Kapitel 1

Einleitung

Die Nanophotonik ist eine der Schliisseltechnologien des 21. Jahrhunderts. Ihre Aufgabe ist die
Entwicklung von Materialien mit mageschneiderten optischen Eigenschaften. Eines der ehr-
geizigsten Ziele dieses Forschungsgebietes diirfte vielleicht die Entwicklung eines optischen
Computers sein, iiber dessen Leistungsfihigkeit heutzutage nur spekuliert werden kann. We-
sentlich greifbarer sind Anwendungen bei der Dateniibertragung, die heute bereits zu einem
betrdchtlichen Teil iiber Lichtsignale erfolgt. Dass die Nanophotonik nicht nur eine abstrakte
Zukunftsvision ist, sieht man daran, dass bereits heute schon zahlreiche Anwendungen existie-
ren, die man zu diesem Gebiet zihlen kann: Sei es die neuere Entwicklung von Quantenpunkt-
lasern, bei denen die optischen Eigenschaften von Halbleiternanostrukturen gezielt eingesetzt
werden, oder Antireflexbeschichtungen, wie sie schon seit Jahren fiir Brillengldser und viele an-
dere optische Instrumente verwendet wurden, lange bevor der Ausdruck “Photonischer Kristall*
geprigt wurde. Ein anderes Beispiel sind farbige Kirchenfenster, die schon vor Jahrhunderten
durch Zugabe kleiner Goldmengen zum Glas hergestellt wurden, ohne dass Begriffe wie Nano-
photonik oder Plasmonik dafiir gebraucht wurden. Aber erst das fundamentale Verstiandnis der
plasmonischen Anregungen, die dem Glas die Farbe verleihen, ermoglichte deren gezielte An-
wendung in anderen Bereichen, wie beispielsweise der oberflachenverstirkten Raman-Streuung
oder den in dieser Arbeit untersuchten Plasmonischen Kristallen.

Die Nanophotonik befasst sich ganz allgemein mit den Eigenschaften des Lichts auf einer
GroBenskala, die kleiner als die Lichtwellenlidnge ist. Dabei spielt die Ankopplung des Lichts an
elementare Anregungen eine Rolle, die sowohl von elektronischer als auch photonischer Natur
sein konnen. Bei den relevanten StrukturgroBen spielen nicht mehr nur propagierende Wellen
eine Rolle, wie es in der Fernfeldoptik der Fall ist. Vielmehr miissen auch die evaneszenten Mo-
den des elektromagnetischen Feldes beriicksichtigt werden, die dabei von grofler, wenn nicht
sogar liberragender, Bedeutung sind.

Durch die gezielte Strukturierung und die damit verbundene Beeinflussung des Lichts im mikro-
skopischen Bereich lassen sich Materialien erzeugen, die im makroskopischen Bereich vollig
neue Eigenschaften aufweisen, welche bei homogenen Materialien undenkbar wéren. Ein Bei-
spiel dafiir sind Metamaterialien, die hdufig im Zusammenhang mit der Erzeugung einer nega-
tiven Brechzahl fiir Licht diskutiert werden und in letzter Zeit fiir Furore sorgten [1]. Die damit
verbundenen vollig neuen Anwendungsmoglichkeiten und die Aussicht, diese vielleicht bald fiir
sichtbares Licht herstellen zu konnen, sorgen fiir ein grofles Interesse. Ein weiteres sehr promi-
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nentes Beispiel sind Photonische Kristalle, bei denen durch gezielte periodische Anordnung
von dielektrischen Materialien eine photonische Bandliicke entsteht, dhnlich der elektronischen
Bandliicke in Halbleitern. Die Erwartungen an die Photonischen Kristalle sind damit denkbar
hoch in Anbetracht des enormen Erfolgs der Halbleitertechnologie.

Die optischen Eigenschaften elementarer Anregungen von nanoskaligen Strukturen dufern sich
nicht nur in der rdumlichen Verteilung des elektromagnetischen Feldes auf nanoskopischer
Ebene, sondern auch in der energetischen Verteilung. Es ist also eine Kombination aus hoch-
auflosender Mikroskopie und Spektroskopie erforderlich, um ein moglichst vollstindiges Bild
dieser Eigenschaften zu erhalten. Ein geeignetes Instrument zur Erlangung einer hohen rdum-
lichen Auflosung stellt ein optisches Rasternahfeldmikroskop (SNOM - scanning near-field
optical microscope) dar. Durch die Kombination mit einem hochempfindlichen Spektrometer
lasst sich dabei gleichzeitig auch die energetische Verteilung des Lichts an jedem Punkt der
Probe untersuchen. Eine besondere Herausforderung stellen Nahfeldmessungen bei tiefen Tem-
peraturen dar. Obwohl fiir eine sinnvolle Anwendung im Alltag fast nur Technologien inter-
essant sind, die auch bei Raumtemperatur betrieben werden konnen, ist es fiir das grundlegende
Verstidndnis und die Entwicklung solcher Technologie oft unumgénglich, das Verhalten bei tie-
fen Temperaturen zu studieren. Um Nahfelduntersuchungen unter solchen Bedingungen durch-
zufiihren, miissen deshalb die Probe und die Sonde in ein Isolationsvakuum gebracht werden.
Nicht ohne Grund sind wir stolz darauf, dies in einem vergleichsweise sehr kompakten Aufbau
in unserer Arbeitsgruppe realisiert zu haben und das in einer Form, die eine routineméfige Ar-
beit ermdoglicht, die im Bereich der Nahfeldmikroskopie immernoch eine Seltenheit darstellt.
Dies schligt sich in der Fiille und Vielfalt der in dieser Arbeit gezeigten Ergebnisse nieder.

Nanoskalige Strukturen entstehen nicht nur durch gezielte Strukturierung und sind auch nicht
immer erwiinscht. Bei der Herstellung von Halbleiterstrukturen in der Mikroelektronik ist es es-
sentiell, dass die kleinen Strukturen der Schaltkreise moglichst perfekt sind. Aber trotz hochster
Reinheit der erzeugten Halbleiterheterostrukturen lassen sich ungewollte Storungen der Periodi-
zitidt nicht vermeiden. Diese Storungen, die beispielsweise durch Legierungsfluktuationen aber
auch durch statistische Dickenfluktuationen entstehen, was bei der Herstellung von Halblei-
terfilmen unvermeidlich ist, &uBlern sich in Form eines Unordnungspotentials fiir die Ladungs-
triger. Da man diese Unordnung auf einer nanoskaligen Ebene nicht vermeiden kann, ist es
von groflem Interesse, ihre Auswirkungen zu kennen, so dass diese vielleicht sogar nutzbrin-
gend eingesetzt werden konnen. Ein groBer Teil dieser Arbeit (Kapitel 4 und 5) besteht aus
der Untersuchung der exzitonischen Photolumineszenz in rauen Halbleiterquantenfilmen. Die
nanoskalige Rauigkeit dieser Strukturen fiihrt dabei zur Bildung eines Unordnungspotentials
fiir Exzitonen. Um das Verhalten der Exzitonen in so einem Unordnungspotential besser zu
verstehen ist es wichtig, sowohl die rdumliche als auch die spektrale und temporale Populati-
onsverteilung der Exzitonenzustinde zu untersuchen. Da sich Effekte aufgrund von Unordnung
von Natur aus schlecht an einzelnen Messungen diskutieren lassen, sind statistische Auswer-
temethoden notwendig, die hier sowohl bei der Untersuchung der zeitlichen Entwicklung als
auch der rdumlichen und spektralen Verteilung der Photolumineszenz zur Anwendung kommen.
Als sehr hilfreiches Mittel erweist sich dabei die Autokorrelationsfunktion, die hier sowohl in
der Autokorrelationsmikroskopie als auch in der Autokorrelationsspektroskopie zum Einsatz
kommt, um die Daten auf eine iiberschaubare Grofie zu reduzieren.

Anders liegt der Fall bei der Untersuchung der Plasmonischen Kristalle in Kapitel 6. Aufgrund



der geordneten Struktur konnen die Messungen auf eine Gitterperiode beschrinkt werden und
auf sehr direkte Weise dargestellt werden. Das Interesse an diesen Strukturen entspringt aus
dem Wechselspiel zweier sehr unterschiedlicher Resonanzen: Einer photonischen Resonanz,
die spektral sehr schmal und stark delokalisiert ist, und einer elektronischen Resonanz, die
spektral sehr breit und an den Metallstrukturen lokalisiert ist. Hier ist ein komplexes Verhalten
sowohl der rdumlichen als auch der energetischen Intensititsverteilung zu erwarten. Bisherige
Nahfelduntersuchungen an Metallstrukturen beschrinken sich meist auf die Untersuchung we-
niger ausgewdhlter Wellenlidngen. Dies kommt daher, dass aufgrund der evaneszenten Natur der
Nahfelder oft hohe Intensititen bendtigt werden, um verniinftige Resultate in den Messungen
zu erzielen. Daher werden typischerweise zur Anregung spektral schmalen Laserlinien verwen-
det. Wie bei der Untersuchung der Plasmonischen Kristalle in Kapitel 6 zu sehen sein wird,
wiirde dies eine starke Einschriankung bei der Untersuchung der komplexen spektralen und mi-
kroskopischen Eigenschaften dieser Strukturen darstellen. Daher wurde fiir diese Arbeit eine
Gliihlampe als breitbandige Lichtquelle verwendet, die es erlaubt, das gesamte spektrale Ver-
halten an jedem Ort in einem Schritt aufzunehmen. Vergleichbare Messungen werden nur selten
in der Literatur beschrieben, da die spektrale Intensitit solcher Lichtquellen um viele GroB3en-
ordnungen kleiner ist als die eines Lasers. Daher existieren bis heute nur wenige Arbeiten, bei
denen Messungen von vollstindigen Transmissionsspektren mit der lateralen Auflsung eines
SNOMs realisiert wurden.

Die Arbeit ist folgendermallen gegliedert: In Kapitel 2 werden einige Grundlagen zur Untersu-
chungsmethode, den untersuchten rauen Halbleiterquantenfilmen und den Plasmonischen Kris-
tallen niher erldutert. Details zum experimentellen Aufbau werden in Kapitel 3 gezeigt. Dabei
wird auf die Herstellung der Sonden, den kontrollierten Umgang mit diesen sowie auf die Mes-
sung eines optischen Signals eingegangen und gezeigt, wie diese zu einer Einheit zusammenge-
setzt sind. Kapitel 4 und 5 beschiftigen sich mit der Untersuchung der optischen Eigenschaften
von Exzitonen in ungeordneten rauen Halbleiterquantenfilmen. Kapitel 6 widmet sich der Un-
tersuchung der Photonischen Wellenfunktion von eindimensionalen Plasmonischen Kristallen.
Zum Schluss bietet Kapitel 7 eine kurze Zusammenfassung der Arbeit und einen Ausblick auf
mogliche kiinftige Projekte.
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Kapitel 2

Grundlagen

In diesem Kapitel sollen die Grundlagen fiir die hier vorgestellte Arbeit nihergebracht werden.
Da die Arbeit recht vielfiltig ist, sowohl was die Untersuchungsmethoden als auch die unter-
suchten Proben betrifft, wird in den einzelnen Unterkapiteln versucht, einen Uberblick iiber das
jeweilige Thema zu geben, ohne zu sehr auf Details einzugehen.

Zunichst sollen die Begriffe Fernfeld und Nahfeld geklirt werden und damit auch die Notwen-
digkeit der Nahfeldoptik, um hohe optische Auflésungen zu erreichen. Danach soll eine Basis
geschaffen werden, um die in Kapitel 4 beschriebenen Experimente besser zu verstehen. Zum
Schluss werden noch einige Aspekte der in Kapitel 6 untersuchten Plasmonischen Kristalle
betrachtet.

2.1 Optisches Fern- und Nahfeld

Die optische Rasternahfeldmikroskopie ist inzwischen zu einem wichtigen und durchaus ver-
breiteten Instrument zur optischen Untersuchung von oberflaichennahen Strukturen geworden.
Trotzdem ist sie im Vergleich zu anderen Rastersondentechniken eher unbekannt und bevor
man jemandem erkldren kann, was man denn mit so einem Instrument messen mochte, muss
meist erst geklidrt werden, was der Begriff Nahfeld bedeutet bzw. was denn die Auflésung der
konventionellen Mikroskopie begrenzt.

Fernfeldoptik

Will man das Auflosungsvermogen eines abbildenden Systems bestimmen, stofft man schon bei
der Definition des Wortes Auflosungsvermogen auf das erste Hindernis. Abbé [2] beschreibt
z.B. die kohérente Beleuchtung eines Doppelspaltes und gibt an, dass das erste Minimum des
Beugungsbildes noch auf die Linse treffen muss, um das abgebildete Gitter noch als solches
erkennen zu konnen. Dies fiihrt zum Abbé-Kriterium mit der Auflésungsgrenze
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