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Kapitel 1

Einleitung

Die vergangenen fiinfzig Jahre wurden in hohem Mafe von der Entwicklung der Mikroelek-
tronik gepragt, welche Voraussetzung ist fiir zahllreiche Anwendungen wie Computertech-
nik, drahtlose Kommunikation und elektronische Massenmedien. Von stetig wachsender
Bedeutung ist auch die Optoelektronik: Leuchtdioden finden vielfiltige Verwendung in der
Beleuchtungstechnik und zu Signalzwecken, Laserdioden erlauben beispielsweise die Infor-
mationsspeicherung auf optischen Datentrigern wie CDs! und DVDs? sowie die schnel-
le Dateniibertragung des Internets. In Zukunft konnte eine auf optischen Komponenten
beruhende Datenverarbeitung unter Ausnutzung von quantenmechanischen Effekten die
Leistungsfiahigkeit von Computern noch deutlich steigern [1].

Grundlage dafiir sind die besonderen physikalischen Eigenschaften von Halbleiterkri-
stallen, welche die Miniaturisierung von elektrischen Schaltungen sowie deren kostengiinsti-
ge Massenproduktion erlauben. Von wesentlicher Bedeutung sind in diesem Zusammenhang
drei Effekte: 1. Durch das Aneinanderfiigen von zwei unterschiedlichen Halbleitermateria-
lien lassen sich auf einer Léngenskala im Bereich atomarer Monolagen starke elektrische
Felder erzeugen, mit deren Hilfe Ladungstriger beider Vorzeichen ortlich eingeschlossen
oder getrennt werden kénnen. 2. Die Erhchung der naturgeméft begrenzten Leitfahigkeit
von Halbleiterkristallen durch gezieltes Einbringen von Fremdatomen (Dotierung). Durch
geeignete Wahl dieser Fremdatome konnen bei der n-Dotierung hochbewegliche Elektronen
und bei der p-Dotierung entsprechende Elektronfehlstellen (sogenannte Defektelektronen
oder Locher) in den Kristall eingebracht werden. 3. Die Existenz einer charakteristischen
Energiedifferenz fiir Ladungstréger, die sogenannte Bandliicke. Treffen ein Elektron und ein
Loch im Halbleiterkristall aufeinander, so erfolgt eine Rekombination unter Aussendung
eines Photons von der Energie der Bandliicke. Bei der Umkehrung dieses Prozesses wird
ein Photon absorbiert und ein Elektron-Loch-Paar erzeugt. Dies ist die Grundlage fiir die
Optoelektronik.

Ein wichtiges Ziel der anwendungsorientierten Halbleiterphysik ist die Optimierung
bestimmter Eigenschaften von Bauelementen durch gezielte Beeinflussung der oben ge-
nannten Effekte. Dies geschieht in der Praxis durch Kombination von verschiedenen Halb-

lengl. Compact Discs
Zengl. Digital Versatile Discs
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leitermaterialien und Metallen in Verbindung mit geeigneten Strukturierungsprozessen.
Als Beispiele seien die Erhohung der Schaltfrequenz und Reduktion der Leistungsaufnah-
me bei Transistoren oder die Verbesserung des Wirkungsgrades von Solarzellen genannt.
Fiir lichtemittierende Bauelemente wie Laserdioden sind wichtige Parameter die Schwell-
stromdichte, optische Ausgangsleistung, Monomodigkeit und Strahlform. Diese werden im
Wesentlichen von der Bauform des Lasers beeinflusst: ein Kantenemitter mit grofser Re-
sonatorlange kann hohe Ausgangsleistungen erzeugen, wihrend ein oberflichenemittieren-
der Mikrolaser die Eigenschaft einer geringen Schwellstromdichte mit Monomodigkeit und
kreisformigem Strahlprofil vereint. Von entscheidender Bedeutung ist aber die Wellenlénge
der Emission, d.h. die Farbe des ausgesandten Lichts. Diese wird bestimmt durch den im
aktiven Gebiet der Laserdiode (engl. LD, Laser Diode) verwendeten Halbleitertyp, wel-
cher Bestandteil eines sogenannten Materialsystems ist. Fiir den Wellenldngenbereich des
mittleren Infrarots von 3 - 30 pum stehen Bleisalzverbindungen zur Verfiigung, wihrend
fiir das Rote und nahe Infrarot von 0,65 - 2 um Gruppe-III-Arsenide und III-Phosphide
Verwendung finden [2]. Der ultraviolette bis blaue Bereich von 300 - 450 nm wird von
den Gruppe-III-Nitridverbindungen abgedeckt. Die Erzeugung von Laseremission im grii-
nen Teil des Spektrums von 500 - 560 nm bleibt dagegen derzeit ausschlieflich den II-VI-
Verbindungshalbleitern vorbehalten. Fiir Laserdioden gibt es entsprechend der Wellenlange
ihrer Emission zahlreiche Anwendungen, es handelt sich daher um eine Schliisseltechno-
logie. Da charakteristische Absorptionslinien von Molekiilen im Infraroten von 2 - 30 pum
liegen, werden die entsprechenden Laserdioden beispielsweise zur Gasdetektion verwendet.
Die Bauelemente des nahen Infrarots sind wichtig fiir die Dateniibertragung iiber grofie
Entfernungen, da bei 1,3 pm und 1,5 pm das Dispersions- bzw. Absorptionsminimum von
Glasfasern liegt. Die Emitter des sichtbaren Spekralbereiches haben grofe Bedeutung in der
Projekts- und Bildschirmtechnik, wahrend sich durch den Einsatz von ultraviolett-blauen
LDs beispielsweise die Speicherdichte von optischen Speichermedien erhéhen lasst.

Die Herstellung von Halbleiterlasern geschieht mit Hilfe der Epitaxie, bei welcher die
Abscheidung eines Kristalls auf einem Triagersubstrat mit der Genauigkeit von einzelnen
Atomlagen erfolgt. Die wichtigsten Verfahren sind die metallorganische Gasphasenepitaxie
und die Molekularstrahlepitaxie (MBE, engl. Molecular Beam Epitaxy), wobei letztere fiir
das Wachstum der hier untersuchten II-VI-Verbindungen derzeit am besten geeignet ist.

Ziel der vorliegenden Arbeit war die Entwicklung eines I1-VI-basierten oberflachenemit-
tierenden Halbleiterlasers mit Vertikalresonator (VCSEL?, engl. Vertical-Cavity Surface-
Emitting Laser) fiir den griinen Spektralbereich mittels MBE. Die Bauform des VCSELSs
hat gegeniiber einem herkdmmlichen Kantenemitter zahlreiche Vorteile, jedoch ist die Ent-
wicklung deutlich aufwéndiger und erfordert eine hohe Kontrolle des Epitaxieprozesses. Fiir
die breitliickigen Halbleiter des II-VI-Materialsystems und der Gruppe III-Nitride ergeben
sich besondere Schwierigkeiten aufgrund der geringen Leitfdhigkeit des p-dotierten Mate-
rials. Speziell die Realisierung eines monolithischen (einkristallinen) VCSELSs, welcher eine
effiziente und kostengiinstige Produktion verspricht, stellt in diesem Zusammenhang eine
grofse Herausforderung dar. In Bezug auf einen im griinen Spektralbereich emittierenden
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II-VI-VCSEL gab es zu Beginn dieser Arbeit nur wenige verwertbare Vorarbeiten in der
Literatur. Griine VCSEL sind besonders interessant fiir die kurzreichweitige Dateniibertra-
gung mittels Plastikfasern, welche im Vergleich zu Glasfasern einfacher zu handhaben und
daher in der Systemintegration kostengiinstiger sind. Thr Anwendungspotential liegt vor
allem in der Flug- und Kraftfahrzeugtechnik oder der lokalen Vernetzung von Computern
und elektronischen Konsumartikeln.

Die vorliegende Dissertation gliedert sich wie folgt. In Kapitel 2 werden die theore-
tischen Grundlagen iiber die Funktionsweise von oberflichenemittierenden Bauelementen
vermittelt und deren Einsatzmoglichkeiten erortert, wobei der Schwerpunkt auf Lasern
liegt. Es wird ein Uberblick gegeben iiber die verschiedenen Materialsysteme, in denen
die Realisierung von VCSELn bereits gelungen ist oder angestrebt wird. Auferdem wird
auf die technologische Bedeutung eingegangen, welche die entsprechenden Arbeiten mo-
tiviert. Bei einem VCSEL handelt es sich um ein komplexes Bauelement, in welchem die
optischen, elektrischen und thermischen Eigenschaften eng miteinander verkiipft sind und
sich gegenseitig beeinflussen. Daher bedarf es wihrend der Entwicklung einer genauen Ab-
wagung in Bezug auf die Optimierung der einzelnen Komponenten. Da insbesondere der
ausreichenden Stromzufiithrung in das aktive Gebiet des VCSELS eine wesentliche Bedeu-
tung zukommt, werden verschiedene Konzepte zur Ladungstragerinjektion vorgestellt. Das
Kapitel 3 befasst sich mit den Eigenschaften der fiir die Arbeit relevanten Verbindungen
des II-VI-Materialsystems und den im Zusammenhang mit der Realisierung von II-VI-
Oberflachenemittern in der Literatur dokumentierten Vorarbeiten. In Kapitel 4 werden die
zur Probenherstellung eingesetzten Verfahren und die zur Charakterisierung verwendeten
experimentellen Methoden erlautert. Das Kapitel 5 behandelt die schrittweise Entwicklung
eines optisch gepumpten VCSELs ausgehend von elementaren Untersuchungen beziiglich
des Wachstums von Magnesiumsulfid iiber die Realisierung hochreflektiver Bragg- Reflek-
toren und beinhaltet damit den wichtigsten experimentellen Teil der Arbeit. Im Kapitel
6 werden Uberlegungen und experimentelle Ergebnisse zur Zusammenfithrung von CdSe-
Quantenpunkten, MgS-Barrierenschichten und den entwickelten Mikroresonatoren zwecks
Realisierung eines praktisch einsetzbaren Einzelphotonenemitters vorgestellt. In Kapitel
7 sind die Ergebnisse beziiglich der Stromzufithrung des VCSELs dargestellt, wobei do-
tierte Bragg- Reflektoren und Leuchtdioden mit Tunneliibergang behandelt werden. Im
Anschluss an Kapitel 8, in dem Moglichkeiten zur Prozessierung des Bauelementes erortert
werden, folgt in Kapitel 9 schlieflich die Zusammenfassung der vorliegenden Arbeit mit
einem Ausblick.



KAPITEL 1. EINLEITUNG




Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

In diesem Kapitel soll eine Ubersicht iiber die physikalischen Grundlagen in Bezug auf
Halbleiterlaser gegeben werden, wobei der Schwerpunkt auf Oberflichenemitter mit Ver-
tikalresonator (VCSEL) liegt. Die Darstellung beschrinkt sich auf die wesentlichen zum
Versténdnis der vorliegenden Arbeit notwendigen Aspekte und wichtige mathematische
Beziehungen. Fiir weitergehende Betrachtungen sowie vollstiandige Herleitungen sei auf die
entsprechenden Lehr- und Fachbiicher verwiesen. Die Grundlagen zur Festkorperphysik
werden beispielsweise in den Referenzen [3, 4, 5, 6, 7| vermittelt, wihrend in [2, 8, 9, 10]
Halbleiterlaser und Bauelemente behandelt werden. Eine Ubersicht von VCSEL-Typen und
deren Anwendungen sowie den entsprechenden theoretischen Grundlagen findet sich in den
Ref. [11, 12, 13]. Die hier zusammengefassten Daten stammen hauptséchlich von Strukturen
auf Basis der Gruppe-III-Arsenide, da diese in Hinblick auf die optische und strukturelle
Qualitat sowie die Prozessierungstechnik am weitesten entwickelt sind und daher in der
Literatur als Referenz betrachtet werden kénnen.

2.1 Lichtverstarkung durch stimulierte Emission

Wenn Licht in Form eines Photons auf Materie trifft, so gibt es drei grundlegende Wech-
selwirkungsprozesse, welche in Abb. 2.1 dargestellt sind. Hierbei handelt es sich um die
Absorption eines Photons der Energie hv, mittels welcher ein Elektron vom Energieniveau
E; auf das Energieniveau E; angeregt wird (Abb. 2.1(a)), die stimulierte Emission eines
Photons mit gleicher Energie, Ausbreitungsrichtung und Phase wie das einfallenden Photon
durch entsprechende Abregung eines Elektrons (Abb. 2.1(b)) sowie die spontane Emission
eines Photons (Abb. 2.1(c)). Damit die Lichtvertstarkung durch stimulierte Emission der
vorherrschende Prozess wird, muss die Anzahl von Elektronen im angeregten Zustand Es
grofer sein als jene im Grundzustand E;. Da dies aber der natiirlichen Fermiverteilung wi-
derspricht, muss auf geeignetem Wege eine Besetzungsinversion erreicht werden. Eine solche
Besetzungsinversion ensteht in einem 3-Niveau-System unter stetiger Anregung durch einen
Pumprozess, wenn die energetische Abregung (Relaxation) zwischen den Niveaus E3 und E,
bzw. Es und E; unterschiedlich schnell, d.h. mit verschiedenen Raten erfolgt (Abb. 2.1(d)).

9
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Abbildung 2.1: Grundlegende Prozesse bei der Licht-Materie-Wechselwirkung. (a) Absorption,
(b) stimulierte Emission, (c) spontane Emission. Erzeugung von Besetzungsinversion mit (d) 3-
Niveausystem und (e) 4-Niveausystem. Aus [14].

Der im Vergleich zum Laseriibergang schnellere Zerfall vom Niveau E3 auf Ey bewirkt eine
Anhéufung von Elektronen im Niveau Es, welche nun durch Photonen mit der Energie des
Laseriibergangs Fy, — F4 zu stimulierter Emission veranlasst werden konnen. Dieser Vor-
gang verlauft in einem 4-Niveau-System noch effektiver, wenn auch das untere Niveau E;
des Laseriibergang durch eine schnelle Relaxation in den Grundzustand Eg entleert wird
(Abb. 2.1(d)). Durch Einschliefen eines Mediums mit einem solchen Ubergangsschema in
einen durch zwei Spiegel geformten Resonator kann nun unter geeigneten Bedingungen ein
Laser (engl. Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation) realisiert werden.
Die Strahlung eines Lasers zeichnet sich durch hohe Intensitét, schmale Linienbreite und
Kohérenz aus. Laser besitzen je nach Ausfithrung vielfdltige Anwendungsméglichkeiten in
der Messtechnik, Materialbearbeitung sowie Informationsspeicherung- und Ubertragung.
In Lasern werden verschiedene Materialien als aktives Medium verwendet, z.B. Gase
zum Erreichen hoher Ausgangsleistungen (Grofenordnung Kilowatt) oder Festkorper zur
Realisierung kurzer Pulse (Femtosekunden). Der Einsatz von Halbleitern zu diesem Zweck
erlaubt aufgrund des verhiltnisméRig grofen Verstirkungswertes im Bereich von 100 cm™!
die Herstellung sehr kleiner und kompakter Laser mit Abmessungen kleiner 1 mm, welche
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sich gut in elektronische Systeme (z.B. CD-Abspielgerite) integrieren lassen. Die Ubertra-
gung des oben erlauterten Laser-Prinzips auf Halbleiter ist in Abb. 2.2 dargestellt.

Injektion
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Abbildung 2.2: (a) Laseriibergang in einem 4-Niveau-System im Vergleich zum Halbleiter. (b)
Ausbildung von Quasiferminiveaus an einem p-n-Ubergang bei Anlegen einer #ueren Spannung.
Aus [7] bzw. [15]. (¢) Einschluss von Ladungstrigern in das Potentialminimum eines Heterotiber-
gangs. Aus [16], S. 8.

Die Bandliicke des Halbleiters, d.h. die Differenz E. — F, zwischen Leitungsband und
Valenzband, entspricht dabei dem eigentlichen Laseriibergang (Abb. 2.2(a)). Bei Anregung
eines Elektrons in das Leitungsband bleibt ein Defektelektron (Loch) im Valenzband zu-
riick. Als Pumpniveaus dienen hohere Leitungsbandzustédnde, aus welchen die Elektronen
schnell bis zur unteren Leitungsbandkante relaxieren.

Eine Zone, in welcher sowohl fiir Elektronen als auch Locher eine Besetzungsinversion
besteht, kann im einfachsten Fall an einem p-n-Ubergang durch Anlegen einer duferen
Spannung erzeugt werden (Abb. 2.2(b)). Hierbei bilden sich fiir die Ladungstrager Qua-
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siferminiveaus aus, welche im Vergleich zur jeweiligen Fermiverteilung modifizierte Beset-
zungsverteilungen nach sich ziehen (schraffierte Bereiche in Abb. 2.2(b)). In dem schmalen
Bereich des p-n-Ubergangs, wo sich Elektronen und Locher iiberlappen, kommt es dann
zur Rekombination unter Aussendung eines Photons entsprechend der Bandliickenenergie
des Halbleiters. Wird nun iiber aufsere Kontakte stdndig eine ausreichende Anzahl von
Ladungstréagern nachgefiihrt, kann eine konstante Lichterzeugung aufrechterhalten wer-
den. Die Effizienz dieses Vorgangs kann erheblich gesteigert werden, wenn durch Anein-
anderfiigen von Halbleitermaterialien unterschiedlicher Bandliicke ein Potentialminimum
fiir die Ladungstrager geschaffen wird. Der Bandverlauf einer solchen Heterostruktur ist in
Abb. 2.2(c) gezeigt. Die Erzeugung eines solchen Potentialminimums, beispielsweise durch
Einfiigen eines Quantenfilms in die Struktur, stellt das zentrale Element bei der Realisie-
rung modernen Laserdioden dar.

2.2 Bauformen von Halbleiterlasern

In Abb. 2.3 sind die zwei grundlegenden Bauformen von Halbleiterlasern dargestellt. Die-
se Schichtstrukturen werden auf Kristallscheiben hoher struktureller Qualitét (engl. wa-
fer) mittels des Verfahrens der Epitaxie abgeschieden, wobei eine Prizision von einzelnen
Atomlagen erreicht wird (Einzelheiten dazu siehe Kapitel 4.1). Bei der Laserdiode des in
Abb. 2.3(b) dargestellten Typs mit kubischer Kristallsymmetrie wird der Wafer entlang
kristallographischer Richtungen zerteilt und die Emission des Laserlichts erfolgt aus den
Spaltflichen der Struktur. Daher wird dieses Bauelement auch als Kantenemitter bezeich-
net. Nachteilig ist in diesem Zusammenhang die erhebliche Aufweitung des Laserstrahls,
weshalb zu Anwendungszwecken meist eine zusétzliche Linsenoptik zur Fokussierung er-
forderlich ist. Die Lénge des Resonators kann in gewissem Umfang frei gewéhlt werden,
typischerweise betrigt sie einige Millimeter. Als Resonatorspiegel konnen die Spaltflachen
verwendet werden, welche im Idealfall atomar glatt sind und je nach Brechungsindexsprung
zwischen Halbleiter und Luft Reflektivitaten zwischen 20 - 30% aufweisen (Gl. 2.1).

)2
p o (m—n2)” (2.1)

(n1 -+ n2)2
Mit den Grofen R Reflektivitit, n; Brechungsindex Material 1 und ny Brechungsindex Ma-
terial 2. Die Schwellstromdichte einer Laserdiode kann durch Gleichung 2.2 beschrieben

werden:

. jod djo ( 1 1 )

= +——a;+ =1 . 2.2

Jn ni gonil’ o™ R Ry (2:2)

Mit den Grofen jy, Schwellstromdichte, jo nominelle Schwellstromdichte, d Dicke des ak-

tiven Gebietes, 7; interne Quanteneffizienz, «; interner Gesamtverlust, L. Resonatorliange,

R; und Ry Reflektivititen der Resonatorspiegel. Der Ausdruck in der Klammer auf der
rechten Seite entspricht dabei der Schwelldichte.
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Kontakt

e
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Abbildung 2.3: (a) Oberflichenemittierende Laserdiode mit Vertikalresonator (VCSEL). Auf-
grund der kleinen Resonatorléange im Bereich von Mikrometern miissen hochreflektive Spiegel mit
Reflektivitdten R > 99% verwendet werden. Dies erfordert den Einsatz von Bragg-Refelktoren. (b)
Kantenemittierende Laserdiode mit einer lateralen Resonatorlinge im Bereich von Millimetern.
Die Resonatorspiegel konnen durch Spaltflichen des Kristalls mit Reflektivitaten von R = 20%
realisiert werden. Bild von S. Figge [17].

Bei der Laserdiode aus Abb. 2.3(a) erfolgt die Laseremission senkrecht zur Waferfléche,
man spricht daher von einem oberflichenemittierenden Laser mit Vertikalresonator. Da in
diesem Fall die Resonatorlange nur weinige Mikrometer betrigt, miissen bei Annahme ei-
nes vergleichbaren Wertes fiir die Verstarkung der aktiven Zone Spiegel mit Reflektivititen
iiber 99% verwendet werden. Da die Reflektivitdt eines Metallspiegels auf etwa 98% be-
grenzt ist, missen verteilte Bragg-Reflektoren (DBRs, engl. Distributed Bragg Reflectors)
eingesetzt werden, bei welchen die Reflektivitat im Prinzip unbegrenzt erhdht werden kann.
Die Funktionsweise eines Bragg- Reflektors wird im Anschluss an dieses Kapitel erlautert.

Die im Vergleich zu einem Kantenemitter um den Faktor 1000 reduzierte Resonatorlén-
ge fiihrt bei einem VCSEL zu einer deutlichen Verédnderung der photonischen Modendichte
beziiglich der Energie des Lichtes in longitudinaler Richtung, d.h. zwischen den Resona-
torspiegeln (Abb. 2.4). Der Abstand der Moden lésst sich aus Gl. 2.3 bestimmen:

)\2

AN =
QTLeffL

(2.3)

Wihrend sich beim Kantenemitter mit Fabry-Perot-Resonator viele Moden (AN =
0,05 nm bei L=1 mm, A = 500 nm, n.r;=2,7) im Bereich der Verstirkung befinden
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(Abb. 2.4(a)), tiberschneidet sich im Falle des Mikroresonators nur eine longitudinale opti-
sche Mode mit der Gewinnkurve (Abb. 2.4(b)). Beim Einsetzen der Laseroszillation schwin-
gen also weniger Moden an, was zu einem reduzierten Energicaufwand und damit einer
geringeren Schwellstromdichte fiithrt (AX = 250 nm bei L=1 pm, XA = 500 nm, n.r;=2,7).
Dieser Effekt kann mittels des §-Wertes quantifiziert werden, welcher den Anteil der An-
zahl der Photonen N4 in einer Lasermode relativ zur Gesamtanzahl Ny,,,; der spontan
emittierten Photonen angibt:

ﬁ o Nmode
Nspont

Ein erhohter 5-Wert bewirkt eine Reduktion der Schwellstromdichte, wie in Abb. 2.4(c)
und (d) dargestellt. Im Idealfall ergibt sich ein unmittelbares Einsetzen des Laserprozesses
ohne Schwellverhalten, wenn bei 3 = 1 alle Photonen in eine einzige Mode emittiert werden.
In der Praxis werden allerdings deutlich geringere Werte erreicht: Eine kantenemittierende
Laserdiode liegt im Bereich 3 = 107°, withrend in VCSEL-Strukturen 8 = 1073 erzielt
wird. Ursache hierfiir ist die Existenz eines kontinuierlichen Untergrundes von Verlustmo-
den in der photonischen Zustandsdichte, an welche das Lichtfeld effektiv kopplen kann,
beispielsweise in lateraler Ausbreitungsrichtung bei einer planaren Mikrokavitét.

(2.4)

2.3 Bragg-Reflektoren und Mikroresonatoren

Wie im vorangegangenen Kapitel bereits erwahnt, erfordert der kurze Verstarkungsweg
in einem Mikroresonator die Verwendung von hochreflektiven Spiegeln, welche als Bragg-
Reflektoren realisiert werden miissen. Der prinzipielle Aufbau eines Bragg-Reflektors ist in
Abb. 2.5(a) dargestellt. Er besteht aus Schichten mit abwechselnd hohem und niedrigem
Brechungsindex, wobei die jeweilige optische Dicke einem Viertel der Bragg-Wellenldnge
entspricht, bei welcher sich das Reflexionsmaximum des DBRs ausbildet. Das einfallende
Licht erfahrt an den Grenzflachen entsprechend der Brechungsindexdifferenz entweder eine
Phasensprung von 7 (Ubergang von Npicdrig NACh Do, Feldknoten) oder keinen Phasen-
sprung (Ubergang VON Npyoep, NACH Nyjieqrig, Feldbauch). Aufgrund der Viertelwellendicke der
Schichten interferiert das an den Grenzflichen reflektierte Licht konstruktiv, sodass mit
steigender Anzahl von Spiegelpaaren die Reflektivitdt kontinuierlich ansteigt. Das typische
Reflexionsspektrum eines Al(Ga)As-basierten Bragg-Reflektors ist in Abb. 2.5(b) gezeigt.
Um die Bragg-Wellenlénge herum zentriert sich der Bereich hoher Reflexion mit einem
Reflektivitdtswert nahe R = 1 (Stopband), wobei in der vergroferten Darstellung der aus-
gepragte Charakter des Maximums erkennbar wird. Die Bandbreite wird dabei durch den
Brechungsindexkontrast geméaf Gleichung 2.5 bestimmt:

AA - 4 aresin <|n2—nl|> (2.5)
A T No + Ny

In Abb. 2.5(c) ist die Abhéngigkeit der Reflektivitdt von der Anzahl der Spiegelpaare
dargestellt. Im Fall ohne Absorption steigt der Wert asymptotisch gegen R = 1, wogegen
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Abbildung 2.4: Vergleich von optischer Modendichte und Verstirkungskurve des aktiven Gebie-
tes: (a) Kantenemitter, (b) VCSEL. Verlauf der Ausgangsleistung eines Halbleiterlasers von der
Anregungsdichte fiir verschiedene 3-Werte: (c) lineare Auftragung, (d) logarithmische Auftragung.
Man beachte die unterschiedlich stark ausgepriagten Schwellen. Aus [14].
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Abbildung 2.5: (a) Schichtfolge bei einem Bragg-Reflektor. Die optische Dicke der Schichten be-
tragt jeweils eine Viertelwellenldange. (b) Reflektivitéit eines Bragg-Reflektors in Abhéngigkeit der
Wellenlinge als Ubersicht sowie vergroferter Ausschnitt des Stopbandes (durchgezogene Linien).
In der Vergrofserung wird das ausgepréigte Maximum der Reflektivitéit im Zentrum des Stopbandes
sichtbar. Aufserdem ist das Phasenverhalten der Reflektivitat dargestellt (gestrichelte Linie). (c)
Anstieg der Reflektivitdt mit zunehmender Anzahl von Spiegelpaaren. Ohne Absorption steigt die
Reflektivitat praktisch unbegrenzt, wihrend mit Absorption eine Séttigung eintritt. Aus [11].
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das Vorhandensein von Absorption die maximale Reflektion auf einen bestimmten Wert
R < 1 begrenzt. Fiir den Fall ohne Absorption gilt die Beziehung ( n,, Brechungsindex
des Substrats, n, Brechungsindex der Umgebung):

Ng Ny
n

1+ b ()2

R(N) =

[N}

g .

Wenn zwischen zwei Bragg-Reflektoren eine Schicht mit der optischen Dicke eines ganz-
zahligen Vielfachen von \/2 eingefiigt wird, bildet sich eine Resonanzlinie aus, die der lon-
gitudinalen Resonatormode entspricht (Abb. 2.6). Die Giite des Resonators ist dabei um
so hoher, je schérfer die Linie ist. Fiir den sogenannten Q-Wert gilt die Beziehung 2.7:

A E

C=ANT B

(2.7)

Mit den Grofen A Wellenldnge und E Energie des Lichts.
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Abbildung 2.6: (a) Stopband eines Al(Ga)As-basierten Mikroresonators ohne aktive Zone. Im
Zentrum ist die scharfe Resonanzlinie der Kavitiat zu erkennen. Die Messdaten sind durch Punkte
und die Simulation als durchgezogene Linie dargestellt. (b) Vergroferter Ausschnitt der lorentz-

formigen Resonanzlinie. Aus [13].
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Die Verlauf der elektrischen Feldamplitude in einem Al(Ga)As-Mikroresonator in longi-
tudinaler Richtung ist in Abb. 2.7 dargestellt. Das Feld hat die maximale Amplitude in der
Kavitdat und fallt dann in den Bragg-Reflektoren exponentiell ab. Man spricht in diesem
Zusammenhang auch von einer offenen Kavitat, da die Reflektion nicht abrupt sondern in
einem vergleichsweise ausgedehnten Bereich erfolgt. Man definiert die effektive Resonator-
lange als den Abstand zwischen den zwei Punkten, an welchen die elektrische Feldstérke
auf den e-ten Teil abgefallen ist. In Abb. 2.7(a) betragt dieser Wert 1,7 um, wie durch die
Pfeile angedeutet. Die Eindringtiefe des E-Feldes in die DBRs wird dabei umso geringer,
je groker der Indexsprung der Bragg-Spiegelschichten ist. Gleichzeitig steigt die maximale
Feldstirke in der Kavitit und damit der Uberlapp mit dem aktiven Gebiet des Lasers, was
zu einer reduzierten Schwellleistungsdichte fiihrt. In Hinblick auf die Optimierung der op-
tischen Eigenschaften ist daher die Maximierung des Indexkontrastes der Spiegelschichten
anzustreben. Die Abb. 2.7(b) zeigt einen vergroferten Ausschnitt der Kavitidt mit den drei
InGaAs-Quantenfilmen.

Bei der Realisierung eines Mikroresonators miissen die Anschlussbedingungen des elek-
trischen Feldes an der Grenzfliche von Kavitidt zu Bragg-Reflektoren beachtet werden.
Eine zweidimensionale Darstellung des E-Feldes mit Isolinien sowie Schnitten in lateraler
und longitudinaler Richtung ist in Abb. 2.8(a) und (b) gezeigt. Der Verlauf des Feldes bei
Verwendung von Hoch- bzw. Niedrigindexmaterial fiir die Kavitat und Kavitatslangen von
A/2 und A ist in Abb. 2.8(c) bis (f) dargestellt. Um eine maximale Feldstérke im Zen-
trum der Kavitdt zu erhalten, muss entweder eine \/2-Kavitidt aus Niedrigindexmaterial
(Abb. 2.8)(c) oder eine A-Kavitit aus Hochindexmaterial gewéhlt werden (Abb. 2.8(d)).
Die beiden anderen Resonator-Kombinationen in Abb. 2.8(e) und (f) fithren zu einem Feld-
knoten im Kavitétszentrum und sind daher fiir ein VCSEL-Bauelement wenig geeignet. Wie
bereits erwdhnt, kann die Kavitédtslange im Prinzip einem beliebigem ganzzahligem Viel-
fachen von \/2 entsprechen, d.h. auch relativ grofe Dicken sind moglich. Insgesamt sollte
die Kavitat aber so kurz wie moglich realisiert werden, da mit zunehmenden Dicken die
Anzahl der Verlustmoden und damit auch die Schwellstromdichte ansteigt.
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Abbildung 2.7: (a) Verlauf der Amplitude des elektrischen Feldes in longitudinaler Richtung
in einem GaAs/Al(Ga)As-Mikroresonator mit A-Kavitét. Die effektive Resonatorliange betrigt
1,7 pm. Vergroferter Auschnitt der Kavitdt mit drei InGaAs-Quantenfilmen. Die QWs sollten
symmetrisch in der Kavitéit liegen, um einen maximalen Uberlapp mit der Feldamplitude zu
erreichen. Aus [11].
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Abbildung 2.8: Verteilung der Amplitude des elektrischen Feldes in einem Mikroresonator. Zwei-
dimensionale Darstellung mit Isolinien: (a) Schnitt in transversaler Richtung, (b) Schnitt in lon-
gitudinaler Richtung. Stehende Wellen in Mikroresonatoren mit unterschiedlicher Kavitatslan-
ge: (c) A/2-Kavitdt aus Niedrigindexmaterial (Schwingungsbauch im Zentrum), (d) A-Kavitét
aus Hochindexmaterial (Schwingungsbauch im Zentrum), (e) A/2-Kavitéit aus Hochindexmaterial
(Schwingungsknoten im Zentrum), (f) A-Kavitét aus Niedrigindexmaterial (Schwingungsknoten
im Zentrum). Nur fiir die Félle (a) und (b) ist die Platzierung einer aktiven Zone im Zentrum der
Kavitét sinnvoll. Aus [13].
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2.4 Aufbau eines oberflachenemittierenden Lasers

In Abb. 2.9 ist der schematische Aufbau einer VCSEL-Struktur gezeigt. Wichtige Merkmale
sind die zylindrische Mesenform und der ringférmige Metallkontakt, welcher die Austritts-
offnung fiir das Licht definiert (Abb. 2.9(a)). Auferdem ist die Feldverteilung in longitu-
dinaler und transversaler Richtung angedeutet. Die Strompfade bei Vorhandensein einer
Einschniirungsschicht in der Néhe des aktiven Gebietes sind in Abb. 2.9(b) hervorgehoben.
Eine solche Schicht zur Strombiindelung kann beispielsweise durch Protonenimplantation
oder selektive Oxidation einzelner Bereiche erzeugt werden.

Typischerweise wird in einem VCSEL (z.B. im AlGaAs-System) der untere Bragg-
Reflektor n-dotiert und der obere DBR p-dotiert (Abb. 2.10(a)). In diesem Materialsystem
liegen allerdings beziiglich der Dotierung sehr giinstige Bedingungen vor, da ohne weiteres
Donator- und Akzeptorkonzentrationen im Bereich von 1-10' cm™ erreicht werden kon-
nen. Bei den breitliickigen II-VI- und Nitridverbindungen ist allerdings insbesondere die
p-Leitfahigkeit begrenzt, was wiederum einen verhiltnismafig grofsen elektrischen Wider-
stand eines p-DBRs zur Folge hat. Eine alternative Losung in diesem Zusammenhang stellt
der Einbau eines unter Riickwértspannung betriebenen Tunneliibergangs (TJ, engl. Tunnel
Junction) in die Struktur dar, bei welcher als oberer Bragg-Reflektor ebenfalls ein n-DBR
zum Einsatz kommt (Abb. 2.10(b)). Der hochleitfdhig Tunneliibergang wirkt dabei auch
als stromaufweitende Schicht, welche eine homogenere Verteilung der Stromdichte am Ort
der aktiven Zone bewirkt. Dies erleichtert die gezielte Anregung der transversalen Grund-
mode, welche fiir die effektive Einkopplung in optische Fasern wichtig ist. In Abb. 2.11
ist das Grundprinzip eines Tunneliibergangs anhand von Banddiagrammen und Strom-
Spannungkurven erldautert. Wahrend unter Vorwértsspannung ein ausgepragtes Minimum
in der I-V-Kurve durchlaufen wird ((a) bis (c)), entsteht eine monotone Abhéngigkeit bei
Anlegen einer negativen Spannung (Abb. 2.11(d)). Unter diesen Bedingungen wird der
TJ in der VCSEL-Struktur aus Abb. 2.10(b) betrieben. Bei diesem Typ nimmt man eine
leichte Erh6hung der Kontaktspannung in Kauf, da die beiden Bénder geméf Abb. 2.11(d)
zu einem ausreichenden Uberlapp gebracht werden miissen. Stehen dagegen ausschlieRlich
nicht-leitfihige DBRs zur Verfiigung (z.B. SiOy oder TiO,), kann der Strom auch late-
ral in die Kavitdat gefiihrt werden (Abb. 2.10(c)). Dies ist allerdings mit einem hdherem
technologischen Aufwand verbunden und in der Produktion entsprechend kostenintensiv.
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Abbildung 2.9: (a) Schematische Darstellung der wesentlichen Komponenten eines oberflachene-
mittierenden Lasers mit Vertikalresonator (VCSEL). (b) Einengung des Strompfades im aktiven
Bereiches eines VCSELs durch Verwendung von Protonenimplantation oder Oxidapertur. Aus
[11].
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Abbildung 2.10: Verschiedene Konzepte fiir die Stromzufiihrung in eine VCSEL-Struktur. (a)
Verwendung von n-DBR (unten) und p-DBR (oben), (b) Verwendung zweier n-DBRs verbunden
mit der Integration eines hochdotierten p+/n+ -Tunneliilbergangs in die Kavitit, (c) laterale
Kontaktierung bei Verwendung von undotierten, nicht-leitfihigen Bragg-Reflektoren. Aus [18].
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(c) (d)

Abbildung 2.11: Bandverlauf sowie Strom-Spannungs-Charakteristik bei einem Tunnel-
Ubergang. (a) Anstieg des Stroms durch quantenmechanisches Tunneln von Elektronen aus dem n-
Gebiet ins p-Gebiet. (b) Abfall des Stroms aufgrund der Verringerung des energetischen Uberlapps
von Valenzband (p-Gebiet) und Leitungsband (n-Gebiet) mit steigender Spannung. (¢) Erneuter
Anstieg des Stroms durch Fluss von Elektronen iiber die Potentialbarriere des p-n-Ubergangs.
(d) Tunneln von Elektronen aus dem Valenzband des p-Gebietes ins Leitungsband des n-Gebietes
verbunden mit der Erzeugung eines Lochs beim Anlegen einer negativen Spannung. Die Variante
(d) wird bei einem VCSEL mit Tunnel-Ubergang verwendet (siche Abb. 2.10(b)). Aus [10].
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2.5 Materialsysteme fiir oberflachenemittierende Laser

Oberflachenemittierende Laser sind aufgrund ihres zirkularen Strahlprofils und die geringe
Strahlkonvergenz hervorragend geeignet fiir die Datentibertragung mittels optischer Fasern
und die Informationsspeicherung auf CDs und DVDs. Fiir die jeweilige Anwendung gibt
es dabei eine optimale Wellenldnge in Bezug auf die Dampfung oder die Fokussierbarkeit
des Lichts. Das Absorbtions- bzw. Dispersionsminimum fiir Glasfasern, wie sie fiir opti-
sche Netze mit Reichweiten bis 50 km benutzt werden, liegt bei einer Wellenldnge von
1,5 um bzw. 1,3 pum. Dieser Emissionsbereich wird von den Materialsystemen der Arse-
nide und Phosphide abgedeckt (2.12), jedoch konnte hier bislang noch kein VCSEL-Typ
mit ausreichender Langzeitstabilitit realisiert werden und ist daher Gegenstand intensiver
Forschung. Anstelle von VCSELn werden hier DFB-Laser (engl. Distributed Feedback) ver-
wendet, welche aber in der Herstellung verhéaltnisméfig teuer sind und keine ausreichende
Temperaturstabilitdt der Emissionswellenldnge bieten, sodass eine externe Kiihlung not-
wendig ist. Kommerziell erhéltlich sind VCSEL fiir den Bereich des nahen Infrarots um
850 nm, welche auf AllnGaAs-Verbindungen basieren. Sie sind eine wichtige Grundlage
fiir kurzreichweitige LAN-Netze (engl. Local Area Network) mit Ubertragungsstrecken von
0,01 - 1 km (Gigabit-Ethernet).

Bei den preiswerten und einfach zu verarbeiteten Plastikfasern (POF, engl. Plastic Op-
tical Fibre) liegen die Minima der Absorption im Sichtbaren, d.h. im roten und griinen
Spektralbereich (2.12(b)). Rote VCSEL sind seit Kurzem verfiighar, aber noch Gegen-
stand von Optimierungsarbeiten. Oberflichenemitter mit griiner Emission wéren die idea-
len Lichtquellen fiir POF-basierte Dateniibertragung, wobei diese auf absehbare Zeit nur
mit Hilfe des II-VI-Materialsystems realisiert werden konnen. In diesem Zusammenhang
gab es bisher nur wenige Vorarbeiten in der Literatur, der erste griine monolithische II-
VI-VCSEL (optisch gepumpt) wurde im Rahmen der vorliegenden Arbeit realisiert, wobei
derzeit die Moglichkeiten eines elektrischen Injektionsbetriebs untersucht werden. Der blaue
bis ultraviolette Spektralbereich ist aufgrund der kurzen Wellenlénge besonders interessant
in Hinblick auf Datenspeicherung und Drucktechnik. Entsprechende VCSEL auf Basis der
Gruppe III-Nitridverbindungen befinden sich aber ebenfalls noch im Entwicklungsstadium.
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Abbildung 2.12: (a) Ubersicht iiber VCSEL-Emissionswellenlingen bei Verwendung der ange-
gebenen Materialsysteme. VCSEL mit kurzwelliger Emission (griin-blau-ultraviolett) auf Nitrid-
bzw. II-VI-Basis befinden sich noch im Entwicklungsstadium. Aus [11]. (b) Absorptionspektrum
einer Plastikfaser mit PMMA-Kern (Polymethyl-Methacrylat). Aus [16] bzw. [19].
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2.6 Starke und schwache Kopplung

Wird ein Emitter von Strahlung in einem geeigneten Resonator platziert, kann es unter
gewissen Umstanden zu einer Kopplung des entsprechenden Energieiibergangs mit dem
elektromagnetischen Feld kommen. Die Grenzfélle der schwachen und starken Kopplung
sollen hier kurz diskutiert werden, insbesondere in Hinblick auf die Beobachtung der physi-
kalischen Effekte in Halbleiterstrukturen. Grundlage hierfiir ist die Beeinflussung der opti-
schen Modendichte, wenn die Ausdehnung des Resonators im Bereich der Lichtwellenlédnge
liegt. Ein qualitatives Beispiel wurde bereits in den Abb. 2.4(a) und (b) gezeigt. Wenn die
Kavitétsresonanz eines Mikroresonators (siche Abb. 2.6) ausreichend mit der Emissions-
linie eines Emitters iiberlappt, kommt es zu einer Kopplung. Handelt es sich hierbei um
eine schwache Wechselwirkung, kann der Einfluss auf die spontane Emissionsrate bzw. die
Lebensdauer des entsprechenden Zustands mit Hilfe der zeitabhéngigen Storungstheorie
abgeschétzt werden (Fermis goldene Regel):

1 27 —

= o) I B | FY P (28)
Mit den Grofen: 7 mittlere Lebensdauer des Photons im Zustand I, o(w) optische Moden-
dichte, w Frequenz des Photons, d = —eF Dipoloperator, E(F) elektrisches Vakuumfeld,
I Anfangszustand, F' Endzustand. In diesem Ausdruck steht die photonische Modendichte,
da der Emitter nur in eine existierende Mode abstrahlen kann. Bei einem optimalen Uber-
lapp zwischen einem Emitter mit unendlich scharfer Linienbreite und der photonische Mode
wird die spontane Emissionsrate erhoht bzw. entsprechend die strahlende Lebensdauer um
den Purcell-Faktor verkiirzt [62]:

8 Q
Comp3Ve

Dies konnte fiir halbleiterbasierte Mikrokavitéten in zahlreichen Untersuchungen besté-
tigt werden (z.B. [85, 86]). Dabei konnten Purcell-Faktoren von F,, = 32 fiir Mikroséulen
und F, = 150 fiir Mikroscheiben erreicht werden [20, 21|. Befinden sich dagegen beide
Linien nicht in Resonanz, so kann die spontane Emission auch unterdriickt werden [83].
Durch Mafsschneidern der photonischen Zustandsdichte beispielsweise durch Herstellung
von photonischen Punkten mit einem dreidimensionalen Einschluss der optischen Welle
[79, 80, 82, 84] oder die Verwendung von photonischen Kristallen |64, 65, 66, 67| kann die
Erzeugung von Licht grundlegend beeinflusst werden.

Im Falle einer starken Kopplung kommt es zu einer Aufspaltung von Resonatormode
und Emitterresonanz in zwei Polaritonzustdnde. Die spontane Emission wird dabei reversi-
bel, d.h. ein emittiertes Photon wird im Resonator reflektiert und in zeitlich-periodischem
Abstand reabsorbiert. Einige grundlegende experimentelle Befunde bei Vorliegen von star-
ker Kopplung sind fiir einen AlGaAs-basierten Mikroresonator mit Quantenfilmen in
Abb. 2.13 dargestellt. Diese Effekte wurden zuerst von Weisbuch et al. 1992 beobachtet
[63]. Weitere Arbeiten untersuchten beispielsweise die Dispersion der Kavitatspolaritonen
[115], Rabi-Oszillationen |76, 114|, den Einfluss elektrischer Felder [70, 71|, magnetischer

o (2.9)
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Abbildung 2.13: Effekte starker Kopplung in AlGaAs-basierten Mikroresonatoren: (a) QW-
Resonanz nicht auf Kavititsresonanz abgestimmt, keine Aufspaltung (b) Optimaler Uberlapp
beider Resonanzen, Aufspaltung in zwei Linien. (¢) PL (durchgezogene Linie) und Absorption des
Polariton-Bereiches aus (b). (d) Abhéngigkeit der Polariton-Aufspaltung von der energetischen
Verstimmung von QW und Resonatormode (keilférmige Kavitéit). Die minimale Aufspaltung er-
folgt bei optimalem Uberlapp. Aus [13].

Felder 73, 72] und Effekte bei Raumtemperatur [115]. Eine Ubersicht zu diesem Thema
mit vielen weiteren Referenzen gibt Ref. [78|. Entsprechende Untersuchungen fiir II-VI-
basierte Mikrokavitaten wurden ebenfalls durchgefiithrt |68, 110, 113, 109]. Fiir ZnCdSe-
Quantenfilme in einem dielektrischen Resonator konnte dabei eine Rabi-Aufspaltung von
anndhernd 20 meV beobachtet werden [60], bei einem ZnSe-QW wurden aufserdem Hinweise
auf Polariton-Biexziton-Uberginge gefunden [74, 75].
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2.7 Einzelphotonenemitter

Die kontrollierte Erzeugung einzelner Photonen erlaubt den Zugriff auf die elementare Ein-
heit der elektromagnetischen Strahlung und ist damit von fundamentaler Bedeutung fiir
die Physik des Lichts und der Quantenmechanik. Eine Einzelphotonenquelle kann sowohl
fiir die Grundlagenlagenforschung als auch praktische Anwendungen eingesetzt werden. Sie
stellt einerseits das ideale Eichnormal fiir Energie und Intensitét des Lichts dar und kann
zur Untersuchung wichtiger quantenmechanischer Effekte wie beispielsweise Verschrankung
von Zustdnden und Nichtlokalitdt verwendet werden. Andererseits kann mit Hilfe einzelner
Photonen eine prinzipiell abhorsichere Dateniibertragung in Form der Quantenkryptogra-
phie [35] und in Zukunft méglicherweise Datenverarbeitung auf Basis quantenmechanischer
Prinzipien realisiert werden [1].

Ein wesentliches Problem stellt das Auffinden eines geeigneten Emitters dar, welcher
einzelne Photonen mit einer ausreichenden Wahrscheinlichkeit aussendet. Zwar kann eine
klassische Lichtquelle wie beispielsweise ein thermischer Strahler durch Filtern der Inten-
sitdt soweit abgeschwéicht werden, dass nur noch Einzelemissionen auftreten. Allerdings
tritt dieses Ereignis aufgrund der fiir diesen Typ geltenden Poisson- oder Super-Poisson-
Statistik nur in etwa einem Drittel der Félle ein, ansonsten wird entweder kein Photon
ausgesendet oder es treten Mehrfachemissionen auf. Dies macht den klassischen Strahler
beispielsweise in Hinblick auf die Quantenkryptographie ungeeignet, da es ein unbemerk-
tes Abhoren der verschickten Informationen ermoglicht. Wichtig ist die Verwendung eines
Emitters, bei welchem keine Mehrphotonenemission auftritt und auferdem ein gewisser
zeitlicher Abstand zwischen der Aussendung liegt, d.h. eine abstandshaltende Emission
auftritt (engl. antibunching). Ein solcher (nichtklassischer) Quantenstrahler gehorcht der
Sub-Poisson-Statistik und kann durch einzelne Atome, Molekiile, Ionen und Farbzentren
gegeben sein [61]. Technologisch besonders interessant ist die Verwendung von Halbleiter-
Quantenpunkten in diesem Zusammenhang, da sie die Herstellung kompakter und elek-
trisch betreibbarer Bauelemente zur Erzeugung von Einzelphotonen ermoglicht [36, 38|.
In diesem Zusammenhang wird die Tatsache ausgenutzt, das in Quantenpunkte eingefan-
gene Elektron-Loch-Paare in Kaskaden rekombinieren, d.h. die Multiexzitonen vor dem
1X-Exziton zerstrahlen, dessen Emissionwellenldnge bekannt ist und daher entsprechend
ausgefiltert werden kann. Die in Richtung und Zeitpunkt zuféllige Aussendung der Photo-
nen wird effektiv gebilindelt, wenn ein Quantenpunkt in einen Mikroresonator hoher Giite
integriert wird und an eine bestimmte Mode koppelt (z.B. in einer Mikroscheibe |36]).

Es konnte bereits eine elektrisch kontaktierte Diode zur Einzelphotonenemission auf
Basis des GaAs-Materialsystems realisiert werden, allerdings ist eine geringe Arbeitstem-
peratur von 5 K erforderlich [38]. Das II-VI-Materialsystem erlaubt dagegen prinzipiell
den Betrieb eines entsprechenden Bauelementes bei Raumtemperatur, was ein weites Feld
praktischer Anwendungen eréffnen wiirde. Untersuchungen diesbeziiglich sind in Kapitel 6
dieser Arbeit zusammengefasst.



Kapitel 3

Das 1I-VI-Materialsystem

3.1 Grundlegende Eigenschaften

Die Kation-Anion-Verbindungen aus den Elementen der zweiten Hauptgruppe (Be, Mg, Ca,
Zn, Cd, Hg) mit denen der sechsten Hauptgruppe des Periodensystems (O, S, Se, Te) sind in
kristalliner Form Halbleiter mit zumeist direkter Bandliicke, was sie fiir die Verwendung in
optoelektronischen Bauelementen geeignet macht. Die Bandliickenenergien der Materialien
reichen dabei vom Infraroten (HgTe, CdTe) bis in den ultravioletten Wellenldngenbereich
des Spektrums (MgS, ZnS, MgSe), wobei die Verbindungen ZnSe, CdSe, CdS und ZnTe
den sichtbaren Teil des Lichts abdecken. Die Gitterkonstanten der fiir diese Arbeit relevan-
ten Verbindungs-Halbleiter sind zusammen mit den entsprechenden Werten der minimalen
Energieliicken (d.h. am I'-Punkt der jeweiligen Bandstruktur) in Abb. 3.2 dargestellt. Als
Substrate finden neben dem iiblicherweise gebrauchlichen GaAs auch Einkristalle aus ZnSe,
Zn'Te und InP Verwendung, wobei fiir die zuletzt genannten bislang die strukturelle Quali-
tat begrenzt und die kommerzielle Verfiigbarkeit eingeschrankt ist. Die II-VI-Verbindungen
kristallisieren je nach Grad der Ionizitdt f; in Zinkblende-Struktur (Abb. 3.1), Wurzit-
Struktur oder Kochsalz-Struktur [131, 77|. Die Verbindungen ZnS (f; = 0,62) und ZnSe
(f; = 0,63) nehmen sowohl Zinkblende-Struktur als auch Wurzit-Struktur an, wihrend fiir
CdS (f; = 0,74) die natiirliche Form die Wurzit-Kristallsymmetrie ist. Die hohe Ionizitét
von MgS (f; = 0,78) liasst diese Verbindung dagegen in Kochsalz-Struktur kristallisie-
ren. Wenn ein kubisches Substrat als epitaktische Unterlage dient, lassen sich jedoch alle
Verbindungen bis zu einer gewissen Dicke in Zinkblende-Struktur abscheiden.

Fiir die Auswahl der Materialien zur Realisierung beispielsweise einer Laserdiode ist die
Kenntnis der relativen Lage der Bandliicken zueinander sowie deren Bandverséatze beim An-
einanderfiigen in Heterostrukturen von wesentlicher Bedeutung. Diese Grofien bestimmen
die Starke des quantenmechanischen FEinschlusses von Ladungstriagern durch die sich an
den Grenzflachen ausbildenen elektrischen Felder und miissen daher bekannt sein. Eine ent-
sprechende Ubersicht ist in Abb. 3.3 gezeigt. Fiir die Dotierbarkeit der Verbindungen und
damit die elektrischen Eigenschaften ist dabei die jeweilige Position von Valenzband und
Leitungsband relativ zur Fermienergie wichtig. Dieser Zusammenhang lésst sich mit Hilfe
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Abbildung 3.1: Zinkblende-Kristallstruktur (Einheitszelle). Die gefiillten Kreise représentieren
Elemente der Gruppe II, die leeren Kreise Elemente der Gruppe VI. Aus [3].
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Abbildung 3.2: (a) Minimale Bandliickenenergien der fiir diese Arbeit relevanten II-VI-
Verbindungen aufgetragen iiber der jeweiligen Gitterkonstanten. (b) Schematische Darstellung
des Kristallgitters fiir eine vollverspannte (pseudomorphe) Schicht im Vergleich zum relaxierten
Fall. Die Relaxation setzt ein, wenn die kritische Schichtdicke fiir das Material tiberschritten wird.
Aus [16].
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des Fermi-Pinning-Modells beschreiben [147, 148]: Bei steigender Dotierkonzentration wird
die Fermienergie aus der Mitte der Bandliicke bei n-Dotierung in Richtung des Leitungs-
bandes und bei p-Dotierung in Richtung des Valenzbandes verschoben. Beim gewiinschten
Einbau eines Dotieratoms in das Kristallgitter, welches beispielsweise als Akzeptor wirkt,
kann es wihrend der epitaktischen Abscheidung auch zur unbeabsichtigten Bildung ei-
nes Defektes kommen (z. B. Gitterfehlstelle oder Atom auf Zwischengitterplatz) welcher
als Donator wirkt. Durch Rekombination des Elektron aus diesem Donatorniveau in das
Akzeptorniveau kann die Dotierung effektiv wieder aufgehoben werden, man spricht in die-
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Abbildung 3.3: (a) Relative Lage der Bandliicken verschiedener II-VI-Verbindungen zueinander.
Die waagerechten Linien markieren die energetisch hochste Position (Ef,) und die energetisch
tiefste Position (Efj,) des Ferminiveaus bei steigender Dotierkonzentration des entsprechenden
Typs. Wird die Dotierkonzentration weiter erhoht, tritt Selbstkompensation auf und es werden
keine weiteren Ladungstrager aktiviert. Fiir die Lage des Leitungsbandes von MgS werden in der
Literatur unterschiedliche Angaben gemacht, der hohere Wert bestétigt sich jedoch zunehmend.
(b) Abhéngigkeit der maximal erreichbaren Dotierkonzentration vom Abstand des Leitungs- bzw.
Valenzbandes einer Verbindung von der Fermienergie Er,, bzw. Ep,,. Aus [136].

sem Fall von Selbstkompensation. Der Energiegewinn fiir diesen Prozess ergibt sich aus der
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Parameter ZnSe CdSe CdS MgSe MgS 7ZnS ZnTe GaAs
Lattice constant a [A] 5.6684 6.050 5.832 5.890 5.620 5409 6.103 5.653
Band gap £, at 300 K [eV]  2.69 1.70 242 359 445 3.68 226 142
Melting point [°C] 1517 1239 1477 1827 1295 1237
Density [g/cm?] 542 5.674 4.826 4079 634 5.316
Micro hardness [N/mm?| 1350 1300 1250 1780 900 7500
Thermal conductivity — [W/(Kem)] 0.19  0.09 0.2 0.251 0.108 0.44
Lin. thermal expansion ~ [107% 1/K] 8.2 3.8 4.7 6.36 819 6.4
Eff. electron mass [m.] 0.134 0.11 0.14 0.20 0.11 0.063
Eff. heavy hole mass [me] 0.894 044 051 0.6  0.35
Ex. binding energy E% [meV]  20.8 40 124 4.2
Dielectric constants €0 8.6 8.9 9.4 15.15
€00 0.7 0.7 7.28 12.25

Tabelle 3.1: Wichtige Materialparameter fiir die in dieser Arbeit verwendeten II-VI-
Verbindungen. Diese Daten wurden von H. Wenisch zusammengestellt [55] und mittels der aktu-
ellen Ausgabe des Landolt-Bornstein [29] iberpriift. Aus [16].

Energiedifferenz von Donator- und Akzeptorniveau zuziiglich der Ionisierungsenergie. Ist
dieser Energiegewinn nun grofer als die Bildungsenthalpie eines Kompensationszentrums,
wird der Prozess der Selbstkompensation sehr effektiv. In diesem Fall kann die Fermienergie
nicht mehr durch Dotierung eines bestimmten Typs liber einen gewissen Wert angehoben
bzw. abgesenkt werden, der Wert der Fermienergie bleibt fest (Fermi-level-pinning). Dieses
Phéanomen tritt aufgrund des erhohten Energiegewinns verstdarkt bei breitliickigen Halb-
leitern auf, z. B. II-VI-Verbindungen und Gruppe-III-Nitridverbindungen. Die maximal
erreichbare Elektronen- oder Locherkonzentration kann daher in dotiertem Material aus
dem relativen Abstand des Leitungs- bzw. Valenzbandes von der Position des (maximalen
bzw. minimalen) Ferminiveaus abgeschétzt werden [136]. Dies ist in Abb. 3.3(a) darge-
stellt, wobei die verschiedenen Schattierungen die experimentellen Ergebnisse beziiglich der
Dotierbarkeit angeben. An der Skala in Abb. 3.3(b) konnen die jeweiligen Ladungstriager-
konzentrationen abgelesen werden. Wahrend beispielsweise ZnSe und CdSe ausreichend n-
und p-dotierbar sind, ist MgS aufgrund des tiefen Valenzbandes und hohen Leitungsbandes
praktisch undotierbar. Fiir die zu GaAs gitterangepasste ternére Legierung ZnSg g5Tey 35
ist eine vergleichsweise hohe Lcherkonzentration bis 1-10' ¢cm™ zu erwarten [139]. Die
Verwendung diesen Materials ist daher vielversprechend in Hinblick auf die Realisierung
eines p-n-Tunneliibergangs in einer Laserstruktur (siehe Kap. 7.2 dieser Arbeit).

Einige grundlegende Parameter der fiir die vorliegenden Arbeit relevanten Verbindun-
gen sind in Tabelle 3.1 zusammengefasst. Wichtiger Unterschied von ZnSe im Vergleich
zum III-V-Material GaAs ist neben der hoheren Bandliicke die von 4,2 meV auf 20,8 meV
um den Faktor vier erh6hte Exzitonenbindungsenergie, welche das Auftreten exzitonischer
Effekte auch bei hoheren Temperaturen zur Folge hat. Die Tatsache, dass die thermische
Leitfahigkeit von ZnSe mit 0,19 W/(K c¢m) aufgrund der hoheren Ionizitéit der Bindungen
nur weniger als halb so grofs ist wie jene des GaAs, hat Auswirkungen auf die Prozessie-



3.2. STAND DER FORSCHUNG: II-VI-OBERFLACHENEMITTER 35

rung eines [I-VI-VCSELs. Fiir die effektive Abfiihrung der Warme aus dem Bauelement
muss hier wahrscheinlich unter anderem eine im Vergleich zu einem III-V-basierten VCSEL
grofiere Mesastruktur gewahlt werden.

Heterostrukturen auf Basis von II-VI-Verbindungen kénnen mit der metallorganischer
Gasphasenepitaxie (MOVPE, engl. Metal-Organic Vapour-Phase Epitaxy) und der Mole-
kularstrahlepitaxie (MBE, engl. Molecular-Beam Epitaxy) hergestellt werden. Allerdings
konnte bisher mit der MOVPE-Wachstumsmethode keine reproduzierbare p-Dotierung er-
reicht werden, wie sie fiir die meisten opto-elektronische Bauelemente nétig ist. Daher
werden Leucht- und Laserdioden derzeit ausschlieftlich mittels MBE realisiert, wie sie auch
am Institut fiir Festkorperphysik der Universitiat Bremen verwendet wird (Details siehe
Kap. 4.1).

Eine wichtige Grofe fiir die Halbleiterepitaxie ist die Fehlanpassung der Gitterkonstan-
ten a, da sie die maximale (kritische) Schichtdicke bestimmt, mit welcher eine bestimmte
Verbindung auf einem Substrat abgeschieden werden kann (sieche Abb. 3.2(b)). Im Falle
von ZnSe auf GaAs betragt die Gitterfehlanpassung 0,27% und die kritische Schichtdicke
etwa 200 nm.

4znSe — AGads _ () omor (3.1)

AGaAs

Bei ternéren Legierungen des Typs A,.B;_,C besteht ein linearer Zusammenhang zwischen
der Konzentartion x der Verbindung A und der Gitterkonstanten a(z) von ABC (Vegard-
sche Regel) [59]:

CLAgc(l‘) =T apsc -+ (1 - ZL‘) apc. (32)

Die Abhéngigkeit der Bandliickenenergie E,(z) von der Konzentration x ist in der Regel
nichtlinear, sodass ein ein entsprechender Bowing-Parameter b eingefiihrt wird [22]:

Ey(z) =zE;, + (1 —2)E; pc — x(1 — x)b. (3.3)

Dieser hat den Wert 0,30 eV fir Zn,CdSe;_, [23] und 0,68 €V fiir ZnS,Se;_, [24].

3.2 Stand der Forschung: II-VI-Oberflachenemitter

In den Jahren 1991 bis 1994 konnten ZnSe-basierte Laserdioden mit blau-griiner Emis-
sion in der Bauform als Kantenemitter von der ersten Demonstration [45] bis zum Dau-
erstrichbetrieb (cw, engl. continuous wave) bei Raumtemperatur weiterentwickelt werden
[46, 47]. Da in dieser Zeit die weitere Optimierung der Strukturen bis hin zur kommerzi-
ellen Marktreife (10000 Stunden cw-Betrieb) aussichtsreich erschien, wurde verstiarkt nach
Wegen gesucht, die vielversprechenden Ergebnisse auch auf oberflichenemittierende Laser
mit Vertikalresonator zu iibertragen. Als Basiskomponenten eines VOCSELs mussten daher
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Jahr Ref. Hochindexmaterial Niedrigindexmaterial Substrat ~ Methode ga. N Rye (%] Anm| An
1995 (89| 7ZmnS.065€0.94 Zmng.s1Mng 19S50 245€0.76 GaAs(100) MBE ja 25 81 468 0,07
1995 [92] 21180,06860_94 Zno_gﬁl\’lgo_mSO_zoseg_g GaAs(lOO) MBE Jd 20 86 474 0712
1997 [100]  Mgo. (Zno.usMgosz)osSe  Mgoo(Zno.asMgos)oaSe  InP(100) MBE - 30 98 595 -
1998 [102] ZnSe ZnS GaAs(100) MOVPE nein 10 91 479 0,32
ZnSe ZnS GaAs(311)B MOVPE  nein 10 95 468 0,32
1999 (97| 7ZmSeq 56Teg 44 Zng g2Mgp 385e GaAs(100) MBE nein 10 85 750 0,35
Zmg.74Cdg.06Se Zng 66 Mgo.345e GaAs(100) MBE nein 20 98 615 0,20
1999 (98] ZnSe ZnMgSSe GaAs(100) MBE  nein 50 70 470 -
1999 [99] ZnTe ZnSe GaAs(100) MBE  nein 15 91 725 0,4
2000 [103] ZnSe 7Zng 27 Mgo 73S GaAs(100) MOVPE nein 5 93 510 0,52
2000 [104] ZnSe ZnSe/MgS-SL GaAs(100) MOVPE nein 5 92 510 0,50
2001 [111] Zng 86Cdg.145e Zmg 70Mgg 21Se ZnSe(100) MBE  nein 20 80 560 -
7nSe Zmg 7oMgg 21 Beg 7S¢ ZnSe(100) MBE nein 12 - 605 -
2001 [112] ZnCd(Mg)Se ZnCdMgSe InP(100) MBE ja 10 80 685 0,33
InP(100) MBE ja 16 95 605 0,33
mP(100) MBE ja 10 77 507 023
diese Arbeit 7ZmSg.065€0.94 ZnCdSe/MgS-SL GaAs(100) MBE ja 14 99,6 460-600 0,60

Tabelle 3.2: Ubersicht der Literatur zu II-VI-DBRs. Die Abkiirzungen stehen dabei fiir: g.a.: git-
terangepasst (zum Substrat), N: Anzahl der Bragg-Perioden, R,,4,: maximale Reflektivitat des
Stopbandes, A: Zentralwellenldnge des Stopbandes, An: Brechungsindexdifferenz. Erst im Verlauf
dieser Arbeit konnten vollverspannte Bragg-Reflektoren mit einer Reflektivitat grofer als 99%
realisiert werden, die zudem den héchsten Indexsprung von 0,6 aufweisen. Dariiberhinaus kénnen
diese DBRs sowohl n- als auch p-dotiert werden.

geeignete Materialien fiir Bragg-Reflektoren gefunden werden, wobei zunéchst die Ver-
wendung der bereits gebrduchlichen terndren und quaterniren Verbindungen ZnSSe bzw.
ZnMgSSe untersucht wurde [92]|. Zwar lassen sich deren Gitterkonstanten durch Wahl des
Schwefel- und Magnesiumgehaltes an die Gitterkonstante des GaAs-Substrats anpassen
und somit vollverspannte DBRs herstellen, doch ist fiir den iiblichen Mg-Gehalt von etwa
14% die Brechungsindexdifferenz verhéltnismafig gering (An = 0,12). Zur Realisierung der
hohen Reflektivitdt von iiber R = 99%, wie sie fiir das Einsetzen von Lasing erforderlich
ist, miissten in diesem Fall bis zu fiinfzig Bragg-Paare aufgebracht werden, was nicht ver-
tretbar erscheint. Eine Erh6hung der Mg-Konzentration im ZnMgSSe ist jedoch ebenfalls
mit Schwierigkeiten verbunden: Bei einem Wert von xp;, = 0,7 &ndert sich der Kristalltyp
von Zinkblende zu Kochsalzstruktur und die erreichbare freie Locherkonzentration sinkt
signifikant mit ansteigender Bandliicke [146]. Tabelle 3.2 gibt einen Uberblick iiber die in
Literatur bisher verwendeten Materialkombinationen. Insgesamt leidet aber jeder Ansatz
entweder an einem zu geringem Indexsprung zwischen Hochindex- und Niedrigindexma-
terial oder der fehlenden Moglichkeit vollverspannte Strukturen abzuscheiden. Am viel-
versprechendsten erscheint das Konzept, die Verbindung mit dem kleinen Brechungsindex
als kurzperiodiges Ubergitter (SL, engl. Super Lattice) aus ZnSe- und MgS-Schichten zu
realisieren, da dies einen hohen Indexkontrast erlaubt [104] und zusétzlich eine interssante
Option zur gezielten Beeinflussung der Leitfahigkeit in dotierten DBRs bietet (Ausbildung
von Minibéndern) [135]. Durch Weiterentwicklung dieses Ansatzes im Rahmen der vorlie-
genden Arbeit konnten schliefslich eine hohe Reflektivitdt mit pseudomorphen Wachstum
der Bragg-Reflektoren und ein hoher Indexsprung vereint werden (siehe Tab. 3.2 unten).
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Jahr Ref. DBR-Material aktives Gebiet A [nm)] P, jin Q Bemerkung

1995 [94] SiO,/SiN ZnCdSe 488 44 kW /em? (30 K) - optisch gepumpt

1995 [96] Si0y/TiO, ZnCdSe 484 39 kA/em? (T7TK) 70 elektrisch gepumpt

1995 [122] SiOy/HIO, ZnCdSe 496 1,4 pJ/em? (RT) 2000 optisch gepumpt

1995 [60] Si0y/TiO, ZnCdSe 484 - 650  Rabi-Aufspaltung 20 meV

1995 [95] Si0,/TiO, ZnCdSe 520 - - optisch gepumpt

1999 [88] dieelektrisch CdHgTe 1570 6 kW /cm? (RT) - optisch gepumpt

2000 [104] ZnSe, ZnSe/MgS-SL - - - 40 -

2002 [87] CdMnTe CdTe 767 - 800  Rabi-Aufspaltung 19 meV
diese Arbeit ZnSSe, ZnCdSe/MgS-SL ZnCdSe 511 21 kW /cm? 3200 optisch gepumpt

Tabelle 3.3: Ubersicht der Literatur zu II-VI-VCSELn bzw. Mikrokavititen. Die Abkiirzungen
bedeuten: A: Emissionswellenlédnge, Py, Schwellleistungsdichte, ji,: Schwellstromdichte, Q: Reso-
natorgiite.

Zeitlich parallel mit den Untersuchungen beziiglich der Bragg-Reflektoren begannen
1995 diverse Gruppen Mikrokavitdten mit ZnSe-basiertem aktiven Gebiet durch Aufbrin-
gen von dielektrischen Spiegeln herzustellen (Tab. 3.3). Zu diesem Zweck wird das GaAs-
Substrat durch geeignete Methoden von den II-VI-Schichten abgelost und beispielsweise
durch aufgesputterte SiOs/TiOy-Schichten ersetzt. Zwar lassen sich durch dieses Verfahren
VCSEL-Strukturen fiir grundlegende optische Untersuchungen préaparieren, fiir praktische
Anwendungen eignen sie sich jedoch weniger. Eine Methode zur Herstellung photonischer
Punkte, d.h. Mikrokavitdten mit einem dreidimensionalen optischen Einschluss, ist das
selektive Wachstum auf durch Masken vorstrukturierten Substraten. Die dabei entstehen-
den pyramidalen Strukturen mit Grundflichen im Bereich von 800 x 800 nm? erreichen
Q-Werte von bis zu 4900 [107, 108]. Allerdings erscheint eine Kontaktierung fiir den elek-
trischen Betrieb technologisch schwierig.

Aufbauend auf den vielversprechenden Ergebnissen beziiglich der Bragg-Reflektoren
konnten im Rahmen dieser Arbeit schlieflich leistungsfihige, monolithische VCSEL-
Strukturen realisiert werden, welche im Vergleich zu den Literaturdaten eine deutliche
Verbesserung darstellen (Tab. 3.3 unten) und perspektivisch auch einen elektrischen Injek-
tionsbetrieb ermdglichen sollten.
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Kapitel 4

Experimentelle Methoden

4.1 Molekularstrahlepitaxie (MBE)

Die Molekularstrahlepitaxie (MBE, engl. Molecular-Beam Epitaxy) ist ein Verfahren zur
Kristallabscheidung auf Substraten mit Wachstumsraten im Bereich 1 pm/h [31, 27]. Als
Quellmaterialien dienen hochreine Elemente oder Verbindungen, welche in geheizten Ke-
ramiktiegeln auf Temperaturen gebracht werden, bei denen sich ein ausreichender Dampf-
druck einstellt. Die Abscheidung erfolgt im Ultrahochvakuum (UHV) bei Driicken der
Grofenordnung 1-10~H Torr!, so dass die mittlere freie Weglinge der Molekiile groRer
ist als die Ausdehnung der Wachstumskammer. Der Wachstumsprozess findet daher nicht
im thermodynamischen Gleichgewicht statt, sondern wird durch die Reaktionskinetik auf
dem Substrat bzw. der Wachstumsfront des Kristalls bestimmt. Ein auf das Substrat ad-
sorbietes Teilchen legt typischerweise eine gewisse Wegstrecke auf der Oberfliche zuriick
(Diffusionslénge) und wird dann in den Kristall eingebaut oder geht durch Desorption
verloren. Zusétzlich besteht die Moglichkeit, dass Teilchen an der Wachstumsfront auf-
schwimmen, ohne in groferem Umfang eingebaut zu werden (Segregation), beispielsweise
wenn die Spezies einen verhéltnisméfig grofsen kovalenten Radius besitzt. Die Teilchenfliis-
se werden entweder durch die Wahl der jeweiligen Zellentemperatur (Knudsenzelle) oder die
Wahl der Ventilstellung (Crackerzelle) geregelt. Vor jeder Zelle und dem Substrat befindet
sich eine Blende, mit welcher der entsprechende Teilchenstrahl abgeschirmt und damit das
Wachstum der jeweiligen Verbindung begonnen oder unterbrochen werden kann. Wichtige
Parameter fiir das Kristallwachstum sind die Substrattemperatur und bei Verbindungs-
halbleitern die Stochiometrie der angebotenen Teilchenspezies, da diese beispielsweise die
Oberflachenrauigkeit oder die Dichte von Punktdefekten und damit die strukturelle Qua-
litdt der abgeschiedenen Schicht bestimmen.

In Abb. 4.1 ist der Aufbau der MBE-Anlage des Instituts fiir Festkorperphysik der
Universitat Bremen dargestellt, mit welcher die II-VI-Verbindungen hergestellt werden
(EPT 930). Eine prinzipiell baugleiche Wachstumskammer steht fiir I1I-V-Materialien zur
Verfiigung, mit welcher GaAs- und Nitridverbindungen hergestellt werden kénnen. Da

1770 Torr entsprechen 1000 mbar
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Abbildung 4.1: MBE-Anlage (EPI 930) fiir die Herstellung von II-VI-Verbindungen im Institut
fiir Festkorperphysik der Universitat Bremen. (a) Foto, (b) schematische Zeichnung (aus [52]).
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beide Kammern miteinander verbunden sind, konnen GaAs-Pufferschichten unter UHV-
Bedingungen transferiert werden, was fiir die Realisierung von qualitativ hochwertigen
Schichten eine wichtige Grundvoraussetzung darstellt. An der II-VI-Kammer befinden sich
neun Flansche, welche mit Knudsenzellen fiir Zn, Cd, Mg, Se, Te und ZnCl, Crackerzellen
fiir S und Se, sowie einer Stickstoff-Plasmaquelle ausgestattet sind. Das ZnCl dient zur Be-
reitstellung des Chlors im Rahmen der n-Dotierung, wihrend der Stickstoff zur p-Dotierung
verwendet wird. Insgesamt stehen damit alle zur Herstellung von II-VI-Laserdioden mit
blau-griiner Emission erforderlichen Elemente zur Verfiigung. In Abb. 4.1(b) sind sche-
matisch die wesentlichen Komponenten des Systems dargestellt. Die Vakuumkammer wird
durch eine Kryopumpe und eine lonengetterpumpe evakuiert, wobei die von fliissigem Stick-
stoff (LNg) durchstrémten Kiihlschilde ebenfalls zur Reduzierung des Drucks beitragen. Zur
in-situ-Wachstumskontrolle stehen neben der Reflexionsbeugung hochenergetischer Elek-
tronen (RHEED, engl. Reflection High-Energy Electron-Diffraction), ein spektroskopisches
Reflektometer (Filmetrics F30) und ein spektroskopisches Ellipsometer (Woollam VASE
M-44) zur Verfiigung.

4.2 Beugung hochenergetischer Elektronen (RHEED)

Da der MBE-Abscheidungsprozess im Ultrahochvakuum vollzogen wird, konnen wichti-
ge Verfahren der Oberflachenphysik fiir die in-situ-Charakterisierung des Wachstums ver-
wendet werden. Neben der hier diskutierten Reflexionsbeugung hochenergetischer Elek-
tronen (RHEED, engl. Reflection High-Energy Electron-Diffraction) seien die Beugung
niederenergetischer Elektronen (LEED, engl. Low-Energy Electron-Diffraction) und die
Rontgen-Photoelektronen-Spektroskopie (XPS, engl. X-ray Photoelectron Spectroscopy)
als weitere Beispiele genannt. Das Prinzip der RHEED-Messung ist in Abb. 4.2 erlautert.
Ein gebiindelter Elektronenstrahl mit einer Energie zwischen 10 und 50 kV trifft unter
streifendem Einfall auf die Probenoberfliche und wird an den Atomen des Kristallgitters
gebeugt, sodass auf dem Phosphor-Leuchtschirm ein charakteristisches Reflexmuster ent-
steht. Aufgrund des flachen Einfallswinkels und der starken Wechselwirkung der Elektronen
mit dem Festkorper betragt die Eindringtiefe nur wenige Monolagen , d.h. im Beugungs-
muster werden nur Informationen aus dem Bereich der Oberfliche abgebildet. Die gebeug-
ten Elektronenwellen interferieren konstruktiv fiir bestimmte Werte des Wellenvektors E,
welche Punkte im reziproken Raum représentieren. Die Reflexe des reziproken Raumes
ergeben sich aus einer Fouriertransformation des zweidimensionalen Kristallgitters an der
Oberfliche, welcher damit ebenfalls zweidimensional ist. Die auf dem Leuchtschirm sicht-
baren Reflexe ergeben sich als Schnittpunkte von senkrecht auf den Punkten des reziproken
Raums konstruierten Stidben und der Ewald-Kugel, welche durch den einfallenden und den
gebeugten Wellenvektor aufgespannt wird (Abb. 4.2(b)).

Anhand des RHEED-Beugungsbildes kénnen unmittelbar Aussagen {iber die Oberflé-
chenstruktur der Probe gemacht werden. In Abb. 4.2(c) ist schematisch der Zusammen-
hang von Oberflachenrauhigkeit und Reflexform dargestellt. Wahrend eine perfekt glatte
Oberflache zu Punktreflexen auf Laue-Kreisen fiihrt, bewirkt eine leichte Stufung die Ver-
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Abbildung 4.2: (a) Beugungsgeometrie bei RHEED-Messungen. (b) Vergleich verschiedener Ober-
flachenstrukturen mit den entsprechenden Beugungsbildern. Aus [30].
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langerung der Punkte zu Streifen. Haben sich dagegen dreidimensionale Inseln auf der
Oberflache ausgebildet, erhélt man aufgrund der Durchstrahlung ein periodische Anord-
nung von Punkten geméfs des entsprechenden dreidimensionalen reziproken Raumes. Da
der seitliche Abstand der Reflexe umgekehrt proportional zur lateralen Gitterkonstante
des Kristallgitters ist, lassen sich aufserdem Oberflachenrekonstruktionen anhand ihrer pe-
riodischen Uberstruktur identifizieren, welche zu zusétzlichen Linien zwischen den Haupt-
reflexen fiihren.

4.3 Hochauflésende Rontgenbeugung (HRXRD)

Die hochauflsende Rontgenbeugung (HRXRD, engl. High-Resolution X-Ray Diffraction)
ist eine der wichtigsten Methoden zur Strukturanalyse von epitaktischen Strukturen [32].
Mit ihrer Hilfe kénnen zerstorungsfrei Gitterkonstanten, Zusammensetzung, Relaxations-
grad und Defektdichten bestimmt werden. Die Messgeometrie ist zusammen mit dem rezi-
proken Raum eines kubischen Gitters in Abb. 4.3(a) dargestellt, wobei typischerweise nur
die mit offenen Kreisen gekennzeichneten Reflexe vermessen werden, da die anderen aus-
schlieflich in Transmission zugénglich sind (gefiillte Kreise). Durch Variation der Winkel
w und O wird die Intensitéit der gebeugten Rontgenstrahlung entlang gewisser Strecken im
g-Raum detektiert: Ein w — 20-Scan entspricht dem Schnitt durch einen Reflex in radia-
ler Richtung des ¢-Vektors, wihrend ein w-Scan tangential verlauft. Zur Bestimmung der
Gitterkonstanten einzelner Schichten sowie der Periodenlinge von Ubergitterstrukturen
wurden jeweils w — 20-Scans des (004)-Reflexes aufgenommen.

In epitaktischen Schichtsystemen haben die jeweiligen Gitterkonstanten im Allgemei-
nen unterschiedliche Werte, was zu einer Uberlagerung von Reflexen im reziproken Raum
fithrt. Abbildung 4.3(b) zeigt den relaxierten Fall, wihrend in Abb. 4.3(c) die Schichten
pseudomorph, d.h. vollverspannt sind. In Abb. 4.3(d) ist das Prinzip der Bestimmung des
Verspannungsparameters v durch Konstruktion einer Relaxationsgeraden dargestellt. In
der vorliegenden Arbeit wurde zur Bestimmung des Relaxationsgrads die reziproke Gitter-
karte (RSM, engl. Reciprocal Space Map) des (224)-Reflexes ausgewertet. Die HRXRD-
Messungen wurden von Gabriela Alexe durchgefiihrt.

4.4 Reflektometrie

Das Messprinzip der Reflektometrie ist vergleichsweise einfach und liefert dennoch wichti-
ge Informationen iiber die optischen Eigenschaften von epitaktischen Schichen. So kénnen
beispielweise Grofsen wie Schichtdicke und Dispersion des Brechungsindexes n(\) bzw. des
Extinktionskoeffizienten k(A) bestimmt werden. In [26] ist eine Zusammenfassung der Me-
thode zu finden. Insbesondere in Hinblick auf die Herstellung von Bragg-Reflektoren und
VCSELn ist die Verwendung einer in-situ-Reflektometrie zur Wachstumskontrolle aufser-
ordentlich niitzlich, da sie einen direkten Zugang zur optischen Dicke der Schichten oh-
ne genaue Kenntnis des jeweiligen Brechungsindexes ermdglicht. Aus dem Abstand eines



44 KAPITEL 4. EXPERIMENTELLE METHODEN

A =0.15406 nm
(@)

qz oerlaubt
¢ verboten o
enur in Transmission

(303)

Reziproker e
Raum

- | . B
Direkter —
Raum \ Ax

2/ }
(b) 334y ®04) (204 ¢qJ_ (d) Substrat
@) © @
(hkl)
q

% (222) 8 (002) o° (222)

® (2200 ® (000) ©® (220
Schicht
=0
(c) S 2004 ®(224) /
Richtung (000)

/

82220 802 8 (22

Relaxationsgerade Schicht
® 2200 ®(000) ® (220 v=1

Abbildung 4.3: (a) Beugungsgeometrie bei hochauflosender Rontgenbeugung und reziproker
Raum eines kubischen Kristallgitters (aus [56]). (b) Uberlagerung der Beugungsrelexe zweier
Schichten einer epitaktischen Struktur im relaxierten Zustand und (c) im vollverspannten (pseu-
domorphen) Zustand. (d) Konstruktion der Relaxationsgeraden im reziproken Raum zur Bestim-
mung des Verspannungsparameters . Aus [54].
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Minimums vom benachbarten Maximium im Signalverlauf des zeitabhéngigen Reflekto-
metrietransienten kann die optische Dicke mit dem Aquivalent einer Viertelwellenlinge
direkt aus der Beziehung d = A/4n bestimmt werden. Abbildung 4.4 zeigt schematisch
den Messaufbau an der II-VI-Wachstumskammer. Das Gerdt der Firma Filmetrics (F30)
verwendet eine Halogen-Weiflichtlampe und ein Czerny-Turner Spektrometer, welches den
Spektralbereich zwischen 400 - 1000 nm bei einer Auflosung von 1 nm abdeckt. Bei der
in-situ-Messung konnen drei Transienten gleichzeitig aufgenommen werden, wobei die De-
tektionswellenléngen frei wahlbar sind.

( )

Reflektometer

‘ Weillichtlampe

‘ Spektrometer

J

Abbildung 4.4: Messprinzip der in-situ-Reflektometrie an der MBE-Kammer. Durch die sechs
duferen Fasern eines Glasfaserbiindels wird das Licht einer Weifslichtquelle zu einem Sichtfenster
an der Wachstumskammer gefiihrt, von wo es senkrecht auf die Probenoberfliche féllt. Das re-
flektierte Licht wird mittels einer Linse in die mittlere Faser des Glasfaserbiindels fokussiert und
zu einem Spektrometer geleitet. Rechts unten: Reflexion von Licht an den Grenzflachen zwischen
Schichten mit unterschiedlichen Brechungsindizes. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit ist in der
Darstellung ein nicht-senkrechter Einfall des Lichtstrahls gewédhlt worden. Aus [25].
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4.5 Photolumineszenz-Spektroskopie (PL)

Bei der Photolumineszenz-Spektroskopie (PL, engl. Photoluminescence) werden mittels
eines Laserstrahls Elektronen aus dem Valenzband eines Halbleiters in das Leitunsband
angeregt, wobei im Valenzband gleichzeitig eine entsprechende Anzahl von Defektelek-
tronen (Locher) erzeugt werden. Elektronen und Locher relaxieren dann durch Abgabe
von Energie an Gitterschwingungen (Phononen) zur Leitungs- bzw. Valenzbandkante und
rekombinieren schliefslich unter Aussendung eines Photons mit der Energie der entspre-
chenden Bandliicke. Die Bandliicke eines Halbleiters verringert sich dabei mit steigender
Temperatur, was durch die empirische Varshni-Formel [43| beschrieben werden kann:

T2
AE,(T) = — TO‘+ 5 (4.1)

Mit den Fitparametern a und (. Fiir die Verbindungen CdSe und ZnSe werden a =
4,77-107%eV/K und 8 = 295K bzw. a = 5,73 - 107*eV /K und 8 = 65 K verwendet [44].

Fiir die Standard-Charakterisierung der Proben wurde ein He-Cd-Laser (Emissionswel-
lenlédnge 325 nm, Ausgangsleistung 30 mW) sowie ein mit fliissigem Helium gekiihlter Kryo-
stat verwendet. Der experimentelle Aufbau fiir die anregungsabhéngigen PL-Messungen an
den VCSEL-Strukturen ist in Abb. 4.5 dargestellt. Als Laser kam ein Excimer (XeCly)-
gepumpter Dye-Laser (Farbstoff Coumarine 2) zum Einsatz, dessen Emissionswellenldnge
auf 455 nm eingestellt wurde. Die Pulsbreite betrug 4 ns (Halbwertsbreite) bei einer Wie-
derholrate von 25 Hz, der Durchmesser des Laserflecks auf der Probe etwa 500 pm. Fiir
Reflexionsmessungen wurde eine Hg-Dampflampe als Weiklichtquelle verwendet. Die op-
tischen Pumpexperimente wurden von Sven Marcus Ulrich und B. Brendemiihl aus der
Arbeitsgruppe von Prof. J. Gutowski (Halbleiteroptik) durchgefiihrt.
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Abbildung 4.5: Experimenteller Aufbau fiir Photolumineszenz-Messung mit variabler Anregungs-
leistungsdichte und Temperatur (Optisches Pumpen). VA: Variable Abschwécher, SF: rdumliche
Filter, M: Spiegel, L: Linsen, T-Bereich 10 K - 300 K (Genauigkeit: +1 K). Aus [41], Zeichnung
von S. M. Ulrich.
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4.6 Transmissions-Elektronenmikroskopie (TEM)

Die Transmissions-Elektronenmikroskopie (engl. Transmission Electron Microscopy) be-
ruht auf der Durchstrahlung von diinnen Probenstreifen mit Elektronen der Energie
100 keV bis 1000 keV [34, 49|. Dabei werden je nach Gerétetyp Auflosungen im Bereich
von 0,1 - 0,2 nm erreicht, sodass die atomare Struktur eines Festkorpers untersucht werden
kann. Die Proben miissen dabei durch geeignete Verfahren wie z.B. mechanisches Abschlei-
fen und nachfolgendes Ionenétzen auf Dicken unterhalb von 100 nm abgediinnt werden. Fiir
die hochauflésende Variante (HRTEM, engl. High-Resolution TEM) sind sogar Streifen-
dicken von weniger als 50 nm erforderlich. Dies liegt in der starken Wechselwirkung der
Elektronen mit den Atomen des Festkorpers begriindet. Mittels TEM kénnen Schicht-
dicken, Kristallstruktur, Zusammensetzung und Defektdichten von epitaktischen Proben
mit hoher Prézision bestimmt werden. Allerdings ist die Methode nicht zerstorungsfrei
und liefert nur Informationen aus einem kleinem Teilbereich der gesamten Probe. Die
TEM-Untersuchungen an den im Rahmen dieser Arbeit hergestellten Proben wurden von
Dr. Roland Kroger und Elena Roventa durchgefiihrt.

4.7 Kapazitiats-Spannungs-Messung (CV und ECV)

Kapazitéit-Spannungsmessungen (CV, engl. Capacitance Voltage) dienen zur Bestimmung
der Ladungstrigerkonzentration einer Probe, d.h. es kénnen Starke und Typ einer Dotie-
rung (n- oder p-leitend) ermittelt werden. Zu diesem Zweck wird die Kapazitat C' eines
Schottky-Ubergangs, welcher durch Aufbringen eines geeigneten Metalls auf den Halblei-
ter entsteht, in Abhéngigkeit der angelegten Spannung V' gemessen. Aus der Steigung der
Kurve in einer Auftragung der Werte 1/C? iiber V lésst sich dann die effektive Ladungs-
tragerkonzentration N.;s extrahieren:

2

— a0
€€pqA? 7’1(2/‘9 )

Nepr = — (4.2)

Mit den Groken: e Dielektizitatskonstante des Halbleiters, €y Dielektrizitdtskonstante des
Vakuums, A Kontaktfliche, q Elementarladung. Bei der ECV-Variante (engl. Electro-
Chemical CV) wird der Schottky-Kontakt durch einen Elekrolyten hergestellt, dessen Atz-
rate sich durch Lichtintensitit steuern lasst. Auf diese Weise erhélt man ein Tiefenprofil
der Dotierung fiir die Probe (verwendetes Gerit: BioRad PN 4300). Details zu beiden
Methoden sind in [42] zu finden.
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Kapitel 5

Wachstum und Charakterisierung von
Vertikalresonatoren

5.1 Wachstum von MgS

Der Verbindung Magnesiumsulfid (MgS) kommt im Rahmen dieser Arbeit eine zentrale Be-
deutung zu, da sie aufgrund ihrer hohen Bandliicke innerhalb des II-VI-Materialsystems den
geringsten Brechungsindex im griinen Spektralbereich aufweist. Durch die Verwendung von
MgS in Bragg-Reflektoren kann daher unter anderem ein hoher Brechungsindex-Kontrast
zwischen den Viertelwellen-Schichten erreicht werden, wodurch sich die Gesamtdicke einer
DBR- bzw. Resonatorstruktur minimieren lésst. Der maximale Indexkontrast betrigt etwa
An = 0,75. Dariiber hinaus weist MgS beziiglich dem GaAs(001)-Substrat eine vergleichs-
weise geringe Gitterfehlanpassung von -1,1% auf, was die Realisierung von vollverspannten,
versetzungsarmen Bauelementestrukturen erleichtert.

Die natiirliche, d.h. energetisch giinstigste Kristallstruktur fiir MgS ist die Kochsalz-
struktur, was die epitaktische Abscheidung auf einem Zinkblende-Substrat (GaAs oder
ZnSe) erschwert [129, 128|. Eine aufwachsende Schicht von bindrem MgS tibernimmt die
Kristallstruktur der Unterlage nur bis zu einer Schichtdicke von einigen Nanometern unter
Verwendung von Elementquellen, wie sie an der MBE der Universitidt Bremen verwen-
det werden. Bei Einsatz einer ZnS-Quelle zur Bereitstellung des Schwefels wiahrend des
Wachstumsprozesses konnen MgS-Schichten mit einer Dicke von bis zu 67 nm erzielt wer-
den, bevor das Material seine Kristallstruktur &ndert [126]. Durch Untersuchung solcher
Schichten lassen sich auch zuverlédssig Parameter wie Gitterkonstante und elastische Kon-
stanten bestimmen [127, 124|. Eine MgS-Schichtdicke von 65 nm entspricht etwa auch
jenem Wert, wie er fiir die Realisierung einer Viertelwellenschicht bei 520 nm Lichtwel-
lenléinge benotigt wird. In diesem Zusammenhang muss aber beachtet werden, dass in
einer solchen MgS-Schicht aufgrund der begrenzten n- und p-Dotierbarkeit keine ausrei-
chende Konzentration von freien Ladungstrigern erzielt werden kann (siehe Kap. 3.1).
Eine solche Schicht wirkt dann zwangsléufig als Isolator, was wiederum die Realisierung
eines elektrisch leitfahigen Bragg-Spiegels verhindert. Dies ist das Hauptargument gegen
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die Verwendung von dicken MgS-Schichten als Bestandteil von Bragg-Reflektoren in elek-
trisch betreibbaren VCSEL-Strukturen, wie sie im Rahmen dieser Arbeit entwickelt werden
sollen. Eine vielversprechende Alternative ist der Ansatz, das MgS mit Schichtdicken von
wenigen Nanometern in ein kurzperiodisches Ubergitter zu integrieren [104], in welchem die
Zinkblende-Kristallstruktur stabilisiert werden kann und die Zwischenschichten, bestehend
aus beispielsweise ZnSe, gut dotiert werden kénnen [39, 40]. Die Ladungstrager kénnen so
innerhalb der Minibénder des Ubergitters durch quantenmechanisches Tunneln die diinnen
MgS-Schichten durchqueren und so fiir eine ausreichende elektrische Leitfahigkeit sorgen
[135].

Zu diesem Zweck wurden die grundlegenden Bedingungen fiir das Wachstum von MgS
experimentell untersucht. Ziel war die Bestimmung von Parametern, bei welchen das
Wachstum von einigen Nanometern MgS mit glatter Oberfliche und einer Wachstums-
rate im Bereich von 500 nm/h moglich ist. Die Wachstumsrate wurde aus der Auswertung
von Satellitenreflexen bei Messungen mit HRXRD an MgS/ZnSe-Ubergittern bestimmt.
Dabei hat sich herausgestellt, das die erreichbare Dicke von qualitativ guten Schichten
mit zunehmendem S-Fluss ansteigt. Die Verwendung der S-Crackerzelle stellt sich in die-
sem Zusammenhang als vorteilhaft heraus, da sich hier einfach durch die entsprechende
Ventilstellung der S-Fluss iiber zwei Grofenordnungen variieren und sich aufserdem ein
vergleichsweise hoher Maximalfluss von BEPg = 2:107% Torr erreichen lisst. Bei einem
Aquivalenzdruck von BEP,;, = 1-1077 lieken sich so Schichten mit Dicken von 15 nm
realisieren, welche die oben genannten Anforderungen erfiillen. In Abbildung 5.1 ist die
Entwicklung des RHEED-Beugungsbildes in [110]-Richtung fiir zunehmende Schichtdicken
dargestellt. Die ZnSe Unterlage zeigt streifige Reflexe (Abb. 5.1(a)). Dies ist das typische
Bild fiir eine verhéltnisméfig glatte Oberfliche mit einer Rauhigkeit im Bereich einiger
Monolagen. Die Abscheidung von 15 nm MgS bewirkt nur eine geringe Verdnderung des
Beugungsbildes (Abb. 5.1(b)), wiahrend ab 18 nm MgS die Streifen in punktformige Reflexe
mit diffusem Hintergrund iibergehen (Abb. 5.1(c)), was durch eine fortschreitende Inselbil-
dung auf der Oberfliche aufgrund des Ubergangs zu Kochsalzstruktur erklért werden kann.
Nach dem Aufwachsen von 26 nm MgS auf ZnSe ist die Verdinderung des RHEED-Bildes
abgeschlossen und bleibt dann fiir zunehmende Schichtdicke stabil.

Um die Stochiometrie wihrend des Wachstumsprozesses zu untersuchen, wurde der zeit-
liche Intensitatsverlauf der (2x1) und ¢(2x2) Rekonstruktionslinien iiber eine CCD-Kamera
aufgezeichnet. Eine intensive (2x1)-Rekonstruktion entsteht bei der Bedeckung der Ober-
flache mit Atomen der VI. Hauptgruppe, wiahrend eine c(2x2)-Rekonstruktion Folge der
Bedeckung mit Atomen der II. Hauptgruppe ist. Ist nur eine der beiden Rekonstruktionen
wihrend des Wachstums zu beobachten, zeigt dies das Uberangebot der entsprechenden
Atomsorte, d.h. es liegen VI-reiche bzw. Il-reiche Wachstumsbedingungen vor. Die Hel-
ligkeit eines Rekonstruktionsreflexes ist dabei ein Maf fiir die Bedeckung der Oberfliche
mit den jeweiligen Atomen. Stochiometrische Bedingungen haben sich eingestellt, wenn
beide Rekonstruktionen gleichzeitig auftreten, in diesem Fall existieren auf der Oberfld-
che Bereiche sowohl mit Zink-Bedeckung als auch mit Selen-Bedeckung. Die Intensitéit der
(2x1)-Rekonstruktion (integriert gemessen iiber den Bereich des gestrichelten Rechtecks)
nahm wéihrend der Abscheidung des MgS bis zu einer Dicke von 5 nm deutlich zu (Abb.
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Abbildung 5.1: RHEED-Beugungsbilder in [110]-Kristallrichtung. (a) ZnSe-Oberfliche vor Ab-
scheidung von MgS. Die 2-fach Rekonstruktion ist Folge einer Bedeckung mit Selen, das gestrichel-
te Rechteck zeigt den zur Aufnahme des RHEED-Transienten verwendeten Bereich. Entwicklung
des Beugungsbildes nach Abscheidung von (b) 15 nm MgS, (c¢) 18 nm und (d) 26 nm. Deutlich
sichtbar ist der Ubergang von der Zinkblende- zur Kochsalz-Kristallstruktur. Die 2-fach Rekon-
struktion in (b) stammt von der Bedeckung mit Schwefel. (e) Entwicklung der Intensitdt der 2-fach
Rekonstruktion aus Abb.(a) integriert iiber das gestrichelte Rechteck. Die Bedeckung mit Schwefel
steigt bis zu einer MgS-Dicke von 5 nm an und bleibt etwa konstant bis 15 nm, bevor sich die
Kristallstruktur dndert. Das Wachstum erfolgt bis zu diesem Zeitpunkt unter Gruppe-VI-reichen
Bedingungen.
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5.1(e)), wogegen eine c¢(2x2)-Rekonstruktion zu keiner Zeit nachweisbar war. Der Haftko-
effizient des Magnesiums auf der Oberfliche kann mit guter Naherung zu 1 angenommen
werden, so dass die Stochiometrie fast ausschlieflich iiber das Angebot des Schwefels be-
stimmt wird.

5.2 MgS/Zn(Cd)Se-Ubergitter als Material mit
niedrigem Brechungsindex

Wie bereits in Kapitel 2.3 erlautert, besteht ein Bragg-Spiegel aus alternierenden Schichten
mit hohem bzw. niedrigem Brechungsindex, wobei eine moglichst hohe Brechungsindexdif-
ferenz angestrebt wird. Das Hochindexmaterial kann dabei nicht beliebig gew#hlt werden,
da mit steigendem Brechungsindex die Bandliickenenergie abnimmt und dies die Absorb-
tion bei der Emissionswellenléinge erhoht. Die Verwendung von ZnSgggSepgs mit einem
Brechungsindex von 2,75 bei 520 nm (RT) ist in diesem Zusammenhang naheliegend, da
es zu GaAs gitterangepasst und iiblicherweise bereits Bestandteil von ZnSe-basierten kan-
tenemittierenden Laserdioden ist. Die Maximierung des Indexkontrastes muss daher durch
Reduktion des Indexwertes des Niedrigindexmaterials geschehen. Ein solches Material mit
moglichst geringem Brechungsindex ist daher die Schliisselkomponente der Bragg-Spiegel
und damit des gesamten Vertikalresonators. Die untere Grenze fiir diesen Indexwert betragt
etwa 2,0 (bei 520 nm und RT) bei Verwendung von bindrem MgS. Wie im vorangegange-
nen Kapitel dargestellt, ist der Einsatz von dicken MgS-Schichten allerdings mit einigen
grundsétzlichen Schwierigkeiten verbunden, so dass er fiir die folgenden Uberlegungen aus-
geschlossenen wird. Neben dem Wert des Brechungsindex fiir das Niedrigindexmaterial ist
die Anpassung der Gitterkonstante an das GaAs-Substrat der zweite wichtige Gesichts-
punkt. Prinzipiell bestehen hier zwei Mdoglichkeiten: 1. Die Verwendung von terndren und
quaternéren Legierungen wie MgS,Se;_, und Zn,Mg;_,S,Se;_, oder 2. der Einsatz eines
kurzperiodischen Ubergitters (engl. SL, superlattice) mit MgS-Schichten, dessen mittlere
Gitterkonstante der des GaAs-Substrates entspricht. Die erste Moglichkeit beinhaltet al-
lerdings die gleichen Nachteile wie sie bei MgS auftreten, da auch MgSe Kochsalzstruktur
hat und bei Erreichen eines bestimmten Mg-Gehaltes (etwa 70%) in den Legierungen eben
diese von der Schicht bevorzugt eingenommen wird. Auferdem ist die Dotierbarkeit fiir
diesen Fall ebenfalls stark eingeschrinkt. Die zweite Moglichkeit bietet dagegen einige we-
sentliche Vorteile: MgS kann bei Schichtdicken von einigen Nanometern in guter Qualitéit
in Zinkblende-Struktur abgeschieden werden, die Dotierbarkeit und damit die Leitfahigkeit
wird deutlich verbessert und die verhéaltnisméfig aufwindige Eichung der Flussparameter
fiir die quaternare Legierung entféllt. Die Einstellung der mittleren Gitterkonstante des
Ubergitters geschieht dabei einfach durch Anpassung der Schichtdicke (d.h. Wachstums-
zeit bei bekannter Wachstumsrate) beispielsweise des ZnSe in einem MgS/ZnSe-SL. Da-
her konzentrieren sich die folgenden Untersuchungen auf das Wachstum kurzperiodischer,
MgS-haltiger Ubergitter [120, 119, 105, 106, 104].

Mit Hilfe der im vorangegangenen Kapitel bestimmten, optimierten Wachstumspara-
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Abbildung 5.2: (a) Struktur einer Probe mit einem kurzperiodigen MgS/ZnSe-Ubergitter. (b)
wahrend der Abscheidung in-situ aufgenommenes Reflektometriesignal. Aufgrund des geringeren
Brechungsindexes hat das Signal des Ubergitters eine kleinere Amplitude.

meter fiir MgS wurde eine ZnSe/MgS-Ubergitterstruktur gewachsen, deren Aufbau in Fig.
5.2(a) dargestellt ist. Auf einem thermisch deoxidierten GaAs-Substrat (d.h. ohne GaAs-
Pufferschicht) wurde eine 43 nm dicke ZnSe-Schicht abgeschieden, auf welche 100 Perioden
eines Ubergitters mit 1,5 nm MgS und 1,0 nm ZnSe folgen. Um eine mégliche Oxidation
des Magnesiums zu verhindern, wurde die Probe mit einer 43 nm dicken ZnSe Deckschicht
abgeschlossen. Die Dicke der oberen und unteren ZnSe-Schicht entspricht mit 43 nm etwa
der optischen Dicke einer Viertelwellenldngenschicht wie sie bei Bragg-Spiegeln eingesetzt
werden wird. Wahrend des Abscheidungsprozesses wurde das Reflektometriesignal bei einer
Wellenlinge von 520 nm in-situ aufgezeichnet, um den Brechungsindex des Ubergitters zu
bestimmen. Um die strukturelle Qualitéit des MgS/ZnSe-Ubergitters zu iiberpriifen, wurde
die Probe mittels HRXRD und PL untersucht. In Abb. 5.2(b) ist das Reflektometriesignal
gezeigt, welches mit zunehmender Zeitachse die typischen Schichtdickenoszillationen zeigt.
Zwischen den Zeiten t = 0 - 330 Sekunden wird die ersten ZnSe-Schicht aufgebracht, wo-
bei die Frequenz des Signals bei Annahme eines Brechungsindexes von 2,8 (bei 520 nm
Wellenlénge und 280°C Wachstumstemperatur) mit der standardméfig durch Ellipsome-
trie bestimmten Wachstumsrate von 500 nm/h konsistent ist. Danach folgt zwischen den
Wachstumszeiten t = 330 - 1900 s das eigentliche MgS/ZnSe-SL mit einer deutlich gerin-
geren Amplitude, d.h. einem geringeren Brechungsindex. Aufgrund der Tatsache, daf die
Periode des Ubergitters mit etwa 2,5 nm deutlich kleiner ist als die Wellenléinge des detek-
tierten Lichts (A=520 nm), verhélt sich das Signal wie bei der Abscheidung einer quasi-
quaterniren ZnMgSSe-Legierung, d.h. die Existenz des Ubergitters selbst kann mit dieser
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Abbildung 5.3: Ergebnisse der Untersuchung der in Abb. 5.3 dargestellten Probe mittels HRXRD.
(a) w — 20-Scan des (004)-Reflexes und (b) reziproke Gitterkarte des (224)-Reflexes. In (a) sind
die Satellitenreflexe 1. Ordnung deutlich zu erkennen, die Periodenldnge betrigt 2,5 nm. Der
Satellitenreflex 0. Ordnung gibt die mittlere Gitterkonstante des Ubergitters an. Sie ist nahezu
identisch mit der Gitterkonstanten des GaAs-Substrats. Die Reflexe von GaAs, SL und ZnSe liegen
in (b) auf einer vertikalen Linie, d.h. die Schichten sind vollverspannt (Messungen von Gabriela
Alexe).

Methode (in diesem Fall) nicht nachgewiesen werden. Die Anpassung der Kurve durch eine
Simulation auf Basis der Transfer-Matrix-Methode (siche Anhang A) ergibt einen Bre-
chungsindex von ngr,=2,40 (bei A=520 nm und T=280°C). Da die Wachstumsparameter
und damit die Wachstumsrate des ZnSe innerhalb des Ubergitters denen der unteren ZnSe-
Schicht entsprechen, lisst sich auf diese Weise die Wachstumsrate des MgS zu etwa R = 675
nm/h bestimmen. Ab t=1900 s beginnt schlieklich das Wachstum der ZnSe-Deckschicht.
Ein mittels HRXRD aufgenommener w — 26-Scan des (004)-Reflexes der hier disku-
tierten Probe ist in Abb. 5.3(a) dargestellt. Neben dem intensivsten Signal, welches vom
grofen Streuvolumen des GaAs-Substrats herriihrt, ist links davon das Signal der oberen
und unteren dicken ZnSe-Schicht zu erkennen. Entscheidend sind hier jedoch die deut-
lich ausgepréagten Signalspitzen bei etwa -7500 und 7500 Bogensekunden, welche aufgrund
des MgS/ZnSe-Ubergitters in der Probe entstehen. Diese sind die sogenannten Ubergitter-
Satellitenreflexe erster Ordnung, aus deren Position sich die Periode des Ubergitters zu
2,5 nm bestimmen lésst. Durch Halbierung des Abstandes zwischen den Satellitereflexen
lasst sich der Satellitenreflex nullter Ordnung als linksseitige Schulter am GaAs-Peak iden-
tifizieren. Die Position dieses Reflexes zeigt die mittlere Gitterkonstante des Ubergitters
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und ist daher fiir die Wahl der Schichtdicken innerhalb des Ubergitters zur Erreichung der
Gitteranpassung zum GaAs-Substrat von grofser Bedeutung. Die mittlere Gitterkonstante
des Ubergitters liegt im vorliegenden Fall wie beabsichtigt nahezu direkt auf der des GaAs,
womit ein wesentliches Ziel erreicht ist. Um Aufschluss {iber den Verspannungszustand
der Struktur zu erhalten, wurde zusétzlich eine reziproke Gitterkarte des (224)-Reflexes
aufgenommen (Abb.5.3(b)). Hier sind wieder die Signale des GaAs-Substrats, der ZnSe-
Schichten sowie des Satellitenreflexes nullter Ordnung zu erkennen. Wesentlich ist in die-
sem Zusammenhang die Tatsache, das die Reflexe auf einer vertikalen Linie im k-Raum
angeordnet sind. Dies ist der Beleg dafiir, dass die Struktur nicht relaxiert, sondern voll-
verspannt abgeschieden worden ist. Zwar ist die Gesamtdicke der Schicht mit etwa 340
nm im Vergleich zu einem vollstindigen Bragg-Spiegel noch verhéltnisméfig diinn und
die Gitteranpassung fiir einen DBR deutlich schwieriger zu erreichen, dennoch wird hier
die prinzipielle Umsetzbarkeit des Ubergitter-Konzeptes zur Erreichung pseudomorphen
Wachstums demonstriert.

Die optischen Eigenschaften des Ubergitters wie Brechungsindex und Absorption hén-
gen von der elektronischen Struktur, d.h. der energetischen Lage von Elektronen- und Loch-
zustidnden ab. Das vorliegende Ubergitter stellt einen Vielfachquantenfilm dar, wobei die
ZmSe-Schichten als Quantenfilme und die MgS-Schichten als Barrieren wirken. Da jedoch
die Dicke dieser Barrieren mit 1,5 nm verhéaltnisméfig klein ist, sind die Elektronen und
Locher in der Lage, die Potentialstufen bis zu einem gewissen Grad durch quantenmechani-
sches Tunneln zu durchqueren. Der Uberlapp dieser deutlich iiber die Breite der einzelnen
Quantenfilme ausgedehnten Wellenfunktionen fiithrt zu einer energetischen Aufspaltung,
welche aufgrund der vielen Perioden eine Ausbildung von Minibéndern fiir Elektronen und
Locher zur Folge hat. Der Wert des Brechungsindexes fiir das Ubergitter wird dabei im
Wesentlichen von der energetisch tiefstliegenden Resonanz, d.h. dem Ubergang zwischem
erstem elektronischen Valenzminiband und dem ersten elektronischen Leitungsminiband
bestimmt. Der energetische Abstand dieser Niveaus lésst sich mit Hilfe von PL-Messungen
untersuchen. In Abb. 5.4 sind die Photolumineszenz-Spektren (PL) der Probe mit dem
ZnSe/MgS-Ubergitter fiir Raumtemperatur und Tieftemperatur (6 K) gezeigt. Die Emis-
sion der ZnSe-Quantenfilme ist das dominante Signal bei beiden Temperaturen, wobei die
Intensitdt bei Raumtemperatur im Vergleich zu 6 K jedoch aufgrund der zunehmenden
thermischen Streuung der Ladungstriger um mehr als zwei Grofsenordnungen abnimmt
(Faktor 250). Wéhrend im Tieftemperaturfall neben dem Signalmaximum bei 3,410 eV
niederenergetisch noch zwei Schultern bei 3,309 eV und 3,179 eV auftreten, lasst sich bei
Raumtemperatur nur ein Peak bei 3,300 eV erkennen. Eine mogliche Erklarung der Neben-
maxima bei 6 K ist eine Fluktuation in der Dicke der einzelnen ZnSe-Quantenfilme, jedoch
wurde dies nicht weiter untersucht. Der Temperaturanstieg von 6 K auf RT fiihrt aufterdem
zu einer Verschiebung des Hauptsignals um 110 meV zu geringerer Energie, was auf die
Absenkung der Bandliicke des ZnSe zuriickzufiihren ist, welche sich durch die empirische
Varshni-Bezichung beschreiben lésst [43|. Die Tatsache, dass auch bei Raumtemperatur
noch eine verhéltnisméfig intensive Emission auftritt, belegt die hohe Stabilitit der zwi-
schen den MgS-Barrieren befindlichen Ladungstragern gegen thermische Anregung. Dies
rithrt von der grofsen Bandliicke des MgS her, welche starke Bandversatze des Typs I relativ
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Abbildung 5.4: (a) Photolumineszenzspektren der in Abb. 5.2(a) dargestellten Probe mit einem
MgS/ZnSe-Ubergitter aufgenommen bei Raumtemperatur (oben) und 6 K (unten). Das Intensi-
tatsmaxima liegen bei 3,300 eV (RT) und 3,410 eV (6 K). (b) PL-Spektrum einer Probe mit vier
Ubergittern verschiedener Periode.

zum ZnSe und daher einen starken quantenmechanischen Einschluss sowohl fiir Elektronen
als auch Locher bewirkt.

Um eine Reduktion des Brechungsindexes fiir ein solches Ubergitter zu erreichen,
muss die Resonanzenergie zwischen den entsprechenden Minibdndern erhoht werden.
Dies kann durch ein Verbreitern der MgS-Barrieren oder eine Verringerung der ZnSe-
Quantenfilmdicke geschehen, da beides den Einschluss der Ladungstrager vergrofert und
so die Energieniveaus auseinanderschiebt (Abb. 5.5). Um die Auswirkung dieser beiden
Moglichkeiten zu iiberpriifen, wurde eine Probe hergestellt, welche vier Ubergitter verschie-
dener Periode und ZnSe/MgS-Dickenverhéltnisse enthélt (siche Tabelle 5.1). Die einzelnen
Ubergitter sind dabei durch dickere ZnSe-Schichten getrennt, um jeweils nachfolgend ei-
ne Glattung der Oberflichenmorphologie zu erreichen. Das (MgS 1,5 nm/ZnSe 1 nm)-SL
dient dabei als Referenz zum Vergleich mit der oben diskutierten Ubergitterprobe. Beim
zweiten Ubergitter wurde die ZnSe Quantenfilmdicke auf 0,5 nm halbiert und die MgS-
Barrierendicke konstant gehalten, das dritte Ubergitter enthilt im Vergleich zum ersten
auf 3 nm verbreiterte MgS-Barrieren, wahrend nun die ZnSe-Quantenfilmdicke konstant
bleibt.

Um einen quantitativen Vergleich fiir die folgende PL-Messung anstellen zu kon-
nen, wurden die Minibéander fiir Elektronen und Schwerlocher mit Hilfe des Programms
slen 2.02e von G. Weber [121] berechnet, welches auf dem Kronig-Penney-Modells basiert.
Dazu wird folgende Gleichung gelost:

cos(qd) = cos(kw Lw) cos(kgLp) — ; (5 + 2) sin(kw Ly ) sin(kp Ly ) (5.1)
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dznse/dnrgs | dargs [nm| | dznse [nm| | AEniniband [€V]
0,67 1,5 1,0 3,340
0,33 1,5 0,5 3,865
0,33 3.0 1.0 3,394
0,17 3.0 0.5 3,030

Tabelle 5.1: Ubersicht der gewithlten Parameter fiir die MgS/ZnSe-Ubergitter. Die rechte Spalte
zeigt die Ergebnisse der Simulation auf Basis des Kronig-Penney-Modells.

¢ = kp/kw (5.2)
kw = \/2miy E/h? (5.3)
kg = \/2m(E — Vi) /12 (5.4)

Mit den Groken: ¢ Wellenzahl, d Ubergitterperiode, Ly Breite der Quantenfilme, L Breite
der Barrieren, mj;, effektive Masse im Quantenfilm, m}; effektive Masse in der Barriere, E
Energie, Vi Barrierenhohe.

Im rechten Teil von Abb. 5.5 ist das Ergebnis fir ein MgS(1,5 nm)/ZnSe(1,0 nm)-
Ubergitter dargestellt. Die Energiedifferenzen AFEyjinipana zWischen der Oberkante des er-
sten Schwerloch-Minibandes und der Unterkante des ersten Elektron-Minibandes fiir die
vier verschiedene Félle ist in Tabelle 5.1 aufgefiihrt. Bei der Wahl eines bestimmten Dicken-
verhéltnisses zwischen ZnSe- und MgS-Schichten (z.B. 0,33) ist es fiir eine effektive Re-
duktion des Brechungsindexes demnach giinstiger, die Dicke der ZnSe-Quantenfilme zu
reduzieren als die Dicke der MgS-Barrieren zu erhohen. Die PL-Messung dieser Probe bei
Raumtemperatur ist in Abb. 5.4(b) gezeigt. Das Maximum bei 3,250 ¢V entspricht etwa
dem Wert des bei der Referenzprobe gemessenen von 3,300 eV, so dass dieser Peak dem
(MgS 1,5 nm/ZnSe 1 nm)-SL zugeordnet werden kann. Der breite Peak zwischen 3,5 eV
und 3,7 eV lédsst sich nicht genau zuordnen, das Maximum liegt hier bei 3,611 eV, was
eine Verschiebung von iiber 300 meV zu hoheren Energien bedeutet. Die Peaks iiber 3,8
eV lassen sich allerdings nicht nachweisen, da sie mit dem verwendeten He-Cd-Laser (Wel-
lenldnge 325 nm, 3,8 €V) nicht angeregt werden kénnen. Insgesamt zeigt sich, dass fiir die
angestrebte Reduktion des Brechungsindexes die Absenkung der ZnSe-Quantenfilmdicke
besonders wirksam ist.

Wenn allerdings dass Dickenverhéltnis zwischen ZnSe- und MgS-Schichten im Ubergit-
ter gedndert wird, dndert sich auch die mittlere Gitterkonstante der Struktur. Nimmt
wie im vorliegenden Fall die relative Dicke des MgS zu, hat die im Mittel reduzierte
Gitterkonstante eine kompressive Verspannung beziiglich des GaAs-Substrats zu Folge.
Da aber gitterangepasstes Wachstum erwiinscht ist, muss diese Verspannung kompensiert
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Abbildung 5.5: Ausbildung von Minibéndern fiir Elektronen und Schwerlécher in einem MgS(1,5
nm)/ZnSe(1,0 nm)-Ubergitter. Auf der rechten Seite sind die mit Hilfe des Kronig-Penney-
Modells errechneten Dispersionsrelationen dargestellt. Die effektiven Elektronenmassen wurden
zu m*z,5.=0,17 und m*;745=0,20, die effektiven Schwerlochmassen m*z;,,5.=m*;,5=0,60 an-
genommen. Aufgrund der héheren effektiven Masse sind die Bénder des Schwerlochs energetisch
deutlich schmaler. Die minimale Energiedifferenz zwischen Miniband-Oberkante (Schwerloch) und
Miniband-Unterkante (Elektron) betrégt 3,34 eV bei RT. Dies entspricht der in etwa spektralen Po-
sition des PL-Maximum aus Abb. 5.4(a). Teil (b): Aus Anpassungen von DBR-Reflektionspektren
gewonnene Dispersionkurven unterschiedlicher Ubergittertypen. Fiir ZnSSe wurden Literaturda-
ten verwendet [29]. Im Bereich um 520 nm kann bei Raumtemperatur ein Brechungsindexkon-
trast grofer 0,6 erreicht werden. Der etwas wellige und damit unphysikalische Verlauf der zu den
Ubergittern gehoérenden Kurven resultiert aus der Annahme perfekter Periodizitit der Bragg-
Reflektoren, welche in der Realitdt nur ndherungsweise gegeben ist.
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werden. Dies gelingt durch Beimischung von Cadmium in die ZnSe-Schichten des Ubergit-
ter (vgl. Abb. 5.13, Kap. 5.3), d.h. die Ersetzung der bindren ZnSe-Quantenfilme durch
terndre 7Zn,Cd;_,Se-Quantenfilme. Die Anpassung der mittleren Gitterkonstante dieses
MgS/ZnCdSe-Ubergitters an die Gitterkonstante des GaAs-Substrats erfolgt dann iiber
die Wahl des Cadmium-Flusses wiahrend des Abscheidungsprozesses. In Abb. 5.5(b) ist die
Dispersion des Brechungsindexes fiir verschiedene Ubergittertypen im Vergleich zur Di-
spersion von ZnSg ggSeq 94 dargestellt. Die Reduktion der Dicke der Zn(Cd)Se-Schichten im
Ubergitter fithren zu einer deutlichen Absenkung des Brechungsindexes und damit einer
Erhohung der Brechungsindexdifferenz im blau-griinen Spektralbereich.

Wichtig bei der Realisierung von qualitativ hochwertigen Ubergittern ist der techni-
sche Aspekt der Steuerung der Zellenblenden, d.h. des méglichst synchronen Offnens und
Schliefsens geméfs der Vorgabe des Wachstumsrezeptes. Ist beispielsweise nach dem Wachs-
tum der MgS-Schicht das Schliefen der Mg-Blende noch nicht abgeschlossen, wéhrend
sich parallel schon die Zn- und Se-Blenden o6ffnen, wird aufgrund des héheren Haftkoef-
fizienten des Magnesiums im Vergleich zu Zink nicht ZnSe sondern MgSe abgeschieden.
Da MgSe mit 7% jedoch eine deutlich hohere Gitterfehlanpassung zu GaAs hat als ZnSe,
fiihrt dies zu einer Inselbildung und damit zu einer zunehmenden Rauhigkeit der Schicht,
welche schlieRlich zu einer vollstindigen Degradation des Ubergitters selbst fithren kann.
Dieser Vorgang ist in Abb. 5.6(a) anhand einer TEM-Aufnahme gezeigt. Wahrend die er-
sten Perioden des oberen Ubergitters noch verhiltnisméRig scharf getrennt sind, kommt es
mit zunehmender Periodenanzahl zu einer deutlichen Vermischung der Einzelschichten, bis
keine definierte Schichtstruktur mehr erkennbar ist. Stattdessen enstehen nur noch helle,
inselartige Finschliisse mit der Ausdehnung einiger Nanometer. Entsprechend entwickelten
sich die Reflexe des RHEED-Beugungsbildes von einer streifenférmigen zu einer punktfor-
migen Gestalt, was den Ubergang von einem zweidimensionalem zu einem dreidimensio-
nalem Wachstumsmodus anzeigt. Um diesen Prozess zu verhindern und klar ausgepragte
Grenzflichen innerhalb des Ubergitters zu erhalten, muss daher eine hohe Prizision beim
wechselseitigen Angebot von Magnesium und Schwefel auf der einen und Zink und Selen
auf der anderen Seite gewihrleistet sein. Die Zeit, welche von der jeweilige Blende zum Off-
nen bzw. Schliefen benotigt wird, kann prinzipiell iber das Anpassen der Druckluftzufuhr
geregelt werden. Allerdings hat sich in der Praxis gezeigt, dass diese Justierung nach dem
Durchlaufen einiger hundert Bewegungszyklen, wie sie bei der Abscheidung eines vollstan-
digen Bragg-Spiegels notig sind, gewissen Schwankungen unterliegt. Daher wurde die ur-
spriinglich verwendete Blendenfolge im Verlauf der Untersuchungen durch eine modifizierte
ersetzt, welche in Abb. 5.6(b) und (c) erlautert ist. Im ersten Fall werden die Blenden der
jeweiligen Zellenpaare Magnesium und Schwefel sowie Zink und Selen direkt im Anschluss
aneinander betétigt, wihrend die Hauptblende, welche das Substrat verdeckt, standig ge-
Offnet bleibt. Im zweiten Fall dagegen werden erst die Zellenblenden gedffnet und nach
einer Pause von 1,5 Sekunden die Hauptblende, so dass eine Reservezeit fiir den Offnungs-
bzw. Schliefsprozess der Zellenblenden entsteht. Damit kann sichergestellt werden, dass nur
die beabsichtigten Elemente zur gleichen Zeit angeboten werden und scharfe Grenzflichen
entstehen. Die Wachstumsunterbrechungen, welche mit der zuletzt beschrieben Blenden-
folge einhergehen, haben dabei keine nachteiligen Folgen auf die strukturelle Qualitat des
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Abbildung 5.6: (a) Ausschnitt eines Bereiches mit zwei MgS/ZnSe-Ubergittern aus einer DBR-
Struktur aufgenommen mit Transmissionselektronenmikroskopie (Bild von Roland Kroger, Ar-
beitsgruppe Prof. Ryder). Wihrend das untere SL scharfe Grenzflichen zeigt und deutlich ausge-
préagt ist, beginnt im oberen Teil des zweiten SL die Degradation der Struktur aufgrund nichtsyn-
chroner Blendenbewegung. Schematische Darstellung der urspriinglichen (b) und modifizierten (c)
Blendensteuerung zum Wachstum von MgS/ZnSe-Ubergittern. Im Fall (c) werden die Zellenblen-
den bei geschlossener Hauptblende gedffnet, so dass eine Reservezeit zu Kompensation variierender
Offnungszeiten entsteht. Das Wachstum des SLs wird damit allein iiber das Offnen und Schliefen
der Hauptblende gesteuert.
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Ubergittes.

5.3 Wachstum von Bragg-Spiegeln

Die im vorangegangenen Kapitel dargestellten Untersuchungen beziiglich kurzperiodiger
MgS/Zn(Cd)Se-Ubergitter haben gezeigt, dass diese Strukturen reproduzierbar und in ho-
her kristalliner Qualitat mittels Molekularstrahlepitaxie erzeugt werden kénnen. Insbeson-
dere lésst sich auf diese Weise ein Material mit einem Brechungsindexkontrast von {iber
0,6 beziiglich ZnSy oSeg.94 im griinen Wellenldngenbereich um 520 nm realisieren. Damit
sind die Anforderungen fiir ein Niedrigindexmaterial im blau-griinen Spektralbereich zum
Einsatz in VCSELn erfiillt. In diesem Kapitel werden nun die Ergebnisse des Wachstums
von vollstdndigen Bragg-Reflektoren zusammengefasst, wobei die Optimierung der Refle-
xionseigenschaften und die Moglichkeiten der Gitteranpassung im Vordergrund stehen.

Wie in Kap. 2.3 beschrieben, besteht ein Bragg-Reflektor aus einer Folge von Schichten
mit abwechselnd hohem und niedrigem Brechungsindex, wobei jede einzelne Schicht die
optische Dicke eines Viertels der Wellenldnge des einfallenden Lichtes hat, an welcher sich
das Reflexionsmaximum des Spiegels ausbildet. Es gilt also d = \/4n. Wichtig ist daher die
genaue Kenntnis der Brechungsindizes der jeweiligen Materialien bei der entsprechenden
Zielwellenlénge. Mit den Bandliicken der Halbleiter sind auch die Brechungsindizes tem-
peraturabhéngig, so dass prinzipiell n(\, T') fiir jedes Material bekannt sein muss. Hierbei
ist zu beachten, dass die Temperatur der epitaktischen Abscheidung des Bragg-Reflektors
iiber der spéteren Betriebstemperatur des VCSELs liegt, die Schichtdicken also entspre-
chend angepasst werden miissen. Erschwerend kommt allerdings hinzu, dass die Kontrolle
der Wachstumstemperatur typischerweise nur im Bereich +10°C gelingt, was Fluktua-
tionen in Wachstumsraten und Zusammensetzung der Materialien aufgrund verénderter
Haftkoeffizienten der beteiligten Elemente nach sich zieht. Zusétzlich kann die Temperatur
des Substrates auch mit zunehmender Dicke der aufgewachsenen Schicht variieren. Dies ist
insbesondere fiir den Einbau des Elementes Schwefel ein bekanntes Problem, welchem bei
der Abscheidung von Schichten aus terndren ZnSSe und quaterndren ZnMgSSe in I1-VI
kantenemittierenden Laserdioden durch eine schrittweise Anpassung der Wachstumstem-
peratur wihrend der ersten 500 nm Schichtdicke Rechnung getragen wird [16, 48|. Da in
den hier diskutierten Strukturen der Schwefel eine wichtige Rolle einnimmt, musste dieser
Problematik von Beginn an Aufmerksamkeit gewidmet werden.

Als sehr hilfreich hat sich in diesem Zusammenhang die Verwendung der spektroskopi-
schen in-situ Reflektometrie herausgestellt, mit welcher die optische Dicke der Materialien
separat fiir jeden einzelnen Wachstumsprozess préazise bestimmt werden kann. Zu diesem
Zweck werden einfach die Positionen der Minima und Maxima im zeitabhéngigen Reflekto-
metriesignal bei einer festen Wellenlénge ausgewertet. Dies ist in der Abb. 5.7 anhand des
bei einer Wellenldnge von 520 nm in-situ aufgenommenen Reflektometrietransienten eines
Bragg-Reflektors dargestellt, Abb. 5.7(a) zeigt die zugehérige Struktur der Probe. Mit zu-
nehmender Zeitachse in Abb. 5.7(b) wird vom GaAs-Substrat ausgehend der Einfluss einer
jeden Schicht auf die Gesamtreflektivitat abgebildet, d.h. das Messsignal durchléuft die
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Schichtfolge geméf Schema (a) von unten nach oben. Die Zeitachse ist also bei bekann-
ten Wachstumsraten fiir die Einzelschichten direkt propertional der bereits abgeschiedenen
Gsamtdicke der Schichten. Der Wert der Reflektivitéit bei der Zeit t = 0 Sekunden ist durch

(a) ZnSe:N (b) |

43 nm
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=
3
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Abbildung 5.7: (a) Struktur eines Bragg-Reflektors mit ZnSe als Hochindexmaterial und einem
MgS/ZnSe-Ubergitter als Niedrigindexmaterial. Die Struktur ist mit Stickstoff dotiert und daher
p-leitend (Details siehe Kap. 7.1). (b) Wahrend des Wachstums in-situ aufgenommenes Reflekto-
metriesignal (A = 520 nm). Mit zunehmender Anzahl von Bragg-Paaren steigt die Reflektivitiat des
DBRs auf einen Absolutwert nahe R = 1. In dem vergroferten Ausschnitt ist auch die Abscheidung
der einzelnen MgS- und ZnSe-Schichten innerhalb des Ubergitters zu erkennen (Pfeile).

das GaAs-Substrat gegeben, welcher durch Aufwachsen der ersten ZnSe-Schicht solange re-
duziert wird, bis bei 340 s ein Minimum auftritt. Zu diesem Zeitpunkt wurde eine Schicht
mit der optischen Dicke von exakt d = A/4n, d.h. einer Viertelwellenlédnge, abgeschieden.
Bei ZnSe und einer Wachstumstemperatur von 280°C entspricht dies etwa 48 nm (n=2,75).
Um nun die Reflektivitat schrittweise zu erh6hen, muss eine Schicht mit geringerem Bre-
chungsindex folgen, deren optische Dicke einer Viertelwellenldnge wiederum genau dann
erreicht ist, wenn das Signal in das néchste Maximum lauft. Das Niedrigindexmaterial
ist in diesem Fall ein MgS/ZnSe-SL mit 22,5 Perioden und entsprechenden Schichtdicken
1,5 und 1 nm. Fiir dieses Material ist der Gebrauch der in-situ Reflektometrie besonders
wichtig, da der Wert des Brechungsindexes aufgrund der komplexen Struktur nur ungenau
bekannt ist bzw. abgeschéitzt werden kann. Durch sukzessives Aufwachsen von Schichten
gemafs der beschriebenen Vorgehensweise steigt der Wert der Reflektivitét stetig solange
an, bis er schliefslich nach 17 Bragg-Spiegelpaaren deutlich sichtbar bei einem Absolutwert
nahe R = 1 abséttigt. Das Hochindexmaterial ZnSe bewirkt hier generell ein Ansteigen
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des Signals bis zum Maximum, wiahrend das Niedrigindexmaterial MgS/ZnSe-SL ein Ab-
fallen bis zum Minimum zur Folge hat. Auffillig ist daher die Unregelméssigkeit im Signal
um 1000 s herum, bei welcher dieser Verlauf nicht gegeben ist. Dies liegt an der Tatsa-
che, dass auf das GaAs (n = 4,5) mit dem ZnSe eine Schicht abgeschieden wurde, dessen
Brechungsindex (n = 2,75) zwischen dem des Substrats und dem des Ubergitters (n =
2,40) liegt. Eigentlich miisste das Wachstum des Bragg-Reflektors mit dem Ubergitter (al-
so dem niedrigsten Brechungsindex) begonnen werden, um einen regelméssigen Verlauf des
Reflektometrie-Signals bzw. eine Maximierung der Reflektivitét bei vorgegebener Anzahl
der Siegelpaare zu erreichen. Der Grund fiir die Wahl des ZnSe als Startschicht ist die
Tatsache, das die Prasenz von Schwefel an der Heterogrenzflache zwischen III-V-Substrat
und II-VI- Schicht zur Generierung einer hohen Stapelfehlerdichte fiihrt, so dass schwe-
felhaltige Verbindungen von dieser Grenzflache fernzuhalten sind [48]|. Die ZnSe-Schicht
iibernimmt hier die Funktion einer Abstandsschicht, wobei allerdings die Dicke von 48 nm
im vorliegenden Fall iiber das Notwendige hinaus geht. Bei ZnSe-basierten kantenemit-
tierenden Laserdioden hat sich in diesem Zusammenhang eine Dicke von etwa 10 nm als
ausreichend erwiesen |16, 48]. Daher wird in folgenden Bragg-Reflektoren der Aufbau der
Probe geringfiigig dahingehend geéndert, dass eine ZnSe-Schicht der Dicke 10 nm direkt
von einer Ubergitterschicht gefolgt wird, deren optische Dicke dann zusammen der Vier-
telwellenlénge entspricht (vgl. Abb. 5.10). Dadurch wird der Verlust eines Spiegelpaares
fiir die Gesamtreflektion, wie er im vorliegenden Fall auftritt, vermieden. Die Tatsache,
dass die Struktur mit Stickstoff dotiert ist, spielt fiir die Betrachtungen im Rahmen dieses
Kapitels keine Rolle. Die elektrischen Eigenschaften werden in Kapitel 7 diskutiert.

Die gemessene normierte Reflektivitit dieses Bragg-Reflektors mit 17 Perioden fiir
Raumtemperatur ist in Abb. 5.8 dargestellt. Das Reflexionsmaximum liegt mit R = 0.993
bei einer Wellenldnge von 514 nm. Die Zielwellenldnge fiir dieses Maximum war 520 nm,
definiert durch die Wahl der Wellenldnge bei der Aufzeichung des Reflektionssignals. Um
etwaige Schwankungen der Wachstumsraten und damit des Brechungsindexes speziell fiir
das Ubergitter, wie oben diskutiert, ausgleichen zu kénnen, wurde die Abscheidung des
Bragg-Reflektors prézise per Hand anhand der Mafsgabe des Reflektometriesignals, d.h.
ohne Verwendung eines computergesteuerten Rezeptes durchgefiihrt. Die spektrale Posi-
tion des Reflexionsmaximums miisste daher bei 520 nm und nicht 514 nm liegen. Diese
Differenz von etwa 6 nm ist auf die Abkiihlung der Struktur von 280°C Wachstumstempe-
ratur auf Raumtemperatur zuriickzufiihren.

Fiir strukturelle Analysen wurden Messungen mit HRXRD durchgefiihrt. Abb. 5.9(a)
zeigt einen w — 26-Scan, bei welchem wie {iblich das GaAs-Substrat das Signal mit der
héchsten Intensitiit reprisentiert. Die beiden Ubergittersatelliten erster Ordnung stammen
von dem MgS/ZnSe-SL in der Probe und sind deutlich zu erkennen, die SL-Periode betragt
2,5 nm. Dies entspricht gut den angestrebten Werten von 1.5 nm fiir MgS und 1 nm ZnSe
im Ubergitter. Der Satellitenreflex nullter Ordnung liegt etwa 300 Bogensekunden von
der Position des Substrates entfernt, also ist die mittlere Gitterkonstante des Ubergitters
vergleichsweise gut zum GaAs angepasst. Alle drei vom Ubergitter stammenden Peaks sind
allerdings im Vergleich zu denen von Abb. 5.3 leicht verbreitert, was auf eine Relaxation der
Schichten, d.h. der vertikalen Gitterkonstanten, hindeutet. Da fiir die Hochindexschichten
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Abbildung 5.8: Reflektivitat des Bragg-Reflektors aus Abb. 5.7 aufgetragen iiber die Wellenlénge.
Die maximale Reflektivitiat betriagt 99,3% bei einer Wellenléange von 514 nm.

im Bragg-Reflektor binares ZnSe verwendet wurde, ist eine Relaxation der Gesamtstruktur
zu erwarten. Dies wird durch die Auswertung der reziproken Gitterkarte des (224)-Reflexes
in Abb. 5.9(b) bestétigt. Die Peaks des ZnSe und des Satellitenreflexes nullter Ordnung
sind deutlich in Richtung ihrer unrelaxierten Gitterkonstanten hin ausgeschmiert, d.h. ein
erheblicher Teil der etwa 1700 nm dicken Struktur ist relaxiert. Im vollverspannten Fall
lagen alle Maxima auf einer vertikalen Verbindungslinie mit dem des GaAs-Substrats.

Um eine Gitteranpassung der DBRs zu erreichen, wurden nun die ZnSe-Schichten der
Struktur durch ZnSg g6Seq.g4-Schichten ersetzt. Der Aufbau eines solchen Bragg-Reflektors
mit 22 Perioden ist in Abb. 5.10(a) zusammen mit dem in-situ Reflektometriesignal gezeigt.
Das zugehorige Reflexionsspektrum in Abb. 5.11(a) zeigt eine rechteckige Form des Stop-
bandes mit einem maximalen Reflexionswert von 99,6% bei 526 nm und eine Stopbandbrei-
te von 50 nm. Die mittels der Transfer-Matrix-Methode (siehe Anhang A) simulierte Kurve
stimmt dabei in den wesentlichen Aspekten wie Stoppbandbreite und spektrale Position
der Seitenmaxima gut mit der Messung iiberein. Die Anpassung der Hohe der Seitenma-
xima ist aufgrund von leichten Variationen der Schichtdicken erfahrungsgemaéfs schwierig.
Der Kontrast des Brechungsindexes betriagt in diesem Fall etwa 0,4 bei einer Wellenldnge
von 520 nm. Die Analyse mittels HRXRD zeigt, dass die Struktur vollverspannt auf das
GaAs-Substrat aufgewachsen ist (Abb. 5.12(b)), obwohl im w — 20-Scan der Abb. 5.12(a)
sowohl das ZnSSe als auch der nullte Satellitenreflex des SLs auf der rechten Seite (d.h. bei
groferen Winkeln) des GaAs-Peaks liegen. Offensichtlich ist diese Abweichung im vorlie-
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Abbildung 5.9: (a) w — 26-Scan des (004)-Reflexes fiir den Bragg-Reflektor aus Abb. 5.7(a). (b)
entsprechende reziproke Gitterkarte des (224)-Reflexes, die Struktur ist zu einem wesentlichen Teil
relaxiert (Messungen von Gabriela Alexe).

genden Fall in Bezug auf pseudomorphes Wachstum aber tolerabel und fiihrt im Rahmen
der gesamten Schichtdicke nicht zu einer Relaxation.

Eine exaktere Gitteranpassung der DBR-Strukturen kann erreicht werden, wenn so-
wohl die ZnSSe-Hochindexschichten als auch die Ubergitter der Gitterkonstante des GaAs
entsprechen. Im Fall der Ubergitter ist eine genaue Justierung der Gitterkonstanten durch
Beimischung von Cadmium in die ZnSe-Schichten méglich. Gleichzeitig kann die Dicke
dieser ZnCdSe-Schichten reduziert und damit auch der Brechungsindex des Ubergitters
verringert werden. Das Reflexionsspektrum eines DBRs auf Basis von MgS/ZnCdSe-SLs
mit 14 Bragg-Perioden ist zusammen mit der Simulation in Abb. 5.11(b) dargestellt. Der
maximale Reflexionswert betriagt 99,6 % bei 522 nm und die Stopbandbreite 65 nm. Der
erh6hte Indexkontrastes von 0,6 im Vergleich zu 0,4 des DBRs in Abb. 5.11(a) bewirkt
eine deutliche Verbreiterung des Stopbandes von 50 nm auf 65 nm. Der w — 26-Scan des
(004)-Reflexes der Struktur in Abb. 5.13(a) zeigt allerdings, das der Cd-Gehalt von 33%
in diesen Fall zu hoch ist. Der nullte Satellitenreflex und damit die mittlere Gitterkonstan-
te des MgS/ZnCdSe-Ubergitters liegt etwa 600 Bogensekunden linksseitig vom Substrat.
Da auflerdem ZnSe anstelle von ZnSSe als Hochindexmaterial verwendet wurde, ist die
Struktur insgesamt relaxiert. Eine Eichkurve fiir die Abhéngigkeit der mittleren Gitter-
konstanten von MgS(1,9 nm)/ZnCdSe(0.6 nm)-Ubergittern (relativ zum GaAs-Substrat)
vom Cd-Gehalt der Schichten ist in Abb. 5.13(b) dargestellt. Eine optimale Anpassung er-
gibt sich bei einem Cd-Aquivalenzdruck von BEP¢;=1,38-10~7 Torr bzw. einem Cd-Gehalt
von etwa, 15%.
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Abbildung 5.10: (a) Struktur eines Bragg-Reflektors mit ZnSSe als Hochindexmaterial und einem
MgS/ZnSe-Ubergitter als Niedrigindexmaterial. (b) Wihrend des Wachstums in-situ aufgenom-
menes Reflektometriesignal (A = 520 nm). Man beachte den verdnderten Verlauf der Kurve im
Bereich des ersten Bragg-Paares im Vergleich zu Abb. 5.7.

Auf Basis der gewonnen Erkenntnisse konnten schlieflich hochreflektive DBRs herge-
stellt werden, welche den blauen bis gelben Spektralbereich iiberdecken und vollverspannt
auf das GaAs-Substrat abgeschieden werden konnen. Die Reflexionsspektren dieser Pro-
benserie sind in Abb. 5.14 gezeigt. Anhand der Form des Stopbandes fiir den blauen Bragg-
Reflektor (Abb. 5.14(a)) im kurzwelligen Bereich lésst sich das Einsetzen der Absorption
der ZnSSe-Schichten erkennen, welche hier das Erreichen hoher Reflektivitdten verhindert.
Die Herstellung von hochreflektiven und strukturell hochwertigen Bragg-Reflektoren bilden
die Grundlage fiir die in Kapitel 5.5 diskutierte Realisierung von VCSEL-Strukturen.
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Abbildung 5.11: (a) Reflektivitéit des Bragg-Reflektors aus Abb. 5.10 aufgetragen iiber die Wel-
lenlange. Die maximale Reflektivitiat betragt 99,6% bei einer Wellenlange von 526 nm, die Stop-
bandbreite 50 nm und der Indexkontrast 0,4. (b) Reflektivitidt eines DBRs mit MgS/ZnCdSe-SL
als Niedrigindexmaterial. Die maximale Reflektivitat betragt 99,6% bei einer Wellenlédnge von 522
nm, die Stopbandbreite 65 nm und der Indexkontrast 0,6. Die Simulationen wurden mit Hilfe der

Transfer-Matrix-Methode durchgefiihrt.
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Abbildung 5.12: (a) w — 26-Scan des DBRs aus Abb. 5.11(a) mit ZnSSe als Hochindexmaterial.
(b) reziproke Gitterkarte des (224)-Reflexes. Die Peaks der einzelnen Schichten liegen auf einer
vertikalen Linie, d.h. die Struktur ist vollverspannt (Messungen von Gabriela Alexe).

5.4 Wachstum von Mikroresonatoren

Ein Mikroresonator entsteht durch Einfiigen einer Schicht mit der optischen Dicke des
ganzzahligen Vielfachen einer halben Wellenlinge d = nA/2 in die periodische Abfolge
von Bragg-Spiegelpaaren. Auf diese Weise wird eine Kavitit erzeugt, in welcher sich eine
stehende elektromagnetische Welle ausbilden kann. Die Dicke der Kavitét sollte dabei mog-
lichst gering sein, um die Ausbildung von Leckmoden zu begrenzen. Die Kavitdaten der im
Rahmen dieser Arbeit hergestellten Resonatorstrukturen bestehen aus dem Hochindexma-
terial Zn(S)Se, so dass unter Beachtung der Anschlussbedingungen fiir das Lichtfeld eine
optische Dicke von mindestens A notig ist, um das Maximum des Feldes in der Mitte der
Kavitét, d.h. am Ort der aktiven Zone, zu positionieren (siche Kap. 2.3, Abb. 2.7 (b)). Die
Kavitéatsresonanz erscheint dabei im Reflektionsspektrum als Einschniirung im Bereich der
Stopbénder der beiden die Kavitdt umschliefenden Bragg-Spiegel. Die Ausbildung dieser
Resonanz kann wiahrend der Abscheidung mit Hilfe der Reflektometrie beobachtet werden.

Um das Wachstum von Mikroresonatoren auf Basis der im vorangegangenen Kapitel be-
schriebenen Bragg-Reflektoren (engl. DBRs, distributed Bragg reflectors) zu untersuchen,
wurden zunédchst Resonatoren ohne aktive Zone hergestellt. Dies erlaubt das Vermessen
der Halbwertsbreite und Intensitat der Kavititsresonanz ohne eine mégliche Stérung durch
Absorbtionsprozesse des Quantenfilms. Abbildung 5.15(a) zeigt das Reflektometriesignal
eines Resonators bestehend aus einem unteren DBR mit 17 Paaren, einer A-Kavitat und
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Abbildung 5.13: (a) w — 26-Scan des DBRs aus Abb. 5.11(b) mit MgS/ZnCdSe-SL als Niedri-
gindexmaterial, der Cadmium-Gehalt betriagt 33%. Die Struktur ist geméf der Auswertung der
reziproken Gitterkarte des (224)-Reflexes relaxiert (nicht gezeigt). (b) Abhéngigkeit der mittleren
Gitterkonstante eines MgS(1,9 nm)/ZnCdSe(0,6 nm)-Ubergitters vom Cd-Gehalt der ZnCdSe-
Schichten. Eine optimale Anpassung zum GaAs-Substrat wird bei einem Cd-Aquivalenzdruck von
1,38-10~7 Torr erreicht.
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Abbildung 5.14: Bragg-Reflektoren mit Stopbéndern fiir den blauen bis gelben Spektralbereich
mit einem MgS(1,5 nm)/ZnCdSe(0,5 nm)-SL als Niedrigindexmaterial: (a) 17 Paare, SL 30,5
Perioden, dz,ss. = 42,6 nm, Ajpge = 480 nm. (b) 16 Paare, SL 31,5 Perioden, dz,sse = 48 nm,
Amaz = 572 nm. (¢) 17 Paare, SL 33,5 Perioden, dz,ss5. = 58 nm, A\, = 600 nm.
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einem oberen DBR mit 6 Paaren. Um die Ausbildung der Kavitétsresonanz nachweisen zu
konnen, wurde die Reflexion fiir drei verschiedene Wellenldngen aufgezeichnet. Die Wellen-
langen von 500 nm und 530 nm wurden dabei so gewdhlt, dass sie an den dufseren Réndern
des DBR-Stoppbandes liegen, wogegen das Signal bei 520 nm als Referenz zur manuel-
len Festlegung der Schichtdicke (Viertelwellenldnge) verwendet wurde. Der Wert von 520
nm stellt somit die Zielwellenlénge fiir das Reflexionsmaximum der DBRs und damit der
Ausbildung der Kavitatsresonanz dar.

Deutlich sichtbar ist der Anstieg und die einsetzende Sattigung der Reflektivitat fiir
alle drei Wellenlédngen bis zur Wachstumszeit von etwa 13400 Sekunden, ab welcher die
Abscheidung der etwa 190 nm dicken Kavitéat beginnt. Darauf folgt eine kurze Wachstums-
unterbrechung unter Se-Stabilisierung der Oberfldche (Signale bleiben zeitlich konstant),
um ein Wachstumsrezept mit den aus den Reflektometriedaten gewonnenen Wachstumzei-
ten fiir die jeweiligen Schichten zu erstellen und zu starten. Dies ist notwendig, weil sich
die Phase des Signals bei 520 nm wéhrend der Abscheidung des oberen DBRs mit zuneh-
mender Dicke verdndert und nicht mehr fiir die direkte Bestimmung der Viertelwellenldnge
aus den Minima/Maxima-Positionen geeignet ist. Da aber nach etwa 10000 s Wachstums-
zeit (12. Spiegelpaar des unteren DBRs) die Wachstumsraten der Schichten ohnehin kaum
noch Schwankungen unterliegen (aufgrund von Temperaturverédnderungen), kénnen fiir den
oberen DBR nun konstante Zeiten fiir das Wachstum der Schichten angenommen werden.

Nach der Wachstumsunterbrechung erfolgt nun das Aufbringen des oberen Bragg-
Spiegels, wobei die Reflektivitdten der Signale bei 500 nm und 530 nm nahezu konstant
bleiben. Das Signal bei 520 nm dagegen sinkt aufgrund der sich ausbildenden Resonanz
kontinuierlich ab. In Abbildung 5.15(b) ist die Reflexion dieses Resonators iiber der Wel-
lenlénge gemessen bei Raumtemperatur gezeigt. Im Bereich hoher Reflexion zwischen 490
nm und 540 nm ist eine Resonanzlinie mit der Halbwertsbreite A\ = 8,6 nm sichbar, deren
Minimum bei 514 nm liegt. Die Differenz von 6 nm beziiglich der Zielwellenlénge 520 nm
erklért sich aus der Veranderung der Brechungsindizes bei Abkiihlung von Wachstumstem-
peratur (T = 280°C) auf Raumtemperatur. Der vergleichsweise kleine Giite-Wert dieser
Struktur von QQ = 60 kann durch Erhohung der Reflektivitéit des oberen Bragg-Spiegels,
d.h. Aufbringen weiterer Spiegelpaare vergrofert werden.

Die Ergebnisse von TEM-Untersuchungen fiir die zu Abb. 5.15 gehérende Struktur ist
in Abb. 5.16 gezeigt. Die hohe Qualitit der MgS/ZnSe-Ubergitter in der Struktur wird
durch Abb. 5.16(b) dokumentiert. Die Vergréferung mittels HRTEM in Abb. 5.16(c) lésst
keine Einschliisse von MgS in Kochsalzstruktur erkennen.

Bei der Abscheidung von mehr als 20 Bragg-Paaren mit einer Gesamtdicke von et-
wa 2 pum tritt eine verstiarkte Stapelfehlerbildung in den Strukturen auf, welche auf der
Oberflache der Proben zu verstarktem Aufwachsen von kristallographisch orientierten Lini-
enstrukturen fithrt (Abb. 5.17). Diese erhabenen Linienstrukturen treten je nach Probenort
in unterschiedlicher Dichte auf (ohne Rotation bei Abscheidung), wie in Abb.5.17(a) und
(b) zu erkennen und reduzieren die Reflektivitdt der Bragg-Reflektoren in entsprechender
Weise. Wird dagegen die Probe wihrend des Wachstums rotiert, sind die Linienstrukturen
homogen verteilt, was auf einen starken Einfluss des II-VI-Flussverhéltnisses auf die De-
fektbildung hindeutet. Der Bildungsprozess ist schematisch in Abb.5.17(c) gezeigt. An den
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Abbildung 5.15: (a) In-situ Reflektometriesignale aufgenommen bei drei verschiedenen Wellen-
langen fiir einen Mikroresonator ohne aktive Zone bestehend aus einem 17-Perioden-DBR (unten),
einer A-Kavitit und einem 6-Perioden-DBR (oben). (b) Reflexionsspektum bei Raumtemperatur.
Deutlich sichtbar ist die lorentzférmige Resonanzlinie des Resonators bei 514 nm. Die Ausbil-
dung der Linie zeigt sich in (a) im zeitlichen Verlauf des Referenzsignals bei 520 nm mit dem
Absinken der Reflektivitdt nach dem Wachstum der Kavitét, wahrend die beiden anderen Signale
ndherungsweise konstant bleiben.
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Abbildung 5.16: TEM-Querschnittsaufnahme eines Mikroresonators. (a) Ubersicht. Die ZnSe-
Schichten erscheinen dunkel und die MgS/ZnSe-Ubergitter hell. (b) VergroRerung eines Uber-
gitters. (c) Hochauflssendes TEM-Bild von einzelnen MgS und ZnSe-Schichten des Ubergitters
(Bilder von Roland Kroger, Arbeitsgruppe Prof. Ryder).
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Austrittslinen von Versetzungen tritt demnach ein preferentielles epitaktisches Wachstum
auf. Diese makroskopische Oberflichendegradation ldsst sich bisher auch bei gitterange-
passten und vollverspannten Strukturen nicht vollstiandig vermeiden und ist nach wie vor
Gegenstand von Wachstumsoptimierungen. Da allerdings fiir VCSEL Flachen von bei-
spielsweise nur 100x100 pum? bendtigt werden, konnte auf einfache Weise durch eine ent-
sprechende Vorstrukturierung des Substrats mit Hilfe des Trockenétzverfahrens CAIBE
(engl. Chemical Assisted Ion Beam Etching) in diesen Bereichen relaxiertes und damit
defektfreies Wachstum erméglicht werden.

(@)

[001] [110]

— Teilversetzungen

Abbildung 5.17: (a) und (b) Aufnahmen der Oberfliche einer VCSEL-Struktur aufgenommen mit
einem optischen Mikroskop an verschiedenen Probenorten. (c¢) Links: Kristallbau einer Schrauben-
versetzung. Rechts: Entstehung der in (a) und (b) auftretenden Gleitstufen aus einer Paarung von

Versetzungen (aus [48]).

5.5 Undotierte VCSEL

Die beziiglich des Wachstums von Bragg-Reflektoren und Mikrokavitéten gesammelten Er-
fahrungen konnten schliefllich zur Realisierung von vollstindigen VCSEL-Strukturen zu-
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sammengefasst werden. Von entscheidender Bedeutung bei der Integration des aktiven
Mediums in den Mikroresonator ist die prazise Abstimmung von Kavitédtsresonanz und
Verstéarkungsmaximum, da eine ungeniigende Anpassung eine erhohte Schwellstromdichte
zur Folge hat. Insbesondere muss bei der Wahl der Abscheidungsparameter beispielsweise
fiir einen ZnCdSSe-Quantenfilm die spéatere Operationstemperatur des VCSELs festgelegt
werden, da die spektrale Lage von Kavititsresonanz und Verstarkungsmaximum eine un-
terschiedliche Temperaturabhéngigkeit aufweisen. Die Verschiebung der Emissionsenergie
eines Quantenfilms folgt der Reduktion der Bandliicke des verwendeten Materials und
kann durch die empirische Varshni-Beziehung [43] beschrieben werden, wéhrend die Ver-
schiebung der Kavitatsresonanz von der Temperaturabhingigkeit des Brechungsindexes
bestimmt wird und daher weniger stark ausfillt. Die Energiedifferenz der Emission eines
Zny7Cdg 3SSe-QWs zwischen 0 K und RT betragt erfahrungsgemafs mit 100 meV etwa das
Vierfache des entsprechenden Wertes fiir die Kavitatsresonanz, welcher zu etwa 25 meV ab-
geschétzt werden kann. Um eine niedrige Schwellleistungsdichte zur Erzeugung stimulierter
Emission unter optischer Anregung zu erhalten, wurde die erste VCSEL-Struktur fiir den
Betrieb bei niedrigen Temperaturen um 10 K optimiert. Da fiir die in-situ-Bestimmung der
A/4-Schichtdicken des Resonators eine Wellenldnge von 520 nm verwendet wurde, konnte
die spekrale Lage der Kavitatsresonanz zu etwa 514 nm bei Raumtemperatur angenom-
men werden, wie im vorangegangenen Kapitel erlautert. Eine Abkiihlung auf 10 K fiihrt zu
einer weiteren Blauverschiebung der Resonanz auf etwa 509 nm, d.h. der Cadmiumgehalt
des ZnCdSSe-QWs musste gerade so gewahlt werden, dass die Emission bei Tieftempera-
tur dieser Wellenlénge entspricht. Dies ist erfiillt, wenn die Raumtemperatur-Emission des
Quantenfilms bei einer Wellenldnge von 530 nm liegt. Das PL- Spektrum einer Eichprobe
mit einem ZnCdSSe-QW aufgenommen bei RT ist in Abb. 5.21(d) gezeigt. Der Quan-
tenfilm wurde Gruppe-VI-reich gewachsen und zeigt bei Raumtemperatur eine intensive
Lumineszenz mit einem Maximum bei 530 nm und einer Halbwertsbreite von 8,3 nm. Mit-
tels HRXRD wurde der Cadmium-Gehalt zu 32% (bei einer vereinfachenden Annahme
von 0% Schwefel) und die Dicke zu 3,65 nm bestimmt. Um eine grofere Verstarkung zu
erreichen, wurde in der VCSEL-Struktur ein 3-fach Quantenfilm diesen Typs verwendet,
was die Emissionsenergie allerdings nicht beeinflussen sollte.

Der Aufbau des VCSELs wird in den TEM-Aufnahmen von Abb. 5.18 erkennbar. Ab-
bildung 5.18(a) zeigt eine Ubersicht der Struktur mit den 18,5 Spiegelpaaren des unteren
DBRs, der A-Kavitéit und den 16 Spiegelpaaren des oberen DBRs. Das ZnSSe-Material er-
scheint in diesen Bilder dunkel und das MgS/ZnCdSe-Ubergitter hell. Die einzelnen MgS-
Schichten (wei) des Ubergitters mit 24,5 Perioden sind in dem vergréferten Ausschnitt
Abb. 5.18(b) aufgelost. Ein Fehler im Wachstumsrezept wird in Abb. 5.18(c) deutlich: Die
drei Quantenfilme (dunkel) befinden sich offensichtlich nicht wie beabsichtigt in der geome-
trischen Mitte der Kavitéit, sodass der Uberlapp zwischen aktiver Zone und der Amplitude
des elektrischen Feldes (schematisch eingezeichnet) nicht optimal ist.

Diese Struktur wurde auf einem 1/4-2-Zoll-Substrat abgeschieden, wobei wéihrend des
Wachstums wie bei allen bisher diskutieren Proben keine Rotation erfolgte. Dies liegt in
dem stark verrauschten Signal der Reflektionsmessung bei Verwendung der Substratrotati-
on begriindet, welche keine prazise Bestimmung der Schichtdicken erlaubt. Da aber speziell
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Abbildung 5.18: TEM-Aufnahmen der ersten VCSEL-Struktur, welche optisch gepumptes La-
sing zeigt. Als Niedrigindexmaterial wurde ein MgS(1,9 nm)/ZnCdSe(0,6 nm)-SL verwendet.
(a) Ubersicht: Die ZnSSe-Schichten erscheinen dunkel und die MgS/ZnCdSe-Ubergitter hell. (b)
Vergroferte Darstellung eines Ubergitters. (c) Vergrokerung der Kavitit mit den drei ZnCdSSe-
Quantenfilmen. Aufgrund eines Fehlers im Wachstumsrezept liegen die QWs nicht symmetrisch
in der Kavitdt. Am rechten Rand von (c) ist schematisch der Betrag des elektrischen Feldes im
Bereich der Kavitiat dargestellt. Die Verschiebung der QWs in Bezug auf das Feldmaximum hat
eine Erhohung der Schwellleistungsdichte zur Folge (Bilder von Elena Roventa, Arbeitsgruppe
Prof. Ryder).
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fiir die ersten zehn bis zwolf Spiegelpaare eine in-situ-Anpassung nétig ist, wurde fiir die-
se erste Teststruktur auf die Rotation verzichtet. Bei einer optimierten VCSEL-Struktur
(Diskussion im hinteren Teil des Kapitels) wurde aber auf Grundlage der hier gewonnenen
Daten eine dynamische Anpassung der Substrattemperatur in das Wachstumsrezept inte-
griert, sodass die Rotation zur Verbesserung der Homogenitit eingesetzt werden konnte.

Die im Kapitel iiber das Wachstum von Mikroresonatoren beschriebene Problematik der
makroskopischen Oberflichendegradation verursacht durch Stapelfehlerbildung trat auch
bei der vorliegenden Probe in verstirktem Mafe auf. Insbesondere im Zentrum des Sub-
stratviertels liegen die Strukturen auf der Oberflache so dicht, dass eine Verwendung von
Probenstiicken aus diesem Bereich fiir optische Messungen nicht moglich war. Am Rand
dagegen befinden sich Fldachen mit einer vergleichsweise guten Oberflichenstruktur, welche
insbesondere fiir die optische Charakterisierung geeignet sind. Die Existenz von Bereichen
verschieden stark ausgepriagter Stapelfehlerbildung auf der gleichen Probe erméglichte eine
vergleichende Analyse mit HRXRD. Die aus w — 26-Scans und der Aufnahme von rezipro-
ken Gitterkarten des (224)-Reflexes gewonnenen Daten fiir die Bereiche mit hoher bzw.
niedriger Stapelfehlerdichte sind in Abb. 5.19 dargestellt.

Ein Ausschnitt des Reflexionsspektrums des fiir die optische Charakterisierung verwen-
deten Probenstiicks ist in Abb. 5.20 zusammen mit einer Simulation gezeigt. Es wurde mit
Hilfe des Filmetrics-Reflektometers ex-situ bei Raumtemperatur aufgenommen, wobei der
Messbereich auf der Oberfliche etwa 3 mm? betrigt. Aufgrund der der geringen spektra-
len Auflésung des Geréites von 1 nm ist die Kavitédtsresonanz in der Messkurve nicht stark
ausgepragt. Die deutliche Abweichung der Messkurve vom Reflexionswert des Stoppbandes
in der Simulation ist auf die Streuung an den erwdhnten Oberflichendefekten zuriickzu-
fithren. Die Inhomogenitét der Schichtdicken iiber das Substratviertel fithrt dazu, dass die
Kavitatsresonanz des Randstiickes bei einer Wellenlénge von 500 nm und nicht wie ange-
strebt bei 514 nm liegt (RT). Daraus ergibt sich eine erhebliche Verstimmung zwischen der
gewahlten Emissionswellenldnge der ZnCdSSe-Quantenfilme und der Resonanz des Mikro-
resonators. Dennoch lésst sich bei optisch gepumpter Anregung mit ausreichender Leistung
ein Schwellverhalten der Lumineszenzintensitiat im Temperaturbereich von 10 - 298 K nach-
weisen, welche hochstwahrscheinlich auf das Einsetzen von stimulierter Emission zurtick-
zufiihren ist. Um zu erreichen, dass ein moglichst hoher Anteil der Lichtleistung im aktiven
Gebiet des VCSELs absorbiert wird, wurde die Anregungswellenléinge mit 455 nm spek-
tral in ein hochenergetisch neben dem Stopband befindliches Reflexionsminimum gelegt.
Im Temperaturbereich von 10 - 200 K wird so ausschlieflich der ZnCdSSe-Quantenfilm
angeregt, wiahrend ab etwa 200 K aufwérts auch im ZnSSe-Barrierenmaterial Elektron-
Lochpaare erzeugt werden. Da in diesem Fall zusétzliche Ladungstrager aus den Barrieren
in die QWs relaxieren kénnen, wird allerdings ein quantitativer Vergleich zwischen der An-
regungsserie bei 10 K und Raumtemperatur erschwert. Die planare VCSEL-Struktur wurde
auf einer kreisformigen Fliche mit einem Durchmesser von 500 pm (d.h. etwa 0,2 mm?)
angeregt und die Photolumineszenz unter senkrechtem Einfall detektiert (Versuchsaufbau
sieche Abb. 4.5). Das Lasersystem erzeugt Pulse mit einer Halbwertsbreite von 4 ns, wobei
die Wiederholungsrate auf 25 Hz eingestellt wurde.

Die Abb. 5.21 zeigt die Entwicklung ausgewéahlter Spektren bei Erhohung der Anre-
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Abbildung 5.19: Ergebnisse der Untersuchungen der VCSEL-Struktur aus Abb. 5.18 mittels
HRXRD: (a) w — 26-Scan von zwei Probenstellen mit unterschiedlicher Defektdichte, dhnlich der
Abb. 5.17(a) und (b). Die obere Kurve entspricht dem Bereich mit geringer Defektdichte, die untere
Kurve dem mit hoher Defektdichte. Die Signalhdhen fiir die Ubergittersatelliten und insbesondere
die Quantenfilme sind fiir den stérker gestorten Bereich der Probe deutlich reduziert. (b) Reziproke
Gitterkarte fiir niedrige Defektdichten. (c) Reziproke Gitterkarte fiir hohe Defektdichten. Beide
Strukturen sind vollverspannt, jedoch zeigt (c) einen erhohten Anteil diffuser Streuung (Messungen

von Gabriela Alexe)
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Abbildung 5.20: Ausschnitt des gemessenen Reflektionsspektrum fiir die VCSEL-Struktur aus
Abb. 5.18 aus dem Bereich um die Kavitédtsresonanz im Vergleich mit einer Simulation. Obwohl
die Giite des VCSELs iiber Q = 2000 liegt (bestimmt aus der HWB der spontanen Emission),
zeigt die Messung keine scharfe Resonanzline.

gungsleistungsdichte fiir die Temperaturen 10 K, 125 K und 290 K. Bei allen Spektren
tritt ein nichtlinearer Anstieg einer Einzellinie mit einer Halbwertsbreite von etwa 0,25
nm (1 meV) oberhalb eines bestimmten Schwellwertes auf. Insbesondere bei den Spek-
tren unterhalb 200 K sind eine Reihe weiterer Linien mit Abstédnden von 0,2 - 0,3 nm
und vergleichbaren HWBs neben der jeweils dominanten Linie erkennbar, bei denen es
sich wahrscheinlich um verschiedene transversale Moden handelt. Die Form der jeweiligen
Spektren, d.h. die Intensitdt und Anzahl der Nebenlinien héngt dabei sehr sensitiv vom
Probenort ab, d.h. moglicherweise wird die Ausbildung der Moden von den Oberflichen-
strukturen oder Bereichen mit hoher Stapelfehlerdichte im Mikroresonator beeinflusst. Es
konnten beispielsweise einige separate, durch Versetzungslinien oder -flichen abgegrenzte
Mikroresonatoren gleichzeitig angeregt werden, deren Emission sich bei der ortsintegrierten
Detektion iiberlagern. Das Auftreten von Vielfachmoden verbunden mit dem Anstieg der
Linienbreite bei grofflachiger Anregung einer unstrukturierten, planaren VCSEL-Struktur
ist allerdings ein bekannter Effekt [130]. Die bei 290 K aufgenommene Anregungserie ist
besonders gleichférmig und praktisch frei von Nebenlinien, wobei die Hauptlinie noch aus
mindestens drei Teilkurven mit Abstédnden von unter 0,1 nm (AE = 0,4 meV) besteht.
Hierbei handelt es sich wahrscheinlich auch um eine transversale Modenstruktur. Anhand
der Linienbreite unterhalb der Schwelle, d.h. der spontanen Emission kann der Q-Wert zu
A/AX = 2000 - 2500 abgeschitzt werden. Dies entspricht etwa dem Wert der Simulation,
welcher in Abb. 5.20 abgelesen werden kann. Die Halbwertsbreite des Quantenfilmes der
Referenzprobe betrégt bei Raumtemperatur 8,2 nm (Abb. 5.21(d)), sodass die Integration
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Abbildung 5.21: Photolumineszenzspektren des VOSELs aus Abb. 5.18 unter steigendener Anre-
gungsdichteleistung fiir (a) T=10 K, (b) T=125 K und (¢) T=290 K (Messungen von Sven Marcus
Ulrich, Arbeitsgruppe Prof. Gutowski). (d) PL-Spektrum einer Probe mit einem Referenz-QW
unter Niederanregung bei T=290 K (Messung Carsten Kruse). Man beachte die verdnderteWel-
lenldngenskala von (d) im Vergleich zu (a) - (b). Die Linienbreite der Emission des QWs im VCSEL
ist bei T=290 K um den Faktor 30 reduziert.
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Abbildung 5.22: Aus den Daten der Abb. 5.21 durch Integration der Intensitit gewonnene
Schwellkurven. Die Schwelldichte steigt beim Ubergang von Tieftemperatur (10 K) auf Raum-
temperatur um den Faktor 6 von 0,32 MW /cm? auf 1,90 MW /em? (Messungen von Sven Marcus
Ulrich, Arbeitsgruppe Prof. Gutowski).

in den Mikroresonator eine Reduktion um mehr als den 30-fachen Wert bewirkst.

Die iiber alle Linien spektral integrierte Intensitéit aufgetragen iiber der Anregungs-
leistungsdichte fiir verschiedene Temperaturen ist in Abb. 5.22 dargestellt. Fiir alle Tem-
peraturen zeigt sich ein Schwellverhalten mit Schwellleistungsdichten von 0,32 MW /cm?
(10 K), 0,49 MW /ecm? (50 K), 1,09 MW /em? (125 K) und 1,90 MW /em? (290 K). Dabei
reduziert sich die Steigung dI/dP im linear angepassten Bereich oberhalb der Schwellen
mit steigender Temperatur, was wahrscheinlich auf thermische Effekte zuriickzufiihren ist.

Um die Temperaturabhéngigkeit der spektralen Positionen von Stoppband und Kavi-
tétsresonanz zu untersuchen, wurden Reflexionsmessungen an der VCSEL-Struktur vorge-
nommen (Abb. 5.23(a)). Dazu wurde eine Hg-Dampflampe verwendet, welche ein breites
Weiklichtspektrum im relevanten Spektralbereich zwischen 400 - 650 nm zur Verfiigung
stellt. Die Kurven wurden auf die Intensitdt der Lampe normiert, jedoch nicht auf einen
Reflexionsstandard (z.B. Ag-Spiegel), sodass der Reflexionswert des Stoppbandes nicht
konstant verlduft. Trotz der erhohten Auflosung des verwendeten Spektrometers im Ver-
gleich zum Filmetrics F30 Gerit ist die Kavitédtsresonanz auch hier nur als sehr schwache
Einkerbung im Stoppband zu erkennen, die Ursache hierfiir ist derzeit noch unklar. Daher
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Abbildung 5.23: (a) Nicht-normiertes Reflektionsspektrum des VSCELs aus Abb. 5.18 fiir ver-
schiedene Temperaturen. Die Pfeile zeigen die Position der nur schwach ausgeprigten Reso-
nanzlinie. (b) Hoch- bzw. niederenergetische Kante des Stopbandes (Dreiecke) sowie die PL-
Emissionsenergie (Kreise) in Abhéngigkeit der Temperatur. Die Energieverschiebung bis Raum-
temperatur betragt mit 18,5 meV nur ein Viertel der Energieverschiebung eines Referenz-QWs
ohne Mikroresonator (Messungen von Sven Marcus Ulrich, Arbeitsgruppe Prof. Gutowski).
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ldsst sich die Halbwertsbreite der Resonanz und damit der Q-Wert der Resonatorstruk-
tur aus diesen Messungen nicht verldsslich bestimmen. Die Auswertung der Daten ist in
Abb. 5.23(b) dargestellt, wobei die Dreiecke die hoch- bzw. niederenergetische Kante des
Stoppbandes und die Kreise die Emission des VCSELs reprasentieren. Die energetische
Verschiebung von Stoppband und PL-Emission betriagt zwischen 10 K und Raumtempera-
tur nur etwa 18 meV im Vergleich zu 76 meV fiir den Referenz-QW ohne Mikroresonator.
Dieser Umstand wird aber klar, wenn man bedenkt, dass das aktive Gebiet im Fall des
Mikroresonators nur in die zur Verfiigung stehende Mode, d.h. die Kavitétsresonanz emit-
tieren kann. Deren energetische Lage wird aber durch die Temperaturabhéngigkeit der
Brechungsindizes der beteiligten Materialien bestimmt (nicht durch die Varshni-Beziehung
wie im Falle der Bandliicke eines Materials) und fallt damit um einen Faktor vier bis fiinf
geringer aus, d.h. die Emission wird effektiv in vertikaler Richtung gefiihrt (Filterwirkung
des Mikroresonators). Die Messungen bestétigen also die fiir einen VCSEL typische redu-
zierte Abhéngigkeit der Emissionswellenlénge von der Temperatur.

Etwas widerspriichlich ist dagegen die Temperaturabhéngigkeit der QW-Referenzprobe
ohne Mikroresonator, da die gemessene Verschiebung von 76 meV deutlich von jenen et-
wa 100 meV abweicht, wie sie iiblicherweise fiir einen ZnCdSSe-Quantenfilm mit einem
Cd-Gehalt von 30% gemessen wird. Dies umso mehr, da sogar der Wert fiir die Energie-
verschiebung von bindrem CdSe zwischen 10 K und RT von 80 meV unterschritten wird
(ZnSe: 130 meV). Die Ursache hierfiir muss in weiteren Untersuchungen gekléart werden.

Da bei der hier diskutierten ersten VCSEL-Teststruktur sowohl die Anpassung von
Kavitéatsresonanz und PL-Emission als auch die geometrische Lage der drei Quantenfilme
ungentigend ist, sollte die Schwellleistungsdichte fiir einen optimierten VCSEL deutlich ge-
ringer ausfallen. Dies konnte mit der Realisierung der folgenden Struktur belegt werden.
Um das Verstiarkungsmaximum des aktiven Gebietes des VCSELs zu bestimmen, wur-
de vorab eine Referenzprobe hergestellt, in welcher sich der 3-fach QW in einem typischen
ZnSSe-Wellenleiter umgeben von ZnMgSSe-Mantelschichten [16] befindet. Diese Messungen
wurden in der Arbeitsgruppe Halbleiteroptik (Prof. Gutowski) von B. Brendemiihl mittels
der variablen Strichlangenmethode durchgefiihrt. Die fiir drei Anregungsleistungsdichten
bei Raumtemperatur aufgenommenen Verstiarkungskurven sind in Abb. 5.24(a) gezeigt. Ab
einem Anregungswert von 1,05 MW /ecm? {ibersteigt die Verstirkung des aktiven Gebietes
die Absorptionsverluste in der Struktur und die stimulierte Emission wird dominant, d.h.
die modale Verstarkung wird positiv. Bei einer Erhohung der Anregungsleistungsdichte auf
3 MW /cm? kommt es zu einer Blauverschiebung des Verstirkungsmaximums von 2,385 eV
(519,5 nm) auf 2,393 eV (517,7 nm) aufgrund von Bandrenormalisierung und Fiilleffek-
ten. Die Abhéngigkeit der ASE-Intensitdt von der Anregungsleistungsdichte ist in Abb.
5.24(b) dargestellt, wobei sich aus dem Schnittpunkt der beiden Anpassungsgeraden der
Schwellwert von 1,05 MW /cm? ergibt.

Auf Grundlage dieser Daten wurde bei der Herstellung der folgenden VCSEL-Struktur
versucht, die Kavitatsresonanz moglichst genau auf die Emissionwellenldange der Quanten-
filme abzustimmen. Auferdem wurde sichergestellt, dass sich die QWs in der geometrischen
Mitte der Kavitdat befinden. Zu Zwecken der Vergleichbarkeit wurde fiir diese Probe der
gleiche Aufbau wie fiir die zu Beginn des Kapitels diskutierte gewéhlt. Anstelle eines Sub-
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Abbildung 5.24: (a) Verstirkungsmessung an einer Probe mit ZnMgSSe-Wellenleiter und 3-fach
Referenz-QW. Bei einer Anregungsdichteleistung von 1,05 MW /em? setzt Verstirkung ein. Die
Emissionwellenlédnge der spiateren VCSEL-Struktur bei 511 nm ist als gestrichelte Linie einge-
zeichnet, d.h. die Anpassung an das Verstarkungsmaximum ist noch nicht optimal. (b) Intensitét
der Emission in Abhéngigkeit der Anregungsleistungsdichte (Messungen von Bernd Brendemiihl,
Arbeitsgruppe Prof. Gutowski).
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stratviertels wurde in diesem Fall allerdings ein vollstdndiges 2-Zoll-Substrat sowie eine
Substratrotation von 45 U/min verwendet. Die Substratrotation wurde dann wihrend des
Wachstums der Kavitit angehalten, um so aufgrund der Flussinhomogenititen eine Varia-
tion der Dicke dieser Schicht zu erreichen (keilférmige Kavitat). Auf diese Weise kann die
energetische Lage der Resonanz relativ zum Stopband durchgestimmt werden, was die op-
tische Charakterisierung erleichtert. Auf einer iiber die Substratscheibe gemessenen Strecke
von 20 mm ergibt sich daraus eine Verschiebung der Kavitatsresonanz von 514 nm auf 508
nm bei Raumtemperatur, wie Reflexionsmessungen ergaben.

Fiir die optischen Pumpexperimente konnte diesmal ein Probenstiick aus der Mitte
des Substrats verwendet werden, bei welcher die Schichtdicken der Bragg-Spiegelpaare
die Bedingung der Viertelwellenlinge am besten erfiillen, d.h. der Q-Wert des Resonators
maximal ist. Das Emissionsspektum dieser VCSEL-Struktur fiir steigende Anregungslei-
stungsdichten bei Raumtemperatur ist in Abb. 5.25(a) gezeigt. Die oberhalb der Schwelle
dominante Linie liegt bei einer Wellenlénge von 511,1 nm, wobei im Abstand von etwa
0,08 nm (AE = 0,3 meV) auf der kurzwelligen Seite zwei weitere Linien auftreten. Aus
der Halbwertsbreite des Spektrums unterhalb der Schwelle (spontane Emission) von 0,16
nm lasst sich ein Q-Wert von etwa 3200 fiir diese Struktur ableiten. Der Schwellwert fiir
diesen VCSEL liegt geméf Abb. 5.25(b) mit 21 kW /cm? um einen Faktor 50 unter dem
des als Referenz verwendeten Kantenemitters und einen Faktor 90 unter dem der ersten
VCSEL-Teststruktur. Fiir die Vermessung des VCSELSs an einer Probenstelle, an welcher
die Kavitétsresonanz bei 514 nm liegt, ist geméf der Verstarkungskurve in Abb. 5.24(a)
eine weiter reduzierte Schwellleistungsdichte zu erwarten. Systematische Messungen unter
Variation des Probenortes werden demnéchst durchgefiihrt. Insgesamt wurde bei der An-
passung von VCSEL-Resonanz und QW-Emission das Verstarkungsmaximum erneut nicht
optimal getroffen, so dass fiir verbesserte Strukturen nochmal eine deutliche Reduktion
des Schwellwertes abzusehen ist. Die vorliegenden Daten zeigen aber ohne Zweifel die Lei-
stungsfihigkeit der im Rahmen der vorliegenden Arbeit entwickelten Resonatorstrukturen,
welche nun auf zukiinftige VCSEL-Strukturen mit elektrischer Injektion zu {ibertragen ist.
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Abbildung 5.25: (a) PL-Spektren einer optimierten VCSEL-Struktur unter steigender Anregungs-
leistungsdichte bei Raumtemperatur. Die Giite des Resonators betragt Q = 3200. (b) Entspre-
chende Schwellkurve. Die Schwellleistung betriigt 0,021 MW /cm? und ist damit um einen Faktor
50 niedriger als der Wert fiir die Kantenemitter-Referenzprobe aus Abb. 5.24 (Messungen von
Bernd Brendemiihl, Arbeitsgruppe Prof. Gutowski).
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5.6 Kavitatspolariton

Durch préazise Abstimmung des Verstarkungsmaximums der aktiven Zone eines VCSELSs
auf die Kavitétsresonanz léasst sich die Schwellstromdichte des Bauelementes minimieren.
Bei geringen Anregungsleistungsdichten, d.h weit unterhalb der Laserschwelle, tritt in die-
sem Fall im Reflexionsspektrum anstatt einer einzelnen lorentzférmigen Resonanzlinie ein
Linienpaar auf. Dieser Effekt wird der starken Kopplung zwischen der photonischen Re-
sonanz des Resonators und der exzitonischen Resonanz beispielsweise des Quantenfilms in
der Struktur zugeschrieben, welche zu einer quantenmechanischen Aufspaltung fiihrt (siehe
Kap. 2.6).

Bei den VCSEL-Proben mit hoher Resonatorgiite (Q = 2000 - 3000), welche fiir die im
vorangegangenen Kapitel beschriebenen optischen Pumpexperimente verwendet wurden,
konnte die entsprechende Resonanzlinie allerdings nicht ausreichend aufgelost werden. Dies
war jedoch bei einer Struktur mit geringerem Q-Wert moglich, bei welcher der VCSEL aus
einem unteren DBR mit 22,5 Perioden, einem ZnCdSSe-QW sowie einem oberen DBR mit
10 Perioden bestand (Indexkontrast 0,4). Die gemessene Reflexionskurve des Stopbandes
im Bereich der Resonanzlinie sowie der theoretisch zu erwartende Verlauf fiir diese Struktur
ist in Abb. 5.26 dargestellt. Die simulierte Resonatorgiite liegt bei Q = 840, wahrend der
reale Wert mit Q = 100 deutlich kleiner ausfallt. Dies liegt an der Tatsache, dass wegen der
makroskopischen Oberflichendegradation nur ein Randstiick des Substratviertels verwen-
det werden konnte, bei welchem aufgrund der Flussinhomogenitéat die Schichtdicken nicht
exakt dem Aquivalent der Viertelwellenléinge entsprechen. Die damit verbundene Blauver-
schiebung der Kavitétsresonanz von 514 nm auf 495 nm fithrt auferdem zu einer deutlichen
Verstimmung beziiglich des PL-Maximums des Quantenfilms. Das PL-Spektrum der QW-
Referenzprobe ist ebenfalls in Abb. 5.26(a) gezeigt, mit einem Maximum bei einer Wellen-
lange von 519 Nanometern. Insbesondere léasst sich in diesem Fall nicht wie beabsichtigt
ein Uberlapp der beiden Resonanzen durch Absenkung der Temperatur erreichen.

Dennoch war bei temperaturabhéngigen Reflexions- und PL-Messungen die oben be-
schriebene Aufspaltung nachzuweisen, wie in Abb. 5.27 ersichtlich. Neben dem Hauptmi-
nimum der Kavitdtsresonanz in den Reflexionsspektren aus Abb. 5.27(a) tritt im Tem-
peraturbereich zwischen 140 K und 225 K niederenergetisch im Abstand von etwa 5 nm
deutlich ein zweites Minimum auf. Aufschlussreich ist in diesem Zusammenhang der Ver-
gleich mit den PL-Spektren in Abb. 5.27(b): Die maximale PL-Intensitét stammt demnach
nicht aus den Haupminima der Kavitdatsresonanz in den Reflexionspektren, sondern aus
den Nebenminima (vgl. Abb. 2.13 (c) aus Kap. 2.6).

Ein detaillierter Vergleich der Reflexionskurve mit dem entsprechenden PL-Spektrum
ist in Abb. 5.28(a) exemplarisch fiir eine Temperatur von 225 K gezeigt, wobei die PL-Kurve
durch Anpassung in vier einzelne Lorentzkurven zerlegt werden kann. Dabei nimmt die In-
tensitdt der einzelnen Linien zu kiirzeren Wellenldngen hin ab, d.h. die anteilig geringste
PL-Intensitat erfolgt aus dem Hauptminimum der Kavitatsresonanz. Wéhrend die beiden
auferen Lorentzkurven im Abstand einer Energiedifferenz von 22 meV gut mit dem Haupt-
bzw. Nebenminimum der Reflexionskurve iibereinstimmen, gibt es fiir die beiden mittleren
Linien keine signifikanten Entsprechungen im Reflexionsignal. Allerdings ist die Zerlegung
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Abbildung 5.26: (a) Messung und Simulation des Bereiches der Kavitétsresonanz fiir eine VCSEL-
Struktur zum Nachweis des Kavitatspolaritons. Zuséatzlich ist das PL-Spektrum einer Probe mit

dem entsprechenden Referenz-QW eingezeichnet. (b) Temperaturabhéngigkeit der PL-Linien aus
Abb. 5.27(b) sowie des Referenz-QWs.
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Abbildung 5.27: (a) Nicht-normierte Reflexionsspektren der Kavititsresonanz fiir steigende Tem-
peraturen. Die Pfeile zeigen die Polariton-Aufspaltung mit einem Wert von 20 meV. (a) Zugehorige
PL-Spektren bei kleiner Anregungsdichte. Man beachte die asymmetrische Form des Hauptpeaks
(Nummer 1). Ab T=160 K spaltet sich ein zusétzlicher Peak (Nummer 2) unbekannter Herkunft
ab (Messungen von Sven Marcus Ulrich, Arbeitsgruppe Prof. Gutowski).
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in reine Lorentzkurven nicht zwingend da die PL-Linien unter gewissen Umstdnden auch
asymmetrische Ausldufer haben konnen, die hier nicht beriicksichtigt wurden. Fiir eine
exaktere Anpassung bedarf es aber der Simulation auf Basis moderner Vielteilchenmetho-
den, die hier natiirlich nicht durchgefiihrt werden konnte. Dieser Bereich ist ein aktuelles
Gebiet der theoretischen Festkorperphysik. Prinzipiell liefert das Standardmodell eines Os-
zillators in einem Mikroresonator eine Aufspaltung in zwei Linien, wobei allerdings die
Grofe der Aufspaltung von der Oszillatorstirke und der Ladungstriagerdichte im aktiven
Gebiet abhéngt. Moglicherweise handelt es sich daher bei dem PL-Spektrum auch um ei-
ne Uberlagerung aus unterschiedlichen Bereichen der Probe, bei welchen diese Parameter
entsprechend variieren, zumal bei der Messung iiber einige hundert Quadratmikrometer
gemittelt wurde. Zur Klarung dieser Frage bedarf es aber noch weiterer Messungen.

Aus der Probe wurde aulerdem mittels FIB (engl. Focused Ion Beam) eine zirkulare
Mesa préapariert, deren mikroskopische Aufnahme in Kap. 8, Abb. 8.1(a) abbgebildet ist.
Die mittels p-PL aufgenommenen Lumineszenzspektren einer Mesa mit einem Durchmes-
ser von 2 pum sind in Abb. 5.28(b) gezeigt. Dabei wurde zu Vergleichszwecken auch ober-
bzw. unterhalb der Mesa im unstrukturierten, d.h. planaren Bereich der Probe gemessen.
Die Linienstruktur auf der hochenergetischen Seite des Spektrums der Mikrosaule sind da-
her kein Artefakt der Messung, sondern eine Folge der Strukturierung. Die Verschiebung
des Hauptpeaks um 1,3 meV im Vergleich zum planaren Fall ist moglicherweise ein Effekt
des erhohten Einschlusses der optischen Welle in der Mikrosdule aufgrund der zuséatzli-
chen lateralen Reflektion am Ubergang zwischen Halbleiter und Luft. Ob es sich bei den
zusétzlichen Linien um optische Moden handelt oder es hierfiir eine andere Ursache gibt,
miissen weitere Untersuchungen sowie Vergleiche mit Simulationen kldren. Das Auftreten
der Polariton-Aufspaltung ist insgesamt ein Beleg fiir die gute optische Qualitéit der Pro-
ben, der Wert von 22 meV ist in etwa konsistent mit dem aus Ref. [60], wo anndhrend 22
meV angegeben werden. Der Wert der Rabi-Aufspaltung ergibt sich aus dem minimalen
Abstand der Polaritonenzustande, d.h. wenn sich Emitter- und Kavitédtsresonanz optimal
iiberschneiden. Da beide Resonanzen im vorliegenden Fall deutlich verstimmt sind, ergibt
sich bei der Messung ein grofserer Wert (Vgl. Kap. 2, Abb. 2.13(d)).
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Abbildung 5.28: (a) Detaillierter Vergleich von Reflexionsspektrum und PL-Emission bei T=225
K. Das Maximum der Emission stammt aus dem niederenergetischen Polariton-Zustand. Aufser-
dem sind vier Lorentzkurven eingezeichnet, welche zur Anpassung der PL-Lumineszenz verwendet
wurden. (b) Lumineszenz einer mittels FIB préaparierten Mikrosdule (Durchmesser 2 pm) aufge-
nommen mit pu-PL. Die gestrichelten Kurven sind ober- bzw. unterhalb der Mikrosédule auf der
planaren Struktur an den durch die Kreuze markierten Stellen gemessen worden (Messungen von
Sven Marcus Ulrich, Arbeitsgruppe Prof. Gutowski).
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Kapitel 6

Untersuchungen zur Realisierung eines
elektrisch-betriebenen
Einzelphotonenemitters

6.1 Schaltung eines Quantenpunkt-basierten Einzelpho-
tonenemitters mittels resonanter Tunnel-Injektion

Fiir eine praktische Anwendung sollte ein Einzelphotonenemitter (engl. Single Photon
Emitter, SPE) folgende Eigenschaften haben: 1. Stabile Einzelphotonenemission oberhalb
Raumtemperatur, 2. schnelle elektrische Schaltbarkeit zur Erzeugung einzelner Photonen
zu definierten Zeiten, 3. gerichtete Emission und 4. Emissionsrichtung normal zur Wafer-
Oberfléche (zur Integration in elektrische Schaltungen auf Chips). Die Temperaturstabilitét
eines SPE auf der Basis von Halbleiter-Quantenenpunkten (QDs) wird im wesentlichen be-
stimmt durch die Hohe des Einschlusspotentiales, d.h. eine energetisch hohere Barriere
erlaubt die Erzeugung von einzelnen Photonen bei hoheren Temperaturen. Da die Lebens-
dauer eines typischen QD-Zustandes in der Grofenordnung 1 ns liegt, sollte die elektrische
Injektion von Ladungstragern im Bereich von mindestens 100 ps schaltbar sein, um Pho-
tonen zu definierten Zeiten erzeugen zu konnen. Ein solch schneller Schalter kann mit
Hilfe der resonanten Tunnel-Injektion realisiert werden. Fiir das Erreichen einer hohen
Sammeleffizienz des SPEs kombiniert mit einer senkrecht zur Wafer-Oberflache gerichte-
ten Emission bietet sich die Integration in einen epitaktisch gewachsen Vertikalresonator
an. Die Verfiigharkeit von Mikroresonatoren mit hoher Giite, Quantenpunkten und MgS-
Barrieren mit guter struktureller Qualitit kann zu einem Bauelement kombiniert werden,
welches nach Wissen des Autors konzeptionell neuartig ist, auch wenn in Ref. [116] ein
ahnlicher Vorschlag gemacht wird.

Abb. 6.1 zeigt einen Vergleich von moglichen Bauformen eines elektrisch betriebenen
SPEs Als Material sind II-VI-Verbindungshalbleiter angegeben, das Konzept des Bauele-
mentes ist allerdings unabhéngig vom verwendeten Materialsystem. Eine Moglichkeit ist die
Verwendung von ZnMgSSe Mantelschichten mit einer Bandliicke von typischerweise 3,0 eV
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Abbildung 6.1: (a) Schematischer Verlauf von Leitungs- und Valenzband fiir eine konventionelle
Struktur, d.h. bei Verwendung von ZnMgSSe Mantelschichten zum Einschluss der CdSe QDs. (b)
Bandversétze einer von MgS-Barrieren eingefassten CdSe-Quantenpunktschicht bei T= 0 K. (Die
Werte stammen aus [105]). Die Struktur ist undotiert.

zum Einschluss der CdSe QDs (Abb. 6.1(a)). Die Barrierenhéhe ist allerdings begrenzt,
da mit zunehmender ZnMgSSe Bandliicke die freie Locherkonzentration schnell absinkt.
Das Ein- bzw. Abschalten der Ladungstragerinjektion ist vergleichsweise langsam und da-
mit fiir die effektive Steuerung der Einzelphotonenemission durch Anlegen einer dufseren
Spannung wahrscheinlich nicht optimal.

Die Verwendung von MgS als Barrierenmaterial fiir CdSe QDs ermdoglicht prinzipiell die
hochste erreichbare Temperaturstabilitdt der Einzelphotonenemission, da MgS die grofste
Bandliicke innerhalb des II-VI- Materialsystems besitzt (Abb. 6.1(b)). Insbesondere sollte
auf diese Weise Einzelphotonenemission oberhalb von Raumtemperatur mdéglich sein, was
von grofer technologischer Bedeutung wére. Dariiberhinaus erlaubt die Verwendung von
hohen Barrieren die Injektion von Ladungstragern in die QDs mittels eines resonanten Tun-
nelprozesses, d.h. durch Anlegen einer dufseren Spannung kénnen die Quasi-Ferminiveaus
von Elektronen bzw. Lochern energetisch gerade so verschoben werden, dass im Falle der
energetischen Resonanz mit den Zustédnden in den QDs ein effektiver Transport durch die
Barrieren erméglicht wird (Abb. 6.2(b)). Ein solcher Prozess hingt sehr sensitiv von der
angelegten Spannung ab und kann daher prazise gesteuert werden. Die Schaltzeit von reso-
nanten Tunneldioden liegt in der Grofsenordnung von Picosekunden, was ihre Verwendung
fiir die Steuerung von Einzelphotonenemission ideal erscheinen lésst.

Falls die Resonanzspitzen der Elektrolumineszenz-Intensitit in Abhéngigkeit von der
angelegten Spannung bei der in Abb. 6.2(b) dargestellten Struktur aufgrund der breiten
Grofenverteilung der CdSe-QDs nicht geniigend stark ausgepragt sind, kann dies durch
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Abbildung 6.2: (a) Bandverlauf einer dotierten Struktur. (b) Bandverlauf einer dotierten Struktur
unter Einfluss einer in Durchlassrichtung angelegten duferen Spannung (Flachband-Bedingung).
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Abbildung 6.3: Tunnel-Injektion von Ladungstrigern aus vorgelagerten ZnCdSe-QWs.
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Verwendung einer zweiten (QD-Schicht (durch eine hohe Barriere von der ersten getrennt),
verbessert werden [118]. Bei der Struktur aus Abb. 6.2(b) miissen die Zustdnde der QDs
oberhalb der Bandkante der duferen Barriere (hier: ZnSe) liegen, um den beschriebenen
Tunnelprozess zu ermoglichen. Liegen die Zustdnde der QDs unterhalb der duferen Bar-
riere, so kann die Ladungstrigerinjektion iiber den MgS-Tunnelbarrieren vorgelagerten
ZnCdSe-QWs geschehen (Abb. 6.3), dhnlich dem in [117] beschriebenen Konzept.
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6.2 CdSe-Quantenpunkte in MgS-Barrieren

Grundlage der folgenden experimentellen Untersuchungen beziiglich des selbstorganisierten
Wachstums von ZnCdSe-Quantenpunkten sind Ergebnisse, welche im Rahmen der Disser-
tation von Thorsten Passow am Institut fiir Festkorperphysik in Bremen gewonnen wur-
den [54]. Im Verlauf dieser Arbeit wurden CdSe-Quantenpunkte in Zn(S)Se-Barrieren mit
einer typischen Héhe von 1,5 - 2 nm und einer lateralen Ausdehnung von 5 - 10 nm rea-
lisiert, wobei die charakteristischen Eigenschaften eines dreidimensionalen Ladungstriger-
einschlusses eindeutig nachgewiesen werden konnten (z.B. Detektion von Einzellinien mit
p-PL). Die verhaltnismékig grofse Quantenpunktdichte einer einzelnen Lage im Bereich von
10 - 10™ em~? erfiillt die Anforderungen fiir den Einsatz als aktive Zone in Laserdioden,
bei denen ein hoher Fiillfaktor notig ist. Unter Verwendung eines 5-fach Quantenpunktsta-
pels konnte die erste II-VI-basierte Quantenpunkt-Laserdiode fiir den gelb-griinen Spek-
tralbereich realisiert werden [16]. Auferdem wurde Einzelphotonenemission aus Quanten-
punkten diesen Typs bis zu einer Temperatur von 200 K nachgewiesen, was ihren Einsatz
fiir Zwecke der Quantenkryptographie interessant erscheinen lasst [51]. Dafiir ist aller-
dings eine geringere Quantenpunktdichte wiinschenswert, um einen spektralen Uberlapp
der Emission aus verschiedenen Quantenpunkten zu verhindern. Die Steuerung der Quan-
tenpunktdichte wiahrend der Abscheidung ist daher Gegenstand laufender Experimente in
Bremen.

Dieses Problem kann aber auch durch Einfiigen der Quantenpunktschicht in einen Mi-
kroresonator mit ausreichendem Q-Wert, d.h. scharfer Resonanzlinie, umgangen werden.
Hierbei wird ausgenutzt, das die Ausdehnung der Quantenpunkte einer gewissen Grofsen-
verteilung unterliegt, was wiederum zu einer verhéltnisméakig breiten und gaufsférmigen
Lumineszenzlinie des Ensembles fiihrt. Die typische Halbwertsbreite einer QD-Schicht liegt
bei tiefen Temperaturen um 10 K bei 60 - 70 meV im Vergleich zu 10 - 20 meV fiir einen
bei gleicher Wellenldnge emittierenden Quantenfilm. Mit Hilfe der Kavitdtsresonanz kon-
nen aus dem Ensemble gerade jene Quantenpunkte herausgefiltert werden, welche innerhalb
eines bestimmten spektralen Intervalls emittieren. Die Halbwertsbreite der Resonanz eines
Mikroresonators, wie er im Rahmen der vorliegenden Arbeit entwickelt wurde, betrégt bei
einem Q-Wert von 2500 etwa 1 meV (bei 2,38 eV bzw. 520 nm). Ein Energieintervall von
1 meV um das Maximum der Gaukkurve herum gemessen entspricht etwa 2% des Fla-
cheninhalts unterhalb dieser Kurve. Der Fliacheninhalt der PL-Kurve ist aber gerade ein
Ma# fiir die Dichte, sofern die Intensitat der Lumineszenz fiir (Zn)CdSe-Quantenpunkte
verschiedener Grofse und Zusammensetzung gleich ist. Auf diese Weise wird also die Dichte
der emittierenden Quantenpunkte um den Faktor 50 reduziert, wahrend die Emission der
auferhalb des spektralen Intervalls befindlichen Quantenpunkte durch die hohe Reflektivi-
tat des Mikroresonator-Stopbandes unterdriickt wird. Nun muss aber die energetische Lage
der Kavitétsresonanz nicht notwendigerweise auf die Position des PL-Maximums der QD-
Schicht abgestimmt sein, sondern kann ebenso im Randbereich der Gaufkurve liegen, in
welchem die Quantenpunktdichte bezogen auf die Emissionswellenléinge ohnehin deutlich
kleiner ist. Damit ldsst sich die Dichte der emittierenden Quantenpunkte ohne weiteres
um einen weiteren Faktor von 10 - 20 verringern, sodass insgesamt eine Reduktion um
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drei Grofenordnungen erreicht wird. Fiir das Bauelement wird nun eine Mesa mit einer
Aperturéffnung von einem Quadratmikrometer zugrunde gelegt, welche eine ausreichende
Flache fiir die Ausstattung mit einem ringférmigen Kontakt zur Verfiigung stellt. Eine
Dichte von 10'* ecm™2 entspricht der Anzahl von 1000 Quantenpunkten pro Quadratmi-
krometer, sodass unter Ausnutzung der oben beschrieben Effekte im Mittel nur gerade ein
Quantenpunkt innerhalb der Mesa des Bauelementes emittiert. Auf diese Weise wiirde eine
ungestorte Emission von einzelnen Photonen ohne spektralen Ubelapp aus benachbarten
Quantenpunkten erreicht werden.

In den folgenden Untersuchungen sollte die Frage gekldart werden, inwieweit die Ein-
bettung in MgS-Barrieren den Bildungsprozess sowie die Lumineszenzeigenschaften der
CdSe-Quantenpunkte beeinflusst. Ziel ist dabei insbesondere der Nachweis einer erhéhten
Temperatur-Stabilitdt der Lumineszenz, d.h. einer zur Referenzprobe ohne MgS-Barrieren
erhohten PL-Intensitdt bei Raumtemperatur. Der Aufbau der im Folgenden diskutierten
Proben ist in Abb. 6.4 zusammen mit den schematischen Verldufen des Leitungsbandes
langs der eingezeichneten Linien dargestellt. Um die Vergleichbarkeit mit den Resulta-
ten von T. Passow zu ermoglichen, wurde ein von ihm entwickeltes Wachstumsrezept zur
Abscheidung der Quantenpunkte verwendet. Darin enthalten ist eine 1,4 nm dicke ZnSe-
Schicht unterhalb des CdSe, deren Einfluss nicht genau bekannt ist. Auf eine nominell 1,0
nm dicke CdSe-Schicht folgt schliefslich 1,4 nm ZnSe, welches mittels migrationsverstark-
ter Epitaxie (engl. Migration Enhanced Epitaxy, MEE) aufgebracht wurde. Das Wachs-
tum geschieht in diesem Fall durch wechselndes Offnen der Blenden fiir Zink und Selen,
welches durch eine Pause unterbrochen wird. Der auf diese Weise realisierten Folge von
einerseits extrem Gruppe-II-reichen und andererseits extrem Gruppe-VI-reichen Wachs-
tumsbedingungen kommt dabei die entscheidene Rolle bei der Quantenpunktbildung zu.
Wird die CdSe-Schicht nédmlich mit MBE {iberwachsen, d.h. gleichzeitig getffneten Zn-
und Se-Blenden, bekommt die aktive Zone den Charakter eines Quantenfilms und nicht
den eines QD-Ensembles. Bei dem Bildungsprozess der Quantenpunkte handelt es sich da-
her nicht um einen Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus, sondern um eine Zink-induzierte
Cadmium-Reorganisation [54|. Aufgrund der damit verbundenen Durchmischung sind die
CdSe-Schicht und die obere ZnSe-Schicht nicht mehr voneinander zu trennen und daher
in Abb. 6.4 als eine Quantenpunktschicht dargestellt. Auch die untere ZnSe-Schicht wird
teilweise mit der dariiberliegenden CdSe-Schicht durchmischt sein.

Im Folgenden werden die Ergebnisse von PL-Messungen zweier Probenserien disku-
tiert, bei welchen einerseits die Dicke der MgS-Barrieren und andererseits die Dicke der
unteren ZnSe-Schicht variiert wurde. In Abb. 6.5(a) sind die PL-Spektren fiir die Serie
mit unterschiedlichen Barrierendicken dargestellt, aufgenommen bei 7 K (Abb. 6.5(a)) und
Raumtemperatur (Abb. 6.5(b)). Die Probe ohne MgS-Barrieren zeigt ein gaukformiges PL-
Signal mit einer Halbwertsbreite (HWB) von 65 meV bei 7 K, welches sich bei Erh6hung
der Temperatur auf 298 K um 90 meV zu kleinerer Energie verschiebt (Wellenlédnge bei
RT 521 nm). Diese Energieverschiebung weicht dabei iiblicherweise von der durch die em-
pirische Varshni- Beziehung beschriebenen Reduktion der ZnCdSe-Bandliicke [43] ab, da
auch Transferprozesse von flachen in tiefe Potentialminima des QQD-Ensembles eine Rolle
spielen (Details siehe [54]). Die Halbwertsbreite steigt gleichzeitig auf 107 meV an, wobei
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Abbildung 6.4: Schematischer Aufbau der in diesem Kapitel untersuchten Proben sowie Verlauf
des Leitungsbandes entlang der gestrichelten Linien.

die asymmetrische Form des Peaks einen zweiten gauftformigen Anteil auf der hochenerge-
tischen Seite vermuten lasst. Insgesamt zeigt die Struktur die fiir eine Quantenpunktschicht
typischen Eigenschaften und dient daher als Referenzprobe fiir beide Serien, wobei bei al-
len Proben die gleichen Abscheidungsparameter fiir das CdSe und die obere ZnSe-Schicht
gewahlt wurden.

Wird die Quantenpunktschicht nun in zwei MgS-Barrieren gleicher Dicke eingefasst,
andert sich das PL-Spektrum deutlich. Im Falle einer MgS-Dicke von 5 nm zeigt sich ein
gaukformiger Peak bei 2,695 eV mit einer HWB von etwa 58 meV, sowie ein niederener-
getischer Auslaufer bei 2,610 eV. Beide Peaks konnen aufgrund ihrer Form der Emission
aus ZnCdSe-Quantenpunkten zugeordnet werden, wobei der dominante Peak bei 2,695 eV
beziiglich der Referenzprobe ohne MgS-Barrieren aufgrund des erhéhten Einschlusses um
225 meV hochenergetisch verschoben ist. Beim Ubergang zu RT zeigt dieser Peak eine
niederenergetische Verschiebung von 75 meV auf 2,620 eV (Wellenlédnge 473 nm).

Die verhéltnisméafig scharfe Emissionslinie bei 2,800 eV, welche in allen drei Spektren
der Abb. 6.5(a) sichtbar ist, ldsst sich den Akzeptor-gebundenen Exzitonen des Zinksele-
nids zuweisen (AX), stammt also aus dem Bereich auferhalb der MgS-Barrieren. Ursache
ist wahrscheinlich die unbeabsichtigte Dotierung mit dem Element Phosphor, welches mog-
licherweise in Restspuren von vorangegangenen Experimenten in der MBE-Kammer vor-
handen war. Die Herkunft der intensiven Peaks bei 2,745 eV und 2,772 eV liefs sich bisher
nicht aufkléren, doch scheint zumindest der hoherenergetische seinen Ursprung im Bereich
des ZnSe auferhalb der Barrieren zu haben, wie der Vergleich mit dem PL-Spektrum der
Probe mit 10 nm dicken MgS-Schichten nahelegt. In diesem Fall erscheint neben der A%X-
Linie ein Peak bei 2,775 eV, der denen im dariiberliegenden Spektrum stark dhnelt. Die
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Abbildung 6.5: PL-Spektren fiir eine Probenserie, bei welcher die Dicke der beiden MgS-Barrieren
variiert wurde, aufgenommen bei (a) 7 K und (b) Raumtemperatur. Auf der rechten Seite von (a)
sind die wahrscheinlichen Rekombinationsprozesse aufgefiihrt, welche zu den jeweiligen Spektren

fihren.
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Abbildung 6.6: PL-Spektren fiir eine Probenserie, bei welcher die Dicke der ZnSe-Zwischenschicht
variiert wurde, aufgenommen bei (a) 7 K und (b) Raumtemperatur.
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Emission des Quantenpunkt-Ensembles sollte aufgrund des weiter erhohten Einschlusses
im Vergleich zur Probe mit 5 nm dicken Barrieren noch weiter blauverschoben sein. Aller-
dings konnte eine breite, fiir Quantenpunkte typische gaukformige Linie im Messbereich bis
3,8 eV nicht nachgewiesen werden. Wichtig ist in diesem Zusammenhang die Tatsache, das
mittels des verwendeten He-Cd-Lasers mit einer Emissionswellenldnge von 325 nm (3,81
eV) sich innerhalb des Magnesiumsulfids (Bandliicke 5,2 €V) keine Elektron-Loch-Paare er-
zeugen lassen und die in den umgebenen ZnSe-Schichten erzeugten die MgS-Barrieren nicht
direkt iiberwinden koénnen. Neben den unmittelbar im Bereich der Quantenpunktschicht
angeregten Ladungstriager werden Elektronen und Lécher daher vor allem durch quanten-
mechanisches Tunneln aus den ZnSe-Schichten in die aktive Zone gelangen, wobei dieser
Prozess umso schwicher wird, je dicker die MgS-Schichten sind. Dieser Vorgang ist schema-
tisch in Abb. 6.5(a) auf der rechten Seite dargestellt. Daher ist es wahrscheinlich, dass im
Falle der 10 nm breiten MgS-Schichten nur noch sehr wenige Ladungstrager in das Gebiet
der Quantenpunktschicht gelangen. Die Intensitdt der Lumineszenz des QD-Ensembles,
welche durch direkte Anregung erzeugt wird, ist aufgrund des kleinen Volumens aber sehr
gering, zumal der fiir die PL-Messungen verwendete Laser nur iiber eine Ausgangsleistung
von etwa 30 mW (Anregungsdichteleistung 0,3 mW /cm™2) verfiigt. In diesem Fall ist also
nur die Lumineszenz der dufleren ZnSe-Schichten nachweisbar. Im RT-Spektrum der Probe
mit 10 nm dicken MgS-Schichten erscheint daher nur die Lumineszenz des Bandliicken-
nahen Bereiches des Zinkselenids bei 2,690 eV. Fiir das oben beschriebene Konzept eines
elektrisch betreibbaren Bauelementes sollte aber eine Ladungstragerinjektion durch die
MgS-Barrieren hindurch méglich sein, d.h. eine Dicke von 5 nm sollte fiir diese Schichten
nicht iiberschritten werden. In den Proben der folgenden Serie wurde daher eine konstante
Schichtdicke von 5 nm fiir die MgS-Barrieren gewéhlt.

Wird nun die Dicke der unterhalb des CdSe abgeschiedenen ZnSe-Schicht schrittweise
von 1,4 nm auf 0 nm reduziert, ergeben sich die in Abb. 6.6(a) (7 K) und Abb. 6.6(b)
(RT) gezeigten PL-Spektren. Das oberste Spektrum der Serie entspricht dabei dem mitt-
lerem aus Abb. 6.5(b). Bei einer Halbierung der ZnSe-Schichtdicke von 1,4 nm auf 0,7 nm
verschiebt sich der gaufsformige Peak des QD-Ensembles aufgrund des verstiarkten Ein-
schlusses um 35 meV zu hoherer Energie, wobei die HWB von 57 meV relativ zu 58 meV
praktisch konstant bleibt. Beim Ubergang zu RT erfolgt eine leicht reduzierte Rotverschie-
bung um 65 meV auf 2,665 eV (Wellenldnge 465 nm). Bei einer weiteren Verringerung der
ZnSe-Schichtdicke tritt jedoch eine drastische Anderung der Lumineszenzeigenschaften der
QDs ein, wobei sich die Proben mit dz,s. = 0,28 nm und dz,s. = 0 nm sehr &hnlich ver-
halten. Anstelle der erwarteten Blauverschiebung wegen des weiter erhhten Einschlusses
erfolgt eine Rotverschiebung der Emission der QD-Schicht um bis zu 160 meV auf 2,570
eV. Aufserdem zeigt sich mehr als eine Verdopplung der HWB auf 149 meV fiir den Fall der
Probe ohne ZnSe-Schicht unterhalb des Cadmiumselenids. Der Wert der Halbwertsbreite
bleibt dabei bei Erhéhung der Temperatur auf RT praktisch konstant, wobei das Maxi-
mum der Emission eine verhéltnisméfig starke Rotverschiebung um 140 meV auf 2,440 eV
(Wellenldnge 508 nm) zeigt. Offensichtlich ensteht bei Abscheidung des CdSe direkt auf
MgS ein Quantenpunkt-Ensemble mit deutlich verdnderten Eigenschaften im Vergleich zu
jenen Proben, bei welchen eine ZnSe-Zwischenschicht vorhanden ist. Als Griinde fiir die
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drastische Rotverschiebung der Emission trotz des weiter verstiarkten Einschlusses kommen
ein erhohter Cd-Gehalt in den QDs sowie eine vergroferte mittlere vertikale Ausdehnung
in Frage. Dies liegt mit hoher Wahrscheinlichkeit an der geringen Mischbarkeit von MgS
und CdSe, sodass sich eine scharfe Grenzflache zwischen beiden Materialien ausbildet (siche
Abb. 6.7). Damit verbunden wére dann eine Akkumulation von Cd an der Grenzflache, was
wiederum eine Bildung von Quantenpunkten mit deutlich abgesenkten Potentialminima zur
Folge hétte. Die erh6hte HWB ist aulerdem ein Hinweis auf eine breitere Grofenverteilung
der QDs innerhalb des Ensembles. Eine genaue Analyse bleibt allerdings einer Untersu-
chung der Proben mittels TEM verbunden mit einer DALI-Auswertung (Digital Analysis
of Lattice Images) [49] vorbehalten.

(a) (b)

MgS
MgS
P—
MgS MgS

Abbildung 6.7: Mégliche Anderung der Form eines CdSe-Quantenpunktes bei direkter Abschei-
dung auf MgS aufgrund der geringen Mischbarkeit der beiden Materialien. Eine erhohte Cd-
Konzentration an der Grenzflache ist dabei wahrscheinlich.

Ein wichtiger Punkt ist die Intensitit der PL-Emission aus den QD-Ensembles der
hier diskutierten Proben bei Raumtemperatur. Die exakte Vergleichbarkeit der Intensitéa-
ten konnte zwar wiahrend der Messungen nicht sichergestellt werden (die Spektren sind
daher normiert aufgetragen), eine Abschétzung lieft sich dennoch vornehmen. Demnach
sind die Proben mit den 5 nm dicken MgS-Barrieren deutlich heller als die Referenzprobe
ohne Barrieren, wobei die Probe ohne ZnSe-Zwischenschicht (jeweils unterstes Spektrum
in Abb. 6.6) bei Raumtemperatur die intensivste Lumineszenz aufweist (etwa Faktor 5
grofer bzgl. Referenzprobe). Da aber aufgrund der hohen Barrieren im Vergleich deutlich
weniger Ladungstrager pro Zeiteinheit in die QDs gelangen, sollte bei vergleichbaren An-
regungsbedingungen der Intensitatszuwachs noch deutlicher ausfallen. Dies kénnte durch
Verwendung eines Laser getestet werden, welcher eine Wellenldnge kiirzer als 240 nm be-
sitzt, sodass auch Ladungstréiger iiber die MgS-Barrieren hinweg angeregt werden kénnen.
Insgesamt bestéatigt sich aber die verbesserte Temperaturstabilitiat der QD-Emission durch
Einfiihrung der MgS-Barrieren.

Obwohl hier keine quantitative Analyse préasentiert werden konnte, zeigen die Ergeb-
nisse, dass sich mit Hilfe von MgS-Schichten die Eigenschaften der Quantenpunkte gezielt
beeinflussen lassen. Bei Verwendung einer ZnSe-Zwischenschicht kann die Emissionswel-
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lenlange des Quantenpunktensembles im Vergleich zur Referenzprobe bei vergleichbarer
Halbwertsbreite bis in den blauen Spektralbereich verschoben werden, was beispielsweise
fiir den Einsatz in Laserdioden interessant ist. Unter Verwendung von MgS-Barrieren in
LDs ldsst sich aufserdem moglicherweise ein erhéhter To-Wert, d.h. eine reduzierte Ab-
hangigkeit der Schwellstromdichte von der Temperatur erreichen. Wird das CdSe dagegen
direkt auf MgS abgeschieden, &ndert sich der QD-Charakter deutlich, insbesondere ergibt
sich eine breitere Grofenverteilung. Dies macht die Verwendung in LDs zwar unattraktiv,
fiir eine Integration in einen Vertikalresonator mit hohem Q-Wert im Rahmen des Ein-
gangs diskutierten Konzeptes des Einzelphotonenemitters bei Raumtemperatur hat dies
allerdings keine prinzipiellen Nachteile.



Kapitel 7

Stromzufuhrung und Dotierung der
VCSEL

7.1 P- und n-dotierte Bragg-Spiegel

Leitfahige Bragg-Reflektoren sind die Grundlage fiir eine elektrische Injektion von Ladungs-
tragern in das aktive Gebiet des VCSELs. Um die prinzipielle Realisierung im Rahmen
des verwendeten MgS/ Zn(Cd)Se—Ubergitterkonzeptes zu untersuchen, wurden sowohl n-
als auch p-dotierte DBRs hergestellt. Das Element Chlor zur n-Dotierung wird von einer
ZnCl-Zelle zur Verfiigung gestellt, wiahrend eine rf-Plasmaquelle der Firma Oxford den ak-
tivierten Stickstoff fiir die p-Dotierung liefert. In den ersten Wachstumsexperimenten sollte
iiberpriift werden, inwieweit die Zugabe der Dotieratome das epitaktische Wachstum der
DBR-Strukturen beeinflusst. Anhand der Beobachtung des RHEED-Beugungsbildes konn-
te jedoch im Rahmen der gewahlten Parameter keine nachteilige Wirkung nachgewiesen
werden.

Das Hauptproblem im Zusammenhang mit der Dotierung ist die Tatsache, dass auf-
grund der grofen Bandliicke die Verbindung MgS weder ausreichend n- noch p-dotierbar
ist (siche Kap. 3). Daher muss eine hohe Konzentration freier Ladungstriger in den ZnSSe-
Schichten und vor allem in den Zn(Cd)Se-Zwischenschichten der Ubergitter erzielt werden,
um insgesamt eine ausreichende Leitfahigkeit der DBRs zu erreichen. Dabei sollte sich die
Leitfihigkeit durch eine Veriinderung der Ubergitterperiode in gewissem Umfang verbes-
sern lassen. Die Daten fiir einen n-dotierten Bragg-Spiegel sind in Abb. 7.1 zusammenge-
fasst. Abbildung 7.1(a) zeigt das Reflexionsspektrum des DBRs mit einem Maximalwert
des Stopbandes R > 99% und Abb. 7.1(b) das mittels eines ECV-Profilers gewonnene Do-
tierprofil der Struktur. Die freie Ladungstréagerkonzentration erreicht einen Maximalwert
von etwa 8-10'" cm™3, wobei hier mit Tz,c; = 250°C noch eine vergleichsweise geringe
Temperatur der ZnCl-Zelle verwendet wurde. Durch eine Erhéhung der Temperatur auf
Tynct = 270°C, welche noch mit einer guten kristallinen Qualitit vereinbar ist (siehe Kap.
7.3), sollte sich die freie Ladungstriagerkonzentration in n-dotierten DBRs bis in den Be-
reich 5-10'® - 110 cm ™2 erhéhen lassen. Die n-Dotierung der Bragg-Reflektoren erscheint
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Abbildung 7.1: (a) Reflexionsspektrum eines mit Chlor dotierten n-leitfahigen DBRs (14 Peri-
oden). (b) Mit einem ECV-Profiler gemessenes Tiefenprofil der Dotierung.

damit im Vergleich zur p-Dotierung unproblematisch.

Die Daten zu einem p-dotierten DBR sind in Abb. 7.2(b). Auch in diesem Fall erreicht
die maximale Reflexion die Anforderung von R > 99%, wobei sich aus der Steigung der
CV-Kurve eine freie Locherkonzentration von 3-10'® cm™ ableiten ldsst (Abb. 7.2(b)).
Zusatzlich wurden vergleichende PL-Messungen eines p-DBRs mit einem undotierten DBR
bei einer Temperatur von 6 K durchgefiihrt. Die entsprechenden Spektren sind in Abb.
7.2(c) gezeigt. Withrend beide Proben die Emission der ZnSe-Schichten aus den Ubergittern
bei 3,4 eV zeigen, treten bei der p-dotierten Probe zusétzlich intensive Signale bei 2,686
eV und 2,618 eV auf. Der Peak bei 2,686 eV lasst sich als Nullphononenlinie einer Donator-
Akzeptor-Paarrckombination (DAP) identifizieren und hat eine deutliche Schulter auf der
niederenergetischen Seite mit einem Abstand von etwa 31 meV, welcher gut mit der LO-
Phononenenergie in ZnSe von 31,5 meV iibereinstimmt. Der DAP-Peak ist damit ein klarer
Beleg fiir die Existenz von Stickstoff-Akzeptoren in der Probe. Der Peak bei 2,618 eV
ist wahrscheinlich die Y-Linie des ZnSe, welche auf die strahlende Rekombination von
Exzitonen zuriickzufiihren ist, die an 60°-Versetzungen gebunden sind [133, 134].

Die hier gezeigten Ergebnisse beziiglich n- und p-dotierter DBRs sind vielversprechend
und eine wichtige Voraussetzung fiir die folgenden Untersuchungen. Allerdings ist fiir die
Strominjektion der serielle Widerstand der dotierten DBRs die entscheidene Grofe und
nicht allein die freie Ladungstragerkonzentration. Eine systematische Studie des seriellen
Widerstandes der Strukturen in Abhingigkeit von der Ubergitterperiode und Zusammen-
setzung ist derzeit Thema einer laufenden Diplomarbeit.
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Abbildung 7.2: (a) Reflexionsspektrum eines mit Stickstoff dotierten p-leitfahigen DBRs. (b)
CV-Messkurve der Struktur (Messung von Matthias Klude). Die Locherkonzentration betrigt
3-10'6 em~3. (c) Vergleich von bei 6 K aufgenommenen PL-Spektren eines undotierten DBRs mit
einem p-dotierten DBR. Die stark ausgepriagte DAP-Linie belegt die Existenz von Akzeptoren im
p-dotierten DBR. Der Peak bei 2,618 €V ist wahrscheinlich der Y-Linie des ZnSe zuzuordnen.
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7.2 ZnSTe und ZnTe/ZnS-Ubergitter: Material mit ho-
her Locherkonzentration

Eine Alternative zur Nutzung eines p-dotierten DBRs zur oberen Stromzufiithrung ist die
Integration eines hoch dotierten p+ /n+-Tunneliibergangs in die VCSEL-Struktur, so dass
der p-leitfdhige DBR durch einen n-dotierten DBR ersetzt werden kann (siehe Kap. 2.4).
Die kritische Komponente ist in diesem Zusammenhang die p+-Schicht mit einer gefor-
derten Locherkonzentration im Bereich 5-10'® - 110 e¢m ™3, welche gitterangepasst zum
GaAs-Substrat und in hoher kristalliner Qualitit realisiert werden muss, um in den Be-
reich der VCSEL-Kavitét eingefiigt werden zu kénnen. Auferdem sollte das Material nur
eine geringe Absorption im spektralen Bereich der Emission der aktiven Zone besitzen,
um das longitudinale Modenprofil nicht ungiinstig zu beeinflussen. Zwar hat diese Schicht
mit etwa 30 nm eine vergleichsweise geringe Dicke, dennoch muss deren Einfluss beziiglich
Absorption und Brechungsindex auf die optische Feldverteilung in die Betrachtungen mit
einbezogen werden, um ein geeignetes Material auswéahlen zu konnen. In den Referenzen
[144, 145] wird BeTe als hochdotierte p-Schicht verwendet. Dieses Material stand aber
fiir diese Arbeit nicht zur Verfiigung, aufgrund der Toxiditdt von Be ist dessen Einsatz
allerdings auch problematisch.

Fiir das Material ZnSe kann eine Locherkonzentration bis 2:10'® em ™3, erreicht werden
[16], die notwendige Absenkung der optimalen Substrattemperatur wihrend der Deposition
von 280°C auf 200°C fiihrt dabei zu einer Aufrauung der Schicht und einer verstiarkten De-
fektbildung. Die Abscheidung eines hochreflektiven DBRs auf eine solche Schicht erscheint
dabei wenig aussichtsreich, aufterdem ist die Locherkonzentration in diesem Fall ohnehin
nicht ausreichend. Gut geeignet dagegen ist Schicht auf Basis von Tellur-Verbindungen,
da ZnTe intrinsisch p-leitend ist und durch zusétzliche Dotierung mit Stickstoff eine Lo-
cherkonzentration von iiber 1-10 cm™ erreicht werden kann. Allerdings hat ZnTe eine
Gitterfehlanpassung von 7% beziiglich GaAs, was einer kritischen Schichtdicke von weniger
als vier Monolagen entspricht. Da der massive Einbau von Versetzungen im Bereich der
aktiven Zone des VCSELs nicht tolerabel ist, muss die Schichtdicke von bindrem ZnTe
auf maximal drei Monolagen (etwa 0,75 nm) begrenzt bleiben. Um eine Dicke von einigen
10 nm zu erreichen, muss daher eine Anpassung der Gitterkonstante erfolgen, was durch
eine Kombination mit Zinksulfid geschehen kann. Prinzipiell gibt es hier zwei Md&glichkei-
ten: Eine terndre ZnS 3 Teq 37-Legierung oder ein kurzperiodisches ZnTe/ ZnS-Ubergitter
mit einem Schichtdickenverhéltnis von 0,58, dessen mittlere Gitterkonstante damit der des
GaAs entspricht. Beide Moglichkeiten erfiillen die oben angefiihrten Anforderungen, den-
noch sind deutliche Unterschiede im Bezug auf Dotierung und elektische Leitfahigkeit zu
erwarten. Wahrend im Falle von ZnSTe die Segregation des Tellurs wihrend des Wachs-
tums beim effektiven Einbaus des Stickstoffs eine entscheidene Rolle spielt, sind es im Falle
des ZnTe/ZnS-SLs die besonderen Eigenschaften des Ubergitters (Ausbildung von Mini-
béndern, hohe lokale Verspannung etc.), welche die p-Dotierung mafgeblich beeinflussen
[135]. Da die optimale Wahl des Materials fiir die p+-Schicht aufgrund der vielen relevan-
ten Parameter nicht ohne weiteres vorhergesagt werden kann, wurden beide Optionen im
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Rahmen dieser Arbeit untersucht.

Zu diesem Zweck mussten zuerst geeignete Wachstumsparameter fiir ZnTe, ZnS und
ZnSTe und insbesondere die Wachstumsraten fiir diese Verbindungen bei einer Substrat-
temperatur von 280°C gefunden werden. Die Absorptionseigenschaften von ZnSTe und
ZnTe/7ZnS-SL wurden danach mittels Reflektometrie, die entsprechenden Gitterkonstan-
ten mit HRXRD bestimmt. Abb. 7.3(a) zeigt Reflektometrietransienten welche wéhrend
der Abscheidung von ZnTe und ZnS bei Wellenldngen von 600 nm bzw. 500 nm aufge-
nommen worden sind, d.h. jeweils in Bereichen geringer Absorption. Da die Zeitdifferenz
zwischen einem Minimum und einem Maximum einer Kurve gerade der optischen Dicke
d = \/(4n) entspricht, lassen sich bei Verwendung von Literaturdaten [29] die Wachstums-
raten zu Rz,7. = 540 nm/h (n = 3,00) und Rz,s = 270 nm/h (n = 2,42) bestimmen.
Die Zellentemperaturen und Teilchenfliisse sind in diesem Fall Tz, 7. = 330°C mit f,7. =
6,4-10~" BEP Torr, Tz,s. = 323°C mit fz,s. = 4,3-10~" BEP Torr und Ts=100°C/200°C
(bulk/cracker) mit 1,7-107% BEP Torr (Ventil 300). Mit Hilfe dieser Parameter wurde
anschliefend ein kurzperiodisches Ubergitter mit beabsichtigten Schichtdicken von dz,re
= 0,5 nm und dgz,s = 0,86 (Verhéltnis dz,re/dzn,s = 0,58) realisiert, dessen HRXRD
w — 26-Scan in Abb. 7.3(b) dargestellt ist. Entscheidend sind hier die zum Ubergitter ge-
horenden Satellitenreflexe nullter Ordnung (mittlere Gitterkonstante des Ubergitters) und
erster Ordnung (Periode des Ubergitters). Aus dem Vergleich mit einer Simulation (nicht
gezeigt) ergeben sich fiir die realen Schichtdicken dz,7. = 0,46 nm und dz,s = 1,69 nm,
d.h. insbesondere wurde die beabsichtigte Dicke des ZnS und damit die Gitteranpassung
zum GaAs-Substrat verfehlt (Rz,s = 420 nm/h). Dies lag an einer Schwankung des Schwe-
felflusses von 2,4-10~¢ BEP Torr anstatt 1,7-107% BEP Torr bei gleicher Ventilstellung von
300. Die korrekte Wahl des Schwefel- Flusses bei grofsen Ventilstellungen bedarf daher
einer besonderen Kontrolle vor dem Wachstumsstart. Die gewonnenen Daten lassen sich
dennoch zu Eichzwecken fiir eine weitere Probenserie verwenden, bei welcher die mittlere
Gitterkonstante besser auf die des GaAs angepasst ist. Aufféllig in Abb. 7.3(b) ist die star-
ke Verbreiterung der Ubergitter-Peaks, welche auf eine starke Fluktuation von Te in den
Schichten hindeutet.

Um Informationen iiber die erreichbare Locherkonzentration in diesen ZnTe/ZnS- Uber-
gitterstrukturen zu erhalten, wurden eine Probenserie mit ZnTe- und ZnS-Schichtdichen
von 0,3 nm/0,52 nm, 0,5 nm /0,68 nm sowie 0,75 nm/1,3 nm hergestellt, welche jeweils
mit Stickstoff dotiert worden sind. Allerdings lieferten die anschliefenden CV-Messungen
keine verwertbaren Ergebnisse, da die Gesamtdicke der einzelnen Ubergitterschichten mit
etwa 400 nm wohl zu gering ist und vor allem die Eigenschaften des GaAs-Substrats ver-
messen wurden. Allerdings ist die Vergleichbarkeit der p-Dotierung von Ubergittern mit
30 nm und solchen mit beispielsweise 1000 nm ohnehin unklar, zumal die Schichten ab
etwa 50 nm eine deutliche Degradation wahrend der Deposition gemél RHEED zeigten.
Insbesondere Dotierung héangt aber sensitiv von Dickenverhéltnis, Grenzflichenrauhigkeit
und Verspannung im Ubergitter ab. Da also die Bestimmung eines verlisslichen Wertes
fiir die Locherkonzentration eines Stickstoff-dotierten ZnTe/ZnS-Ubergitters von der Dicke
30 nm mittels CV-Messung schwierig erscheint, wurden vollstdndige LED-Strukturen mit
integriertem Tunneliibergang hergestellt, um die Eignung direkt zu iiberpriifen.
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Abbildung 7.3: (a) Reflektometriesignale von ZnTe und ZnS aufgenommen bei 600 nm bzw. 500
nm zur Bestimmung der Wachstumsraten. (b) HRXRD w — 26-Scan eines ZnS/ZnTe-Ubergitters.
Die Ubergitter-Satelliten sind benannt (Messung (b) von Gabriela Alexe).
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Um geeignete Wachstumsparameter und insbesondere den korrekten Schwefel-Fluss fiir
die ternédre Legierung ZnSg g3 Te (.37 zu finden (Details siehe [137, 138, 140, 141, 142, 143]),
wurde eine Probe mit zwei ZnSTe-Schichten hergestellt, bei denen die Ventilstellung der
Schwefel-Crackerzelle wahrend des Wachstums variiert wurde. Anhand eines w — 26-Scans
lasst sich nun durch lineare Interpolation die fiir die Gitteranpassung notige Ventilposition
extrahieren (siche Abb. 7.4(a)). Die Gitterkonstanten der Schichten mit S-Ventilstellungen
90 und 120 sind im Vergleich zum GaAs-Gitterkonstante zu grofs, d.h. der Tellur-Gehalt
liegt {iber dem beabsichtigten Wert. Durch eine Erhéhung der Ventilposition auf 135
(Schwefelflusses 5,5-10~7 BEP Torr) wird die gewiinschte Gitteranpassung erreicht (Ub-
rige Parameter: Ty, — 280°C, Ty, — 325°C, fz, = 4,0-10~7 BEP Torr, Ty, — 330°C,
fre = 5,2:1077 BEP Torr). Da fiir die Verbindung ZnSTe der Brechungsindex nicht be-
kannt und daher eine Auswertung der Schichtdickenoszillationen im Reflektometriesignal
zur Bestimmung der Wachstumsrate nicht moglich war, wurde die Gesamtdicke der Pro-
be mittels Profilometer bestimmt. Hierbei wurde ausgenutzt, dass ein Teil des Substrats
wahrend des Wachstums von einem Molybdénblech abgedeckt wird, sodass eine Stufe mit
der Hohe der epitaktisch abgeschiedenen Schicht entsteht. Die Wachstumsrate der ZnSTe-
Schicht bei Verwendung der oben angefiihrten Parameter lésst sich auf diese Weise zu
R = 700 - 750 nm/h bestimmen. Anhand der Reflektometrie-Messung bei 520 nm lésst
sich aufferdem das Absorptionsverhalten der ZnSTe-Schichten abschéitzen (Abb. 7.4(b)):
Wihrend die Schicht mit dem groferen Tellur-Gehalt (S-Ventil 90) aufgrund der kleineren
Bandliicke und damit hoheren Absorption eine deutliche Dadmpfung des Signals bewirkt,
bleibt das Signal bei reduziertem Te-Gehalt zeitlich anndhernd konstant. Fiir eine git-
terangepasste ZnSTe-Schicht mit weiter erhthtem Schwefel-Gehalt (S-Ventil 135) ist also
insbesondere fiir eine geringe Dicke von etwa 30 nm bei einer Emissionswellenldnge von
520 nm des VCSELs eine geringe Absorption zun erwarten.
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Abbildung 7.4: (a) HRXRD w — 26-Scan einer Probe mit zwei ZnSTe-Schichten unterschiedlichen
Schwefelgehaltes (Messung von Gabriela Alexe). (b) Wihrend der Abscheidung aufgenommener
Reflektometrietransient.
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7.3 Leuchtdioden mit Tunneliibergang

Wie in den vorangegangenen Kapiteln bereits erlautert, stellt die Realisierung eines Tun-
neliibergangs (engl. TJ, tunnel junction) in die VCSEL-Struktur eine aussichtsreiche Mog-
lichkeit zur Ladungstragerinjektion mit homogener Stromverteilung am Ort des Quan-
tenfilmes dar. Um das Konzept auf seine Eignung hin zu testen, wurden einige LEDs
hergestellt, bei welchen im Wesentlichen die Parameter fiir die hochdotierte p+-Schicht
verdndert wurden. Der Aufbau des ersten LED-Typs ist in Abb. 7.5(a) dargestellt, wobei
die verwendeten Schichtdicken denen einer typischen LED-Struktur ohne Tunneliibergang
entsprechen. Die n-ZnSSe-Schicht unten bzw. die n+-Schicht oben soll spéter im VCSEL
durch einen n-dotierten DBR ersetzt werden. Die p+-Schicht besteht hier aus einem Zn-
Te(0.7 nm)/ZnS(1.3 nm)-Ubergitter mit einer Dicke von 20 nm in der ersten und 50 nm in
der zweiten LED-Probe. Die Vergrofserung der Schichtdicke dient zur Klarung der Frage,
inwieweit die Breite der Verarmungszone am Tunneliibergang den Tunnelstrom und damit
den Betrieb der TJ-LED beeinflusst. Die gesamte abschliefende n+-7ZnSSe-Schicht wurde
durch Einbringen von Chlor aus einer ZnCl-Quelle hoch n-dotiert (T z,c; = 280°C im Ver-
gleich zu T z,¢c; = 240°C, wie sonst bei Lasern iiblich), um den moglichen negativen Einfluss
des Chlors auf das epitaktische Wachstum zu untersuchen. Um den erwarteten hohen se-
riellen elektrischen Widerstand einer DBR-Vielschichtstruktur im VCSEL zu minimieren,
muss die Dotierung im Rahmen einer vertretbaren kristallinen Qualitét der Schichten ma-
ximiert werden. Anhand von RHEED-Beobachtungen zeigte sich allerdings, das der hier
verwendete ZnCl-Fluss die obere Grenze darstellt, da die Oberflaichenrauhigkeit wéihrend
der Abscheidung der hoch n-dotierten Schicht deutlich zunahm. Dies beruht wahrschein-
lich auf einem verstirkten Atzprozess des reaktiven Chlors auf der Oberfliche der Probe.
Eine Temperatur der ZnCl-Dotierzelle von Tz, = 270°C erscheint daher als ein guter
Kompromiss im Rahmen der oben diskutierten Zielsetzung. Die LED-Strukturen wurden
anschliefsend ex-situ mit Pd/Au-Kontakten versehen, welche lithographisch zu Streifen mit
einer Breite von 400 pm prapariert wurden (siehe Abb. 7.6). Bei Anschluss einer Spannungs-
versorgung zeigte sich allerdings ein Aufleuchten der gesamten Probenfliche zwischen den
Kontaktstreifen, wie es bei Standard-LEDs nicht auftritt. Dies ist auf die hohe Leitfahigkeit
der oberen n+-7ZnSSe-Schicht und die damit verbundene Stromaufweitung zuriickzufiihren.
Die prinzipielle Zielsetzung ist damit erfiillt, zu Messzwecken wurde der Strompfad durch
Trockenédtzen von Mesen mittels CAIBE eingeschrinkt. Die LED-Strukturen wurden ent-
lang der Goldstreifen bis etwa 500 pum in das GaAs-Substrat heruntergeéitzt, sodass ein
Stromfluss nur unterhalb der Kontaktflichen erfolgen kann. Schlieflich wurden aus den so
préaparierten Probenstiicken Barren der Breite 1 mm abgespalten und die einzelnen LEDs
elektrisch vermessen.

Die Strom-Spannungskurven beider LED-Typen sowie die Spektren der Elekrolumi-
neszenz (EL) der LED mit der 20 nm dicken p+ -Schicht (Abb. 7.5(a)) sind in Abb. 7.7
gezeigt. Bei den beiden besten Strukturen auf den verschiedenen getesteten Barren setzt
ein merklicher Stromfluss erst bei etwa 16 V ein (Abb. 7.7(a)), verbunden mit einer schwa-
chen griinen EL. Die Spektren der EL einer dieser LEDs fiir verschiedene Stromdichten
sind in Abb. 7.7(b) dargestellt. Die Daten der TJ-LED mit der 50 nm dicken p+-Schicht
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Abbildung 7.6: Goldkontakte der LEDs aufgenommen mit einem optischen Mikroskop (Prozes-
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Abbildung 7.5: Aufbau von Leuchtdioden mit Tunneliibergang.
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Abbildung 7.7: (a) Vergleich der I-V-Kurven der in Abb. 7.5 dargestellten LEDs. (b) Elektro-
lumineszenz fiir verschiedene Stromdichten der LED aus Abb. 7.5(a) (Messung (b) von Matthias
Klude).

sind jener mit der 20 nm dicken p+-Schicht vergleichbar und daher hier nicht gezeigt. Die
Kontaktspannungen, bei welchen eine merkliche Intensitat der EL auftritt sind in diesem
Fall allerdings im Mittel etwas grofer, was auf einen erhéhten Widerstand der dickeren
ZnTe/ZnS-Ubergitterschicht zuriickgefiihrt werden kann. In diesem Zusammenhang muss
aber darauf hingewiesen werden, dass die beiden hier diskutierten Proben ohne GaAs-
Pufferschicht auf einem Substrat der Firma Wafertech abgeschieden wurden, welche er-
fahrungsgemafs schlechtere Figenschaften beziiglich der Kontaktierbarkeit aufweisen als
Substrate der Firma Dowa, welche tiblicherweise fiir LEDs und LD verwendet werden. Die
in diesem Fall aufretenden verhéaltnisméafig hohen Kontaktspannungen sollten daher nicht
iiberbewertet werden.

Der Nachweis von EL in diesen technologisch rudimentéar prozessierten Teststrukturen
belegt eindeutig die Erzeugung von Lochern am Tunneliibergang und deren Rekombination
mit Elektronen im Quantenfilm. Ob es sich bei diesem Prozess tatsdchlich vorwiegend um
einen quantenmechanischen Tunnelprozess oder um lawinenartige Stofsionisation aufgrund
der hohen Feldstiarken an der p+/n-+-Schicht handelt, konnte jedoch noch nicht geklért
werden. Um die fiir den elektrischen Betrieb eines VCSEL notwendigen Stromdichten zu
erreichen, ist das Dominieren des Tunneleffekts allerdings von wesentlicher Bedeutung. Hier
werden weitere Untersuchungen folgen.

Die LED-Struktur, bei welcher terndres ZnSTe verwendet wurde, ist in Abb. 7.5(b) ge-
zeigt. Neben der hohen p-Dotierbarkeit sollte das Material aufgrund der energetischen Lage
des Leitungsbandes auch gut n-dotierbar sein, sogar etwas besser als ZnSe (siehe Kap. 3,
Abb. 3.3(b)). Damit scheint ZnSTe sowohl fiir die p+-Schicht als auch die n+-Schicht des
Tunneliibergangs verwendbar zu sein. Der Aufbau der LED wurde daher im Vergleich zur
der Struktur mit Ubergittern (Abb. 7.7(a)) veréndert, insbesondere sollten die Dicken der
Schichten um die aktive Zone herum denen einer Lambda-Kavitét in der spateren VCSEL-
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Struktur entsprechen. Um ein symmetrisches Profil der longitudinalen Mode in der Kavitét
zu garantieren, wurde eine ZnSTe-Schicht auch unterhalb der QWs mit der gleichen Dicke
wie der p+ /n+-Tunneltibergang eingefiigt, allerdings ausschlieflich n-dotiert. Wie aus dem
Banddiagramm unter Flachbandbedingungen im rechten Teil von Abb. 7.5(b) ersichtlich,
hat ZnSTe gegeniiber dem ZnCdSSe der Quantenfilme einen Bandversatz des Typs II auf
der Valenzbandseite, ermoglicht daher also keinen Einschluss der Lécher im QW. Aus die-
sem Grund wird wie gewohnlich ZnSSe als Barrierenmaterial um die Quantenfilme herum
verwendet, was allerdings auf der Valenzbandseite einen fiir die Leitfdhigkeit nachteiligen
Bandversatz zwischen ZnSSe und ZnSTe zur Folge hat. Um gute Eigenschaften beziiglich
der Kontaktierung zu erreichen, wurde die LED diesmal auf einer GaAs-Pufferschicht und
einem Substrat der Firma Dowa abgeschieden. Zusétzlich wurde mittels eines Elektronen-
strahlverdampfers erstmals in-situ eine 20 nm dicke Palladiumschicht vor dem Ausschleusen
aus dem Vakuum aufgebracht, um eine Oxidation der ZnSSe-Deckschicht zu verhindern.
Die Prozessierung erfolgte dann analog der oben diskutierten LED-Strukturen.

Alle Schichten der Probe sind geméf der Auswertung einer mit HRXRD aufgenomme-
nen reziproken Gitterkarte des (224)-Reflexes vollverspannt auf das Substrat abgeschieden
worden. Dies belegt die korrekte Wahl der Wachstumsparameter fiir das ZnSTe, insbe-
sondere den richtigen Schwefelfluss. Die I-V-Kurve der ZnSTe-LED ist in Abb. 7.7(a) ge-
zeigt. Der Spannungswert, bei welchem ein deutlicher Stromfluss einsetzt, ist gegeniiber
der Ubergitter-LED deutlich herabgesetzt, was wahrscheinlich hauptsichlich auf die ver-
besserte Kontaktierung zuriickzufiihren ist. Allerdings konnte keine Elektrolumineszenz
beobachtet werden, auch nicht bei Stromdichten bis zu 100 A /cm?. Eine mogliche Ursache
ist der Verlust des Einschlusses der Ladungstriger in den Quantenfilmen aufgrund von
starken Bandverbiegungen im Bereich der aktiven Zone, verursacht durch die hohen Do-
tierkonzentrationen und geringe Schichtdicken. Dieses Problem lésst sich wahrscheinlich
dadurch beheben, dass die Dicke der undotierten ZnSSe-Schichten um die QWs herum
vergrofert wird. Allerdings miisste dann auch die Ausdehnung der Kavitdt des VCSELs
vergrofert werden werden, beispielsweise von einer A\-Kavitéat auf eine 2\- oder 3A\-Kavitét.
Der damit verbundene Anstieg der Schwellstromdichte aufgrund einer erhéhten Anzahl von
Verlustmoden miisste dann zum Zwecke der optimierten Ladungstrigerinjektion in Kauf
genommen werden.

Die Frage, ob ein ZnTe/ZnS-Ubergitter oder eine ternire ZnSTe-Legierung die bes-
sere Wahl zur Realisierung eines effektiven Tunneliibergangs darstellt, konnte hier nicht
abschliefsend geklért werden. Insbesondere ist die Vergleichbarkeit zwischen den beiden
diskutierten LED-Typen aufgrund unterschiedlicher Wachstumsbedingungen und Schicht-
folgen schwierig. Eine systematische Studie diesbeziiglich ist Thema einer laufenden Di-
plomarbeit, wobei die hier gezeigten Daten die Realisierbarkeit des Konzeptes zeigen und
die Grundlage fiir diese weitergehenden Untersuchungen bilden.



Kapitel 8

Prozessierung des Bauelementes

Im Kapitel 5 der vorliegenden Arbeit wird das Wachstum von Vertikalresonatoren beschrie-
ben, welche die Anforderungen fiir Laserbetrieb erfiillen, wihrend Kapitel 7 die Grundla-
gen fiir einen elekrischen Injektionsbetrieb legt. Um aus den zur Verfiigung stehenden
Komponenten ein vollstandiges Bauelement zu fertigen, bedarf es jedoch einer verhéaltnis-
makig aufwindigen Prozessierung. Wesentliches Ziel einer solchen Prozessierung ist das
Erreichen einer ausreichenden Stromdichte im Bereich der aktiven Zone des VCSELs mit-
tels verbesserter lateraler Stromfithrung sowie die Minimierung der Wéarmeentwicklung im
Bauelement. Fiir Anwendungszwecke wie Einkopplung in optische Fasern ist es auferdem
wiinschenwert, eine stabile Emission des Lasers auf Basis der transversalen Grundmode zu
realisieren. Schlieflich muss ein ringférmiger Metallkontakt von der Ausdehnung weniger
Quadratmikrometer aufgebracht werden, um den VCSEL effektiv mit Strom zu versorgen.
Dieser Ring sollte dann mit einer ausreichend grofen metallischen Kontaktfliche verbunden
sein, um das bequeme Aufsetzen von Nadeln bzw. die Verdrahtung mit einer externen Elek-
tronik zu ermdglichen. Im begrenzten Zeitrahmen des Projektes war es bisher nicht moglich,
die vollstandige Prozessierung der VCSEL-Strukturen zu entwickeln und zu testen. Daher
bleiben die Ausfithrungen in den beiden folgenden Kapiteln auf erste Untersuchungen be-
ziiglich des Atzens zirkularer Mesen (Mikrosiulen) sowie die Erlduterung des Konzeptes
einer selektiven Oxidation von MgS zur Realisierung einer Stromapertur beschrinkt.

8.1 Strukturierung von Mesen

Die Vielfachschichten in den Bragg-Reflektoren des VCSELs verursachen aufgrund der
hohen Anzahl von Grenzflichen und der damit verbundenen Bandversidtze einen hohen
seriellen elektrischen Widerstand, welcher zu einer starken Stromaufweitung fiihrt. Mittels
des Herausétzens von Mesen aus der planaren Schichtstruktur wird der vertikale Ladungs-
tragerstrom auf den Querschnitt der Mikroséule eingeschrankt und somit lateral begrenzt.
Dies fiihrt allerdings auch zu einer verstirkten Erwdrmung des Bauelementes und damit
zu einer spektralen Verstimmung von Emission und Kavitatsresonanz, welche bei der Wahl
der entsprechenden Parameter mit eingerechnet werden muss. Der Atzprozess der Mesen
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stellt einen wesentlichen Teil der VCSEL-Prozessierung dar und muss daher im Rahmen
der Optimierung untersucht werden. Wichtig sind in diesem Zusammenhang der Durch-
messer der Mesa, die Realisierung moglichst glatter Seitenwénde sowie die Minimierung
von Kristallschdden innerhalb der Struktur.

Gut geeignet fiir diesen Zweck ist die Verwendung eines Gerétes mit fokussiertem lo-
nenstrahl (engl. Focused Ion Beam, FIB), welches gleichzeitig den Betrieb eines Raste-
relektronenmikroskops zur in-situ-Kontolle der Strukturierung sowie die Deposition von
Isolatormaterial und Metallen erlaubt. Eine solche FIB der Firma FEI steht seit Oktober
2003 dem Institut fiir Festkorperphysik der Universitdt Bremen zur Verfiigung und bil-
det eine wichtige Grundlage fiir die zukiinftige Optimierung der VCSEL-Prozessierung. Im
Rahmen der Beschaffung konnten mit Gerdten der Firmen JEOL und FEI bereits einige
Teststrukturierungen vorgenommen werden, deren Ergebnisse in Abb. 8.1 gezeigt sind. In
Abb. 8.1(a) wurde eine zylindrische Mesa mit einem Durchmesser von 2 um erzeugt, welche
in einer kreisféormigen Vertiefung mit einem Durchmesser von 5 pum steht (Aufnahme mit
Rasterelektronenmikroskop, REM). Die Atztiefe wurde dabei so gewihlt, dass der obere
DBR so wie die VCSEL-Kavitat vollstandig freiliegen. Die Steilheit der Seitenwénde ist
fast senkrecht, wobei die Atzflanken glatt und defektfrei erscheinen. Dies demonstriert die
Prézision der Methode. In Abb. 8.1(b) ist eine Mikroséule mit ebenfalls 2 yym Durchmesser
gezeigt, welche aber in einem groferen Radius und bis auf das Substrat freigelegt wurde
(ca. 20 pm). Die Vorgehensweise war dabei zweistufig: Fiir den duferen Bereich wurde
eine hohe Atzrate gewiihlt, um den vergleichsweise groken Bereich in verkiirzter Zeit aus-
arbeiten zu konnen. Die Beschaffenheit der Rénder ist daher etwas gréber im Vergleich
zu Abb. 8.1(a) und es haben sich Gallium-Tropfchen aus dem Ionenstrahl abgesetzt. Fiir
die Strukturierung der Mesa im Inneren wurde dann eine geringere Atzrate gewihlt, um
eine schonende und prézise Bearbeitung zu gewéhrleisten. Abbildung 8.1(c) zeigt die mi-
kroskopische Aufnahme eines Mesenfeldes, wobei die unteren Sdulen einen Durchmesser
von 2 um haben, die obere dagegen 5 pm breit ist. In Abb. 8.1(d) ist eine mittels REM
aufgenommene Vergroferung von einer der unteren Sdulen abgebildet.

Alle hier gezeigten Mesen wurden in der pu-PL untersucht und sind optisch aktiv, wobei
die Intensitat der Lumineszenz vergleichbar war mit den unstrukturierten Teilen der Probe.
Offensichtlich trat wihrend der Bearbeitung keine wesentliche Schiadigung der Struktur,
insbesondere der aktiven Zone, durch hochenergetische Ga-Ionen auf. Dies ist eine wichtige
Voraussetzung fiir den Einsatz der FIB zur Strukturierung von VCSEL-Bauelementen. Mit
Hilfe des Gerétes kann auch gezielt Isolatormaterial (SiO5) und Metall (Platin) mit hoher
ortlicher Prézision abgeschieden werden, sodass ebenfalls ein Aufbringen von Kontakten
auf die Laserstruktur moglich ist. Um einen Eindruck iiber die prinzipiellen Anforderungen
an eine VCSEL-Prozessierung zu vermitteln, sind in 8.2 wesentliche Strukturierungsschritte
anhand eines Arsenid-basierten, rot emittierenden Oberflachenemitters gezeigt. Die Auf-
nahmen stammen vom Mikrostrukturlabor der Universitat Stuttgart.
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Abbildung 8.1: Mittels eines fokussierten Ionenstrahls priparierte Mikrosdulen. (a), (b) und
(d) sind Aufnahmen eines Rasterelektronenmikroskopes (von Mitarbeitern der Firma FEI bzw.
JEOL). (c) ist eine Ubersicht (optisches Mikroskop) des Mesenfeldes, aus dem die Mikrosiule aus
Abb. (d) stammt.
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Abbildung 8.2: Prozessierung eines rot emittierenden Arsenids-basierten VCSELs: (a) - (d) Sche-
matische Darstellung wichtiger Prozessschritte. (e) Aufnahme eines vollstandig kontaktierten Bau-
elementes mit dem Rasterelektronenmikroskop. (f) Kontaktflichen aus Gold. Die Aufnahmen
stammen vom Mikrostrukturlabor der Universitiat Stuttgart (aus [50]).
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8.2 Laterale Stromfithrung

Wie bereits in Kap. 2.4 erwahnt, kommt der lateralen Fiihrung des in vertikaler Rich-
tung durch den VCSEL fliefsenden Stroms eine entscheidende Bedeutung fiir das Erreichen
der Lasertdtigkeit zu. In Abb. 8.3 sind die beiden wichtigsten Konzepte zur Realisierung
von Stomaperturen gezeigt. Im Fall Abb. 8.3(a) werden hochenergetische Protonen in ei-
nem ringférmigen Bereich in die Struktur eingebracht und bewirken lokal eine Schadigung
des Kristalls, so dass der elektrische Widerstand in diesem Gebiet deutlich ansteigt. Auf
diese Weise werden die Ladungstriger durch eine schmale Offnung im Bereich der akti-
ven Zone des Lasers gezwungen. Die Methode der Protonenimplatation ist technologisch
vergleichsweise einfach und ein Standardprozess in der industriellen Fertigung von Ober-
flichenemittern mit Vertikalresonator. Anspruchsvoller ist dagegen die selektive Oxidation
einzelner Schichten der epitaktischen Struktur. Dazu nutzt man die Tatsache aus, dass eine
AlGaAs-Schicht ab einem Al-Gehalt von 95% wesentlich schneller oxidiert als benachbar-
te Schichten mit geringerer Al-Konzentration. Bei bekannter Oxidationsrate kann so eine
kreisformige Oxidapertur innerhalb der Struktur erzeugt werden. Mit solchen oxidgefiihr-
ten VCSELn wurden die bisher geringsten Schwellstrome im Bereich von pA realisiert.
Details zu dieser Methode sind in den Refs. [11, 12, 57, 58] zu finden.

(a) Implantieren (b) Okxidieren

j.‘ — ﬂ

Abbildung 8.3: Verbesserte laterale Stromfiihrung durch (a) Protonenimplantation und (b) Rea-
lisierung einer Oxidapertur. Aus [50].

Im Falle des II-VI-Materialsystems kénnten prinzipiell Mg-haltige Verbindungen auf-
grund ihres reaktiven Charakters beziiglich Sauerstoff zur Realisierung von Oxidaperturen
verwendet werden, allerdings wurde bislang praktisch keine Literatur zu diesem Thema
veroffentlicht. Um eine selektive Oxidation zu erreichen, miisste dabei die Reaktionsge-
schwindigkeit signifikant von einem bestimmten Parameter wie Mg-Gehalt, Schichtdicke
oder Umgebungsmaterial abhéngen. Da eine Realisierung von Oxidaperturen fiir die hier
entwickelten VCSEL von grofier Bedeutung wére, werden demnéchst entsprechende Unter-
suchungen in der Arbeitsgruppe von Prof. Hommel durchgefiihrt.
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Kapitel 9

Zusammenfassung und Ausblick

Das Ziel der vorliegenden Arbeit war die Realisierung eines griinen oberflichenemittieren-
den Lasers mit Vertikalresonator (VCSEL) auf Basis des II-VI-Materialsystems. Grundlage
hierfiir waren Erfahrungen, welche am Institut fiir Festkorperphysik der Universitéit Bre-
men bei der Herstellung von kantenemittierenden Laserdioden mit blau-griiner Emission
gewonnen werden konnten. Allerdings mussten wesentliche Komponenten des VCSELSs wie
hochreflektive Bragg-Reflektoren (DBRs) und Mikroresonatoren hoher Giite von Grund
auf neu entwickelt werden, da die in der Literatur dokumentierten Ergebnisse zu diesem
Thema die hohen Anforderungen an einen elektrisch betriebenen Laser bisher nicht erfiillen
konnten.

Bei einem VCSEL handelt es sich um ein komplexes Bauelement, bei welchem die op-
tischen, elektrischen und thermischen Eigenschaften eng miteinander verniipft sind und
gut aufeinander abgestimmt werden miissen, um die gewiinschte Laseremission zu ermog-
lichen. In der schrittweisen Entwicklung gibt es allerdings eine klare Hirachie: Die hochste
Prioritédt hat die weitgehende Optimierung der optischen Eigenschaften, d.h. die Realisie-
rung eines strukturell hochwertigen Mikroresonators, da dieser die physikalische Grundlage
fiir die Erzeugung von stimulierter Emission ist. Insbesondere die Herstellung einer voll-
epitaktischen, pseudomorphen monolithischen Struktur stellt in diesem Zusammenhang
eine besondere Herausforderung dar. Bereits in dieser Phase miissen die Materialien und
Schichtfolgen aber so gewahlt werden, dass prinzipiell eine ausreichende Leitfdhigkeit in
vertikaler Richtung erreicht werden kann. An zweiter Stelle steht dann die Optimierung
der elektrischen FEigenschaften, d.h. die Reduktion des seriellen elektrischen Widerstan-
des und damit Minimierung der Warmeentwicklung wéhrend des Betriebes des VCSELs.
Auch sollte der Aufbau so gewihlt sein, dass eine homogene Stromdichte im Bereich der
aktiven Zone des Lasers erreicht wird, um gezielt die transversale optische Grundmode
anzuregen, beispielsweise durch Einfligen einer Schicht zur lateralen Stromaufweitung. Die
abschliefsende Prozessierung dient dann vor allem der Einschréinkung des Stromflusses in
lateraler Richtung mittels des Atzens von zirkularen Mesen und der effektiven Abfithrung
der Wiarmeenergie wahrend des Betriebes. Im Verlauf der Arbeiten konnte mit der Reali-
sierung eines optisch gepumpten VCSELs bei Raumtemperatur mit einem Giitewert von
iiber ) = 3000 der erste Teilpunkt erfolgreich abgeschlossen werden. Fiir den Betrieb unter
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elektrischer Injektion wurden mit der Demonstration von n-dotiertem DBR (n = 1-10'8
cm~3) und p-dotiertem DBR (p = 3-10'%cm —3) sowie der Realisierung einer Leuchtdiode
mit Tunnel-Ubergang wesentliche Grundlagen gelegt. Schlieflich wurde die prinzipielle Eig-
nung des fokussierten Ionenstrahls (FIB) zur Strukturierung eines VCSEL-Bauelementes
aufgezeigt, da keine wesentlichen Schidigungen der Struktur und des aktiven Gebietes
beispielsweise in Bezug auf die PL-Intensitdt von VCSEL-Mikroséulen aufgetreten sind.

Bei der Umsetzung der anspruchsvollen Aufgabenstellung war eine systematische und
zielgerichtete Vorgehensweise unumgéanglich, d.h. die Entwicklung von Teilkomponenten
mit den angestrebten Figenschaften hatte zunéchst Vorrang vor dem detailierten, mikro-
skopischen Versténdnis einzelner Prozesse. Dennoch war die Analyse auf Basis der physika-
lischen Grundlagen und Zusammenhénge von zentraler Bedeutung fiir die Entscheidungs-
findung im Rahmen einer erfolgreichen, ergebnisorientierten Arbeit.

Am Anfang stand die Suche nach einem geeignetem Material mit niedrigem Brechungs-
index, wobei die Verbindung MgS prinzipiell die attraktivste Wahl darstellt, da sie den
geringsten Brechungsindex im II-VI-Materialsystem zur Verfiigung stellt und eine verhalt-
nismékig geringe Gitterfehlanpassung zu GaAs hat. Allerdings gilt das epitaktische Wachs-
tum von MgS in Zinkblende-Kristallstruktur als schwierig, da die Verbindung natiirlicher-
weise Kochsalzstruktur annimmt. Bei Verwendung einer Schwefel-Crackerzelle hat sich die
Wahl von méglichst S-reichen Abscheidungsbedingungen als optimal herausgestellt, da auf
diese Weise glatte Schichten in Zinkblendestruktur bis zu einer Dicke von 15 nm bei einer
Wachstumsrate von 675 nm/h realisiert werden konnen. Eine ausreichende Wachstumsrate
(R > 500 nm/h) ist wichig, um eine vollstandige VCSEL-Struktur im Zeitrahmen von etwa
zehn Stunden, d.h. wihrend eines Arbeitstages, herstellen zu kénnen.

Aufgrund der begrenzten Dotierbarkeit konnten in Hinblick auf ausreichende Leitfahig-
keit in den Bragg- Reflektoren keine dicken MgS-Schichten (d.h. d = 65 nm) eingesetzt
werden, sondern es wurden zu diesem Zweck kurzperiodische MgS/ZnCdSe-Ubergitter ent-
wickelt. Hierbei wird der geringe Brechungsindex der MgS-Schichten und die gute Dotier-
barkeit von der ZnCdSe-Schichten miteinander kombiniert. Die Ausbildung von Miniban-
dern in diesen Strukturen in Abhingigkeit der Ubergitterperiode erlaubt aukerdem die
gezielte Beeinflussung der elektrischen Eigenschaften im Rahmen des Optimierungspro-
zesses. Die Beimischung von Cadmium in die ZnSe-Schichten erméglicht dabei die An-
passung der mittleren Gitterkonstanten des Ubergitters an die des GaAs-Substrats. Bei-
spielsweise kann durch Verwendung eines gitterangepassten MgS(1,5 nm)/ZnSe(1,0 nm)-
Ubergitters ohne Cd eine Brechungsindexdifferenz zu den ZnSg osSeq 94- Hochindexschichten
von An = 0,4 erreicht werden. Eine Erhohung der Brechungsindexdifferenz gelingt, wenn
die Dicke der ZnSe-Schichten verringert und die Dicke der MgS-Schichten erhéht wird.
Um auch in diesem Fall Gitteranpassung zum Substrat zu erhalten, muss durch Beimi-
schung von CdSe eine Kompensation der mittleren Gitterkanstanten erfolgen. Ein solches
MgS(1,9 nm)/Zng g5Cdg.155¢(0,6 nm)-SL erreicht eine Brechungsindexdifferenz von iiber
An = 0, 6 beziiglich ZnS o5Seg.94 bei einer Wellenldnge von 520 nm. Die Verwendung dieses
Ubergittertyps erlaubt daher die Herstellung hochreflektiver Bragg-Spiegel schon mit einer
vergleichsweise geringen Anzahl von 15 Spiegelpaaren. Durch Variation der Schichtdicken
von Hoch- und Niedrigindexmaterial kann dabei das Stoppband-Maximum den gesamten
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blauen (460 nm) bis gelben (600 nm) Spektralbereich tiberdecken. Durch die hohe Indexdif-
ferenz entsteht aufserdem eine grofse Stoppbandbreite von beispielsweise 65 nm bei einem
Reflexionsmaximum im griinen Bereich des Spektrums (520 nm), was vorteilhaft fiir die
Herstellung von Resonatoren hoher Giite ist.

Auf der Basis dieser DBRs wurden vollstdndige VCSEL-Strukturen realisiert, welche
das Einsetzen stimulierter Emission unter optisch gepumpter Anregung zeigen. Ein opti-
mierter VCSEL bestehend aus einem DBR mit 18 Perioden (unten), einer A-Kavitit mit
3 ZnCdSSe-QWs und einem DBR mit 15 Perioden (oben) hat eine Schwellleistungsdichte
von 0,021 MW /cm~2 bei Raumtemperatur und einer Emissionswellenlénge von 511 nm.
Die Schwellleistungsdichte liegt um den Faktor 50 unter einer kantenemittierenden Refe-
renzstruktur, fiir welche ein entsprechender Wert von 1,05 MW /em ™2 gemessen wurde. Die
Linienbreite der spontanen Emission bei Anregung unterhalb der Schwelle betréigt 0,20 nm,
was einem Giitewert des Resonators von () = 3000 entspricht. Insgesamt stellt dies eine
wesentliche Verbesserung im Vergleich zu bisher auf diesem Gebiet veroffentlichen Resul-
taten dar und markiert moglicherweise den entscheidenden Durchbruch auf dem Weg zu
einem VCSEL-Bauelement mit griiner Emission.

Zunéchst stand bei der Entwicklung der DBR-Strukturen das Erreichen eines maxima-
len Indexsprunges im Vordergrund, insbesondere bei breitliickigen Verbindungshalbleitern
muss aber prinzipiell eine Abwigung zwischen Brechungsindexkontrast und elektrischer
Leitfahigkeit erfolgen. Fiir einen in Bezug auf die elektrische Injektion optimierten Bragg-
Reflektor muss daher moglicherweise eine modifizierte Ubergitterperiode und eine kleinere
Indexdifferenz als An = 0,6 gewéhlt werden. Dies ist jedoch im Rahmen des hier vorgestell-
ten DBR-Konzeptes ohne weiteres moglich und Gegenstand laufender Untersuchungen.

Die Integration von selbstorganisiert abgeschiedenen Quantenpunkten in einen Mikro-
resonator hoher Giite ist in zweierlei Hinsicht interessant: Einerseits konnten in einem
QD-VCSEL die vorteilhaften Eigenschaften einer aktiven Quantenpunktschicht wie ge-
ringe Schwellstromdichte, hohe Temperaturstabilitdat und reduzierte Empfindlichkeit gegen
Defekte mit denen eines oberflichenemittierenden Lasers zu einer theoretisch idealen Licht-
quelle fiir die Datentibertragung mittels Kunststofffasern kombiniert werden. Andererseits
bietet sich die Moglichkeit zur Realisierung einer praktisch einsetzbaren Einzelphotonen-
quelle fiir Anwendungen wie Quantenkryptographie oder quantenbasierter Datenverarbei-
tung bei Raumtemperatur. Da die Temperaturstabilitit der Quantenpunkt-Emission im
Wesentlichen von der Hohe des Einschlusspotentials bestimmt wird, erscheint die Verwen-
dung der breitliickigen Verbindung MgS als Barrierenmaterial fiir CdSe-Quantenpunkten
als besonders geeignet, um eine verlassliche Erzeugung von Einzelphotonen oberhalb von
Raumtemperatur zu erzielen. Auswertungen von Photolumineszenz-Messungen haben ge-
zeigt, dass die Intensitéit der Emission eines CdSe-Quantenpunktensembles bei RT durch
Einschluss in MgS-Schichten deutlich erhoht werden kann. Wéhrend eine Abscheidung von
CdSe unmittelbar auf MgS bedingt durch die geringe Mischbarkeit der beiden Verbindun-
gen eine erhohte Halbwertsbreite der Quantenpunkt-Groéfsenverteilung zu Folge hat, bleibt
diese bei Einfiigen einer ZnSe-Zwischenschicht von etwa 2 ML Dicke vergleichbar zu denen
ohne MgS-Barrieren, wobei aber aufgrund des erh6hten Einschlusses eine Blauverschiebung
der Emission erfolgt. Wird die Dicke der MgS-Schichten so gewihlt, dass in ausreichendem
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Mafse Ladungstrager durch quantenenmechanisches Tunneln in das aktive Gebiet gelangen
(z.B. 1 nm), kann durch Einsatz dieser Barrierenschichten in Quantenpunkt-Laserdioden
beispielsweise der Ty-Wert erhoht und die Emissionswellenlénge variiert werden. Denkbar
ist auch die Unterdriickung der Cd-Ausdiffusion aus einem ZnCd(S)Se-Quantenfilm wéh-
rend des Laserbetriebes durch MgS-Nachbarschichten aufgrund der Mischungsliicke der
Materialien. Die Cd-Ausdiffusion gilt als eine wichtige Ursache fiir die vorzeitige Degrada-
tion von II-VI-Laserdioden. Im Gegensatz zum Laser erscheint bei einem Einzelphotonene-
mitter eine mogliche Degradation der Struktur als unproblematisch, da dass Bauelement
nur bei geringen Stromen betrieben werden miisste. Mit der Verwendung von hochwer-
tigen MgS-Schichten steht damit ein zuséatzlicher Freiheitsgrad fiir Strukturentwiirfe von
[I-VI-basierten optoelektronischen Bauelementen zur Verfiigung.

Die Verbindungen des II-VI-Materialsystems eignen sich aufgrund der strukturellen
Qualitat, vergleichsweise groften Exzitonen-Bindungsenergien und hoher Oszillatorstérken
auferordentlich gut fiir grundlegende Untersuchungen im Rahmen der Halbleiteroptik. Ins-
besondere die gezielte Beeinflussung der Exziton-Photon-Wechselwirkung in Mikroresona-
toren (Purcell-Effekt, Kavitatspolariton) stellt derzeit ein aktuelles Forschungsfeld dar.
Durch die Bereitstellung von monolithischen Mikroresonatoren hoher Giite in Kombinati-
on mit verschiedenen Typen von Emittern kann hier ein wichtiger Beitrag geleistet werden.
Das Auftreten von Effekten starker Kopplung mit einer Polariton-Aufspaltung von 22 meV
ist ein Beleg fiir die Qualitidt der in dieser Arbeit hergestellten und untersuchten Proben.

Abschliefsend betrachtet konnte im Rahmen der vorliegenden Dissertationsarbeit eine
vielversprechende Schliisseltechnologie entwickelt werden, welche wichtige Grundlage fiir
zahlreiche Anwendungen in der Optoelektronik und der Grundlagenwissenschaft werden
kann.
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Anhang A

Transfermatrixmethode

Die Grundlage fiir die Beschreibung von Vielfachreflektionen in Schichtsystemen bilden die
Fresnel-Beziehungen fiir die Reflektion und Transmission an einer Grenzfliche zwischen
zwei Materialien mit den komplexen Brechungsindizes N; = ny — ik; und Ny = ny — tko,
wobei n,, den jeweiligen reellen Brechungsindex und £, die entsprechende Extinktionskon-
stante bezeichnen. Der Reflexionskoeffizient 71, und der Transmissionskoeffizient ¢15 sind
gegeben durch:

Ny — Ny
== - - Al
12 N, + N, ( )
2N,
tig = ——— A2
2= NN, (A.2)

Die Abbildung A.1(a) zeigt die Indizierung der Groken bei einem Dreischichtsystem. Die
Verkniipfung der elektrischen Feldamplituden fiir die einlaufende (F;") bzw. auslaufende
Welle (E7) in Medium 1 mit denen in Medium 2 ldsst sich geméf A.3 durch Matrizen
formulieren. Dabei enthélt die Transfermatrix 7 die Informationen iiber die Grenzflache
zwischen Material 1 und 2, wahrend die Transfermatrix S; die Ausbreitung in Medium
1 beschreibt. Es bedeuten: f3,, Phasenfaktor in Medium m, d,, Dicke m-ten Schicht und
A Wellenlénge des Lichts. Die Vorzeichenkonvention fiir die Ausbreitungsrichtung ist aus
Abb. A.1(c) ersichtlich.

1 12 i1
Ef fo T 0 e Ey 2N, d,,
- . : = (A.3)
E; re L e 0 Ey
ti2  t12
|
G S

Die Reflektivitét ergibt sich allgemein als Quotient der Absolutquadrate der Feldamplitu-

den gemaéls: ,
Bl B )

— 1
U e T BB

(A.4)
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(@) (b) (c)

Abbildung A.1: (a) Indizierung der Reflektionskoeffizienten und Transmissionkoeffizienten in
einem Dreischichtsystem. (b) Jeder Grenzfliche und Schicht wird eine Matrix Gy bzw. Sy zuge-
ordnet. (c¢) Vorzeichenkonvention fiir die Ausbreitungsrichtung des elektrischen Feldes.
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In einfachsten Fall der zwei Schichten ergibt sich fiir die Reflektivitdt dann R = rys -
(r12)*. Die Transmission verhélt sich dabei komplementér zur Reflektivitét (bei fehlender
Absorption):

T=1-R (A.5)

Da Reflexionskoeefizient und Transmissionskoeffizient aus Gl. A.1 bekannt sind, lassen sich
fiir ein System mit M Schichten die elektrischen Feldamplituden durch Multiplikation mit
den entsprechenden Grenzflichen- und Schichtmatrizen geméf der folgenden Matrixglei-
chung errechnen (E;; kann dabei gleich Null gesetzt werden, da von der Unterseite des
vergleichsweise dicken Substrats keine Reflektion ausgeht):

Ef M E3;
= (H GmSm) (A.6)

m=1

By B

Mit den allgemeinen Transfermatrizen fiir Grenzflache und Schicht:

Nm—l+Nm Nm—l_Nm

(A7)
Nm,1 - Nm Nm,1 + Nm

S = (A.8)

Mit Hilfe der Transfermatrixmethode lassen sich Reflektivitat und Transmission von Viel-
schichtsystemen wie Bragg-Reflektoren und VCSEL systematisch und vergleichsweise iiber-
sichtlich berechnen. In dieser Arbeit wurden die entsprechenden Simulationen mit Hilfe der
Programms Multilayer Version 1.1 von R. Geels durchgefiihrt, welches Teil der Messsoft-
ware des Reflektometers F30 der Firma Filmetrics ist.
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