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Streszczenie

Wysoki stopien rozwoju technologii wytwarzania oraz kontrola dlugosci fali emisji z
kropek kwantowych wptywaja na poszerzajace si¢ wcigz mozliwos¢ ich zastosowania,
m.in. w obliczeniach kwantowych i komunikacji kwantowej, rowniez w zakresie
telekomunikacyjnym. Koncepcja  idealnego emitera kwantowego polega na
odseparowaniu pojedynczej kropki kwantowej od ich calego zbioru w obrgbie danej
probki poprzez wykonanie wlasciwej struktury fotonicznej przy wykorzystaniu
roznych dostepnych technik. Jedng z nich jest technologia skupionej wigzki jonéw
(FIB), ktora w tym kontekscie byta do tej pory stosowana w bardzo ograniczonym
zakresie. Dlatego tez celem niniejszej pracy stalo si¢ jej rozwinigcie do poziomu
uzytecznego praktycznie. Jest to technika szybka i optacalna do prototypowania
struktur specjalnych i w niektorych przypadkach moze stanowi¢ alternatywe dla
powszechnie stosowanej kombinacji elektronolitografii i trawienia. W pracy
zademonstrowano wykorzystanie zoptymalizowanego procesu obrobki skupiong
wigzkg plazmy ksenonu do skutecznego wytwarzania dziatajacych mikrostruktur
fotonicznych z kropkami kwantowymi ze zwigzkow potprzewodnikowych
InGaAs/GaAs oraz InAs/InP, emitujacych w zakresie Il i [Ill pasma
telekomunikacyjnego. Jednym z gléwnych osiggnie¢ byto zastosowanie techniki Xe-
PFIB do precyzyjnej obrobki materiatu z kropkami kwantowymi pokrytymi warstwa
wierzchnig o niewielkiej grubosci, w kontekScie tworzenia prostych struktur
fotonicznych o szerokiej spektralnie funkcji ekstrakcji emisji. Zademonstrowano
wydajng emisj¢ w zakresie 1,55 um z pojedynczych kropek kwantowych pokrytych
warstwa o grubosci zaledwie 150 nm, tj. kilkukrotnie mniej niz pokazywaty
weczesniejsze doniesienia. Uzyskano struktury fotoniczne o wysokim wspoétczynniku
ekstrakcji emisji (do 24%, co stanowi state-of-the-art w zakresie 1,55 pm), co
pozwolito na badania wybranych optycznych wtasciwosci emitera oraz uzyskanie
emisji pojedynczych fotonow o wysokiej czystosci (~99%), sprzgzonych do
jednomodowego $wiattowodu telekomunikacyjnego. Wreszcie, pokazano po raz
pierwszy, ze w podejsciu tym, w polaczeniu z obrazowaniem optycznym, mozliwe jest
takze deterministyczne wytwarzanie mikrostruktur z kropkami kwantowymi oraz
wytwarzanie bardziej ztozonych struktur fotonicznych, jak koncentryczny rezonator
Bragga. Ograniczenia techniki, takie jak destruktywny wptyw wigzki jonowej, moga
by¢ skutecznie zminimalizowane przez optymalizacj¢ parametréw pracy urzadzenia
albo zastosowanie dodatkowych, amorficznych pokry¢ ochronnych. Najwazniejszym
wnioskiem ptynacym z tej rozprawy jest, ze technologia FIB, pomimo wyzwan
zwigzanych z degradacja wilasnos$ci strukturalnych i optycznych materiatu, ma duzy
potencjal jako narzedzie do prototypowania wydajnych struktur fotonicznych i
stanowi podstawe do ich praktycznego zastosowania w schematach komunikacji
kwantowej w sieciach swiattowodowych.



Abstract

The capabilities of fabrication technologies and the ability to control the emission
wavelength of quantum dots are the reasons of their expanding application areas,
which nowadays include also quantum computing and quantum communication,
particularly reaching also the fiber-based telecommunication. The concept of an ideal
quantum emitter involves isolating a single quantum dot from a larger ensemble by
creating a dedicated photonic structure using various available techniques. One of
them is focused ion beam technology (FIB), which, in this context, has so far been
employed in a very limited extent. Therefore, the aim of this work was to fill this gap
and develop the FIB technology to a practical level. It is a fast and cost-effective
technique for prototyping special structures and, in some cases, may serve as an
alternative to the commonly used combination of electron beam lithography and
etching. This work demonstrates the use of an optimized xenon plasma-focused ion
beam process for the effective fabrication of functional photonic microstructures with
quantum dots made from InGaAs/GaAs and InAs/InP semiconductor compounds,
emitting in the second and third telecommunication bands. One of the main
achievements was the application of the Xe-PFIB technique for the precise processing
of structures with quantum dots covered by a very thin capping layer, in view of
creating photonic structures of a simple design with spectrally broad extraction
efficiency function. Bright emission at 1,55 pum was demonstrated from single
quantum dots capped with a layer as thin as 150 nm, which is several times thinner
than previously reported for FIB-processed structures. Photonic structures with a high
extraction efficiency (up to 24%, which represents state-of-the-art at the 1,55 pm
range) were achieved, enabling the investigation of selected optical properties of the
quantum emitters and the obtaining high purity (~99%) single-photon emission
coupled to a single-mode telecom fiber. Finally, it was shown for the first time that in
this technological approach, combined with optical imaging, deterministic fabrication
of microstructures with quantum dots and the creation of more complex photonic
structures, such as circular Bragg gratings, is also possible. The limitations of the
technique, such as the destructive effect of the ion beam, can be minimized by
optimizing the FIB working parameters or using additional amorphous protective
coatings. The most important conclusion of this dissertation is that FIB technology,
despite the challenges related to the degradation of the material's structural and optical
properties, has a great potential as a tool for prototyping efficient photonic structures
and is useful to bring them closer to practical application in quantum communication
schemes in the fiber networks.
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1. Wstep

Z powodu ogromnego wzrostu w ostatnich latach zainteresowania zastosowaniem
technologii kwantowych w réznych dziedzinach zycia, w szczegolnosci w aspekcie
optycznego, wydajnego oraz bezpiecznego przetwarzania i przesytania informacji [1],
naukowcy na calym $wiecie skoncentrowali swoje wysitki na projektowaniu,
wytwarzaniu 1 badaniu nieklasycznych zrédet promieniowania, w tym zrodet
pojedynczych fotondw jako najbardziej podstawowego elementu optycznych uktadow
kwantowych. Znajdujg one zastosowanie w komunikacji kwantowej (ang. quantum
communication) oraz w obliczeniach kwantowych (ang. quantum computing). Istnieje
kilka konkurencyjnych sposobow generowania pojedynczych fotonow w oparciu o
rézne uktady fizyczne, jak na przyklad putapki jonowe [2], centra barwne w
diamentach [3] lub defekty w innych materiatach szerokoprzerwowych [4]. W tej
pracy skoncentrowano si¢ na potprzewodnikowych kropkach kwantowych [5]
umieszczonych w strukturach fotonicznych. Zaleta kropek kwantowych jest
mozliwos$¢ kontrolowania zakresu widmowego emisji poprzez zmiane sktadu, ksztattu
kropek lub naprezen [6], [7]. Dzieki temu osiggalna jest tez emisja w obszarze okien
transmisyjnych w §wiattowodach [8], [9], [10], [11]. Ponadto, kropki kwantowe mozna
zintegrowac z powszechng elektronikg budowang na krzemie i dzigki temu umieszczad
w falowodowych strukturach fotonicznych [12], bedacych podstawa skalowalnej
technologii fotonicznych kwantowych uktadow scalonych [1]. Kolejnymi atutami
emiterow na bazie kropek kwantowych jest mozliwos¢ wyzwalania pojedynczych
fotonéw na zadanie, rowniez fotondw nierozroznialnych oraz splatanych par fotonow
[13], a takze osiggalne wysokie szybkosci generacji nawet do zakresu czestotliwosci
gigahercowych [14], w szczegolnosci dzigki wykorzystaniu oddziatywania §wiatlo-
materia w strukturze fotonicznej [15].

Jak wspomniano wcze$niej, generowanie na zgdanie pojedynczych fotonow ze zrodet
charakteryzujacych  si¢  ultra  niskim  prawdopodobienstwem  procesow
wielofotonowych (potocznie zwanym czysto$cig emisji jednofotonowej) 1 duza
szybkoscig generacji, jest niezbedne dla potencjalnych zastosowan w komunikacji
kwantowej 1 kwantowych systemach obliczeniowych. Dotyczy to zaréwno
kwantowych fotonicznych ukladéw scalonych jak i ultra bezpiecznych schematow
komunikacyjnych, np. w kwantowej dystrybucji klucza - QKD (ang. Quantum Key
Distribution), rowniez w sieciach $wiattowodowych [16], [17]. Pewnym
ograniczeniem technicznym stosowania potprzewodnikowych kropek kwantowych
jest ich temperatura pracy, ktora dla kropek emitujacych w pasmie
telekomunikacyjnym jest w zakresie temperatur kriogenicznych. Obecnie problem ten
rozwiazuje si¢ przez stosownie kompaktowych chlodziarek opartych w dziataniu o
zamknigty cykl przemian gazowych (np. chodziarka Stirlinga) [8], [18].



Gloéwna motywacja do tworzenia struktur fotonicznych z wykorzystaniem technologii
FIB (ang. Focused lon Beam) jest zaproponowanie rozwigzania alternatywnego do
powszechnie stosowanej elektronolitografii EBL (ang. Electron-Beam Lithography)
jako narzedzia do prototypowania konkretnych rozwigzan. EBL polaczony z
trawieniem to zaawansowana technika wykorzystujaca wigzke elektronowa do
wykonywania takich struktur, jednak proces ten sktada si¢ z wielu etapow, a
przetwarzanie odbywa si¢ na duzej powierzchni. Cho¢ EBL jest dobrym rozwigzaniem
do wielkoskalowej produkcji to proces wytwarzania pojedynczych sztuk struktur jest
problematyczny, kosztowny i przede wszystkim nieefektywny, gdyz obejmuje réwniez
projektowanie 1 wykonanie masek litograficznych. Z kolei proces z wykorzystaniem
FIB jest jednoetapowy, a skupiona wigzka jondéw jest idealnym narzedziem do
wytwarzania mniejszej liczby uktadow. Do tej pory wykorzystywano juz technologig
FIB do wytwarzania struktur fotonicznych typu mikro-kolumna. Realizowano takie
uktady z kropkami kwantowymi zaréwno z materiatow z grupy II-IV jak i II-V.
Zwykle jednak byty to struktury z wnekami rezonansowymi wykonanymi ze
zwierciadet Bragga (ang. DBR — Distributed Bragg Reflector), ktore byly umieszczone
pod 1 nad warstwa kropek. Oznacza to, ze obszar aktywny byl pokryty grubg warstwa
materiatu (zwykle powyzej 1 um), ktory automatycznie petnit tez rolg ochronng przed
destruktywnym dziataniem wiazki jonowej. Przyktadowa struktura mikro-kolumny
ZnTe/CdTe wytworzonej w ten sposob jest przedstawiona na Rys. 1.1.

Rys. 1.1 - Obraz z mikroskopu elektronowego mikro-kolumny z ZnTe/CdTe. Na obrazie zaznaczono diugos¢ boku
struktury ok. 4 um. Na Scianach bocznych widac¢ naprzemienne warstwy, ktore tworzq zwierciadla DBR.
Pomiedzy nimi widoczna jest warstwa wneki rezonansowej z kropkami kwantowymi. Rysunek z pracy [19] (Za
zgodg czasopisma ACS)

Inny przyktad mikro-kolumny z wneka rezonansowa pomig¢dzy zwierciadtami DBR,
tym razem w uktadzie materialowym opartym na arsenku galu, jest struktura pokazana
na Rys. 1.2. W obu przedstawionych przypadkach taczna grubo$¢ warstw DBR nad



czg$cig aktywna wynosi powyzej jednego mikrometra. Grubos¢ ta jest tez kluczowa,
aby wysoka wartos¢ energii skupionej wigzki jonéw na poziomie 30 keV nie wptyneta
negatywnie na optyczna wydajno$¢ emisji z warstwy kropek kwantowych. W
przypadku probek, w ktorych warstwa pokrycia jest znaczaco mniejsza, wykonanie
procesu obrobki jonowej jest trudniejsze i bardziej wymagajace technicznie z uwagi
na generowanie defektow strukturalnych w bliskiej okolicy warstwy aktywnej
optycznie. Jednak zaleta struktur fotonicznych z niewielkg gruboscia pokrycia w
porownaniu do DBR jest fakt, iz takie uklady oferujg szeroka spektralnie zalezno$¢
wydajnosci ekstrakceji emisji (nawet kilkadziesigt nanometrow), co utatwia dostrojenie
do dtugosci fali waskich linii emisji z wybranej kropki, w ramach niejednorodnego
zbioru kropek kwantowych [20], [21], [22]. W przypadku wickszosci wnek
rezonansowych duze wzmocnienie sygnatlu (i maksymalna kolekcja emisji) osiggane
jest dla zakresu co najwyzej kilku nm (w sensie szerokosci widmowej modu
optycznego), co przewaznie oznacza konieczno$§¢ dopasowania go do jednej,
konkretnej kropki kwantowej. Dlatego tez opracowanie procesu wytwarzania
prostszych struktur fotonicznych, szybka i stosunkowo tanig metoda jak FIB, jest
rozwigzaniem oryginalnym, ktére ma istotny potencjal aplikacyjny. To za$
zainspirowato autora tej rozprawy do podje¢cia tej tematyki badan.

Rys. 1.2 - Obraz SEM mikro-kolumny wykonanej za pomocq FIB. Kolumna posiada dwa zwierciadla DBR oraz
warstwe kropek InAs jako obszar aktywny. Srednica kolumny to okofo 1,5um. Zaczerpnieto z pracy [23] (Za
zgodg czasopisma American Vacuum Society)

Niniejsza rozprawa jest podsumowaniem czteroletnich badan dotyczacych
opracowania technologii wytwarzania struktur fotonicznych za pomoca skupionej
wigzki jonéw FIB, z obszarem aktywnym w postaci potprzewodnikowych kropek
kwantowych z materiatow grupy III-V takich jak InGaAs/GaAs oraz InAs/InP, ktére
zdolne sg emitowa¢ w bliskiej podczerwieni w zakresie telekomunikacyjnym, czyli
odpowiadajacym $wiattowodowym oknom transmisyjnym (patrz Rys. 1.3). Gtownym
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celem pracy byto wykorzystanie technologii skupionej wigzki jonow, aby opracowac
proces wytwarzania wydajnych emiteréw pojedynczych fotonow i rozwing¢ go do
poziomu, ktory umozliwilby wdrozenie tej technologii. Do osiggnigcia tego celu

koniecznym bylo wykonanie szeregu ponizej przedstawionych krokéw badawczych i
polaczenie zasoboéw laboratoryjnych Katedry Fizyki Doswiadczalnej Politechniki
Wroctawskiej oraz firmy Nanores:

11

Wybdr, na podstawie danych strukturalnych i charakteryzacji optyczne;,
struktur potprzewodnikowych z kropkami kwantowymi pod katem rodzaju
materialu aktywnego, uktadu warstw 1 grubosci warstwy pokryciowej, gestosci
powierzchniowej kropek oraz zakresu, intensywnoS$ci emisji 1 gestosci linii
widmowych.

Zaprojektowanie prostych struktur fotonicznych i przeprowadzenie symulacji
wplywu wigzki jonéw na material oraz przeprowadzenie testowych procesow
za pomoca skupionej wigzki jondw i sukcesywna charakteryzacja optyczna
testowych probek po obrobcee FIB.

Optymalizacja procesu obrobki skupiong wigzka jondéw pod katem
minimalizacji efektow niepozadanych - wplywu wigzki na jako$¢ strukturalng
materialu oraz wydajno$¢ procesOw promienistych.

Wykonanie wielu serii zaprojektowanych wczesniej struktur fotonicznych za
pomoca FIB oraz przeprowadzenie badan mikroskopowych i optycznych dla
réznych parametrow procesu celem wybrania optymalnych warunkéw
technologicznych.

Zaprojektowanie, wykonanie 1 scharakteryzowanie struktur fotonicznych
drugiej generacji, z zastosowaniem zoptymalizowanego procesu, pod katem
maksymalizacji kierunkowosci 1 kolekcji emisji z kropek kwantowych (r6zne
geometrie uktadu i kontrast wspolczynnika zatamania dla ré6znych kombinacji
materiatow).

Okreslenie wydajnosci 1 czystosci emisji pojedynczych fotonow z docelowych
struktur zarowno w uktadzie w wolnej przestrzeni jak i w szczeg6lnosci w
uktadzie s$wiattowodowym (detekcja emisji jednofotonowej na wyjsciu
jednomodowego $wiattowodu telekomunikacyjnego).
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Rys. 1.3 - Wykres wspotczynnika tumiennosci dla swiattowodu kwarcowego wykorzystywanego w telekomunikacji
w zaleznosci od dlugosci fali. Oznaczono tzw. drugie i trzecie okno transmisji przypadajqce przy 1,3 um oraz
1,55 um (Za https://www.fiberoptics4sale.com/blogs/wave-optics/attenuation-in-fibers).

Rozprawa jest zorganizowana w sposob nastgpujacy. Pierwszy rozdziat dotyczy
podstaw teoretycznych zwigzanych z fizyka polprzewodnikowych kropek
kwantowych 1 omdwienia ich najwazniejszych wlasno$ci. Omdwione sg procesy
zwigzane z emisja z r6znych kompleksow fadunkowych/ekscytonowych zwigzanych
w kropkach kwantowych, zdefiniowana jest wydajno$¢ kolekcji emisji ze struktury
fotonicznej oraz wprowadzone pojecie funkcji korelacji drugiego rzedu, ktoéra jest
stosowana do okreslenia czysto$ci emisji jednofotonowej (prawdopodobienstwa
wystgpienia procesoOw wielofotonowych). W kolejnych rozdziatach opisano budowe,
gléwne parametry 1 zastosowania mikroskopu dwuwigzkowego SEM/FIB (ang.
Scanning Electron Microscopy / Focused Ion Beam) i oméwiono mechanizmy
oddziatywania jonéw z materig celem zrozumienia wplywu skupionej wiazki jonow
na strukture krystaliczng. W dalszej cz¢$ci przedstawiono materiaty do badan, czyli
probki potprzewodnikowe z kropkami kwantowymi. W kolejnym rozdziale za$
opisano zastosowane metody spektroskopowe. Nastepne rozdzialy dotycza
zasadniczej, autorskiej czeSci pracy 1 przedstawiajg jej najwazniejsze rezultaty.
Zawierajg opis procesu wytwarzania struktur fotonicznych, wyniki symulacji
numerycznych oraz wyniki badan optycznych. Przedstawione sg rezultaty badan dla
struktur z kropkami kwantowymi InGaAs/GaAs oraz InAs/InP w wytworzonych
strukturach ~ fotonicznych, zaré6wno w sposob niedeterministyczny jak 1
deterministyczny, emitujagce w zakresie drugiego 1 trzeciego okna transmisji
$wiattowodow krzemionkowych.
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2. Podstawy teoretyczne

Rozdziat ten prezentuje podstawy fizyki potprzewodnikowych kropek kwantowych.
W szczegbdlno$ci omawiane sg podstawowe mozliwosci inzynierii strukturalnej i
materiatowej, ktore przektadaja si¢ na dostosowanie zakresu widmowego do
konkretnych aplikacji. Opisane pokrodtce sg tez procesy generacji oraz rekombinacji
no$nikéw w obrazie ekscytonowym, oraz spodziewane zalezno$ci intensywnos$ci
fotolumienscencji ekscytonu, biekscytonu i trionu od szybkos$ci generacji nosnikow
poprzez kontrole szybko$ci generacji, czyli gestosci mocy przy pobudzaniu
optycznym. Wreszcie, zdefiniowane sg rowniez wspolczynnik ekstrakcji emisji oraz
funkcja korelacji drugiego rzgdu wraz z opisem jej zwigzku z czysto$cig emisji
jednofotonowe;.

2.1. Struktury fotoniczne

Struktury fotoniczne to obiekty, w ktorych dzigki zmianom wspodtczynnika zatamania
mozna kontrolowaé propagacje $wiatla (kierunek ruchu fotondéw), albo wrecz
pulapkowa¢ fotony w co najmniej jednym wymiarze, w sposob analogiczny do tego,
jak w strukturach potprzewodnikowych kontroluje si¢ ruch elektronow. W analogii do
krysztatow atomowych, periodyczna zmiana wspotczynnika zatamania moze
prowadzi¢ do powstawania tzw. przerw fotonicznych (ang. photonic band gaps), tzn.
dla pewnego zakresu energii fotonow (dtugosci fali) Swiatto nie moze si¢ rozchodzi¢
w danym kierunku. Najprostszym przypadkiem jest jednowymiarowy krysztat
fotoniczny w postaci jednowymiarowego zwierciadta Bragga, ktore w praktyce
wykorzystuje si¢ na przyklad do tworzenia wnegk rezonansowych w wielu réznych
zastosowaniach, np. laserach z emisjg pionowg VCSEL (ang. Vertical Cavity Surface
Emitting Laser) albo mikro-kolumnach z kropkami kwantowymi do eksperymentow z
dziedziny elektrodynamiki kwantowej w ciele stalym (patrz przyktad mikro-
rezonatora kolumnowego utworzonego pomi¢dzy dwoma zwierciadtami DBR na Rys.
2.1(a) [24]. Innym przykladem struktury fotonicznej jest koncentryczny rezonator
Bragga, tzw. rezonator CBG (ang. Circular Bragg Grating), w ktérym nastepuje
ograniczenie fotoniczne w plaszczyznie przez co formuje si¢ wneka rezonansowa w
centrum takiej struktury - Rys. 2.1(b) [25].
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Rys. 2.1 — (a) Przekroj SEM mikro-kolumny, ktorg wycieto za pomocq wigzki jonow w celu wizualizacji struktury
warstwy DBR oraz wnek [24] (Za pozwoleniem 1OP Publishing). (b) Obraz SEM wneki CBG wytrawionej w InP
na SiO:z (za pracq [25] na podstawie licencji Creative Commons Attribution 4.0 International License )

W strukturach fotonicznych jednym ze zjawisk zwigzanych z oddziatywaniem §wiatta
1 materii na gruncie mechaniki kwantowej jest efekt Purcella [26], [27], ktory polega
na zmianie szybko$ci emisji spontanicznej emitera (np. ekscytonu w kropce
kwantowej) umieszczonego w strukturze fotonicznej na skutek rezonansu z modem
fali elektromagnetycznej wneki rezonansowej. Efekt Purcella mozna zdefiniowac tez
jako zmiang szybkos$ci przejscia optycznego (prawdopodobienstwa rekombinacji) na
skutek zwigkszenia lub zmniejszenia gestosci moddw optycznych we wnece optycznej
w stosunku do przypadku bez rezonatora. Korzystajac ze ztotej reguty Fermiego dla
przej$¢ dipolowych oraz przy zalozeniu, ze ggsto§¢ modow optycznych w strukturze
fotonicznej z tréjwymiarowym ograniczeniem przestrzennym mozna opisa¢ funkcja
Lorentza, wyrazenie na wspotczynnik Purcella mozna zapisa¢ jako:

- 532
oL (E(TA)~#> 1
P— + — Tcav = N 2
F0 |Emax||.u| 14+ 4Q (/1/1 _ 1) (2.1)
cav

gdzie I, 1 [ to odpowiednio szybko$¢ rekombinacji we wngce 1 w materiale litym, a
Feav to wspoOlczynnik Purcella w rezonansie spektralnym 1 przestrzennym. Czlon

S s\ 2
(%) opisuje niedopasowanie przestrzenne dipola fi wzgledem rozktadu pola
max

elektrycznego fali elektromagnetycznej, gdzie E (1) to natezenia pola elektrycznego

w miejscu polozenia dipola, a Emax, to maksymalne natezenie pola. Drugi czton

2
zawierajacy wyrazenie 4Q ( A 1) opisuje niedopasowanie spektralne przejscia

lcav

optycznego emitera wzgledem energii modu optycznego w strukturze fotonicznej,
gdzie A to dlugo$¢ emitowanej fali elektromagnetycznej, a A4, to dlugos$¢ fali
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odpowiadajgca modowi optycznemu wneki, z kolei Q to wspotczynnik dobroci wneki.
Wspotczynnik Purcella Fp przybiera szczegdlng posta¢ w warunkach rezonansu
spektralnego 1 dla potozenia emitera doktadnie w maksimum rozktadu pola:

Fp = Fqp =

3 (lcau)B Q

am2\n )V 2.2)

gdzie n to wspdlczynnik zalamania materiatlu wneki, a V objetos¢ modu optycznego.
Wynika stad, ze po stronie wlasnos$ci rezonatora, wspotczynnikiem Purcella mozna
sterowa¢ modyfikujac stosunek Q/V [28], [29].

Jedng z najprostszych, tréjwymiarowych struktur fotonicznych sg tzw. mezy?!, czyli
proste geometrycznie struktury o charakterze wielomodowego rezonatora, ktorych
pierwotnym zadaniem jest ograniczenie ilosci badanych emiterow w obrebie obszaru
pobudzania, ale dla odpowiedniej ich geometrii i kontrastu wspdlczynnikow
zatamania mogg one takze wptywac na kierunkowos$¢ emisji i na szybkos¢ procesow
rekombinacji promienistej (poprzez efekt Purcella). Wspotczynnik dobroci w takim
przypadku jest zwykle niski, wiec wptyw efektu Purcella jest przewaznie mniej
znaczacy. Gdy ksztatt mikrostruktury jest wlasciwie zaprojektowany, to przektada si¢
na popraw¢ kolekcji emisji z takiego obiektu w szerokim zakresie spektralnym. Do
najprostszych mez naleza mikrostruktury o ksztalcie cylindra, prostopadtoscianu lub
poltsfery (czesto nazywane mikrosoczewka), co dzigki refrakcji na granicy
poOlprzewodnik/proznia pozwala uzyskiwa¢ wysokie wspotczynniki ekstrakcji emisji
(patrz rozdziat 2.4 gdzie jest on zdefiniowany). W polaczeniu ze zwierciadtem od
strony podtoza (np. metalicznym lub w postaci DBR) pozwala to uzyska¢ wydajnosci
ekstrakcji nawet powyzej 80% [30]. Charakterystyka mezy jako struktury znajduje si¢
w Rozdz. 7.2.2.

2.2. Kropki kwantowe

Potprzewodnikowe kropki kwantowe powstale w wyniku wzrostu w procesach
epitaksjalnych, sa to najczesciej obiekty o charakterystycznych wymiarach rzedu
kilkudziesigciu nanometrow w plaszczyznie 1 kilku nanometréw wysokosci,
wytworzone z materialu 0 mniejszej przerwie wzbronionej (E;) w otoczeniu innego
materialu bariery o wigkszej przerwie. Przektada si¢ to na ograniczenie przestrzenne
no$nikow tadunku w trzech wymiarach i1 dyskretne widmo dostepnych stanow
energetycznych, w analogii do powlok elektronowych w atomach. Kropki podczas

1'W jezyku polskim nie istnieje bezposrednie thumaczenie z jezyka angielskiego stowa ,,mesa”
uzywana bardzo czgsto jako ogodlna nazwa mikrostruktur wytworzonych na powierzchni probki
poiprzewodnikowej (niezaleznie od ich fotonicznego przeznaczenia). Mimo tego na potrzeby tej
rozprawy autor postugiwac si¢ bedzie czasem spolszczong wersja tego stowa ,,meza”, cho¢ jest to
okreslenie zargonowe.
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wzrostu typu Stranski-Krastanow [31] moga powstawaé¢ w sposob tak zwanej
samoorganizacji, polegajacy na formowaniu si¢ trojwymiarowych wysp na
dwuwymiarowej warstwie zwilzajacej. Na skutek naprezen wynikajacych z rdznicy
stalych sieciowych materialu osadzanego 1 podloza, obnizenie energii
powierzchniowej uktadu zachodzi poprzez grupowanie si¢ atoméw w formie wysp.
Kropki kwantowe tego typu oparte na poélprzewodnikach z grupy III-V znajduja
zastosowanie w nowoczesnej optoelektronice, np. w laserach lub fotodetektorach [32],
[33] dzigki mozliwosci dostosowania ich wlasciwosci optycznych w szerokim
zakresie. Przykladowy obraz z mikroskopii elektronowej TEM (ang. Transmssion
Electron Microscope) kropek kwantowych InAs/InP oraz InAs/GaAs w przekroju jest
przedstawiony na Rys. 2.2. Cechg charakterystyczng jest geometria przypominajaca
ptaski dysk lub soczewke sferyczng. Na obrazie TEM widaé tez warstwe zwilzajaca,
na ktorej uformowaty sie kropki.

b)

Rys. 2.2 — (a) Obraz elektronowy TEM kropki kwantowej InAs/InP z wierzchnig warstwq nad kropkami 15nm
[34] (Za pozwoleniem IOP Publishing). (b) Obraz TEM przedstawiajgcy kropke kwantowg InAs/GaAs w ksztalcie
soczewki o wysokosci (za pozwoleniem 1OP Publishing) 4 nm i podstawie 20 nm [35]

Zmiana szeroko$ci przerwy energetycznej w litym materiale poiprzewodnikowym w
zaleznos$ci od sktadu dla stopu dwoch lub wiecej sktadnikow, np. InAs oraz GaAs, jest
pierwszym ze sposobOw na przestrajanie dtugosci fali emisji kropki kwantowe;.
Zalezno$¢ ta w funkcji stalej sieciowej dla stopow InGaAs oraz InAsP jest
przedstawiona na diagramie na Rys. 2.3(a). Nalezy podkresli¢, ze chociaz zakres
przestrajania sigga nawet 1 eV, to nie przeklada si¢ on bezposrednio na mozliwosci
przestrajania energii przejs¢ optycznych w kropkach kwantowych. Na skutek wptywu
naprezen oraz kwantowego efektu rozmiarowego, energia podstawowego przejscia
optycznego w kropkach InAs/GaAs wynosi typowo okoto 1,25 - 1,3 eV (~1000 - 950
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nm) w temperaturze pokojowej. Natomiast dla InAs na podtozu z InP z uwagi na
mniejsze naprezenia (mniejsza roznica statych sieciowych) przypada ona w przedziale
0,6 - 1,0 eV (~2000 - 1250 nm) w zaleznosci od rozmiaru nanostruktur - Rys. 2.3(b)
[36]. Z tego wynika, ze uklady z kropkami kwantowymi InAs/InP sg naturalnym
kandydatem do zastosowan w zakresie drugiego 1 trzeciego okna
telekomunikacyjnego. Takie uklady sg jednak przewaznie bardziej niejednorodne i
zwykle charakteryzujg si¢ wyzsza gestoscig powierzchniowa w porownaniu do kropek
na GaAs. Dlatego tez alternatywnym rozwigzaniem jest dostosowanie uktadu na GaAs
do pracy w podczerwieni telekomunikacyjnej. W tym przypadku wykorzystuje si¢
roézne podejscia, jak np. warstwy redukujgce naprgzenia nad lub pod warstwa kropek
kwantowych, co przektada si¢ na obnizenie energii stanu podstawowego ponizej 1 eV
[37], [38]. Jednak takie podej$cie wptywa tez na morfologi¢ kropek i nie jest neutralne
z punktu widzenia niejednorodnosci i jakos$ci strukturalne;.

a) 20 : : b) energia (eV)
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Rys. 2.3 (a) Przerwa wzbroniona w eV w zaleznosci od statej sieciowej dla InGaAs oraz InAsP w temperaturze
300K. (b) Widma fotolumienscencji dla roznych probek kresek kwantowych réznigcych sie sktadem (i
rozmiarami), co przektada sie na zmiang zakresu emisji [36] (Za zgodg AIP Publishing).

Do zastosowan w technologiach kwantowych, gdzie elementem czynnym jest
przewaznie pojedyncza kropka kwantowa, niezbgdna jest dodatkowo optymalizacja
procesu wzrostu celem uzyskania niskiej gestosci powierzchniowej, co mozna uzyskac
np. poprzez sterowanie iloscig osadzanego materiatu, lub temperaturg albo szybkos$cia
osadzania, co wptywa na dyfuzje powierzchniowg atomow [39], [40]. Rys. 2.4
przedstawia przyktadowe obrazy z mikroskopu sit atomowych (ang. AFM — Atomic
Force Microscope) dla probek z kropkami kwantowymi InGaAs/GaAs o roznej
gestosci.

Aby moc wykonywaé eksperymenty w sposéb powtarzalny na tych samych
wybranych kropkach kwantowych, konieczna jest strukturyzacja powierzchni probki
(np. poprzez wytworzenie wspomnianych wyzej mez). Jej najbardziej zaawansowang
formg jest wywarzanie mikrostruktur na powierzchni w sposob deterministyczny
celem wykorzystania doktadnie jednej kropki, o wybranych, wymaganych w danym
zastosowaniu wlasnosciach (np. dlugosci fali 1 intensywno$ci emisji). Dokona¢ mozna
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tego np. poprzez pozycjonowanie kropek w potozeniach wyznaczonych, np. przez
siatke wytrawionych w podtozu otworow [41], albo przez odnalezienie w catym
niejednorodnym zbiorze kropek o wymaganych wlasnos$ciach i usuniecie zbednego
materiatu (tak wytwarza si¢ tez deterministyczne struktury fotoniczne wokot
wybranych kropek) [42]. W tym drugim podej$ciu konieczne jest stosowanie struktur
o niskiej gestosci powierzchniowej (najlepiej znaczaco ponizej 10%/cm? czyli ponizej
10 kropek na mikrometr kwadratowy) [43], [44].

E
c
=4
o

Rys. 2.4 - Obrazy AFM przedstawiajqcy rozktad kropek kwantowych z InGaAs/GaAs na powierzchni, tj. przed ich
pokryciem; (a) gestosé 4-10° cm™; (b) < 10° cm™ [45] (Za pozwoleniem Springer Nature BV).

2.3. Kinetyka prze

kwantowych

W kropkach kwantowych, ze wzgledu na ograniczenie przestrzenne w trzech
wymiarach, putapkowane sg zardwno elektrony jak i dziury, gdy minimum potencjatu
w kropce wystepuje w pasmie przewodnictwa i walencyjnym (tzw. struktury typu
pierwszego). Woéwczas nosniki oddziatujg ze sobg elektrostatycznie w niewielkiej
objetosci, co ma istotne konsekwencje dla wilasnosci przej$¢ optycznych. Taka
pojedyncza, skorelowana kulombowsko para elektron-dziura nazywana jest umownie
ekscytonem. Na schemacie struktury pasmowej na Rys. 2.5 oznaczono symbolicznie

$¢ ekscytonowych w kropkach

ekscyton wraz z dyskretnymi, jednoczastkowymi stanami energetycznymi dla
elektronow 1 dziur. Ekscytony moga by¢ generowane poprzez wzbudzenie optyczne
no$nikdéw za pomocg o$wietlenia promieniowaniem (np. laserowym) o stosownej
energii fotonow. Jesli ta energia jest istotnie wyzsza niz energia ekscytonu (np. wyzsza
niz przerwa energetyczna materialu bariery) to moéwimy o pobudzaniu
nierezonansowym. Takie pobudzenie generuje elektrony 1 dziury o wysokiej energii w
pasmach przewodnictwa i walencyjnym, ktore nastgpnie pod wptywem oddziatywania
z fononami lub innymi no$nikami termalizuja do krawedzi pasm (rownoczes$nie
dyfundujac w przestrzeni rzeczywistej). Nosniki w bliskim sgsiedztwie kropki
kwantowej termalizujg dalej do najnizszego poziomu energii w kropce. Uformowany
ekscyton moze anihilowa¢ w procesie rekombinacji promienistej wraz z emisja fotonu.
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Taki przebieg proceséw przy pobudzaniu optycznym nazywany jest fotoluminescencja
(wzbudzang nierezonansowo).

pasmo przewodnictwa
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Rys. 2.5 - Schemat studni potencjatu w kropce kwantowej dla pasma przewodnictwa i pasma walencyjnego. W
odpowiednich pasmach schematycznie zaznaczono poziomy energetyczne elektronow i dziur, oraz podstawowe
procesy jak pompowanie ukladu i rekombinacja ekscytonu z emisjq fotonu.

Ze wzgledu na naprezenia w samoorganizujacych si¢ kropkach kwantowych 1 w
polaczeniu z efektem rozmiarowym, stany dziur ci¢zkich 1 lekkich sg odseparowane
od siebie energetycznie przewaznie o co najmniej kilkadziesigt meV (w najprostszym
obrazie nie uwzgledniajgcym mieszania stanow walencyjnych) [46]. Stanem
podstawowym jest wtedy stan cig¢zko-dziurowy, ktory daje dominujacy wkiad
walencyjny do stanu podstawowego ekscytonu. W takim przypadku wyr6zni¢ mozna
cztery mozliwe konfiguracje spinowe o rzutach momentu pedu S, = |+ 1/2) dla
elektronu i J,, = | £ 3/2) dla dziury ciezkiej. To za$ przektada si¢ na nominalnie
czterokrotnie zdegenerowany stan ekscytonu o rzutach momentu pedu M= | + 1) i M
= | &+ 2). Stany ekscytonu | + 1) mogg oddziatywaé ze $wiattem (fotonem) i dlatego
nazywane sg jasnymi, za$ stany | + 2) ktore nie sprzg¢gaja si¢ ze Swiattem, sg stanami
ciemnymi ekscytonu.

Dodatkowo, ze wzgledu na spin no$nikéw 1 zwigzane z nim oddziatywanie wymiany
pomiedzy elektronem 1 dziurg, ktérego Hamiltonian w ogodlnej postaci mozna zapisac
jako:

}[exchange = - Z (aijh,i'se,i + bi]f?,ise,i (2.3)

i=x,y,z
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Powoduje ono czg¢sciowe zniesienie degeneracji spinowej standw ekscytonu — stany
jasne 1 ciemne odszczepiajg si¢ energetycznie i rozszczepieniu ulegaja tez stany
ciemne [47], [48]. Wspdlczynniki a 1 b to stale opisujace sprzgzenie spinowe. Gdy
wystepuje asymetria potencjatu wigzacego nos$niki w ptaszczyznie kropki kwantowe;j,
wtedy oddzialtywanie wymiany znosi rowniez degeneracje standw jasnych, a nowe
stany wilasne sg kombinacja liniowg stanéw czystych. Ztamanie symetrii potencjatu
wigzacego moze nastgpowac na skutek: 1) anizotropii naprezen w ukladzie, ii)
asymetrii ksztattu kropki, lub iii) niejednorodnosci przestrzennej sktadu chemicznego.
Roéznica energetyczna migdzy stanami jasnymi ekscytonu nazywana jest
rozszczepieniem struktury subtelnej (FSS —ang. Fine Structure Splitting), zwanym tez
rozszczepieniem anizotropowym (gdyz w pewnym sensie jest miarg anizotropii
potencjatu w plaszczyznie prostopadiej do kierunku wzrostu). Schemat energetyczny
standw ekscytonowych w kropce jest pokazany na Rys. 2.6. Zaznaczono tam tez stan
biekscytonu (co odpowiada obsadzeniu kropki dwoma ekscytonami), ktéry na skutek
zakazu Pauliego w stanie podstawowym jest stanem singletowym (dwie pary
elektronow 1 dziur o przeciwnych spinach). Strzatki pionowe na rysunku obrazuja
mozliwe przejécia optyczne, ktore na skutek mieszanej natury standw ekscytonu daja
fotony spolaryzowane liniowo (oznaczone jako 7, i7,,), gdzie X iy oznaczajg kierunki
w plaszczyznie zwigzane z anizotropig potencjatu wigzacego. Warto w tym miejscu
zwroci¢ uwage, ze z powodu rozszczepienia standw jasnych ekscytonu, ktére sg
stanami koncowymi przy rekombinacji ze stanu biekscytonu, te przejscia optyczne
beda réwniez rozszczepione o warto$¢ FSS.

XX r— ——————
] Ty T,
—=([+ 1)+ |=1))
I- Y re—— £])
—=([+1)=|=1)
V2 T
X L‘+2 +|72 — - = e = Tttt = = = = — =
\IE( ) )' T[y R o —— — — — -
I
3‘“2)_'_2)’ ciemne ekscytony
0 Y Y
anizotropia w symetria
plaszczyznie cylindryczna

Rys. 2.6 - Diagram energetyczny obrazu poziomow ekscytonow w kropce kwantowej. Ekscyton oznaczono jako X,
biekscyton jako XX. Pionowe strzatki oznaczajq mozliwe przejscia optyczne o roznej polaryzacji liniowej.
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Stany jednoczastkowe roéznych pasm walencyjnych, a nawet walencyjnych 1
przewodnictwa, ulegaja wzajemnemu mieszaniu, co wplywa na charakter stanow
ekscytonowych. Proces ten mozna opisa¢ za pomocg elementow pozadiagonalnych
hamiltonianu Kane’a w formalizmie modelu kp [49]. W zwigzku z tym, stany
walencyjne w kropkach kwantowych nie sg czysto cigzko-dziurowe, lecz zawieraja
istotng domieszk¢ standw pasma lekkich dziur (jest ona zwykle znacznie istotniejsza
niz standw pasma odszczepionego spinowo orbitalnie czy tym bardziej stanéw pasma
przewodnictwa). W konsekwencji, stany wtasne ekscytonu nie stanowig prostej
kombinacji stanéw podstawowych, lecz sg ich niejednorodng mieszaning, co prowadzi
do powstania eliptycznie spolaryzowanych stanow wilasnych. Mieszanie pasm ci¢zko-
1 lekko-dziurowych skutkuje zrdéznicowang intensywnoscia linii emisyjnych, ktore
odpowiadaja poszczegdlnym polaryzacjom liniowym.

W kropce kwantowej mozna tez sputapkowaé wigkszg liczbe nosnikow co prowadzi
do powstania bardziej zlozonych komplekséw tadunkowych, niekoniecznie
neutralnych elektrycznie. Najprostszym z nich jest tzw. trion lub ekscyton naladowany
(oznaczanym czgsto w skrocie jako CX —ang. charged exciton) sktadajacy si¢ z dwoch
elektronow 1 jednej dziury, lub dwoch dziur i jednego elektronu (negatywnie lub
pozytywnie naladowany ekscyton). Ze wzgledu na zerowy wktad spinowego momentu
pedu dla pary nos$nikéw jednego znaku (w stanie singletowym) oddzialywanie
wymiany elektron-dziura dla trionu nie wystepuje. Spektralnie oznacza to, ze linia
emisyjna zwigzana z rekombinacjg trionu, chociaz zwigzana z dwoma mozliwymi
Sciezkami rekombinacji poprzez dwa mozliwe stany spinowe pojedynczego nosnika
nie ulega rozszczepieniu. W skali calkowitej energii wspomnianych kompleksow
ekscytonowych (X, XX, CX) poziomy energetyczne oraz mozliwe przej$cia optyczne
zostaly schematycznie przedstawione na Rys. 2.7. Jak widaé, z uwagi na
oddzialywania kulombowskie migdzy nosnikami oraz wynikajacej z nich energii
wigzania (AExx, AEcx) otrzymujemy przej$cia optyczne generujace fotony o rdznej
energii, a wiegc widmo z pojedynczej kropki kwantowej najczesciej bedzie si¢ sktadato
z kilku linii spektralnych, zwykle oddalonych od siebie o kilka meV [50]. Nalezy
zaznaczy¢, ze omowiono tutaj tylko najbardziej podstawowe kompleksy ekscytonowe.
W rzeczywistym uktadzie, w zalezno$ci o szczegotow struktury pasmowej, warunkow
elektrostatycznych (stopnia natadowania uktadu) czy warunkéw pobudzania, linii
widmowych moze by¢ wiecej, zwigzanych z bardziej ztozonymi kompleksami (np.
wielokrotnie natadowanymi albo z udziatlem stanéw wzbudzonych).
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Rys. 2.7 — Stany energetyczne w kropce kwantowej dla ekscytonu, biekscytonu oraz trionu z uwzglednieniem
energii wigzania biekscytonu AExx oraz trionu AEcx. Oznaczenie ,,C” oznacza pozostawienie w kropce
pojedynczego nosnika (dziury lub elektronu) po rekombinacji ekscytonu natadowanego.

Linie emisyjne s3 odseparowane od siebie o energi¢ wigzania tak jak pokazano to
schematycznie na Rys. 2.8 dla trzech najprostszych kompleksow. Dodatkowo, w
cze$ci dolnej rysunku pokazano schematycznie jak spektralnie przejawia si¢
oddzialywanie wymiany: brak rozszczepienia dla trionu oraz naprzemienne
rozszczepienie liniowo spolaryzowanych przejs¢ my 1 7y, dla X 1 XX.

a CX

[= T

2

2 XX

2

7

< X

&

: A
energia
. [V\ 7, 7,/ |\ T

XX X

Rys. 2.8 — Schemat fotoluminescencji w funkcji energii dla podstawowych kompleksow ekscytonowych wraz z

pokazaniem struktury subtelnej ekscytonu i symetrii liniowych polaryzacji przejs¢ m, i m,,.
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Intensywnos¢ emisji z kompleksoéw ekscytonowych w kropce kwantowej w zaleznosci
od gestosci mocy pobudzania (lub szybkosci generacji nosnikéw/ekscytonow) mozna
modelowa¢ za pomocg ukladu rownan rézniczkowych (kinetycznych)
wyprowadzonych z analizy zmian prawdopodobienstwa obsadzenia stanow kropki,
uwzgledniajac  takze rozne prawdopodobienstwo (szybko$¢) rekombinacji
promienistej. Najprostsza wersja tego modelu (bez trionu) uwzglednia trzy poziomy
(0 — stan podstawowy uktadu, X oraz XX) zwigzane ze sobg szybko$ciami przej$é
(dwie rekombinacje oraz dwie generacje) jak na Rys. 2.9.

XX -
Dax/Txx 9Px

X A
Px/Tx gPo

() ———

Rys. 2.9 — Poziomy energetyczne dla stanu podstawowego, ekscytonu i biekscytonu wraz z zaznaczonymi
przejsciami, ktore sq charakteryzowane poprzez szybkos¢ generacji nosnikow miedzy stanami (zielone strzatki)
oraz szybkos¢ rekombinacji (zotte strzatki)

Szybkos¢ generacji nosnikow w uktadzie oznaczona jest przez g. Symbole py, px, Pxx
oznaczaja prawdopodobienstwo obsadzenia danego stanu w chwili t, a 7y, Tyx
oznacza czas zycia stanu wzbudzonego, ktory definiowany jest z uwzglednieniem
ztotej reguty Fermiego. Przy czym stosunek promienistego czasu zycia ekscytonu do
biekscytonu :X—XX zalezy od rezimu ograniczenia przestrzennego w obrebie kropki

kwantowej. W zakresie tzw. silnego wigzania stosunek czasow zycia jest w
przyblizeniu :—X = 2 (co znajduje tez potwierdzenie w danych doswiadczalnych). W
XX

najprostszym obrazie mozna to ttumaczy¢ dwukrotnie wigksza liczbg mozliwosci
rekombinacji dla XX (dwa ekscytony), co zwigksza prawdopodobienstwo
rekombinacji w stosunku do pojedynczego ekscytonu i dzigki temu dwukrotnie
zmniejsza czas zycia biekscytonu. Rzeczywisty obraz jest znacznie bardziej ztoZzony z
powodu z powodu rozszczepienia stanow ekscytonu i wewnetrznej kinetyki relaksacji
pomiedzy nimi, zwigzanej tez z obrotem spinu [51], [52]. Ostatecznie, w zaleznosci
od ograniczenia przestrzennego 1 kinetyki tej wewnetrznej relaksacji stosunek czaséw

. . T . . o 4, . .
zycia — moze zmieniaé si¢ w przedziale od 1 do 4.
Txx
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W modelu tréjpoziomowym, zmiany obsadzenia danego stanu w czasie zapisa¢ mozna
w formie nastepujacego uktadu réwnan:

dpx Pxx DPx
_ PXX X _ , 2.4
it gpo + P gpx (2.4)
dpxx Pxx
= - =2 2.5
ar - 9Px T (2.5)
dpo Dx
T gpo + —_ (2.6)

gdzie podane sa skladowe zwigkszajace oraz zmniejszajace prawdopodobienstwa
wybranych przej$¢ optycznych zgodnie ze schematem na Rys. 2.9 (i przy domys$lnym
zatozeniu braku innych standéw w ukladzie, oraz zaniedbaniu proceséw
dwufotonowych). W celu rozwiazania powyzszego uktadu rownan nalezy zalozy¢, ze
uktad jest w stanie ustalonym. Wprowadzenie warunkow stacjonarnych jest mozliwe,
gdy uktad jest pobudzany laserem w sposob ciagly ze stalag w czasie okreslong moca
(szybkoscig generacji). Stan rownowagi dynamicznej zostaje osiagniety, gdyz
rekombinujace ekscytony sg rownowazone z tymi, ktore sg generowane, co sprawia,
ze po usrednieniu w czasie ilo§¢ utworzonych kompleksow ekscytonowych w uktadzie
jest stata w jednostce czasu. Co wigcej, w catym uktadzie suma prawdopodobienstw
obsadzenia standw powinna wynosi¢ 1, czyli:

1= po+ px+ Pxx (2.7

Rozwigzaniem powyzszych roéwnan s3 wyrazenia na p,, Px, Pxx, CO pozwala
wyznaczy¢ wyrazenia na intensywno$¢ fotoluminescencji dla ekscytonu Iy 1
biekscytonu Iyy zadane jako:

Px g
Iy x — =
Ty T 1+ gTx + g3TxTxx 28)

Pxx _ g°Tx

= > (2.9)
Txx 1+ gty + 9°TxTxx

Iyy x
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Zaleznosci te narysowane w funkcji szybkosci generacji no$nikow w skali podwojnie
logarytmicznej pokazano na Rys. 2.10. Istotnym wnioskiem z tego ptyngcym, o
waznych konsekwencjach praktycznych zwigzanych 2z interpretacja danych
doswiadczalnych, jest fakt, ze dla matych szybkos$ci generacji, intensywno$¢ emisji ze
stanu ekscytonu ro$nie w przyblizeniu liniowo, a dla biekscytonu kwadratowo z moca
pobudzania. Powyzszy model moze by¢ dodatkowo rozbudowany uwzgledniajac
kolejne wyzsze poziomy energetyczne lub tez stany trionu. Powstanie wtedy bardziej
skomplikowany uktad réwnan rézniczkowych, ale dynamika prawdopodobienstwa
obsadzen dla odpowiednich stanow ekscytonowych i biekscytonowych w zakresie
matych warto$ci g (gestosci mocy pobudzania) bedzie zblizona do tej opisywanej w
modelu tréjpoziomowym. Z kolei intensywno$¢ fotoluminescencji dla trionu moze
ro6zni¢ si¢ do tej reprezentowanej przez neutralny ekscyton nawet dla matych mocy,
mimo podobnego czasu zycia [53].

T L N R R | T LI N

1

intensywnos¢ fotoluminescencji

moc pobudzania

Rys. 2.10 - Zaleznos¢ intensywnosci fotoluminescencji od mocy pobudzania na wykresie podwojnie
logarytmicznym. Czarna linia przerywana to zaleznos¢ liniowa. Zielona linia ciggta to ekscyton X. Czerwona
linia przerywana to zaleznos¢ kwadratowa. Fioletowa ciggta to biekscyton XX.

2.4. Wydajnos¢ ekstrakcji emisji z kropki kwantowej

Wydajnos¢ ekstrakcji n (czgsto nazywana wydajnoscig kolekcji fotonéw) z kropki
kwantowej okresla stosunek ilo$ci fotondow wyprowadzonych z mikrostruktury w
kierunku detektora w kat brylowy zbierajacego uktadu optycznego (przyjmujac
pierwsza soczewke lub obiektyw jako idealnie kolimujacy uktad optyczny, ktéry
prowadzi wigzke na detektor) do catkowitej ilosci fotonow generowanych z kropki
kwantowej. W kolejnych rozdziatach bedzie omawiane wyznaczanie 1 numerycznie
oraz dos$wiadczalnie dla wybranych przypadkéw badanych w tej pracy. W przypadku
obliczen w zasadzie wystarczy skorzysta¢é z powyzszej definicji, natomiast w
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przypadku wyznaczania 1 doswiadczalnie, nalezy wyeliminowa¢ charakterystyke
uktadu do$wiadczalnego, przede wszystkim okreslajac wydajno$¢ uktadu nyx144, N2
co sklada si¢ iloczyn transmisji przez kolejne elementy wilacznie z wydajnoscia
kwantowg detektora. W efekcie doswiadczalnie okresla si¢ 1,144 Z Wykorzystaniem
lasera impulsowego o zadanej repetycji (fiqser) 1 dlugosci fali odpowiadajacej
zakresowi emisji, oraz przy zalozeniu, ze kazdy impuls generuje w kropce kwantowe;j
badany kompleks ekscytonowy, gdzie korzystamy z wyrazenia:

cps

Naosw = (2.10)

Nuktadflaser
gdzie cps oznacza ilo$¢ zliczen na sekunde na detektorze (ang. counts per second) dla
wybranej linii spektralne;.

W kontekscie struktur fotonicznych, wspdtczynnik ten posrednio wyraza tez zdolno$¢
do ukierunkowania luminescencji w kierunku uktadu detekcji. Rozr6zni¢ mozna dwa
podstawowe typu struktur fotonicznych ze wzgledu na szeroko$¢ widmowa pasma
wysokiej wydajnosci ekstrakcji:

e Struktury o waskim zakresie wydajnosci 7, ktére posiadaja wneke
rezonansowg o wysokim wspotczynnik dobroci Q (np. mikro-kolumna z wneka
pomiedzy zwierciadtami DBR, defekt w krysztale fotonicznym)

e Struktury o szerszym zakresie wydajnosci 7, ktére nie posiadaja wneki albo
powstata wnegka ma bardzo niska dobro¢ (np. mikrosoczewki sferyczne albo
cylindryczne, zwane tez mezami).

Warto podkresli¢, ze struktura tzw. kotowej siatki Bragga CBG laczy w sobie
powyzsze cechy, tzn. posiada szersze niz inne rezonatory pasmo wysokiej wydajnosci
ekstrakcji wraz ze wzmocnieniem odpowiadajacym podstawowemu modowi wneki,
utworzonej przez koncentryczny rezonator Bragga (patrz Rozdz. 8.5).

Wspotczynnik wydajnosci ekstrakcji w praktyce jest takze ograniczony z uwagi na
skonczong wewngtrzng wydajno$¢ kwantowg 7o, ktora moze sigga¢ 80-90% [54].
Oznacza to, ze w ukladzie zawsze beda straty energii na skutek procesow
niepromienistych. Dla materialdéw o wysokiej jakosci strukturalnej czgsto zaktada sig,
ze parametr ten jest bliski jednosci (100% wewnetrznej wydajnosci kwantowej), i
zaniedbuje jego wptyw przy wyznaczaniu ekstrakcji emis;ji.

2.5. Czystos¢ emisji jednofotonowej

Prawdopodobienstwo wyemitowania doktadnie jednego fotonu po wzbudzeniu
impulsem optycznym lub elektrycznym, czgsto jest potocznie nazywane ,,czystoscig”
emisji jednofotonowej zrodta. Zrédto emitujace wigcej niz jeden foton naturalnie nie
jest idealnym zrédtem jednofotonowym. W takim przypadku zrodlo nie moze zostac
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zakwalifikowane jako w pelni bezpieczne pod katem transferu informacji kwantowe;,
1 w praktyce, w zaleznosci od zastosowania, optymalizuje si¢ zrédlto celem
minimalizacji prawdopodobienstwa procesow wielofotonowych.

Funkcja korelacji drugiego rzedu oznaczana jako g(z) (1) jest w optyce kwantowej
wykorzystywana do analizy statystycznych wlasciwosci strumienia fotonow.
Dostarcza informacji o czasowych korelacjach miedzy fotonami w polu swietlnym i
jest wykorzystywana do rozrozniania rdznych rodzajéow stanow pola fotonow, takich
jak pole termiczne, koherentne 1 nieklasyczne, ktorych rozktady prawdopodobienstwa
oraz ich wektory stanu (w przypadku stanu termicznego wyrazone w formalizmie
macierzy gestosci) zapisane w notacji Diraca sg przedstawione w Tab. 2.1 na
podstawie dwoch parametréw, sredniej liczby fotondw (n) oraz liczby fotondéw n [55].

Stan termiczny Stan koherentny Stan n-fotonowy
(n)" ny"
P(n) = T+ ) P(n) = e‘<")¥ P(n) = 6pm
co (n)n _w co an
- 2 -
D ATemE el e ) = )
n=0 n=0

Tab. 2.1 — Poszczegolne stany pola fotonow oraz ich funkcje rozkladu prawdopodobienstwa w zaleznosci od
liczby fotonow n oraz Sredniej liczby fotonow w uktadzie (n). Dla stanu koherentnego a jest wartosciag wilasna
operatora anihilacji.

Ponizej przedstawiono rdznice wynikajace z charakteru zrodta, wyrdzniajac zrodia
termiczne (klasyczne $wiatto), koherentne (laserowe), oraz kwantowe (fotonowe). Z
tego wzgledu dla warto$ci $redniej liczby fotonéw w uktadzie: (n) = 1 oraz (n) = 10,
zostaty przedstawione rozktady funkcji P(n, (n)) w funkcji liczby fotonéw w uktadzie
- Rys. 2.11 - Rys. 2.16.
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stan termiczny P(n, (n)=1)
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Rys. 2.11 — Dystrybucja prawdopodobienstwa dla stanu termicznego w zaleznosci od liczby fotonow dla Sredniej
liczby fotonow (n)=1.

stan termiczny P(n, (n)=10)
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Rys. 2.12 - Dystrybucja prawdopodobienstwa dla stanu termicznego w zaleznosci od liczby fotonow dla sredniej
liczby fotonow (n)=10.
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stan koherentny P(n, (n)=1)
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Rys. 2.13 - Dystrybucja prawdopodobienstwa dla stanu koherentnego w zaleznosci od liczby fotonow dla sredniej
liczby fotonow (n)=1.

stan koherentny P(n, (n)=10)
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Rys. 2.14 - Dystrybucja prawdopodobienstwa dla stanu koherentnego w zaleznosci od liczby fotonow dla sredniej
liczby fotonow (n)=10.
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stan n-fotonowy P(n, (n)=1)
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Rys. 2.15 - Dystrybucja prawdopodobienstwa dla stanu n-fotonowego w zaleznosci od liczby fotonow dla Sredniej
liczby fotonow (n)=1.

stan n-fotonowy P(n, (n)=10)

0,8

0,6

P(n)

0,4

0,2

1 4 7 10 13 16 19 22 25 28 31
liczba fotondw n

Rys. 2.16 - Dystrybucja prawdopodobienstwa dla stanu n-fotonowego w zaleznosci od liczby fotonow dla sredniej
liczby fotonow (n)=10.

Funkcje g (1) w sposob ogdlny wyraza formuta zdefiniowana jako:

(Wla®(t)a'(t)alt)alt) )
(Wlat(t)at)[PXlat(t)a(t)|P)’

9Py, t,) = @.11)
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gdzie |y) to wektor stanu (dla ré6znego rodzaju pola przyjmuje rézne formy (patrz
Tab.2.1), a a'- operator kreacji, a — operator anihilacji, ktére dziataja na stan [y) w
czasach t; 1 t,,apo wprowadzeniu opdznienia czasowego T = t, — t;

(at(®)a’(t + Da(t + 1)a(t))
(at(®)a(t))?

g(z) (1) = (2.12)

W tym opisie, dla zerowego opo6znienia, funkcja korelacji drugiego rz¢du dla stanu n-
fotonowego |n) przybiera forme

(n|atataa|n)

gP(=0)= (2.13)

(n]ata|n)?

Korzystajac z reguty komutacji [a, a’] = 1 oraz z definicji operatora liczby fotonow
i = a'a i zaleznosci A = n|n) po przeksztalceniu otrzymujemy wyrazenie zalezne
od liczby fotonow

1
gPaE=0=1- -, (2.14)

gdzie n to liczba fotonow w uktadzie. Z powyzszego wzoru jawnie wynika, iz tylko
gdy mamy jeden foton to warto$¢ funkcji korelacji drugiego rzedu dla zerowego
opdznienia bedzie rownaé si¢ zeru. W przypadku dwoch fotondéw otrzymujemy
warto$¢ 0,5, a wigc w uproszczeniu mozna przyja¢, ze kazdy wynik pomiaru
9@ (t = 0) < 0,5 [56] wskazuje na kwantowy, jednofotonowy charakter zrodta, a co
najmniej wyklucza jego termiczny lub laserowy charakter, gdzie dla stanow
termicznych warto$¢ g@(r = 0) = 2. Natomiast dla stanéw koherentnych, jak
fotonow generowanych ze zrodet laserowych, lub przy dwoch niezaleznych
(nieskorelowanych) strumieniach fotonow, wartos¢ g(z) (t=0)=1. Rys. 2.17
przedstawia wykres funkcji g® () dla trzech wymienionch przypadkéw. Dla
idealnego zrodta pojedynczych fotonow g (tr = 0) = 0. W rzeczywistych uktadach
otrzymuje sie zawsze g® (t = 0) # 0, co $wiadcza o niezaniedbywalnym wkladzie
do badanej emisji procesoOw wielofotonowych, nieskorelowanego sygnatu, czgsto tla
pochodzacego z innych zrédet, co czyni zrodto nieidealnym w kontek$cie czystosci
jednofotonowej emisji. Jednak nie wyklucza to ich praktycznego zastosowania i w
zalezno$ci od danej aplikacji, dopuszczalne sa skonczone wartosci g (r = 0).
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Rys. 2.17 - Wykres funkcji korelacji drugiego rzedu opisujgca idealny trzy przypadki: (a) dla pola termicznego,
(b) pola koherentnego oraz (c) dla pola n-fotonowego [45].

Uklad eksperymentalny do pomiaru funkcji korelacji drugiego rzedu najczesciej
opiera si¢ na detekcji fotonow przy uzyciu interferometru Hanbury Brown-Twiss
(HBT). Podstawowe elementy ukladu HBT zawierajag w sobie dzielnik badanego
sygnatu, ktory rozdziela dwie rézne $ciezki optyczne, a nastgpnie kieruje je na osobne
detektory pojedynczych fotonow, np. SNSPD (ang. Superconducting Nanowire
Single-Photon Detector). Szczegoty nt. pomiaru tego znajduja si¢ w Rozdz. 6.
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3. Mikroskop dwuwiazkowy SEM/FIB

W tym rozdziale opisano podstawowe witasnosci oraz budowe i zasad¢ dziatania
mikroskopu dwu-wigzkowego SEM/FIB (SEM — Scanning Electron Microscopy / FIB
— Focused Ion Beam) oraz przyklady jego zastosowan. Nastgpnie omdwiono
podstawowe parametry skupionej wigzki jonéw ze wzgledu na ich wykorzystanie w
trakcie tworzenia struktur fotonicznych z kropkami kwantowymi.

3.1. Zastosowania mikroskopu SEM/FIB

W wielu dziedzinach nauki i przemystu zachodzi potrzeba zastosowania nowych
rozwigzan, ktore taczylyby w sobie mozliwosci obrazowania o wysokiej
rozdzielczos$ci, rzedu nanometrdéw, oraz obrobki materiatu. Takie mozliwosci oferuje
potaczenie mikroskopu SEM z kolumng FIB. Pierwszy mikroskop SEM zostat
zaprojektowany w roku 1935 [57], a pierwsze urzadzenie wykorzystujace kolumne
FIB w roku 1974 [58]. Pierwsze systemy wyposazone w dwie kolumny SEM 1 FIB
powstaty dopiero w latach 90 XX wieku [59], a ich pierwotne zastosowanie dotyczyto
analizy defektow w uktadach scalonych. Wiazka jondéw umozliwiala wtedy
przecinanie odpowiednich $ciezek w celu weryfikacji potaczen w ukladzie, a
skanujaca kolumna elektronowa dostarczala wysokiej rozdzielczosci obrazy SEM.

Wraz z uplywem lat technika skupionej wigzki jonow ewoluowala, a dzigki
gwattownemu rozwojowi technik programowania dzisiejsze mikroskopy shuza do
bardzo wielu skomplikowanych zadan, m. in do preparatyki tak zwanych lameli pod
katem dalszego obrazowania w mikroskopii TEM (ang. Transmission Electron
Microsopy). W preparatyce tej stosuje si¢ metode tzw. ,lift-out” w celu wybrania
fragmentu materiatu, a nastepnie pocienia si¢ go poprzez polerowanie wigzka jonow
nawet do grubosci ponizej 100 nm, co umozliwia pomiary typu transmisyjnego.
Metoda ta daje ogromng kontrole nad procesem dla operatora, poniewaz proces jest
powtarzalny oraz umozliwia wybranie miejsca wykonania lameli. Oprocz tego,
mikroskopy SEM/FIB taczac w sobie mozliwos$ci obrazowania i obrobki, stanowig
idealng technike do zaawansowanych badan materialowych réznego rodzaju powtok,
cienkich warstw, kompozytow albo heterostruktur pétprzewodnikowych. Mikroskop
moze by¢ wyposazony w detektor EDS (ang. Energy Dispersive Spectroscopy), dzieki
ktéremu mozliwa jest analiza skladu pierwiastkowego materiatu poprzez pomiar
energii wyemitowanych fotonow wzbudzonych w materiale pod wptywem wigzki
elektronow. Oprocz wykonywania i1 badania przekrojow poprzecznych probki, w
systemach dwuwigzkowych mozliwe jest przeprowadzenie procesu tak zwanej
rekonstrukcji 3D. Proces ten polega na wykonaniu serii przekrojow, obrazowaniu ich
powierzchni, a nastgpnie ztozenie wszystkich obrazéw za pomoca programu tworzac
model tr6jwymiarowy reprezentowany przez woksele. Najwazniejsze zalety
mikroskopu SEM/FIB to:
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e mozliwo$¢ wyboru miejsca badania i sprawne przechodzenie miedzy roznymi
miejscami na probce,

e bardzo duze powigkszenia SEM (nawet do 1 000 000 X)

e szybkos¢ i doktadnos¢ obrobki za pomoca skupionej wigzki jondw,

e wysoka kontrola procesu rozpylania FIB dzicki wpltywowi na wszystkie
mozliwe parametry wiazki jonow (np. energia, prad wiazki, plamka wigzki,
czas pobytu wigzki, itd.),

e mozliwo$¢ rozbudowywania systemu SEM/FIB o nowe detektory i urzgdzania
dajace dodatkowe funkcje.

Dlatego system dwuwigzkowy SEM/FIB jest wszechstronnym, nowoczesnym
narzg¢dziem do tak zwanego prototypowania, czyli wykonywania struktur w skali
pojedynczej lub mato seryjnej. Chociaz w kontekscie strukturyzacji powierzchni w
duzej skali FIB nigdy nie doréwna litografii elektronowej EBL (ang. Electronbeam
Lithography) potaczonej z ré6znymi metodami trawienia (np. DRIE — ang. deep-
reactive ion etching, WCE — ang. wet Chemical etching), to posiadanie takiego
narzedzia pozwalajacego na bezposredni i1 jednoetapowy proces w celu opracowania i
testowania nowych rodzajow struktur ma ogromny potencjal.

Do przykladowych mozliwosci zastosowania systemu dwuwigzkowego SEM/FIB
naleza m.in. obrobka przez rozpylanie materiatu (ang. sputtering) cho¢ powszechnie
uzywa si¢ frazy z jezyka angielskiego ion milling — jako obrébka wiazka jonéw (ang.
milling), depozycja materiatu (FIBID — ang. Focused lon Beam Ion Deposition),
implantacja jonéw oraz obrazowanie. Obrobka materiatu jest procesem, ktory polega
na ubytkowym usunigciu materiatu z powierzchni probki za pomoca
wysokoenergetycznych jondw. Ponadto w mikroskopach SEM/FIB mozliwe jest
wykorzystanie pliku wejsciowego (plik instrukcji oraz parametrow wigzki jonow
definiujacy krok po kroku proces rozpylania materiatu) do zaprogramowania pracy
wigzki, co daje praktycznie nieograniczone mozliwosci wytwarzania struktur w trzech
wymiarach, czego przyklad zostal przedstawiony na Rys. 3.1 — jest to soczewka
Fresnela wykonana w krzemie.
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HV curr det | tilt mag @ HFW
2.00kV 0.20nA ETD 52.0° 2000x 104 um

Rys. 3.1 - Soczewka Fresnela wykonana na plytce krzemowej w celu demonstracji mozliwosci FIB (za zgodq firmy
Nanores).

Wspomniane osadzanie materiatu odbywa si¢ za pomoca oddziatywania wigzki
jonowej lub elektronowej z prekursorem zawierajacym, np. platyne lub wegiel, ktory
jest doprowadzany nad powierzchni¢ probki za pomoca specjalnego systemu GIS
(ang. Gas Injection System). Zatem mozliwe jest w mikroskopie SEM/FIB z GIS
nanoszenie cienkich warstw, tworzenie kontaktow elektrycznych czy $ciezek, a nawet
wykonanie struktury 3D np. z platyny (lub innych materiatbw w zalezno$ci od
mikroskopu i systemu GIS, np. Au, SiO, C). System GIS zakonczony jest specjalng
dysza doprowadzajaca gaz, jak pokazano na obrazie SEM z Rys. 3.2(a). Obraz SEM z
Rys. 3.2(b) pokazuje §ciezke platyny na powierzchni probki napylong w trybie
elektronowym, wtedy warstwa Pt ma tylko od kilkudziesigciu do kilkuset nanometrow.
Na obrazie SEM z Rys. 3.2(c) znajduje si¢ warstwa platyny napylona w trybie
jonowym, gdzie wida¢ wyraznie grubszg warstwe, ktora moze wynosi¢ nawet kilka
mikrometrow. Napylanie platyny elektronowo i1 jonowo technika FIBID stosuje si¢ na
przyktad podczas wykonywania przekroju technikg FIB.
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Rys. 3.2 - Proces wykonywania przekroju za pomocg FIB przy uzyciu techniki FIBID do osadzania platyny. (a)
Obraz SEM z miejscem zainteresowania do wykonania przekroju oraz widoczng czescig koncowki systemu GIS,
(b) ciemny prostokqt to platyna napylona elektronowo ok 100nm, (c) platyna napylona jonowo ok. lum, (d)
proces tworzenia przekroju oraz polerowania scianki (za zgodg firmy Nanores).

Kolejng wazng funkcja obok obrobki i depozycji jest implantacja jonowa. Kazdy jon
w skutek kolizji i oddziatywania z podlozem wytraca energi¢ kinetyczna, co w
rezultacie skutkuje zatrzymaniem si¢ jonu na pewnej glebokosci, tak jak pokazano to
naRys. 3.3.

30 keV Ga+t

amorficzny Si

70 nm

Rys. 3.3 — Przyktadowy wynik symulacji dla jonow Ga o energii 30 keV bombardujgcych amorficzny krzem.
Symulacje przeprowadzono dla 5000 jonow. Poszczegolne czarne linie obrazujq trajektorie jakq przebyt jon wraz
z miejscem zatrzymania na koncu.

Oprocz implantacji zachodzi rownocze$nie proces amorfizacji materialu (opisane
bardziej szczegdtowo w Rozdz. 4). Jeszcze inny przyktad zastosowania SEM/FIB
pokazano na z Rys. 3.4. Dotyczy modyfikacji uktadu scalonego, dzigki czemu mozliwa
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jest analiza potaczen elektrycznych, testowanie uktadu pod wzgledem przewodzenia
sygnatéow oraz jego charakteryzacja poprzez wykonywanie przekrojow FIB [60].
Podsumowujac, mikroskopy dwuwigzkowe maja mozliwosci znacznie wykraczajace
poza zwykle obrazowanie. Dzi¢ki potgczeniu kolumny SEM i kolumny FIB w jednej
aparaturze, mamy do dyspozycji narzedzie, ktore posiada ogromne mozliwosci w
kwestii prototypowania i testowania projektowanych struktur fotonicznych.

O3 HV u WD HFW det mode mage tilt
)'Q: 2.00kV_0.20nA 38mm 592um ETD SE  350x 0.0°

Rys. 3.4 — (a) Obraz elektronowy SEM z mikroskopu SEM/FIB, przedstawia uktad scalony poddany obrobce FIB
w celu analizy defektow uktadu scalonego (za zgodq firmy Nanores). (b) Procesor Intel® Pentium® G4400 po
polerowaniu mechanicznym i przekrojach wykonanych za pomocq Xe-PFIB [60] (Za zgodg czasopisma John

Wiley and Sons and Copyright Clearance Center).

3.2. Podstawy budowy mikroskopu SEM/FIB

Podstawowymi 1 zarazem najwazniejszymi elementami skladowymi systemu
dwuwigzkowych mikroskopow SEM/FIB s3: kolumna elektronowa, kolumna jonowa,
komora prozniowa mikroskopu, system pomp do odprowadzania gazow, detektory
oraz stolik. Niemniej jednak kazdy system mozna dodatkowo rozbudowywac¢ jak we
wspomniany system detekcji do analizy pierwiastkowej EDS lub WDS (ang.
Wavelenght Dispersive Spectroscopy), w system GIS (Gas Injection System) do
nanoszenia warstw metalicznych, np. platyny, ktéry jest niezbedny do procesu
tworzenie przekrojow, lameli czy rekonstrukcji 3D. Uktad moze by¢ wyposazony
takze w detektory wigzki elektronowej BSED (ang. Backscattered Electron Detector)
oraz SED (ang. Secondary Electron Detector). Zdjecie na Rys. 3.5 przedstawia jak z
zewnatrz wyglada system dwuwigzkowy SEM/FIB (na ktérym prowadzono badania
w ramach niniejszej rozprawy), a Rys. 3.6 przedstawia blokowa budowg takiego
mikroskopu.
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Rys. 3.5 - Zdjecie mikroskopu dwuwigzkowego SEM/Xe-PFIB FEI Helios G4 PFIB CXe w siedzibie laboratorium
firmy Nanores (za zgodq firmy Nanores).

0

(b) \/

OB
-
i = — F:ﬂ

<

/ N
(e)

Rys. 3.6 - Schematyczna budowa mikroskopu dwu-wigzkowego SEM/FIB:(a)kolumna jonowa, (b) kolumna

elektronowa, (c) system pomp i odprowadzania gazow, (d) akcesoria w postaci GIS, EDS, EasyLift lub detektory
EDT, BSE, SE; (e) obudowa mikroskopu, (f) stolik do montazu probek.
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3.3. Parametry wiazki jonowej

3.3.1. Napiecie przyspieszajace i energia kinetyczna jonow

Na wygenerowane jony dziata napigcie przyspieszajace, ktore jest Sci§le powigzane z
energia jonow (stosowane w tej pracy wartosci napiecia przyspieszajacego siegaty do
30kV 1 odpowiednio do 30keV dla energii wigzki). Im wyzsze jest napigcie z tym
wiekszg energig kinetyczng uderzajag one w powierzchni¢ probki. Dlatego napigcie
przyspieszajace oraz energia to podstawowe parametry, ktore determinujg
odzialywanie wigzki z podtozem. Wicksza energii wigzki oznacza wickszg glebokos¢
penetracji jonéw w materiale. Z jednej strony, zwigkszenie energii pomaga w lepszym
skupieniu wigzki i poprawia rozdzielczo$¢, jednak powoduje tez degradacje probki
poprzez generowanie defektow w sieci krystalicznej oraz amorfizacj¢ powierzchni ze
wzgledu na zwigkszony proces redepozycji materialu. Optymalizujac te parametry do
danego zastosowania i rodzaju materialu mozna zwykle znalez¢ kompromis pomiedzy
doktadno$cig wykonania struktury przy jednoczesnym zachowaniu jej wlasciwosci.

3.3.2. Nate¢zenie pradu wigzki

Natezenie pradu wiazki (potocznie nazywane pradem wigzki), jest jednym z
podstawowych parametrow, ktéry ma wptyw na prace wigzki przy obrébce materiatu
oraz implantacji. W szczegdlnosci, od pradu wigzki Scisle zalezy szerokos$¢ plamki
wiazki na powierzchni probki. W rzeczywisto$ci bardzo trudno lub wrecz niemozliwe
jest zmierzenie plamki wigzki w czasie rzeczywistym, dlatego warto$¢ pradu wiazki
dobiera si¢ w sposdb empiryczny metoda prob i btedow, aby uzyskaé pozadany efekt.
Z kolei od wielkosci plamki skupionej wigzki jonoéw zalezy rozdzielczo$¢, zatem prad
wigzki ma wptyw na doktadno$¢ wykonanej struktury. Przykladowa charakterystyke
plamki wigzki 1 pradu wigzki przedstawia diagram na Rys. 3.7.

LMIS-Ga vs. ICP-Xe
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Rys. 3.7 - Zaleznos¢ szerokosci plamki wigzki dla Ga-FIB (LMIS Ga) i Xe-PFIB (ICP Xe) od natezenia prgdu
wiqzki jonow [61].(Za pozwoleniem JOHN/WILEY & SONS LTD.)
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Diagram przedstawia zaleznos$¢ wielkosci plamki wigzki od natgzenia pradu dla dwoch
rodzajow zrodetl: ICP (ang. Inductively Coupled Plasma) dla ksenonu oraz dla LMIS
(ang. Liquid Metal Ion Source) dla galu. Wraz ze zmniejszaniem pradu wigzki
zaréwno dla ICP Xe oraz LMIS Ga wielko$¢ plamki zmniejsza si¢. Warto zauwazyc¢,
ze LMIS Ga ma do dyspozycji szerszy zakres pradowy przez co dostepne sg bardzo
niskie jego warto$ci nawet rzgdu 1 pA (w praktyce takie prady sa rzadko
wykorzystywane). Przy tak matych pradach wielko$¢ plamki jest bardzo mata (okoto
10 nm 1 mniej), co plasuje wigzke galowg LMIS jako idealnego kandydata do
wykonywania precyzyjnych struktur w skali sub-mikronowej. Z drugiej strony, cho¢
jony wiazki ksenonu ICP przy tych samych pradach sg nieco wigksze to dla InA wcigz
mamy bardzo dobry wynik, gdyz szacuje si¢, ze wielko$¢ plamki wigzki wynosi wtedy
okoto 130 nm. Dla wytwarzanych w ramach tej rozprawy struktur wielko$ci
pojedynczych mikrometrow rozdzielczo$¢ tego rzgdu jest wystarczajaca. Ponadto, w
mikroskopie SEM/Xe-PFIB wciaz dostepne sg mniejsze prady wigzek od 0,4 nA, i 50
pA az do 4 pA.

Jednak dla duzych pradoéw powyzej 10 nA, to wigzka ICP Xe jest bardziej uzyteczna
gdyz mimo, ze plamka wiazki ro$nie wraz z nat¢zeniem pradu wiazki, to wigzka
zachowuje si¢ stabilnie. Z kolei wielkos¢ plamki wigzki LMIS Ga dla pradow powyzej
50 nA szybciej wzrasta. Zatem w pracy z wigkszymi obiektami, nalezy zastosowac
wigzke ksenonowa, np. wykonujac duze przekroje probki. W tym wypadku ,,duze”
oznacza przekroj o wielkosci od 100 um do 300 um, gdzie wigzka galowa w praktyce
wykonuje si¢ przekroje do maksymalnie 20 um.

Skoro ze wzrostem pradu wiagzki wzrasta wielko$¢ plamki przez co maleje
rozdzielczo$¢, nalezy wzig¢ pod uwage fakt, ze skraca si¢ czas obrobki. Wigksza
gestos¢ pradu sprawia, ze materiatl jest szybciej rozpylany z podtoza. Jest to zjawisko
intuicyjnie zrozumiate, gdyz w tej samej jednostce czasu mamy wiecej jonow, ktore
padaja na jednostke powierzchni. Dlatego w praktyce trzeba optymalizowa¢ dobor
parametrow zaréwno pod katem rozdzielczosci jak i czasu wykonania struktury. Jesli
struktura jest do$¢ duzych rozmiardw, a jednocze$nie wymaga wysokiej precyzji,
woOwczas mozna proces zaplanowaé¢ dwuetapowo, gdzie do obrobki zgrubnej mozna
zastosowa¢ wigksze warto$ci pradu rzedu kilku nanoamperdw, po czym przetaczajac
si¢ na niskie wartosci pradéw wykonujemy doktadniejsza obrobke (proces nazywany
polerowaniem).

3.3.3. Czas pobytu wiazki

W literaturze oraz w ustawieniach mikroskopu wystepuje pojecie ,,dwell time”, ktore
oznacza czas pobytu wiazki w danym miejscu. Jest to czas, zwykle staty dla calego
procesu (przy najprostszym ustawieniu mikroskopu), w ktorym skupiona wigzka
jondéw pozostaje w okreslonej pozycji. Majac to na uwadze, ruch wiazki nie jest
trajektorig ciggla, gdyz mamy do czynienia z dyskretng siatka punktéw. Typowe
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wartos$ci czasu pobytu wigzki to mikrosekundy lub milisekundy. Im dtuzej probka jest
eksponowana na dzialanie jonow tym bardziej zwigksza si¢ szeroko$¢ obrabianego
obszaru oraz gltebokos¢ otworu. Ponadto dwell time to parametr, ktory nalezy bra¢ pod
uwage przy implantacji jonow oraz degradacji struktury krystalicznej i wptywie na
powstawanie defektow. Dlatego przy wytwarzaniu struktur fotonicznych dwell time
powinien by¢ mozliwie krotki, ale aby jednak jednocze$nie umozliwiat
prototypowanie w akceptowalnym praktycznie czasie.

3.3.4. Overlap — nakladanie si¢ wigzek

Naktadanie si¢ wigzki w kolejnych punktach jej pobytu jest Scisle zwigzane z
odstepami pomiedzy nimi. W celu obrabiania materialu o gtadkim profilu i w sposob
jednorodny, konieczna jest stata szybko$¢ usuwania materialu niezaleznie od
polozenia. Ze wzgledu na dyskretny charakter poruszania si¢ wigzki, punkty pobytu
wigzki muszg by¢ odpowiednio blisko, aby zapewnily efektywne naktadanie si¢
wiazek. Ponadto, aby uzyska¢ gladka powierzchni¢ podczas obrobki skupiong wigzka
jondw miedzy kolejnymi liniami skanowania, odstep miedzy sgsiednimi liniami musi
by¢ réwniez wystarczajaco maly, aby umozliwi¢ prawidtowe naktadanie plamek
wiazek pochodzacych z sasiednich linii. Biorac pod uwage, iz rozktad natezenia pradu
wiazki FIB w kierunku wzdtuz linii skanowania oraz w poprzek ma charakter rozktadu
Gaussa, to strumien jondw z wigzki jest jednorodny i stabilny kiedy odleglosci migdzy
punktami pobytu wigzki sg bardzo male, tzn. okoto 1.5 nm. Parametr okreslajacy w
jaki sposob nachodza na siebie wigzki nazwa si¢ Overlap, ktory definiujemy jako
stosunek odlegtosci pomiedzy srodkami plamki do $rednicy plamki wigzki. Przyktady
dla r6znych wartosci parametru Overlap sa pokazane na Rys. 3.8

f

overlap

100%

50%

25%

Rys. 3.8 — Nakladanie si¢ wigzki (Overlap) zdefiniowany jako stosunek odlegtosci miedzy Srodkami plamki wigzki
do jej srednicy.
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3.4. Tryb skanowania wigzki

Wyrézniamy dwa podstawowe tryby skanowania skupionej wigzki jonéw podczas
obrobki. Pierwszy z nich to skanowanie rastrowe, ktore polega na sekwencyjnym
przechodzeniu wiazki linia po linii zawsze w tym samym kierunku, a podczas cofania
wigzka nie jest przestaniana ani odchylana tylko bardzo szybko wraca do punktu
poczatkowego. Gdy wréci do poczatku ponownie rozpoczyna si¢ skan i praca wigzki.
Drugie skanowanie nazywamy serpentynowym, polega ono na tym, ze tak jak w
rastrowym skanowaniu wigzka przechodzi linia po linii, ale tym razem sekwencyjnie
zmieniajac kierunek i przeskakujac do kolejnej linii, to znaczy ze wigzka konczac
prace w jednej linii przechodzi do nastgpnej, zmienia swdj kierunek i wraca do
poczatku - rowniez robi to w sposob ciagly. Schematyczne dzialanie dwoch trybow
skanowania wigzek zostato przedstawione na Rys. 3.9.

a) b)
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Rys. 3.9 - Schematycznie przedstawione dziatanie trybow skanowania skupionej wigzki jonow. (A) skanowanie
rastrowe - kierunek skanowania jest staly i ustalony od lewej do prawej, trojkqty oznaczajq poczgtek skanowania
a kwadraty koniec pracy wigzki. Wigzka wraca do poczqtku i zaczyna proces ponownie. (B) skanowanie
serpentynowe — wigzka zaczyna prace od lewej do prawej ale konczy prace i przechodzi do nastepnej linii
zmieniajqc kierunek.

Podczas skanowania rastrowego skupiona wigzka jonoéw rozpyla atomy materiatu,
ktore sg przez to w sposob ciggly ponownie osadzane (redepozycja) na obszarze
obrabianej powierzchni. Materiat gromadzi si¢ bardziej w regionach, ktdre zostaty
obrabiane na samym poczatku, co skutkuje nachylonym dnem obrabianej powierzchni.
Skanowanie rastrowe jest jednak skutecznym procesem wytwarzania kanatow lub
wnek w ksztalcie litery V z nachylong powierzchnia dna.

Z drugiej strony, w przypadku skanowania w trybie serpentynowym, redepozycja jest
proporcjonalnie zmniejszona w kazdym przejsciu, a czgs¢ ponownego osadzania
materiatu z wczedniejszych przej$¢ jest usuwana przez pracg wiazki jonow, ktora
wraca 1 ponownie obrabia material. Zatem zwickszenie liczby przejs¢ moze
zmniejszy¢ skutki ponownego osadzania. Procedura skanowania serpentynowego jest
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niezbedna do wykonania wnek o bardziej pionowych $ciankach bocznych oraz z
ptaskim dnem lub w og6lnosci do tworzenia dowolnych struktur o wysokim
wspotczynniku proporcji (ang. high aspect ratio).

3.5. Budowanie wzorcow

W mikroskopie jest dostepny panel z interfejsem do tworzenia wzorcOw pracy wiazki
jonowej lub elektronowej - Rys. 3.10. Niezaleznie od tego czy wykorzystujemy wiazke
FIB do obrébki (milling) lub depozycji platyny lub wegla (FIBID), czy
wykorzystujemy wigzke elektronowa do nanoszenia cienkich warstw za pomoca GIS,
zasada tworzenia wzorcowej geometrii jest taka sama. To wilasnie dzigki tworzeniu
wzorcoOw mozliwe jest wykonanie bardziej wymagajacych struktur, jak np. struktur

fotonicznych w postaci mikro-kolumna albo koncentrycznego rezonatora Bragga
(CBQG).

a) b
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Rys. 3.10 - Widok modutu do tworzenia wzoréw pracy wigzki jonowej lub elektronowej: (a) podstawowy panel
wraz z przyciskami do kontroli wzorca, (b) tworzenie wzorca za pomocgq podstawowych figur.

Tworzenie wzorca odbywa si¢ za pomoca przeznaczonego do tego modutu programu
obstugi mikroskopu, w ktorym do wyboru jest kilka ré6znych podstawowych figur
geometrycznych, na podstawie ktorych poprzez sumowanie lub rdznice obszarow
mozna tworzy¢ bardziej skomplikowane ksztalty. Program umozliwia takze
wczytywanie pliku graficznego, dzigki ktorej mamy zupelng dowolno$¢ geometrii
wzorca. Dla najbardziej wymagajacych struktur dostepny jest wzorzec bazujacy na
pliku w formie skryptu, tak zwanym streamfile, ktory jest plikiem tekstowym
reprezentujacym geometrie oraz prace wigzki w kazdym punkcie, tzn. mozna
modyfikowac¢ energie, prad, dwell time wiazki itd.
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4. Oddzialywanie skupionej wigzki
jonow z materia

Skupiona wigzka jonow niezaleznie od rodzaju oraz zrddila jonow dostarcza tych
samych podstawowych funkcji pracy, to znaczy: obrobka (milling), depozycja,
implantacja oraz obrazowanie. Zrozumienie tych podstawowych funkcji oraz
procesOw jakie zachodza podczas pracy wiazki jonowej zalezy od natury
oddziatywania skupionej wigzki jonow z materialem podtoza.

Obrobka materiatu zachodzi jako efekt fizycznego rozpylanie podtoza. W celu
opisania tego procesu stosuje si¢ model, w ktérym bierze si¢ pod uwage serie
kaskadowych zderzen miedzy jonami a atomami probki, traktujac je jako zderzenia
elastyczne gdzie zachodzi transfer energii i pedu z wiazki jonowej do atomdéw podtoza.
Jesli energia kinetyczna jonu przekracza energi¢ wigzania atomow w materiale,
skutkujagc ich rozerwaniem, a tym samym przewyzszajac energi¢ wigzania
powierzchniowego, wowczas dochodzi do emisji atoméw do prozni, co skutkuje
rozpylaniem powierzchni. Po oderwaniu si¢ od podtoza cze$¢ atomdéw moze zostac
zjonizowana 1 zebrana przez detektor jako sygnal do analizowania obrazu lub
spektroskopii masowej (technika FIB-SIMS - ang. Focused lon Beam — Secondary Ion
Mass Spectroscopy). Z kolei zderzenia nieelastyczne moga by¢ zrodiem elektronow
wtérnych (SE ang. Secondary Electrons), ktére rowniez mozna wykorzystywac przez
detektor SE do obrazowania powierzchni probki. Wszystkie oddzialywania jonow
systemu FIB z podiozem odbywajg si¢ kosztem energii kinetycznej jonu w wigzce.
Dlatego jezeli jon nie zostanie wstecznie rozproszony wtedy wytraci swoja energie
przez zderzenia z atomami probki 1 oddziatywanie z ich elektronami, co skutkuje jego
zatrzymaniem si¢ w losowym miejscu we wnetrzu probki powodujac tak zwang
implantacj¢ jonu. Glebokos¢ penetracji probki zalezy od energii wigzki padajacej, jej
kata oraz rodzaju materiatu z jakim oddziatuje oraz wielko$ci jonow 1 ich masy.

4.1. Glebokos¢ penetracji jonow
Schematyczne zachowanie rozpgdzonego jonu, ktory uderza w powierzchni¢ probki
przedstawia Rys. 4.1.
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Rys. 4.1 - Uproszczony proces oddziatywania jonu z materiatem. Kaskady generujq elektrony wtorne lub atomy
bqdz jony. Kaskada moze zakonczy¢ sie implantacjg jonu. Gdzie L to droga przebyta przez jon pierwotny a R to
rzut w kierunku padajgcej wigzki pierwotnej.

Droga przebyta przez jon reprezentowana za pomocg ciaglej niebieskiej linii i
oznaczona literg L jest inna dla kazdego jonu ze wzgledu na kaskady losowych koliz;ji
z atomami materiatu. W celu opisania zjawiska oraz wyznaczenia na jaka glebokos¢
wnikaja jony w material, stosuje si¢ pojecie rzutu odlegtosci na o$§ rownolegta do
trajektorii jonu przed wnikaniem. W praktyce rozpatruje si¢ zderzenia wielu jonow z
materiatem oraz definiuje si¢ $rednig glebokos¢ wnikania na jaka wedruja jony
penetrujac strukture materiatu. W trakcie oddziatywania jonu z podtozem, zdarza sie,
ze jon bedzie miat takg trajektorig, iz powrdci z powrotem na powierzchni¢ emitujac
przy tym elektrony wtérne SE oraz wybijajac atom z podtoza lub wtorny jon.

Ze wzgledu na losowy charakter zjawiska oddziatywania jonéw z podtozem — w
szczegblnosci amorficznym, stosuje si¢ podejscie numerycznej metody Monte Carlo.
Przyktadem takiej symulacji jest program SRIM (ang. Stopping Rang of Ions in
Matter), w ktérym mozna bada¢ zachowanie wigzki jonow w zaleznosci od: rodzaju
zrodta wigzki jonow, rodzaju materiatu, kata 1 energii padania wigzki. Natura kolizji i
powstajacych kaskad zderzen zalezy przede wszystkim od stosunku masy padajacych
jondéw do masy atomow danego materialu. Ponadto, kluczowa role odgrywa energia
wigzki jonowej, poniewaz od energii kinetycznej jondw zalezy w jakich warunkach
rozpatrujemy interakcje wigzki z podtozem. W przypadku lekkich jondéw i duzo
cigzszych atomow podloza/prébki oraz matej energii wigzki odrzucane atomy w
materiale nie bedg miaty na tyle duzej energii, aby przekazac ja dalej. W tym wypadku
nie zachodzi kaskada, a proces rozpylania materiatu jest minimalny. Z drugiej strony,
gdy masy jondw 1 atomoOw materialu sg porownywalne, a energia jest wystarczajaca
dla utworzenia kaskady, to wtedy zachodza wieloetapowe zderzenia jondw i atomoéw
w materiale. Zakres energii w tym rezimie odpowiada wilasnie energii wigzki jonow
wykorzystywanej w kolumnie jonowej FIB.
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4.2. Rozpylanie materialu za pomoca FIB

Wydajnos¢ rozpylania, tzw. ,,sputtering yield”, jest to stosunek liczby oderwanych
czastek do ilosci padajgcych jonoéw, lub inaczej, im wigcej czastek powstanie przez
uderzenie jednego jonu tym wydajnos$¢ rozpylania bedzie wigksza. Typowe warto$ci
dla skupionej wigzki FIB znajdujg si¢ w przedziale od 0,1 do 100, co zalezy gtownie
od kata nachylenia wigzki. Energia rozpylonych czastek jest réwna okoto 5 eV. Im
mniejszy kat, tym wicksza wydajno$¢ rozpylania, a tym samym maksimum osiggane
jest dla kata normalnego do powierzchni. Schemat kierunkow rozpylania materiatu
zaznaczono na Rys. 4.2.

Rys. 4.2 - Schematyczne przedstawienie zasady rozpylania materiatu. Strzatki z gory reprezentujq padajgce jony.
Strzatki od materiatu reprezentujq kierunki rozpylania materiatu.

Warto tutaj zaznaczy¢, ze w przypadku obrobki powierzchni skupiona wiazka jonow
poprzez rozpylanie materiatu charakterystyczna cecha jest nachylenie $cian
tworzonego uktadu. Jest to cecha obrobki FIB i wystepuje dla dowolnego rodzaju
struktury. Przyktadem jest struktura mezy powstata przez rozpylenie obszaru dokota
struktury, co wida¢ na obrazie z mikroskopu elektronowego (Rys. 4.3) - gdzie
widoczna jest meza oraz krater. Dodatkowo na krawedziach widoczne sg rowniez
artefakty powstate poprzez redepozycje i amortfizacj¢ powierzchni.
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Rys. 4.3 - Obraz z mikroskopu elektronowego wykonanej struktury, widac charakterystyczne skosne scianki
krateru oraz mezy. Na krawedziach widoczne jest amorfizowanie si¢ powierzchni (obraz wykonany przez Autora

pracy).

4.3. Redepozycja materialu

Redepozycja materialu jest to proces polegajacy na ponownym osadzaniu si¢ atomow
materialu na powierzchni lub tez osadzaniu si¢ wstecznie rozproszonych jonow.
Dlatego podczas pracy wigzki jondw nalezy bra¢ pod uwage proces rozpylania i
redepozycji materiatu oraz nalezy oceni¢ czy ma to znaczenie dla konkretnej aplikacji.
Kontrola, przewidywanie oraz redukcja tego efektu jest np. kluczowa w przypadku
wykonywania wysokiej jakosci lameli do pomiaréw TEM.

Redepozycja zalezy od kliku czynnikéw: energii kinetycznej atoméw rozpylanych z
powierzchni probki, wspolczynnika przywierania (ang. sticking coefficient) probki,
geometrii wytwarzanej struktury oraz wydajnosci rozpylania materiatu. Kiedy atom,
pod wptywem oddzialywania z wigzka jondw, opuszcza material probki jako
rozpylona czastka, ciggle posiada pewng energi¢ kinetyczng juz jako nowy obiekt
zdolny do wytwarzania wtornych oddzialywan z atomami probki, znajdujacymi si¢ na
jej trajektorii. Kierunek i predkos$¢ wyrzuconej czastki zostang zmienione, jesli zderzy
si¢ ona z inng czastka lub powierzchnig. W zalezno$ci od energii uderzenia i
wspotczynnika przywierania atom moze zosta¢ osadzony z powrotem na powierzchni
probki lub odessany przez system pomp. Ze wzgledu na to, ze procesowi rozpylania
materiatu ciggle towarzyszy proces redepozycji, to zawsze mamy do czynienia z
efektem powstawania nachylonych $cianek. Im wigzka jondw rozpyla materiat glebie;,
efekt redepozycji nasila si¢. Efekt redepozycji mozna niwelowa¢ za pomoca
reaktywnych gazow, ktore oddziatujg z atomami oderwanymi od powierzchni probki.
Proces ten posiada swoja angielskag nazwg¢ GRE — ang. Gas Reacted Etching. Cho¢
zmniejsza efekt ponownego osadzania si¢ materiatu to nalezy uwzglednia¢ mozliwos¢
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wchodzenia gazu w reakcje chemiczng z podtozem probki. W celu wykonania bardziej
pionowych $cian, kiedy nie ma mozliwosci ograniczenia redepozycji poprzez GRE,
wtedy do dyspozycji pozostaje ustawienie pracy wigzki jonowej pod katem do
obrabianej powierzchni. Generalnie wartosci katoéw dla réznych materiatéw moga si¢
r6zni¢ — dla przyktadu dla krzemu jest to okoto 2 stopnie, a w przypadku GaAs mozna
zastosowa¢ kat 3,8 stopnia. Pomaga to w polerowaniu $cianek oraz zmniejszeniu
glebokosci wnikania w §cianki boczne nawet do 30 nm.

W tworzeniu struktur fotonicznych emitujacych w zakresie 1,3 pm 1 1,55 pm (czyli o
mikronowych rozmiarach charakterystycznych), redepozycja ma niewielki wptyw z
uwagi na niewielki rozmiar powstalych przez to artefaktow (okoto 40 nm), jednak
generalnie jest to zawsze efekt niepozadany. W przypadku wykonywania mikro-
kolumn objawia si¢ to narastaniem artefaktow na powierzchni probki, tak jak
przedstawia to obraz elektronowy SEM fragmentu struktury na Rys. 4.4.

Rys. 4.4 - Obraz elektronowy SEM mezy wykonanej za pomocq Xe-PFIB z InAs/InP na powierzchni scianek mezy
wida¢ ponownie osadzony material probki w postaci artefaktow o ksztatcie owalnym (proces obrobki FIB oraz
obrazowanie SEM wykonane przez Autora rozprawy).

4.4. Efekt kanalowania

Efekt kanatowania (ang. channeling effect) polega na transferze jonéw w glab ciata
stalego ze wzgledu na uporzadkowana strukturg krystaliczng. W ciatach o strukturze
amorficznej taki efekt nie wystepuje, poniewaz jony pochodzace z wigzki zderzajg si¢
losowo z atomami materiatu probki. W ciatach krystalicznych, np. w krysztatach
potprzewodnikowych, szczegdlnie tych wyhodowanych metodami epitaksjalnymi
struktura krystaliczna ma bardzo wysoki stopien uporzagdkowania. Wystepuja w nich
ptaszczyzny krystaliczne, ktore dziataja na padajace jony jak kanaty, ktorymi jony sa
transferowane doznajac przy tym oddzialywania z periodycznym potencjalem sieci
krystalicznej. Efekt kanatlowania zatem znaczaco wptywa na zasieg penetracji jonow
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co przektada si¢ na glebokos¢ dokonanych uszkodzen, dystrybucje¢ dyslokacji oraz
rozpylanie atomow materiatu — tak jak pokazano to na Rys. 4.5.
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Rys. 4.5 — Schemat dziatania efektu kanatowania w zaleznosci od kqta padania wigzki jonow (a) oraz od miejsca
padania wigzki (b) w stosunku do plaszczyzn krystalicznych w materiale. (c) Diagram przedstawiajgcy zaleznosé
maksymalnego zasiegu penetracji jonow w zaleznosci od energii padajqcej wigzki dla roznych zrodet jonowych w
stosunku do krzemu w postaci amorficznej oraz krystalicznej [62] (za pozwoleniem Cambridge University Press).

Cho¢ efekt kanatowania ma swoje pozytywne zastosowanie w technice badawczej
RBS (ang. Rudeford Backscattered Spectroscopy) to w procesie wytwarzania struktur
fotonicznych, ktore sa tematem tej pracy, rozpatrywa¢ nalezy go jako czynnik
negatywny. Skoro penetrujace jony moga generowac¢ defekty strukturalne, jak np.
wakanse lub domieszki, to transport jonow w glab materiatu jest szczegolnie
niepozadany dla struktur, dla ktorych wydajno$¢ promienista jest parametrem
kluczowym, jak dla nanostruktur do zastosowan zwigzanych z emisjg $wiatla.

Efekt kanatowania i gleboko$¢ na jaka przemieszczajg si¢ jony zalezy od:

e kata padania wigzki na ptaszczyzne probki,
e rodzaju jonow (np. Ga, Xe) i energii jonu,
¢ rodzaju materiatu probki.

Skoro padajace jony moga trafi¢ pomigdzy ptaszczyzny krystalograficzne to im
wiekszy kat padania w stosunku do osi prostopadtej do ptaszczyzny probki tym mniej
wydajny bedzie efekt kanalowania (Rys. 4.5(a)). W zaleznos$ci od miejsca padania
wigzki jonéw w stosunku do plaszczyzn sieciowych trajektoria i tym samym zasieg
jondéw zmienia si¢, gdzie dla przypadku kiedy jon trafia centralnie miedzy dwie
plaszczyzny transport jonu w glagb materiatu bedzie najwiekszy (Rys. 4.5(b)).
Powyzsze stwierdzenia potwierdzaja dane eksperymentalne przeprowadzone zardowno
dla krzemu o strukturze krystalicznej jak 1 amorficznej, gdzie dla réznych energii i
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rodzaju padajacej wiazki uzyskano rozne zasiegi jondw (Rys. 4.5(c)). Efekt
kanalowania zmniejsza si¢ tez jezeli wystepuje kontaminacja powierzchni probki,
gdyz jony rozpraszaja si¢ juz przy samej powierzchni. Materiat krystaliczny zmieni
si¢ lokalnie w amorficzny co przyczyni si¢ do powstawania losowych trajektorii, a co
za tym idzie, prawdopodobienstwo trafienia jonu pomiedzy ptaszczyzny krystaliczne
drastycznie si¢ zmniejszy.

Efekt kanatowania ma tez wplyw na wydajno$c¢ rozpylania materiatu podczas obrobki
skupionej wigzki jonoéw. Rozpylanie bedzie najmniejsze w kierunkach
odpowiadajagcym plaszczyznom krystalicznym. Ponadto w materiatach
polikrystalicznych ze wzgledu na rdzne fazy, ktorych ptaszczyzny sa niezorientowane,
obrobka powierzchni bedzie zachodzi¢ nierownomiernie co bedzie skutkowaé
nier6wng powierzchnia po obrobce.

4.5. Degradacja materialu pod wplywem dzialania FIB
Sposobami na zmniejszenie wptywu uszkodzen krysztalu powodowanych przez
wiazke jonoéw jest stosowanie warstw ochronnych lub zastosowania réznych katow
padania skupionej wigzki jonéw oraz ré6znego rodzaju zrédet skupionej wigzki FIB. W
przypadku wytwarzania struktur fotonicznych opartych na kropkach kwantowych z
materialow grupy III-V mozliwym rozwigzaniem jest uzycie jonow plazmy ksenonu
poniewaz sa duzo wigksze od jondw galu, co zmniejsza rozprzestrzenianie si¢
defektow w kierunkach poprzecznych. Zasada dziatania zmniejszania kata
rozpraszania, a tym samym zmniejszeniu rozprzestrzenianiu si¢ w kierunkach
poprzecznych defektéw jest pokazana na Rys. 4.6, oraz opisana wzorem:

M3

0 =cos™!|[1-—,
cos 72 @.1)

gdzie M; to masa atomu pochodzacego ze skupionej wigzki jonéw, M, to masa atomu
budujacego sie¢ krystaliczna, a kat 6 oznacza kat rozpraszania tak jak zaznaczono na
Rys. 4.6(b).
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Rys. 4.6 - (a) Atom FIB M pada na atom sieci krystalicznej Mz, (b) kierunki ruchu po zderzeniu; (c) Zaleznos¢
kqta rozpraszania 6 od masy padajgcych jonow [62].

Przyktadem degradacji probki jest eksperyment wykonany bez rozpylania materiatu
za pomoca FIB, a tylko z implantacja jonow Ga. We wszystkich sekcjach
zaznaczonych na Rys. 4.7 uzyto tej samej wigzki z jonami galu o energii 30 keV.
Zmieniany by jedynie prad wigzki (pokazano na schemacie) w zakresie od 40 pA do
2,5 nA. Wigksze prady byty dobrane do wigkszych obszarow implantowania jonami
ze wzgledu na wydtuzony czas pracy wiazki. Zwigkszeniu ulegta si¢ rowniez $rednica
nieimplantowanego obszaru, ale rownoczesnie zwigkszal si¢ obszar implantowany.
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Rys. 4.7 - Schemat eksperymentu z implantacjg jonami Ga z FIB o energii 30keV. W gornej czesci zmienia sie
prad wigzki w zakresie od 40 pA do 2,5 nA. Zmienia si¢ rowniez srednica nieimplantowanego obszaru.
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Implantowany region zmienit kontrast obrazowania na probce, tak jak to latwo
zauwazy¢ na obrazie SEM - Rys. 4.8. Obszar implantowany wraz ze znacznikiem w
lewym gérnym rogu zmienit kontrast na ciemny. Jest to oznaka, ze probka zostata
implantowana jonami Ga. Na probce wida¢ liczne zanieczyszczenia i rysy, aczkolwiek
nie ma to negatywnego wptywy na ten eksperyment. Gtéwny cel zostat osiggniety -
odwzorowano schemat zadany w mikroskopie. Test ten przeprowadzono dla materiatu
uzywanego w nastepnych etapach pracy rowniez do wytwarzania docelowych struktur
fotonicznych. Implantowana probka zawierata kreski kwantowe InAs/InGaAlAs na
podiozu z InP i z warstwg pokryciowg InP nad kropkami o grubosci 100 nm. Na tak
przygotowanym obszarze probki zostal przeprowadzony pomiar fotoluminescencji w
celu zbadania sygnatu PL (ang. photoluminescence) ze zbioru nanostruktur. Rdzne
prady wiazki to rézna gesto$¢ ladunku jonow absorbowanego przez jednostke
powierzchni. W tym przypadku, czyli po zastosowaniu wigzki Ga-FIB,
zaobserwowano catkowity zanik sygnalu fotoluminescencji, nie tylko w miejscach
implantacji, ale rowniez w kierunku poprzecznym. Analizujac emisj¢ (za pomoca
skanowania wigzka laserowa) w roznych potozeniach na probce w funkcji odleglosci,
sygnatl fotolumienscencji osigga maksimum dopiero ok. 300 pm od granicy miejsca
implantacji jonami Ga. Przy odleglosci okolo 200 pm sygnal zaczyna narastaé, ale
widmo zmierzone w tym miejscu ma intensywno$¢ zaledwie ok. ' sygnalu
maksymalnego. Potwierdza to negatywny wptyw wiazki FIB na materiat podobnie jak
to pokazano w pracy Vieu [63], gdzie zademonstrowano rozprzestrzenianie si¢
defektow w kierunkach poprzecznych w heterostrukturach z materiatlow grupy III-V
poddanych dzialaniu wigzki Ga-FIB. Autorzy pokazali ze wraz ze wzrostem
temperatury zasigg rozprzestrzeniania defektow zwigksza si¢. Warunki pracy FIB to
najczesciej temperatura pokojowa, cho¢ s3 dostepne systemy pracujace w
temperaturach kriogenicznych. Jednak w ramach niniejszej rozprawy ta opcja nie byta
dostepna.
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Rys. 4.8 - Obraz SEM wykonanej serii eksperymentow z implantacjq, ktore odpowiadajg schematowi z rysunku
16. Ciemne obszary to zmieniony kontrast poprzez zaabsorbowane jony Ga.

Przyktadowe wyniki zalezno$ci intensywnos$ci emisji z zespotu kresek kwantowych w
funkcji potozenia sg przedstawione na Rys. 4.9. Pomiar rozpoczyna si¢ w potozeniu
poczatkowym, ktore odpowiada pozycji dla A =0 na wykresie. Na rysunku
oznaczono kierunek pomiaru w stron¢ poza implantowanym obszarem, ale wciaz w
obrebie nieimplantowanej cze$ci probki. Wraz ze zmiang potozenia (dopiero po
przesunigciu o okoto 0,2 mm) na wykresie PL wida¢ istotny wzrost sygnalu PL.
Rezultat ten pokazatl jak istotnie generowane zdefektowanie materiatu wptywa na
ostabianie emisji, a w skrajnym przypadku na kompletne wygaszenie sygnatu.
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Rys. 4.9 — (a) Obraz SEM implantowanego obszaru probki wraz z zaznaczonym parametrem A jako odleglosciq o
punktu startowego pomiaru. (b) Pomiar fotoluminescencji probki w funkcji polozenia. Defekty powstate w efekcie
kanatowania i implantacji zaburzajg i wygaszajq sygnat w kierunku poprzecznym.
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4.6. Amorfizacja

Dla materialow potprzewodnikowych takich jak krzem, german, arsenek galu lub
fosforek indu amorfizacja zachodzi 1 powoduje zanik sygnatu. Stopien amorfizacji
badany jest czesto wlasnie poprzez zanik fotolumienscencji, np. w pracy [64], gdzie
uzywano jonéw Ga o energii 10 keV. Zaobserwowane uszkodzenie probki siggato
glebokosci nawet na 700 nm, co oczywiscie przekracza $rednig glebokos¢ wnikania
jondow Ga dla tego materiatu, gdyz ma to bezposredni zwigzek z efektem kanatowania.
Kolejnym przyktadem amorfizacji jest uszkodzenie powierzchni probki germanu
Ge(001) przy pomocy FIB o energii 20 keV i jonéw Ga [65]. W pracy zaobserwowano
defekty zardowno powierzchniowe oraz powstajace pod powierzchnig probki. Proces
amorfizacji dla tak zorientowanej probki germanu zalezat réwniez od kata padania
[65]. Ostatecznym dowodem potwierdzajacym amorfizacje 1 uszkodzenia probek
potprzewodnikéw z grupy III-V sg badania przeprowadzone na transmisyjnym
mikroskopie elektronowym [66], gdzie zaobserwowano uszkodzone warstwy
zwigzkoéw InP, InAs oraz GaAs pod wplywem dzialania skupionej wigzki jonow Ga.
Na obrazach TEM mozna zaobserwowaé uszkodzenia $cian bocznych rowka
wykonanego w InAs jak na przyktadowej ilustracji (Rys. 4.10) - wida¢ zmiang
kontrastu oraz brak ziarnisto$ci struktury co $wiadczy o fazie amorficzne;.
Oszacowanie degradacji materiatu za pomoca metody Monte Carlo (SRIM) okazato
si¢ znaczaco ja zaniza¢ w porownaniu do rzeczywistych rezultatow ze wzgledu na fakt,
1z ta metoda traktuje materiaty jako amorficzne, a w ciatach krystalicznych zachodzi
efekt kanatowania.

Nie ma obecnie badan, ktére poréwnuja wigzke Xe-PFIB oraz Ga-FIB dla zwigzkow
poiprzewodnikowych grupy III-V. Aczkolwiek w publikacji [67] zbadano ich wptyw
na amorfizacj¢ 1 uszkodzenia krysztatow Al oraz AlZnMg. Okazuje si¢, ze stopien
amorfizacji dla Xe-PFIB jest mniejszy przy jednoczesnym zwigkszeniu stopnia
redepozycji. Redepozycja materiatu nie jest kluczowa dla projektowania i
wytwarzania mikrostruktur na zakres podczerwieni, ale amorfizacja ma tutaj
znaczenie kluczowe.
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Rys. 4.10 - Obraz elektronowy TEM sciany bocznej wykopu (rowka) z Inds i jej zdegradowany charakter poprzez
dziatania Ga-FIB elektronowym [66] (Za zgodg Oxford University Press and Copyright Clearance Center).

4.7. Gromadzenie si¢ tadunku na probce

Nie wszystkie probki sg dobrymi przewodnikami. Zdarza si¢, ze dla probek
potprzewodnikowych lub probek, ktore sg izolatorami podczas dziatania wigzki jonow
probka taduje si¢ dodatnio poprzez akumulacje nadmiarowych tadunkow
pochodzacych od jondéw. Skutkuje to tym, ze probka moze natadowac si¢ do takiego
stopnia, ze powstanie napigcie rowne napieciu przyspieszajacemu wiazke. Lokalne
tadowanie si¢ probki sprawia, ze wigzka FIB moze zosta¢ znaczaco odchylona, co
powoduje btedy podczas obrébki materiatu oraz przyczynia si¢ do utraty mozliwosci
obrazowania probki w danej chwili. W przypadku obrazowania za pomoca same;j tylko
kolumny elektronowej SEM, naladowanie probki uniemozliwia obrazowanie
podobnie jak w przypadku nadmiarowych jondéw podczas dziatania FIB. W praktyce
obraz taki staje si¢ nieostry, dlatego nalezy zastosowa¢ techniki umozliwiajace
wydajne odprowadzania nadmiarowego tadunku.

Jedna z podstawowych technik ograniczajacych natadowanie probki jest napylenie na
powierzchni probki warstwy przewodzacej, jak na przyklad warstwy wegla, platyny
lub ztota. Kolejnym sposobem jest uziemianie probki poprzez natozenie materiatu na
ptatek weglowy oraz mocowanie do stolika za pomocg tasmy miedzianej. Bardzo
dobrg praktyka jest dodatkowe uziemienie przy pomocy tak zwanego pazura, ktory
jest metalowym klipsem faczacym probke ze stalowym stoliczkiem. Jezeli w
mikroskopie jest dostgpny mikromanipulator Easy-Lift mozna go wykorzysta¢ do
dodatkowego odprowadzania tadunku.

Przyktadowy sposéb uziemienia probki oraz jej montazu jest zaprezentowany na Rys.
4.11, gdzie probka jest przyklejona za pomocg przewodzacej tasmy miedzianej i
dodatkowo uziemiona za pomocg ,,pazura”. Jest to zdj¢cie probki z kropkami InAs/InP
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wykorzystywanej w tej pracy. Zaprezentowane podwodjne uziemienie byto stosowane
do wszystkich pozostatych probek.

Rys. 4.11 - Uziemienie probki za pomocq tasmy miedzianej i pazura. Probka znajduje sie na specjalnym
miedzianym podlozu, ktory nastepnie mozna zamontowac w kriostacie.
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5. Opis probek
5.1. Kropki kwantowe InGaAs/GaAs emitujace w zakresie

IT okna telekomunikacyjnego

Na podstawie charakteryzacji optycznej skoncentrowanej gtéwnie na intensywnosci i
zakresie widmowym emisji z réznych struktur z kropkami kwantowymi oraz
wstepnych wynikéw optymalizacji procesu wytwarzania struktur fotonicznych
wybrano wpierw do dalszych badan probke z kropkami kwantowymi (In,Ga)As na
podtozu GaAs emitujacg w zakresie Il okna telekomunikacyjnego 1,3 pm. Struktura
zostala wytworzona na Uniwersytecie Technicznym w Berlinie (zespot prof. Stephana
Reitzensteina) metoda MOCVD (ang. Metal-Organic Chemical Vapour Deposition).
Kropki powstaly w trybie wzrostu Stranski-Krastanow czyli formowane sa na
warstwie zwilzajacej, a ich gestoéé powierzchniowa to ok. 10%/cm?, czyli ~10
kropek/um?. W badanym przypadku warstwa kropek kwantowych jest pokryta byla
dodatkowg warstwa Ino20Gao.g0As (0 niskiej zawartosci indu) redukujaca naprezenia,
aby przestroi¢ dlugos$¢ fali emisji do zakresu drugiego okna telekomunikacyjnego
(standardowe kropki tego ukladu materiatowego emituja ponizej 1 um).
Charakterystyczne rozmiary kropek w plaszczyznie wynosza okoto 20-30 nm, a
wysoko$¢ okoto 6 nm, za§ zawarto$¢ In wewnatrz kropki kwantowej szacuje si¢ na
okoto 70%. W celu zwiekszenia wydajnosci ekstrakcji emitowanego promieniowania,
struktura ponizej warstwy kropek zawiera zwierciadlo Bragga (DBR) sktadajace si¢ z
23 par warstw GaAs/(Al,Ga)As o grubosciach odpowiadajacych Y4 dlugosci fali w
osrodku. Grubos¢ warstwy GaAs otaczajace] warstwe kropek kwantowych zostata
zaprojektowana tak, aby utworzy¢ wneke optyczng o dlugosci 2A (o niskiej dobroci)
pomiedzy DBR a powierzchnig probki — patrz Rys. 5.1. Gorna warstwa GaAs ma
grubo$¢ 634 nm, co ma tez znaczenie w procesie obrobki przy pomocy skupionej
wigzki jondow FIB i1 minimalizowania uszkodzen w okolicy warstwy aktywnej
optycznie. Wiecej szczegdldw na temat warunkéw wzrostu oraz badan strukturalnych
TEM mozna znalez¢ w pracy [68].
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Rys. 5.1 - Schemat probki z kropkami kwantowymi InGaAs/GaAs zaprojektowanymi do emisji w zakresie
telekomunikacyjnym. Nad kropkami znajduje sie warstwa GaAs stanowigca element wneki optycznej, ale tez
warstwg ochronng podczas obrobki FIB.

5.2. Kropki kwantowe InAs/InP emitujace w zakresie 111

okna telekomunikacyjnego

Probka wybrana do badan w zakresie 1,55 pm zostala wytworzona za pomoca epitaksji
z fazy gazowej z uzyciem zwigzkoéw metaloorganicznych (ang. Metal-Organic Vapor
Phase Epitaxy - MOVPE) na Duniskim Uniwersytecie Technicznym (zesp6l dr.
Elizavety Semenovej). Warstwa samorosngcych (samoorganizujacych si¢) kropek
kwantowych z InAs zostal utworzona w trybie wzrostu Stranski-Krastanow i
ulokowana posrodku warstwy InP o grubosci 580 nm, pierwotnie osadzanych podtozu
InP. Uklad charakteryzuje sie niska gesto$¢ powierzchniowa kropek, okoto 2,8 x 108
cm, ktore na skutek duzej niejednorodnoéci emitujg w szerokim zakresie widmowym
od 1,5 um do 1,6 um. Wiece] szczegdtow na temat wzrostu tego typu kropek
kwantowych mozna znalez¢ w pracy [69]. Istotnym krokiem technologicznym, z
punktu widzenia poszerzenia obszaru zastosowan, byla integracja tej struktury z
podtozem krzemowym (wykonana przez zesp6t z DTU), co ostatecznie pozwolito
otrzyma¢ materiat z kropkami kwantowymi emitujagcymi w  zakresie
telekomunikacyjnym, ale na krzemie. W tym celu, po strawieniu podloza, spodnig
czg$¢ probki pokryto warstwa SiO» o grubosci 603 nm, a nastepnie osadzono warstwe
Al o grubosci 130 nm. Taka struktura zostala nastepnie potaczona z podlozem Si
metoda tzw. ,,.bondingu” z zastosowaniem warstwy taczacej z benzocyklobutenu
(BCB). Podtoze InP byto usuwane w kapieli HCI, podczas gdy warstwa InGaAs byta
usuwana w roztworze (10%) H2SO4:H202:H,0=1:8:80. Procedura spajania
wykonywana byta w temperaturze 250°C w prozni pod przytozong sila mechaniczng
okoto 2 kN. Uktad prébki oraz proces tworzenia probki schematycznie przedstawia
Rys. 5.2. Wiecej szczeg6tdw na temat probki, tj. danych strukturalnych na podstawie
badan TEM i AFM mozna znalez¢ w pracy [70].
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Rys. 5.2 - Schemat uktadu warstw probki z kropkami InAs/InP potgczonej w procesie ,,bondingu” z podiozem
krzemowym. Gorna czeS¢ struktury zostata odwrocona, po strawieniu pierwotnego podtoza z InP.
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6. Metody spektroskopowe

Budowg uktadu spektroskopowego p-PL przedstawia schematycznie Rys. 6.1, ktory
zawiera w sobie: 1) uktad do analizy spektralnej emisji z kropki; ii) uktad do
obrazowania fotoluminescencji; iii) uktad interferometru Hanbury-Brown i1 Twiss
(HBT) do badania funkcji korelacji drugiego rzgdu. Czescia wspolng kazdego uktadu
jest uktad pobudzania optycznego probki oraz kriostat z ciagglym przeptywem ciektego
helu (model Janis ST500) utrzymujacy stalg temperatur¢ okoto 5 K. Probka byta
zamontowana na elemencie chtodzonym w komorze préozniowej wraz z mozliwos$cia
zmiany potozenia kriostatu w plaszczyZznie za pomoca $rub mikrometrycznych.
Wzbudzenie optyczne zrealizowano za pomoca potprzewodnikowej diody laserowej
pracy ciaglej emitujacej promieniowanie o dlugosci fali 660 nm, natomiast w
przypadku pobudzania impulsowego wykorzystano laser o repetycji 80 MHz i
dlugosci fali 805 nm. Wigzka laserowa skupiona jest na probce przez obiektyw
mikroskopowy o powigkszeniu 50x i aperturze numerycznej 0,65. Konfiguracja ta
zapewnia efektywna rozdzielczo$¢ przestrzenng okoto 2 pm $rednicy. Pozwala to na
wzbudzenie dokladnie jednej mikrostruktury i analiz¢ widm fotoluminescencji z
pojedynczych kropek kwantowych.

Cze¢$¢ schematu odpowiadajgca analizie widmowej zawiera w sobie monochromator
wraz liniowym detektorem (InGaAs, chtodzenie cieklym azotem, 1024 piksele, zakres
detekcji do 1620 nm, Princeton Instruments) do rejestracji sygnalu. Emisja z kropki
kwantowej zbierana jest tym samym obiektywem i nastgpnie rozdzielana spektralnie
przez monochromator o ogniskowej 500 mm (wyposazony w siatki dyfrakcyjne 150
oraz 600 linii/mm uzywane w zalezno$ci od potrzebnej rozdzielczosci; efektywna
rozdzielczo$¢ spektralna dla siatki 600 linii/mm to okoto 25 peV).

Dodatkowo na schemacie przedstawiono uktad do obrazowania PL, gdzie
wykorzystywana byta dwuwymiarowa kamera (InGaAs chlodzenie poprzez modut
Peltiera 640x512 pikseli, Princeton Instruments) pozwalajaca na obrazowanie
luminescencji przy pobudzaniu szerokiego pola (plamka laserowa jest ogniskowana
na aperturze wejsciowej obiektywu co prowadzi do jednorodnego pobudzenia w
ptaszczyznie obrazowania plamka o $rednicy ~100 um). Wraz z zestawem filtréw
pasmowych oraz gornoprzepustowych generowany jest obraz luminescencji z
planarnego obszaru prébki, po czym jest analizowany z wykorzystaniem
standardowych narzedzi do obrobki obrazéw dostepnych w $rodowisku Python.
Wiecej szczegotow eksperymentalnych podano w Rozdz. 10.2, a metodologia
obrazowania PL opisana jest takze w pracach [25] 1 [71].

Pomiary korelacji emisji pojedynczych fotonéw odbywaly si¢ z wykorzystaniem
interferometru  Hanbury-Brown 1 Twiss (HBT), ktory pozwala wyznaczad
eksperymentalnie funkcje g (1) i dzieki temu bada¢ czysto$é emisji jednofotonowe;.
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Na czesci schematu pokazujacego uktad HBT, sygnat zbierany z kropki kwantowe;j
jest kierowany przez przestrajalny filtr swiattowodowy (rozdzielczos$¢ 15 peV, zakres
przestrajania od 1520 nm do 1580 nm) do detektoréw nadprzewodzacych typu
SNSPD (ang. Superconducting Nanowire Single Photon Detector; produkcji ID
Quantique - wydajnos$¢ ~60% przy 1550 nm). Jest to uktad swiattowodowy (réwniez
ze $wiattowodowym dzielnikiem wigzki). Histogramy odpowiadajace funkcji
g@ (1) byly rejestrowane z przedzialem czasowym 100 ps. Fragment ukfadu
pomiarowego ze zblizeniem na kriostat przedstawia zdjecia na [25] [72]
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Rys. 6.1 - Schemat uktadu do badania fotoluminescencji rozdzielonej spektralnie oraz przestrzennie, z
mozliwoscig analizy czystosci emisji pojedynczych fotonow. Wszystkie uktady korzystajq z czesci wspolnej,
zawierajgcej kriostat z probkg oraz pobudzanie optyczne. Rozdzielenie sygnatu na poszczegolne uklady
realizowane jest poprzez przelqczanie systemu luster.
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Rys. 6.2 - Fragment ukladu pomiarowego ze zblizeniem na kriostat oraz obiektyw.
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7. Modelowanie

Projektowanie struktur polega na przeprowadzaniu symulacji komputerowych w
funkcji roznych parametréw ukladu celem znalezienia konfiguracji optymalnej pod
katem charakterystyk wyjsciowych, w szczego6lnosci wspotczynnika ekstrakeji emisji
ze struktury fotonicznej wytworzonej za pomocg obrobki FIB. Jednym z celow pracy
byto zaprojektowanie i wykonanie aktywnych struktur, tzn. zawierajacych pojedynczy
emiter kwantowy, ktérego przyktadem jest epitaksjalna kropka kwantowa. Symulacje
komputerowe dotyczyly dwoéch aspektéw, modelowania wplywu wigzki jonow na
obrabiany material oraz modelowania wplywu trojwymiarowego ograniczenia
optycznego na rozktad przestrzenny nat¢zenia fali elektromagnetycznej emitowanej
przez kropke kwantowa wewnatrz struktury fotonicznej, a stad takze na wydajnosé
kolekcji emisji z takiego uktadu. Wpierw przedstawione zostanie porownanie struktur
wykonanych wiazka Ga i Xe w kontekscie badania skuteczno$ci zastosowania warstw
ochronnych i wnikania jonéw w material, za pomoca programu komputerowego do
symulacji Monte Carlo SRIM. Nastepnie wyznaczone beda wspotczynnik ekstrakceji
emisji, transmisja 1 wspotczynnik Purcela w zaleznos$ci od geometrii mikrostruktury
przy uzyciu programu Lumerical i metody numerycznej FDTD (ang. Finite Difference
Time Domain).

7.1. Modelowanie wplywu wigzki jonow

Program SRIM (the Stopping and Range of lons in Matter) stuzy do symulacji
oddziatywania jonéw z materig. Nie uwzglednia on jednak efektu kanatowania,
dlatego nadaje si¢ Swietnie do symulacji interakcji wiazki jonowej z ciatami
amorficznymi i bardzo dobrze odzwierciedla wtedy wyniki do§wiadczalne [73]. W
niektorych przypadkach mozna go tez stosowaé¢ do materialow krystalicznych, ale
wyniki majg wtedy bardziej charakter orientacyjny, co najwyzej jakosciowy a nie
ilosciowy, w sensie porownania do danych doswiadczalnych. Chociaz w bibliotece
programu znajduja si¢ takie potprzewodniki jak Si, Ge czy GaAs, a nawet mozna
wprowadza¢ inne materiaty w oparciu o specjalny modul programu do tworzenia
nowych zwiazkéw, to jednak energia wigzan bedzie odpowiada¢ ich formom
amorficznym. Pomimo tego ograniczenia, symulacje daja pewien wglad w zachowanie
wigzki jonowej, co najmniej w takich przypadkach, gdy stosuje si¢ amorficzne
warstwy ochronne (np. powstale w efekcie osadzania FIBID przy pomocy GIS). Dla
przyktadu, mozna dzigki tym symulacjom pokaza¢ réznice miedzy zastosowaniem
jonow Ga a Xe, co tez w konteks$cie niniejszej rozprawy byto pomocne przy wyborze
technologii lepszej do tworzenia wydajnych emisyjnie struktur fotonicznych.

7.1.1. Zasada dzialania SRIM

Gtéwny modut SRIM/TRIM symuluje trajektorie jondw w materiale z parametrami
takimi jak zasieg jondw, utrata energii, ilo§¢ wytworzonego ciepta oraz dystrybucja
atomoéw. W ogdlnosci, program SRIM mozna stosowa¢ np. do badania implantacji
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jonéw w poélprzewodnikach, analizy proceséw rozpylania materialu (wybijania
atomoéw z powierzchni materialu) oraz ceny uszkodzen materiatéw pod wptywem
dziatania jonow [74], [75], [76].

Program rozwiagzuje problemy numeryczne w oparciu o metode Monte Carlo oraz przy
wykorzystywaniu klasycznej fizyki zderzen jonéw z materig jako zdarzen losowych
elastycznych w ktorych jony 1 atomy probki reprezentowane sa za pomocg kulek o
danych masach, pedach i1 energiach. Sity oddziatywan sg réwniez opisane przez
klasyczne potencjaly atomowe. Program zachowuje wysoka doktadno$¢ mimo, ze
stosuje proste modele fizyczne 1 kilka dodatkowych przyblizen. Najwazniejszym z
nich do symulacji zderzen atomoéw i ich rozpraszania jest tak zwana formuta magiczna
(The Magic Formula) nazwana tak ze wzgledu na przyspieszenie obliczen az 50
krotnie. Polega ona na zastgpieniu $rodka masy uktadu przez wzor empiryczny, ktory
determinuje kat i transfer energii i pedu jondow lub atomow [77].

7.1.2. Porownanie wplywu wiazek Ga oraz Xe

W programie mozna wybra¢ rodzaj wiazki, kat padania oraz jej energi¢. Na Rys. 7.1
jest pokazana réznica w ksztatcie rozktadu trajektorii generowanych podczas zderzen
z materiatem probki jakim w symulacji byt GaAs, dla przypadku maksymalnej energii
w stosowanym mikroskopie FIB, czyli 30 keV. Rysunek 7.1(a) przedstawia zbior
trajektorii dla jonow w strukturze GaAs dla jonéw 30 keV Ga z FIB. Zbior trajektorii
jest owalny 1 niemal izotropowy we wszystkich kierunkach. Wida¢ tez zwigkszony
maksymalny zasi¢g penetracji jondw w strukturg podtoza w stosunku do jonow Xe.
Na Rys. 7.1(b) pokazano wyniki symulacji dla przypadku oddzialywania jonow Xe z
tym samym podtozem i dla tej samej energii kinetycznej. Przy tej samej liczbie jonow
dystrybucja trajektorii jest bardziej zlokalizowana, rozktad jest wezszy, a glebokos¢
wnikania znaczgco mniejsza. Cho¢ jest do symulacja dla cial amorficznych, to w
polaczeniu ze zmniejszonym efektem kanatowania dla jonow Xe, jest istotng
wskazdwka, ze przy obrobce jonami ksenonu nalezy si¢ spodziewac istotnie mniejszej
degradacji struktury. Szczegélnie jezeli bylaby stosowana dodatkowa, amorficzna
warstwa ochronna.
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Rys. 7.1 - Wyniki symulacji komputerowej SRIM - zderzenia jonow Ga (a) oraz Xe (b) z podtozem GaAs.

Dla Rys. 7.1 i diagraméw (a) i (b) mozna wygenerowaé odpowiadajace im rozktady
zasiegu jonoéw, ktore przedstawiono to na Rys. 7.2. Dla wiazki Ga (Rys. 7.2(a))
maksimum koncentracji jonéw przypada na okoto 117 A, a maksymalny zasieg siega
do ponad 300 angstreméw (wtedy koncentracja jonéw galu spada istotnie ponizej 10°
na cm®). Dla wigzki ksenonowej (Rys. 7.2(b)) jony wnikaja znaczaco plycej w te sama
strukture: maksimum koncentracji wystepuje ok. 92 A, a dystrybucja zasiegu jonow
jest wezsza — jony o koncentracji ponizej 10° na cm? docierajg do ok. 200 A.
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Rys. 7.2 - Wyniki symulacji SRIM - rozktady zasiegu jonow: (a) Ga oraz (b) Xe.

7.1.3. Porownanie warstw ochronnych

Modelowanie za pomocg SRIM zastosowano takze, aby zasymulowaé wplyw
dodatkowej warstwy amorficznej na powierzchni. Takie warstwy ochronne moga by¢
wykonane na przyktad z platyny lub wegla, ktére to byly dostepne w stosowanym
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uktadzie FIB/SEM. Ograniczeniem w ich zastosowaniu do struktur aktywnych
optycznie jest mozliwo$¢ thumienia promieniowania przez odbicie, absorpcje lub
rozpraszanie (w zalezno$ci od zakresu widmowego). Dlatego tez najlepszym
technicznie rozwigzaniem jest usunigcie tych warstw po zakonczeniu procesu obrobki
jonowej. Jednak w przypadku warstw napylanych poprzez GIS usunig¢cie warstwy
platyny lub wegla jest problematyczne, gdyz uzycie plazmy jonowej do oczyszczania
powierzchni moze doprowadzi¢ do uszkodzenia samej struktury. Rys. 7.3 przedstawia
wyniki symulacji SRIM pokazujace poroéwnanie jak 50 nm amorficznego wegla
oddziatuje ze skupiong wigzkg jonéw Ga-FIB i Xe-PFIB. Wyniki dotyczg symulacji
zderzen jonow dla wigzek o energii 30 keV i prostopadtym kacie padania do
ptaszczyzny probki. Rozktad zasiggu wnikania jonéw Ga dla warstwy wegla posiada
maksimum koncentracji okoto 237 A, przy czym odpowiednie maksimum
koncentracji dla wigzki Xe przypada na 196 A. Rozktad dla Ga jest takze przesunicty
w glab materiatu, a ksztalt zbioru trajektorii (drog przebytych przez jon w trakcie
kaskadowych zderzen) jest rozciggniety na znaczaco wigksza objetos¢ w poréwnaniu
do wiazki Xe.
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Rys. 7.3 - Wyniki symulacji SRIM dla warstwy wegla: (a) Profil rozkladu trajektorii jonow Ga (b) z rozktadem
zasiggu jonow. Odpowiednio (c) przedstawia profil rozkladu trajektorii dla Xe wraz z (d) rozkladem zasiggu
jonow ksenonu.
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Na Rys. 7.4 ponizej pokazano analogiczne symulacje SRIM dla amorficznej warstwy
platyny, réwniez dla wigzek galowej i ksenonowej o energii 30 keV. Tak jak w
przypadku warstwy ochronnej wykonanej z amorficznego wegla, wigzka jonow
ksenonu wykazuje bardziej skupiony charakter, to znaczy, ze trajektorie jonow
penetrujacych warstwe platyny sg bardziej ograniczone przestrzenie, a drogi przebyte
przez jony sa krotsze. Pokazujg to rowniez rozktady jonow dla Ga 1 Xe z warto$ciami
zasiegu dla najwigkszej liczby jonéw odpowiednio 83 A i 57 A. Ponadto mozna
porownaé¢ odpowiednie wigzki w stosunku do dziatania na warstw¢ platyny 1 wegla.
Najwiecej jonéw Xe w rozkladzie dla wegla zatrzymuje sie na odlegtosci 196 A od
powierzchni warstwy, wigc jest to prawie cztery razy glgbiej niz w przypadku warstwy
Pt. Podobnie jest dla jonéw Ga, ktore réwniez dla warstwy Pt wnikaja cztery razy
ptyciej niz dla warstwy wegla.
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Rys. 7.4 — Wyniki symulacji SRIM dla wigzki Ga oraz Xe z podtozem wykonanym z platyny. (a) Profil rozktadu
trajektorii jonow Ga (b) z rozktadem zasiegu jonéw. Odpowiednio (c) przedstawia profil rozktadu trajektorii dla
Xe wraz z (d) rozktadem zasiegu jonow ksenonu.
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Na podstawie rezultatéw symulacji nasuwa si¢ gtowny wniosek, ze wigzka ksenonowa
ma wiekszy potencjat aplikacyjny przy wytwarzaniu struktur fotonicznych ze wzgledu
na ograniczony charakter wnikania jonow w podloze (na przyktadzie GaAs oraz
platyny i wegla) 1 tym samym degradacje materiatu. Dlatego dalsze symulacje i testy
byly przeprowadzone dla wigzki jonow ksenonu w celu zbadania zalezno$ci penetracji
podtoza od energii jonéw. W tym celu zasymulowano wplyw skupionej wigzki jonow
Xe-PFIB na amorficzng warstwa wegla o grubosci 50 nm w funkcji energii padajace;j
wiazki dla wybranych wartosci 30 keV, 20 keV 1 10 keV - Rys. 7.5. Wybrane warto$ci
energii odpowiadaja typowym nastawom w mikroskopie SEM/FIB dla wigzki
jonowe;j.
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Rys. 7.5 — Ukiad diagramow oddziatywania wiqzki ksenonowej z amorficzna warstwa wegla 50 nm wraz z
odpowiadajgcymi dystrybucjami. Symulacja zderzen jonow (a) wraz z opowiadajgcym rozktadem (d) dla 30 keV
jonow Xe oraz odpowiednio dla energii 20 keV (b i e) oraz 10 keV (c i f)

Z Rys. 7.5 wynika jednoznacznie, iZ wraz ze zmniejszaniem energii wigzki jonow
gleboko$¢ penetracji bedzie si¢ zmniejsza¢ przy jednoczesnym zawe¢zaniu rozkladu
przestrzennego (efekt jakosciowo jest uniwersalny dla dowolnego rodzaju jonow). Jest
to rezultat do$¢ intuicyjny, gdyz jony o mniejszej energii kinetycznej szybciej wytraca
swojg energi¢ tym samym ich trajektorie jak w przypadku wigkszej energii wigzki.
Ponadto dla jonow Xe", czyli wiekszych niz jony galu, mozna zauwazy¢, ze nawet dla
najwickszej ich energii 30 keV, wigzka ksenonu duzo ptycej wnika w warstwe wegla
w porownaniu do wigzki Ga 30 keV oraz doznaje mniejszego rozrzutu, co powinno
niwelowac lateralna dystrybucje defektow w szczegdlnosci w poprzek struktury
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fotonicznej znajdujacej si¢ pod spodem (z Rys. 7.2 - Rys. 7.4 wynika, Ze rozrzut
trajektorii jest bardziej ograniczony 1 zasi¢g wnikania jonow dla najbardziej skrajnych
przypadkow to okoto 35 nm dla Ga i 20 nm dla Xe). Jak mozna odczytac z diagramow
na Rys. 7.3(a) oraz Rys. 7.5(c 1 f) wigzka ksenonu o energii 10 keV wnika ptycej i jest
mniej rozrzucona przestrzennie. Wobec powyzszego w celu ochrony kropek
kwantowych przed degradacja nalezy zastosowa¢ mozliwie najmniejsza energie,
uwzgledniajac jednak kompromis pomiedzy czasem procesu, rozdzielczoscig oraz
jakoscig wykonanej struktury.

7.2. Modelowanie fotoniczne

Do symulacji struktur fotonicznych wykorzystano komercyjnie dostepny program
Lumerical, ktory umozliwia modelowanie 1 symulacje propagacji fali
elektromagnetycznej w nano 1 mikro skali, co jest kluczowe podczas w projektowaniu
wszelkiego rodzaju struktur 1 przyrzadéw fotonicznych. Do obliczen numerycznych
Lumerical wykorzystuje metode FDTD, ktéra czgsto stosowana do symulacji
fotonicznych. Symulacje FDTD, opieraja si¢ na rownaniach Maxwella, ktore sa
rozwigzywane numerycznie w dziedzinie czasu, co pozwala na symulacje
dynamicznej propagacji fal na przyktad w materiatach potprzewodnikowych.

W kontekscie modelowania struktur fotonicznych, takich jak badane w tej pracy typu
mikro-kolumna z punktowym emiterem w srodku, Lumerical pozwala na doktadng
analize 1 optymalizacje parametrow tych struktur pod katem wybranych
charakterystyk optycznych. Program umozliwia np. badanie zmiany réznych
wlasno$ci uktadu, takie jak dystrybucja przestrzenna pola elektromagnetycznego,
wspolczynniki odbicia 1 transmisji, absorpcja energii, oraz straty w materiale w funkcji
parametroOw geometrycznych 1 materiatlowych struktury (zmiana ksztattéw 1
rozmiar6w, zmiana polozenia emitera, zmiana wspolczynnikéw zatamania, etc.).
Wyniki symulacji pomagaja w zrozumieniu, jak geometria i materiaty struktury
wpltywaja na jej wlasciwosci optyczne, co przeklada sie na wydajnos¢ kolekcji
promieniowania przez zewnetrzny uklad optyczny, a to za$ jest kluczowe dla
optymalizacji wydajno$ci np. emiteréw pojedynczych fotonow.

7.2.1. Wyniki symulacji dla mikrostruktur fotonicznych

Ze wzgledu na sposob w jaki skupiona wigzka jonoéw plazmy ksenonu rozpyla materiat
(co zostato opisane w rozdziale o oddziatywaniu FIB z materig Rozdz. 4) powstajaca
struktura typu mezy ma ksztatt Scietego stozka z uwagi na redepozycje materialu oraz
tzw. dtugi ogon rozktadu przestrzennego wigzki. Przyktadowy obraz SEM mezy InP z
kropkami InAs o nachylonych $ciankach jest przedstawiony na Rys. 7.6(a).
Przedstawia widok pod katem, dlatego okregi okreslajace krawedzie dolng 1 gorng sa
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eliptyczne. Elipsa niebieska zaznacza tutaj krawedz podstawy dolnej, ktorej $rednica
to 3,5 um. Elipsa zielona okre$la gorng krawedz o $rednicy 2,8 um. Nachylenie $cian
bocznych wzgledem podstawy stozka wynosi 62,5°.

a)

Rys. 7.6 — (a) Obraz elektronowy SEM mezy wykonanej przy pomocy Xe-PFIB ukazujgcy ksztalt mezy w formie
Scietego stozka. Srednica podstawy mezy to 3,5 um. (b) Model 3D z programu komputerowego Lumerical. Model
przedstawia meze w ksztalcie Scigtego stozka. W centralnym punkcie znajduje si¢ emiter jako kropka kwantowa
symulowany przez dipol oznaczona tutaj w formie strzatek. Wyniki symulacji dla rozktadu pola |E| w kierunku
poprzecznym (c) oraz od gory (d).

Model 3D struktury InP/SiO»/Al jako $cigty stozek wraz z zaznaczonym potozeniem
dipola, ktory symuluje emiter umieszczony centralnie wewnatrz struktury fotonicznej
przedstawia Rys. 7.6(b). Odpowiedni model 3D otoczony jest obszarem
obliczeniowym o wymiarach 10 x 10 x 2 um?, ktory zakonczony jest warunkami
brzegowymi typu idealnego absorbera, co symuluje nieskonczong przestrzen. Tak
dobrany obszar ma przeloZenie na czas trwania obliczen, ktoéry w tym przypadki jest
rzedu kilku minut, przy zachowaniu zbiezno$ci rezultatdow otrzymywanych dla
wickszego obszaru. Ponadto, w wypadku struktury w ksztalcie §cigtego stozka mozna
skorzysta¢ z symetrii obrotowej uktadu ograniczajac si¢ do jego ¢wiartki. Tym
sposobem przeprowadzenie pojedynczej symulacji dla ustalonej geometrii zajmuje
okoto 1 minuty.

Rys. 7.6 (¢) 1 (d) przedstawiaja rozktady bliskiego i dalekiego pola dla emisji z dipola
umieszczonego po srodku mezy. Charakterystyczng cechg mikrostruktury o ksztatcie
Scietego stozka jest niejako ukierunkowanie rozktadu pola ku gorze gtownie dzigki
kontrastowi wspotczynnikow zatamania. ,,Zewnetrzne” maksima nat¢zenia dalekiego
pola oznaczone jako ,.B”, sa wlasnie zwigzane z refrakcja $wiatta na krawedzi
nachylonej $ciany bocznej. Ponadto wida¢ wyraznie wptyw odbicia od dolnego
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zwierciadta wykonanego z Al. Oba te efekty pozwalajg osiggna¢ wysokie wartosci
ekstrakcji (patrz ponizej). W czesci (d) zaznaczono takze obszary, ktore obejmuje
kolekcja z wykorzystaniem obiektywu mikroskopowego odpowiednio o NA = 0,65
oraz NA = 0,4, aby wykazac¢, ze cze$¢ B intensywnosci bedzie zebrana wytacznie przy
zastosowaniu wyzszej apertury.

Dla prostych ukladow z optycznym ograniczeniem przestrzennym bez regularnej
wneki rezonansowej (rezonator o niskiej dobroci), i dla wspotczynnika Purcella

. . P . , . .
zdefiniowanego jako Fp = P—d (gdzie P; to moc zrodta w strukturze fotonicznej, a Ps
S

to moc tego samego zrodta w litym polprzewodniku), oraz transmisji (od zrodia w
kierunku wzrostu, wzdtuz osi z), w kierunku normalnym do powierzchni probki, w

. P . .
postaci T = % (gdzie Py, to moc uchwycona przez soczewke o zadanej aperturze
S

numerycznej), wydajnos¢ ekstrakeji mozna zdefiniowacé jako stosunek wspotczynnika
transmisji i wspotczynnika Purcella:

T Pya

n = EUIQE = P_dUIQE- (7.1)

Wida¢ wigc, ze jest to stosunek czgSci wyemitowanej mocy zebranej z
wykorzystaniem optyki o okre§lonej aperturze numerycznej do catkowitej mocy
emitera zmodyfikowanej przez strukture fotoniczna.

Celem przeprowadzenia symulacji numerycznych dla struktur GaAs/DBR
omawianych w Rozdz. 5.1 bylto przede wszystkim sprawdzenie wydajnosci ekstrake;ji
dla powstatego uktadu mikrostruktury poprzez obrobke Xe-PFIB. Wyniki wskazuja
okoto 5% wydajnosci ekstrakcji przy 1,3 pm dla mezy o $rednicy 4 um dla grubosci
warstwy pokryciowej 200 1 400 nm [71].

W przypadku struktur InP/Si02/Al pierwszym celem byto wyznaczenie maksymalne;j
osiggalnej ekstrakcji emisji przy zadanej dlugosci fali (np. 1,55 pm) sterujac jedynie
srednicg mezy. Wiekszo$¢ z parametrow geometrycznych jest zadana przez samg
strukturg, jak uktad 1 grubo$¢ warstw, czy potozenie warstwy z kropkami kwantowymi.
Obliczenia w zaleznosci od dolnej $rednicy stozka przy statym kacie 62,5 stopnia
nachylenia $cianek bocznych oraz stalej wysokosci 580 nm (co wynika bezposrednio
z uktadu probki opisanej w 5.2) $cietego stozka. Zakres dolnych $rednic zmieniany byt
od 2 pm do 6 um z krokiem co 100 nm. Dla kazdej symulacji byty obliczane rozktady
bliskiego pola w przekroju struktury oraz rozktady dalekiego pola dla natezenia pola
elektrycznego fali e-m pod katem po6zniejszej analizy kolekcji emisji dla apertury NA
=0,65.
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Rys. 7.7 — (a) Zaleznos¢ wydajnosci ekstrakcji od Srednicy mezy od 2 um do 6 um z krokiem co 100 nm. (b)

Wydajnosé ekstrakcji dla mezy o Srednicy 4 um (czarna linia ciggta) oraz 3,5 um (czerwona linia przerywana) w
funkcji diugosci fali wraz z uwzglednieniem apertur NA=0,65 i NA=0,40.

Z danych numerycznych wynika, iz maksymalna warto§¢ wydajnosci ekstrakcji przy
dhugosci fali 1550 nm osiggalna jest dla mezy o promieniu podstawy 4 um 1 wynosi n
= 0,89 (89%). Dlatego kilka serii struktur o zblizonych rozmiarach
charakterystycznych zblizonych zostalo wytworzonych poprzez obrobke wiazka Xe-
PFIB. Niestety jednak, akurat z mez o podstawie 4 um nie udato si¢ uzyskac jasnej
luminescencji, co wigza¢ mozna z przypadkowym niekorzystnym polozeniem kropek
wzgledem jej srodka (maksimum rozktadu pola elektromagnetycznego). Dlatego tez
dalsze badania optyczne skoncentrowano na mezach o $rednicy podstawy ok. 3,5 um
odpowiadajacej maksimum lokalnemu wykresu Rys. 7.7(a), gdyz z tych mikrostruktur
uzyskano wydajng emisje z pojedynczych kropek kwantowych.

Nalezy tez zwrdci¢ uwage, ze wykres wydajnos$ci ekstrakcji ma charakter oscylacyjny
w funkcji §rednicy mezy. Pochodzenie tego efektu trudno jest jednoznacznie wyjasnic,
poniewaz mikrostruktura fotoniczna typu meza jest jednak ztozonym, wielomodowym
uktadem 3D (co cze$ciowo pokazuje Rys. 7.6). Zmieniajac tylko $rednice mezy, osiaga
si¢ prawdopodobnie lokalne minima odpowiadajace preferowanej emisji w
ptaszczyznie, a nie w kierunku wzdhuz osi optycznej uktadu detekcji (kolekeji), co
istotnie zmniejsza intensywnos$¢ trafiajacej w kat brylowy obiektywu zbierajgcego.

Na Rys. 7.7(a) zaznaczono takze warto$¢ ekstrakceji n = 0,42 (42%) dla stozka, ktorego
promien podstawy miat 3,5 um (dla tej samej apertury numerycznej NA=0,65). Ten
przypadek zostat rowniez poddany weryfikacji doswiadczalnej — patrz Rozdz. 9.2.
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Dla wybranych $rednic, tj. 3,5 um oraz 4 um, wykonano dodatkowo obliczenia
zaleznosci wydajnosci ekstrakcji n w funkcji dtugosci fali A w zakresie od 1400 nm do
1700 nm, dla dwoéch réznych apertur numerycznych (czgsto stosowany w
eksperymencie), co przedstawiaja wykresy na Rys. 7.7(b). Wydajnos¢ ekstrakcji emisji
dla struktury o $rednicy podstawy 4 pum osigga maksimum w przy ok. 1,55 pum
dhugosci fali. Dodatkowo przedziat widmowy wysokiej wydajnos$ci ekstrakcji powyzej
65% to ok. 80 nm, co dowodzi szerokopasmowego charakteru tej zalezno$ci,
pozadanej w zastosowaniach zwigzanych z kropkami kwantowymi. Dla mezy o
srednicy podstawy 3,5 um uzyskano maksymalng wydajnos¢ ekstrakcji przy ok. 1,48
um powyzej 60%. Przy 1,5 um wynosi ona ok. 55%, a przy 1,55 pm ok. 40%,
odpowiednio. Przedziat ekstrakcji powyzej 40% sigga ok. 95 nm.

7.2.2. Charakterystyka i morfologia struktury typu meza

W jezyku polskim nie istnieje bezposrednie thumaczenie z jezyka angielskiego stowa
»mesa”. Dlatego na potrzeby tej pracy zastosowano spolszczone stowa ,,meza”.
Struktura typu meza rozni si¢ od mikro-kolumny wymiarami. Cho¢ geometria jest
podobna, tzn. modelowa mikro-kolumna oraz meza moga mie¢ ksztatt walca, to
kolumna charakteryzuje si¢ znaczng wysokoscig w porownaniu do mezy. W typowej
mikro-kolumnie (tak jak pokazano na rysunku Rys. 1.2) wysokos$¢ kilkukrotnie
przewyzsza Srednicg struktury, a z drugiej strony w mezie jest na odwrot. Meza cechuje
si¢ kilkukrotnie wigkszg Srednicg w stosunku do wysokosci struktury. Na obrazie z
mikroskopu SEM (Rys. 7.8) zaprezentowane przekrdj poprzeczny przez meze, gdzie
od géry mamy warstwy platyny napylane elektronowo oraz jonowo a pod nimi
znajduje si¢ wlasciwa czgs¢ probki czyli meza oraz podloze. Warstwy Pt osadzane na
probee w trakcie wykonywania przekroju FIB to standardowa procedura i stuzy przede
wszystkim ochronie materialu przed destruktywnym dziatanie wiazki jonéw. Z obrazu
mozna rowniez odczyta¢ wymiary mezy oraz opisac jej ksztatt. Meza z tego przykladu
ma forme Scigtego stozka, ale ze wzgledu na kalibracje wigzki jonowej oraz jej dtugi
ogon, meza jest nieco asymetryczna w osi pionowej oraz krawedzie sg zaokraglone,
co przypomina swoim ksztaltem mikro-soczewke. Dodatkowo w celu
zaprezentowania uktadu warstw z tej probki przeskanowano przekrdj poprzeczny
detektorem EDS co wygenerowano mape pierwiastkéw sktadajaca si¢ na warstwy Pt,
meze oraz podloze (Rys. 7.9). Material mezy InP wyrdznia si¢ na tle Pt oraz podtoza
zbudowanego gldwnie z krzemu Si. Niestety ze wzgledu na ograniczenia detekcji
metoda EDS na mapie nie wida¢ warstwy zwilzajacej oraz kropki kwantowej z InAs.
Warstwa oraz kropka sa zbyt male aby generowa¢ odpowiednio duzy sygnat
zawierajacy atomy As. Ponizej mezy widoczne jest podtoze zbudowane z Si0; oraz
charakterystyczna warstwa Al, ktora pelni w tej strukturze role zwierciadta. Na samym
dole znajduje si¢ czysty krzem Si.
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HV curr tilt det r @ WD = 1 pm—
2.00kVv 0.10nA 52.0° TLD 35000 x 592um 4.0 mm Nanores

Rys. 7.8 — Obraz elektronowy SEM przekroju mezy: (a) warstwa Pt naniesiona jonowo, (b) warstwa Pt
naniesiona elektronowo, (c) meza oraz (d) podtoze SiO:, warstwa Al oraz Si (odpowiada schematowi probki z
Rozdz. 5.2)

e0s IS 0 BSi

MAG: 20.0kx HV:30kV WD:3.9 mm

Rys. 7.9 — Wynik mapowania detektorem EDS. Obraz przedstawia obszary koncentracji poszczegolnych
pierwiastkow w sposob jakosciowy. Warstwy odpowiadajq obrazowi SEM (Rys. 7.8)
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8. Wytwarzanie mikrostruktur
fotonicznych

8.1. Nanoszenie warstw ochronnych

W celu redukcji negatywnego wptywu skupionej wigzki na podloze, tzn.
destruktywnego wptywu FIB na fotoluminescencj¢ z uktadu probki z krokpami lub
kreskami kwantowymi, wpierw zostala opracowana metodologia nanoszenia warstw
ochronnych ze pomoca GIS (w tym przypadku warstw wegla) przetestowane rdzne
warstwy ochronne. Jak juz wspomniano, proces nanoszenia warstwy moze by¢
wykoany w asy$cie wigzki elektronowej, wtedy napylanie daje zakres grubosci od
kilkudziesigciu do kilkuset nanometrow. Mozna zastosowa¢ rowniez wigzke jonowa,
wtedy wydajno$¢ procesu osadzania warstwy zwigksza si¢, co skutkuje napyleniem
warstwy o grubo$ciach od kilkuset nanometrow nawet do kilku mikrometréw.
Oprogramowanie mikroskopu SEM/FIB umozlwia projektowanie ksztattu warstwy,
dokladnie w taki sam sposob, jak mozna wykona¢ wzoér rozpylania materiatu za
pomoca skupionej wigzki jonow. Przyktadowy, koncowy efekt procesu napylania
amorficznych warstw wegla za pomoca GIS w sposob elektronowy 1 jonowy
przedstawia Rys. 8.1. Koncowa warstwa wegla ma grubo$¢ okoto 500 nm.

Nastepnie w miejscu gdzie naniesiono warstwy ochronne wykonano testowe struktury.
Warstwa ochronna zostata rozpylona wraz z materiatem polprzewodnikowym (probka
GaAs z DBR, 634 nm warstwy GaAs nad kropkami) dookota mikro-kolumny. Rys.
8.2 przedstawia obraz SEM wykonanych kilku struktur, réznigcych si¢ $rednica
kolumny, gdzie jej wysokos$¢ we wszystkich przypadkach byta jednakowa (okoto 3
pm). Rys. 8.3 przedstawia mikro-kolumne C3 z Rys. 8.2, ktéra zostata wykonana za
pomoca FIB w dwodch etapach przy nastepujacych parametrach wigzki: (1) etap
zgrubnego wstepnego wykonania kolumny przy energii wigzki — 30 keV, prad wigzki
15 nA, czas pobytu wigzki (dwell time) 1 ps oraz glebokos$¢ dziatania wigzki
ustawiona na 5 um; (2) etap polerowania — gdzie uzyto energii wigzki 30 keV 1 pradu
wigzki 1 nA, a gleboko$¢ dziatania wigzki wynosita 2 pm. Zatem mikro-kolumna ma
nastepujace wymiary: wysoko$¢ 3 um, S$rednica wewngtrzna 5 pm, S$rednica
zewngtrzna pola 15 um. Czas wykonania stupka wynosit 3 minuty i 27 sek. Kolumna
posiada na wierzchu wyraznie widoczng warstwe¢ ochronng wegla, ktora pozostata
nieusuni¢ta poniewaz ten obszar nie byl objety dziataniem FIB. Kolumna byla
polerowana, wigc po pierwszym etapie dzialania FIB uzyskala skosne S$cianki
(przypomina $cigty stozek). Ponadto wida¢ obszary, ktére zostaty rozpylane z r6zng
szybkos$cig. Niejednorodne dzialanie wigzki FIB czesto jest spowodowane
zanieczyszczeniem powierzchni probki, ktore przyczynia si¢ do generowania
artefaktow tak jak to pokazano na obrazie SEM z Rys. 8.4.
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HV curr tilt det mag® HFW WD
PM 2.00kV 0.10nA 52.0° ETD 650x 319pum 3.8 mm

Rys. 8.1 - Obraz SEM napylonych warstw za pomocg GIS w sposob elektronowy i jonowy. Warstwy wegla to
widoczne na obrazie prostokgtne warstwy,

©

HV curr tilt det mag B HFW WD
M 2.00kVv 0.10nA 0.0° ETD 1000x 207 pm 3.8 mm

Rys. 8.2 - Obraz SEM wykonany przyktadowych struktur z pokryciem weglowym naniesionym GIS. Serie Ai B to
warstwy wegla napylone elektronowo i jonowo. Seria C to warstwy napylone tylko jonowo.
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22 HV urr tilt let mag @ HFW WD
1 200kV 0.10nA 52.0 ETD 3500x 59.2um 3.9mm

Rys. 8.3 - Miro-kolumna wykonana z warstwg ochronng wegla naniesiong GIS. Ze wzgledu na zanieczyszczong
powierzchnie sq obszary, ktore byly rozpylane z roznym tempem.

2022 HV curr tilt det mag B HFW WD F——10 um——
PM 2.00kV 0.10nA 52.0° ETD 3500x 59.2pum 3.8 mm Nanores

Rys. 8.4 - Obraz SEM wykonanej struktury typu mikro-kolumna z warstwg ochronng wegla oraz z widocznymi
zanieczyszczeniami po lewej gornej stronie obrazu.

8.2. Pierwsze struktury fotoniczne z kropkami

kwantowymi
Jednym z pierwszych krokéw opracowania technologii wytwarzania struktur
fotonicznych byly proby odtworzenia mikro-kolumn otrzymanych przy uzyciu
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skupionej wigzki jonéw galu Ga-FIB analogicznych do opisanych wczesniej w
literaturze [78], [23]. Pozwolilo to tez w praktyce przetestowaé wplyw réznych
parametrow wiazki na jako$¢ strukturalng i optyczng probki z kropkami kwantowymi
InAs na InP i warstwa wierzchnig nad kropkami okoto 100 nm. Pierwszy etap
obejmowat rozpylanie materiatu za pomoca FIB o pradzie wigzki 1 nA i energii wigzki
30 keV. Jest to proces szybki, ale ze wzgledu na wysoka energi¢ wigzki rowniez
generuje sporo defektow ze wzgledu na duza glebokos¢ wnikania wigzki oraz
dystrybucje poprzeczng dyslokacji. Obraz SEM tak powstalej kolumny pokazano na
Rys. 8.6(a). Nastepnie, jak pokazano na Rys. 8.5(b), wytworzono mikro-kolumny o
takich samych parametrach wiazki jak na Rys. 8.5(a), ale z dodatkowym etapem
polerowania przy uzyciu nizszego pradu wiazki 11 pA, aby nada¢ ksztalt bardziej
cylindryczny oraz uzyska¢ bardziej pionowe i gtadsze §ciany boczne. Niemniej jednak
polerowanie to etap czasochtonny, gdyz mate wartosci pradu to mata doza jonoéw przez
co szybkos$¢ rozpylania materiatu jest niewielka. Dlatego takie polerowanie powinno
w praktyce dotyczy¢ jedynie matych obszarow.

Dla poréwnania ten sam materiat poddano obrobce z zastosowaniem jonow ksenonu.
Mikro-kolumna pokazana na Rys. 8.5 (c) zostata wytworzona przy uzyciu wigzki Xe-
PFIB o energii 30 keV, pradzie wigzki jonéw 4 nA i dwell time 1 ps, co skutkuje
charakterystycznym stozkowym ksztaltem ze wzgledu na szerszy rozmiar plamki
wigzki jonow. Takie parametry wiazki zostaty uzyte celem minimalizacji czasu
wytwarzania. Jednakze nie uzyskano sygnatu PL z tej struktury co wskazato, ze
zastosowane energia lub prad byly zbyt duze. Warto zauwazyé, Zze zardwno
wierzchotek filaru, jak 1 krawedzie rozpylanego obszaru wskazuja na amorfizacj¢ i
redepozycje¢, poniewaz powstaty na powierzchni probki oraz stupka charakterystyczne
artefakty w wyniku wtérnego osadzenia si¢ materiatu. Dla Zadnej z trzech struktur z
rysunkow (a), (b) i (¢) nie zaobserwowano fotoluminescencji co oznacza znaczng
degradacj¢ materiatu.

Na podstawie wynikow symulacji (patrz Rozdz. 7), w dalszych krokach zostata
zastosowana wigzka Xe-PFIB. Ta cze$¢ optymalizacji technologii wykonywana byta
na probce z kropkami kwantowymi InGaAs/GaAs (patrz Rozdz. 5.1). Zastosowano
wzory do FIB w ksztalcie pierScienia o $rednicach:

e Struktura S1: 10 um $rednica wewngtrzna 1 20 um $rednica zewnetrzna;
e Struktura S2: 15 um $rednica wewngtrzna 30 pm Srednica zewngetrzna;
e Struktura S3: 5 um $rednica wewngtrzna i 15 um $rednica zewnetrzna.

Czas pobytu wiagzki jonéw w punkcie (dwell time) zostal ustawiony na 1 ps, a kierunek
przebiegi przechodzenia wigzki zostal ustawiony z pozycji od wewnatrz do zewnatrz.
Probka zawierata warstwe GaAs o grubosci 634 nm nad kropkami kwantowymi, wigc
docelowa wysokos$¢ struktury wynosita ok. 1 pm, aby zapewni¢ usunigcie materiatu
znaczgco ponizej warstwy z kropkami. Wyniki modelowania fotonicznego jak opisano
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w [71], pokazaly, ze z punktu widzenia ekstrakcji emisji warstwa kropek w tej probce
powinna znajdowac si¢ w okolicach srodka wysoko$ci mezy. Sama mikrostruktura ma
za zadanie ograniczy¢ liczbe kropek kwantowych (w skrajnym przypadku do
pojedynczej kropki), ktore zostang optycznie wzbudzone wewnatrz pojedynczej
mikro-kolumny. Na podstawie wczesniejszych rezultatow, proces Xe-PFIB zostat
dostosowany poprzez czterokrotne zmniejszenie pradu wigzki jonéw, aby ograniczy¢
degradacj¢ struktury i zmniejszy¢ liczbe jondéw pochtanianych przez jednostke
powierzchni w catym czasie procesu, dlatego rozpylanie odbywalo si¢ przy energii
wigzki ustawionej na 30 keV 1 1 nA pradu wiazki jondw.

o R o

5 pm
e

Rys. 8.5 - (a)-(c) Mirko-kolumny wykonane za pomocgq FIB. Probki w (a) i (b) zostaly wykonane przy uzyciu Ga-
FIB i roznig si¢ prgdem wigzki jonow, podczas gdy probki (c) uzyskano przy uzyciu Xe-PFIB.

Obrazy SEM wykonanych struktur pokazano na Rys. 8.6. A na kolejnych rysunkach:
Rys. 8.7, Rys. 8.8 1 Rys. 8.9, przedstawiono zblizenia na odpowiednie struktury S1, S2
1 S3. Na wykresie znajdujgcym si¢ na Rys. 8.10(a) pokazano widma fotoluminescencji
otrzymane dla wszystkich trzech struktur oraz dla pozycji referencyjnej na probce
przed obrobka skupiong wigzka jonéw. Widma wszystkich struktur wykazuja
obecno$¢ waskich linie emisyjne z pojedynczych kropek kwantowych, poniewaz
liczba optycznie aktywnych kropek kwantowych jest ograniczona przez obrobke Xe-
PFIB. Z drugiej strony widmo fotoluminescencji z planarnej czgsci probki niepoddane;j
obrébcee jest bardziej charakterystyczne dla licznego, niejednorodnego zbioru kropek
kwantowych. Dla struktur S1 1 S2 ze wzgledu na $rednicg¢ stupkéw, liczba kropek
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kwantowych jest nadal zbyt duza, aby wydzieli¢ pojedyncze linie emisyjne. Aby
ograniczy¢ ilo§¢ optycznie aktywnych kropek kwantowych nalezy zmniejszy¢
srednice struktury. Po zredukowaniu $rednicy struktury do 5 um w przypadku S3,
widma zdominowane sg przez kilka intensywnych przej§¢ optycznych, nawet przy
uzyciu $redniej mocy wzbudzenia optycznego 20 uW i przy uzyciu siatki dyfrakcyjnej
(600 linii/mm) dajacej rozdzielczo$s¢ widmowa ok. 25 peV. Warto zauwazy¢, ze
intensywno$¢ linii emisyjnej z pojedynczej kropki przy dtugosci fali 1300 nm dla S3
charakteryzuje si¢ podobnym poziomem intensywnosci, jak fotoluminescencja
obserwowana dla probki planarnej, w ktorej emituje liczny zbior kropek kwantowych
(widma narysowane sg w jednakowej skali intensywnosci). Rezultat ten pokazuje, ze
przynajmniej niektore z kropek wewnatrz wytworzonego stupka nie ulegly degradacji
na skutek obrobki jonowe;.

det mags HFW WD

20nA 52.0° ETD 650x 319pum 4.0 mm

2 HV cu

M 2.00kv 0O

Rys. 8.6 - Obraz elektronowy SEM struktur S1, S2 i S3 wykonanych za pomocq wiqzki Xe-PFIB.

Nastgpnie  przeprowadzono pomiary mikro-fotoluminescencji z  wysoka
rozdzielczo$cig spektralng (25 peV) dla struktury S3. Rys. 8.10(b) przedstawia widma
fotoluminescencji przy mocy wzbudzenia w zakresie od 0,1 uW do 10 uW, aby
okresli¢ typowe cechy emisji pojedynczej kropki kwantowej. Dla nizszych mocy
wzbudzenia obserwujemy przejscia optyczne prawdopodobnie dla co najmniej dwoch
kropek kwantowych. Wraz ze wzrostem mocy wzbudzenia pojawiaja si¢ nowe linie
emisyjne, zwigzane najprawdopodobniej z emisja z bardziej ztozonych kompleksow
ekscytonowych, lub pojawieniem si¢ emisji z innych jeszcze kropek, ktére nie
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emitowaty przy stabszym pobudzaniu. Na rysunku wskazano prawdopodobne
pochodzenie niektorych z linii. Na podstawie obserwowanej tendencji w funkcji mocy
pobudzania, widoczne przy niskiej mocy lasera linie moga pochodzi¢ z neutralnego
ekscytonu (X) lub ekscytonu natadowanego - trionu (CX). Przy wyzszych mocach
pobudzania pojawiaja si¢ dodatkowe linie prawdopodobnie zwigzane z biekscytonem
(XX) [79]. Jako$¢ widma wskazuje, ze w procesie wytwarzania przy pomocy Xe-PFIB
struktura krystaliczna tych kropek nie ulegta degradacji.

4/6/2022 |HV curr tilt det mag @ HFW WD — T

1:44:45PM 2.00kV 0.20nA 52.0° ETD 5000x 414pum 4.0 mm Nanores

Rys. 8.7 - Obraz SEM zblizenie na strukture S1.
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4/6/2022

HV

curr

 — 1 11—

tilt det mag @ HFW WD

1:20:21 PM | 2.00kV 0.20nA 52.0° ETD 8000x 25.9pum 4.0 mm Nanores

4/6/2022

HV

curr

Rys. 8.8 - Obraz SEM zblizenie na strukture S2.

 — T |

1:56:04 PM | 2.00kV 0.20nA 52.0° ETD 10000x 20.7 pm 4.0 mm Nanores

tilt det mag @ HFW WD

Rys. 8.9 — Obraz SEM zblizenie na strukture S3.
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Rys. 8.10 - (a) Widma fotoluminescencji dla probki przed procesem Xe-PFIB oraz dla wykonanych struktur S1, S2
i 83. (b) Zarejestrowane widma emisji kropek kwantowych dla roznych mocy wzbudzenia dla struktury S3.

8.3. Badanie wplywu grubosci warstwy nad kropkami

kwantowymi

Kolejnym etapem rozwoju procesu wytwarzania struktur fotonicznych byto
znalezienie najmniejszej grubosci warstwy pokrycia (materiatu poétprzewodnikowego
nad kropkami kwantowymi), ktéora gwarantuje zachowanie optycznej aktywnos$ci
kropek kwantowych po obrobce Xe-PFIB. Dlatego wazne byto poznanie wpltywu
grubos$ci potprzewodnika przykrywajacego kropki na sygnal fotoluminescencji przy
statych parametrach wigzki jonéw Xe-PFIB (ustalonych na podstawie wczesniejszych
rezultatow). Po pierwsze, aby zrealizowac seri¢ struktur o rdéznej grubosci warstwy
przykrywajacej, powierzchnia probki (patrz Rozdz. 5.1) jest czyszczona za pomocg
myjki ultradzwigkowej z izopropanolem. Czystos¢ powierzchni jest kluczowa w tym
przypadku, aby cala obrabiana powierzchnia byla rozpylana jednorodnie 1 w tym
samym tempie. Za pomocg obrobki jonami Xe-PFIB wytworzono obszary o réznych
grubosciach warstwy pokryciowej odpowiednio: 545 nm, 445 nm, 345 nm, 245 nm
(na podstawie nastaw mikroskopu i zadanej glebokos$ci rozpylania). Ten etap jest
wykonywany przy energii wigzki 10 keV (energia ta gwarantuje przede wszystkim
zachowanie sygnatu PL z probki i struktury oraz w dalszym ciggu daje wysoka
rozdzielczo$¢ 1 doktadno$¢ wykonanej struktury), pradzie 1 nA (ta warto$¢ pradu
wigzki daje gwarancje niskiej gestosci tadunkéow w jednostce czasu co réwniez
przektada si¢ na zmniejszong degradacje, ale w dalszym ciggu umozliwia wykonanie
struktury w sensownym czasie rzedu kilku minut) 1 czasie przebywania 1 ps.
Nastepnie, na kazdym z tych obszarow wykonywane byty mikrostruktury za pomoca
Xe-PFIB z energia 30 keV, pradem 1 nA i dwell time 1 ps, oraz wysokosci okoto 1
um tak jak zostato to pokazane na Rys. 8.11.
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Rys. 8.11 - Obrazy SEM mez na wybranych miejscach ptaszczyzn probki z rozng gruboscig warstwy pokryciowej.

Dla poréwnania wykonano tez seri¢ struktur w dwuetapowym procesie, w ktorym po
sekwencyjnym trawieniu chemicznym na mokro WCE (ang. wet chemical etching),
celem sukcesywnej redukcji grubo$ci warstwy wierzchniej, nastepuje obrobka za
pomoca Xe-PFIB. Proces WCE jest wykorzystywany tylko w celu zmniejszenia
grubo$ci warstwy pokryciowej. Po oczyszczeniu probki (zimny stezony H>SOs,
goracy aceton i izopropanol), fotorezyst (Microposit S1813 G2 positive) jest osadzany
na powierzchni, naswietlany (litografia h-line, 96 mJ/cm?) i wywotywany (Microposit
351:H20, 1:5, 30 s), dajac probke czgsciowo pokryta rezystem — tak jak przedstawiono
to na Rys. 8.12.

a) b)

<)

Trawienie
50 nm

Trawienie
100 nm

Trawienie
450 nm

Rys. 8.12 - Schemat trawienia na mokro.

Trawienie wykonano za pomocg H3PO4:H>02:H>O (1:1:40), co pozwala na usuwanie
okoto 100 nm GaAs na minute. Pierwsze trawienie odbywa si¢ przez 30 sekund, co
zmniejsza grubos¢ warstwy pokryciowej o 50 nm. Nastgpnie fotorezyst jest usuwany
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(za pomocg Microposit Remover 1165), a pozostata potowa probki zostaje pokryta
rezystem, jak poprzednio?.

Proces usuwania warstwy wierzchniej nad kropkami kwantowymi zostat
schematycznie przedstawiony na - Rys. 8.13. Gdrna cze$¢ odnosi si¢ do obrobki za
pomoca tylko 1 wylgcznie skupionej wigzki plazmy jondéw ksenonu. Dolna cz¢$¢ to
podejscie hybrydowe z wykorzystaniem trawienia na mokro 1 wigzki Xe-PFIB.

«— Xe-PFIB l
GaAs GaAs

amorficzny GaAs i l
- - ~ Ny
GaAs GaAs

GaAs

DBR

DBR
AlGaAs/GaAs AlGaAs/GaAs
Trawienie na mokro
\ WCE d
GaAs GaAs
% —
GaAs

Rys. 8.13 - Schematyczny proces obrobki tylko jonami Xe-PFIB w celu zmniejszania kapu i wykonania mez. Oraz
na dole, proces trawienia na mokro + obrobka Xe-PFIB.

Drugie trawienie trwa 1 minutg, co zmniejsza grubo$¢ warstwy z odstonigtej
powierzchni probki o kolejne 100 nm. Na koniec ponownie wymieniany jest fotorezyst
obejmujacy mniej niz jedng czwartg probki (referencyjny, niewytrawiony fragment
probki), a trzecie trawienie trwa 4 minuty 1 30 sekund, co zmniejsza warstwe
wierzchnig o kolejne 450 nm. Taka procedura trawienia skutkuje profilem probki, jak
pokazano na Rys. 8.14(a). Topografia powierzchni wytrawionej struktury zostata
zbadana metoda interferometrii $wiatta biatego. Pomiary wykonano za pomocag
profilometru optycznego Talysurf CCI wyposazonego w kamer¢ o rozdzielczos$ci
1024x1024 pikseli, z obiektywem Mirau 10x/NA = 0,30 i oswietlaczem halogenowym
jako Zrédlem $wiatta. Dane pomiarowe zostaly przeanalizowane za pomoca
oprogramowania TalyMap. Uzyskany profil pokazuje powstate obszary z warstwa
wierzchnig o gruboéci okoto 50 nm, 100 nm, 150 nm, 200 nm, 500 nm i 650 nm?.

2 Proces ten zostal wykonany w ramach wspolpracy z Wydziatem Elektroniki, Fotoniki i
Mikrosystemow PWr i uprzejmosci
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Rys. 8.14 - (a) Obraz SEM mikrostruktur wykonanych na réznych wytrawionych obszarach. (b) Pomiar w formie
profilu 3D z profilometru z roznymi wartosciami grubosci warstwy pokryciowej z GaAs.

Procedura wytwarzania mikrostruktur za pomoca Xe-PFIB dla statej geometrii w
plaszczyznie byta nastgpnie realizowana we wszystkich regionach zdefiniowanych w
procesach WCE. Obrobka wigzka jonowa jest wykonywana przy staltych ustawieniach
Xe-PFIB: energia 30 keV, prad wiazki 1 nA i dwell timel ps. Na kazdym regionie
probki wytworzono dwie identyczne struktury tak jak to widaé na obrazie SEM - Rys.
8.14(a). Chociaz zastosowane wartosci pradu wigzki 1 nA nie s3 najnizszymi
dostepnymi w uzywanym mikroskopie, to jednak pozwolito uzyska¢ wysokiej jakosci
struktury, zrealizowanymi w czasie krotszym niz 5 minut. Nalezy doda¢, ze dalsza
obrobka, taka jak polerowanie §cian bocznych mikrostruktury, jest nadal mozliwa przy
nizszych pradach wiazki, ale kosztem wydluzenia czasu obrobki. W przypadku
prototypowania struktur fotonicznych skupiamy si¢ zatem na doborze optymalnych
parametréw, tj. najnizszej mozliwej energii i pradu oraz uzyskaniu sumarycznie
niedlugiego czas catego procesu, przy zachowaniu jakosci krystalicznej i optyczne;.

8.4. Mikrostruktury z kropkami kwantowymi InAs/InP

Kolejnym etapem prac byto opracowanie procesu wytwarzania dla struktur z kropkami
kwantowymi emitujgcymi w zakresie trzeciego okna telekomunikacyjnego 1,55 pum.
Do tego celu wybrano probke z kropkami kwantowymi InAs/InP zintegrowanymi
heterogenicznie z podtozem krzemowym. Schemat obrobki struktury fotonicznej przy
pomocy skupionej wigzki jondw plazmy ksenonu zostat przedstawiony na Rys. 8.15.
Energia wigzki jonéw zostala ustawiona na 10 keV, co minimalizuje degradacje
struktury po ekspozycji na wigzke jonéw. W ten sposdb wydajnos¢ rekombinacji
promienistej z kropek kwantowych jest zachowana, co pozwala na jednoetapowe, bez-
maskowe podejscie bez uzycia warstw ochronnych. Kombinacja parametréw wigzki
jonow: prad wiazki na poziomie 1 nA i czas przebywania ustawiony na 1 ps, pozwala
na wytworzenie mez w ciggu okoto 2,5 minuty przy geometrii z uko$nymi $cianami
bocznymi o dolnej $rednicy okoto D = 3,5 um i wysokosci h = 580 nm. Zastosowano
tryb rozpylania materiatu w trajektorii wigzki od wewnatrz do zewnatrz w
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podstawowym uktadzie pier§cieniowym o statej sSrednicy wewnetrznej 1 zewnetrznej
($rednica pola zewnetrznego wynosi okoto 16 um). Wytworzono 30 mikrostruktur,
ktore roznity si¢ dolng $srednicg (D) wynoszaca okoto 2,0 um, 3,5 pum 15,0 um, podczas
gdy gorna $rednica (d) jest zwykle mniejsza o okoto 0,6 um. Ksztatt §cictego stozka
jest zwigzany z profilem nat¢zenia wigzki jonéw 1 moze by¢ w pewnym stopniu
modyfikowany w miarg potrzeby poprzez zmiang energii wigzki jonow i prad wiagzki
(patrz rozdziat o dziataniu wigzki jonéw — Rozdz. 4.2).

Ie
ta

PFIB

kierunek FIB

=

\—!—)
D
Si0,
Al
Si

Rys. 8.15 - Schemat dziatania Xe-PFIB przy tworzeniu struktury o ksztalcie Scietego stozka.

Pomimo losowosci tej metody istnieje pewne prawdopodobienstwo, ze w niektorych
z mikrostruktur znajda si¢ wydajne emisyjnie kropki kwantowe. Nie jest to podejscie
wydajne, ale na etapie optymalizacji technologii wytwarzania wystarczajgce. Obraz
SEM wytworzonych struktur przedstawia Rys. 8.16.
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Rys. 8.16 - Obraz SEM serii A, B, C mez réznigcych sig srednicami 2um, 3 um i 5 um. Dla stalych parametrow
wiqzki Xe-PFIB: 10keV, InA, 1 us.

8.5. Struktury z koncentrycznym rezonatorem

Wykonanie struktur fotonicznej w formie rezonatora pierscieniowego (CBG) za
pomoca techniki Xe-PFIB nie byto dotad testowane. W tym rozdziale zaprezentowana
jest préba wykonania takiego uktadu z zastosowaniem uktadu z kropkami
kwantowymi InAs/InP (tej samej jak w poprzednim podrozdziale). W pierwszej
kolejnosci przeprowadzono symulacje FDTD dla uktadu CBG uwzgledniajacego
nachylenie §cian bocznych podobnie jak dla mez. Przeprowadzono analize dla serii
uktadow roznigcych si¢ geometria, na wzor przeskalowanej struktury opracowanej do
pracy przy dlugosci fali 1,3 pm [80]. Po przeskalowaniu uzyskano model (Rys.
8.17(a)), ktory wskazuje na dzialanie w modzie podstawowym przy 1,55 pm jak
pokazano na charakterystyce widmowej wydajnosci ekstrakcji oraz wspolczynnika
Purcella (Rys. 8.17(b)). Zdjecie SEM uktadu wykonanego za pomoca skupionej wigzki
Xe-PFIB, ktory najlepiej odwzorowuje zadang geometri¢ pokazano na Rys. 8.17(c),
natomiast na Rys. 8.17(d) przedstawiona jest charakterystyka widmowa zmierzona w
zaleznosci od mocy lasera pobudzajacego. Widmo zdominowane jest przez mod
optyczny w dobrej zgodno$ci z wynikami modelowania na Rys. 8.17(b), a sama emisja
zasilana jest kropkami kwantowymi, z tym Ze nie mozna jednoznacznie potwierdzic,
czy mamy do czynienia z pojedyncza kropka kwantowa sprzgzong z modem
optycznym, czy raczej z kilkoma bliskimi spektralnie (nawet dla najnizszych mocy
pobudzania). Mimo tego, ten wstepny rezultat pokazuje, ze w potgczeniu z podejsciem
deterministycznym wytwarzania takich uktadéw, mozliwe jest uzyskanie uktadu CBG
z kropka kwantowa umieszczong centralnie 1 dzieki temu sprz¢zong z modem
podstawowym rezonatora. Wynik ten daje podstawy do wytwarzania w technologii
FIB roéwniez bardziej zaawansowanych struktur fotonicznych.
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Rys. 8.17 — (a) Model geometrii uktadu CBG z programu Lumerical. (b) Wyniki symulacji dla wydajnosci i
ekstrakceji oraz wspotczynnika Purcella. (c) Obrazy SEM pojedynczej struktury typu CBG sktadajqcej sig z
czterech koncentrycznych pierscieni wraz z mezq w centrum. (d) Widma PL dla wykonanej struktury w zaleznosci
od mocy pobudzania.

8.6. Podsumowanie

Pierwsze procesy wytwarzania mikrostruktur z wykorzystaniem parametrow wigzki
jondw na podstawie wczesniejszych prac, ktore w odréznieniu od danych
literaturowych, wykonywano na materiatach o niewielkiej grubo$ci warstwy
poiprzewodnikowej nad warstwa kropek, daly wynik negatywny. Dotyczy to zaré6wno
jakosci strukturalnej jak 1 wlasnosci emisyjnych (brak fotoluminescencji). Pokazaty
one, ze typowe warstwy wierzchnie rzegdu 100 nm s3 w tym przypadku
niewystarczajace, co oznacza konieczno$¢ zastosowania warstw grubszych,
dodatkowych, amorficznych warstw ochronnych lub dostosowania parametréw
procesu FIB. Dlatego tez przeprowadzono seri¢ eksperymentéw dla probki na bazie
GaAs emitujagcej w zakresie Il okna telekomunikacyjnego, w ktorej kropki pokryte
byly warstwg GaAs o grubosci 634 nm. Gléwnym celem byto znalezienie minimalnej
grubosci tej warstwy, dla ktorej sygnat PL po procesie bedzie zachowany i z danych
eksperymentalnych wynika, zZe jest to 150 nm. Na podstawie wczesniej
zgromadzonych danych wybrano do tych testow mikroskop z wigzka jondéw ksenonu,
jako potencjalnie mniej destrukcyjng w tym przypadku. Wigkszy rozmiar jonow Xe
przektada si¢ na stabszy efekt kanalowania oraz mniejsza glgbokos$¢ penetracji, co
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przyczynia si¢ do zmniejszenia powstawania defektow w gtab oraz w poprzek probki.
Na tym etapie prac optymalizowano tez parametry wigzki jonow. Jak pokazaly wyniki
symulacji SRIM (Rys. 7.3 1 Rys. 7.5) wraz ze zmniejszeniem energii wigzki ksenonu
przestrzenna penetracja w kazdym kierunku spada. Dlatego zdecydowano si¢ na
wybranie 10 keV energii wigzki, a na podstawie otrzymanej granicznej wartosci
grubosci warstwy nad kropkami (patrz wyniki opisane w Rozdz. 9.1) zdecydowano
si¢ na wybor do dalszych badan uktadu z kropek kwantowych InAs/InP z warstwa
wierzchnig z InP o grubosci 280 nm. Dla tej probki przeprowadzono rowniez
optymalizacje¢ procesu wytwarzani struktury pod wzgledem jej rozmiaru w potaczeniu
w rezultatami modelowania fotonicznego (patrz Rozdz. 7.2.119.2).
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9. Wyniki spektroskopowe dla struktur
wytworzonych w podejsciu
niedeterministycznym

9.1. Mikrostruktury z kropkami InGaAs/GaAs

Na Rys. 9.1(a) przedstawiono porownanie widm mikro fotoluminescencji dla struktury
z kropkami opisanej w Rozdz. 5.1. Gorne widmo dotyczy prébki referencyjnej, czyli
przed obrobka skupiong wigzka jondw, a dolne uzyskano dla struktury fotonicznej typu
mikro-kolumna o $rednicy 4 pum wykonanej przy pomocy skupionej wigzki Xe-PFIB
(meza z Rys. 8.14(b) dla nominalnej grubosci gornej warstwy pokryciowej 634 nm).
Widma pPL odpowiadajg emisji z zespotu kropek kwantowych, dlatego obserwujemy
szerokie pasma emisyjne wysrodkowane przy 1190 nm i1 1220 nm, z wyraznie
wydzielajacymi si¢ waskimi liniami odpowiadajagcymi przejSciom optycznym w
r6znych pojedynczych kropkach kwantowych.

a): I

1180 1200 1220 1240 1260
Dlugosc fali (nm)

b) 3 ‘ " Grubosce C) Gruboséé
| warstwy ] warstwy pokrycia (nm):
pokrycia (nm):
2 I 645
~ ~
2 2 [ ]
g g | 545 (FIB) 1
£, 400 £t ]
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WAJA‘J 150 MMMM,JCLV“_}‘_(4 A )
1180 1200 1220 1240 1260 1180 1200 1220 1240 1260
Dlugos¢ fali (nm) Dlugos¢ fali (nm)

Rys. 9.1 — (a) Widma mikro-fotoluminescencji dla mocy 10 uW (gorna czesc) dla probki referencyjnej oraz 30 uW
mocy wzbudzania (dolna czesc) dla wykonanej struktury. (b) Widma PL dla réznych grubosci warstwy pokrycia
przed obrobkq Xe-PFIB i (c) probki referencyjnej z mesq wykonanej przy pomocy Xe-PFIB o Srednicy 4 um.
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Rys. 9.1(a) pokazuje, ze liczba linii emisyjnych z mikrostruktury jest mniejsza, co
oznacza mniejszg liczbg optycznie aktywnych kropek kwantowych w poréwnaniu z
probka planarng. Przyczyn takiej obserwacji jest kilka. Po pierwsze, pomimo, ze limit
dyfrakcyjny (wg kryterium Rayleigha) daje warto$¢ $rednicy plamki pobudzajacej
ponizej 2 um (dla obiektywu o NA = 0,65 i dtugosci fali pobudzajacej linii laserowe;j
660 nm), to profil intensywno$ci wigzki jest w przyblizeniu gaussowski, wiec
catkowity obszar pobudzania jest znacznie wickszy. Moze on by¢ takze dodatkowo
poszerzony na skutek dyfuzji foto-generowanych nosnikoéw poza obszar oswietlony
laserem. Wytworzenie mikrostruktury (w tym przypadku o $rednicy np. 4 pm)
fizycznie ogranicza oba te czynniki. Ponadto kropki, ktore znajduja si¢ blisko $cian
bocznych shupka, moga by¢ narazone na procesy nieradiacyjne i putapkowanie
no$nikow na powierzchniach $cian bocznych, ktore dodatkowo sg bardziej narazone
na zdefektowanie pod wptywem obrébki jonowej niz centralna cze$¢ mikrostruktury.
Ztozenie tych czynnikdw przektada si¢ na istotnie mniejsza liczbg linii emisyjnych z
mikrostruktur, o $rednicach nawet nieco wigkszych niz nominalny (wynikajacy z
limitu dyfrakcyjnego) rozmiar laserowej plamki pobudzajace;.

Warto zauwazy¢, ze maksymalna intensywno$¢ emisji poszczegdlnych linii jest
zblizona do tych obserwowanych z probki planarnej (widma pokazane sa w tej samej
skali intensywnos$ci), co potwierdza nieznaczny negatywny wptyw wiazki jonow na te
kropki, ktdre pozostaly aktywne optycznie. Poréwnano rowniez szeroko$ci pikow PL
dla pojedynczych kropek ze struktury planarnej oraz z mikrostruktury. Wyniki sa
zblizone - szeroko$¢ polowkowa wigkszosci linii wypada w zakresie 120-150 peV,
czyli znacznie powyzej rozdzielczosci widmowej (ok. 25 neV), co oznacza, ze sg one
zdominowane przez dyfuzj¢ spektralng [81] spowodowang optycznie generowanymi
fluktuacjami otoczenia elektrycznego kropek, tj. putapkowanie i uwalnianie no$nikow
z defektow, ktore zachodza w skali czasdw znacznie krotszych niz czas integracji
widm PL (zwykle rzedu sekund, w stosunku do mikrosekund lub krétszych czasow
fluktuacji otoczenia tadunkowego). Nie zaobserwowano wyraznych oznak
dodatkowej dyfuzji spektralnej spowodowanej przez putapki tadunkowe na $cianach
bocznych mikrostruktury (brak linii o znaczaco wiekszym poszerzeniu w widmie), co
pozwala zatozy¢, ze jej zrodlem sa gtéwnie fluktuacje w bezposrednim otoczeniu
kropki wewnatrz mikrostruktury. Moze to by¢ rowniez czgsciowo zwigzane z faktem,
ze kropki znajdujace si¢ blizej Scian bocznych mezy sg bardziej podatne na degradacje
materialu wywolang jonami, generujac centra rekombinacji niepromienistej, czyli nie
sg one aktywne optycznie 1 nie daja wktadu do widm.

Nastepnie, zbadano mikrostruktury wytworzone za pomocg Xe-PFIB z tej samej
probki, ale w funkcji grubosci warstwy GaAs nad kropkami kwantowymi, gdzie
usuwanie materiatu byto rowniez wykonywane wigzkg jonowg (patrz. Rys. 8.11 prawy
dolny obraz SEM struktury mezy z warstwa o grubosci 545 nm). W tym przypadku
mozliwe byto zaobserwowanie pojedynczych linii emisyjnych jedynie dla warstwy
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pocienionej o ok. 100 nm w stosunku do pierwotnej grubosci — patrz widmo na Rys.
9.1 cz¢$¢ (c) odpowiadajagce warstw 545 nm (FIB). Dalsza redukcja grubosci
skutkowata catkowitym zanikiem sygnatlu fotoluminescencji z kropek kwantowych,
najprawdopodobniej z powodu zbyt duzej koncentracji defektow indukowanych
wigzka jonow w glab struktury krystalicznej dodatkowo wzmocnionym efektem
kanatowania. Rezultat ten pokazuje, ze zastosowanie FIB do usuwania wierzchnich
warstw jest nieefektywne.

Dlatego tez w kolejnym kroku zastosowano podejscie hybrydowe 1 proces
dwuetapowy. Wpierw strawiono warstwe wierzchnia za pomoca WCE, a potem
wytwarzano mikrostruktury za pomoca Xe-PFIB (patrz Rozdz. 8.3 z opisem tej
technologii). Wyniki pPL zaréwno dla probki referencyjnej (bez struktury
fotonicznej), jak i dla mikrostruktur o réznych grubosciach warstwy wierzchniej
pokazano na Rys. 9.1(b i ¢). W przypadku widm przed obrobka FIB mozna zauwazy¢
tendencje, ze wraz ze zmiang grubo$ci warstwy wierzchniej zdaje si¢ male¢ liczba linii
emisyjnych. Doktadna przyczyna tej obserwacji nie jest znana i efekt ten nie byt
systematycznie badany w ramach pracy, mozna jednak pokusi¢ si¢ o podanie
prawdopodobnej przyczyny. Jedng z mozliwosci jest, ze proces mokrego trawienia
generuje defekty w warstwie przypowierzchniowej, ktéra wraz ze zblizaniem si¢ do
warstwy kropek dziala coraz efektywniej jako wydajny kanal niepromienisty. Nalezy
tez zaznaczy¢, ze widma mierzone byly w przypadkowych potozeniach na probce po
kazdym procesie trawienia, co naktada dodatkowy element niepewnosci przy ich
bezposrednim poréwnywaniu.

W przypadku widma dla mez na Rys. 9.1(c) obserwujemy widma znacznie rzadsze
spektralnie z dobrze izolowanymi pojedynczymi przejSciami optycznymi o wysokiej
intensywnosci (podobnej jak dla probki referencyjnej). Przyczyny spadku liczby linii
emisyjnych w przypadku mikrostruktur wyjasniono juz powyzej. Tutaj dodatkowo
maleje ona jeszcze dla cienszych warstw nad kropkami. Mozna to wigzaé ze
wzrastajacym stopniem degradacji strukturalnej pod wptywem wiazki jonowej dla
obszaréw z cienszg warstwa pokryciowa. Ostatecznie jednak, uzyskano emisje z
pojedynczych kropek kwantowych w mikrostrukturze fotonicznej wykonanej za
pomoca procesu Xe-PFIB dla grubosci warstwy wierzchniej z GaAs 150 nm (emisja
catkowicie zanikata dla grubosci 100 1 50 nm). Zgodnie z wiedzg autora tej rozprawy
nie uzyskano jak dotad emisji z pojedynczych kropek kwantowych w strukturach
fotonicznych wytworzonych metodg FIB z warstwg wierzchnia w tym zakresie
grubosci (dane literaturowe dotycza przypadkdéw z co najmniej kilkukrotnie grubszymi
pokryciami [19][23]) Dlatego tez stanowi to jeden z najwazniejszych rezultatow tej

pracy.

Jak juz wspomniano w Rozdz. 8.1, poprawe jakosci struktury mozna tez uzyskac
stosujgc warstwe ochronng wykonang z materialu amorficznego osadzanego metoda
GIS. Wykonali$my kilka kolejnych mez na obszarze probki z warstwg przykrywajaca

93



z GaAs 200 nm, przy uzyciu obnizonej energii wigzki Xe-PFIB 20 keV, pradzie wigzki
InA, dwell time 1 ps 1z warstwg ochronng naniesiong przy pomocy GIS z prekursorem
platyny (okoto 80 nm). Obraz SEM przyktadowej mikrostruktury o srednicy podstawy
4 um pokazano na Rys. 9.2(a). Widma PL dla kilku réznych mocy pobudzania
zamieszczono na Rys. 9.2(b). Zaobserwowano jasng emisje z pojedynczych kropek
kwantowych wewnatrz struktury fotonicznej, z przejSciem optycznym o wysokiej
intensywno$ci oznaczonym jako "X" przy 1244 nm, ktorego jasno$¢ jest
wystarczajgca, aby mogto by¢ ono wykorzystane jako zrodto pojedynczych fotonow.

Dla tego przypadku dokonano takze analizy intensywnos$ci obserwowanych linii
emisyjnych od mocy pobudzania celem, ktéra dla dwdéch wybranych pikéw PL
pokazana jest w skali podwojnie logarytmicznej na Rys. 9.2(c). Dla stabego
pobudzania obserwujemy liniowy wzrost intensywnosci z nachyleniem 1,00 + 0,05 dla
linii oznaczonej jako "X", z wyraznym nasyceniem dla wyzszych mocy, podczas gdy
ponad liniowy wzrost z nachyleniem 1,50 + 0,05 odpowiada linii "XX" po stronie
dlugofalowej. Mogloby to sugerowac, ze obserwowane linie sg zwigzane odpowiednio
z emisjg ze standw neutralnego ekscytonu i biekscytonu w pojedynczej kropce
kwantowej, co ma znaczenie praktyczne. Znajomo$¢ emitujacego kompleksu
tadunkowego jest istotna z punktu widzenia zastosowania jako emitera
jednofotonowego, a identyfikacja przejs¢ X 1 XX pozwala na potencjalne
zastosowanie w generacji przez proces kaskadowy, splatanych polaryzacyjnie par
fotonow [82]. Dodatkowym warunkiem koniecznym jest wtedy jak najmniejsza (lub
zerowa) warto$¢ rozszczepienia struktury subtelnej — stanow jasnych ekscytonu (patrz
Rozdz. 2.3). W pomiarach polaryzacyjnych nie zaobserwowano rozszczepienia, co
oznacza jedynie, ze jest ono nie wigksze niz efektywna rozdzielczo$¢ eksperymentu,
ograniczona gtownie niejednorodnym poszerzeniem linii emisyjnych (ponad 100
pueV). Aspekt ten jednak wykraczatl juz poza cele tego eksperymentu, dlatego nie byt
systematyczniej badany.

‘X‘C)

Intensywnos¢ PL

P=10 W

Intensywnos¢ PL (log)

NPT WY | "
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Rys. 9.2 - (a) Obraz SEM badanej struktury, (b) widma PL dla réznych mocy pobudzania; (c) wykres w skali

podwajnie logarytmicznej intensywnosci emisji linii "X" i "XX" w funkcji mocy oraz dopasowanie liniowgq i
nadliniowq zaleznoscig
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9.2. Mikrostruktury fotoniczne z kropkami kwantowymi

InAs/InP emitujacymi w zakresie 1,55 pm

Dla struktury z kropkami kwantowymi z InAs/InP potagczonymi heterogenicznie z
podiozem krzemowym (patrz opis w Rozdz. 5.2), wykonano seri¢ mikrostruktur
fotonicznych i1 przeprowadzono pomiary mikro fotoluminescencji analogiczne jak w
poprzednim rozdziale dla szeregu mikro-kolumn o roéznych rozmiarach i dla
zoptymalizowanych uprzednio parametréw wiazki jondw ksenonu, czyli: 10 keV
energii wigzki, 1 nA pradu wiazki przy czasie pobytu wigzki 1 ps.

Jak juz wspomniano wcze$niej, wytwarzanie mikrostruktur w  sposob
niedeterministyczny oznacza, ze wybierane sg przypadkowe obszary na probce, co dla
niskiej gestoéci powierzchniowej kropek kwantowych (tutaj ok. 3 kropek na pm?)
moze skutkowac tym, ze w niektorych przypadkach w obszarze mezy nie znajdzie si¢
zadna kropka, albo kropki beda rozmieszczone na tyle niecentralnie, ze beda
wykazywac¢ stabg aktywno$¢ optyczng lub jej brak, lub ze aktywne kropki beda
emitowac daleko poza docelowym zakresem widmowym 1.55 pum.. Wykonano wigc
tacznie okoto 50 mez, a ze wstepnej analizy wynikto, ze okoto 30 % mez zawiera
kropki emitujacej w zakresie 1530-1570 nm mez (patrz Rozdz. 8.4 z opisem
metodologii). Przyktadowe wyniki dla wybranej niedeterministycznej struktury o
Srednicy podstawy 3,5 um (obraz SEM patrz Rys. 9.5) przedstawiono na Rys. 9.3.
Zalezno$¢ widm PL od mocy pobudzania (Rys. 9.3 (a)), daje informacje o
podstawowych stanach ekscytonowych pojedynczej kropki kwantowej wewnatrz
struktury fotonicznej 1 emitujacej w poblizu dtugosci fali 1,55 um. Przy niskiej mocy
pobudzenia (5 uW, laser pracy ciaglej), na odpowiedz optyczng sktada si¢ zaledwie
kilka dobrze izolowanych linii, z ktorych dwie dominujg intensywnos$cig. Pomiary w
funkcji polaryzacji liniowej (Rys. 9.3(b)) ujawnity, ze linia przy ~1557 nm wykazuje
znaczne rozszczepienie FSS ~74 peV, co sugeruje znaczaca anizotropi¢ potencjatu
wigzacego w plaszczyznie dla tej kropki. Wraz ze wzrostem mocy wzbudzenia pojawia
si¢ nowa linia przy ~1563 nm, tj. przy nizszej energii - linia ta posiada takie samo
rozszczepienie energetyczne ~74 peV (doktadno$¢ metody mozna oszacowac na 2
peV), zmieniajace si¢ w przeciw fazie w funkcji kata polaryzacji liniowej. W
polaczeniu z odpowiednio liniowg 1 kwadratowa zaleznos$cig intensywnosci tych linii
od mocy pobudzania w zakresie niskich mocy (patrz Rys. 9.3(c)), pochodzenie tych
linii mozna okresli¢ jako emisje z neutralnego ekscytonu i biekscytonu z tej samej
kropki kwantowej. Na tej podstawie mozna oszacowac energi¢ wigzania biekscytonu
na 3,4 meV, co jest typowa warto$cia dla kropek kwantowych z InAs w uktadzie na
InP [83], [84].
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Rys. 9.3 - (a) Widma fotoluminescencji (uPL) zarejestrowane przy roznych mocach wzbudzenia dla wybranej
mesy w oknie spektralnym w poblizu 1550 nm. (b) Ewolucja widmowa linii X, XX i CX, oznaczonych jak w (a), w
funkcji wykrytej polaryzacji liniowej. Liczby wskazujq wartosé¢ FSS dla linii X i XX. (c) Zaleznosé intensywnosci
UPL od mocy dla wybranych linii widmowych. Liczby wskazujq wyktadnik w dopasowanej funkcji mocy, ktora jest

pokazana cigglq linig prostg.

W widmie pPL przy niskiej mocy pobudzania mozna dostrzec tez intensywng
pojedynczg lini¢ przy ~1566 nm, ktéra nie wykazuje rozszczepienia w eksperymencie
ze zmiang polaryzacji liniowej - Rys. 9.3(b), co wskazuje na rekombinacje
natadowanego ekscytonu (CX) — trionu, dla ktorego takiego rozszczepienia si¢ nie
spodziewamy (patrz Rozdz. 2.3). Separacja energetyczna od linii neutralnego
ekscytonu wynosi okoto 4,7 meV, a zatem jest porownywalna z energia ujemnie
naladowanego trionu w kropkach kwantowych InAs/InP [85], [86]. Takie pochodzenie
tej linii widmowej jest dodatkowo poparte zalezno$cia od mocy wzbudzenia
przedstawiong na rysunku Rys. 9.3(c), gdzie w zakresie niskich mocy obserwujemy
wzrost intensywnosci bliski liniowej zaleznosci z wyktadnikiem nieco wigkszym niz
jeden, rowniez typowym dla natadowanych ekscytonow (CX~1,2) (patrz Rozdz. 2.3)
[87].

9.2.1. Czystos¢ emisji pojedynczych fotonow

Do zbadania prawdopodobienstwa wystapienia zdarzen generacji wigcej niz jednego
fotonu w danej chwili czasu stluzy wyznaczenie funkcji korelacji drugiego rzedu (patrz
Rozdz. 2.5). Eksperyment taki w konfiguracji HBT (system zapewnia rozdzielczo$¢
czasowg ~40 ps 1 ~60% skuteczno$¢ detekcji fotonow przy dtugosci fali 1550 nm, a
histogramy sg rejestrowane z przedzialem czasowym 100 ps)przeprowadzono dla
mikro-kolumny jak powyzej, dla linii neutralnego ekscytonu — linii X z Rys. 9.3(a).
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Strukture wzbudzano nierezonansowo w sposob ciggly linig laserowa o dlugosci fali
660 nm. Do separacji tej wybranej linii zastosowano dodatkowo przestrajalny,
waskopasmowy filtr swiattowodowy (patrz Rozdz. 6). Zarejestrowany histogram
reprezentujacy funkcje g(z) (1) pokazano na rysunku Rys. 9.4 (a). Zaobserwowano
wyrazne minimum dla opdznienia T = 0 ns. Wyznaczona wartos¢ g(z)(O) = 0,04,
uzyskana poprzez dopasowanie w poblizu zera funkcja Gaussa. To przektada si¢ na
prawdopodobienstwo 0,96 dla procesu jednofotonowego takiego zrédla i oznacza
wysoka czysto$¢ tej emisji. Warto zaznaczy¢, ze dzigki niskiej mocy pobudzania
(ponizej 10 uW), a tym samym niskiemu poziomowi emisji tta (50 Hz), ani jedna
koincydencja przy zerowym opOznieniu czasowym nie zostala zarejestrowana
bezposrednio w eksperymentalnie w czasie integracji okoto dwodch godzin (patrz
wstawka z powigkszeniem fragmentu wykresu na Rys. 9.4(a)).
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Rys. 9.4 — Histogramy autokorelacji z niedeterministycznej struktury mezy zrealizowanej przez Xe-PFIB przy (a)
pobudzanej za pomocq ciggtej fali 660 nm i (b) impulsowym wzbudzeniu 805 nm, pokazujqce wysokie thumienie
zdarzen wielofotonowych przy zerowym opoznieniu czasowym 0,04 (a) i 0,01 (b).

Nastepnie przetestowano takze jednofotonowo$¢ tego emitera w warunkach
pobudzenia impulsowego, co jest istotne z punktu widzenia zastosowan i generacji
fotonéw na zadanie. Strukture wzbudzono impulsami optycznymi o czasie trwania ~50
ps 1 czestotliwosci powtarzania 76 MHz przy dtugosci fali 805 nm i $redniej mocy 100
uW. Zarejestrowany histogram autokorelacji dla emisji z linii X (Rys. 9.4(b) w
eksperymencie HBT posiada wyzszy poziom tla niz przy pobudzaniu ciggltym, ~800
Hz. Dlatego ocena czystos$ci emisji X przy wzbudzeniu impulsowym uwzglednia
stosunek sygnatu (s~8 kHz) do tta (b~800 Hz) poprzez p = s/(s+b) = 091 i
zwigzany z nim wkiad tla w histogramie na poziomie 1—p? = 0,17, co wraz z
bezposrednim  dopasowaniem  g@®(0) = 0,18 daje po  przeliczeniu
prawdopodobienistwo wystapienia proceséw wielofotonowych na poziomie g® (0) —
bck = 0,01 [88].
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9.2.2. Wydajnos¢ ekstrakcji emisji

Aby eksperymentalnie oszacowa¢ wydajnos¢ ekstrakcji fotondw w zakresie
widmowym bliskim 1,55 pm z pojedynczej struktury postuzono si¢ metodologia
powszechnie uzywang jak np. opisano w pracy [89]. Najpierw konieczne jest
zidentyfikowanie linii emisyjnych pochodzacych z pojedynczej kropki kwantowej w
tym zakresie. Jak pokazano w Rozdz. 9.2.1, mozna przypuszczaé, ze z badanej mezy
mamy emisj¢ ze stanow X, XX, CX z jednej kropki kwantowej. Po oszacowaniu liczby
zliczen dla X 1 CX zredukowanej o zliczenia tta mozna oszacowa¢ wydajno$¢
ekstrakcji ze struktury wykonanej niedeterministycznie przy pomocy Xe-PFIB. W
warunkach niskiej mocy wzbudzenia laserem zasadne jest wykorzystanej sumy zliczen
X 1CX, gdyz sa to dwa konkurencyjne kanaty rekombinacji z jednej kropki kwantowe;j
po wzbudzeniu jednym impulsem, przy czym nalezy wytaczy¢ z tej analizy XX, ktory
to jest kanalem rekombinacji, ktory dodatkowo powoduje obsadzenie X. Aby uzyskad
najmniej zaburzong ilo§¢ zliczen z podstawowych kanatéw rekombinacji, nalezato
prowadzi¢ pomiar z pomijalnym wkladem XX, a wigc przy mocy pobudzania, gdzie
Iy » Iyx. Uzyskano ostatecznie na 1.y, = 18kHz/(76MHz - 0,1%) = 0,24.
Szacunki te zostaly przyjete przy (0,10 £ 0,05)% wydajnosci uktadu optycznego
oszacowanej dla impulséw kalibrujacych z lasera o tej samej dtugosci fali (1,55 um) i
dla tej samej apertury NA = 0,65, przy zatozeniu doskonalej wewngtrznej
wydajnosci kwantowej emisji z kropki kwantowej. Ten ostatni warunek zwykle nie
jest doktadnie spetniony, co oznacza, ze otrzymana warto$¢ ekstrakcji jest wtasciwie
jej minimalng wartoscig 1 w rzeczywisto$ci moze by¢ nieco wigksza.

Rys. 9.5 — Obraz SEM struktury mezy o Srednicy podstawy 3,5 pm.

Wydajnos¢ ekstrakcji wyznaczona eksperymentalnie jest mniejsza niz obliczona (n =
0,40) dla tej geometrii mezy (Rys. 9.5). Réznice t¢ mozna przypisa¢ nieidealnemu
polozeniu kropki kwantowe] wzgledem centrum kolumny (proces wytwarzania byt
niedeterministyczny). Niezaleznie od tego, jest to jeden z waznych wynikow tej czesci
badan (wydajnos¢ ekstrakcji emis;ji do pierwszej soczewki na poziomie 24%), gdyz w
momencie jego otrzymania byt to najlepszy rezultat na §wiecie jesli idzie o kolekcje
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emisji z pojedynczej kropki kwantowe] emitujagcej w zakresie trzeciego okna
telekomunikacyjnego. To za$ pokazuje potencjat aplikacyjny rozwijanego podejscia z
zastosowaniem metody FIB do wytwarzania struktur fotonicznych z kropkami
kwantowymi. Otrzymana warto$¢ ekstrakcji jest to prawie dwukrotnie wigcej niz
wczesniej uzyskane wydajnosci wynoszace ~13% dla planarnej struktury bazujacej na
zwierciadle Bragga — DBR, wigcej niz 17% dla kropki kwantowej umieszczone;j
wewnatrz rezonatora koncentrycznego CBG oraz poréwnywalnie do 24% dla innej
demonstracji kropki InAs/InP w CBG, gdzie zastosowano rowniez t¢ samg aperture
numeryczng w kanale detekcji [90].
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10. Deterministyczne wytwarzanie
struktur fotonicznych w ukladzie
materialowym InAs/InP

Kontrolujac proces wzrostu epitaksjalnego kropek kwantowych mozemy zmienia¢ ich
sktad chemiczny oraz geometri¢ — ksztalt i wielkos$¢, a takze gestos¢ powierzchniowa.
Jednak ostatecznie powstaty zbidr kropek cechuje skonczona niejednorodnos¢ ich
parametréw, jak roOwniez niekontrolowany rozkltad na powierzchni. Dlatego tez dla
wielu zastosowan niezbgdne jest stosowanie metod post-fabrykacji pozwalajacych na
deterministyczne wytwarzanie mikrostruktury dla wybranej kropki kwantowej
spetlniajacej wymagania danej aplikacji. Najczgsciej w tym celu stosuje si¢
wieloetapowe techniki litografii uprzednio stosujac obrazowanie fotoluminescencji
lub katodoluminescencji [91]. Struktury badane w tej pracy wytwarzane byty zaréwno
niedeterministycznie jak i deterministycznie za pomocg jednoetapowego procesu Xe-
PFIB.

10.1. Markery jako uklad odniesienia przy uzyciu Xe-PFIB
W procesie deterministycznego wytwarzania struktur fotonicznych nalezy
zlokalizowa¢ pojedyncza kropke kwantowa, aby wokot niej wykona¢ strukture
fotoniczng (np. mikro-kolumng) za pomoca skupionej wiagzki jondw plazmy ksenonu.
W tym celu nalezy najpierw utworzy¢ uktad odniesienia w postaci znacznikow, a
nastepnie dokona¢ mapowania sygnatu fotoluminescencji. Tak zmapowana probka
tworzy uklad referencyjny wraz ze wspotrzednymi, ktore umozliwig deterministyczne
wytworzenie struktur.

Technika Xe-PFIB do wytwarzania urzadzen opartych na kropkach kwantowych moze
by¢ skutecznie potaczona ze wstepna selekcja kropek ze struktury planarnej za pomoca
np. szybkiej techniki obrazowania optycznego. Takie potaczenie toruje droge do
szybkiej 1 nisko kosztowej deterministycznej produkeji jasnych zrédet pojedynczych
fotonow opartych na kropkach kwantowych, rowniez dla zakresu dlugosci fali 1550
nm.

Ksztatt 1 wielko$¢ znacznikow powinny by¢ dobrane zarowno do uktadu optycznego,
w ktorym nastepnie begdzie mapowana probka pod katem obecnosci aktywnych
optycznie kropek kwantowych, jak 1 dla mikroskopii SEM, aby odpowiednio
zlokalizowa¢ pdzniej przyjete osie wspotrzednych. Uklad optyczny stosowany do
obrazowania obejmuje okoto 50x60 pm? powierzchni probki, co oznacza, ze uktad
referencyjny wyznaczony przez znaczniki nie powinien by¢ wigkszy. W
przeprowadzonych eksperymentach zastosowano rozmiar uktadu odniesienia 30 x 20
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um?, ktéry ze wzgledu na swojg asymetrie, jak i asymetri¢ znacznikéw umozliwia
jednoznaczne wyznaczenie poczatku uktadu wspotrzednych kartezjanskich (pozwala
na orientacj¢ przestrzenng).

Wielkos$¢ znacznikow, tzn. ich szerokos¢, dlugosc¢ i glebokos¢ powinny mie¢ rozmiary
powyze] rozdzielczoSci przestrzennej uktadu. W pierwszej generacji markerow
zastosowano markery w ksztalcie litery L o szerokosci 1 um. Marker ma efektywnie
wymiary 2 x 3 um? i gleboko$¢ okoto 500 nm. Znaczniki s3 wykonane za pomoca
skupionej wigzki jondw plazmy ksenonu Xe-PFIB. Parametry wiazki jonowej nie
powinny przewyzsza¢ parametrow wigzki uzytych do wytwarzania struktur
fotonicznych, aby zminimalizowa¢ negatywny wplyw na strukturg krystaliczna
probki. Przyktad z pierwszej generacji uktadu z markerami na powierzchni
przedstawia Rys. 10.1.

20x30 pm?

Rys. 10.1 - Obraz elektronowy SEM siatki znacznikow/markerow tworzgcych uktad odniesienia na powierzchni
probki do mapowania kropek kwantowych.

Nastepnie, zaprojektowano markery w inny sposob, aby uniknaé¢ komplikacji przy
wyznaczaniu doktadnej pozycji markerow. Wykonano markery w postaci siatki
kotowych znacznikow jak przedstawiono na Rys 10.2. Wytworzono tacznie 16
kwadratowych obszaréw o wymiarach 50 x 50 um?. Rozmiary okregéw wyznaczaja
$rednice 5 pm oraz gleboko§¢ okoto 0,7 pum, a odleglos¢ miedzy najblizszymi
okregami to 10 um. Budowa wzorca FIB, czyli schematu, ktory wykorzysta wigzke
jonowa i usunie materiat zgodnie z zadang geometria, jest pokazana na Rys. 10.2(a, b)
wraz z opowiadajacymi obrazami SEM - Rys. 10.2(c, d).
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Rys. 10.2 — (a) Wzor FIB dla jednego pola, (b) siatka pol jako wzor FIB, (c¢) Obraz SEM mezy wykonanej Xe-
PFIB w sposob deterministyczny. (d) Obraz SEM catego uktadu odniesienia wraz z oznaczeniami na diagonali.

10.2. Mapowanie PL i lokalizacja kropek

Przed procesem tworzenia struktur za pomoca skupionej wiazki jonéw Xe-PFIB
dokonano mapowania fotoluminescencji (PL) jednorodnie pobudzanej powierzchni
probki. Obraz PL transmitowany przez obiektyw jest filtrowany w kilku
konfiguracjach: 1) filtr gérnoprzepustowy 1,2 um, 2) filtr géornoprzepustowy 1,5 pm,
3) filtry pasmowy 1,550 £ 0,015 pum oraz 1,55 £ 0,003 pm. Kolejne obrazy sa
przedstawione na Rys. 10.3. W pierwszym przypadku obserwowany sygnat
fotoluminescencji to gtownie jednorodna emisja z dwuwymiarowej warstwy przy
okoto 1250 nm dlugosci fali, ktéra przewaza nad slabszym sygnatem z kropek
kwantowych emitujacych powyzej 1,5 pum. Dzigki silnemu rozproszeniu na
wykonanych elementach tatwo mozna zlokalizowaé znaczniki. W drugim przypadku
sygnat z kropek kwantowych dominuje, wtedy widoczne sg wyrazne dwuwymiarowe,
Gaussowskie maksima, przy czym lokalizacja marketow jest trudna. Przez
zastosowanie filtrow pasmowych kontrast obserwowanych centréw emisji jest gorszy,
a przez waskie pasmo przepuszczania 6 nm takze maleje 1los¢ widocznych kropek
kwantowych.
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(a) A >1200 nm
P

Rys. 10.3 — Mapy PL pola wykonanego przez markery przy zastosowaniu roznych filtrow: (a) gérno przepustowy
1200 nm, (b) gorno przepustowy 1550 nm, (c) pasmowy 1550 nm £ 15 nm, (d) pasmowy 1550 nm + 3 nm.

Optymalne obrazy uzyskuje si¢ dzieki sumowaniu obrazéw Rys. 10.3(a) i Rys. 10.3(c)
zgodnie z wyrazeniem: Iyy = Iyy(a) + 50 X Iyy(c). Taki obraz (Rys. 10.4(a))
pozwala okresli¢ jednoczesnie potozenie markeréw oraz kropek kwantowych.
Dodatkowo przez wglad na Rys. 10.3(d) mozna wykluczy¢ kropki kwantowe
nieodpowiednie dla dtugosci fali 1,55 pm. W ten sposéb wybrano dwie pozycje, ktore
po wytworzeniu mezy powinny zawiera¢ po jednej kropce kwantowej. Z uwagi na
blisko$¢ potozenia dwoch kropek widocznych na Rys. 10.3(d), wykonanie pier§cienia
o $rednicy 15 um mozna wykona¢ tylko dla jednej z nich. Aby sprawdzi¢ doktadno$¢
metody, drugg struktur¢ wykonano dla kropki emitujacej poza zakresem 1,55 + 0,003
um, natomiast obejmujacej zakres 1,55 £ 0,015 pm. Deterministycznie wykonane
mezy zostaly przedstawione na Rys. 10.4(b).

(a)

Rys. 10.4 — (a) Mapa PL jako suma map PL dla filtra gornoprzepustowego oraz wgskopasmowego dajgca
kompletne informacje o polozeniu zarowno markerow i kropek kwantowych. (b) Obraz SEM wykonanych
deterministycznie mez z kropkami QD1 i QD2.

Podobna metodologia zostala zastosowana w przypadku drugiej generacji znacznikow.
Zaprojektowano i wykonano seri¢ markeréw sktadajaca si¢ na siatke 4 x 4 utworzong
z osobnych pol. Pojedyncze pole jest w formie kwadratu bez wierzchotkow i
zbudowane jest z 16 rozpylonych obszarow w ksztalcie kota. Rozmiar pojedynczych
kot to srednica 5 pm oraz glebokos¢ okoto 0,7 um, a odlegtos¢ miedzy srodkami kotek
byta ustawiona na 10 um. Z tego wynika, ze bok pojedynczego pola jest zdefiniowany
na 50 um, a bok catej siatki ma 200 pm. Dzigki uktadowi wspotliniowych kotek duzo
tatwiej jest pozycjonowal si¢ oraz okresla¢ wspoirzgdne pojedynczej kropki
kwantowej. Nawet jezeli $rednica plamki wigzki FIB zaburzy nam zadany rozmiar
pojedynczego kotka i zamiast 5 pm otrzymamy dodatkowo poszerzenie o polowe
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plamki FIB, to $rodki pozostang w tym samym miejscu, a zatem odleglo$ci migdzy
nimi powinny by¢ zachowane. Daje to mozliwo$¢ geometrycznego pozycjonowania
si¢ zarOwno na obrazie powstatym z mapowania PL oraz na SEM w celu wykonania
struktury. Wyznaczajac $rodki kotek mozna wyznaczy¢ poczatek uktadu odniesienia i
okresli¢ pozycje pojedynczej kropki kwantowej. Rys. 10.5(a) przedstawia obszar
przed wykonaniem mezy widziany jako obraz o$wietlany $wiattem biatym (z
o$wietlacza halogenowego). Rys. 10.5(b) przedstawia analogiczne zlozenie obrazéw
jak opisano powyzej, ktore pozwala zauwazy¢ znaczniki oraz kropki kwantowe.
Wybrano jedng pozycje, na ktorej nastepnie wykonano trawienie mezy Xe-PFIB, w
efekcie otrzymujemy obraz SEM jak na Rys. 10.5(c).

(@) (b) (©

Rys. 10.5 — (a) Obraz z obiektywu optycznego przedstawiajgcy powierzchnig probki z markerami oswietlony
Swiatlem z lampy halogenowej. (b) Suma map PL z filtrowanym sygnatem prezentujgca uktad odniesienia
markerow oraz potozenie pojedynczej kropki kwantowej. (c) Obraz SEM wykonanej deterministycznie mezy w
otoczeniu uktadu odniesienia.

Gdy wybrane kropki kwantowe sg bardzo blisko siebie, czasami trzeba zrezygnowaé
z wykonania struktury, poniewaz w skrajnym przypadku mogtoby dojs$¢ do rozpylenia
wczesniej wykonanej mikrostruktury. Dzieje si¢ tak jezeli odleglosci pomiedzy
kropkami kwantowymi sa mniejsze niz promien separacji wykonywanych struktur, tak
jak wida¢ to na Rys. 10.6 - tutaj promienie separacji nakladaja si¢ na siebie co
skutkowalo wtornym rozpyleniem materialu w obszarze nakladania si¢ dwoch
okregdw (zaglebienie w obszarze ich naktadania si¢).

Doktadne wymiary wytworzonej struktury s3 wyznaczone na podstawie pomiaroOw
obrazow SEM, jak przedstawiono na Rys. 10.7 i Rys. 10.6 z zaznaczong wysoko$cia
struktury na okoto 580 nm. Na obrazie rdwniez zwymiarowano wielko$¢ $rednicy
pierscienia rownej 16 pm. Dlugo$¢ odcinka odpowiadajacego gornej Srednicy mezy
wynosi okoto 2,8 um, a dtugo$¢ $rednicy podstawy struktury to 3,5 pm.
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HV curr tilt det mag @ HFW WD f——10um———
2.00kV 0.10nA 52.0° ETD 4000x 51.8um 3.9 mm Nanores

Rys. 10.6 - Obraz elektronowy SEM wykonanej serii deterministycznych mez.

curr tilt et mag / WD | Sm— AT
2.00kV 0.10nA | 52.0° |[ETD 5000 x 41.4pm 3.9 mm N

Rys. 10.7 - Obraz elektronowy SEM wraz z wymiarowanie struktury fotonicznej typu meza.
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10.3. Pomiary spektroskopowe deterministycznych

mikrostruktur

W tej czgdci przedstawione sa charakterystyki spektralne otrzymane dla mez
wytworzonych deterministycznie. Zar6wno w przypadku pierwszej jak i w drugiej
generacji markerow otrzymane wyniki daty wydajng emisje. Ponizej na Rys. 10.8(a)
zaprezentowano przyklad kropki kwantowej obserwowanej z zastosowaniem
filtrowania 1550 = 3 nm. W przypadku mezy oznaczonej jako ,,QD1”, widmo przed
wykonaniem mezy zawiera kilka wyraznych linii spektralnych, przy czym wykonanie
mezy skutkuje uzyskaniem wyzszej intensywnosci, a tym samym obserwuje si¢ wigcej
linii spektralnych (efektywnie wykorzystano do badania mezy wyZzszag moc
pobudzania, co oznacza, ze moga emitowa¢ wyzsze kompleksy ekscytonowe, jednak
nie mozna wykluczy¢ emisji z wigcej niz jednej kropki kwantowej zawartej w mezie).
W przypadku mezy ,,QD2” réwniez widoczne jest wzmocnienie emisji zwigzane
najprawdopodobniej z lepsza kolekcja dzigki strukturze fotonicznej, przy czym ilos¢
linii obserwowanych przed i po wykonaniu mezy jest podobna. Spektralny wzor w obu
przypadkach jest zblizony, co dodatkowo dowodzi, ze wykonanie mezy metoda Xe-
PFIB nie generuje lokalnie istotnej zmiany tadunkowej, czyli nie generuje
niepozadanych defektow w strukturze.

(a) - | (b) -
D1 D2
2 Q Q
e~ .
2 A~
g Xe-PFIB mesa :%’ Xe-PFIB mesa 7
g =
z 2,
8 £
k= 2
=

1530 1540 1550 1560 1530 1540 1550 1560

Dhugos¢ fali (nm) Dhugos¢ fali (nm)

Rys. 10.8 — (a) Widma PL probki przed wykonaniem struktury (czarna linia) oraz po wykonaniu mezy za pomocq
Xe-PFIB (czerwona linia) dla miejsca QD1. (b) Analogiczne widma PL dla QD2.

W przypadku obrazowania dla drugiej generacji markeréw rowniez wykonano testy
przed 1 po fabrykacji mezy. Na rysunku Rys. 10.9 przedstawiono zmierzone widma
mikro-fotoluminescencji w polozeniu kropki kwantowej zdefiniowanym dzigki
mapowaniu. Nalezy zauwazy¢, ze pomiar przed fabrykacja wykonano przy pomocy
innej, prototypowej konfiguracji uktadu, w ktorej detekcja wykonywana jest przez filtr
swiattowodowy, stad pogorszenie rozdzielczosci spektralnej. W tym przypadku emisja
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po obrobce FIB zostata rowniez zachowana, a nawet zachowany zostal w duzej mierze
widmowy ,,wz6r” linii emisyjnych, chociaz zmianie ulegly ich wzgledne
intensywnosci i wystepuje przesuni¢cie spektralne wszystkich linii o okoto 7.5 nm
Przyczyna tego przesunigcia nie jest do konca jasna. Efekt przesunigcia spektralnego
byt wezesniej obserwowany dla zbioru kropek kwantowych InAs/InP pod wptywem
jondw plazmy argonu, gdzie zaobserwowano przesuni¢cie spektralne nawet o 300 nm
w stron¢ krotszych dhugosci fali (tzw. ,,blueshift”) [92], [93]. Zjawisko to mozna
wytlumaczy¢ w oparciu o mieszanie warstw InAs oraz InP (tzw. ,,intermixing”) w
wyniku dziatania plazmy jonowej, co w przypadku ,,wzbogacenia” warstwy InAs
fosforem (P) wptywa z jednej strony na zwigkszenie przerwy energetycznej, jak
réwniez moze wplywaé na naprezenia w uktadzie w zwigzku ze zmiang stalej sieci.
Prowadzac dalsze badania dla deterministycznych struktur fotonicznych byloby
mozliwe dokladniejsze sprawdzenie od czego zalezy to przesunigcie, oraz jakie sg
ograniczenie, a tym samym prawdopodobne jest wykorzystanie tego zjawiska do
celowego dostrojenia linii spektralnych w kierunku wymaganego okna transmisji.

= Pomiar z mezy Xe-PFIB
Ay
‘Q (spektrometr)
s
3
2 Pomiar przed
fabrykacja (SSPD
Fé (750m) )\ M abrykacja ( )
e o S AA VR
1540 1550 1560

Dhugos¢ fali (nm)

Rys. 10.9 — Widma uPL dla obszaru, w ktorym wystepuje pojedyncza kropka kwantowa przed (dolny wykres) i po
wykonaniu struktury za pomocq Xe-PFIB (gorny wykres)

107



11. Podsumowanie

W ramach niniejszej rozprawy opracowano technologie wytwarzania wydajnych
emisyjnie struktur fotonicznych z kropkami kwantowymi za pomocg skupionej wigzki
jondw. Zoptymalizowany proces obrobki z wykorzystaniem plazmy ksenonu w
mikroskopie FIB (Xe-PFIB) umozliwit wykonanie mikrostruktur z emisja z
pojedynczych kropek kwantowych w zakresie II i III okna transmisji w sieciach
swiattowodowych. Wykorzystujac probki z  pdiprzewodnikowymi  kropkami
kwantowymi wykonanymi z roznych materiatow grupy III-V (InAs/InP oraz
InGaAs/GaAs) wykazano, ze FIB to technologia, ktora jest bez-maskowa technika
wytwarzania mikrostruktur fotonicznych, ktérg z powodzeniem mozna wykorzystac
do bezposredniego prototypowania powierzchni oraz do precyzyjnego ksztattowania
kwantowych uktadow fotonicznych. Pokazano, ze dobierajac parametry wigzki jonow
i odpowiednio zaprojektowang geometri¢ struktury, oraz ewentualnie stosujac
dodatkowa, amorficzng warstwe ochronng w celu zmniejszenia destrukcyjnego
wpltywu implantacji jondéw, da si¢ uzyska¢ jasng emisje¢ zwigzang z roéznymi
kompleksami ekscytonowymi uwiezionymi w pojedynczych kropkach kwantowych,
co dowodzi, ze to podejScie technologiczne jest obiecujace dla eksperymentéw optyki
kwantowej. Dla kropek kwantowych na zakres 1,3 pum wykorzystano podejscie
hybrydowe obejmujace mokre trawienie chemiczne stosowane do kontroli warstwy
wierzchniej 1 Xe-PFIB do obrobki mezy, aby zbada¢ dla jakiej najmniejszej warstwy
poiprzewodnika nad kropkami technologia FIB jest skuteczna. Zademonstrowano, ze
pomimo degradujacego wptywu wiazki jondw, proces jest nadal wydajny dla warstw
pokrywajacych nad kropkami kwantowymi do ok. 150 nm, co nigdy nie zostalo
pokazane dla struktur tego typu wywarzanych za pomocg FIB (dane literaturowe
dotyczg kilkukrotnie grubszych warstw pokryciowych).

W  eksperymentach z kropkami kwantowymi emitujacych przy 1,55 pm,
zaprezentowano unikalny potencjal opracowanego podej$cia w prototypowaniu
kwantowych przyrzadow fotonicznych. Wykorzystanie technologii Xe-PFIB
pozwolito na zardwno niedeterministyczne jak 1 deterministyczne wytworzenie
mikrostruktur o ksztalcie S$cigtego stozka, charakteryzujacych si¢ zwigkszong
wydajnosciag ekstrakcji fotonow (ok. 24%) z pojedynczego emitera w tym zakresie
widmowym. W badanym przypadku, struktura z kropkami kwantowymi byta
dodatkowo hybrydowo zintegrowana z podtozem krzemowym, co poszerza obszar
zastosowan rozwinigtej w ramach rozprawy technologii do przyrzadow dla
zintegrowanej fotoniki kwantowej opartej na platformie krzemowej. Wyniki
modelowania pokazuja, Zze przy dalszej optymalizacji, w szczegdlnosci w polaczeniu
z deterministycznym wytwarzaniem mikrostruktur, osiggalne s3 nawet znacznie
wyzsze wydajnosci ekstrakcji (do blisko 90%), pomimo prostoty zastosowanej
geometrii struktur fotonicznych
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Dzigki optymalizacji procesu wytwarzania mozliwe bylo podjecie proby wykonania
réwniez bardziej ztozonych uktadow fotonicznych, na przyktadzie koncentrycznego
rezonatora Bragga. Uzyskano emisj¢ z takich struktur w obszarze modu wneki przy
1,55 pm.

Wreszcie, zademonstrowano emisj¢ jednofotonowa o wysokiej czystosci (niskim
prawdopodobienstwie zajscia procesOw wielofotonowych), rowniez w trybie
impulsowego pobudzania, z kropki kwantowej w strukturze fotonicznej sprzezonej do
jednomodowego s$wiatlowodu telekomunikacyjnego przy 1,55 pm. Rezultat ten
stanowi podstawe do wytwarzania za pomocg FIB praktycznych zrédet pojedynczych
fotonow, lub bardziej ztozonych stanéw fotonowych, do zastosowania w schematach
komunikacji kwantowej w sieciach §wiattowodowych.
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