8) ergibt sich der Einfallswinkel, oberhalb welchem Totalreflexion auftritt zu
Oyt = arcsin (Z—f) Folglich kann nur Licht, das unter einem gréfleren Winkel auf die
Grenzflache trifft, in der Faser gefiihrt werden. Hieraus lésst sich wiederum ein maximaler
Akzeptanzwinkel « fiir Licht definieren, das in einem Medium mit dem Brechungsindex ng
auf eine Facette des Glasfaserkerns trifft. Das Gesetz nach Snellius und die Definition der
Numerischen Apertur NA als Produkt aus dem Brechungsindex des umgebenden Mediums

und des Sinus des Akzeptanzwinkels ergeben

NA = ngsin (a) = nq sin (90° — Oy,it) = ny cos (arcsin (112)) . (2.13)

ny
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03 ng<n,
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Abbildung 2.7: Schema der Lichteinkopplung in einen Wellenleiter ohne und mit Immersions-
medium. Der Wellenleiter besteht aus einem Kern (hellblau) und einem Mantel (dunkelblau)
mit den Brechungsindizes n; und ng, wobei ny < ny gilt. Der maximale Akzeptanzwinkel o
bzw. o wird durch den kritischen Winkel 0y, fiir Totalreflexion in der Faser und das um-
gebende Medium (dargestellt ist ein optisch diinneres Medium (weifl) mit ng < ny und ein
indexangepasstes Medium (orange) mit ng & n1) bestimmt. Wird Licht aus einer punktférmi-
gen Quelle in einem Medium mit Brechungsindex ng (griin) isotrop abgestrahlt, ist der Winkel
B unter dem Licht in die Glasfaser einkoppeln kann jedoch unabhéngig vom umgebenden Me-
dium.

Unter Verwendung der Identitét cos (arcsin (x)) = v/1 — 22 ldsst sich die Vereinfachung

2
. (N2 ng
NA = nq cos (arcsm (n_1>) =niy/1 — (n_1> =/n? —n3 (2.14)

treffen. Man erkennt, dass die NA nicht, wie beispielsweise bei Mikroskopen, vom Bre-
chungsindex der Umgebung abhéngt. Es gilt somit nach Snellius fiir Licht, das von einem
gleichférmigen Dipol innerhalb eines Kristalls mit dem Brechungsindex ng > ng emittiert
wird

n3sin (8) = nosin (o) = NA = konstant. (2.15)

Das heifit, dass der Raumwinkel im Kristall, innerhalb dessen Licht in eine Glasfaser
einkoppeln kann, ebenfalls unabhingig vom Brechungsindex ng des Mediums zwischen
Kristall und Glasfaser ist. Das Verhéltnis von emittiertem Licht zu eingekoppeltem Licht
bleibt also erhalten. Allerdings mindert die Reduktion des Brechungsindexkontrastes die
Fresnel-Reflexion an den auftretenden Grenzflichen, weshalb eine erhéhte Einkopplung zu
erwarten ist. Einfache Rechnungen unter senkrechtem Einfall auf die Halbleiter-Medium-
Grenzflache ergeben fiir GaAs eine Reduktion der Reflexion von 30 % zu 15 %, wenn der

Brechungsindex des Mediums von 1 (Vakuum) auf 1,5 erh6ht wird. In Bezug auf Kap. 2.3
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ist zu erwdhnen, dass die Vergroflerung des kritischen Winkels ¢g,-;; an der planaren ns-ng-
Grenzflache durch Verwendung eines Immersionsmediums fiir die Glasfaserkopplung eines
QPes in einer GaAs-Matrix nicht relevant ist. Der Akzeptanzwinkel von handelsiiblichen,
mehrmodigen Glasfasern (NA = 0,2) ist auch ohne Immersion (o = 11,5°) bereits klei-
ner als @i+ und der Winkel des ausgekoppelten Lichts erhoht sich im optisch diinneren

Medium zuséatzlich.
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3 Experimentelle Methoden

Dieses Kapitel erldutert die verwendeten experimentellen Aufbauten und Methoden, die
fiir das Versténdnis der gewonnenen Ergebnisse relevant sind. Zunéchst wird auf die spek-
trale Charakterisierung und die Identifikation von Quantenpunktzustidnden eingegangen.
Diese Messungen bilden die Grundlage fiir alle weiteren und werden daher standardméfig
an allen Proben durchgefithrt. Danach wird die Bestimmung der statistischen Eigenschaf-
ten von Photonen sowie deren Ununterscheidbarkeit behandelt. Eine Ubersicht iiber den
Messaufbau ist in Abb. 3.1 gegeben.

3.1 Spektrale Charakterisierung und ldentifikation von

Quantenpunktzustanden

3.1.1 Freistrahlcharakterisierung

Um die Emission von Quantenpunkten untersuchen zu kénnen, ist es zunéchst notwendig,
in deren Umgebung freie Elektronen-Loch-Paare zu erzeugen, wie in Kap. 2.2 diskutiert
wurde. Fiir die optische Anregung von Valenzbandelektronen ins Leitungsband wird, ab-
gesehen von den Messungen in Kap. 4.3 und 7.2, entweder ein Dauerstrichlaser mit 671 nm
Emissionswellenldnge und 200 mW Maximalleistung oder ein gepulster Laser mit 659 nm
Emissionswellenlinge und 10 mW Maximalleistung bei einer Wiederholrate von 80 MHz
verwendet. Der Laser wird iiber einen Strahlteiler (ST) mit einer WeiBlichtquelle zusam-
mengefithrt und iiber einen weiteren Strahlteiler mit einem Teilungsverhéaltnis von 92:8
in den Hauptstrahlengang des Spektroskopieaufbaus eingekoppelt und in Richtung Probe
geleitet (s. Abb. 3.1, a)). Fiir Messungen mit elektrischer Anregung wird eine hochprézise
Strom-/Spannungsquelle verwendet. Ferner steht ein Spannungspulsgenerator mit einer
maximalen Amplitude von 3,3V, einer minimalen Pulsldnge von 50 ps und einer maxi-
malen Wiederholrate von 3 GHz zur Verfiigung. Die Spannung wird, je nach Probe und
Anforderung, iiber einen Bonddraht oder iiber eine Kontaktnadel an der Quantenpunkt-
struktur angelegt.

Die Probe selbst befindet sich, je nach Bedarf, entweder in einem Helium-Flusskryo-

stat (s. Abb. 3.1, b)) mit einer Minimaltemperatur von 4,2K oder einem der kompak-
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Abbildung 3.1: Schematischer Messaufbau. a) Das Licht von Laser und Weiflichtquelle wird
an einem Strahlteiler zusammengefithrt und iiber einen zweiten Strahlteiler auf die optische
Hauptachse des Messaufbaus eingekoppelt. Uber einen Klappspiegel und ein Mikroskopob-
jektiv (MO) lésst sich das Licht entweder zu einem Helium-Flusskryostat (b) oder einem
Stirlingkryostat (c) lenken, in denen sich die Proben befinden, die dort auch elektrisch kon-
taktiert werden koénnen. Das emittierte Licht passiert das Objektiv in umgekehrter Richtung,
einen Strahlteiler mit Kamera fiir Weiflichtdetektion und Polarisationsoptiken (Wellenplétt-
chen (A\/2), Linearpolarisator (LP)) und wird {iber eine Linse in den Doppelmonochromator
eingekoppelt. Das Licht wird spektral aufgespalten und entweder auf eine CCD-Kamera oder
in einen faserbasierten HBT- (d) oder HOM-Messaufbau (e) gelenkt. Im ersten Fall wird das
Licht direkt in einem mehrmodigen (MM) Faserstrahlteiler aufgeteilt und fallt auf zwei Ein-
zelphotonendetektoren (SPCM), deren Signal in einem Zeitkorrelator (TCSPC) ausgewertet
wird. Im zweiten Fall lauft das Licht durch einen polarisationserhaltenden (PM) Faserstrahl-
teiler, wobei ein Ausgang um die Zeit At retardiert wird und im zweiten Arm die Moglichkeit
zur Polarisationsdrehung gegeben ist. AnschliefSend trifft das Licht auf ein Faserkreuz, hinter
dem wieder Einzelphotonendetektoren und Zahlelektronik angeschlossen sind.

ten Stirling-Kryostate (s. Abb. 3.1, ¢)) mit einer Minimaltemperatur von 26 K (Ricor-
Kryostat) bzw. 34 K (Sunpower-Kryostat). Der Helium-Flusskryostat bietet, neben der
niedrigeren Minimaltemperatur, die durch das Abpumpen des Heliums aus einer Trans-
portkanne durch die Kapillaren des Kryostaten erreicht wird, auch einen mechanisch sehr
stabilen Probentisch, der sich in alle drei Raumrichtungen bewegen lisst. Uber diesem ist
eine Kontaktnadel fix montiert, sodass elektrisch anzuregende Proben von unten an diese
Nadel herangefahren werden kénnen. Die Vorteile der zwei Stirling-Kryostate liegen zum
einen in der Unabhéngigkeit von extern zuzufiihrenden Kiihlmitteln, wie fliilssigem Helium
oder Stickstoff, da sie nur Strom und Kiihlwasser, oder optional Luftkiihlung, benétigen,

zum anderen in den deutlich kompakteren Ausmaflen des Gesamtsystems. Letzteres trifft
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besonders auf das Modell von Sunpower zu, welches, im Gegensatz zu dem Doppelkol-
benmodell von Ricor, nur einen Verdrangerkolben besitzt. Man muss jedoch bei Stirling-
Kryostaten beriicksichtigen, dass es durch die mechanischen Komponenten, die fiir den
Wérmetransport notig sind, zu nicht vernachlédssigbaren Vibrationen kommt. Die mitt-
leren, lateralen Amplituden liegen fiir den passiv geddmpften Ricor-Kryostat im Bereich
von 1,5 um und fiir den aktiv geddmpften Sunpower-Kryostat bei 100 nm (Dr. H. Richter,
personliche Kommunikation, 9. Dezember 2015). Besonders fiir den Ricor-Kryostat macht
sich dies in einer Schwankung der detektierten Emission bemerkbar. Eine detailliertere
Beschreibung der Stirlingkiihlgerdte befindet sich in Kap. 5.2.

Das durch optische oder elektrische Anregung emittierte Licht wird durch ein, iiber
Piezo-Biihnen positionierbares, Mikroskopobjektiv (MO) mit einer Numerischen Aper-
tur NA = 0,4 eingesammelt und mittels eines Doppelmonochromators sowie einer Si-
lizium-CCD-Kamera spektral analysiert. Die zwei hintereinandergeschalteten Gittermo-
nochromatoren sind jeweils mit drei wechselbaren, dispersiven, optischen Gittern mit
300 Linien/mm, 600 Linien/mm und 1200 Linien/mm ausgestattet und haben jeweils ei-
ne interne Weglédnge von 75cm. Sofern nicht explizit erwihnt, wurde der Eingangsspalt
des ersten Monochromators auf 50 um Spaltbreite fest eingestellt was zu einer maximalen
Auflésung 25 eV bei 930 nm fithrt. Durch Verringern der Spaltbreite des Eingangspalts
des zweiten Monochromators kann das bereits spektral aufgespaltene Licht teilweise ab-
geblockt werden. Die Anordnung der Monochromatoren ist somit analog zu einem Band-
passfilter mit sehr hoher Seitenbandunterdriickung und einstellbarer Bandbreite. Nach
Durchlaufen des zweiten Monochromators kann das Licht, iiber einen internen Klappspie-
gel, entweder auf die Silizium-CCD-Kamera, oder auf einen Ausgangsspalt gelenkt werden,
hinter dem das Licht wie in Kapitel 3.3 und 3.4 zu quantenoptischen Messungen verwendet
werden kann. Die verwendete CCD-Kamera wird mit fliissigem Stickstoff gekiihlt um das
Rauschniveau zu minimieren. Durch die Kalibrierung jeder Gitterkombination mit einer
Kryptonlampe, kann die Position des auf die CCD-Kamera fallenden Lichts mit einer Wel-
lenldnge verkniipft und somit die Emissionsenergie von Quantenpunktzustidnden bestimmt
werden.

Um die Emission eines Quantenpunkts den zugehérigen Elektron-Loch-Zustdnden zu-
ordnen zu kénnen, reicht allerdings die spektrale Information alleine nicht aus, da - je nach
Geometrie und Zusammensetzung des QPs - die unterschiedlich besetzten Zustinde bin-
dende oder antibindende Eigenschaften aufweisen kénnen (z.B. [Rod05]). Durch Variation
der Anregungsleistung bzw. des Anregungsstroms lasst sich eine Zuordnung der spektral
aufgespaltenen Emission zu den exzitonischen (Exziton, Trion) und den biexzitonischen

(Biexziton, geladenes Biexziton) Zustédnden treffen. Bei schwacher Anregung werden be-



26 3 Experimentelle Methoden

vorzugt exzitonische Zustinde rekombinieren, da die Zeitkonstante fiir die Bildung eines
Biexzitons grofler ist, als die der Rekombination eines Exzitons. Sind allerdings ausrei-
chend Ladungstriger vorhanden, die in den Grundzustand des Quantenpunkts relaxieren
konnen, wird die Wahrscheinlichkeit, dass sich ein Biexziton formt, ansteigen bis sie letzt-
lich grofler ist als die Rekombinationswahrscheinlichkeit des Exzitons. Dies fithrt zu einer
Sattigung der zeitlich integrierten Emissionsintensitit eines Exzitonzustands mit steigen-
der Anregung, wahrend beim Biexziton bei gleicher Anregung noch ein starker Anstieg der
Intensitét zu beobachten ist. In doppellogarithmischer Auftragung der Intensitéit tiber die
Anregung lésst sich fiir exzitonische Zustinde unterhalb der Sattigungsleistung ein linea-
rer Anstieg der Intensitét mit einer Steigung m = 1 erkennen, wohingegen biexzitonische
Zusténde sich durch m = 2 auszeichnen [Kam98, Sar06].

Fiir die Identifikation geladener Quantenpunktzustdnde muss das emittierte Licht vor
der spektralen Analyse in seiner Polarisation gefiltert werden. Dies ist hilfreich, da die
Emission von ungeladenen Zusténden linear, von geladenen Zusténden jedoch zirkular po-
larisiert ist (vgl. Kap. 2.2.2). Die Filterung wird durch einen Linearpolarisator (LP) vor
dem Doppelmonochromator erreicht. Mithilfe eines vorgeschalteten A/2-Wellenpléttchens
- normalerweise ein doppelbrechender Kristall mit einer Dicke, die der halben Wellenlénge
des einfallenden Lichts entspricht - kann die Polarisation beliebig gedreht werden. Fir
zirkular polarisiertes Licht wird unabhéngig von der Stellung des beschriebenen Verzoge-
rungsplattchens erwartet, dass immer der gleiche Anteil an Intensitiat durch den Linear-
polarisator geht. Da das Licht durch die Geometrie des QPs meist elliptisch polarisiert
ist, wird jedoch in der Regel eine Schwankung der Intensitit beobachtet. Weil der gelade-
ne Zustand, der das zirkular beziehungsweise elliptisch polarisierte Licht aussendet keine
Feinstrukturaufspaltung besitzt, wird keine Verschiebung der Zentralwellenldnge der Emis-
sionslinie beobachtet. Im Gegensatz hierzu besitzen ungeladene Quantenpunktzustiande,
wie in Kapitel 2.2 beschrieben, meist eine Feinstrukturaufspaltung zwischen den Zustén-
den, welche horizontal und vertikal polarisiertes Licht emittieren. Da diese in der Regel
kleiner ist als die Auflésung des verwendeten Gittermonochromators, ldsst sich durch An-
passen einer gemeinsamen Lorentz-Funktion an die polarisationsaufgelosten Spektren eine
Verschiebung in der Zentralwellenldnge mit dem Polarisationswinkel feststellen. Diese Ver-
schiebung kommt durch die wechselweise Unterdriickung eines der beiden Zustédnde durch

den Linearpolarisator zustande.

3.1.2 Charakterisierung von fasergekoppelten Proben

Die Charakterisierung von fasergekoppelten Quantenpunktstrukturen erfolgt vom Vorge-

hen identisch zu den Freistrahlmessungen, jedoch unterscheidet sich der Messaufbau bei
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der optische Anregung. Da die Faser in der 2,5 mm breiten Faserhiilse direkt mit der Ober-
fliche der jeweiligen Probe in Kontakt steht, ist es nicht moglich und auch nicht nétig,
den Anregungslaser mit einem Mikroskopobjektiv auf die Struktur zu fokussieren und
dariiber auch das emittierte Licht einzusammeln. Stattdessen wird der Laser mittels eines
Kollimators in die Glasfaser eingekoppelt und trifft divergent auf die Struktur am Ende
der Glasfaser. Hierdurch wird die Leistungsdichte am Ort der Probe verringert, weshalb
deutlich mehr Laserleistung in die Faser eingekoppelt werden muss, als fiir Freistrahlmes-
sungen der selben Quantenpunktstruktur erforderlich wére. Nimmt man als obere Grenze
einen einfachen Vergleich der Laserpunktgrofie in Freistrahlmessung (D ~ 3 um) zu einer
komplett ausgeleuchteten Glasfaser mit 50 pm Kerndurchmesser an, kommt man auf eine
Reduktion der Flédchenleistungsdichte um einen Faktor von 278. Eine elektrische Anregung
der Probe kann wegen der Abschirmung der Probe durch die Faserhiilse und der generellen
technischen Gegebenheiten nur iiber Bonddrahte und grofiflachige Metallkontakte auf der
Probe (> 2,5mm Kantenlinge) erfolgen. Das emittierte Licht der Quantenpunktstruk-
tur wird aufgrund der in Kap. 6.1 beschriebenen Ausrichtung der Faser in Bezug auf die
Struktur direkt in die Glasfaser eingekoppelt. Das Licht wird dann iiber den anfinglich
erwahnten Kollimator aus der Faser ausgekoppelt und iiber einen 92:8-Strahlteiler, der zur
Einspeisung des gegebenenfalls verwendeten Lasers in den optischen Hauptstrahlengang
dient, in den Doppelmonochromator gelenkt. Die Identifikation der einzelnen Quanten-

punktzustinde erfolgt analog zu dem in Kapitel 3.1.1 beschriebenen Vorgehen.

3.2 Zeitaufgeloste Photolumineszenzspektroskopie

Méchte man einen Einblick in die Dynamik des strahlenden Zerfalls eines QP-Zustands
erhalten, also z.B. die Lebenszeit eines Zustands bestimmen, ist es notwendig, die Emissi-
on nicht nur spektral, sondern auch zeitlich aufgeldst zu betrachten. Dies ldsst sich durch
ein statistisches Start-Stopp-Experiment mit einem Zeitkorrelator (engl.: time correlated
single photon counting module, TCSPC) realisieren. Hierfiir muss sichergestellt sein, dass
zwischen dem Start der Zeitnahme und Emission des QP-Zustands, welche als Stopp-Si-
gnal dient, eine fixe zeitliche Korrelation besteht. Am einfachsten ldsst sich dies durch
eine gepulste Anregung des Zustands erreichen, wobei der Anregungspuls selbst als Start-
Signal dient (entweder durch Abgreifen eines Teils der Anregung oder durch ein Referenz-
signal der Ansteuerelektronik). Die QP-Emission wird mit einem Einzelphotonendetektor
(engl.: single photon counting module, SPCM), basierend auf Silizium-Lawinenphotodi-
oden (engl.: avalanche photo diode, APD), gemessen. Zur korrekten Aufnahme des Transi-

enten eines einzelnen Zustands muss das Licht jedoch zuvor spektral gefiltert werden. Dies
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geschieht entweder tiber einen als Bandpass agierenden Doppelmonochromator (vgl. Ka-
pitel 3.1), oder einen schmalbandigen Bandpass-Interferenzfilter mit einer Halbwertsbreite
von 0,277nm. Ohne die Filterung kénnten beispielsweise andere Zustinde des gleichen
oder eventuell vorhandener, spektral benachbarter Quantenpunkte, oder breitbandige Be-
netzungsschichtemission das Messergebnis verfalschen. Wird der Emitter zur bestimmten
Zeit t = 0 elektrisch oder optisch angeregt, ist die Wahrscheinlichkeit, dass der entstan-
dene Zustand zur Zeit t > 0 strahlend rekombiniert ist, durch 1 — exp T:%) gegeben,
mit der Lebenszeit TS% des entsprechenden Zustands Z (X, XX etc.). Es ist wichtig, dass
die Wahrscheinlichkeit nur einen einzigen Emissionszyklus pro Anregungspuls einzuleiten
moglichst hoch ist, da sich sonst die zeitlich unkorrelierten, aufeinanderfolgenden Pho-
tonen im statistischen Start-Stopp-Experiment iiberlagern und das Ergebnis verféilschen
kénnen. Daher wird die Pulsdauer w der Anregung deutlich kleiner als TS% gewahlt, i.d.R.
w < 100 ps. Der Puls darf im Gegenzug auch nicht zu kurz gewahlt werden, da die Be-
setzung der QP-Zustande ebenfalls ein statistischer Prozess ist. Dessen Zeitkonstante TbZeS
héngt zum einen von der Art der Ladungstriagererzeugung ab (Relaxationszeit), aber auch
von Ladungstragerdichte (gesteuert iiber die Anregungsleistung) und Streuquerschnitt des
QPes. Als Konsequenz erhoht sich die Besetzungswahrscheinlichkeit des Zustandes bei kon-

stanter Ladungstragergeneration wiahrend des Anregungspulses (0 < ¢ < w) exponentiell
—t
Z

mit 1 — exp . Bei der Betrachtung des zeitaufgelosten PL-Signals ist zu beachten,

bes

dass jederzeit eine spontane Rekombination der Zusténde auftreten kann. Daher steigt

eine einfache Anpassungsfunktion zunédchst mit 1 — exp <—t <7'1Z + =+ )>, bis sie nach
sp

bes
der Zeit w proportional zu exp # abfillt [Parl5]. Die Funktion ist in Abb. 3.2 fiir
eine Anregungsdauer ab dem Zeitpl;ilkt to = 0 von 0,2 ns, einer Besetzungszeit von 0,5 ns,
einer Lebensdauer von 1,0 ns und einer Zeitauflosung des Detektors von 0,1 ns dargestellt.
Zuséatzlich zur kurzen Dauer muss der Pulsabstand der Anregungspulse deutlich grofier
sein als die Lebensdauer, damit der QP vor jedem neuen Anregungszyklus wieder in den

Grundzustand iibergehen kann. Um den schnellen Zerfall eines QP-Zustandes auflésen zu

koénnen (Ts)lg ~ 1ns), werden im Rahmen dieser Arbeit Si-Lawinenphotodioden mit einer
Zeitauflosung von 40 ps verwendet. Diese lédsst sich ndherungsweise durch eine Faltung
der Anpassungsfunktion mit einer Gaufiverteilung bei der Auswertung der Experimenten

beriicksichtigen.

3.3 Messung der Photonenstatistik

Um Zugriff auf die statistischen Eigenschaften des von den untersuchten Strukturen emit-

tierten Lichts zu erlangen, wird von einem sogenannten Hanbury-Brown und Twiss (HBT)
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Abbildung 3.2: Exemplarische Anpassungsfunktion fiir zeitaufgeloste Lumineszenzmessun-
gen mit £y = 0ns, w = 0,218, Thes = 0,518, 75, = 1,0ns und einer Zeitauflésung des Detektors
von 0,1 ns.

Aufbau [HB56] Gebrauch gemacht!. Wie in Abb. 3.1, d) dargestellt, wird das Licht iiber
einen mehrmodigen (MM) 50:50-Strahlteiler auf zwei identische Einzelphotonendetekto-
ren geleitet und die Ereignisse mittels eines Zahlmoduls zeitlich korreliert. Der Vorteil
dieser Technologie besteht darin, dass alle bendtigten Bauteile in hinreichender Qualitét
kommerziell erhéltlich sind. Im Gegensatz hierzu steht beispielsweise die Méglichkeit, Pho-
tonenzahl-aufgeloste, supraleitende, kalorimetrische Detektoren einzusetzen. Diese Tech-
nologie bietet zwar den Vorteil, dass die tatsichliche Verteilungsfunktion der Photonen
direkt ermittelt werden kann, allerdings sind solche Detektoren, wegen der bendtigten
Betriebstemperatur im mK-Bereich, nur unter groffem technischen Aufwand zu betreiben.

Fiir die Aufnahme einer Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung der Photoneninten-
sitdt (im Folgenden vereinfachend als Autokorrelationsmessung bezeichnet) muss das Licht
zunachst spektral gefiltert werden. Dies geschieht analog zur zeitaufgelosten Messung in
Kap. 3.2. Das gefilterte Licht wird im Rahmen dieser Arbeit mit einem faserbasierten
HBT-Aufbau untersucht, sprich das Licht wird in einen Faserstrahlteiler eingekoppelt,
dessen Enden direkt an die Einzelphotonendetektoren angeschlossen sind. Die Vorteile ge-
geniiber einem Freistrahlaufbau liegen in der einfacheren und zeitlich stabileren Justage,
sowie in der Moglichkeit die Weglénge zwischen Strahlteiler und den Detektoren iiber die
Faserldnge zu steuern. Letzteres ist insofern wichtig, da Lawinenphotodioden wihrend ei-
nes Detektionsevents selbst Photonen emittieren [Ulu00], die an Grenzflachen innerhalb

der Faser (Faserenden, Teilungsbereich) reflektiert und wiederum vom jeweils anderen

1 Fiir Emitter deren Lebensdauer grofier als die Totzeit der Einzelphotonendetektoren ist, ldsst sich die
Emitterstatistik auch in einem vereinfachten Aufbau bestimmen [Stel2].
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Detektor wahrgenommen werden kénnen. Dieser sogenannte ,cross-talk erzeugt also ein
Bunching, ein gehduftes Auftreten von Photonen, in einem Zeitabstand, der von der Lauf-
zeit des Lichts zwischen den zwei Detektoren abhéngt. Damit dieses nicht innerhalb des fiir
die Photonenautokorrelation relevanten Zeitfensters liegt, wird ein Strahlteiler mit 25m
Faserldnge an jedem Ausgang verwendet, da fiir die Zeit, die ein Photon von einem De-
tektor zum zweiten braucht, ndherungsweise At > 2 - n‘j—; - I, mit der Lichtgeschwindigkeit
im Vakuum ¢y, dem effektiven Brechungsindex n.g der Glasfaser und der Faserarmlénge
[, gilt. Damit sich die um die Zeitdifferenz 7 = 0 symmetrische Autokorrelationsfunkti-
on beiderseits des Ursprungs aufnehmen lasst, kann durch eine zusétzliche Verldngerung
der Signallaufzeit in einem der beiden Detektionswege eine zeitliche Verschiebung der ge-
messenen Funktion bewirkt werden. Dies kann entweder in der Glasfaser oder aber der
elektrischen Leitung hinter dem Detektor geschehen, wobei letzteres bei dem verwendeten
Korrelationsmodul TimeHarp 260p von PicoQuant iiber eine interne Elektronik eingestellt
werden kann. Mogliche Photonenkonstellationen fiir ein einzelnes und zwei gleichzeitig am
Strahlteiler auftreffende Photonen und die resultierenden ¢(*)(0)-Werte sind in Abb. 3.3, a)
und b) schematisch gezeigt. Trifft nur ein Photon auf den Strahlteiler, so muss es sich an-
schaulich ausgedriickt fiir einen der zwei Wege entscheiden und es kann bei der Korrelation
der Detektorsignale keine Koinzidenz bei 7 = 0 festgestellt werden (g(® (0) = 0).! Treffen
zwei Photonen auf den Strahlteiler, gibt es insgesamt vier Moglichkeiten, wobei zwei davon
zu einer Koinzidenz bei 7 = 0 fithren (¢®(0) = 0,5).

Bei der Messung mit einem HBT-Aufbau erhélt man fiir einen kontinuierlich angeregten
Einzelphotonenemitter eine Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung, die sich durch die

Faltung

_lm—tol

gI(-I21)3T,kont(T) =N- <B +1- (1 - 9(2)(0)> “€  Tanti > * GA(T) (3.1)

darstellen l&sst. Hier werden der Normierungsfaktor N, die Rauschkoinzidenzen der De-
tektoren B, die Zeitverzogerung tg, die Zeitkonstante des Antibunchings Tan; und die
Gaufiverteilung G », deren Halbwertsbreite von der Zeitauflosung des Aufbaus 74 abhén-
gig ist, verwendet. Die Funktion ist fiir beispielhafte Parameter in Abb. 3.4, a) dargestellt.
Die Zeitauflosung des Messaufbaus ist mafigeblich durch die Auflésung der Detektoren mpet
(40 oder 250 ps) begrenzt, wohingegen die Kanalbreite des Korrelationsmoduls (25 ps) we-
niger relevant ist. Die Zeitkonstante lisst sich daher iiber 74 = /2 Tpet abschitzen. Es

lassen sich folglich fiir jede Messung zwei g2 (0)-Werte angeben: der gemessene Wert, der

1 Quantenmechanisch betrachtet liegt hinter dem Strahlteiler eine Superposition vor, welche durch die
Messung auf einen der zwei Wege projiziert wird.
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Abbildung 3.3: Schema méglicher Photonenkonstellationen in einer HBT- (a, b) und einer
HOM-Messanordnung (c, d). a) Einzelne Photonen treffen auf einen 50 : 50-Strahlteiler und
konnen ihn nur auf einem der beiden Wege verlassen. Es resultiert 91({21%T (0) = 0. b) Zwei
Photonen treffen gleichzeitig auf einen 50 : 50-Strahlteiler. Da die Photonen ihn mit einer
Wahrscheinlichkeit von 50 % durch unterschiedliche Arme verlassen, liegt der gg]%T(O)—Wert
bei 0,5. ¢) Zwei ununterscheidbare Photonen treffen gleichzeitig auf einen 50 : 50-Strahlteiler.
Durch die auftretende Quanteninterferenz kénnen sie ihn nur durch den gleichen Arm ver-
lassen. Es resultiert gS&M(O) = 0. d) Zwei unterscheidbare Photonen treffen gleichzeitig auf
einen 50 : 50-Strahlteiler. Da keine Interferenz auftritt konnen die Photonen den Strahlteiler

unabhingig verlassen, was zu einem ggéM(O)—Wert von 0,5 fiihrt.

sich als Minimum der gefalteten Anpassungsfunktion ergibt, sowie der entfaltete Wert, der
als Parameter aus der Anpassungsfunktion entnommen werden kann. Die Werte werden
im Folgenden analog als gézz(O) und géilf(O) bezeichnet. Fiir die Zeitkonstante des Anti-
bunchings gilt 7,1, = 7'551 + 7k [Mic00a, Lou00b] (vgl. Simulationen in Anhang A), sodass
die kiirzere Zeitkonstante die Breite des Antibunchings dominiert. Wahrend die spontane
Rekombinationszeit eines Zustands in erster Naherung unabhéngig von der Anregung ist,
ist die Besetzungszeit zu dieser indirekt proportional. Um bei einer gegebenen Zeitaufls-
sung des Messaufbaus eine gute Auflosung des Antibunchings zu garantieren, empfiehlt
es sich folglich die Anregungsintensitét moglichst gering zu halten, damit T;l}:i’max ~ TSBI
erreicht wird.

Unter gepulster Anregung verwendet man im Idealfall die allgemein anerkannte Glei-

chung

_ |‘rfntrcp7t0\

[T =ntrep—to| _lr=tol

HivrpusM) =N [ B+Y e = +¢P0) ¢ = | xGalr), (32)
n#0
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Abbildung 3.4: Exemplarische Anpassungsfunktionen fiir kontinuierliche (a) und gepulste
(b) Photonenautokorrelationsmessungen mit ¢ (0) = 0,1, Tpes = 1,0 ns, Tsp = 1,0 ns und einer
Zeitauflosung der Messanordnung von 0,1 ns.

mit dem Pulsabstand t¢,¢,. Die Funktion ist fiir iibliche Parameter in Abb. 3.4, b) zu se-
hen. Die Giiltigkeit dieser Anpassungsfunktion ist jedoch auf eine delta-férmige Anregung
zum Zeitpunkt ¢t = 0 und tyep >> T5p beschrénkt. In der Regel miissen also leicht abwei-
chende Funktionen zur Anpassung von Messdaten verwendet werden, auf welche an der
entsprechenden Stelle verwiesen und eingegangen wird.

Fiir nicht zu vernachlassigenden, unkorrelierten Hintergrund gilt der zu erwartende Wert

fiir das entfaltete Antibunching

g§00(0) = 1-p* (1- 9 (0)), (33)

mit p = ﬁ, mit den Flachen Ag und Ay der Anpassungsfunktion an das Spektrum von
Signal S bzw. Hintergrund H [Bec01, Bro00]. Je nach Filter muss entweder eine rechtecki-
ge (Doppelmonochromator) oder eine Gau-formige Filterfunktion (Interferenzfilter) mit
gegebener (Halbwerts-) Breite berticksichtigt werden, um den Anteil an Hintergrundsignal
aus einem Spektrum zu ermitteln.

Um eine optimale Darstellung der Messdaten zu erzielen, sind Autokorrelationsmessun-
gen im Folgenden meist gebinnt dargestellt. Dies bedeutet, dass iiber mehrere benachbarte
Kanéle des Korrelators nach der Messung gemittelt wird, womit das Signal-Rauschverhélt-
nis verbessert werden kann und markante Merkmale der Messung deutlicher hervortreten.
Dies ist allerdings nur hilfreich, solange die Bin-Breite unterhalb der Zeitauflésung der
Einzelphotonendetektoren liegt. Die Parameter von Anpassungsfunktionen werden, unab-
héngig von der gewahlten Darstellung, wenn es die Statistik zulasst, mit den ungebinnten
Rohdaten berechnet.
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3.4 Messung der Photonenununterscheidbarkeit

Zwei Photonen werden als ununterscheidbar bezeichnet, wenn sie hinsichtlich aller physika-
lischer Eigenschaften identisch sind, sprich ihre Wellenziige maximal iiberlappen. Die Mes-
sung der (Un-)Unterscheidbarkeit von Photonen lasst sich durch eine Hong-Ou-Mandel-
Messanordnung realisieren [Hon87], welche einer Erweiterung des im vorherigen Abschnitt
beschriebenen HBT-Aufbaus um ein vorgeschaltetes Mach-Zehnder-Faserinterferometer
ahnelt (s. Abb. 3.1, e)). Wenn zwei ununterscheidbare Photonen aus je einem Arm des
Interferometers gleichzeitig auf den zweiten, vierarmigen 50:50-Strahlteiler treffen, wer-
den sie nach den Gesetzen der Quantenmechanik den Strahlteiler beide auf dem selben
Weg verlassen (s. Abb. 3.3, ¢)). Dies ist moglich, da sich die zwei Konstellationen mit
jeweils einem Teilchen in jedem Ausgangsarm aufgrund der Phasenlage gegenseitig aus-
16schen. Der resultierende Zustand lasst sich durch |[Wa,s) = % (12,0) —10,2)) darstellen
[Hon87]. In der darauffolgenden Korrelationsmessung ergibt sich ein Antibunching mit
einem idealen gﬁQ) (0)-Wert von Null. Die Fasern des Interferometers miissen fiir diese Mes-
sung polarisationserhaltend (PM) und monomodig sein, da sonst eine kiinstliche Unter-
scheidbarkeit beim Durchlaufen des Interferometers erzeugt wird. Die Messungen werden
wegen der hoheren anwendungstechnischen Relevanz im Folgenden ausschlieBlich gepulst
durchgefithrt. Fiir eine gegebene Repetitionsrate der Anregung ldsst sich die Laufzeit des
Lichtes At in einem der beiden Arme durch eine variable Wegstrecke im ps-Bereich ein-
stellen, damit zwei aufeinanderfolgende Photonen, die sich in unterschiedlichen Armen
des Interferometers befinden, so zeitnah wie mdoglich am zweiten Strahlteiler eintreffen.
Um auch eine Referenzmessung mit unterscheidbaren Photonen, die zur Ermittlung des
Grades der Ununterscheidbarkeit bendtigt wird, zu erhalten, befindet sich in einem der
Arme ein drehbares \/2-Pliattchen mit dem durch Drehen der Polarisation um 90° die
Ununterscheidbarkeit der Photonen zerstort werden kann. Hier ergibt sich im Idealfall bei
der anschlieBenden Korrelationsmessung ein g(f) (0)-Wert von 0,5, da die Photonen zufillig
entweder unterschiedliche Wege, oder aber den selben Weg aus dem Strahlteiler heraus
wéhlen (s. Abb. 3.3, d)). Diese Referenz ist essentiell, da ein g|(|2)(0)—Wert von Null in der
Ununterscheidbarkeitsmessung auch zu erwarten ist, wenn einer der zwei Faserarme keine
Photonen fiihrt, was einer normalen HBT-Messung entspréche. Bei der Referenzmessung
wiirde dieser Fehler bemerkt werden, da hier ebenfalls ein g(f)(O)—Wert von Null die Folge
wére. Ein Grad fiir die Ununterscheidbarkeit ist die sogenannte Visibilitdt V', definiert

uber

N URORRV)

(3.4)
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Aus den vorherigen Uberlegungen ergibt sich fiir eine ideale Quelle von ununterscheidbaren
Photonen eine maximale Visibilitdt von 1. Da im Rahmen dieser Arbeit HOM-Messungen
nur unter gepulster Anregung und optimalen Bedingungen - sprich die Anregungsfrequenz
entspricht dem inversen des Zeitversatzes der beiden Arme (f = t}, = tya), die Emissi-
onspulse sind klar separiert (tyep >> 75p) und es kommt nicht zu einem Wiedereinfang von
Ladungstragern innerhalb eines Emissionszyklus - durchgefiihrt werden, kann der jeweilige

g (0)-Wert iiber die Anpassungsfunktion

diom(T) = N+ | B+g?l(0)e 7 tge Y e . (3.5)
[n|>1

(2) _It=tgl 3 _ |T—tgEtrepl _Im—to—n-trep|

welche wieder mit der Detektorfunktion Ga(7) gefaltet werden muss, aus dem Korrelati-
onshistogramm ermittelt werden.! Die Anpassungsfunktion ist fiir einen idealen Emitter
ununterscheidbarer Photonen in Abb. 3.5 dargestellt. Die Funktion beriicksichtigt, dass
die Hohe der Koinzidenzpulse bei 7 = +t,., aufgrund der kombinatorischen Méglichkeiten
der Photonenkonstellation an den Detektoren nur 75 % der Hohe der Pulse mit |n| > 1
betragt.

3.5 Effizienz des Messaufbaus

Eine der wichtigsten Kenngrofien fiir die praktische Anwendung von Einzelphotonenquellen
ist die Photonenextraktionseffizienz npgg (vgl. Kap. 2.3), die tiber die Ladungstrigerinjek-
tionseffizienz 7;,; mit der messbaren Gesamteffizienz 1ges = npEE Minj zusammenhingt. Um
zu bestimmen welcher Anteil 74c5 des gesamten vom ausgesuchten QP-Zustand emittierten
Lichts in die erste Optik der Messapparatur eingekoppelt wird?, muss man die Effizienz
des Aufbaus nausmau von der ersten Optik hinter der Probe bis zu den Detektoren bei der
Emissionswellenlénge bestimmen. Die Summe der maximalen Photonenzahlrate Npet mess

aller Einzelphotonendetektoren wihrend einer Messung hingt dann iiber

Nges = NDet,mess/nAufbau = f " Tlges (36)

1 Der Vollstandigkeit halber ist zu erwdhnen, dass auch kontinuierliche HOM-Messungen moglich (s. bei-
spielsweise [Atel2]), diese jedoch fiir praktische Anwendungen in der Quantenkommunikation weniger
relevant sind.

2 Je nach Definition bezieht sich die Angabe von 7ges bzw. npeg in der Literatur nicht nur auf die Emission
eines Zustands, sondern fast teilweise alle exzitonischen Anteile der Emission (X, X, X7) in einer
Kenngréfle zusammen.
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Abbildung 3.5: Exemplarische Anpassungsfunktionen fiir gepulste Hong-Ou-Mandel-Mes-
sungen in paralleler (a) und senkrechter Polarisation (b) der beiden Arme mit V = 100 %,
Thes = 1,018, 75p = 1,0ns und einer Zeitauflésung der Messanordnung von 0,1 ns.

mit der Gesamtemission Nges des Zustandes zusammen und ist iiber die Anregungsfrequenz
f in die Gesamteffizienz umrechenbar. Bei der Bestimmung der Einzelphotonenrate ist
ferner der ¢(®(0)-Wert nach

Neinzel = Nges /1= 9(2) (0) (37)

zu berticksichtigen [Pel02]. Um nayufbay zu bestimmen, wird ein verstimmbarer Laser ver-
wendet, da viele Optiken sowie die Detektoren wellenléingenabhingige Charakteristika
aufweisen. Anstelle der Probe wird ein Spiegel mit bekannter Reflektivitiat R(\), z.B.
ein Goldspiegel (Rgola(930nm) ~ 98 %), angebracht. Der Laser wird auf die relevante
Wellenlédnge und eine mit einem Leistungsmessgerdt messbare Leistung im nW-Bereich
eingestellt. Die Reflexion des Lasers am Goldspiegel im Kryostat simuliert eine Lichtquel-
le und deren Emission in den Messaufbau, deren Intensitét sich allerdings, im Gegensatz
zu der der Einzelphotonenquelle, ohne spektralen Filter direkt messen lasst. Notiert man
folglich die Intensitiat des Lasers beim Eintritt in den Kryostat Py (also vor Durchlaufen
der optischen Durchfiihrung des Kryostats mit der Reflektivitdt Rglas und vor Reflexion
am Goldspiegel) und zeichnet die Zéhlraten der Einzelphotonendetektoren Npet ka1 am
Ende des Strahlengangs durch den Messaufbau auf, kann man aus deren Quotient die

Effizienz des Messaufbaus nach

Nbet kal - hv
(1 = Raias) - Rgotd - Po - T

T Aufbau = (38)

bestimmen, mit dem Planckschen Wirkungsquantum h, dem Transmissionskoeffizienten 7

und der Frequenz v = §, wobei A die Wellenléinge des gemessenen Lichts mit der Lichtge-
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schwindigkeit ¢ bezeichnet. Da der Laser hell genug eingestellt werden muss, um mit einem
kalibrierten Leistungssensor gemessen zu werden, diese Intensitdt aber den Einzelphoto-
nendetektoren schaden wiirde, werden vor dem Monochromator Graufilter eingesetzt. Die
Transmission der Filter wird separat bei der gegebenen Wellenlénge bestimmt und durch
den Faktor T in der Messaufbaueffizienz beriicksichtigt. Im Laufe dieser Arbeit wurde die
Fasereinkopplung hinter dem Monochromator (s. Abb. 3.1) zur Erhéhung der Effizienz von
direkter Einkopplung in der Bildebene des Monochromators zu einer Einkopplung mittels
Linse und Faserkollimator umgebaut. Es ergeben sich durch Verwendung von Gl. 3.8 fiir die
HBT-Messanordnung die Effizienz fiir direkte Einkopplung nupt,4ir = (0,50 £ 0,06) 1073
und die Effizienz fiir Einkopplung iiber einen Kollimator nupr kol = (2,45 %+ 0,29) 1073,
was etwa einer Verbesserung um einem Faktor 5 entspricht. Die HOM-Messanordnung
wurde ausschliellich iiber Linse und Kollimator an den Monochromator gekoppelt, was
zu einer Effizienz npom ko = (0,258 £ 0,030) 103 fithrt. Der Unterschied von ca. einer
GroBenordnung im Vergleich zu ngpT ko1 ist zu erwarten, da bei der HOM-Anordnung mit

monomodigen Fasern gearbeitet werden muss (vgl. Kap. 3.4).
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4 Vergleich verschiedener Quantenpunkt-

Einzelphotonenemitter

Im Hinblick auf einen alleinstehenden, einzelne Photonen in eine Glasfaser emittierenden
Demonstrator ist es zunachst notwendig, sich mit dem substantiellsten Teil des Geréts,
der Einzelphotonenquelle selbst, zu befassen. Der Emitter der Wahl ist im Rahmen die-
ser Arbeit ein InGaAs-Quantenpunkt in einer GaAs-Matrix. Da es fiir die Herstellung
und das Design von Einzelphotonenquellen in diesem System verschiedenste Ansétze mit
unterschiedlichen Vor- und Nachteilen in Bezug auf die Zielsetzung der Arbeit gibt, wer-
den in diesem Kapitel vier vielversprechende Strukturen vorgestellt und hinsichtlich ihrer
Leistung und Eignung verglichen. Ein besonderes Augenmerk liegt dabei auf der Qualitét
der Emission, auf der Effizienz, mit der das Licht aus den Strukturen extrahiert werden
kann sowie auf der sinnvollen Maximalgeschwindigkeit, mit der die Struktur angeregt wer-
den kann. Auf eine Prisentation der Standardcharakterisierung (polarisations-, leistungs-
und temperaturaufgeloste Spektroskopie) wird verzichtet, solange diese fiir das Verstiand-
nis der Ergebnisse nicht notwendig ist. Eine vollstdndige Standardcharakterisierung einer

exemplarischen Struktur wird wegen ihres Neuheitswertes in Kap. 5.3 dargelegt.

4.1 Quantenpunkt-Bauteile mit vergrabenem Verspannungszentrum

Der Ansatz, mittels unter der Oberflache befindlicher, positionierter Verspannungszentren,
kurz vergrabene Stressoren, ein lokalisiertes Wachstum einzelner QPe zu begiinstigen und
diese in eine Struktur zur Photonenextraktion einzubauen, wurde bereits im Jahr 2013 an
der Technischen Universitat Berlin entwickelt [Str13]. Durch langjéhrige Prozessentwick-
lung ist es moglich geworden, verldsslich optisch und elektrisch betriebene Strukturen mit
einzelnen QPen im Zentrum herzustellen, die in klarer Konkurrenz zu géngigen Einzelpho-

tonenquellen stehen [Str12b, Unrl2].
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4.1.1 Technologie

Bei der Herstellung von Bauteilen mit vergrabenen Stressoren (Schema in Abb. 4.1, a))
werden in einem ersten Epitaxieschritt zundchst DBR-Spiegel zur Erhéhung der Photo-
nenextraktionseffizienz und die Schichten, die fiir die Ausbildung des Verspannungszen-
trums bendtigt werden, gewachsen. Fiir letzteres wird eine Schicht AlAs zwischen zwei
Alp 9Gag 1 As-Schichten [Str12a] mit einer Gesamtdicke von 120nm hergestellt [Str12b],
die mit einer wenige zehn Nanometer starken Schicht gegen ungewollte Oxidation an Luft
geschiitzt wird. Da die Oxidation von AlAs, im Gegensatz zu der von GaAs, eine exother-
me Reaktion ist, ldsst sich nach dem Prozessieren von quadratischen Mesen mit Kanten-
langen von wenigen zehn Mikrometern, eine stark selektive, laterale Oxidation des AlAs
erreichen. Die Oxidation hinterldsst ein amorphes Aluminiumoxid, welches eine um wenige
Prozent niedrigere Schichtdicke als AlAs aufweist [Str12a]. Wird die Oxidation rechtzeitig
gestoppt, bleibt im Zentrum der Mesa ein Rest an AlAs zuriick, was zur Ausbildung eines
ortsabhédngigen Verspannungsprofils an der GaAs-Oberfliache fiihrt, sodass der Grofiteil
des Kristallgitters der Mesa gestaucht, das Zentrum, die sog. Apertur, jedoch gedehnt ist.
Werden die Gréflen der Mesa und die Oxidationsparameter korrekt gewéhlt, kann die Ver-
spannung so eingestellt werden, dass sich im anschliefenden Epitaxieschritt ein einzelner,
selbstorganisierter QP im Zentrum der Apertur ausbilden kann [Str12b]. Am Rand der
Mesa konnen weitere, jedoch aufgrund ihrer Entfernung zum zentralen QP irrelevante QPe
entstehen, da hier ebenfalls eine Dehnung des Kristallgitters auftritt. Zuletzt werden eine
Deckschicht und, bei Bedarf, ein oberer DBR-Spiegel aufgewachsen.

Im Falle elektrisch betriebener Bauteile, miissen die Schichten mit einem p-i-n-Dotie-
rungsprofil gewachsen (vgl. Kap. 2.2.3) und vor dem ersten Lithographieschritt mit ei-
nem metallischen Riickseitenkontakt versehen werden. Bei elektrischen Strukturen dient
die Apertur nicht nur als Verspannungszentrum, sondern auch der Stromfithrung durch
das Bauteil, da das umgebende Aluminiumoxid ein Isolator ist [Unr12]. Man erkennt in
Abb. 4.1, b) eine ungefilterte Mikroskopaufnahme einer elektrisch betriebenen Struktur
(blaue Markierung). Die Emission ist im zentralen Bereich der Apertur (rot markiert) auf-
grund der erhéhten Stromdichte begiinstigt. Der effizienteste Strompfad, sprich eine geziel-
te Fihrung der Ladungstrager durch den zentralen QP, kann erzielt werden, wenn die QP-
Schicht im p-dotierten Bereich liegt [Kanl16], was im Rahmen dieser Arbeit jedoch nicht
verwendet wurde. Ferner wird nach dem Isolieren der Oberfliche mit amorphem Silizium-
nitrid ein weiterer UV-Lithographieschritt mit anschlieBender Prozessierung notwendig,

um einen ringférmigen Oberseiten- und/oder einen Intrakavitdtskontakt aufzubringen.
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Abbildung 4.1: a) Schematischer Querschnitt eines elektrisch kontaktierten Einzelphoto-
nenemitters mit vergrabenem Verspannungszentrum. b) Ungefilterte Mikroskopaufnahme der
Elektrolumineszenz eines Bauteils. ¢) Spektral gefilterte Photolumineszenzkarte des Bauteils
bei der Wellenlédnge des zentral positionierten Quantenpunkts ((935 &+ 5) nm).

4.1.2 Messungen
Spektrale Eigenschaften

Da es sich bei der Herstellung von Einzel-QP-Bauteilen mittels vergrabenen Stressoren
um einen statistischen Prozess handelt, muss zunédchst das Wachstum einzelner QPe im
Zentrum eines Bauteils verifiziert werden. Dies geschieht iiber rdumlich hochauflésende
pPL, bei der die Detektionsfliche auf der Probe durch den Einsatz einer wenige zehn
Mikrometer messenden Lochblende im Strahlengang reduziert wird. Durch Abrastern der
Bauteiloberflaiche kann diese spektral kartiert werden. Eine solche Karte, bei der die In-
tensitidt tiber den Bereich der Zielwellenlinge des QP-Wachstums (in diesem Fall gilt
A = (935 4+ 5) nm) fiir eine zweidimensionale Darstellung integriert wurde (im Folgenden
kurz als Intensitétskarte bezeichnet), ist in Abb. 4.1, ¢) zu erkennen. Im Zentrum des
Bauteils ist eine rdumlich sehr begrenzte Emission weniger einzelner QPe zu sehen. Man
beobachtet zusétzlich verstarkte Emission am Rand des Bauteils, da sich dort, wie zuvor
diskutiert, ebenfalls QPe bilden.

Das Spektrum eines elektrisch betriebenen Bauteils mit wenigen zentralen QPen bei
einer Probentemperatur 7" = 20 K ist in Abb. 4.2, a) dargestellt. Das rote Spektrum, zeigt
die QP-Emission unter Gleichstromanregung mit 23 nA, das schwarze Spektrum zeigt die
Emission bei Anlegen von rechteckigen Spannungspulsen mit einer Frequenz f = 475 MHz
und einer Amplitude von 0,63 V. Man erkennt, dass das schwarze Spektrum um 0,18 nm zu
hoheren Energien verschoben ist. Dies kann durch einen leichten Stark-Effekt erklart wer-
den, also einem Verschieben der Energieniveaus durch die Verédnderung des Potentials um

den QP. Da diese Verschiebung mit der Pulsdauer korreliert, die Lebenszeit des Zustan-
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Abbildung 4.2: a) Spektrum eines elektrisch betriebenen Bauteils mit wenigen, zentralen
Quantenpunkten auf einem vergrabenem Verspannungszentrum unter Gleichstrom- (rot) so-
wie gepulster Anregung bei 475 MHz Wiederholrate (schwarz). b) Zeitaufgeloste Elektrolumi-
neszenz gemessen am dominanten Zustand des Spektrums aus a). Die Lebensdauer ergibt sich
zu 7 = (0,423 £ 0,008) ns.

des jedoch langer ist, fithrt sie auch zu einer spektralen Verbreiterung der Emissionslinie.
In diesem Fall ist eine Verbreiterung von 104 peV unter Gleichstromanregung zu 182 ueV
unter gepulster Anregung zu beobachten. Abb. 4.2, b) zeigt die zeitliche Entwicklung der
Emission des dominanten Zustandes. Zu erkennen sind drei aufeinanderfolgende Emissi-
onszyklen mit 2,1 ns Abstand, wobei die rote Linie die Anpassungsfunktion darstellt (vgl.
Kap. 3.2). Es ergibt sich eine Rekombinationszeit von (0,423 £ 0,008) ns.

Einzelphotonenemission und Effizienz

Die Qualitdt der Einzelphotonenemission des untersuchten Zustands wird durch Auto-
korrelationsmessungen, wie in Kap. 3.3 beschrieben, gepriift. Unter Gleichstromanregung
ergibt sich ein Histogramm - dargestellt in Abb. 4.3, a) -, welches einen entfalteten ¢(®(0)-
Wert von 0,09 + 0,08 aufweist. In der Abbildung sind, neben den Messdaten, sowohl die
gemessene (grin) als auch die entfaltete Anpassungsfunktion (rot) nach Gl. 3.1 eingezeich-
net. Abb. 4.3, b) zeigt das Histogramm der gepulst angeregten Quelle. Man erkennt, dass
bei einer Anregungsrate von 475 MHz ein entfalteter ¢(*)(0)-Wert von 0,12 40,09 erreicht
wird. Zur Anpassung wurde eine Erweiterung der Anpassungsfunktion nach Nakajima et
al. [Nak12] verwendet, welche die Uberlappung benachbarter Pulse beriicksichtigt. Hier-
durch werden unphysikalische Korrelationsereignisse bei kurzen Pulsabstinden aus der
Funktion entfernt, welche in die einfache Form in GIl. 3.2 mit eingehen. Unter Verwendung

von 7HBT,dir und der Photonenzéhlrate wihrend der gepulsten Autokorrelationsmessung
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Abbildung 4.3: Autokorrelationsmessungen des Zustands 1 unter Gleichstromanregung mit
23 1A (a) und gepulster Anregung mit 475 MHz Wiederholrate und einer Amplitude von 0,63 V

(b). Die entfalteten g(*)(0)-Werte ergeben sich zu gggichyentf(O) = 0,09+0,08 und gl()i)lsﬁemf(()) =
0,12 + 0,09.

lasst sich nach Gl. 3.6 eine gefilterte Gesamtemission in die erste Linse des Messaufbaus
von 9,7 MHz und nach GIl. 3.7 eine reine Einzelphotonenrate des untersuchten Zustands
von 9,1 MHz errechnen. Unter Berticksichtigung der Anregungsrate betrigt die messbare
Gesamteffizienz des hellsten Zustands der Struktur (1,99 + 0,17) %.

4.1.3 Vor- und Nachteile

Im Hinblick auf eine fasergekoppelte, effiziente und hoch qualitative Einzelphotonenquelle
bietet der vorgestellte Ansatz des vergrabenen Stressors mehrere positive Aspekte. Zum
einen ist sowohl eine optische als auch eine elektrische Anregung der QPe, begiinstigt durch
den vordefinierten Strompfad, gut realisierbar. Des weiteren ist die optische Qualitat durch
den Quasi-Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus und mehrere Mikrometer Abstand von
den niichsten Atzkanten gesichert. Es lisst sich kaum spektrale Diffusion bei teilweise sogar
auflosungsbegrenzten Linienbreiten (vgl. [Unr12]) feststellen. Durch das rdumlich isolierte
Wachstum der QPe im Zentrum, kommt es bei idealen Strukturen nicht zum Uberlappen
von Zusténden verschiedener QPe, was unter anderem, den guten g(? (0)-Wert von 0,09
unter Gleichstrom und 0,12 unter gepulster Anregung begriindet.

Weiteres Entwicklungspotential zeigt der Ansatz in Hinblick auf die Emissionsrate der
Photonen. Die Moglichkeit zum Uberwachsen der QPe mit einem oberen DBR-Spiegel
scheint nach logischen Uberlegungen prinzipiell méglich und ist Teil andauernder Unter-
suchungen. Hierdurch kénnte eine Kavitdt und ein Purcell-Effekt nutzbar gemacht werden

und damit die Lebensdauer reduziert sowie die Extraktionseffizienz erhoht werden. Auch
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das Uberwachsen mit Mikrolinsen, wie sie in Kap. 4.3 beschrieben werden, wird in weiter-
fiihrenden Studien untersucht und konnte die Effizienz signifikant erhéhen.

Negativ zu erwahnen sind vor allem die sensiblen Wachstums- und Prozessparameter
fiir die Herstellung von Apertur und QPen. Um Strukturen mit optimalen Bedingungen
zu erhalten, werden viele Mesen mit unterschiedlichen Durchmessern nebeneinander auf
der Probe geéitzt und iiberwachsen. Erst bei der uPL- oder pEL-Charakterisierung der
fertigen Strukturen wird sichtbar, in welchem Bereich der Probe geeignete Emitter zu
finden sind. Da das Wachstum der QPe ein statistischer Prozess ist, sind auch im optima-
len Parameterbereich nur wenige Strukturen tatsidchlich mit einem einzelnen, mittigen QP
versehen. Ferner ist die mechanische Stabilitdt der Apertur ein kritischer Punkt, der gegen
die Verwendung mit der geplanten direkten Faserkopplungsmethode (s. Kap. 6.1) spricht.
Schon wihrend des Herstellungsprozesses kommt es durch die Verspannung im Bereich
der Apertur ofters zu einem Abplatzen des Teils oberhalb selbiger, was die Strukturen
unbrauchbar fiir die weitere Prozessierung und damit fiir die Verwendung als Einzelpho-
tonenemitter macht. Diesem Problem wird durch einen graduellen Verlauf der Alumini-
umkonzentration in den Schichten um die Oxidationsschicht zwar entgegengewirkt, aber
da bei der Faserkopplung eine zusédtzliche mechanische Belastung auf der Struktur lastet,

sind héufige Defekte der gekoppelten Strukturen zu erwarten.

4.2 Quantenpunkt-Mikrosaulenresonatoren

Halbleiter-Mikrosdulenresonatoren sind wenige Mikrometer hohe, meist runde Kavitéten,
basierend auf DBR-Spiegeln. Wie in Kap. 2.4 dargelegt wurde, eignen sich Mikroresona-
toren um, durch Ausnutzen des Purcell-Effekts, Einfluss auf die Emissionsrate eines QPes
innerhalb der Kavitit zu erlangen. Ein niedriges Modenvolumen und hohe Giitefaktoren,

wie sie in den Mikrosdulen vorliegen, begiinstigen diesen Effekt.

4.2.1 Technologie

Um Mikrosaulenresonatoren herzustellen, wird zunéchst eine zweidimensionale Kavitat ge-
wachsen, die eine Emitterschicht enthélt. Diese besteht aus zwei an die gewiinschte Reso-
nanzwellenldnge angepassten AlAs/GaAs-DBR-Spiegeln mit 25 Schichtpaaren im unteren
und 13 im oberen Spiegel. Die Asymmetrie ist notwendig, um eine bevorzugte Auskopplung
in Wachstumsrichtung zu erzielen. Die Spiegelanzahl wurde ausgewéhlt, um eine maximale
Photonenextraktionseffizienz zu erreichen und fiihrt zu einem Qop-Faktor von etwa 3000
[HeilOb]. Die Spiegel betten eine A-dicke GaAs-Schicht ein, in deren Zentrum InGaAs-

QPe mit niedriger Dichte gewachsen wurden. Um eine elektrische Anregung zu ermogli-
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chen, sind die Spiegel entsprechend dotiert (vgl. Kap. 2.2.3) und auf die Unterseite der
Probe wird eine metallische Kontaktschicht aufgedampft. Mittels Elektronenstrahllitho-
graphie und reaktivem Ionenédtzen werden runde Sdulen mit 2,0 pgm Durchmesser aus dem
Material gewonnen, sodass der @Q-Faktor der Resonatoren zwischen 1300 und 2300 liegt
[HeilOb]. Der gewéhlte Durchmesser liegt im analytische Optimum der genéherten Photo-
nenextraktionseffizienz nach Gl. 2.12, des Kompromisses zwischen Streuverlusten am Rand
des Resonators, die indirekt proportional zu dessen Radius sind, und dem Purcell-Faktor,
der nach GIl. 2.10 vom Quotienten aus Q-Faktor und Modenvolumen abhéngt. Die Pro-
be wird anschliefend mit Benzocyclobuten (BCB) bedeckt. Mit einem Sauerstoffplasma
werden die Spitzen der Sdulen wieder freigelegt und die BCB-Oberfliche geglittet, sodass
schliefllich mit Hilfe von UV-Lithographie ringférmige Kontakte hergestellt werden, die
eine ungehinderte Emission aus dem oberen DBR-Spiegel zulassen und den elektrischen
Betrieb ermoglichen. In Abb. 4.4, a) ist eine Rasterelektronenmikroskopaufnahme sowie
eine schematische Darstellung des Querschnitts durch einen fertigen Mikrosédulenresonator

zu sehen.

4.2.2 Messungen
Spektrale Eigenschaften

Wie zuvor diskutiert, liegt der grofie Vorteil von Mikrosdulenresonatoren in der Nutzung
des Purcell-Effekts. Um einen QP in Resonanz mit der Kavitit zu bringen, wird hier von
der Temperatur als Stellparameter Gebrauch gemacht. Das Verhalten von QP- und Kavi-
tatsemission wird in Abb. 4.4, b) demonstriert, in welcher man die Entwicklung des EL-
Spektrums in Abhéngigkeit von der Temperatur erkennt. Der Mikrosédulenresonator wurde
mit einer Wiederholrate von 373 MHz elektrisch angeregt, bei einer Pulsldnge von 200 ps,
einer Amplitude von 1,38 V und einer Vorspannung knapp unterhalb der Schwellspannung
der Diode (1,49 V). Die Energie der Kavitéit (C) steigt langsamer mit steigender Tempera-
tur, als die der QP-Zustédnde (nur X~ markiert), was es ermoglicht einzelne Emissionslinien
spektral durch die Kavitdat zu schieben. Im dargestellten Fall betragt die Resonanztem-
peratur 13 K und man erkennt eine deutliche Uberhéhung der QP-Emission im Vergleich
zur einfachen Summe von Kavitidt und QP auflerhalb der Resonanz. Die Spektren bei der
Resonanztemperatur (13K) und einer exemplarischen, hoheren Temperatur (28 K) sind
zur Veranschaulichung des Effekts in Abb. 4.4, ¢) separat dargestellt. Die Uberhéhung der
Emission in Resonanz deutet bereits auf einen ausgepragten Purcell-Effekt hin, der einer-
seits mit einer Verkiirzung der Rekombinationszeit, andererseits mit einer Steigerung der

Auskoppeleffizienz und folglich mit einer erhéhten detektierbaren Intensitiat der QP-Emis-
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Abbildung 4.4: a) Schematischer Querschnitt durch einen p-i-n-dotierten, elektrisch kontak-
tierten Mikrosdulenresonator mit Quantenpunktschicht im Zentrum der Kavitdt. Schichtdi-
cken von Kavitdt und Braggspiegeln sind in Vielfachen der Wellenldnge A im entsprechenden
Material angegeben. b) Temperaturabhéngigkeit des Spektrums eines Quantenpunkt-Mikro-
resonators. Man erkennt eine Uberhéhung der Intensitéit (roter Bereich) des X~ -Zustands,
wenn dieser sich in Resonanz mit der Kavitit (C) befindet. ¢) Spektren der Struktur aus b)
innerhalb (rot) und auBerhalb der Resonanz (blau).

sion einhergeht. Nach [Mun09] kann der Purcell-Faktor in diesem Fall zu Fp = (3,2 £ 0,4)
abgeschitzt werden und es ergibt sich mit dem bei 28 K aus dem Spektrum extrahierten
Q-Faktor der Kavitdt Q = (2100 £ 100) nach Gl. 2.12 eine erwartete Extraktionseffizienz
von 53 %.

Einzelphotonenemission und Effizienz

Zur Untersuchung der Photonenstatistik und der Bauteileffizienz wird zunéchst die Emis-
sion des resonanten QP-Zustandes aus Abb. 4.4, ¢) durch einen Doppelmonochroma-
tor gefiltert und iiber Linse und Kollimator in einen HBT-Messaufbau mit 7upT kel =
(2,45 £0,29)10~3 eingekoppelt. Das Ergebnis ist in Abb. 4.5, a) im obersten Teilbild
dargestellt. Man erkennt klar separierte Koinzidenzmaxima und ein ausgeprigtes Anti-
bunching bei 7 = 0. Der ¢(®(0)-Wert von (0,076 + 0,014) belegt qualitativ hochwertige
Einzelphotonenemission aus dem X~ -Zustand. Aus der summierten Zihlrate der zwei Ein-
zelphotonendetektoren (240 kHz) lasst sich nach Gl. 3.6 die Emission in die erste Linse des
Messaufbaus zu Nges = (99 &= 11) MHz berechnen. Korrigiert man diesen Wert nach Gl. 3.7
erhilt man (95 £ 20) MHz reine Einzelphotonenemission, was durch Division mit der An-
regungsrate eine Bauteileffizienz von (25,4 + 5,5) % ergibt.

Die Auswirkungen und der Nutzen des Purcell-Effekts kommen besonders bei Anre-
gungsraten mit Pulsabstdnden im Bereich der natiirlichen Lebensdauer von QP-Zusténden

(~ 1ns) zum Tragen. Daher wird im Folgenden das Verhalten der Einzelphotonenqualitét



4.2 Quantenpunkt-Mikrosaulenresonatoren 45

a) | Ji=373.4 MH g@.(0)=0,076 £ 0,014 b) 3
= 0,2 4
. =
(1) 486,6MHz '} 0133+0015] &2 o1 L] L
UAA AAA ~ LT
g
Q L E
N
Qg) 0 T T T 0’0 r = 151" 1" 1
S 625,1 MHz 0,149 + 0,021 = 0.3 -
N 1- 2 B
B A=k {* = I
;;2 0 9%0,2' e
g : 5 K 61-I-%8I-2I%
Z T 04 - -
o Jooamiz 0,227+ 0021 (% | I () }
| £ M
1198.,6 MHz 0,167 + 0,083 & 1% Npgg [%0]
O 1 v 1 " || " || " 050 r = 15" 15" 1 "1
-10 5 0 5 10 04 06 08 1.0 12
Zeitversatz [ns] Anregungsfrequenz [GHz]

Abbildung 4.5: a) Photonenautokorrelationsmessungen an einem elektrisch angeregten
Quantenpunktzustand in Resonanz mit einem Mikrosédulenresonator bei unterschiedlichen An-
regungsfrequenzen f. b) g(?)(0)-Werte (oben), Lebensdauer 7, (Mitte) und Einzelphotonen-
rate Neinzel (unten) ermittelt aus den Korrelationsmessungen in a).

und der Gesamteffizienz bis hin zu 1,2 GHz Wiederholrate untersucht. Um die Vergleich-
barkeit zu gewahrleisten, wurden die sonstigen Anregungsparameter nur minimal verstellt
(< 10%), sodass das Signal-zu-Hintergrund-Verhéltnis optimal bleibt. Die Autokorrelati-
onsmessungen fiir vier weitere Frequenzen (487 MHz, 625 MHz, 939 MHz und 1199 MHz)
sind in den unteren Graphen von Abb. 4.5, a) dargestellt. Sie zeigen ebenfalls separierte Ko-
inzidenzmaxima, was auf die Reduktion der mittleren Lebensdauer des negativ geladenen
Trions durch den Purcell-Effekt auf 7y~ = (232 £ 18) ps zuriickzufiihren ist. Der Vorteil,
der sich hieraus ergibt, sticht besonders im Vergleich zu der Autokorrelationsmessung an
einem QP ohne Resonator, wie beispielsweise der in Abb. 4.3 fiir ein Bauteil mit vergrabe-
nem Stressor gezeigten, heraus. Ohne Purcell-Effekt {iberlappen die Koinzidenzhaufungen
bei der dargestellten Messung mit 475 MHz Anregungsfrequenz bereits signifikant, was die
Wahrscheinlichkeit pro Anregungspuls, dass der Zustand relaxiert und ein Photon ent-
sandt wird und damit ihren praktischen Nutzen z.B. fiir die Quantenschliisselverteilung
reduziert. Die Entwicklung des g(®)(0)-Wertes iiber die Anregungsrate ist in Abb. 4.5, b)
im oberen Bildausschnitt zu sehen. Man erkennt generell, dass der Wert mit steigenden
Raten leicht zunimmt, was auf einen erhéhten Anteil an Kavitdtsmodenemission im ge-

messenen Gesamtsignal hindeutet, der Wert jedoch iiber den gesamten Frequenzbereich
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unterhalb von 0,25 liegt. Betrachtet man das Verhalten von Einzelphotonenemissionsrate
Neinzel und Gesamteffizienz npgg tiber den gleichen Frequenzbereich (vgl. Abb. 4.5, b),
unten), lassen sich signifikante Abweichungen zwischen den Messpunkten feststellen. Es
zeigt sich ein ausgepragtes Maximum von Emissionsrate und Effizienz bei einer Modulati-
onsrate von 625 MHz, was auf eine hohe elektrische Injektionseffizienz bei dieser Frequenz
zuriickzufiihren ist. Eine Variation der Ladungstrégerinjektion ist fiir Mikroséulenreso-
natoren iiblich [Heil0a] und trigt auch zu der Reduktion des ¢g(®)(0)-Wertes bei hohen
Frequenzen durch die Begiinstigung der Einkopplung von unkorrelierten Emittern in die
Kavitatsmode bei [Hen07]. Bei der optimalen Anregungsfrequenz erhélt man eine Ein-
zelphotonenrate von (383 + 68) MHz was einer Effizienz von (61 &+ 11) % entspricht. Diese
stimmt im Rahmen des Fehlers mit der erwarteten Effizienz npgg erw = 53 % iiberein, was

auf eine Ladungstragerinjektion 7;,; — 1 schlieflen lasst.

Photonenununterscheidbarkeit

Um die Eignung von QP-Mikrosdulenresonatoren fiir zukiinftige Anwendungen - {iber
die Ziele dieser Arbeit hinaus - zu untersuchen, wurden erstmalig Zweiphotonenexperi-
mente mit einem HOM-Messaufbau (s. Kap. 3.4) unter elektrischer Anregung durchge-
fithrt. Die Anregungsrate (487 MHz) ist an die messtechnischen Bedingungen (Glasfa-
serldnge) angepasst, sodass nur noch die Feinabstimmung mit einer variablen Faserver-
zogerung im Mach-Zehnder-Interferometer vorgenommen werden muss. Die Ergebnisse
der Korrelationsmessung sind in Abb. 4.6 dargestellt, wobei a) die Messungen mit par-
alleler und b) die Messungen mit senkrechter Polarisation der Photonen am Strahlteiler
zeigt. Im ersten Fall macht sich die Quanteninterferenz durch einen deutlich kleineren
Puls bei 7 = 0 bemerkbar. Durch Verwendung der Anpassungsfunktion aus Gl. 3.5, er-
geben sich g|(|2)(0) = 0,332 £ 0,026 und ¢ (0) = 0,564 % 0,027. Mit Hilfe von Gl 3.4
lasst sich die Visibilitat V' = (41,1 +£9,5) % berechnen. Diese ist hauptséchlich limitiert
durch die nicht-resonante, elektrische Anregung und die damit einhergehende zeitliche Un-
schéarfe des phononischen Relaxationsprozesses, welche durch verlustreiche elektrische (z.B.
[Ben08, Har13]) oder (quasi-) resonante optische Anregungsschemata (z.B. [San02, Tho16])
umgangen werden kann. Unter Beriicksichtigung von ngom kol kann bei einer summierten
Detektionsrate von (25,5 + 1,5) kHz und einem separat ermittelten Autokorrelationswert
g = 0,139 £ 0,030 eine Emissionsrate von (92 + 23) MHz von einzelnen Photonen
mit 41 % Visibilitdt errechnet werden. Die relativ niedrige Gesamteffizienz betrégt al-
so (18,8 +4,6) %, was auf eine nicht ideale Strominjektion bei dieser Anregungsfrequenz

schlieflen 14sst.
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Abbildung 4.6: Zwei-Photonen-Interferenzmessung mittels eines Hong-Ou-Mandel-Messauf-
baus mit paralleler (a) und senkrechter (b) Polarisation der Photonen am Strahlteiler. Die
schwarzen Linien stellen die jeweilige Anpassungsfunktion dar. Die errechnete Visibilitat liegt
bei (41,1 £9,5) %.

4.2.3 Vor- und Nachteile

Hinsichtlich einer effizienten, fasergekoppelten Einzelphotonenquelle ist besonders die tech-
nisch ausgereifte Nutzung des Purcell-Effekts ein groier Vorteil. Da die Grundmode mit
gauliformigem Fernfeld aus der Oberseite der Mikroséule emittiert, sind hohe Kopplungs-
effizienzen von bis zu 40 % an monomodige Glasfasern zu erwarten [HaulO]. Ferner ist die
Qualitdt der QPe durch das selbstorganisierte Wachstum und die relativ groffen Sédulen-
durchmesser (~ 2 um) ideal, da kein Einfluss von Feldfluktuationen durch ungebundenen
Ladungstrigern an Atzkanten beobachtet wird.

Problematisch ist, dass es sich bei der vorgestellten Technologie um einen statistischen
Ansatz handelt, sprich dass keine Ausrichtung von Struktur und QPen relativ zueinander
erfolgt. Ein rdumlicher Versatz hat nach Gl. 2.10 direkten, negativen Einfluss auf den Pur-
cell-Effekt, weshalb sehr viele Strukturen untersucht werden miissen, bevor eine passende
gefunden wird.! Die Bedingungen an die spektrale Resonanz, die sich aus der selben Glei-
chung ergeben, lassen sich durch eine Verringerung des Q-Faktors aufweichen, da so die
Kavitatsmode breiter wird. Um trotzdem eine hohe Verstédrkung zu erzielen, miisste aller-
dings das Modenvolumen reduziert werden (siche beispielsweise [Grel6]), was wiederum
negative Auswirkungen auf die Emissionsqualitdt haben kann. Ein Ansatz um sowohl den

spektralen, als auch den rdumlichen Anspriichen gerecht zu werden, bietet die Zwei-Far-

1 Zur Abschitzung: nimmt man eine typische QP-Dichte von 10° cm ™2 an und akzeptiert eine Abweichung
von 50nm um den Mittelpunkt der Mikrosdule, erwartet man, dass circa 8 % der Resonatoren die
raumliche Bedingung erfiillen. Zuséatzlich muss noch die homogene Verteilung der QP-Groéfien und damit
der Emissionswellenldngen beriicksichtigt werden, was die Zahl der nutzbaren Resonatoren weiter senkt.
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ben-Lithographie bei Tieftemperatur [Dou08] oder der im Anhang B beschriebene Prozess
auf Basis von Tieftemperatur-Kathodolumineszenzlithographie (siche Kap. 4.3).

Auch beim geplanten Einsatz mit dem Stirlingkiihler als Fliissig-Helium-unabhéngige,
mobile Kiihlung gibt es derzeit noch technologische Einschrénkungen. Da bei diesen Geréa-
ten nur ein stabil erreichbarer Temperaturbereich oberhalb von 26 K zur Verfiigung steht
und die Qualitit der QP-Emission ab ca. 50 K stark degradiert, sind die Bedingungen an

die Emissionswellenldnge des QPes noch restriktiver.

4.3 Deterministische Quantenpunkt-Mikrolinsen

Deterministische Quantenpunkt-Mikrolinsen sind monolithisch integrierte Linsen mit Ab-
messungen von wenigen Wellenldngen. Sie dienen zur Erhéhung der Lichtauskopplung eines
zentral innerhalb der jeweiligen Linse positionierten, selbstorganisiert gewachsenen QPes.
Eingefithrt wurde dieses Konzept von Hadden et al. fiir Defektzentren in Diamant [Had10].
Die Erhéhung der Auskopplung beruht hierbei, neben der in Kap. 2.3 erlauterten Verringe-
rung des Winkels gegen die optische Achse, auf einer Reduktion der Grenzflichenreflexion
beim Ubertritt des Lichts aus der Probe in das umliegende Medium durch Anpassung
der Oberflaichentopologie an die Wellenfunktion des Emitters. Im Rahmen dieser Arbeit
wurden hierfiir kugelsegmentférmige Linsen eingesetzt, Simulationen sagen aber auch fiir
gauBféormige Linsen oder Linsen mit Weierstrass-Geometrie eine deutliche Erhéhung der

Lichtauskopplung vorher [Bar02].

4.3.1 Technologie

Technologische Grundlage fiir die Herstellung deterministischer Mikrolinsen um einen ein-
zelnen QP ist eine Kombination aus Tieftemperatur-Kathodolumineszenzspektroskopie
[Chr91] und in-situ-Elektronenstrahllithographie, die sogenannte Kathodolumineszenzli-
thographie (KLL) [Donl10]. Um diese Technologie nutzen zu kénnen, muss das Ausgangs-
material QPe mit einer niedrigen Dichte (< 10% cm™2) wenige hundert Nanometer (das
Eineinhalbfache der angestrebten Emissionswellenlédnge der QPe im GaAs-Medium) unter-
halb der Oberfliche aufweisen (s. Abb. 4.7). Unterhalb der QPe befindet sich, zur Erhéhung
der Auskopplung in den oberen Halbraum, wieder ein DBR-Spiegel, wobei der Abstand
der ersten Al-haltigen Schicht zur QP-Schicht eine halbe Emissionswellenldnge betragt.
Um einen erhéhten Ladungstragereinschluss im Bereich der QPe zu erzielen, kann die
QP-Schicht von AlGaAs-Diffusionsbarrieren umgeben sein. In einem ersten Prozessschritt
wird ein vakuum- und tieftemperaturtauglicher, positiver Elektronenstrahllack (hier Poly-
methylmetacrylat (PMMA) oder CSAR 62) auf die Probenoberfliche gesponnen und diese
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Abbildung 4.7: Prozess der Mikrolinsenherstellung. a) Eine mit PMMA beschichtete Pro-
be wird bei kryogenen Temperaturen mittels Kathodolumineszenzspektroskopie auf geeignete
Quantenpunkte untersucht, was den Lack belichtet. b) Oberhalb des ausgesuchten Quan-
tenpunkts wird der Lack durch konzentrische Ringbelichtung invertiert, was zu einem wohl-
definiertem Dosisgradienten innerhalb der Schicht fiihrt. ¢) Mittels Trockenétzen wird das
Dosisprofil des Lacks in eine dreidimensionale Struktur der Halbleiteroberfléche tibersetzt. d)
Rasterelektronenmikroskopaufnahme von fertigen Mikrolinsen [Gsc15b].

Probe in ein Rasterelektronenmikroskop mit Helium-gekiihltem Probentisch, Schreibmus-
tergenerator und spektral selektiver Photonendetektion eingesetzt und auf 4 K abgekiihlt.
Anschlieflend wird die Probe nach einzelnen QPen mit idealen Emissionseigenschaften
abgesucht, indem Bereiche mit einigen zehn Mikrometern Seitenldnge meanderférmig mit
einer niedrigen Elektronendosis belichtet werden (siehe Abb. 4.7, a)). Bei jedem Schritt des
Elektronenstrahls wird die Kathodolumineszenz der Probe aufgezeichnet und die Position
des Elektronenstrahls gespeichert. Anhand der Daten werden die Positionen vielverspre-
chender QPe ermittelt. Der Elektronenstrahllack wurde durch die niedrige eingebrachte
Dosis in dem tiiblichen Arbeitsbereich belichtet, sodass alle Polymerketten in Monomere
zerbrochen sind und er beim spéateren Entwickeln komplett entfernt werden wiirde. Durch
eine lokale, absichtliche Uberbelichtung des Lacks an den im vorigen Schritt bestimmten
Positionen der QPe (siehe Abb. 4.7, b)) kann eine Neuverkettung der Monomere erzielt
und eine Entfernung des Lacks durch einen Entwickler in diesen Bereichen verhindert wer-
den. Bei einer einfachen, punktférmigen Belichtung wiirden nach der Entwicklung und
dem anisotropen Atzen der Probe mit einem Trockeniitzverfahren, Siulen mit wenigen
Mikrometern im Durchmesser tiber den ausgewéhlten QPen zuriickbleiben [Gscl3]. Da-
her wird durch geschicktes Einbringen eines Dosisgradienten in den Lack - etwa durch
mehrere, konzentrische Kreisbewegungen mit dem Elektronenstrahl mit unterschiedlichen
Radien in definiertem Abstand - eine dreidimensional modellierte Struktur mit wenigen

Nanometern Genauigkeit [Gsclba] iiber die QPe prozessiert werden (siehe Abb. 4.7, b)
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und c)) [Gsclbb]. Eine REM-Aufnahme von fertigen Mikrolinsen mit einer Basisweite von
1,5 pm ist in Abb. 4.7, d) gegeben. Simulationen zeigen, dass auf diese Weise hergestellte
Mikrolinsen Auskoppeleffizienzen von bis zu 28 % erreichen kénnen [Gscl5b]. Ferner ist bei
dieser Technologie denkbar, den winkelabhéngigen DBR-Spiegel durch einen Goldspiegel
zu ersetzen oder eine Antireflexbeschichtung aufzubringen [Sch16b], um die Auskopplung

aus der Probe weiter zu steigern.

4.3.2 Messungen

Um diesen Ansatz mit optisch angeregten QPen gegeniiber den bisher prasentierten, elek-
trisch angeregten Strukturen konkurrenzfahig zu gestalten, wurden die im Folgenden préa-
sentierten Ergebnisse unter Verwendung eines lotrecht zur Oberfliche emittierenden, mo-
denarretierten Lasers mit externer Kavitdt (engl.: mode-locked vertical-external-cavity
surface-emitting laser, ML-VECSEL) erzielt. Dieser hat gegeniiber den standardméifig
verwendeten Lasern den Vorteil, dass er durch die genaue Konfiguration der Kavitét flexi-
bel bis zu mehreren GHz Repetitionsrate bei Pulsweiten im ps-Bereich eingestellt werden
kann [Lor06, Gaal4a]. Der Laserchip besteht aus zehn Schichten InGaAs, die je durch
eine \/2-dicke GaAsP-Barriereschicht getrennt sind und das Verstdarkungsmaterial bilden.
Darunter befinden sich ein AlGaAs/GaAs-DBR-Spiegel mit 24,5 Spiegelpaaren um eine ge-
richtete Auskopplung zu erzielen [Gaal4b]. Der Chip ist auf eine Emissionswellenldnge von
A = 1016 nm ausgelegt und muss folglich fiir die Anregung der um 930 nm emittierenden
QPe mittels Frequenzverdopplung in einem Bariumborat-Kristall (BBO) zu A = 508 nm
konvertiert werden (vergleiche Abb. 4.8, a)). Die externe Kavitit besteht aus einem Dauer-
strich-Anregungslaser, einem teildurchlissigen Auskoppelspiegel und einem halbleiterba-
sierten, intensitidtsabhéngigen Absorberspiegel (engl.: semiconductor saturable absorber
mirror, SESAM). Trifft Licht ein ausreichend starker Lichtpuls auf den SESAM, wird
dessen Absorptionsvermogen gesdttigt und der Puls verkurzt reflektiert, sodass er erneut
durch das Verstdrkungsmedium im Laserchip laufen kann und schliefflich auf den Auskop-
pelspiegel trifft, an welchem ein kleiner Teil der Intensitdt nach auflen abgegeben wird.
Jegliches schwichere Licht, dass zwischen den Laserpulsen auf den SESAM trifft, wird
dort absorbiert und so aus dem Resonator entfernt [RI16]. Diese Wechselwirkung fithrt zu
exzellenten optischen Eigenschaften, wie sie in Abb. 4.8, b) dargestellt sind. Man erkennt
eine Linienbreite von 0,2nm bei einer Wiederholrate von 494 MHz und einer Pulsweite
von 4,2ps. Im Gegensatz zu handelsiiblichen Titan-Saphir-Lasern, die mit vergleichba-
ren Emissionseigenschaften aufwarten konnen, ist der Aufbau eines ML-VECSELs sehr

platzsparend. Das verwendete System hat eine Basisflache von lediglich 20 cm x 20 cm.
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Abbildung 4.8: a) Aufbau des lotrecht zur Oberfliche emittierenden, modenarretierten La-
sers mit externer Kavitdt (VECSEL). Der VECSEL-Chip wird von einem Dauerstrichlaser
angeregt. Durch selbstinduzierte, periodische Modulation der Emission mittels eines intensi-
tdtsabhangigen Halbleiter-Absorptionsspiegels wird ein gepulster Laserbetrieb erreicht. Das
Licht wird hinter einem semitransparenten Auskoppelspiegel zur Frequenzverdopplung auf
einen BBO-Kristall fokussiert. b) Spektrum (links) des VECSELs nach der Frequenzverdopp-
lung, zeitaufgeloste Photolumineszenz (rechts oben) und Autokorrelationsmessung (rechts un-
ten) zur Bestimmung der Pulseigenschaften.

Spektrale Eigenschaften

Zunichst werden die Emissionseigenschaften eines QPs innerhalb einer deterministisch
positionierten Mikrolinse untersucht. Abb. 4.9, a) zeigt das Spektrum des ausgewéhlten
QPs. Die iiber einen groflen Wellenldngenbereich alleinstehenden Linien sind beispielhaft
fir die durch KLL vereinzelten QP-Strukturen. Statistisch betrachtet ldsst sich bei der
Vereinzelung des ausgewéhlten QPs eine Erfolgsquote von 89 % erreichen [Gscl3]. Bei der
Auswahl der untersuchten Mikrolinse wurde besonderer Wert auf eine maximale Intensi-
tat eines exzitonischen Zustands gelegt, welche in der gewahlten Darstellung bei 65 kHz
messtechnisch limitiert ist. Typisch fiir die in dieser Arbeit verwendeten, mittels MOVPE
gewachsenen Proben ist die Dominanz des X T-Zustands, da sich die organischen Uberreste
der verwendeten Vorprodukte (u.a. Trimethylgallium) bei den gegebenen Wachstumsbe-
dingungen vorzugsweise als Akzeptoren in das Kristallgitter integrieren. Der exzitonische
Charakter des Zustands wird durch die in Abb. 4.9, b) gezeigte leistungsabhéangige Mes-
sung der integrierten Intensitdt bestatigt. Im linearen Bereich (rote, gestrichelte Linie)
ergibt sich eine Steigung von (1,04 + 0,03), welche auf einen Prozess, der von der Bildung
eines einzelnen Quasiteilchens abhéngig ist, hindeutet [Dek00]. Der Arbeitspunkt in Sét-
tigung des QP-Zustands bei 1,3 uW Anregungsleistung ist durch eine blaue gestrichelte
Linie in der Abbildung markiert.
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Abbildung 4.9: a) Spektrum einer Mikrolinse mit integriertem, einzelnem Quantenpunkt
unter optischer Anregung mit 1,3 4W mittlerer Leistung bei einer Wiederholrate von 494 MHz.
b) Leistungsserie des Xt-Zustands. Die blaue, gestrichelte Linie markiert den Arbeitspunkt, an
welchem die Emissionsrate des Zustands in die erste Linse des Messaufbaus 143 MHz betragt.

Einzelphotonenemission und Effizienz

Die Untersuchung der Einzelphotonenemission und der Effizienz der untersuchten Mikro-
linse wird in diesem Fall mit Filterung durch einen Doppelmonochromator und direkte
Einkopplung in den HBT-Aufbau durchgefiihrt, sodass ngpr,gir = (0,50 £ 0,06) 1073 ver-
wendet werden muss. Das Histogramm der gepulsten Autokorrelationsmessung am X™-
Zustand ist im oberen Bildabschnitt von Abb. 4.10 zu sehen. Der untere Teil zeigt die
Autokorrelationsmessung des Anregungslasers als Referenz. Eine Anpassung des oberen
Datensatzes nach [Kum16] (rote Linie) ergibt géilf(O) = (0,05f8:8§). Die Funktion wurde
gewahlt, da das Modell hier eine hohere Anpassungsgiite als die Alternativen bietet (ver-
gleiche Anhang A). Zur Veranschaulichung sind in der Abbildung zusétzlich einzelne Kom-
ponenten der Anpassungsfunktion bei 7 = 0 (gestrichelte, griine Linie) und 7 = —4T}p
(gestrichelte, blaue Linie) eingezeichnet. Man erkennt die fiir eine Mehrfachanregung inner-
halb eines Pulses typische Form der Komponente bei 7 = 0, welche in der Gesamtfunktion
durch den Uberlapp der einzelnen Pulse maskiert wird. Das Flichenverhiltnis der Null-
Komponente zu den Komponenten bei 7 # 0, welches in gemeinhin genutzten Modellen
dem ¢ (0)-Wert gleichgesetzt wird, betrégt hier % = 74 %. Besonders in Hinblick auf
Anwendungen in der Kryptographie wére es relevant diesen Wert zu reduzieren, da durch
Mehrfachemission die Abhorsicherheit von QKD-Protokollen untergraben wird. Ein An-
satz hierfiir bietet die quasi-resonante Anregung, unter der Autokorrelationsmessungen an
QPen in Mikrolinsen Flachenverhaltnisse < 1% aufweisen [Gscl5b]. Anhand der Zé&hlrate

der Detektoren wiahrend der Messung Rpet = (71,5 & 2,0) kHz ergibt sich in Séttigung des
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Abbildung 4.10: Autokorrelationsmessung am X-Zustand eines QPes innerhalb einer mo-

nolithisch integrierten Mikrolinse. Die Anpassungsfunktion (rot) ergibt géiif(()) = (0,05f8:8§>.

Einzelne Komponenten der Anpassungsfunktion bei 7 = —4T;., und 7 = 0 sind zur Veran-
schaulichung als separate Kurven in blau und griin abgebildet. Im unteren Bildteil ist zum
Vergleich die Autokorrelation des Lasers zu sehen.

QP-Zustands (Pygcser, = 1,3 ©W) eine Photonenemissionsrate von (143 &+ 16) MHz. Dies
entspricht bei einer Anregungsrate von 494 MHz einer Extraktionseffizienz von (29 + 3) %.
Beriicksichtigt man den ¢(*)(0)-Wert, erhilt man eine korrigierte, maximale Einzelphoto-
nenrate von 139 MHz. Erwéhnenswert ist, dass durch die Kombination von ML-VECSEL
und hoch effizienten Mikrolinsen eine Einzelphotonenrate erzielt wird, die fast doppelt so
hoch ist, wie die Anregungsrate bei normalen Lasern (80 MHz) und damit eine deutli-
che Verbesserung gegeniiber dem Stand der Technik bietet [Clal0, Gaz13]. Ferner, wie in
[Gscl15b] dargelegt, zeigen QPe in deterministischen, monolithischen Mikrolinsen zusétzlich
zur nahezu idealen Einzelphotonenemission auch eine hohe Photonenununterscheidbarkeit

V von bis zu (80 4+ 7) % unter quasi-resonanter Anregung.

4.3.3 Vor- und Nachteile

Die grofite Stérke optisch angeregter, deterministischer QP-Mikrolinsen liegt in der breit-
bandigen Erhohung der Auskopplung auf bis zu (29 £+ 3) % bei einer NA von 0,4. Dies
macht die Effizienz, im Gegensatz zu der von Mikrokavitdten, unabhéngig von der Tem-
peratur, was besonders in Hinblick auf die Integration dieser Strukturen in Stirlingkryo-
staten mit einem durch den momentanen Stand der Technik auf iiber 26 K begrenzten
Arbeitsbereich von Vorteil ist. Eine weitere Erhohung der Auskopplung um durchschnitt-
lich 57 % kann durch Aufbringen einer Antireflexionsbeschichtung erzielt werden [Sch16b].
Ebenfalls im Gegensatz zu den in Kap. 4.2 vorgestellten Mikrosaulenresonatoren, ist die

vorherige Selektion von QPen und die Positionierung der Strukturen um diese mit Nano-
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meter-Genauigkeit [Gscl5a] fiir Qualitdt und Ausbeute ein klarer Vorteil.

Im Hinblick auf die geplante Kopplung der in diesem Kapitel untersuchten Strukturen
an Glasfasern ist zu beriicksichtigen, dass bei dem in Kap. 6.1.2 vorgestellten Prozess ein
Adhésionsmittel zwischen Struktur und Faser zum Einsatz kommt. Dadurch emittiert die
Mikrolinse nicht mehr ins Vakuum mit dem Brechungsindex 1, welcher bei den Bauteilsi-
mulationen zur Optimierung der Effizienz angenommen wurde, sondern in ein Medium mit
hoherem Brechungsindex. Dies bedeutet, dass moglicherweise die Form der Linse an den
gednderten Brechungsindex sowie an die Numerische Apertur der Faser angepasst werden
muss. Um eine hohere Lichteinkopplung in eine Faser zu erzielen, ware es bei diesen Struk-
turen moglich Mikroobjektive mittels zwei Photonenabsorption direkt auf die Mikrolinsen
zu schreiben [Gis16] und die Emission mit einer hohen NA effizient einzusammeln und zu
kollimieren, bevor sie in die Glasfaser gekoppelt wird.

Mochte man auch bei diesen Strukturen den Purcell-Effekt zur Verringerung der exzi-
tonischen Lebensdauer ausnutzen, so wire das Uberwachsen der Mikrolinsen mit einem
zweiten Spiegel eine mogliche Option. Hierbei wiirde die linsenférmige Struktur um den QP
auch eine gewisse laterale Einschrankung des Lichts bewirken. Eine Alternative hierzu wé-
re die Emissionsrate durch die Integration spezieller QPe, welche intrinsisch eine geringere
Lebensdauer von lediglich 0,1 ps aufweisen, zu erhéhen. Diese konnen beispielsweise durch
Droplet-Epitaxie hergestellt werden [Jah15]. Eine weitere Steigerung der Emissionsqualitét
konnte durch den Einsatz (quasi-) resonanter Anregungsschemata mit einem einstellbaren
VECSEL im entsprechenden Wellenldngenbereich erzielt werden. Angesichts der geplanten
Integration der Strukturen in eine alleinstehende Einzelphotonenemittereinheit mit ma-
ximaler Benutzerfreundlichkeit, sprich minimalem Anschluss- und Justageaufwand, wére
allerdings eine elektrische Anregung zu bevorzugen. Im folgenden Kapitel werden daher
elektrisch kontaktierte Mikrolinsen behandelt.

4.4 Elektrisch kontrollierte Quantenpunkt-Mikrolinsen

Die elektrisch kontrollierten QP-Mikrolinsen stellen eine Weiterentwicklung der monoli-
thisch integrierten, optisch angeregten Mikrolinsen des vorhergehenden Kapitels dar. Thre
Herstellung umfasst jedoch einige weitere Prozessschritte, welche im Folgenden beschrie-

ben werden.

4.4.1 Technologie

Da in p-i-n-dotierten Halbleitern ein intrinsisches Potentialgefélle vorherrscht, ist es ins-

besondere bei der KL notwendig, dieses lokal auszugleichen und einen Flachbandzustand
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herbeizufiihren, um Emission aus einem QP innerhalb der undotierten Schicht zu erzie-
len. Fiir die KLL wird ferner eine Schreibfliche benétigt, innerhalb welcher der Halbleiter
lediglich von einer Lackschicht bedeckt sein darf. Beiden Anforderungen kann durch das
Aufbringen einer Metallmaske mit quadratischen Aperturen vor dem Auftragen des Lacks
und dem Durchfithren des KLL-Prozesses geniige getan werden. Wahrend der Tieftem-
peratur-KL liegt eine Spannung zwischen der Metallmaske und der Riickseite der Probe
an, welche dem Potentialgefille entgegenwirkt und die Besetzung und Rekombination von
QP-Zustdnden innerhalb der bis zu 100 um messenden Aperturen begiinstigt. Der QP-
Identifikations- und der Lithographieprozess selbst erfolgt analog zu dem in Kap. 4.3 be-
schriebenen Ablauf. Im Anschluss an die Mikrolinsenprozessierung, miissen elektrische
Kontakte auf die Oberfliche aufgebracht werden, die ausschliellich die Linsen kontaktie-
ren. Die Herausforderung liegt dabei in der vorher nicht definierten Position der Linsen,
da diese am Ort je eines selbstorganisiert gewachsenen QPs geschrieben werden. Um die
benétigte positionsunabhéngige Kontaktierung zu realisieren, wird zunéchst eine Schicht
des Isolators Siliziumnitrid mittels plasmaunterstiitzter chemischer Gasphasenabscheidung
auf der bestehenden metallischen Schattenmaske und den Seitenwénden der geétzten Be-
reiche abgeschieden. Die Passivierung ist notwendig, um Leckstrome durch die unpro-
zessierten Bereiche der Probe zu vermeiden und somit Streulicht und Effizienzverlusten
vorzubeugen. Die elektrische Isolation innerhalb der Aperturen wird durch das Aufschleu-
dern einer 80nm dicken Schicht fliisssigen Glases (engl.: hydrogen silesquioxane, HSQ)
erzielt. Dieses umfliefit wihrend des Aufschleuderns die Linsen und ermdéglicht so anschlie-
Bend eine Kontaktierung des oberen, p-dotierten, noch freiliegenden Linsensegments (siehe
Abb. 4.11, a)). Der Strompfad ist somit rdumlich auf die Linsen eingeschrénkt. Der Kon-
takt besteht in diesem Fall aus einer flichigen, 6 nm bis 8 nm dicken Ti/Pt-Schicht. Die
Dicke der Metallschicht deutlich unterhalb der Wellenlédnge des emittierten Lichts, lasst
diese semitransparent werden (7" =~ 70 %). Beim Wachstum des Probenmaterials ist ferner
darauf zu achten, dass sich die Grenzfliche von Halbleiter zu Metall in einem Knoten des
elektromagnetischen Lichtfelds des Emitters befindet, um Absorption und Reflexion ge-
ring zu halten. In einem finalen Schritt, werden Kontakte aus 35nm Titan, 50 nm Platin
und 200 nm Gold zwischen den Aperturen aufgebracht. Der Querschnitt durch eine fertige
Struktur ist in Abb. 4.11, a) schematisch dargestellt.

Da sich das Prinzip der KLL an dotierten Materialien noch im Entwicklungsstadium
befindet, werden im Folgenden Mikrolinsen untersucht, welche an vordefinierten Positio-
nen mittels Elektronenstrahllithographie definiert wurden (siehe Mikroskopaufnahme in
Abb. 4.11, a)). Dadurch ist das Antreffen eines einzelnen QPs innerhalb der Linse kein

deterministischer, sondern ein statistischer Prozess. Bei der Prozessierung kann das Auf-
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Abbildung 4.11: a) Schematischer Querschnitt durch eine elektrisch kontaktierte Mikrolinse
mit vordefinierter Anordnung innerhalb des Schreibfeldes. Die Position des Querschnitts ist
durch die gestrichelte Linie in der eingeschobenen Mikroskopaufnahme markiert. Die Dioden-
struktur ist im geédtzten Bereich mit HSQ, im ungedtzten Bereich mit SiN vom elektrischen
Kontakt auf der Oberfldche getrennt. b) Spektren einer elektrisch kontaktierten Mikrolinse un-
ter Gleichstromanregung (schwarz) und elektronisch modulierter Dauerstrichanregung (rot).
Der eingebettete Graph zeigt die Strom-Spannungs-Charakteristik des gesamten Linsenfelds
mit 16 Mikrolinsen.

bringen einer metallischen Schattenmaske entfallen, da die Emission der QPe vor der

Lithographie nicht untersucht wird.

4.4.2 Messungen

Da bei elektrisch angeregten Mikrolinsen, analog zu deren optisch angeregten Pendant,
kein ausgepragter Purcell-Effekt vorliegt, ist die maximale Emissionsrate durch die intrin-
sische Lebensdauer der QP-Zustédnde begrenzt. Diese ist allerdings ein kritischer Punkt bei
der Auswahl der Quelle fiir einen autark operierenden Einzelphotonendemonstrator, wes-
halb hier eine geschickte und einfach realisierbare, elektrooptische Modulation bei hohen
Wiederholraten eingesetzt wird. Hierdurch wird die Konkurrenzfahigkeit dieses Ansatzes
insbesondere gegeniiber Mikrosdulenresonatoren maximiert. Bei dieser Art der Anregung
wird das schwingende Verhalten des von Diode, Kontaktflichen und Zuleitungen gebildeten
elektrischen Kreises genutzt, um die optische Antwort eines Quantenemitters signifikant

zu verkiirzen.
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Spektrale Eigenschaften

Abb. 4.11, b) zeigt exemplarische Spektren einer elektrisch angeregten Mikrolinse. Das
Spektrum unter Gleichstromanregung bei 200nA (schwarze Linie) weist eine dominante,
gut separierte Emission des Trions bei 1,344 €V mit einer Linienbreite von 78 pueV auf. Das
rote Spektrum stellt die Emission derselben Struktur dar, wobei eine Kombination von
kontinuierlicher, nicht-resonanter, optischer Anregung mit einer Leistung von 100 nW und
elektrischer Modulation bei 1 GHz Wiederholrate zur Erzeugung verwendet wurde. Die
elektrischen Rechteckpulse haben eine Dauer von 500 ps und eine Amplitude von 0,5 V. Die
Maximalspannung liegt unterhalb der Kniespannung von ca. 2V, welche aus der Strom-
Spannungskennlinie hervorgeht (vgl. eingebetteter Graph in Abb. 4.11, b)). Hierdurch
wird Elektrolumineszenz mit intrinsischer Lebensdauer vermieden, aber eine schnelle Mo-
dulation der Photolumineszenz erzielt. Man erkennt eine Linienverbreiterung am Trion-
Zustand auf 196 peV, welche auf den zeitabhangigen Stark-Effekt in niederdimensionalen
Halbleiterstrukturen (engl.: quantum-confined Stark effect, QCSE) zuriickgefiithrt werden
kann [Emp97, Tir00].

Eine detaillierte, zeitaufgeloste Analyse der elektro-optisch modulierten QP-Emission
bei niedriger Anregungsfrequenz (82 MHz) ist in Abb. 4.12, a) zusammengefasst. Der obe-
re Bildabschnitt zeigt die zur Modulation verwendeten, elektrischen Rechteckspulse, welche
mit einem Oszilloskop (2 GHz Bandbreite) aufgezeichnet wurden. Sie haben eine Pulswei-
te von 8,2ns bei 12,2ns Periodendauer und eine variable Vorspannung bei fester Maxi-
malspannung (1 V) unterhalb der Diodenkniespannung, sodass ihre Amplitude zwischen
0,1V und 1,1V eingestellt werden kann. Im unteren Teil des Graphen ist die optische
Antwort des QPes sowie drei Referenzmessungen dargestellt, welche mittels eines Fin-
zelphotonendetektors mit 40 ps Zeitauflosung aufgenommen wurde. Die grau gezeichnete
Messkurve dient als Referenz fiir die Emission unter rein optischer Dauerstrichanregung
ohne elektrische Modulation. Man erkennt, wie zu erwarten, keine zeitliche Korrelation
von aufeinanderfolgenden Photonen. Die beiden Referenzmessungen bei 0,1V (griin) und
1,1V (rosa) Modulationsamplitude ohne optische Dauerstrichanregung belegen, dass kei-
ne Elektrolumineszenz von den Modulationspulsen hervorgerufen wird. Bei Kombination
von optischer Dauerstrichanregung mit den beschriebenen elektrischen Pulsen erhilt man
eine optische Antwort des Systems, deren zeitliche Breite lediglich von der Amplitude,
nicht aber der vorgegebenen Pulsweite der elektrischen Modulation abhéngig ist. Man er-
kennt, dass die Halbwertsbreite mit steigender Amplitude von (1,96 + 0,16) ns bei 0,1V
zu (0,88 4 0,03) ns bei 1,1V abfillt (siehe eingebetteter Graph in Abb. 4.12, a)), was teil-
weise auf eine Verkiirzung der Zerfallskonstanten des Zustands von (1,11 +0,05)ns zu

(0,32 + 0,02) ns zuriickzufiithren ist. Die abgerundete Form der Transienten bei niedriger
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Abbildung 4.12: a) Zeitaufgeloste, elektrooptisch modulierte Photolumineszenzmessungen
(unten) und die zugehorigen Spannungspulse (oben) bei 82 MHz Repetitionsrate und varia-
bler Amplitude. Der eingebettete Graph zeigt die Abhéngigkeit der Halbwertsbreite von der
Pulsamplitude. b) Schema der elektrooptischen Modulation analog zur Messung in a). An
der positiven Pulsflanke wird das Potenzialgefélle um den Quantenpunkt kurzzeitig ausge-
glichen oder invertiert. Ansonsten ist das Potenzialgefille so stark, dass Ladungstrager den
Quantenpunkt nicht strahlend verlassen. c¢) Ersatzschaltbild des elektrischen Kreises mit dem
Pulsgenerator (AC), der idealen Diode (D), der Sperrschichtkapazitit (Cj) sowie dem seriellen
Widerstand (Rg) und der seriellen Induktion (Lg).

Modulationsamplitude deutet auf eine Mehrfachanregung innerhalb eines Pulses hin und
gibt Hinweise auf die tatséchliche elektrische Pulsweite innerhalb des Bauteils (vergleiche.
Simulationen in Abb. A.2). Ein Indikator fiir eine wiederholte Anregung wiirde sich ferner
in einer Photonenautokorrelationsmessung als lokale Maxima in unmittelbarer Niahe von
7 = 0 niederschlagen.

Eine schematische Darstellung der elektrooptischen Modulation und der aus den Beob-
achtungen folgenden Bandverbiegung am Ort des QPes ist in Abb. 4.12, b) dargestellt.
Trifft die positive Flanke eines elektrischen Pulses auf das Bauteil, so wird das eingebaute
Potenzial der Diode ausgeglichen und Ladungstriger aus der Umgebung koénnen unge-
hindert in den QP relaxieren. Da die Rekombination der QP-Zustdnde nach Ankunft der
Pulsflanke wieder komplett unterdriickt wird, muss wihrend der restlichen Pulsdauer sowie
zwischen den Pulsen ein Potentialgefdlle herrschen, welches freie Ladungstriger aus dem
intrinsischen Bereich der Diode abzieht oder im QP befindliche Ladungstriager iiber Tun-
nelprozesse durch das Barrierenmaterial entkommen lisst. Diese Uberlegungen legen die
Vermutung nahe, dass der elektrische Kreis aus Diode, Kontaktflichen und elektrischen

Leitungen im relevanten Zeitintervall ein differenzierendes bzw. ein Hochpass-Verhalten
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zeigt. Ein entsprechendes Ersatzschaltbild ist in Abb. 4.12, ¢) zu sehen, wobei AC (engl.:
alternating current) den Pulsgenerator, D die idealisierte Diode, Cj die Sperrschichtka-
pazitat, Lg die serielle Induktivitidt sowie Rg den seriellen Widerstand bezeichnen. Die

Sperrschichtkapazitét einer Diode wird allgemein durch

eeNpA Np

G(av) = A\/ 2(Na + Np) (Vb + aAV) (41)

beschrieben, wobei A die Diodenflache, e die Elementarladung und Ny p die Akzeptoren-
bzw. Donatorenkonzentration (Na = 1,2- 10" em ™3, Np = 3,0-10® cm™3) in den dotier-
ten Schichten bezeichnet. Des Weiteren wird die Permittivitiat € = €.¢g verwendet, welche
iiber das Produkt der relativen Permittivitidt e, und der Vakuumpermittivitdt ey definiert
ist. Um Resonanzeffekte des elektrischen Schwingkreises zu beriicksichtigen, wurde der
Skalierungsfaktor « eingefiithrt. Durch Anpassung der Zeitkonstanten 7 (AV) = CjRs an
die gemessenen Halbwertsbreiten ergibt sich a@ = (14 £ 5). Dieser grofie Skalierungsfak-
tor kann auch erkldren, warum bereits elektrische Pulse mit einer Amplitude von 100 mV
signifikanten Einfluss auf die Emission haben. Die Tatsache, dass nur eine der beiden
Flanken eines Pulses die Emission von Photonen auslost, ist durch das gleichrichtenden
Verhalten der Diode zu erkldren. Bemerkenswert ist, dass die Emission, im Gegensatz
zu bisherigen, durch einen dhnlichen Mechanismus erzielten Ergebnissen [Jial5], zwischen
zwei Emissionspulsen komplett unterdriickt wird. Dies stellt einen groflen Vorteil fiir wei-

tere Anwendungen dar.

Einzelphotonenemission und Effizienz

Die im vorhergehenden Abschnitt beobachtete, drastische Verkiirzung der optischen Ant-
wort ermoglicht den Einsatz dieser Technik der elektrooptischen Modulation um Ein-
zelphotonenemission bei Wiederholraten im GHz-Bereich zu erzielen. Die optische Pulsfol-
ge fur unterschiedliche Vorspannungen bei 1 GHz Modulationsfrequenz ist in Abb. 4.13, a)
zusammen mit einer zeitaufgelosten Photolumineszenzmessung (gepunktete Linie) des glei-
chen Zustands bei einer Anregungsrate des Lasers von 82 MHz dargestellt. Das Signal wur-
de mit einer Amplitude von 3V und einer Pulsweite von 500 ps moduliert. Man erkennt,
dass die messbare Lebensdauer von (1,75 + 0,02) ns unter gepulster, rein optischer Anre-
gung auf (281 £ 19) ps reduziert wird. Diese Reduktion ist - wie auch die Hypothese des
differenzierenden Verhaltens des Schwingkreises nahelegt - innerhalb der technischen Pa-
rameter des verwendeten Pulsgenerators unabhéngig von den absoluten Spannungswerten
des elektrischen Modulationspulses. Dies wird durch die Invarianz der Transienten unter

Variation der Vorspannung von —3V bis 41V belegt. Der Vorteil hiervon ist eine deut-
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Abbildung 4.13: a) Vergleich von zeitaufgelosten Photolumineszenzmessungen an einem QP-
Zustand in einer elektrisch kontaktierten Mikrolinse. Die optisch gepulst angeregte Referenz-
messung (grau) zeigt eine Zeitkonstante von 1,75 ns, wohingegen die Messungen unter Dau-
erstrichanregung mit elektrischer Modulation eine mittlere Zeitkonstante von 281 ps aufweist,
welche nahezu unabhéngig von der Vorspannung ist. b) Autokorrelationsmessung des selben
Zustands (schwarz: Rohdaten, rot: abschnittsweise integrierte Daten) unter elektrooptischer
Modulation bei 1 GHz Repetitionsrate und einer Amplitude von 3'V.

lich bessere Trennung der einzelnen Pulse im Vergleich zur schnellen optischen (vergleiche
Kap. 4.3.2) oder konventionellen elektrischen Anregung [Stoll]|, was fiir praktische An-
wendungen ein entscheidender Vorteil sein kann. Im vorliegenden Fall reduziert sich der
Uberlapp zweier aufeinanderfolgender, optischer Pulse ohne Beriicksichtigung der Zeitauf-
l6sung des Messaufbaus von 56 %, bei 1,75ns zu 3% bei 281 ps messbarer Lebensdauer.
Dies spiegelt sich auch in der in Abb. 4.13, b) dargestellten Autokorrelationsmessung wi-
der. Man erkennt an der Hohe des Pulses bei 7 = 0 deutlich, dass es sich um einen nicht-
klassischen Emitter handelt. Zur Veranschaulichung wurden, ausgehend von den Roh-
daten (schwarz), die Koinzidenzen unter den einzelnen Maxima summiert und normiert
(rot). Der g(®(0)-Wert betrigt hiernach (0,3 & 0,1). Unter Verwendung von ngpT qir 1isst
sich npgg zu 1% abschétzen. Diese relativ geringe Effizienz ist teilweise auf die zufallige
Position des QPes innerhalb der Struktur und damit eine nicht ideale Lichtauskopplung
zuriickzufiihren. Insbesondere jedoch ist zu beriicksichtigen, dass die intrinsische, radiative
Lebensdauer des Zustandes in diesem Fall aus einer iiblichen zeitaufgelosten Photolumi-
neszenzmessung nicht zu bestimmen ist. Nach dem zuvor beschriebenen Modell, &ndert
sich die strahlende Lebenszeit durch die elektrooptische Modulation nicht, sondern es er-
hoht sich ausschliefflich die Tunnelrate aus dem QP. Die Ladungstriger verlassen den QP
dadurch teilweise nichtstrahlend und tragen nicht zur Einzelphotonenemission bei. Ver-

gleicht man unter dieser Pramisse die Pulsflichen der elektrooptisch modulierten Emission
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und der optisch gepulst angeregten Emission, erhélt man durch die gegebenen Modulati-

onsparameter eine Reduktion der Effizienz auf 16 % des nicht modulierten Zustands.

4.4.3 Vor- und Nachteile

Die Vorteile der kiinftigen deterministischen, elektrisch kontaktierten Mikrolinsen liegen
- analog zu denen ihres optisch gepumpten Pendants - in der breitbandigen Erhéhung
der Auskopplung und der gezielten Auswahl der besten Quantenpunkte vor der Prozes-
sierung der monolithisch integrierten Strukturen. Zusétzlich kdnnen die elektrischen Kon-
takte durch Anlegen eines konstanten elektrischen Feldes potentiell zur Unterdriickung
von Ladungstrigerfluktuationen und damit zur Reduktion von spektraler Diffusion (dies
ist besonders relevant fiir die Generation ununterscheidbarer Photonen [Som16]) sowie
bei geeignetem Probenlayout zur spektralen Verschiebung der Emission mittels des Stark-
Effekts genutzt werden (vergleiche beispielsweise [Hel98]). Letztlich ist auch die, bei den
zuvor gezeigten Messungen eingesetzte, Modulationsmoglichkeit, welche auf den struktu-
rellen Eigenschaften der kontaktierten Mikrolinsen beruht, ein klarer Vorteil gegeniiber
den optisch angeregten Strukturen, wenn es auf eine gute zeitliche Separation der aufein-
anderfolgenden Photonen ankommt. Dieser Vorteil besteht auch gegeniiber herkémmlichen
elektrischen Strukturen (zum Beispiel Kap. 4.1), welche dieses Verhalten nicht zeigen und
konnte sogar mit einer resonanten optischen Anregung verbunden werden [Caol4]. Auf
diese Weise konnen mit relativ geringem technischen Anspruch an den Pulsgenerator und
ohne Synchronisation von optischer und elektrischer Anregung zeitlich korrelierte und
separierte einzelne Photonen generiert werden, was im Hinblick auf weiterfiihrende Ex-
perimente sowie Anwendungen in der Quanteninformationstechnik eine bedeutende Rolle
spielt. Ferner wére es denkbar, die fiir das Modulationsschema nétige, kontinuierliche La-
seremission direkt auf dem selben Chip zu erzeugen [Munl15]. Ein Vorteil beim Ankoppeln
dieser Strukturen an Glasfasern stellt ihre geringe Bauhohe (wenige 100nm) innerhalb
eines abgesenkten Bereichs (Schreibfeld der KLL) dar, was die Gefahr einer Beschédi-
gung durch den Kopplungsprozess beim Aufsetzen der Glasfaser auf der Probenoberflache
minimiert.

Im Hinblick auf die Effizienz ist zu erwahnen, dass sich die semitransparente Metall-
schicht mit einer Transmission von etwa 70 % nachteilig bemerkbar macht. Hier wére ei-
ne Untersuchung alternativer, durchlassigerer Materialien wie beispielsweise Indium-Zinn-

Oxid mit einer Transmission tiber 80 % [Kim99] interessant.
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4.5 Vergleichende Betrachtung

Vergleicht man die vorgestellten Technologien hinsichtlich ihrer Eignung fiir die erstma-
lige Demonstration einer autark operierenden Einzelphotonenemittereinheit, stellt man
fest, dass - beim aktuellen Stand der Entwicklung - optisch angeregte, deterministisch
integrierte Mikrolinsen den vielversprechendsten Ansatz darstellen.

Bauteile mit vergrabenem Verspannungszentrum bieten zwar QPe mit hervorragenden
optischen Charakteristika sowohl unter optischer als auch elektrischer Anregung. Jedoch
sind bei der Herstellung dieser Strukturen viele statistische Parameter zu beriicksichtigen,
die starken Einfluss auf die finalen Strukturen haben. Daher ist die Ausbeute bis dato
sehr gering, was die Entwicklungsarbeit signifikant beeintrichtigen wiirde. Ferner muss
damit gerechnet werden, dass die verspannte Oxidapertur durch direkten Kontakt mit der
Facette einer Glasfaser (vergleiche Faserkopplungsmethoden in Kap. 6.1) permanenten,
plastischen Schaden erleidet.

QP-Mikrosdulenresonatoren bieten sich aufgrund ihrer hohen Auskopplungseffizienz in
Resonanz, des langjahrig erprobten Herstellungsprozesses und der elektrischen Kontak-
tierbarkeit fiir die Faserkopplung an. Ohne eine deterministische Prozesstechnologie zu
verwenden, ist man bei diesen Strukturen jedoch - analog zu den vergrabenen Verspan-
nungszentren - auf grofle Mengen zu untersuchender Bauteile angewiesen, was den Ent-
wicklungsprozess der autarken Einzelphotonenemittereinheit drastisch verlangsamt. Hinzu
kommt, dass die Resonanz von QP und Kavitét in einem fiir jeden Mikrosdulenresonator
individuellen, kleinen Temperaturfenster erzielt wird. Die Wahrscheinlichkeit ein Bauteil
zu finden, welches exakt bei der Betriebstemperatur eines zu verwendenden Stirlingkiihlers
(vergleiche Kap. 5.2) eine Resonanz aufweist, wird dadurch weiter minimiert.

Der Ansatz deterministisch integrierte Mikrolinsen zu verwenden, bietet den Vorteil ei-
ner breitbandigen Erhohung der Lichtauskopplung aus dem Halbleiter, gepaart mit einer
hohen Ausbeute an wunschgeméifl emittierenden Strukturen (bis zu 89 % bei einer NA
von 1 [Gscl3]) und einer mechanisch stabilen Bauform. Wie zuvor bereits erwéhnt, be-
findet sich die Technologie der elektrisch kontaktierten Mikrolinsen allerdings noch in der
frihen Entwicklungsphase, weshalb sie noch nicht fiir den Einsatz in der alleinstehenden
Einzelphotonenemittereinheit geeignet ist und einige der Vorteile im Rahmen dieser Ar-
beit noch nicht prasentiert werden konnten. Da mit den optisch angeregten Linsen bereits
exzellente Emissionseigenschaften demonstriert wurden, werden diese fiir die erstmalige
Demonstration einer autark operierenden Einzelphotonenemittereinheit basierend auf ei-
nem Stirlingkiihler und einer unmittelbaren Faserkopllung des Emitters ausgewéhlt (siehe
Kap. 7). Fir die Demonstration der einzelnen Komponenten, sprich der Einzelphotone-

nemission bei Kiithlung mit einem Stirlingkiihler (sieche Kap. 5) und der Faserkopplung
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eines QP-Emitters (siche Kap. 6), wird meist ebenfalls auf die deterministische KLL zu-
riickgegriffen, jedoch besitzen diese Strukturen wegen der einfacheren Prozessierung eine

schlichte, kreisrunde Mesenform.
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5 Einzelphotonenemitter im Stirlingkryokihler

Der wichtigste Schritt auf dem Weg zu einer autark operierenden Einzelphotonenemissi-
onseinheit ist die Unabhangigkeit von externer Kiihlmittelversorgung. Im Rahmen dieser
Arbeit wird daher erstmalig ein Stirlingkiihler fiir quantenoptische Experimente einge-
setzt. Im Folgenden wird zunéchst ein Uberblick iiber die Funktionsweise und die verwen-
deten Kiihlgerate gegeben, bevor die Kiithlung von QP-Einzelphotonenquellen in einem

Freistrahlmessaufbau demonstriert wird.

5.1 Prinzip des Stirlingkiihlers

Der Funktionsweise eines Sitrlingkiihlers liegt der gleichnamige, thermodynamische Pro-
zess, der sog. Stirling-Kreisprozess, zugrunde. Der Kiihler entspricht der Umkehrung des
1816 von Robert Stirling patentierten Stirlingmotors, welcher einen Temperaturunter-
schied in kinetische Energie umwandelt. Der Kreislauf basiert auf einem abgeschlossenen
Gasvolumen V' (i.d.R. Helium) mit dem Druck p, welches durch zwei isochore und zwei
isotherme Prozesse einen Warmetransport von einem Teil des Kiihlers in den anderen Teil
ermoglicht [Waell]. Hierfir muss der Kiihler mindestens aus einem Kompressions- und
einem Expansionsraum bestehen (vgl. Abb. 5.1, a)), deren Volumina meist durch mecha-
nische Kolben zyklisch, mit einem Phasenversatz von 90° modifiziert werden. Die beiden
Kammern sind durch einen durchléassigen Regenerator mit grofier Oberfliche und hoher
Warmekapazitét, bei moglichst niedrigem Flusswiderstand voneinander getrennt. Das Me-
dium im Kompressionsraum steht tiber die Auflenwénde oder einen speziellen Warmetau-
scher mit der Umgebung bei Raumtemperatur in Kontakt und gibt Warme ab, wohingegen
das Medium im Expansionsraum Wérme aus der Umgebung aufnimmt. Der schematische
Ablauf und das dazugehérige p-V-Diagramm sind in Abb. 5.1 dargestellt. Ein Zyklus be-
steht nach [Waell] aus den folgenden Schritten:

e 1. — 2.: Isotherme Kompression. Das Volumen des Kompressionsraums wird ver-
ringert, wahrend das Volumen des Expansionsraums konstant gehalten wird. Die

entstehende Wérme wird an die Umgebung abgefiihrt.
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Abbildung 5.1: Schematisches Prinzip eines Stirlingkiihlers (a) und das zugehorige, ideali-
sierte p-V-Zyklusdiagramm (b). Bei der isothermen Kompression (1. — 2.) wird Wérme vom
Medium im Kompressionsraum an die Umgebung abgegeben. Es folgt eine isochore Abkiih-
lung (2. — 3.) durch Abgabe von Warme an den Regenerator, wihrend das Medium hindurch
flieBt. Bei der isochoren Expansion (3. — 4.) nimmt das Medium Wirme aus der Umgebung
des Expansionsraums auf. SchlieBlich findet eine isochore Erwdrmung statt (4. — 1.), bei der
Wiarme vom Regenerator aufgenommen wird. Darstellung angelehnt an [Waell].

e 2. — 3.: Isochore Abkiihlung. Durch gleichférmige Bewegung beider Kolben wird
das Arbeitsmedium unter Beibehaltung des Volumens durch den Regenerator ge-

schoben, wobei Wérme an den Regenerator abgegeben wird.

3. — 4.: Isotherme Expansion. Das Volumen des Expansionsraums wird vergroflert,
wahrend das Volumen des Kompressionsraums konstant gehalten wird. Das Medium

nimmt Wérme aus der Umgebung auf.

e 4. — 1.: Isochore Erwarmung. Durch gleichférmige Bewegung beider Kolben wird
das Arbeitsmedium unter Beibehaltung des Volumens durch den Regenerator ge-

schoben, wobei Warme vom Regenerator aufgenommen wird.

Im Falle der hier verwendeten Kiihler ist die Umgebung des Expansionsraums evakuiert,
sodass die Wérme nur vom Gehduse in diesem Bereich aufgenommen wird und dieser
als Kaltfinger in einem Kryostaten dienen kann. Ferner wird aus praktischen Griinden das

Volumen des Expansionsraums nicht durch einen Kolben, sondern durch einen beweglichen

Regenerator eingestellt.

5.2 Verwendete Stirlingkihler

Im Rahmen dieser Arbeit kamen je nach Anwendung zwei unterschiedliche Stirlingkiihler

zum Einsatz: Der Ricor K535LV (Ricor-Kiihler) sowie der Sunpower CryoTel GT AVC
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Abbildung 5.2: Vergleich der Temperaturstabilitdt am Kaltfinger zweier Stirlingkryostate
mit einem konventionellen Helium-Flusskryostat iiber 42 Stunden. a) Flusskryostat mit der
Kaltfingertemperatur 7' = (28,800 & 0,003) K. b) Stirlingkryostat mit Kiihler K535LV von
Ricor mit 7" = (27,789 + 0,069) K. ¢) Stirlingkiihler CryoTel GT von Sunpower mit T =
(39,995 + 0,006) K.

(Sunpower-Kiihler), welche in Abb. 5.2, b) und c) zu sehen sind. Die Kiihler unterscheiden
sich vor allem in ihrem Aufbau und damit in ihren Ausmaflen, der Vibrationsddmpfung
und der erreichbaren Endtemperatur. Der verwendete Ricor-Kiihler besitzt zwei Kom-
pressionskammern, deren Kolben auf der gleichen Achse gegenléufig arbeiten, um laterale
Vibrationen zu verringern. Anstelle eines Expansionskolbens, wird ein mobiler Regenerator
verwendet, dessen Bewegung senkrecht zur Kompressionskolbenachse durch ein federgela-
gertes Gewicht passiv reduziert wird [Vep05]. Durch die zwei Kompressionskammern ergibt
sich eine relativ grofie Bauform (274 x 326 x 141 mm), allerdings auch eine niedrige, mi-
nimale Betriebstemperatur von (28,789 + 0,069) K. Der verwendete Sunpower-Kiihler hat
im Gegensatz zum Kiihler von Ricor nur einen Kompressorkolben, der mit dem ebenfalls
mobilen Regenerator auf einer Achse lauft. Auf diese Weise werden laterale Vibrationen
intrinsisch vermieden und eine kompaktere Bauform (275,5 x 83 x 83 mm) ermoglicht,
was den Kiihler besonders fiir den Einbau in eine mobile Einzelphotonenemittereinheit
qualifiziert. Zusétzlich ist das Gerdt mit einem aktiven Vibrationsddmpfer ausgestattet,
der die Vibrationen entlang der Kolbenachse reduziert. Die erreichbare, sehr stabile Be-
triebstemperatur liegt bei (39,995 + 0,006) K. Die Abweichung von 6 mK bei diesem Gerét

ist vergleichbar mit einem gewohnlichen Helium-Flusskryostat (s. Abb. 5.2, a)), welcher
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eine Temperaturstabilitdt von 3mK aufweist. Im Gegensatz zu Flusskryostaten wird die
Temperatur am Kaltfinger bei den verwendeten Stirlingkiihlern nur {iber die Kiihlleistung
und nicht iiber ein Heizelement gesteuert. Beide Stirlingkiihler konnen sowohl mit Was-
ser- als auch mit Luftkiihlung betrieben werden, wobei erstere beim stationdren Einsatz
zu bevorzugen ist, da der laminare Wasserstrom keine zuséatzlichen Vibrationen erzeugen
kann. Beide Gerédte haben eine Leistungsaufnahme unter 240 W bei einer Kiihlleistung
von 7W (Ricor) bzw. 11,5 W (Sunpower) bei 65K Kaltfingertemperatur, was auch im
Vergleich mit anderen Kryostaten mit abgeschlossenem Kiihlkreislauf bei vergleichbarer
Kiihlleistung gering ist (z.B. Oxford Instruments OptistatAC-V12 basierend auf einem
Pulsrohrkiihler [Rad00]: 3,3 — 3,5kW Leistungsaufnahme). Zusétzlich sind auch positive
wirtschaftliche Aspekte von Stirlingkiihlern zu erwdhnen, weshalb in Anlage D eine gro-
be Kostenabschiatzung gegeben ist. Bei normaler Auslastung der Gerédte amortisiert sich
der etwas hohere Anschaffungspreis eines Stirlingkiihlers im Vergleich zu einem Flusskryo-

staten schon nach einem Jahr.

5.3 Stirlingkiihler fir Freistrahl-Einzelphotonenexperimente

Um die prinzipielle Eignung von Stirlingkiihlern zur Kiihlung von QP-Einzelphotonen-
emittern und zur Durchfiihrung quantenoptischer Experimente unter Beweis zu stellen,
wird der Kiihler von Ricor zunéchst in den Freistrahlmessaufbau (siche Abb. 3.1) inte-
griert. Hierfiir wird eine speziell angefertigte Vakuumkammer mit einem Fenster, welches
optischen Zugang fiir ein Objektiv gewahrt, verwendet, um den Kiihler als Kryostat be-
treiben zu kénnen. Aufgrund der Luftkiihlung und der Mechanik des Kiihlers, werden im
Betrieb Vibrationen mit der Frequenz der Kompressionskolbenbewegung (50 Hz) an die
Umgebung exportiert [Vep05]. Daher wird das Gerét auf passiven, an die Schwingungsfre-
quenz und das Gewicht angepassten, Dampfungselementen auf einem 50 mm XY-Verstell-
tisch auf dem optischen Tisch befestigt, sodass keine messbaren Vibrationen iibertragen
werden. Durch die Entkopplung von Kiihler und Tisch konnten auch die Vibrationen des
Kaltfingers von ca. 10 um Amplitude um etwa eine Gréflenordnung auf 1 pm verringert wer-
den. Diese Vibrationen sind das Hauptproblem fiir quantenoptische Messungen und lassen
sich durch Verwendung von aktiven Dampfern, wie sie beim Stirlingkiihler von Sunpower
zum Einsatz kommen und auch schon von Ricor fiir einen Prototypen entwickelt wurden
[Ria09], weiter reduzieren. Auf solche Hilfsmittel wird allerdings fiir diese Konzeptpriifung
bewusst verzichtet, um die minimal nétigen Anforderungen an den Stirlingkiihler zu testen.
Der Kryostat wird so auf dem Tisch positioniert, dass tiber einen Klappspiegel der Strah-

lengang entweder zum konventionellen Helium-Flusskryostat oder zum Stirlingkryostat
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Abbildung 5.3: Identifikation von QP-Zustédnden durch Freistrahl-Mikrophotolumineszenz-
messung im Stirlingkryostat. a) Spektrum eines einzelnen QPes bei einer Temperatur von
35 K. Eingebettete Graphen: energetische Verschiebung der Zustédnde in Abhangigkeit vom
Polarisationswinkel. b) Integrierte Intensitdt der summierten exzitonischen und biexzitoni-
schen Zustdnde in Abhédngigkeit von der Anregungsleistung.

gelenkt werden kann. Fiir diese Testreihe werden deterministische QP-Mesen verwendet
[Gscl3], deren Auskoppeleffizienz mit der von QPen im planaren Halbleiter vergleichbar
ist. Hierdurch wird eine Messung mit Emissionsraten, welche unter dem aktuellen Stand
der Technik liegen, erzielt, sodass man davon ausgehen kann, dass der Ansatz auch unter
besseren Bedingungen zu verwenden ist. Abb. 5.3, a) zeigt das Spektrum einer QP-Mesa
bei 0,4 uW Anregungsleistung und die zur Identifikation der Zustdnde nétigen Messungen
(vergleiche Kap. 3.1.1), durchgefiihrt im Ricor-Stirlingkryostat bei 35 K Kaltfingertempe-
ratur. Polarisationsaufgeloste Messungen geben einen Hinweis darauf, dass die dominanten
Zustdnde einem einzigen QP zugeordnet werden kénnen. Wie in einem solchen Fall erwar-
tet [You05], zeigen Exziton und Biexziton eine gegenphasige Polarisation mit einer FSS
von 24,3 ueV. Das bindende Biexziton hat eine vergleichsweise niedrige Bindungsenergie
von 0,9meV (typisch sind einige meV [Sti99, Rod05]). Aus der Steigung der doppellogarith-
misch aufgetragenen Leistungsabhéngigkeit (Abb. 5.3, b)) der Zustandsintensitaten lasst
sich der exzitonische (1.02+0.05) bzw. biexzitonische (1.97+0.11) Charakter der Linien ab-
lesen [Dek00]. Durch eine leichte, unbeabsichtigte Hintergrunddotierung mit Kohlenstoff,
welche fiir Proben, die mittels MOVPE gewachsen wurden, tblich ist (siehe Kap. 2.2.1),
zeigt sich ein positiv geladenes Trion als intensivste Linie im Spektrum. Der Ladungszu-
stand wurde durch Vergleich der Standardabweichung der linearen Polarisationsabhéngig-
keiten der zwei nicht aufgespaltenen Zustédnde ermittelt (ai(é = 5,4 uev, U)A(E = 3,8 ueV).

Aufgrund der hoheren effektiven Masse der Locher gegeniiber den Elektronen sind die
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ladungsbedingten Fluktuationen der Energie von positiv geladenen Zustdnden geringer
[Rod06]. Dies trifft hier auf den Zustand mit der hochsten Energie zu, weshalb er als X+
identifiziert werden kann. Dariiber hinaus wurde die Temperaturabhingigkeit der QP-
Emission untersucht, wie in Abb. 5.4 zu erkennen ist. Da ein Heizelement fehlt und die
Temperatur nur iber die Warmepumpleistung reguliert wird, dauert das Einstellen einer
stabilen Temperatur etwas ldnger als bei einem konventionellen Flusskryostat. Ferner ist
die Schwankung der Temperatur um den Sollwert beim Ricor-Stirlingkiihler gréfer (vgl.
Kap. 5.2), da die PID-Parameter der Leistungsregelung dem Nutzer nicht zugénglich sind.
Wie zu erwarten, verschieben sich die Zusténde spektral ins Rote (Abb. 5.4, a)), da sich
das Kristallgitter beim Erwédrmen ausdehnt, wobei die integrierte Intensitdt des positiv
geladenen Trions - in der Abbildung normiert auf die Intensitdt des Zustandes bei mi-
nimaler Temperatur - erst oberhalb von 50 K merklich abnimmt (Abb. 5.4, b)). Diese
Abnahme ist durch die Wechselwirkung mit Phononen und die damit verbundene thermi-
sche Aktivierung der Ladungstriager aus dem QP in das entsprechende Band zu erkldren
[BesO1, Bay02a]. Die messbare Linienbreite des X*-Zustands nimmt ebenfalls aufgrund
der geringeren Phononenwechselwirkung mit sinkender Temperatur kontinuierlich ab, bis
sie schlieBlich die Auflésungsgrenze des Spektrometers (25 ueV) erreicht (Abb. 5.4, c)).
Um den direkten Vergleich von Stirling- zu konventionellem Kryostat bei quantenop-
tischen Experimenten zu untersuchen, wird von einer Mesa in beiden Kryostaten je eine
Photonenautokorrelation aufgenommen und die Ergebnisse verglichen. In Abb. 5.5, a) ist
das Spektrum der ausgesuchten Einzel-QP-Mesa zu sehen. Die Photonenautokorrelation
wird aufgrund der Emissionsintensititen an dem als X identifizierten Zustand gemessen.
Die in Abb. 5.5, b) (Stirlingkryostat) und ¢) (He-Flusskryostat) dargestellten Histogramme
weisen ein Minimum der Anpassungsfunktion bei 7 = 0 von 0,22 bzw. 0,21 auf. Die ent-
falteten g(®)(0)-Werte sind (0,O4J_r8:(1)421) bzw. (O,OSJ_rg:(l)é), welche innerhalb des Fehlers klar
iibereinstimmen. Es zeigt sich also eine eindeutige Eignung des Stirlingkiihlers fiir den
Betrieb und die Charakterisierung von QP-Einzelphotonenquellen und fiir grundlegende,

quantenoptische Experimente.
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Abbildung 5.4: Temperaturabhéangigkeit der QP-Emission zwischen 30 K und 75 K. a) Spek-
trale Verschiebung. Aufgrund der Gitterausdehnung wird bei steigender Temperatur eine Rot-
verschiebung beobachtet. b) Intensitiit des X*-Zustands. Ab 50K fillt die Intensitit wegen
der thermischen Aktivierung von Ladungstriigern im QP stark ab. c¢) Linienbreite des X*-
Zustands. Die stiarkere Wechselwirkung mit Phononen fiithrt zur Verbreiterung der messbaren
Linienbreite des Zustands mit steigender Temperatur.
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Abbildung 5.5: a) Freistrahl-Mikrophotolumineszenzspektrum eines einzelnen QPes in ei-
ner deterministisch positionierten Mesa, an dem vergleichende Autokorrelationsmessungen in
Stirling- (b) und konventionellem Kryostat (¢) durchgefiihrt wurden. Der Filterbereich fiir
die Autokorrelationsmessungen ist durch Pfeile angedeutet. Man erkennt, dass die ermittelten
g?(0)-Werte nur minimal voneinander abweichen.
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6 Fasergekoppelte Quantenpunkt-

Einzelphotonenemitter

Um den wartungs- und justagefreien Betrieb einer autark operierenden Einzelphotone-
nemittereinheit zu gewéhrleisten, ist es notwendig, eine Kopplung des Emitters an eine
Glasfaser zu etablieren, die trotz der hohen Temperaturdifferenz zwischen Raum- und Ar-
beitstemperatur moglichst geringe Toleranzen in der relativen Positionierung von QP und
Glasfaser aufweist. Im Folgenden werden daher zwei Varianten einer direkten Kopplung
préasentiert, welche ohne zusatzliche Optiken auskommen. Die Realisierung der Ansétze
wird an Teststrukturen demonstriert und beide Methoden werden beziiglich ihrer Po-
sitioniergenauigkeit untersucht. Fur optisch angeregte QPe ist eine Demonstration von
Einzelphotonenemission in die Glasfaser moglich. Final wird erstmals die Faserkopplung

von elektrisch angeregter QP-Emission gezeigt.

6.1 Faserkopplungsmethoden

Fiir zeitlich eng begrenzte Experimente in vibrationsfreien Kryostaten ist es in der Regel
ausreichend, eine temporéire Kopplung durch manuelles Positionieren und mechanisches
Feststellen einer Glasfaser bei Arbeitstemperatur innerhalb des Kryostaten zu etablieren
(siche z.B. [Leelb]). Bietet der Kryostat genug Platz, ist auch eine Kopplung tiber makro-
skopische Linsen und Piezo-Stellelemente eine mogliche Herangehensweise (s. [Kum16)).
Bei beiden Methoden lasst sich das Problem eines temperaturbedingten, relativen Versat-
zes von QP und Faser durch Justage am Arbeitspunkt 16sen. Ist der nétige Platz oder die
Vibrationsfreiheit jedoch nicht gegeben, wie es bei der angestrebten, autark operierenden
Einzelphotonenemittereinheit der Fall ist, ist eine Kopplung ohne zusétzliche Optiken wiin-
schenswert. Bereits 2007 konnte von Xu et al. durch eine stabile Steckverbindung zuféllige
Einzelphotonenemission von selbstpositionierten QPen in ein Faserbiindel nachgewiesen
werden [Xu07]. Ein vielversprechender, deterministischer Ansatz wurde von Haupt et al.
gezeigt. Hierbei wurde durch Verkleben einer Faser mit einem ausgesuchten Mikrosau-
lenresonator eine Kopplungseffizienz einzelner Resonatormoden von bis zu 40 % realisiert
[Haul0]. Auch QPe [Cad16] und Defekt-Zentren in Nanodiamanten [Sch11lb] wurden be-
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Abbildung 6.1: a) Bild einer fasergekoppelten, l6ffelférmigen Probe (rote Markierung: zu
sehen ist nur der Stiel) in einer Keramikhiilse. Von unten wird die Probe durch einen Saphir-
zylinder gestiitzt. b) Bild einer 16ffelfdrmigen Probe neben einem 1-Cent-Stiick. ¢) Mikroskop-
aufnahme eines Schreibfeldes im Zentrum der Probenkelle. d) Rasterelektronenmikroskopauf-
nahme der Mesastruktur im Zentrum eines Schreibfelds.

reits deterministisch gekoppelt, jedoch handelt es sich hierbei um aufwendige Positionie-
rungsprozesse mit einer fragilen Probe und ohne Potenzial fiir eine elektrische Anregung
der Struktur. Um eine gezielte, positionserhaltende und mechanisch belastbare Ankopp-
lung eines ausgewéahlten QPes an eine handelsiibliche, mehrmodige Glasfser zu erreichen,
wurden innerhalb dieser Arbeit zwei Faserkopplungsmethoden entwickelt. Diese bauen teil-
weise auf den gegebenen Arbeiten auf und werden in den folgenden beiden Abschnitten

beschrieben, wobei auch auf ihre jeweiligen Vor- und Nachteile eingegangen wird.

6.1.1 Selbstausrichtende Steckverbindung

Der erste Ansatz bedient sich eines Steckprinzips, bei welchem eine 16ffelférmige Probe
mit einer zentral positionierten QP-Struktur in eine standardisierte Keramikhiilse, wie sie
zur Verbindung von Glasfasern verwendet werden, eingesetzt wird (s. Abb. 6.1, a)). Die-
ser wurde 2011 von Miller et al. fiir den umgekehrten Zweck, ndmlich der Kopplung von
Photonenzahl-sensitiven Detektoren an Glasfasern mit minimalen Verlusten, eingefiihrt
[Milll]. Fiir das Wachstum der Proben ergeben sich keine Besonderheiten. Sie konnen
fir den normalen KLL-Prozess (vgl. Kapitel 4.3.1) optimiert werden. Nach dem Spalten
in mindestens 5mm x 8 mm grofe Stiicke wird der Wafer mechanisch auf 250 ym Dicke
abgediinnt, um den spéteren Atzprozess zu erleichtern. Vor dem Atzen wird mittels UV-
Lithographie eine Goldmaske mit Markierungen fiir das Ausrichten von weiteren UV-Li-
thographiemasken und KLL-Schreibfeldern aufgebracht. Zuséatzlich werden zwei t-formig
zulaufenden, die gesamte Probe iiberspannende Linien auf die Probe prozessiert, welche zur
groben Orientierung unter dem Elektronenmikroskop dienen. Anschlielend werden mittels
KLL an den vorher definierten Positionen dem Faserdurchmesser angepasste Schreibfelder

mit einer einzelnen, deterministisch tiber einem Quantenpunkt positionierten Mikrostruk-
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tur angelegt (s. Abb. 6.1, ¢)). Um das Probenmaterial effektiv auszunutzen und flexibel
auf eventuelle Defizite bei der Prozessierung einzelner Strukturen reagieren zu koénnen,
sieht das Goldmaskenlayout mehrere Schreibfelder vor. Die fertig prozessierten Struktu-
ren konnen beispielsweise mittels pPL einzeln vorcharakterisiert werden, um ihre Qualitat
zu priifen und diejenige mit den bevorzugten Eigenschaften zu bestimmen. Anschlielend
wird eine mehrere Mikrometer dicke, mittels UV-Lithographie prozessierte, l6ffelférmige
Siliziumnitrid-Atzmaske aufgebracht, wobei das Schreibfeld mit der zuvor ausgewihlten
Mikrostruktur im Zentrum der Loffelkelle sitzt. Hierbei dienen die Markierungen, die im
ersten Schritt auf die Probe aufgebracht wurden, als Ausrichtungshilfe. Der Atzprozess er-
folgt aufgrund der aus Stabilitdtsgriinden bendtigten Dicke des Substrats in zwei Schritten.
Die ersten 50 ym werden durch einen stark anisotropen und prézisen, jedoch zeitintensiven
Trockenéatzschritt abgetragen. Hierbei entstehen relativ steile Kanten, welche die spétere
Passgenauigkeit der Probe in die Keramikhiilse gewéhrleisten. Die restlichen 200 pm wer-
den durch einen nasschemischen Prozess entfernt, sodass am Ende eine 16ffelférmige Probe
verbleibt, deren runde Kelle einen Durchmesser von 2,5 mm aufweist (s. Abb. 6.1, b)). Dies
entspricht dem Innendurchmesser der verwendeten, standardisierten Keramikhiilsen. Der
beschriebene Atzprozess darf, je nach Faserdurchmesser, eine Toleranz von maximal 2 %
(bei 50 pm Mehrmodenfaser) bis 0,1 % (bei 6 pm Einzelmodenfaser) nicht iiberschreiten.
Anderenfalls ist die Einkopplung von Emission der Mikrostruktur in die Faser nicht mehr
gewahrleistet. Um die, bei einer unfokussierten optischen Anregung unweigerlich auftre-
tende Emission auflerhalb der Mikrostruktur zu unterdriicken, wird in einem letzten UV-
Lithographieschritt eine Goldapertur mit wenigen Mikrometern Durchmesser und mehre-
ren zehn Nanometern Dicke um die Zielstruktur aufgebracht.

Die fertige Probe kann nun in den Halter eingesetzt, gekiihlt und nachcharakterisiert
werden. Hierfiir ist dank der selbstzentrierenden Kombination aus Glasfaserferrule, Kera-
mikhiilse und l6ffelférmiger Probe keine weitere Justage notig. Dies bedeutet allerdings
auch, dass die oben genannten Toleranzen genauestens eingehalten werden miissen, da
sonst keine Kopplung von Mikrostruktur an die Glasfaser durch dieses Steckprinzip eta-
bliert werden kann. Neben den hohen Anspriichen an die Atzgenauigkeit ist zu erwihnen,
dass der Materialverschleifl bei dieser Art der Faserkopplung sehr hoch ist. So wird letzt-
endlich fiir jede Struktur bis zu 5mm x 8§ mm Wafermaterial verbraucht, was sich mit
zunehmender Anzahl parallel prozessierter Loffel auf minimal 4 mm x 6 mm reduzieren
lasst. Fiir klassische yPL-Experimente konnten auf diese Fléche theoretisch mehrere Tau-
send Strukturen geschrieben werden, wohingegen auf einen voll ausgenutzten Wafer mit
2”7 (50,8 mm) Durchmesser weniger als 80 Loffelstrukturen Platz finden. Ferner ist der

Einbau in die passgenaue Keramikhiilse fiir die Probe sehr kritisch, da sie durch die Kom-
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promisslosung zwischen Prozessierbarkeit und Stabilitdt nur 250 um dick ist und so leicht
an kritischen Stellen, wie dem Ubergang zwischen Stiel und Kelle, brechen kann. Zuletzt
ist auch die Gewéhrleistung der thermischen Ankopplung der Probe ein kritischer Punkt,
da es nicht trivial ist, die Kiihlleistung des Kaltfingers innerhalb der Hiilse zu transpor-
tieren. Dies wurde im Rahmen dieser Arbeit mit einem Saphir-Stab gelost, welcher in die
der Faser entgegengesetzte Offnung der Hiilse gesteckt wird (s. Abb. 6.1, a)) und die Pro-
be an ihrer Unterseite mit einem thermisch stark leitenden Kupferhalter verbinden kann
(vgl. [Milll]). Ein Stab aus Kupfer selbst kommt aufgrund seines hohen Ausdehnungs-
koeffizienten nicht in Frage, da sich die Probe beim Zusammenziehen ablésen und somit
der Warmefluss unterbrochen werden kénnte. Die Stirken des Steckansatzes liegen, neben
der bereits erwdhnten Justage-Freiheit, vor allem in der Reversibilitdt der Verbindung.
Da die Probe nicht fest mit der Faser verbunden wird, kann sie beliebig gewechselt wer-
den. Zusétzlich konnen bei Bedarf metallische Leiterbahnen iiber den Stiel auf die Kelle
gefithrt werden, um die Mikrostruktur wie bei kalorimetrischen Detektoren elektrisch zu
kontaktieren [Mil11].!

6.1.2 Klebeverbindung

Auch der Ansatz einer fixen Verbindung zwischen Mikrostruktur und Glasfaser mittels
Verklebens, stellt keine zusétzlichen Anforderungen an das Wachstum der Probe. Jedoch
ist ein solcher Ansatz aufgrund der geringeren Anspriiche an die Probenform universeller
und somit resourcenschonender einsetzbar als die im vorigen Abschnitt beschriebene Steck-
verbindung. Die wichtigsten Prozessschritte des Verklebens sind in Abb. 6.2 schematisch
dargestellt. Im Gegensatz zum Steckansatz benttigt man fiir das Verkleben jedoch eine ak-
tive Positionierung von Faser und Mikrostruktur. Hierfiir ist es notig, sich anhand der iiber
die Faser detektierbaren Emission der Probe bei Raumtemperatur rdumlich auf der Probe
zu orientieren. Es ist dabei zu beachten, dass die QPe selbst bei diesen Temperaturen nicht
leuchten und daher nicht direkt zur Orientierung genutzt werden kénnen. Zu diesem Zweck
wird als erster Schritt auf die ungediinnte Probe mittels UV-Lithographie eine 80 nm dicke
Goldmaske aufgebracht. Diese definiert 10 um x 10 ym grofle Aperturen innerhalb derer
die Mikrostruktur spéter geschrieben werden muss. Die Grofle wurde deutlich kleiner als
der 50 ym Faserdurchmesser gewédhlt, um die Positioniergenauigkeit zu erhéhen, aber grofl
genug, um eine sinnvolle Anzahl an QPen fir die Prozessierung von deterministischen

Mikrostrukturen zu beinhalten. Ferner werden von der Maske 50 um breite, unbedeckte

1 Eine alternative Methode zur Kontaktierung, die am Rande dieser Arbeit entwickelt wurde, findet sich
in [Schl6a).
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Abbildung 6.2: Schema des Klebeprozesses. a) Die Ferrule mit der Glasfaser (stark verklei-
nert gezeichnet) wird méanderformig {iber die Oberfliche einer mit Gold maskierten Probe
gefahren, wihrend die Emission des Substrats (GaAs) detektiert wird. b) Am Ort der maxima-
len Intensitit wird die Faser senkrecht zur Oberfliche angehoben. ¢) Ein Tropfen Epoxidkleber
wird auf die Spitze der Faser aufgebracht. d) Die Faser wird wieder in Kontakt mit der Pro-
be gebracht ohne die laterale Position zu verstellen. In diesem Zustand hértet der Kleber
innerhalb weniger Minuten aus. e) Bild einer verklebten Probe auf einem Kupferhalter.

Stege definiert, welche goldbedeckte Felder mit jeweils zehn Reihen und zehn Spalten von
Aperturen voneinander abgrenzen. Zwischen den Aperturen liegt in jede Richtung einen
Abstand von 150 um. Eine Mikroskopaufnahme der Oberfliche ist in Abb. 6.3 zu sehen. Der
Abstand der Aperturen wurde dreimal grofier als der Kerndurchmesser der verwendeten
mehrmodigen Fasern gewihlt, um keine unerwiinschte Emission von einer angrenzenden
Mikrostruktur einzusammeln. Bei der Positionierung der Faser kann die auch bei Raum-
temperatur detektierbare Emission des GaAs-Wafermaterials (A ~ 870 nm), welche nur
in unmaskierten Bereichen sichtbar ist, zur Orientierung genutzt werden. Die breiten und
stark emittierenden Stege (s. Intensitéitskarten in Abb. 6.3) weisen hierbei den Weg zum
korrekten Feld. Das Abzdhlen der Aperturen mit bekannten Abstédnden, welche durch ihre
kleinen Ausmafle leicht von den Stegen zu unterscheiden sind, fithrt innerhalb des Feldes
zur korrekten, zuvor evaluierten Mikrostruktur. Zunéchst muss jeodoch mittels KLL in-
nerhalb der Aperturen jeweils eine einzelne Mikrostruktur definiert werden. Diese kdnnen
bei der spateren Zieltemperatur iiber Freistrahl-uPL in einem Kryostat vorcharakterisiert
und die interessanteste Struktur kann selektiert werden. Fiir die Ausrichtung von Faserkern
zu Mikrostruktur wird die Probe auf einem motorisierten, dreidimensional verstellbaren

Tisch montiert, dessen Verstellweg mindestens ein Feld mit Aperturen abdecken muss (ca.
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Abbildung 6.3: Optische Mikroskopaufnahme der Oberfliche einer Probe mit Goldmaske
fiir die Faserpositionierung. An wichtigen Orientierungspunkten ist die, durch eine Faser mit
50 pm Kerndurchmesser messbare, Intensitétsverteilung der GaAs-Emission bei Raumtempe-
ratur eingezeichnet.

1,5 mm im hier verwendeten Layout). Da es sich im Rahmen der vorgestellten Experimente
um einen mechanisch verstellbaren Tisch handelt, wird die Faser oberhalb der Probe an
einer feiner verstellbaren Piezobiihne montiert, welche jedoch einen kleineren Verstellweg
besitzen.! Da fliissige Klebstoffe und Epoxidharze sowohl im Vakuum ausgasen, als auch
bei Tieftemperatur einfrieren wiirden, ist es notig das Verkleben von Probe und Glasfaser
unter Normaldruck bei Raumtemperatur durchzufithren. Hierfiir koppelt man einen Laser
so in die Glasfaser ein, dass die Emission, die durch die optische Anregung von der Probe
zuriick durch die Glasfaser kommt, in einen Monochromator eingekoppelt wird. Die Faser
wird bis auf wenige Mikrometer an die Probenoberfliche herangefahren und nach dem
bereits beschriebenen Schema {iber die Probe bewegt, um die zuvor bestimmte Apertur
anhand der GaAs Emission zu lokalisieren (s. Abb. 6.2, a)). Der Abstand zwischen Faser
und Probe kann nun noch weiter verringert werden, bis die detektierte Intensitédt maximal
ist. Ausgehend von dieser Position kann man nun die Faser wenige Millimeter senkrecht
von der Probe wegfahren (s. Abb. 6.2, b)), um einen Tropfen des Klebers oder Epoxids
an das Faserende aufzubringen (s. Abb. 6.2, c¢)). Die Faser wird anschlieflend wieder auf
den minimalen Abstand zur Probe zuriickgefahren um die Verbindung der beiden herzu-
stellen (s. Abb. 6.2, d)). Durch diesen Ablauf ist sichergestellt, dass sich der Kleber/das

1 Es hat sich bei der Entwicklung dieses Faserkopplungsprozesses gezeigt, dass auch mit einem einzelnen,
mit Mikrometerschrauben manuell dreidimensional verstellbaren Tisch eine befriedigende Positionier-
genauigkeit erreicht werden kann, jedoch ist diese Methode sehr zeitaufwéndig und weist eine niedrigere
Reproduzierbarkeit der Positionen auf.
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Epoxidharz zwischen der Mikrostruktur und der Faser verteilt und somit auch als Immer-
sionsmedium wirken kann (vgl. Kap. 2.5). Der Kleber bzw. das Epoxid wird nach Angaben
des Herstellers ausgehértet, wobei die Position je nach Aushértedauer und -methode mit
der hoch prézisen Piezobiihne weiter nachjustiert werden kann. Um eine lange Lebensdau-
er dieser Klebeverbindung zu gewéhrleisten, werden in dieser Arbeit die Fasern mitsamt
einer Ferrule (2,5 mm Durchmesser) verklebt (s. Abb. 6.2, €)), da durch die bei Bewegung
unvermeidbare Torsion der Faser, ihr mit der Probe verklebtes Ende nach wenigen Bewe-
gungen abbrechen wiirde. Ist die Verbindung vollstdndig ausgehértet, so kann die Probe
mitsamt der Faser zur Untersuchung in einem entsprechenden Kryostat montiert werden.

Die hier beschriebene Methode ldsst sich auch fiir elektrisch kontaktierbare Mikrostruk-
turen anwenden. Hierbei kann i.d.R. auf eine spektrale Analyse der PL wihrend der Po-
sitionierung der Faser verzichtet werden. Stattdessen lédsst sich eine lichtsensitivere Mes-
sung der EL mit einem Einzelphotonenzidhlmodul durchfiihren. Da so die Emission der
Zielstruktur direkt betrachtet und die Faser nicht nur mittig iiber der Apertur abgesetzt
wird, ist zu erwarten, dass besonders fiir kleine Faserdurchmesser eine bessere Kopplung
der Emission in die Faser erzielt werden kann.

Im Vergleich zu der in Kapitel 6.1.1 vorgestellten Steckverbindung ist festzustellen, dass
der Materialverbrauch beim Verkleben deutlich geringer gehalten werden kann. Theore-
tisch reicht eine Probe mit wenigen hundert Mikrometern Durchmesser fiir diesen Prozess
aus. Da man auch nach oben mit der Grofle nicht limitiert ist, konnen beliebig viele Mi-
krostrukturen auf einer Probe zur Auswahl gestellt werden. Weil die Probe nach der Selek-
tion der relevanten Mikrostruktur beim Verkleben nicht mehr prozessiert werden muss, ist
auch ein Verlust der Probe nach der Vorcharakterisierung durch fehlerhafte Prozesstechnik
ausgeschlossen. Hinsichtlich der Positionierung von Faser zu Mikrostruktur ist, im Gegen-
satz zum vorherigen Ansatz, zu bemerken, dass diese beim Verkleben nicht durch einen
Atzprozess mit ungiinstigem Aspektverhiltnis und minimaler Fehlertoleranz limitiert ist.
Der begrenzende Faktor ist hauptsichlich der Verzug des Klebers bzw. des Epoxids beim
Aushérten, der sich durch eine entsprechende Wahl des Klebers auf wenige Mikrometer
reduzieren ldsst. Kin weiterer Unterschied zur Steckverbindung ist die Irreversibilitidt der
Kopplung, die je nach verwendetem Klebemittel auftreten kann und je nach Anwendung
von Vorteil (z.B. in versiegeltem Kryostat) oder Nachteil (z.B. bei Defekt der Probe) sein
kann.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden verschiedene Epoxidharze getestet, wobei sich ein
Zweikomponentenkleber mit kurzer Bearbeitungs- (5 min) und Aushértezeit (2h) bei Raum-
temperatur (Thorlabs F120) als geeignetste Wahl erwiesen hat. Sein Brechungsindex ist

mit 1,5 gut an den der verwendeten Glasfasern (1,45) angepasst, was eine Reduktion



80 6 Fasergekoppelte Quantenpunkt-Einzelphotonenemitter

der Fresnel-Reflexion an der Grenzfliche um zwei Groflenordnungen auf lediglich 0,03 %
bei senkrechtem Lichteinfall bewirkt. Zwar ist mit UV-sensitiven Klebern ein geringerer
Verzug beim Aushérten als bei reaktiven Zweikomponentenepoxiden zu erwarten, dieser
lasst sich jedoch mit den gegebenen technischen Mitteln besonders an der Kontaktflache
zwischen Ferrule und Halbleiter nicht aushérten, da hier die Intensitdt des einfallenden
Lichts nicht mehr ausreicht. Auch Kleber mit langerer Bearbeitungszeit sind nicht emp-
fehlenswert, da es wihrend der Aushértephase z.B. durch thermische Verédnderungen in
der Umgebung zum Versatz von Probe und Glasfaser kommen kann. Analog ist bei ther-
misch aushértenden Kleberarten, die teilweise bis zu 200 °C aufgeheizt werden miissen, ein
drastischer Einfluss der Temperaturdnderung auf die Positionierung der Komponenten zu

erwarten.

6.2 Optische Anregung

Im Folgenden wird die Realisierung beider beschriebener Faserkopplungsmethoden an op-
tisch angeregten Teststrukturen demonstriert. Hierfiir werden, je nach Zweck, unterschied-

liche Strukturen an mehrmodige Glasfasern gekoppelt.

6.2.1 Prazision der selbstausrichtenden Steckverbindung

Um die Genauigkeit abzuschétzen, mit der die Glasfaser bei Verwendung der selbstaus-
richtenden Steckverbindung iiber einer Struktur ausgerichtet ist, werden an einer Probe
mit hoher QP-Dichte PL-Vergleichsmessungen in Freistrahl- sowie in fasergekoppeltem
Betrieb bei 30 K Probentemperatur durchgefiihrt. Die Probe besteht aus einer zentral auf
der Kelle positionierten Mesa sowie einer Goldmaske mit einer Apertur von 10 gm Durch-
messer. Bei den fasergekoppelten Messungen wurde der Faserkerndurchmesser und damit
die Anregungs- und Detektionsfliche variiert (50 pm, 25 ym und 9 gm) und der Anteil von
QP- und Substratemission verglichen. Die Freistrahlmessung dient dabei als Referenz. Die
Ergebnisse sind in Abb. 6.4, a) zu sehen. Bei der Freistrahlmessung (griine Linie) hat der
Anregungs- und Detektionspunkt etwa die Ausmafle der Mesa, weshalb nur sehr wenig
Hintergrundemission des Substrats bei ca. 830 nm zu sehen ist. Die entsprechende Fléche,
von welcher Emission aufgesammelt werden kann, ist in der zugehorigen Lichtmikroskop-
aufnahme der Probenoberfliche mit Goldapertur und Mesa in Abb. 6.4, b) durch einen
skalengetreuen, roten Kreis markiert. Vergleicht man nun hierzu die Messung der Emission
durch eine Glasfaser mit 50 um Kerndurchmesser, stellt man fest, dass das Verhéltnis von
QP- zu Hintergrundemission invertiert ist. Man kann also annehmen, dass die gesamte

Apertur unter der Glasfaser liegt, was bei einem Aperturdurchmesser von 10 um zu er-
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Abbildung 6.4: Abschétzung der Positioniergenauigkeit des Steckansatzes. a) Spektren einer
Mesa mit hoher QP-Dichte aufgenommen durch Freistrahl- (griin) und fasergekoppelte Pho-
tolumineszenzmessung mit unterschiedlichen Faserdurchmessern bei 30 K Probentemperatur.
Die Kurven fiir 50 pm und 25 pm Faserdurchmesser und in Freistrahlmessung sind auf die
maximale Emission des QP-Ensembles normiert, die Kurve fiir 9 ym Faserdurchmesser auf die
Emission der Hintergrunddotierung bei ca. 830 nm. b) Mikroskopaufnahme der Mesa innerhalb
der Goldapertur mit 10 pum Durchmesser. Die Position des Laserpunkts in Freistrahlmessung
und die mogliche Position der Glasfaser, die sich aus a) abschétzen lasst (< 5pum von der
zentral auf der Probe positionierten Mesa), ist jeweils durch einen skalengetreuen, roten Kreis
gekennzeichnet.

warten ist. Reduziert man den Kerndurchmesser auf 25 ym, verringert sich das Verhéltnis
von Hintergrund- zu QP-Emission, was fiir einen leichten Versatz der Apertur zum Rand
der Faser spricht. Die Mesa selbst scheint jedoch vollstandig unter der Faser zu liegen.
Anders sieht es bei einer weiteren Reduktion des Durchmessers zu 9 um aus. Es sind keine
QPe mehr sichtbar und auch die Hintergrundemission, die aufgesammelt werden kann, ist
stark reduziert. Man erkennt bei kurzen Wellenldngen bereits einen weiteren, unerwiinsch-
ten und deutlich ausgepragten Effekt, der auf die starke Laserintensitét zuriickzufiihren ist
und bei Wellenléngen unter 800 nm durch einen Langpassfilter unterdriickt wird. Hieraus
kann geschlossen werden, dass die Faser nicht mehr oberhalb der Mesa positioniert ist und
auch nur eine sehr geringe Uberlappung von Faser und Apertur erzielt wurde. Eine mégli-
che Position des Faserkerns oberhalb der Apertur ist in den entsprechenden Aufnahmen in
Abb. 6.4, b) gekennzeichnet. Die Abweichung wiirde demnach weniger als 5 um entspre-
chen, was einem GréBenfehler der gesamten Loffelstruktur nach dem Atzprozess von 0,2 %
entspricht. In den Mikroskopaufnahmen lésst sich erkennen, dass die Mesa nicht zentral in
der Apertur sitzt. Dies ist auf einen leichten Versatz von ca. 1,5 um der nachtraglich, durch

UV-Lithographie und Metallaufdampfung erzeugten Goldschicht zuriickzufithren und hat
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keinen Einfluss auf die Position der Mesa unterhalb des Glasfaserkerns. Der Versatz beruht

auf der Positionierung der Atzmaske per Augenmaf relativ zur Mesa.

6.2.2 Prazision der Klebeverbindung

Zunichst wird die Genauigkeit der freien Positionierung einer Glasfaser im Vergleich zur
selbstpositionierenden Steckverbindung untersucht. Hierfiir wird - analog zur Genauig-
keitsbestimmung im vorherigen Kapitel - eine kreisformige Probe mit einer zentral inner-
halb einer Apertur positionierten Mesa mit hoher QP-Dichte verwendet. Die hohe Dichte
ist notwendig, um bei Raumtemperatur, bei welcher die freie Positionierung der Faser
stattfinden muss, das Signal der Mesa vom geétzten Schreibfeld unterscheiden zu kénnen.
Fiir beide Faserkopplungsarten werden wieder drei Messungen mit unterschiedlichen Fa-
serkerndurchmessern (50 pm, 25 ym und 9 gm) unter Dauerstrichanregung mit konstan-
ter Leistung durchgefiihrt. Die resultierenden Spektren bei 5s Integrationszeit sind in
Abb. 6.5 zu sehen, wobei die Messdaten des Steckansatzes jeweils schwarz, der freien Fa-
serpositionierung jeweils rot gezeichnet sind. Es fallt auf, dass in allen sechs Spektren
am kurzwelligen Rand des Darstellungsbereichs ein Anstieg der Emission zu beobach-
ten ist. Dieser wird vom Laser hervorgerufen und dient als Referenz, um vergleichbare
Anregungsbedingungen gewahrleisten zu konnen. Generell ldsst sich feststellen, dass die
Intensitidt der Emission mit abnehmendem Faserdurchmesser sinkt, was auf den verlust-
reichen Ubergang von den kleineren Durchmessern auf eine zweite, 50 um dicke Glasfaser
und insbesondere auch auf die Reduktion der NA mit kleinerem Kerndurchmesser zu-
riickzufiihren ist (NAsoum = 0,22, NAgs,m ~ NAgum ~ 0,1). Im Detail erkennt man,
dass fiir die beiden kleineren Kerndurchmesser die eingesammelte Emission des QP-En-
sembles zwischen 900 nm und 1000 nm intensiver ist, was auf eine geringere Abweichung
der Position des Fasermittelpunktes zur optisch aktiven Struktur hindeutet. Einzig fir
die 50 pm dicke Glasfaser ist in diesem Spektralbereich keine Differenz zu erkennen, was
im Gegenzug heifit, dass offenbar die gesamte Struktur unter dem Faserkern positioniert
ist. Zuséatzlich wird beim grofiten Faserdurchmesser im selbstpositionierenden Ansatz eine
hohere Intensitit der unerwiinschten Substratemission um 870 nm beobachtet. Dies lasst
darauf schlielen, dass es die freie Positionierung auch erlaubt, einen vorteilhaften Versatz
zwischen Faserkern und Apertur zu erreichen, ohne Einbufien beim erwiinschten Signal der
Struktur hinnehmen zu miissen. Ferner bestétigen diese Beobachtungen, dass es sich beim
Intensitatsverlust der Messungen aus Abb. 6.4, a) tatsichlich um den Effekt eines Ver-
satzes zwischen Faserkern und Mesa handelt. Da es bei der manuellen Positionierung der
Faser moglich ist, auch mit dem kleinsten Kern die Emission der Struktur zu detektieren,

kann die stark verringerte Intensitét nicht nur durch héhere Verluste der Anregung und im
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Abbildung 6.5: Vergleich von Emissionsspektren einer fasergekoppelten QP-Struktur bei
Raumtemperatur unter Verwendung des selbstpositionierenden Steckansatzes (schwarz) und
bei freier Glasfaserpositionierung (rot) fiir verschiedene Faserkerndurchmesser: a) 50 um, b)
25 pm, ¢) 9 pm. Durch die hohere Genauigkeit bei der freien Positionierung der Glasfaser iiber
der aktiven Struktur bleibt die Emission des QP-Ensembles auch beim kleinsten Kerndurch-
messer sichtbar.

Messapparat bedingt sein. Auch eine schlechtere Einkopplung in die Glasfaser - beispiels-
weise wegen der niedrigeren NA - scheidet dadurch als Hauptursache aus. Diese Ergebnisse
attestieren dem Klebeansatz mit frei positionierbaren Komponenten, besonders im Hin-
blick auf eine wiinschenswerte, zukiinftige Ankopplung von monomodigen Glasfasern mit
noch kleineren Kerndurchmessern, klare Vorteile.

Betrachtet man die detektierbare Emission in der Faser iiber den relevanten Wellen-
langenbereich vor und nach dem Verkleben, kann man feststellen, dass die Einkopplung
in die Faser vom Expoxidkleber positiv beeinflusst wird. Die Verringerung der Grenzfla-
chenreflexionen fithrt bei der Struktur aus Abb. 6.5 zu einer um den Faktor 2,7 erhohten

integrierten Intensitiat bei Raumtemperatur.

6.2.3 Einzelphotonenemission fasergekoppelter Quantenpunktemitter

Zur Demonstration der Einzelphotonenemission eines fasergekoppelten QPes, wird eine
goldmaskierte Probe untersucht, welche mittels des Klebeansatzes mit einer Glasfaser ver-
bunden wurde. Die Probe hat eine InGaAs-QP-Schicht mit niedriger Dichte, welche auf
23 Bragg-Spiegelpaaren gewachsen wurde. Die Schreibfelder innerhalb der Goldaperturen
sind in diesem Falle nicht strukturiert und die Apertur wurde zuféllig ausgewéahlt. Es lie-
gen daher keine Daten zu einer Vorcharakterisierung mittels Freistrahlmessung vor. Die
mit einer 50 ym-Faser verbundene Probe ist in einem Flusskryostaten mit einer Kaltfin-

gertemperatur von 10 K montiert. Das Spektrum des untersuchten QPes ist in Abb. 6.6, a)
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zu sehen. Da der QP an eine mehrmodige Glasfaser gekoppelt ist, geht der Grofteil der
urspriinglichen Polarisation des emittierten Lichts innerhalb der Faser verloren. Anhand ei-
ner leistungsaufgelosten Messreihe (nicht gezeigt) lasst sich daher lediglich der exzitonische
Charakter der beiden dominanten Zusténde feststellen. Das abgebildete Spektrum selbst
ist unterhalb der Séttigung des dominanten Zustands aufgenommen (ca. 0,64 Iy ). Diese
Leistung stellt den Arbeitspunkt fiir die in Abb. 6.6, b) gezeigten Autokorrelationsmessun-
gen dar, welche um unkorrelierte Koinzidenzen durch die Dunkelzdhlrate der Detektoren
korrigiert wurden. Fiir die Messung im oberen Bildteil wurde die Emission in einen Doppel-
monochromator eingekoppelt, der den Transmissionsbereich um die zentrale Wellenlange
auf 99 pm Breite begrenzt. Die Anpassungsfunktion ergibt gr(fgnqemf(O) = 0,23 +0,19, was
klar den Einzelphotonencharakter der Emission verifiziert. Im Hinblick auf eine autark ope-
rierende Einzelphotonenemittereinheit ist es winschenswert, dass die Filterung der QP-
Emission nicht extern durch einen Monochromator, sondern bereits innerhalb der Emitte-
reinheit erfolgt. Dies ldsst sich durch kompakte Interferenz-Bandpassfilter erreichen, deren
Transmissionswellenlénge in einem gewissen Bereich durch Verkippen des Filters gegen die
Strahlrichtung variiert werden kann. Hierfiir ist es notwendig, die Emission aus der Faser
iiber eine kurze Freistrahlstrecke zu leiten, welche gegen Streulicht geschiitzt werden muss
und in die Emittereinheit integriert sein kann. Das Transmissionsprofil des verwendeten
Filters ist gaufiformig und weist eine Halbwertsbreite von 277 pm auf. Die Autokorrela-
tionsmessung an dem derart gefilterten Zustand ist im unteren Bildteil von Abb. 6.6, b)
gezeigt, wobei sich ein entfalteter g()(0)-Wert von 0,324 0,12 ergibt. Man erkennt anhand
der Darstellung, dass die Zeitkonstante des Antibunchings im Vergleich zu der Messung
mit dem Monochromator etwas grofler ist, was auf eine leicht geringere Anregung des
Emitters schlieBen ldsst (vgl. [Lou00b] und Simulationen in Abb. A.1). Quantitativ ldsst
sich dies jedoch nur bei Kenntnis der spontanen Rekombinationsrate vergleichen. Dass
der gemessene g(2)(0)—Wert trotz der nominell besseren Bedingungen bei Messung mit
dem Interferenz-Bandpassfilter grofler ist, lasst sich bei genauerer Betrachtung der Fil-
termethode verstehen. Durch die gaussférmige Filterung des Interferenzfilters wird die
Transmission - im Gegensatz zur Filterung mittels Monochromator - iiber einen grofie-
ren Wellenldngenbereich detektiert. Diese wird zwar um den Faktor der Normalverteilung
an der jeweiligen Wellenldnge abgeschwécht, ist aber bei der gegebenen Halbwertsbreite
nicht zu vernachlassigen, wodurch insgesamt mehr unkorrelierte Hintergrundemission Ag
aufgesammelt wird. Man kann das Verhéltnis p von Signal Ag zu detektierter Gesam-
temission fiir beide Fille aus dem Spektrum in Abb. 6.6, a) abschitzen. Es ergibt sich
Pmono = 0,96 und ppang = 0,92. Nach GI. 3.3 ldsst sich hiermit, unter Verwendung der

ermittelten, entfalteten g(2) (0)-Werte, auf den realen Einzelphotonencharakter der Quelle
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Abbildung 6.6: a) Spektrum eines fasergekoppelten Quantenpunkts in einer mehrmodigen
Glasfaser mit 50 yum Kerndurchmesser bei 10 K Probentemperatur. Der eingebettete Graph
zeigt eine Vergroferung des dominanten Zustands in halblogarithmischer Auftragung. Die
roten Flidchen deuten die auf das jeweilige Maximum normierte Transmissionsfunktion von
Monochromator (dunkel) und Interferenz-Bandpassfilter (hell) an. b) Photonenautokorrelation
des hellsten Zustands aus a) gemessen bei Filterung durch einen Doppelmonochromator (oben)
und einen Interferenzfilter (unten).

schliefien: g2 1(0) = 0,16 = 0,13 und g{> ; o (0) = 0,17 = 0,06. Die Werte weichen
nur marginal voneinander ab, was zu erwarten ist, da es sich in beiden Messungen um den
selben Emitter handelt.

Eine Abschétzung der Einkopplungseffizienz des Emitters in die Glasfaser ist aufgrund
der fehlenden Vorcharakterisierung des Zustands nicht méglich. Es lésst sich jedoch fest-
stellen, dass die mittlere Zahlrate der SPCMs von 1485 Hz bei Filterung durch den Dop-
pelmonochromator auf 8329 Hz bei Filterung mit einem Interferenzfilter ansteigt. Dies
lasst sich teilweise durch die zusétzlich transmittierte, unkorrelierte Hintergrundemission
erklaren. Aufgrund des nur leicht angestiegenen, gemessenen g(Q)(O)—Wertes bei einer né-
herungsweisen Versechsfachung der Detektionsraten lasst sich folgern, dass auch die QP-

Emission besser transmittiert wird. Dies ist vielversprechend hinsichtlich der Effizienz der

anvisierten, autark operierenden Einzelphotonenemittereinheit.

6.3 Elektrische Anregung

Um die Moglichkeiten der Faserkopplung von elektrisch angeregten QP-Strukturen zu un-
tersuchen, wurde eine Probe mit p-i-n-Schichtfolge und mehreren, zuféllig verteilten QP-
haltigen Strukturen von unterschiedlicher Gréfle im Mikrometerbereich verwendet. Die

Strukturen sind groffflichig mittels des in Kap. 4.4.1 beschriebenen Prozesses kontaktiert.
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Eine dieser Strukturen wurde, wie zuvor beschrieben, bei Raumtemperatur an eine Glasfa-
ser mit 50 um Kerndurchmesser geklebt. Da es sich um eine Probe fiir eine Machbarkeits-
studie handelt, befinden sich hierauf keine Orientierungshilfen fiir die Faserpositionierung,
weshalb die verklebte Struktur zuféllig ausgewéhlt werden muss, was wiederum einen Vor-
her-Nachher-Vergleich ausschliefit. Die Intensitétsverteilung der Elektrolumineszenz in der
Umgebung der ausgesuchten Struktur ist in Abb. 6.7, a) zu sehen. Diese Messung wur-
de vor dem Verkleben der Struktur durch mé&anderférmiges Verschieben der Glasfaser
iiber die Probenoberfliche mittels einer Piezobiithne bei Raumtemperatur und unter un-
gefilterter Detektion der Emission mit einem SPCM durchgefithrt. Auf eine Umsetzung
der elektrischen Kontaktierung und Faserkopplung unter Verwendung des Steckansatzes
wurde im Rahmen dieser Arbeit verzichtet, da der Entwicklung bei der zu erwartenden
Positioniergenauigkeit ein unverhéltnisméafliger Zeit- und Materialeinsatz gegeniibersteht.

Abb. 6.7, b) zeigt vergleichend das Spektrum der gekoppelten Struktur fiir optische
(schwarz) und elektrische Anregung (rot). Man erkennt drei Komponenten, die zum Spek-
trum beitragen, wobei nur die, die bei elektrischer Anregung zu sehen ist (Benetzungs-
schicht um 880 nm) tatséchlich von der gesuchten Struktur stammt. Im optisch angeregten
Spektrum, welches bei kleiner Vorwartsspannung zur Erzeugung des Flachbandfalls aufge-
nommen wurde, ist hauptsachlich die Emission des dotierten Substrats, welches iiber die
gesamte Querschnittsfliche der Glasfaser angeregt wird, zu erkennen. Die Anregungsleis-
tung wurde so gewahlt, dass die Intensitdt bei der Wellenldnge der Benetzungsschicht in
beiden Spektren identisch ist. Der direkte Vergleich zeigt deutlich den Vorteil, den die elek-
trische Anregung in diesem Faserkopplungsschema bietet: Man erkennt die reine Emission
der Struktur, welche bei optischer Anregung nahezu komplett durch unerwiinschte, strah-
lende Rekombination im Substrat maskiert wird. Dies ist besonders wichtig, wenn man
an die Detektion einzelner Photonen aus einem QP denkt, deren Qualitédt stark von der
Unterdriickung der Hintergrundemission abhéngt (vgl. Kap 6.2.3). Betrachtet man die EL
bei niedrigerem Stromfluss und 60 s Integrationszeit, dargestellt im Einschub von Abb. 6.7,
so lassen sich am niederenergetischen Ausldufer der Benetzungsschicht diskrete Zustdnde
ausmachen, welche auf lokal beschrankte Dickefluktuationen innerhalb der Benetzungs-
schicht (auch als natiirliche QPe bezeichnet [Zre94]) zurtickzufiihren sind. Zwar ist von
diesen - analog zu absichtlich hergestellten QPen - Einzelphotonenemission zu erwarten,
aufgrund der geringen Intensitit ist eine Priifung der Photonenstatistik tiber Photonen-

Korrelationsspektroskopie jedoch unmoglich.
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Abbildung 6.7: a) Ungefilterte Intensitétsverteilung einer elektrisch angeregten Probe, ge-
messen durch eine positionierbare 50 pm-Glasfaser mit einem unmittelbar daran angeschlos-
senen Einzelphotonendetektor bei Raumtemperatur. b) Photo- (schwarz) und Elektrolumi-
neszenzspektrum (rot) der intensiv leuchtenden Struktur in a) nach der Faserkopplung durch
Verkleben von Glasfaser und Probe. Der eingebettete Graph zeigt eine Vergroferung, auf-
genommen mit 60s Integrationszeit, in welcher die Elektrolumineszenz diskreter Zustdnde
innerhalb der Benetzungsschicht zu erkennen sind.
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7 Plug-and-Play-Einzelphotonenemitter-

Demonstrator

Im Rahmen dieses Kapitels werden die bisher prasentierten Ergebnisse kombiniert, um eine
autarke, kiltemittelunabhéngige Einzelphotonenemittereinheit zu realisieren. Hierfiir wird
zunachst das allgemeine Konzept des Demonstrators anhand seines Aufbaus dargelegt.
Anschlielend wird in Kap. 7.2 die erstmalige, direkte Kopplung einer deterministisch tiber
KLL hergestellten Einzel-QP-Struktur an eine mehrmodige Glasfaser demonstriert. Diese
Quelle ist in den Demonstrator integriert, welcher auf einem der zuvor beschriebenen
Stirlingkiihler basiert. Schliefilich werden Einzelphotonenmessungen sowie Langzeittests
an der fasergekoppelten Emission des Demonstrators durchgefiihrt, welche das Potenzial

dieses Ansatzes klar unterstreichen.

7.1 Aufbau des Demonstrators

Eine autark operierende Einzelphotonenemittereinheit sollte alle Gerédte und Bauteile, die
zur Erzeugung, Nutzbarmachung und zum Nachweis von nicht-klassischem Licht notwen-
dig sind in einem mobilen Aufbau vereinen. Fiir den Betrieb wird idealerweise lediglich
Strom und zur Vorbereitung des Kryostaten eine Vakuumpumpe benoétigt, die im Betrieb
der Emittereinheit abgeschaltet und entfernt werden kann. Der im Rahmen dieser Ar-
beit entwickelte Demonstrator basiert auf einem Tisch-hohen 19”-Messrack auf Rollen,
in welchem alle notigen Komponenten untergebracht sind (siehe Abb. 7.1, a)). Das Herz-
stiick bildet hierbei ein kompakter, luftgekiihlter und vibrationsgeddmpfter Stirlingkiihler
(Sunpower CryoTel GT AVC, siehe Kap. 5.2), auf dessen Kaltfinger der fasergekoppelte
Einzelphotonenemitter bei 40 K betrieben wird (siehe Kap. 5.3). Um den Kaltfinger her-
um befindet sich eine Vakuumkammer mit Glasfaser- und Stromdurchfithrungen, sowie
einem Anschluss fir eine externe Vakuumpumpe. Der Kryostat findet in einem Schubfach
Platz, in welchem die angeschlossenen Glasfasern vor Lichteinstrahlung von auflen ge-
schiitzt sind und welches bei Bedarf leichten Zugang zum Kryostaten gewéhrleistet (siehe
Abb. 7.1, b)). Fiir eine zur Abfuhr der Abwérme des Kiihlers ausreichende Luftzirkulation
innerhalb des Schubfachs sind oberhalb und hinter den Kiihlrippen des Stirlingkiihlers
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Abbildung 7.1: Bilder der Einzelphotonenemittereinheit. a) Gesamtes Messrack mit Steue-
rungsrechner, Eingabegeriten, Einlegeboden fiir Netzteile und notwendige Elektronik sowie
der integrierten Einzelphotonenemittereinheit (rote Markierung). b) Innenleben der Einzelpho-
tonenemittereinheit mit relevanten Bauteilen, die zur autarken Erzeugung und Messung ein-
zelner Photonen bendtigt werden.

Liifter installiert. Ebenfalls in das Schubfach integriert sind Strahlteiler und Optiken, u.a.
ein Bandpassfilter zur benutzerfreundlichen Filterung der Emission (hier nicht gezeigt),
sowie Einzelphotonendetektoren zur Messung der Photonenstatistik. An der Riickseite des
Einschubs befinden sich entsprechend zwei optische Ausgénge (gefilterte und ungefilterte
Emission), zwei optische Eingénge (optische Anregung des Emitters und HBT-Messauf-
bau), zwei elektrische Ausgidnge (Signal der Einzelphotonendetektoren, optional direkt
mit einer integrierten Zahlelektronik verbunden) sowie ein elektrischer Eingang (elektri-
sche Anregung des Emitters, optional mit einem integrierten Pulsgenerator verbunden).
Ferner befinden sich hier auch Durchfithrungen fiir die Steuerelektronik und Netzteile, wel-
che zusammen mit einem kompakten, fasergekoppelten Laser und/oder einem elektrischen
Pulsgenerator auf einer separaten Einschubebene Platz finden. Fiir die Ansteuerung von
Stirlingkiihler, Pulsgenerator und Messelektronik iiber ein spezielles LabView-Softwarein-
terface ist ein Computer im Messrack verbaut. Die Oberseite des mobilen Messracks wird
fiir die Ein- und Ausgabegerite genutzt.

Fiir die im Folgenden beschriebenen Messungen wurden bereits alle Komponenten zur
Erzeugung der optisch angeregten, einzelnen Photonen in das beschriebene Messrack inte-
griert, ebenso wie die Ansteuerung durch den Computer. Lediglich die spektrale Filterung
und die Detektion der QP-Emission wurden mittels des in Kap. 3.1.2 beschriebenen ex-

ternen Messaufbaus durchgefiihrt.
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7.2 Betrieb des Demonstrators

Im Hinblick auf den Einsatz einer Einzelphotonenemittereinheit in weiterfithrenden Expe-
rimenten oder Anwendungen ist es notwendig die Emissionseigenschaften der Quelle vor
ihrer Integration in das Gerét zu evaluieren. Deshalb wird hier der in Kap. 6.1.2 dargelegte
Prozess genutzt, um erstmals eine monolithisch integrierte, deterministisch positionierte
Mikrolinse an eine mehrmodige Glasfaser mit 50 um Kerndurchmesser zu koppeln. Dies
ermoOglicht die vorherige Selektion eines geeigneten QPes sowie die Erhéhung der Auskop-

peleffizienz im Vergleich zum planaren Material auf bis zu 29 % (vergleiche Kap. 4.3.2).

Spektrale Eigenschaften

Fir die spektrale Analyse der Emission wird der Ausgangsport des Demonstrators, analog
zu den Messungen in Kap. 6.2, iiber eine weitere mehrmodige Glasfaser an den externen
Messaufbau angeschlossen. Die Spektren der Vorcharakterisierung im Freistrahlmessauf-
bau und Messung der fasergekoppelten Struktur im Demonstrator sind in Abb. 7.2, a) ver-
gleichend dargestellt. Die Probentemperatur betrigt 30 K (Freistrahl) bzw. 34 K (Stirling).
Angeregt wird der QP in beiden Féllen mit einem Dauerstrichlaser bei einer Wellenlédnge
von 671 nm. Man erkennt in der fasergekoppelten Messung (rote Linie), welche fiir die Dar-
stellung um 4,8 nm rotverschoben wurde, deutlich die Signatur des zuvor in der Freistrahl-
messung charakterisierten QPs (schwarze Linie). Die Abweichungen der Bindungsenergien
liegen lediglich zwischen 3% und 6 %. Die Diskrepanz in der Emissionsenergie von 4,8 nm
lasst sich durch eine Verspannung des Linsenmaterials und des QPes durch den verwen-
deten Zweikomponenten-Epoxidkleber erkldren. Das gleiche Verhalten der QP-Emission
wird auch beim Aufbringen von Immersionslinsen beobachtet [Sarl7]. Die Verspannung
kann zum einen beim Aushérten des Klebers durch die Kontraktion des Epoxids wahrend
der chemischen Reaktion, zum anderen aber auch beim Abkiihlen der gekoppelten Probe
wegen der unterschiedlichen Ausdehnungskoeffizienten zustande kommen. Der Effekt wére
dann analog zu absichtlich herbeigefiihrten Verspannungen zur Wellenldngenkontrolle zu
betrachten, wie sie beispielsweise durch piezoelektrische Effekte erzielt werden [Dinl0).
Durch die Verspannung wird die Grofle des QPes gedndert, wobei eine Kompression zu
einer Verschiebung der QP-Niveaus zu grofleren Energien fiihrt, wie in diesem Fall be-
obachtet. Zusétzlich zur Energieverschiebung wird in der fasergekoppelten Messung auch
deutlich weniger Emission detektiert. Beim X~ und XX beobachtet man eine Verringe-
rung integrierten Emissionsintensitat um 90 %. Geht man, wie zuvor beschrieben, von
Verspannungen am Ort des QPes aus, ist es vorstellbar, dass es zu einer Reduktion des

Uberlapps der Wellenfunktionen von Elektronen und Léchern im QP-Potenzial kommt.
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Abbildung 7.2: a) Vergleich von Spektren in Freistrahl- (schwarz) und fasergekoppelter Mes-
sung im Demonstrator (rot) unter nicht-resonanter Dauerstrichanregung. Die fasergekoppelten
Daten sind zur besseren Vergleichbarkeit um 4,8 nm rotverschoben. b) und ¢) Photonenauto-
korrelationsmessungen am ungeladenen Exziton des fasergekoppelten QPs im Demonstrator
unter kontinuierlicher (b) und gepulster Anregung bei 10 MHz Wiederholrate (c). Die ermittel-

ten, entfalteten g(?)(0)-Werte betragen géilf’kont(O) = (0,11f8:}§) und géiif’puls(O) < 0,28. Der

jeweilige obere Bildteil Graph zeigt die selben Daten wie der Hauptgraph tiber einen gréfleren
Achsenabschnitt.

Diese Reduktion wiirde eine erhchte Lebensdauer der exzitonischen Komplexe und damit
eine verringerte Intensitdt unter kontinuierlicher Anregung mit sich bringen. Des Weiteren
kann die verringerte gemessene Intensitdt auch extern bedingt sein. Zum einen koénnte
man sie auf die Fehlanpassung der Numerischen Apertur von Objektiv (NA = 0,4) und
Glasfaser (NA = 0,2) zurtickfithren. Simulationen zeigen, dass hier je nach Linsenform
eine Verringerung der Lichteinkopplung zwischen 35 % und 80 % zu erwarten ist [Gsc15b].
Um diesem Effekt vorzubeugen, konnte die Vorcharakterisierung zukiinftig mit einem Ob-
jektiv mit der NA der zu verwendenden Glasfasern durchgefiihrt werden oder man ver-
wendet im Klebeprozess eine Faser mit hoherer Einkoppeleffizienz, wie sie beispielsweise
durch aufgedruckte Linsensysteme erzielt werden kann [Gis16]. Ferner kann der Intensi-
tatsunterschied aus den abweichenden Verlusten innerhalb des Strahlengangs der beiden
Messungen hervorgehen. Betrachtet man die theoretische Transmission bis zum Eingangs-
spalt des Monochromators, ab welchem der Pfad identisch ist, so erwartet man allerdings
keine signifikante Differenz. Die Transmissionswerte liegen bei 31 % (Freistrahl) und 36 %
(Faser), was fiir eine hohere detektierte Leistung aus der fasergekoppelten Quelle sprechen
wiirde. Eine weitere Unsicherheit ist die Position der Faser relativ zur Struktur. Wie bereits
zuvor diskutiert (vergleiche Kap. 6.2), ist der laterale Versatz, der durch das Aushérten
des Klebers entstehen kann, bei Fasern mit einem Kerndurchmesser von 50 pym irrelevant.

2D-Simulationen des rotationssymmetrischen Problems mit der Simulationssoftware JCM-
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Suite zeigen jedoch, dass ein vertikaler Abstand zwischen Linse und Glasfaser von 150 ym
bereits zu einer Reduktion der in die Faser eingekoppelten Leistung von tiber 60 % fiihrt.
Da dieser Abstand lediglich indirekt iiber die Intensitét des eingesammelten Lichts bei
Raumtemperatur eingestellt wird (siehe Kap. 6.1.2), ist hier die groite Unsicherheit zu

erwarten.

Einzelphotonenemission

Der Nachweis der Einzelphotonenemission aus dem Glasfaserausgang des Demonstrators
findet - analog zur spektralen Charakterisierung - ebenfalls mittels des externen Messauf-
baus statt. Die spektrale Filterung des ungeladenen Exzitons wird durch einen Doppelmo-
nochromator mit einer Filterbreite von 101 pm erreicht. Die Ergebnisse der Autokorrela-
tionsmessungen unter Dauerstrich- sowie gepulster Anregung sind in Abb. 7.2, b) und ¢)
dargestellt. Die Anregungswellenldnge betrdgt in beiden Féllen 659 nm. Die Temperatur
der Probe liegt zwischen 35 K und 38 K. Die Messung unter Dauerstrichanregung zeigt ein
ausgepragtes Antibunching. Aus der Anpassungsfunktion (rote Linie: gefaltete Anpassung;
blaue, gestrichelte Linie: entfaltete Anpassung) lésst sich géiif(O) = (O,llfgﬁ) und die
Zeitkonstante Tyont = (0,60 £ 0,17) ns ermitteln, womit klar der Nachweis von Einzelphoto-
nenemission erbracht ist. Der grofle Fehler der Parameter ist dabei auf die vergleichsweise
geringe Statistik der Messung zuriickzufithren, welche durch die geringe Intensitit der QP-
Emission in der Glasfaser bedingt ist. Im oberen Graphen in Abb. 7.2, ¢) erkennt man
die fiir eine gepulste Autokorrelationsmessung charakteristischen Maxima im Abstand von
100 ns, was einer Wiederholrate von 100 MHz entspricht. Hierbei ist die Auspragung des
Pulses bei 7 = 0 nicht so gering, wie es der unter Dauerstrichanregung ermittelte g(? (0)-
Wert suggeriert. Man kann im Hauptgraphen des Bildteils erkennen, dass stattdessen
ein Antibunching innerhalb des Null-Pulses existiert. Wie zuvor schon beschrieben (vgl.
Kap. 4.3.2), ist diese Form wahrscheinlich auf eine mehrmalige Anregung des Zustandes
innerhalb eines Anregungspulses des Lasers zuriickzufithren. Die Vermutung einer Mehr-
fachanregung wird durch die Beobachtung gestiitzt, dass der g(® (0)-Wert (géilf(()) < 0,28)
und die Zeitkonstante des Antibunchings (7pus = (0,68 = 0,27) ns) innerhalb der Unsicher-
heiten mit den Werten der Messung unter Dauerstrichanregung iibereinstimmen. Hierbei
ist jedoch zu beriicksichtigen, dass diese Zeitkonstante sowohl von der Lebensdauer des
Zustandes als auch von einer Anregungszeitkonstanten abhéangt [Mic00a, Lou0OOb], wobei
die kleinere Konstante die Form dominiert. Eine schnelle Wiederbesetzung des Zustands
kann daher eine lange Lebensdauer maskieren (vergleiche Simulationen in Anhang A). Auf-
fallig bei dieser Autokorrelationsmessung ist die relativ grofie Zeitkonstante der Pulsflan-

ken 7,5 = 31,6 ns, welche sich besonders auf technische Anwendungen - beispielsweise in
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der Quantenkryptographie - nachteilig auswirkt, da aufeinanderfolgende Photonen zeitlich
nicht mehr optimal voneinander zu trennen sind. Berticksichtigt man, dass durch den nicht
resonanten, an eine mehrmodige Glasfaser gekoppelten Laser ein Probenvolumen angeregt
wird, welches grof3 im Vergleich zu der QP-Mikrolinse ist, kann man annehmen, dass freie
Ladungstriager, welche in mehreren Mikrometern Entfernung vom QP generiert wurden,
noch nach einigen Nanosekunden eine Wiederbesetzung des QPes bewirken kénnen. Da
Ladungstrager auch an der Bandkante rekombinieren, wiirde die Anregungswahrschein-
lichkeit mit der Zeit deutlich abnehmen. Nach diesen Uberlegungen wiirde eine Anregung
in die Benetzungsschicht, welche nur innerhalb der Mikrolinse vorhanden ist, eine deutliche
Verringerung der Zeitkonstanten mit sich bringen. Um dies zu untersuchen wird ein ge-
pulster Laser mit einer Wellenlénge von 855 nm verwendet. Die Messungen werden an einer
anderen QP-Mikrolinse durchgefiihrt, da nicht alle - insbesondere die zuvor untersuchte
Linse - bei Anregung mit dieser Wellenldnge Emission zeigen. Das beobachtete Spektrum
ist in Abb. 7.3, a) zu sehen. Man erkennt drei klar getrennte QP-Zusténde, jedoch mit
signifikanter Hintergrundemission der Benetzungsschicht, welche durch die gewahlte Anre-
gungsart besonders hervortritt. Der fiir die folgenden Messungen durch einen Doppelmo-
nochromator gefilterte Spektralbereich ist farblich markiert. Der Quotient aus QP-Signal
und Gesamtemission in diesem Bereich betragt p = As 0,612. Abb. 7.3, b) zeigt den

Ants
Vergleich der zeitaufgelosten PL-Messungen unter Anregung tiber die Bandliicke (schwarz)

und in die Benetzungsschicht (rot). Man beobachtet eine deutliche Reduktion sowohl der
Abklingzeitkonstanten von 7g59 nm = (3,75 + 0,44) ns zu 7855 nm = (0,89 £ 0,02) ns als auch
der Anregungspulsweite von wegsgnm = (2,98 £ 0,14) ns zu wgssnm = (1,07 £ 0,03) ns (un-
ter Annahme einer iiber die Pulsweite zeitlich konstanten Anregung, s. Kap. 3.2). Diese
Beobachtung stiitzt die zuvor diskutierte Hypothese. Die Verkiirzung der Zeitkonstanten
macht sich auch in der Autokorrelationsmessung (siehe Abb. 7.3, ¢)) bemerkbar, in welcher
nun klar zu trennende Pulse mit einer Wiederholrate von 80 MHz zu erkennen sind. Da
der Puls bei 7 = 0 keine Anzeichen von Mehrfachbesetzungsprozessen zeigt, wurde eine
einfache Anpassungsfunktion gewdhlt aus der ein Flachenverhéltnis ﬁ:—;g = (0,57 £0,05)
hervorgeht. Dieser Wert liegt an der Grenze zur Einzelphotonenemission und wird maf-
geblich durch das Signal-zu-Hintergrund-Verhéltnis begrenzt. Beriicksichtigt man dieses
nach Gl. 3.3, l4sst sich unter Annahme eines idealen Einzelphotonenemitters ein erwarteter
g (0)-Wert von 0,625 berechnen, welcher im Rahmen des Fehlers mit dem gemessenen

Flachenverhéltnis iibereinstimmt.
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Abbildung 7.3: a) Spektrum einer fasergekoppelten, deterministischen Quantenpunkt-Mi-
krolinse im Demonstrator unter gepulster Anregung in die Benetzungsschicht. Die farblichen
Markierungen verdeutlichen das Singal-zu-Hintergrund-Verhéltnis des in b) bis d) untersuch-
ten Zustands. b) Zeitaufgeloste Photolumineszenzmessungen unter Anregung tiber die Band-
liicke (schwarz) und in die Benetzungsschicht (rot). ¢) Gepulste Autokorrelationsmessung unter
Anregung in die Benetzungsschicht mit einer Wiederholrate von 80 MHz tiber 100 h Messzeit.
Die rote Anpassungsfunktion ergibt das Fliachenverhéltnis ﬁ“o = (0,57 £0,05). d) Zahlraten

0

der Einzelphotonendetektoren wiahrend der Autokorrelationsmessung.

Emissionsstabilitat

Einer der wichtigsten Punkte fiir eine praktische Einzelphotonenemittereinheit ist die Sta-
bilitét des optischen Ausgangssignals. Im Idealfall sollte sich dieses, innerhalb eines Kiihl-
zyklus nicht mehr &ndern, nachdem das Gerét seine Arbeitstemperatur erreicht hat. Aber
auch iiber mehrere Kiihlzyklen hinweg sollte die Stabilitdt garantiert sein. Um ersteres
zu prifen, ist in Abb. 7.3, d) die Zahlrate der Einzelphotonendetektoren wahrend der
100 h Korrelationsmessung abgebildet. Wichtig ist hierbei, dass die Messung ohne jegliche
Eingriffe durch den Benutzer wahrend der Messzeit durchgefiihrt wurde. Die Detektions-
raten liegen im Mittel bei (391 £+ 73) Hz bzw. (329 £ 59) Hz. Eine lineare Anpassung an
die Messdaten (nicht dargestellt) ergibt, dass die summierte Zéhlrate im Durchschnitt
um 0,2 % steigt. Dieser minimale Anstieg kann durch externe Faktoren, wie beispielswei-
se eine Anderung der Raumtemperatur oder der Laserleistung wihrend der Messdauer,

verursacht werden. Abb. 7.4 zeigt Messungen zur Stabilitdt der Emissionseigenschaften
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iiber 11 aufeinanderfolgende Kiihlzyklen hinweg. Bei jedem Zyklus wird der Stirlingkiihler
zunachst fiir eine halbe Stunde mit einer konstanten Eingangsleistung von 110 W betrie-
ben, sodass sich der QP-Emitter von Raumtemperatur auf etwa 38 K abkiihlt und sich das
System thermisch stabilisieren kann. Anschlieflend wird die Kaltfingertemperatur durch
die interne PID-Regelung auf 40 K eingestellt und fiir zehn Minuten konstant gehalten.
Am Ende der zehn Minuten wird ein Spektrum des Emitters aufgenommen (Integrati-
onszeit: 1s) und der Zyklus endet mit dem Abschalten des Kiihlers. Der folgende Zyklus
wird automatisch gestartet, sobald das System wieder eine Temperatur von 290 K erreicht
hat (Dauer: circa 6h). Fur die Anregung des QPes wurde ein gepulster, fasergekoppelter
Laser bei einer Wellenldnge von 659 nm verwendet. Das erste und das letzte Spektrum
der Serie sind in Abb. 7.4, a) dargestellt. Man erkennt, dass das letzte Spektrum, bis auf
eine leichte Variation der Intensitdten einzelner Zusténde, keine sichtbare Degradation der
Emissionsqualitiat aufweist. Statistisch betrachtet (siehe Abb. 7.4, b)) schwankt die inte-
grierte Intensitit der drei hellsten Zustidnde zwischen 10 % und 14 % zwischen den einzel-
nen Kihlzyklen. Betrachtet man diese Schwankung in der Intensitdt in Abhangigkeit vom
Kihlzyklus (siehe Abb. 7.4, ¢)), lésst sich zunéchst kein eindeutiger Trend feststellen. Man
beobachtet allerdings, dass sich die Intensitdten der zwei dominanten, identifizierten ex-
zitonischen Zustéinde (X, XT) antizyklisch zueinander verhalten. Diese Beobachtung lisst
sich durch eine Verdnderung des Potenzials in der Umgebung des QPes wihrend des Auf-
warmens und Abkiihlens erklaren. Je nach Besetzung zuféllig vorhandener, angrenzender
Ladungstriagerfallen wird entweder ein geladener oder der ungeladene Zustand bevorzugt
ausgebildet. Diese Vermutung wird durch die Tatsache gestiitzt, dass die Summe der drei
exzitonischen Intensitéten (orange Datenpunkte) eine deutlich reduzierte Standardabwei-
chung von lediglich 2% des Mittelwerts aufweist. Man kann ferner feststellen, dass die
summierte Intensitét eine Steigung von —0,3 % pro Zyklus aufweist. Dieses ldsst sich nicht
eindeutig auf eine Degradation der Glasfaserkopplung oder des Emitters zuriickfithren,
da eine zeitliche Dejustage Demonstrator-externer, optischer Komponenten - beispiels-
weise durch langsame Temperaturdnderungen der Umgebung - oder auch eine langsame
Schwankung in der Anregungsleistung nicht auszuschlieen sind. Dies konnte in zukunfti-
gen Experimenten nachgewiesen werden, indem die Laserleistung extern iiberwacht wird,
zum Beispiel durch Abgreifen eines Teils der Leistung mittels eines Faserstrahlteilers und
eines Leistungsmessgeréts. Zuséatzlich miisste auch vor jedem Messpunkt der Strahlengang
in und durch den Monochromator auf maximale Intensitdt am Detektor nachjustiert wer-
den. Ein wichtiger Punkt, der ebenfalls darauf hinweist, dass die Verbindung von Faser
und Quantenpunkt durch die Temperaturdnderungen nicht beeinflusst wird, ist dass sich

die Bindungsenergien der Zustédnde nicht &ndern. In Abb. 7.4, d) ist zwar zu erkennen,
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Abbildung 7.4: Messungen zur Emissionsstabilitéit iiber 11 Kiihlzyklen von 290 K auf 40 K.
a) Vergleich des ersten und des letzten aufgenommenen Spektrums. b) Statistische Auswertung
der integrierten Intensitdten der einzelnen Zustédnde. Die Standardabweichung vom Mittelwert
liegt fir alle Zustéande zwischen 10 % und 14 %. c) Zeitliche Analyse der integrierten Intensitét
der Zustdnde. Summiert man die Intensitéit der exzitonischen Zustéinde (orange Datenpunkte),
reduziert sich die Standardabweichung auf 2%. d) Zeitliche Analyse der Zentralwellenlédnge
der einzelnen Zustédnde.

dass sich die Wellenlénge der Zustidnde im Bereich weniger hundert Picometer &ndert,
dies ist jedoch erfahrungsgemaf fiir QPe in diesem Materialsystem nicht uniiblich. Zudem
verlduft die Anderung fiir alle Linien parallel, sodass die Abweichung der Wellenléingen-
differenz zwischen den Zusténden kleiner als 0,4 % bleibt. Es ist daher anzunehmen, dass
die Gitterverspannung am Ort des QPes, welche durch das Epoxid zwischen Linse und
Faser eingebracht werden kann, iiber die Zyklen nicht variiert. Eine solche Anderung der
Verspannung wiirde in den meisten Fillen auch eine Anderung der Bindungsenergien her-
vorrufen.

Zusammenfassend konnte gezeigt werden, dass der Ansatz fasergekoppelte, determinis-
tische QP-Mikrolinsen in eine autark operierende Kiihleinheit zu integrieren hinsichtlich
der Qualitdt und der Stabilitdt der Einzelphotonenemission sehr vielversprechend ist. In

Kombination mit optischer Anregung unterhalb der Bandliicke des Matrixmaterials sind
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signifikante Verbesserungen der optischen Eigenschaften zu erwarten. Hier wéren wei-
terfiihrende Untersuchungen - besonders unter quasi- bzw. strikt-resonanter Anregung -

interessant und wichtig.
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8 Ergebnisse und Ausblick

Zukunftige Kommunikations- und Informationstechnologien werden unweigerlich in das
Quantenregime vordringen [Chul4|, was die kommerzielle Urbarmachung von Quante-
nemittern und deren Praxistauglichkeit erfordert. Daher wurde im Rahmen dieser Arbeit
eine kompakte, autark operierende Einzelphotonenemittereinheit demonstriert, welche be-
nutzerfreundlich unabhéngig von einer lokalen Kaltemittelversorgung arbeitet und somit

Einsatzgebiete fernab von hochspezialisierten Laboren ertffnet.

Es wurde hierfiir zunéchst gezeigt, dass sich optisch angeregte, deterministisch mittels
in-situ KLL hergestellte QP-Mikrolinsen als ideale Quellen erwiesen haben, wobei auch
Bauteile mit vergrabenem Verspannungszentrum und Mikrosdulenresonatoren untersucht
wurden. Mittels optischer Anregung durch einen modenarretierten VECSEL konnte eine
Rekord-Einzelphotonenrate von 139 MHz demonstriert werden, was einem npgg von 29 %
entspricht. Der bei dieser Messung erzielte ¢(2)(0)-Wert lag bei 0,05. Strukturelle Vorteile
dieser Emitter sind die mechanisch stabile Form, die gerichtete Emission und die hohe
Ausbeute an qualitativ hochwertigen Bauteilen (89 %), welche die optimalen Vorausset-
zungen fiir eine Faserkopplung bieten. Der letztgenannte Punkt ist der hohen Auflésung
des deterministischen Herstellungsprozesses zu verdanken und ist besonders fiir die in-
dustrielle Verwertung dieser Bauteile relevant. Zusétzlich wurde ein Ansatz fiir elektrisch
kontaktierte QP-Mikrolinsen vorgestellt und erste, vielversprechende Untersuchungen an
ihnen durchgefithrt. Hierbei wurde unter anderem die Einzelphotonenemission aus diesen

Bauteilen bei 1 GHz Repetitionsrate demonstriert.

Um zu demonstrieren, dass QP-Emission unabhéngig von einer lokalen Kéltemittelver-
sorgung moglich ist, wurden Teststrukturen mit einzelnen QPen erstmalig bei Kiihlung
durch einen Stirling-Kiihler charakterisiert. Es konnte dabei gezeigt werden, dass sich die
Emission hinsichtlich der Einzelphotonenqualitdt nicht von der Emission unter konven-
tioneller Helium-Fluss-Kiihlung unterscheidet. Diese einfachen Strukturen zeigten bereits
sehr gute g(2)(0)—Werte von 0,03 unter Helium- und 0,04 unter Stirlingkiihlung, was auch
belegt, dass die erreichbare Endtemperatur des Stirlingkiihlers von knapp unter 29 K fiir

eine Erzeugung einzelner Photonen durch InGaAs-QPe gut geeignet ist.
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Da eine autarke Einzelphotonenemittereinheit im Idealfall keine beweglichen Optiken
enthalten sollte, um eine Justage vor der Inbetriebnahme tberfliissig zu machen und da-
mit eine breitere Nutzergruppe zu erschlielen, war es notwendig, Faserkopplungsansétze
fiir QP-Emitter zu untersuchen. Es wurden hier zunéchst zwei Ansétze verfolgt und deren
praktische Umsetzung sowie die Ausrichtungsgenauigkeit auf die Probe gestellt. Es konnte
gezeigt werden, dass der Ansatz des Positionierens und Verklebens bei Raumtemperatur
einem selbstpositionierenden Steckansatz in beiden Aspekten zu bevorzugen ist. Die Un-
genauigkeit bei der Positionierung wurde durch Verwendung von mehrmodigen Fasern mit
unterschiedlichen Kerndurchmessern auf weniger als 5 ym abgeschétzt. An einer Teststruk-
tur konnte ferner die Filterung einer einzelnen Spektrallinie eines fasergekoppelten QPes
durch einen Bandpassfilter realisiert sowie der Einzelphotonencharakter dieser Emission

(9 (0) = 0,32) nachgewiesen werden.

Final wurden alle zuvor erzielten Ergebnisse in einem Demonstrationsgerat kombiniert
und die Tauglichkeit des Gesamtansatzes damit gepriift. Die Einzelphotonenemittereinheit
wurde in eine Schublade eines Tisch-hohen Messracks integriert und benétigt, nach initia-
lem Evakuieren der Vakuumkammer, lediglich Strom als Betriebsmittel. Zur Steuerung
des Systems wurden zusétzlich ein Computer mit Nutzerinterface sowie alle nétigen Netz-
teile und ein Anregungslaser in das Messrack eingebaut. Als Quelle kommen erstmalig
fasergekoppelte, deterministisch prozessierte QP-Strukturen - hier die zuvor présentier-
ten Mikrolinsen - zum Einsatz. Da ein besonders kompakter Kiihler verwendet werden
muss, liegt die erreichbare Arbeitstemperatur der Probe bei 35 K bis 40 K. Unter Verwen-
dung eines Anregungslasers bei 671 nm konnte bereits Einzelphotonenemission mit g(®) (0)-
Werten von 0,11 unter kontinuierlicher und 0,28 unter gepulster Anregung bei externer
Filterung erzielt werden. Eine besonders lange Zeitkonstante in der gepulsten Autokorrela-
tionsmessung konnte durch Verwendung der Anregung in die Benetzungsschicht umgangen
und um 0,76 % reduziert werden. AbschlieBend wurde die Langzeit und Zyklenstabilitét
der Einzelphotonenemittereinheit untersucht. Hierfiir wurde eine Langzeitautokorrelati-
onsmessung iiber 100h ohne Eingriff des Nutzers wéihrend der Messung durchgefiihrt,
wobei sogar ein leichter Anstieg der Detektionsraten zu verzeichnen war. Der g(?) (0)-Wert
lag, bedingt durch den relativ starken Hintergrund, bei 0,57. Anhand der spektralen Cha-
rakterisierung iiber 11 sukzessive Kiihlzyklen hinweg, wurde belegt, dass die summierte
Intensitat der exzitonischen Emission sehr stabil ist (Standardabweichung von 2 %) und le-
diglich eine geringfiigige Umverteilung der Intensitit zwischen den einzelnen exzitonischen

Emissionslinien stattfinden kann. Abweichungen in der spektralen Position zwischen den
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Kiihlzyklen liegen im Bereich weniger 100 pm und erfolgen quasi ohne Anderung der re-
lativen Lage der Linien zueinander. Die Abweichung der Wellenldngendifferenz zwischen
den Zusténden bleibt kleiner als 0,4 %.

Die prisentierten Ergebnisse stellen wichtige Schritte auf dem Weg der o6ffentlichen
Verfiigharmachung von Einzelphotonenemittern dar. Durch konsequente Weiterverfolgung
und Optimierung des Ansatzes (z.B. hinsichtlich der Effizienz), konnten hierauf basieren-
de FEinzelphotonenemittereinheiten Beitrage zur Weiterentwicklung der Quantenkommu-
nikation [Bev02], der Metrologie [Mot15] oder der interdisziplindren Grundlagenforschung
[Rez12, Leol6] leisten. Ein technologisches Fortschreiten ist besonders auch bei den Stir-
lingkiihlern wiinschenswert, da bei Temperaturen unter 10 K auch die qualitativ hochwer-
tige Emission ununterscheidbarer Photonen aus den présentierten Strukturen moglich ist
[Thol6].
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A Anpassungsmodelle fiir

Photonenautokorrelationsmessungen

Fiir kontinuierlich angeregte Emitter geht aus den Ratengleichungen fiir ein Zwei-Niveau-

System die allgemein anerkannte Autokorrelationsfunktion

7]

g(Q) (7—) =1 (1 — 9(2)(0)) € Tanti (Al)

hervor. Es gilt Tainii = ngl + Tt;% [Mic0O0a], mit der Besetzungszeitkonstanten 7,5, welche
indirekt proportional zur Anregungsleistung ist, und der Lebensdauer des Zustands Typ.
Abb. A.1 veranschaulicht den Einfluss verschiedener Besetzungszeitkonstanten und spon-
taner Lebensdauern anhand von Monte-Carlo-Simulationen kontinuierlicher Autokorrela-
tionsmessungen. Hierbei wird die Zeitantwort des Messsystems nicht beriicksichtigt. Man
erkennt, dass die jeweils kleinere Zeitkonstante die Form des Antibunchings dominiert,
was sich mit experimentellen Beobachtungen deckt [LouOOb]. Unter realen Bedingungen
ist, wegen der begrenzten Zeitauflosung von Detektoren und Zeitkorrelator, zu erwarten,
dass das Antibunching fiir sehr hohe Anregungsleistungen nicht mehr auflésbar ist.

Bei gepulster Anregung eines Zweiniveausystems mit dem Pulsabstand ¢,¢, erhdlt man
fiir die Emitterfunktion eine quasi unendliche Reihe von exponentiell ansteigenden und
abfallenden Korrelationspulsen mit der Zeitkonstanten 7y,. Dies gilt jedoch nur, wenn die
Weite w des Anregungspulses deutlich kleiner als die spontane Lebensdauer des Zustands
Tep ist und wenn gleichzeitig t,ep >> 7y, gilt, was hier vorausgesetzt wird. Die Autokorre-

lationsfunktion nimmt dann die allgemein akzeptierte Form

_|7'7n»trep| ||

g =S T +gP(0)e (A.2)
n#0

an. Ist bei einer Messung t,cp >> 7, nicht mehr erfiillt (siehe z.B. Kap 4.1.2), lisst sich
nach Nakajima et al. [Nak12] die Funktion auf

il

7|T7n<tre‘ 7& A7l
I = T (1T ) g0 (A3
n#0
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Abbildung A.1: Monte-Carlo-Simulationen eines idealen Einzelphotonenemitters unter kon-
tinuierlicher Anregung in Abhéngigkeit von der Anregungszeitkonstanten und der Lebensdauer
des Zustands.

erweitern. Hierdurch werden Koinzidenzen, die physikalisch nicht auftreten kénnen, aus
der Funktion entfernt.

Ein Effekt der bei beiden Gleichungen zur gepulsten Anregung nicht berticksichtigt wur-
de, ist die Wiederbesetzung des Zwei-Niveau-Systems innerhalb eines Anregungspulses.
Betrachtet man die zeitaufgeloste Emission eines Einzelphotonenemitters bei unterschied-
lichen Anregungspulsweiten zwischen 500 ps und 2000 ps (s. Simulationen in Abb. A.2),
erkennt man, warum die angegebenen Funktionen nur im Grenzbereich w — 0 gelten. Fiir
die Simulationen wurde 7y, = 7,65 = 1000 ps angenommen. Da es sich bei der Autokorrela-
tion mathematisch um die Faltung des zeitlichen Signals mit sich selbst handelt, wird man
besonders fiir grofle Pulsweiten komplexere Formen der Autokorrelationsfunktion erwar-
ten. Ein interessanter Aspekt ist hierbei die Zahl der Photonen, die pro Anregungszyklus
emittiert werden und so zu zwei Koinzidenzmaxima unmittelbar links und rechts von 7 = 0
fithren (vgl. z.B. Abb. 7.2, ¢)). Diese steigt von 1,04 bei w = 500 ps zu 1,44 bei w = 2000 ps
an. Fir hinreichend kleine Pulsweiten lésst sich die Form des zentralen Pulses nach Dal-

garno et al. [Dal08] durch das Losen der Ratengleichungen eines Drei-Niveau-Systems mit
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Abbildung A.2: Monte-Carlo-Simulationen der zeitlichen Lumineszenz eines Zwei-Niveau-
Systems bei variabler Weite des Anregungspulses und 75, = Tpes = 1000 ps. Photonen pro
Zyklus: 1,04 bei w = 500 ps, 1,13 bei w = 1000 ps, 1,27 bei w = 1500 ps, 1,44 bei w = 2000 ps.

der Funktion

[l [l

GO (Tl ey (e—mes - e_Tsp) / (Thes — Top) (A.4)

2 2

beschreiben. Die Form hangt hier also nur von der Lebensdauer und der Besetzungszeit
ab. Es fillt auf, dass die Funktion fiir m,es — 7op sehr grofle Werte annimmt, bzw. fiir
Thes = Tsp Nicht definiert ist, worauf in der Veroffentlichung nicht weiter eingegangen wird.

Eine Funktion fiir den gesamten Zeitbereich geben Kumano et al. [Kum16] mit

gD (r) = Ze—‘T_f;;rep‘ . <1 - 9(2)(0))6_|T|(fs1p+fbles>> (A.5)

an. Diese lisst sich im Bereich um 7 = 0 fiir ¢ (0) = 0 und lrep >> Tgp in eine Form
bringen, welche Gl. A.4 dhnelt, aber die Zeitkonstanten unterschiedlich definiert.

Durch Addieren eines konstanten Hintergrundes B, der die durch die Dunkelzéhlrate
der Photonendetektoren hervorgerufenen Koinzidenzen widerspiegelt, dem messtechnisch
sinnvollen Einfithren einer Normierung N sowie eines Zeitversatzes 7 — tg und einer Fal-
tung der Funktion mit einer Gauf-Verteilung G, die die Zeitauflésung der Detektoren
und der Zéahlelektronik beriicksichtigt, erhalt man aus den prasentierten Funktionen An-

passungsfunktionen fiir HBT-Messungen.
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B Prozesstechnologie flr deterministische

Quantenpunkt-Mikrosaulenresonatoren

Im folgenden wird ein Ansatz fiir die Herstellung von deterministisch um QPe positio-
nierten Mikrosdulenresonatoren durch KLL vorgestellt. Hierbei wird nur auf das grobe
Prozesschema eingegangen. Details wie die Reinigungsschritte, Prozessparameter, Kon-
trollmessungen oder weitere funktionale Schichten werden bewusst ausgelassen. Eine sche-
matische Ubersicht iiber die wichtigsten Schritte ist in Abb. B.1 gegeben.

o Schritt 1: Wachstum des Wafers. Zunichst wird eine Atzstoppschicht/Opferschicht
gewachsen, welche sich spiter durch einen hoch selektiven Atzprozess entfernen
ldsst.! Dariiber wird ein mehrschichtiger Bragg-Spiegel gewachsen, welcher am Ende
den Auskoppelspiegel bildet. Zuletzt wird eine QP-Schicht innerhalb einer A-dicken
Schicht hergestellt, welche die Kavitit des Resonators bildet. Alle Schichten kénnen
auch mit einer Dotierung versehen werden, um spéter eine elektrische Anregung zu
ermoglichen. Die Schichtfolge ist in Abb. B.1, a) zu sehen.

e Schritt 2: Kathodolumineszenzlithographie. Die Positionen von QPen mit den ge-
wiinschten Eigenschaften werden, wie in Kap. 4.3.1 beschrieben, ermittelt und der
Lack wird lokal invertiert (s. Abb. B.1, a)).

e Schritt 3: Atzen der Mikrosiulen. Nach dem Prozessieren der Atzmaske wird die
Probe an den ungeschiitzten Stellen mittels eines stark anisotropen Atzprozesses
(z.B. ICP-RIE) bis zur Opferschicht gedtzt (s. Abb. B.1, b)).

e Schritt 4: Vorbereitung fiir Flip-Chip-Bonding. Hierfiir wird die Probe zunéchst mit
BCB oder einem anderen Medium mit niedrigem Brechungsindex aufgefiillt, plana-
risiert (z.B. durch Veraschen) und mit dem fiir das folgende Bonding bendétigten
Material bedeckt. Es empfiehlt sich hier Gold in Kombination mit einem Kompres-

sionsbonding zu verwenden, da die Bondschicht auch gleichzeitig den riickseitigen

1 Es kann auf die Atzstoppschicht verzichtet werden, wenn das Substrat nicht durch Nassdtzen, sondern
z.B. durch einen mechanischen Prozess abgetragen werden soll.
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Abbildung B.1: Schematischer Prozessplan fiir deterministische Quantenpunkt-Mikrosaulen-
resonatoren. a) Ein mit Elektronen-sensitiven Lack beschichteter Wafer bestehend aus Sub-
strat, Atzstoppschicht, Bragg-Spiegel und Kavitit (hier alles auf GaAs-Basis) wird mittels
Kathodolumineszenzlithographie deterministisch beschrieben. b) Durch einen stark anisotro-
pen Atzprozess wird die zuvor prozessierte Maske in das Wafermaterial iibertragen. ¢) Nach
Aufbringen eines Fillmaterials und einer Bondschicht, welche gleichzeitig als Spiegel dient,
wird der prozessierte Wafer auf einen beliebigen anderen Wafer gebondet. d) Das Substrat
des prozessierten Wafers wird entfernt und optional eine (semi-) transparente Kontaktschicht
aufgebracht.

Spiegel des Resonators darstellen wird, welcher i.d.R. moglichst hohe Reflektivitét

aufweisen soll.

e Schritt 5: Flip-Chip-Bonding. Die Probe wird im Beispiel des Thermokompressions-
bondings kopfiiber auf ein ebenfalls mit Gold bedecktes Substrat gelegt und durch

Druck und Hitze permanent miteinander verbunden (s. Abb. B.1, ¢)).

e Schritt 6: Atzen des Substrats. Durch zwei hoch selektive Atzschritte werden zuerst
das nun oben liegende Substrat der Probe bis zur Atzstoppschicht und danach die
Schicht selbst abgetragen.
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o Schritt 7: Aufbringen eines Oberseitenkontakts. Wenn nétig kann ein (semi-)transpa-
renter Kontakt aufgebracht werden, z.B. wenige Nanometer Ti/Pt oder ITO. Ring-
féormige Kontakte, wie sie auf nicht deterministische Mikrosédulenresonatoren durch
eine Maske iiblicherweise aufgebracht werden, sind wegen der variabel definierten
Positionen der Strukturen in diesem Falle nicht moglich. Ein Schema der fertigen
Struktur ist in Abb. B.1, d) gegeben.
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C Strahlenoptische Betrachtung von monolithischen

Mikrolinsen

Um eine anschauliche Erklarung zu finden, wie eine Mikrolinse die Auskopplung von QP-
Emission aus einem Halbleiter beeinflusst, wird hier detaillierter auf den Strahlengang
innerhalb der Mikrolinse eingegangen. Im Rahmen dieser Arbeit wurden Strukturen ge-
nutzt, bei denen der Abstand des QPes zur Oberfliche in Wachstumsrichtung kleiner ist
als der Radius der Mikrolinse. Aus Abb. C.1 (a) planare Struktur, b) Mikrolinse) geht
direkt hervor, dass der Winkel ¢l; kleiner als e, ist. Daraus folgt, dass der kritische
Winkel auqit, ab welchem das Licht an der Grenzfliche von Halbleiter (Brechungsindex
n1) zum umgebenden Medium (Brechungsindex ng < n1) total reflektiert wird, fiir Mikro-
linsen grofer ist als fiir die planare Struktur. Es kann also mehr Licht aus dem Halbleiter
auskoppeln.

Des Weiteren ist es fiir das Verstdndnis relevant, wie die Linse Licht, welches unter dem
Winkel o vom QP emittiert wird, beeinflusst. Besonders ist hier das Verhéltnis von ¢, zu
Yaus interessant, da hieraus auf die rdumliche Abstrahlcharakteristik geschlossen werden
kann. Bekannte Groflen sind neben den Brechungsindizes der Radius r der Mikrolinse
und der Abstand des Emitters zur Oberfliche z. Da das Licht aus einem dickeren in ein
diinneres Medium lduft, wird das Licht nach dem Gesetz von Snellius (Gl. 2.8) von der
Oberflichensenkrechten weg gebrochen, sprich @ein < @aus bzw. ¢l < ¢h.s- Es gilt die

geometrische Beziehung

& = QPein = (pézin + B (Cl)

« lasst sich also in einen Teil ¢/, , unter dem Licht gebrochen wird, und einem konstanten
Teil S aufteilen. Daher muss der Winkel

qb;us = @;us + 3 (02)

kleiner sein, als (ays, der sich aus der Brechung des Lichts unter dem gesamten Winkel
@ = Pein ergibt. Das heifit fiir die Abstrahlcharakteristik, dass im gleichen Raumwinkel
auflerhalb der Linse das Licht eines grofieren Emissionswinkels « gebiindelt ist als im

planaren Fall, also eine gerichtete Abstrahlung erzielt wird.
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Im Folgenden sollen die Winkel ¢a,s und ¢/, beispielhaft berechnet werden. Es gilt im

planaren Fall

Paus = arcsin (nl sin (cpoin)> = arcsin (nl sin (a)) . (C.3)
no no
Analog kann man fiir die Linse
©hus = arcsin (nl sin (goéin)> (C.4)
no
schreiben. Aus Gl. C.2 geht
a/
(z)/aus = @;us + arcsin () (C.5)
r

hervor. Uber den Satz von Pythagoras ldsst sich ' durch a’, z und r ausdriicken und die

Beziehung

CL/

T

kann numerisch nach a’ gelost werden. Fiir « = 10° und die typischen Werte ng = 1,

(C.6)

sin ()

n1 = 3,5, 2 = 400nm und r = 1 um ergibt sich «’ = 70nm. Es folgt 8 = 4,0° und ¢.;, =
6,0°. Nach Gl. C.4 erhélt man ¢, = 21,5° und aus Gl. C.2 gilt dann ¢/, = 25,5°. Man
erkennt beim Vergleich mit dem planaren Fall (¢,4s = 37,4°) eine deutliche Reduktion des
Austrittswinkels, was eine héhere Lichteinsammlung bei gegebener NA der Sammeloptik

erlaubt.

!

a a

Abbildung C.1: Strahlengang (schwarze Pfeile) in und aus einem planaren (a) und einem
linsenformigen Halbleiter (b) bei Emission aus einer Punktquelle (rot).
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D Kostenvergleich verschiedener Kryostate

In Tabelle D.1 sind typische Anschaffungs- sowie laufende Kosten von Helium-Flusskryo-

staten, Pulsrohrkryostaten und Stirlingkryostaten verglichen, jeweils inklusive der fiir den

Betrieb minimal nétigen Peripheriegeréte. Ein typisches Arbeitsjahr wird dabei mit 2000 h

abgeschitzt und den Berechnungen wird ein Helium- bzw. Strompreis von 10$/1 und

0,3%/kWh zu Grunde gelegt. Man erkennt, dass das teure Arbeitsmedium Helium den

Flusskryostaten trotz der relativ geringen Anschaffungskosten auf Dauer unwirtschaftlich

macht. Nicht berticksichtigt werden in diesem Vergleich Aspekte wie Wartungskosten und

Lebensdauer der Geréte. Es ist zu erwarten, dass die Wartungskosten bei Flusskryostaten,

die ohne mechanische Bauteile auskommen, am geringsten ausfallen.

Kryostat Anschaffung [$] | Verbrauch | lauf. Kosten [$/a] MTTF [h]
Helium-Fluss- 20000 0,51/h 10000 k.A.
kryostat

Pulsrohrkryostat 130000 1300 W 780 20000
Stirlingkryostat 25000 240 W 144 25000 — 100000

Tabelle D.1: Kostenvergleich verschiedener Kryostate. MTTF (mittlere ausfallfreie Arbeits-
zeit, engl.: mean time till failure)
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E Probeniibersicht

E.1 Wafer: M3598

Probenbezeichnung

Strukturname

Kapitel

Abbildungen

7.3

L4.p5.rl 122

44,45, 46

Tabelle E.1: Probennummern und Textreferenzen zu Wafer M3598.

Material | Dicke [nm]
xRy | 1
GaAs 130
PCA-InAs 1,5
GaAs 130
25BN | 13x8
GaAs:Si 400
GaAs:Si Substrat

Tabelle E.2: Schichtaufbau des Wafers M3598.
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E Probenibersicht

E.2 Wafer: NP4829

Probenbezeichnung | Strukturname | Kapitel | Abbildungen
CLL04 F4-QD5 5.3 5.3, 5.4
CLL04 F4-BigFoot 5.3 5.5

Tabelle E.3: Probennummern und Textreferenzen zu Wafer NP4829.

Material Dicke [nm]
GaAs 4,32
Ga07381n0762As 0,78
GaAs 5,17
Ga1,00-0,50A10,00-50,41As 26,37
GaAs 147,07
Ga07381n0,62As 0,78
GaAs 147,39
Ga1,00-50,50A10,00-50,41As 28,86
GaAs 491,50
GaAs:Si Substrat

Tabelle E.4: Schichtaufbau des Wafers NP4829.




E.3 Wafer: NP4929
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E.3 Wafer: NP4929

Probenbezeichnung

Strukturname

Kapitel

Abbildungen

R252

El

4.1.2

4.3

Tabelle E.5: Probennummern und Textreferenzen zu Wafer NP4929.

Material Dicke [nm)]
GaAs:Si 71,90
Gag,08-0,89Al0,92+0,11As:Si 8,93
Ga0708A10792AS:Si 43,67
AlAs:Si 33,15
Gao708A10792A82Si 43,67
Gag 890,08 Alo, 110,02 As:Si 15,28
GaAs:Si 116,55
R
GaAs 297,69
GaAs:Si Substrat

Tabelle E.6: Schichtaufbau des Wafers NP4929.
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E Probenibersicht

E.4 Wafer: NP5647

Probenbezeichnung | Strukturname | Kapitel | Abbildungen
CLLO1-a-1 6 4.3.2 4.9, 4.10
Q-CLLO1 - 6.2.3 6.6

Tabelle E.7: Probennummern und Textreferenzen zu Wafer NP5647.

Material Dicke [nm]
GaAs 400
Ga07391n0761As 0,78
GaAs 72
23><(A;1a(f;Ga0709As 23X$§
GaAs 305
GaAs:Si Substrat

Tabelle E.8: Schichtaufbau des Wafers NP5647.



E.5 Wafer: NP5687
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E.5 Wafer: NP5687

Probenbezeichnung

Strukturname

Kapitel

Abbildungen

Alex-el-1-a-Part 3

- 6.3

6.7

Tabelle E.9: Probennummern und Textreferenzen zu Wafer NP5687.

Material Dicke [nm)]
GaAs:C 312
GaAs 82

Ga07391n0761As 0,78
GaAs 78
GaAs:Si 331
GaAs:Si Substrat

Tabelle E.10: Schichtaufbau des Wafers NP5687.
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E Probenibersicht

E.6 Wafer: NP5900

Probenbezeichnung

Strukturname

Kapitel

Abbildungen

EBLCLL04-a

057-011-15

4.4

4.11, 4.12, 4.13

Tabelle E.11: Probennummern und Textreferenzen zu Wafer NP5900.

Material Dicke [nm)]
GaAs:C 250
GaAs 150
Ga07381n0762As 0,78
GaAs 150
GaAs:Si 300
GaAs:Si Substrat

Tabelle E.12: Schichtaufbau des Wafers NP5900.




E.7 Wafer: NP6581
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E.7 Wafer: NP6581

Probenbezeichnung | Strukturname | Kapitel | Abbildungen
Q-CLL-03 F30-R08-02 7 7.3
Q-CLL-04 C-Row-05 7 7.2, 74

Tabelle E.13: Probennummern und Textreferenzen zu Wafer NP6581.

Material Dicke [nm]
GaAs 2,96
InAs 0,52
GaAs 417,54
InAs 0,52
GaAs 66,61

23X G Al aos 235060

GaAs 300,82

GaAs:Si Substrat

Tabelle E.14: Schichtaufbau des Wafers NP6581.
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