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1

Zusammenfassung

Starke Licht-Materie-Wechselwirkung in Halbleiter-Mikroresonatoren führt zur Ausbil-

dung von Eigenmoden mit gemischtem Licht-Materie-Charakter, die als Polaritonen be-

zeichnet werden. Die besonderen Eigenschaften dieser bosonischen Quasiteilchen können

zur Realisierung neuartiger Bauteile genutzt werden, wie etwa des Polariton-Lasers, der

auf stimulierter Streuung beruht anstatt auf stimulierter Emission, durch die Photon-

Lasing ausgelöst wird. Durch den direkten Zugang zu Polariton-Zuständen in spektro-

skopischen Experimenten, sowie durch die Möglichkeit mit vielfältigen Mitteln nahezu

beliebige Potentiallandschaften definieren zu können, eröffnen sich zahlreiche weitere An-

wendungsgebiete, etwa in der Quantensimulation bzw. -emulation.

Mittels externer elektrischer und magnetischer Felder können Erkenntnisse über Po-

laritonen gewonnen werden, die in rein optischen Experimenten nicht zugänglich sind.

Durch die Felder, die nicht mit rein photonischen Moden wechselwirken, kann auf den

Materie-Anteil der Hybridmoden zugegriffen werden. Weiterhin können die Felder zur

in-situ Manipulation der Polariton-Energie genutzt werden, was für die Erzeugung dyna-

mischer Potentiale relevant werden könnte. Der Fokus dieser Arbeit liegt daher auf der

Betrachtung verschiedener Phänomene der Licht-Materie-Wechselwirkung unter dem Ein-

fluss äußerer Felder. Dazu wurden auf das jeweilige Experiment abgestimmte Strukturen

und Bauteile hergestellt und in magneto-optischen oder elektro-optischen Messungen un-

tersucht.

Um elektrische Felder entlang der Wachstumsrichtung anlegen zu können, d.h. in verti-

kaler Geometrie, wurden dotierte Resonatoren verwendet, die mit elektrischen Kontakten

auf der Probenoberfläche und -rückseite versehen wurden. In diesen Bauteilen wurde die

Energieverschiebung im elektrischen Feld untersucht, der sogenannte Stark-Effekt. Die-

ser im linearen Regime bereits mehrfach demonstrierte Effekt wurde systematisch auf den

nichtlinearen Bereich des Polariton-Lasings erweitert. Dabei wurde besonderes Augenmerk

auf die Probengeometrie und deren Einfluss auf die beobachteten Energieverschiebungen

gelegt. Die Untersuchungen von Proben mit planarer, semi-planarer und Mikrotürmchen-

Geometrie zeigen, dass ein lateraler Einschluss der Ladungsträger, wie er im Mikrotürm-

chen erzielt wird, zu einer Umkehrung der Energieverschiebung führt. Während in dieser
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Geometrie mit zunehmender Feldstärke eine Blauverschiebung des unteren Polaritons ge-

messen wird, die durch Abschirmungseffekte erklärt werden kann, wird in planarer und

semi-planarer Geometrie die erwartete Rotverschiebung beobachtet. In beiden Fällen kön-

nen, je nach Verstimmung, Energieverschiebungen im Bereich von einigen hundert µeV

gemessen werden. Die gemessenen Energieverschiebungen zeigen gute Übereinstimmung

mit den Werten, die nach einem Modell gekoppelter Oszillatoren berechnet wurden. Wei-

terhin werden vergleichbare Energieverschiebungen unter- und oberhalb der Schwelle zum

Polariton-Lasing beobachtet, sodass der Polariton-Stark-Effekt als eindeutiges Merkmal

erachtet werden kann, anhand dessen optisch angeregte Polariton- und Photon-Laser ein-

deutig unterschieden werden können.

Wird das elektrische Feld nicht entlang der Wachstumsrichtung angelegt, sondern senk-

recht dazu in der Ebene der Quantenfilme, dann kommt es schon bei geringen Feldstärken

zur Feldionisation von Elektron-Loch-Paaren. Um diese Feldgeometrie zu realisieren, wur-

de ein Verfahren entwickelt, bei dem Kontakte direkt auf die durch einen Ätzvorgang teil-

weise freigelegten Quantenfilme eines undotierten Mikroresonators aufgebracht werden.

Durch das Anlegen einer Spannung zwischen den lateralen Kontakten kann die Polariton-

Emission unterdrückt werden, wobei sich die Feldabhängigkeit der Polariton-Besetzung

durch ein Modell gekoppelter Ratengleichungen reproduzieren lässt. Die neuartige Kon-

taktierung erlaubt es weiterhin den Photostrom in den Quantenfilmen zu untersuchen,

der proportional zur Dichte freier Ladungsträger ist. Dadurch lässt sich zeigen, dass die

zwei Schwellen mit nichtlinearem Anstieg der Emission, die in derartigen Proben häufig

beobachtet werden, auf grundsätzlich verschiedene Verstärkungsmechanismen zurückge-

hen. An der zweiten Schwelle wird ein Abknicken des leistungsabhängigen Photostroms

beobachtet, da dort freie Ladungsträger als Reservoir des Photon-Lasings dienen, deren

Dichte an der Schwelle teilweise abgeklemmt wird. Die erste Schwelle hingegen, die dem

Polariton-Lasing zugeordnet wird, hat keinen Einfluss auf den linear mit der Anregungs-

leistung ansteigenden Photostrom, da dort gebundene Elektron-Loch-Paare als Reservoir

dienen. Mittels angepasster Ratengleichungsmodelle für Polariton- und Photon-Laser lässt

sich der ermittelte Verlauf der Ladungsträgerdichte über den gesamten Leistungsbereich

qualitativ reproduzieren.

Abschließend wird durch ein magnetisches Feld der Einfluss der Licht-Materie-

Wechselwirkung auf die Elektron-Loch-Bindung im Regime der sehr starken Kopplung

beleuchtet. Durch die Messung der diamagnetischen Verschiebung wird der mittlere

Elektron-Loch-Abstand von unterem und oberem Polariton für zwei Resonatoren mit

unterschiedlich starker Licht-Materie-Wechselwirkung bestimmt. Bei geringer Kopplungs-

stärke werden die Hybridmoden in guter Näherung als Linearkombinationen der ungekop-
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pelten Licht- und Materie-Moden beschrieben. Für den Resonator mit großer Kopplungs-

stärke wird eine starke Asymmetrie zwischen unterem und oberem Polariton beobachtet.

Die diamagnetische Verschiebung des oberen Polaritons steigt mit zunehmender Verstim-

mung auf bis etwa 2,1 meV an, was fast eine Größenordnung über der Verschiebung des

unteren Polaritons (0,27 meV) bei derselben Verstimmung liegt und die Verschiebung des

ungekoppelten Quantenfilms um mehr als den Faktor 2 übersteigt. Das bedeutet, dass

das untere Polariton durch eine Wellenfunktion beschrieben wird, dessen Materie-Anteil

einen verringerten mittleren Elektron-Loch-Abstand aufweist. Im oberen Polariton ist die-

ser mittlere Radius deutlich größer als der eines Elektron-Loch-Paars im ungekoppelten

Quantenfilm, was sich durch eine von Photonen vermittelte Wechselwirkung mit angereg-

ten und Kontinuumszuständen des Quantenfilms erklären lässt.
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Summary

Strong light-matter interaction in semiconductor microcavities leads to the formation

of eigenmodes with mixed light-matter characteristics, so-called polaritons. The unique

properties of these bosonic quasiparticles may be exploited to realize novel devices, such as

polariton-lasers which rely on stimulated scattering instead of stimulated emission, which

in turn triggers photon-lasing. Polariton states are directly accessible in spectroscopic

experiments and can be subjected to almost arbitrary potential landscapes which could

lead to numerous applications, for instance in quantum simulation or emulation.

External electric and magnetic fields can be used to gain insights into polaritons that

are not available in all-optical experiments. The matter part of the hybrid modes is acces-

sed by the external fields that do not interact with purely photonic modes. Furthermore,

in-situ manipulation of the polariton energy by external fields could be used to crea-

te dynamic potentials. This thesis is therefore focussed on studying different aspects of

light-matter coupling under the influence of external fields. To this end, structures and

devices tailored to the specific experiments were fabricated and investigated in electro-

optical or magneto-optical measurements.

Doped microcavities with electrical contacts on the sample surface and back side we-

re used to apply electric fields along the growth direction, i.e. in vertical geometry. The

energy shift in an electric field, the so-called Stark effect, was investigated in these devi-

ces. In this work, measurements of the polariton Stark effect, which has previously been

demonstrated in the linear regime, were systematically extended to the nonlinear regime

of polariton-lasing with special attention paid to the sample geometry and its influence

on the observable energy shifts. Investigations of samples with planar, semi-planar and

micropillar geometries show that lateral carrier confinement in a micropillar leads to an

inversion of the energy shift. While in this geometry a blueshift with increasing field

strength is measured, which can be explained by screening effects, the expected redshift is

restored in planar and semi-planar geometries. In both cases, detuning-dependent energy

shifts of up to hundreds of µeV are observed in good agreement with values calculated

with a model of coupled harmonic oscillators. Furthermore, comparable shifts below and

above the polariton-lasing threshold are observed both in the semi-planar and in the mi-
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cropillar geometry. The polariton Stark effect may therefore be considered as criterion to

unambiguously distinguish optically excited polariton- and photon-lasers.

If the electric field is not oriented along the growth direction but perpendicular to it,

i.e. in the plane of the quantum wells, then field ionization of electron-hole pairs occurs

already at low field strengths. To realize this field geometry, a process was developed to de-

posit electrical contacts directly onto the quantum wells of an undoped microcavity which

are partially exposed in an etching step. The polariton emission can be suppressed by app-

lying voltage to the lateral contacts and the dependency of the polariton occupation upon

the electric field is reproduced using a set of coupled rate equations. This novel contacting

technique furthermore allows to measure the photocurrent in the quantum wells which is

proportional to the free carrier density. The two thresholds of nonlinear emission, which

are commonly observed in similar samples, can then be shown to rely on fundamentally

different gain mechanisms. A kink in the power dependence of the photocurrent is obser-

ved at the second threshold, where free carriers act as reservoir for photon-lasing which

is why their density is partially clamped at threshold. The first threshold on the other

hand, which is attributed to polariton-lasing, has no influence on the linear increase of

the photocurrent with increasing excitation power, since there bound electron-hole pairs

act as reservoir. The experimentally determined power dependence of the photocurrent

is reproduced qualitatively over the whole range of excitation powers using adapted rate

equation models for polariton- and photon-lasers.

Finally, a magnetic field is used to reveal the impact of light-matter interactions on

electron-hole coupling in the regime of very strong coupling. By measuring the diamagnetic

shift, the average electron-hole separations of lower and upper polariton are determined

for two microcavities with different light-matter coupling strengths. At small coupling

strength, describing the hybrid modes as linear combinations of uncoupled light and mat-

ter modes is a valid approximation. At large coupling strength, significant asymmetries

between lower and upper polariton are observed. With increasing detuning, the upper

polariton diamagnetic shift increases up to 2.1 meV, almost an order of magnitude larger

than the lower polariton shift (0.27 meV) at the same detuning and more than twice as

large as the bare quantum well diamagnetic shift. Thus, the lower polariton is described by

a wavefunction with a matter part exhibiting a decreased average electron-hole separation.

For the upper polariton, this average radius is much larger than that of an electron-hole

pair in the uncoupled quantum well which can be explained by photon-mediated interac-

tions with excited and continuum states of the quantum well.
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Kapitel 1

Einleitung

Licht, das sich in einem dispersiven Medium ausbreitet (Dielektrizitätsfunktion ǫ (ω) 6= 1),

ist eine Überlagerung der elektromagnetischen Welle E (r,t) mit einer Polarisationswelle

P (r,t). Die Energiequanta dieser Überlagerung werden als Polaritonen bezeichnet, Quasi-

teilchen mit Licht- und Materie-Anteil [1,2]. Die Polarisationswelle kann auf unterschied-

liche Materie-Anregungen zurückgehen, die jeweils selbst mit einem Quasiteilchen assozi-

iert sind, darunter Gitterschwingungen (Phononen), Schwingungen im Elektronenplasma

(Plasmonen) oder Wasserstoff-artig gebundene Elektron-Loch-Paare im Halbleiter (Exzi-

tonen) [3]. Neben Plasmon-Polaritonen [4], die etwa an metallischen Oberflächen beobach-

tet werden können, sind vor allem Exziton-Polaritonen (im Folgenden kurz: Polaritonen)

der Gegenstand aktueller Forschung. Zur Untersuchung von Polaritonen werden in der

Regel Mikroresonatoren verwendet [5], in denen sich zwischen zwei Spiegeln, deren Ab-

stand in der Größenordnung der Wellenlänge des Lichts liegt, das aktive Material mit

einer exzitonischen Resonanz befindet. Zur Erhöhung der Wechselwirkung zwischen Licht

und Materie werden die Exzitonen meist durch einen geeigneten Bandstrukturverlauf in

Quantenfilmen oder Quantenpunkten in den Maxima der sich ausbildenden stehenden

Licht-Welle lokalisiert [6, 7].

Polaritonen verbinden die Vorteile von photonischen und exzitonischen Anregungen.

Sie weisen aufgrund ihres photonischen Anteils eine geringe effektive Masse auf [8] und sind

mit spektroskopischen Mitteln zugänglich. Die Analyse von aus dem gekoppelten System

entweichenden Photonen erlaubt etwa eine direkte Abbildung der Energie-Wellenvektor-

Dispersion der Hybridmoden [9], andererseits ist eine resonante, optische Anregung der

Eigenzustände möglich [10]. Aufgrund des Materie-Anteils wiederum wechselwirken Po-

laritonen untereinander [11], mit anderen Teilchen wie etwa freien Ladungsträgern [12],

sowie mit externen elektrischen [13] und magnetischen Feldern [14]. Bei der Wahl des

optisch aktiven Halbleitermaterials, das Energie und Bindungsenergie des Exzitons be-

stimmt, herrscht eine große Flexibilität. Eine unvollständige Liste der möglichen akti-

ven Medien umfasst zahlreiche III-V- [13,15–18] und II-VI-Verbindungshalbleiter [19–21],
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Kupferhalogenide [22,23], organische Halbleiter [24–26], Monolagen aus Übergangsmetall-

Dichalcogeniden [27, 28], Kohlenstoff-Nanoröhrchen [29] und fluoreszierende Proteine

[30, 31]. Durch den photonischen Einschluss zwischen zwei Spiegeln sind Polaritonen in

Mikroresonatoren zweidimensionale Quasiteilchen, mittels geeigneter Prozessierung lassen

sich auch ein- [32, 33] und null-dimensionale Polaritonen realisieren [16, 34, 35]. Schließ-

lich können im Halbleiter statische [36–38] oder dynamische Potentiallandschaften de-

finiert werden [39–41], um etwa beliebige Bandstrukturen für Polaritonen zu realisie-

ren [38, 42–44], wodurch sich Polaritonen zunehmend zu einer Plattform für Quanten-

simulation bzw. -emulation entwickeln [45, 46].

Mit Polaritonen lassen sich aufgrund ihres gemischten Licht-Materie-Charakters neu-

artige nichtlineare Phänomene untersuchen. Polaritonen lassen sich als Bosonen behan-

deln [47], d.h. als Teilchen mit ganzzahligem Spin, die einen Zustand in beliebig großer

Zahl besetzen können. Für Bosonen ist die Wahrscheinlichkeit eines Streuprozesses propor-

tional zur Besetzung des Endzustands, man spricht von stimulierter Streuung. Aufgrund

der stimulierten Streuung kann es zu einem nichtlinearen Anstieg der Besetzung eines

bestimmten Zustands kommen, meist des Grundzustands bei minimaler Energie, wenn

dessen Besetzung im zeitlichen Mittel 1 übersteigt [48]. Da die Emission dieses Zustands

durch das spontane Entweichen von Photonen aus der Struktur bestimmt ist und somit

zur Besetzung proportional ist, wird auch im emittierten Licht ein nichtlinearer Anstieg

beobachtet [49, 50]. In Analogie zum Photon-Laser, bei dem durch stimulierte Emissi-

on ein nichtlinearer Anstieg der Photonendichte in einem optischen Resonator ausgelöst

wird [51], ist hier die Bezeichnung des Polariton-Lasers üblich [52]. Polariton-Lasing kann

sowohl unter optischer [49, 50] wie elektrischer Anregung [53] beobachtet werden.

Das Anwendungspotential von Polariton-Lasern geht weit über die Nutzung als

kohärente Lichtquelle hinaus. Polariton-Laser können Bistabilitäten und ausgeprägte

Hysterese-Effekte aufweisen [54–56]. Lokal erzeugte Polariton-Besetzungen können über

makroskopische Distanzen propagieren [32, 33, 57], wobei ihre Bewegung durch die lokale

Potentiallandschaft geprägt ist [58]. So könnten Polaritonen zur Realisierung von optischen

Logiknetzwerken genutzt werden [59], wobei auch der Polariton-Spin als Informationsträ-

ger verwendet werden könnte [60, 61], der über die Zirkularpolarisation des emittierten

bzw. absorbierten Lichts zugänglich ist [14]. Zahlreiche weitere Anwendungen wurden in

den letzten Jahren theoretisch untersucht [62–67] und auch eine Vielzahl von Prototypen

für Polariton-Bauteile konnten inzwischen experimentell realisiert werden [53,68–72].

Eine zentrale Problematik bei zukünftigen Polariton-Bauteilen wird die Frage sein, ob

an ihrem Arbeitspunkt das Regime der starken Kopplung noch vorliegt. Für hohe Anre-

gungsleistungen wird in Quantenfilmen ein Mott-Übergang [73] von isolierenden Exzitonen

zu einem leitenden Elektron-Loch-Plasma beobachtet [74, 75]. Entsprechend liegen keine

Polaritonen mehr vor, stattdessen wird Emission aus der ungekoppelten Photon-Mode
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gemessen [76]. Der Übergang in die schwache Kopplung bei hohen Anregungsleistungen

ist typischerweise mit einem zweiten nichtlinearen Anstieg der emittierten Intensität ver-

bunden, der dem Photon-Lasing zugeschrieben wird [49,77,78].

Die spektralen Eigenschaften von Polariton- und Photon-Lasern sind sehr ähnlich,

sodass nur anhand einer leistungsabhängigen Lumineszenzmessung oft keine eindeutige

Aussage getroffen werden kann, ob nach einem beobachteten nichtlinearen Anstieg der In-

tensität noch starke Kopplung vorliegt. Eine weitere Blauverschiebung der Mode nach der

Schwelle gilt derzeit als wichtiges Merkmal des Polariton-Lasers [79], allerdings lässt sich

eine derartige Energieverschiebung auch bei Photon-Lasern beobachten [80], bei denen sie

auf eine Modifikation des Brechungsindex durch freie Ladungsträger zurückgeht [81]. Wei-

terhin wird das Zweischwellenverhalten als eindeutiger Nachweis des Polariton-Lasings an

der ersten Schwelle angeführt [77], die zweite Schwelle des Photon-Lasings wird aber nicht

immer beobachtet, etwa wenn zuvor eine Erwärmung der Probe durch den Anregungslaser

stattfindet. Außerdem muss bedacht werden, dass ein Zweischwellenverhalten auch andere

Ursachen haben kann [82], weshalb eine nähere Untersuchung dieses Phänomens nötig ist.

Die Wechselwirkung mit elektrischen und magnetischen Feldern bietet eine Möglich-

keit zur eindeutigen Unterscheidung zwischen Polariton- und Photon-Lasern. Polaritonen

wechselwirken über ihren Materie-Anteil mit externen Feldern, was zu Energieverschie-

bungen führt, die als diamagnetische (Magnetfeld) [83] bzw. Stark-Verschiebung (elektri-

sches Feld) bezeichnet werden [84]. Im Magnetfeld kommt es zudem zu einer energetischen

Aufspaltung der Spinzustände (Zeeman-Aufspaltung) [14], was bereits genutzt wurde, um

Polariton- von Photon-Lasern abzugrenzen [53,85]. Für eine derartige Messung sind aller-

dings Magnetfeldstärken von mehreren Tesla nötig, die nur mit supraleitenden Magneten

erreicht werden können.

Messungen im elektrischen Feld versprechen dem gegenüber einen deutlich geringe-

ren experimentellen Aufwand. Zudem erlauben diese durch Strommessungen den Zugriff

auf die Dichte freier Ladungsträger, die in rein optischen Experimenten nicht direkt zu-

gänglich ist. Schließlich können elektrische Felder auch zur Definition lokaler Potentiale

genutzt werden, wie für indirekte Exzitonen schon gezeigt werden konnte [86]. Bei Messun-

gen im magnetischen Feld wiederum können Rückschlüsse auf Eigenschaften des Exzitons

wie Radius und Bindungsenergie gezogen werden [87], die bisher im Regime der starken

Kopplung wenig untersucht sind. Elektrische und magnetische Felder sind also vielseitige

Werkzeuge zur Untersuchung und Manipulation von Polaritonen, die sich insbesondere für

künftige Anwendungen und Polariton-Bauteile als wichtig erweisen können. Im Rahmen

dieser Arbeit wurden verschiedene Aspekte der Wechselwirkung von Polaritonen mit äu-

ßeren Feldern untersucht, um belastbare Kriterien zur Unterscheidung von Polariton- und

Photon-Lasern zu erhalten. Weiterhin wurden die elektrischen und magnetischen Felder

genutzt, um tieferen Einblick in den Materie-Anteil der Hybridmoden zu erhalten. Die
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Arbeit gliedert sich dabei in folgende Abschnitte:

• In Kapitel 2 wird ein Überblick über die zum Verständnis der Arbeit nötigen

Grundlagen gegeben. Dabei wird erläutert, wie in Halbleiter-Mikroresonatoren ein

photonischer Einschluss erreicht wird und welche Eigenschaften Exzitonen in Quan-

tenfilmen aufweisen. Danach werden die verschiedenen Regimes der Licht-Materie-

Wechselwirkung und die nichtlinearen Effekte diskutiert, die dort beobachtet werden

können. Abschließend werden die Einflüsse von externen elektrischen und magneti-

schen Feldern im Regime der starken Kopplung dargestellt.

• Eine Einführung in die technologischen Aspekte der Arbeit ist in Kapitel 3 zu fin-

den. Dort werden die grundlegenden Eigenschaften des Materialsystems AlxGa1−xAs

diskutiert und die zum Probenwachstum eingesetzte Technologie der Molekular-

strahlepitaxie. Weiterhin wird auf die Prozessierung der untersuchten Bauteile sowie

die verwendeten Messplätze eingegangen.

• In Kapitel 4 werden experimentelle Ergebnisse zur elektro-optischen Manipulation

von Polaritonen im linearen und nichtlinearen Regime präsentiert, wobei das elek-

trische Feld in vertikaler Geometrie entlang der Wachstumsrichtung angelegt wird.

Dabei werden mehrere Probengeometrien untersucht, die sich vor allem hinsichtlich

des lateralen Ladungsträgereinschlusses unterscheiden. Der Einfluss der Geometrie

auf die beobachteten Energieverschiebungen wird diskutiert, die mit einem Modell

gekoppelter Oszillatoren reproduziert werden.

• Für die in Kapitel 5 vorgestellten Messungen wurde das elektrische Feld in horizon-

taler Geometrie in der Quantenfilmebene angelegt. Dadurch sind Rückschlüsse auf

die Ladungsträgerdichte in den Quantenfilmen während einer leistungsabhängigen

Photolumineszenzmessung möglich. Die Probe zeigt ein Zwei-Schwellen-Verhalten,

wodurch der Einfluss von Polariton- und Photon-Lasing auf die Dichte freier La-

dungsträger untersucht werden kann. Zur Reproduktion des leistungsabhängigen

Photostroms und der spannungsabhängigen Polariton-Besetzung werden verschie-

dene Ratengleichungsmodelle verwendet.

• In Kapitel 6 schließlich wird gezeigt, wie externe Felder dazu genutzt werden kön-

nen, um Einblicke in den Materie-Anteil eines Polaritons zu erhalten. Durch eine

Messung der diamagnetischen Verschiebung in einem externen Magnetfeld lässt sich

der mittlere Elektron-Loch-Abstand der Polaritonen in zwei verschiedenen Proben

mit unterschiedlich starker Licht-Materie-Wechselwirkung bestimmen. Der Einfluss

von Kopplungsstärke und Exziton-Photon-Verstimmung wird untersucht und mit ei-

nem Modell gekoppelter Oszillatoren verglichen. Dabei wird auf das Regime der sehr
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starken Kopplung eingegangen, in dem eine starke Licht-Materie-Wechselwirkung

die Anziehung zwischen Elektronen und Löchern beeinflusst.
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Kapitel 2

Theoretischer Hintergrund

In diesem Kapitel wird ein knapper Überblick über den zum Verständnis dieser Arbeit

nötigen theoretischen Hintergrund gegeben. Zunächst werden die Prinzipien der verwen-

deten Probenstrukturen erläutert, der Halbleiter-Mikroresonatoren mit Quantenfilmen als

aktivem Medium. Anschließend wird die Licht-Materie-Wechselwirkung in diesen Struk-

turen betrachtet, die sich nach ihrer Stärke in die Regimes der schwachen, starken und

sehr starken Wechselwirkung aufteilen lässt. Die Prozesse nichtlinearer Emission, die in

diesen Regimes auftreten können, werden im darauf folgenden Abschnitt beschrieben.

Abschließend wird der Einfluss von elektrischen und magnetischen Feldern auf die Lumi-

neszenz von Mikroresonatoren diskutiert. Für eine ausführliche Behandlung der Prinzipien

der Licht-Materie-Wechselwirkung siehe z.B. [5]. Eine Einführung in die Festkörperphysik

findet sich in [88] und die Grundlagen der Halbleiterphysik etwa in [89].

2.1 Resonatoren zur Untersuchung der Licht-Materie-

Wechselwirkung

Die Wechselwirkung von Licht mit Materie wird klassisch durch die Dielektrizitätsfunktion

ǫ bzw. durch den daraus abgeleiteten komplexen Brechungsindex [2]

ñ =
√
ǫ = n+ iκ (2.1)

mit Brechzahl n und Extinktionskoeffizient κ beschreiben. Die Amplitude einer ebenen

Lichtwelle mit Wellenlänge λ0 im Vakuum und ursprünglicher Amplitude A0 ist nach

Durchlaufen eines Mediums mit Dicke d [90]

A(d) = A0e
iñ 2π

λ0
d

= A0e
i 2π
λ0/n

d
e
− 2π

λ0
κd
. (2.2)

Die Brechzahl gibt also an, um wie viel die Wellenlänge des Lichts im Medium gerin-

ger ist als im Vakuum. Der Extinktionskoeffizient beschreibt Absorption (κ > 0) oder
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Verstärkung (κ < 0) des Lichts im Medium. Statt κ wird häufig der Absorptions- bzw.

Verstärkungskoeffizient [2]

g =
4π

λ
κ (2.3)

in der Einheit cm−1 verwendet. Die Intensität I0 eines einfallenden Lichtstrahls beträgt

dann nach Durchlauf eines Mediums der Dicke d [91]

I(d) = I0e
−gd, (2.4)

dies wird als Lambert-Beer-Gesetz bezeichnet. Aus Gl. (2.4) resultieren zwei mögliche

Strategien, um einen messbaren Einfluss von Materie auf Licht zu erhalten: Eine möglichst

große Absorption bzw. Verstärkung g oder eine möglichst große Dicke d. Anstatt die Dicke

einer Probe zu erhöhen, kann diese stattdessen zwischen zwei Spiegeln platziert werden,

sodass sie mehrfach vom Licht durchlaufen wird. Diese Anordnung, ein Medium zwischen

zwei Spiegeln, wird als Resonator bezeichnet. Liegen die Abmessungen des Resonators in

der Größenordnung der Wellenlänge des verwendeten Lichts, d.h. im Bereich weniger µm,

so spricht man gewöhnlich von einem Mikroresonator.

2.1.1 Halbleiter-Mikroresonatoren

Bei der Untersuchung von Halbleitern gibt es mehrere Möglichkeiten, um Spiegel und Re-

sonatoren herzustellen. Halbleiter haben typischerweise eine Brechzahl zwischen 3 und 4

für Energien unterhalb der Absorptionskante [92], sodass an der Grenzfläche Halbleiter-

Luft ca. 30% des Lichts reflektiert wird (vgl. Gl. (2.5)), was für manche Anwendungen

bereits ausreicht [51]. Wesentlich höhere Reflektivitäten erhält man, wenn das Licht unter

einem ausreichend großen Winkel auf die Grenzfläche trifft, sodass Totalreflexion stattfin-

det [91]. In Mikroscheiben- [93,94] oder Mikroring-Resonatoren [95,96] wird dieser Effekt

genutzt. Auch durch das Aufbringen einer Metallschicht auf die Halbleiteroberfläche lässt

sich ein Resonator herstellen [28,97,98], wobei im Metall große Verluste auftreten können.

Eine weitere Methode, um hohe Reflektivitäten zu erhalten, besteht in der periodischen

Modulation des Brechungsindex. Man erhält dann einen photonischen Kristall [99], der

analog zum elektronischen Kristall, der aus der periodischen Modulation des Potenti-

als durch Gitteratome entsteht, Energiebereiche ohne erlaubte Zustände aufweist. Diese

beim elektronischen Kristall als
”
Bandlücke“ [88] bezeichneten Bereiche werden beim pho-

tonischen Kristall
”
Stoppband“ genannt [5]. Im Energiebereich des Stoppbands weist ein

photonischer Kristall eine besonders hohe Reflektivität auf. Prinzipiell lassen sich dreidi-

mensionale photonische Kristalle herstellen [100,101]. Häufiger werden jedoch zwei- [102]

und eindimensionale photonische Kristalle verwendet [16]. Durch Nutzung der Totalre-

flexion in den restlichen räumlichen Dimensionen kann auch für diese Strukturen ein

dreidimensionaler Einschluss von Licht erzielt werden.
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Die in dieser Arbeit untersuchten Strukturen stellen eindimensionale photonische Kri-

stalle dar [99]. Ihre optischen Eigenschaften lassen sich jedoch auch unter Verwendung

der klassischen Formeln für die Reflexion und Transmission von Licht an der Grenzfläche

zweier Materialien mit Brechzahlen n1 bzw. n2 berechnen. Für das Verhältnis der Am-

plituden von reflektierter und transmittierter Welle zur Amplitude der einfallenden Welle

gilt bei senkrechtem Einfall [91]

r =
n1 − n2

n1 + n2

, (2.5)

t =
2n1

n1 + n2

. (2.6)

Für r < 0, d.h. für n2 > n1, tritt bei der reflektierten Welle ein Phasensprung von π

auf. Für das Verhältnis der Intensitäten der reflektierten bzw. transmittierten Welle zur

einlaufenden Welle gilt R = |r|2 und T = |t|2.
In einer periodischen Anordnung von Schichten mit abwechselnden Brechzahlen n1 und

n2 wird an jeder Grenzfläche ein Teil des einfallenden Lichts reflektiert. Sind die Schicht-

dicken so gewählt, dass die optische Weglänge einem Viertel der Wellenlänge entspricht

nd = λ0/4, dann beträgt die Phasendifferenz zweier an aufeinander folgenden Grenzflä-

chen reflektierten Wellen gerade 2π (π durch das zweimalige Durchlaufen einer λ/4-Schicht

plus π wegen des Phasensprungs). Es kommt zu konstruktiver Interferenz der reflektierten

Teilstrahlen, wodurch sich im Reflexionsspektrum ein breiter Bereich hoher Reflektivität

ausbildet (Stoppband). Eine periodische Anordnung von λ/4-Schichten wird als Bragg-

Spiegel bezeichnet (DBR, engl. für distributed Bragg reflector) [5]. Die Breite und die

maximale Reflektivität des Stoppbands wird durch den Brechzahlkontrast |n1 − n2| und

die Anzahl der Wiederholungen N einer Periode von jeweils einer λ/4-Schicht mit n1 und

einer Schicht mit n2 bestimmt [2]. Das Reflexionsspektrum eines DBRs lässt sich mit

der Transfermatrixmethode berechnen [5, 103]. Für einen Bragg-Spiegel mit N = 20 aus

abwechselnden Schichten aus AlAs (n1 ≈ 3,0) und aus GaAs (n2 ≈ 3,5) erhält man bei

der Resonanzwellenlänge λ0 = 800 nm eine maximale Reflektivität von 99,95%. In einem

Wellenlängenbereich von ca. ±50 nm um λ0 liegt in diesem Beispiel die Reflektivität über

90%.

Umgibt man eine Halbleiterschicht der Dicke LC (Kavität) mit Brechzahl nC mit zwei

Bragg-Spiegeln mit identischer Resonanzwellenlänge, dann bildet sich in der Kavität eine

stehende Welle aus, wenn die optische Weglänge nCLC ein ganzzahliges Vielfaches von

λ0/2 ist. Man spricht entsprechend von einer λ/2-Kavität, λ-Kavität usw. Ein solcher

Mikroresonator, eine beispielhafte Rasterelektronenmikroskop (REM)-Aufnahme ist in

Abb. 2.1 a) gezeigt, weist ein Reflexionsspektrum auf, bei dem sich in der Mitte des Stopp-

bands bei λ0 ein tiefer Einschnitt befindet, die sogenannte Kavitätsmode, vgl. Abb. 2.1 b).

Die Breite der Kavitätsmode ∆λ1 hängt von der Reflektivität der Bragg-Spiegel bei λ0

1In dieser Arbeit wird für die Linienbreite stets die volle Halbwertsbreite (FWHM, engl. full width at
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Abbildung 2.1: a) Rasterelektronenmikroskop (REM)-Aufnahme der Spaltkante eines

AlAs/GaAs-Mikroresonators. AlAs-Schichten erscheinen dunkel und GaAs-

Schichten hell. Das Substrat beginnt am unteren Ende des Bilds. b) Mit der

Transfermatrixmethode berechnetes Reflexionsspektrum eines AlAs/GaAs-

Mikroresonators. In der Mitte des Stoppbands bildet sich bei der Wellenlänge

der Kavitätsmode eine Resonanz aus. c) Feldverteilung |E|2(z) (schwarz) und
Brechzahlverlauf (blau) eines AlAs/GaAs-Mikroresonators mit λ-Kavität.

ab. Das Verhältnis [7]

Q =
λ0
∆λ

=
E0

∆E
(2.7)

bezeichnet die Güte des Resonators. Sie ist mit der durchschnittlichen Verweildauer eines

Photons im Resonator verknüpft [5]:

τ =
Q~

E0

, (2.8)

mit dem reduzierten Planckschen Wirkungsquantum ~.

Aufgrund der Randbedingungen an den Grenzflächen zwischen Kavität und Bragg-

Spiegeln ist der Wellenvektor von Licht im Resonator senkrecht zu diesen Grenzflächen

(z-Richtung) quantisiert. Für eine λ/2-Kavität gilt kz = 2π/LC . Die Photonendispersion,

die im Vakuum linear ist, lässt sich dann quadratisch nähern:

E(k) =
~c

n
k =

~c

n

√

k2x + k2y + k2z =
~ckz
n

√

1 + (
k‖
kz

)2 ≈ E0 +
~
2k2‖

2mp

. (2.9)

Damit kann den im Vakuum masselosen Photonen eine effektive Masse zugeordnet werden

mp =
hnC

clc
, (2.10)

half maximum) verwendet.
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die in der Größenordnung von 10−5 mal der freien Elektronenmasse m0 liegt [8].

Abb. 2.1 c) zeigt die Intensitätsverteilung eines Mikroresonators entlang der

z-Richtung. In der Kavität bilden sich Maxima aus und in den Bragg-Spiegeln fällt die

Intensität kontinuierlich ab. Die Eindringtiefe der optischen Mode in die Bragg-Spiegel

ist [104]

LDBR =
λ0
2

n1n2

nC (n2 − n1)
. (2.11)

Verglichen mit einer ebenen Welle erhält man in den Maxima der Kavität eine deutliche

Überhöhung der Intensität, was ausgenutzt werden kann, um die Wechselwirkung mit

einem aktiven Material (g 6= 0) zu verstärken, indem dieses in den Maxima der Intensität

platziert wird.

2.1.2 Quantenfilm-Exzitonen

Während Elektronen in Atomen oder Molekülen diskrete Energieniveaus besetzen, können

sie im Festkörper beliebige Energien innerhalb erlaubter Energiebänder annehmen. Zwi-

schen den Bändern liegen Bereiche ohne erlaubte Zustände, die als Bandlücken bezeichnet

werden [3]. Das höchste Energieband, das bei T = 0 K vollständig mit Elektronen gefüllt

ist, wird als Valenzband bezeichnet. Das nächsthöhere Band ist das Leitungsband, das

in Halbleitern bei T = 0 K leer ist. Der energetische Abstand zwischen dem Maximum

des Valenzbands und dem Minimum des Leitungsbands ist die Bandlückenenergie Eg.

Im in dieser Arbeit untersuchten Materialsystem der Verbindungshalbleiter AlxGa1−xAs

liegt sie bei T = 0 K zwischen 1,519 eV (GaAs) und 2,249 eV (AlAs) [92]. Dabei ist zu

beachten, dass das Minimum des Leitungsbands für x ≤ 0,4 am Γ-Punkt im Zentrum

der Brillouin-Zone und für x > 0,4 am X-Punkt am Rand der Brillouin-Zone liegt [105].

Da das Maximum des Valenzbands für alle x am Γ-Punkt liegt, ist AlxGa1−xAs nur für

x ≤ 0,4 ein direkter Halbleiter, d.h. das Maximum des Valenzbands und das Minimum

des Leitungsbands liegen beim selben Wellenvektor [89].

Elektronen können durch Energieübertrag vom Valenz- ins Leitungsband angeregt wer-

den. Es bleibt eine Leerstelle im Valenzband zurück, die sich als freies Teilchen mit Ladung

+e behandeln lässt, mit der Elementarladung e, welches als Loch bezeichnet wird [88]. Die

Bewegung von Ladungsträgern in Energiebändern mit Energie-Wellenvektor-Dispersion

E(k) wird durch die effektive Masse beschrieben, die proportional zur Krümmung des

Bandes ist [106]

m∗ = ~
2

(

d2E

dk2

)−1

. (2.12)

Am Γ-Punkt ist das Valenzband zweifach entartet. Entsprechend der Krümmung der

beiden Bänder und der daraus resultierenden effektiven Massen bezeichnet man die La-

dungsträger darin als schwere Löcher (HH, engl.: heavy hole) und leichte Löcher (LH,
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engl: light hole) [89].

Elektron und Loch ziehen sich aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung an. Ein gebun-

denes Elektron-Loch-Paar wird als Exziton bezeichnet, dessen Energie die Summe aus

Bandlückenenergie, kinetischer Energie Ekin und Bindungsenergie EB ist, welche analog

zum Wasserstoffatom [106] berechnet werden kann. Man erhält für den Grundzustand [2]

EX = Eg − EB + Ekin = Eg −
1

ǫ2B

µ

m0

Ry +
~
2

2M
K2, (2.13)

mit Rydberg-Energie Ry = 13,6 eV, freier Elektronenmasse m0, Schwerpunktsimpuls

K = ke + kh und Gesamtmasse M = m∗
e + m∗

h. Der geringeren Masse des positiven

Ladungsträgers verglichen zum Wasserstoffatom wird durch Verwendung der reduzierten

Masse µ−1 = 1/m∗
e + 1/m∗

h der effektiven Elektronen- und Löchermassen m∗
e bzw. m∗

h

Rechnung getragen. Der Einfluss der Umgebung im Festkörper wird durch dessen Dielek-

trizitätsfunktion ǫB berücksichtigt. Der Radius eines Exzitons berechnet sich zu [2]

aXB = aBǫB
m0

µ
, (2.14)

mit dem Bohrschen Atomradius aB = 0,053 nm. In GaAs erhält man mit den Literatur-

werten der Materialparameter [92] EB = 4,6 meV und aXB = 12 nm für ein HH-Exziton.

In zwei Dimensionen ist aXB,2D = aXB,3D/2 und EB,2D = 4EB,3D [107]. Ein Exziton hat

eine endliche Lebensdauer τX , nach der Elektron und Loch unter Emission eines Pho-

tons rekombinieren. Das emittierte Photon hat dabei die selbe Energie und den selben

Wellenvektor wie das Exziton, aus dessen Rekombination es hervor geht.

Leitungsbandelektronen haben einen Gesamtdrehimpuls 1/2 und Löcher im HH-

Valenzband 3/2, sodass es für HH-Exzitonen vier mögliche Projektionen des Gesamt-

drehimpuls auf die z-Achse ±1 und ±2 gibt. Da Photonen Spin 1 haben, können nur

Exzitonen mit der Projektion ±1 direkt durch Absorption eines Photons erzeugt wer-

den bzw. unter Aussendung eines Photons rekombinieren [5]. Für die Wechselwirkung

mit Licht lassen sich Exzitonen daher effektiv ebenfalls als Teilchen mit Spin 1 behan-

deln. Exzitonen verhalten sich entsprechend wie Bosonen, solange der Abstand zwischen

Exzitonen wesentlich geringer als aB ist [108].

Elektron und Loch eines Exzitons bilden einen Lorentz-Oszillator, der mit dem elektro-

magnetischen Feld des einfallenden Lichts wechselwirkt. Nahe der Exziton-Energie wird

die dielektrische Funktion modifiziert zu [2]

ǫ(E) = ǫB +
fosc

E2

X − E2 − iE∆EX

. (2.15)

fosc wird als Oszillatorstärke bezeichnet und ist proportional zum Übergangsmatrixele-

ment |〈uV B |r · e| uLB〉|2 mit Dipoloperator r · e und den Bloch-Funktionen von Teilchen

im Valenz- und Leitungsband uV B bzw. uCB [8]. Durch die Wechselwirkung von Licht mit



2.1 Resonatoren zur Untersuchung der Licht-Materie-Wechselwirkung 19

Exzitonen erhält man eine Resonanz in der Brechzahl und ein Maximum im Absorptions-

koeffizient [109], vgl. Abb. 2.2 c). Die Höhe und Breite dieser beiden Merkmale sind dabei

durch fosc bzw. ∆EX bestimmt.

Diese Behandlung der Festkörperumgebung durch ǫB ist nur gültig für geringe

Ladungsträger- bzw. Exziton-Dichten. Eine Erhöhung der Ladungsträgerdichte führt zu

einer Abnahme der Oszillatorstärke [110], da umgebende Ladungsträger die Coulomb-

Wechselwirkung abschirmen. Weiterhin muss bei hohen Dichten das Pauli-Prinzip für die

fermionischen Bestandteile des Exzitons berücksichtigt werden, was auch zu einer Abnah-

me der Oszillatorstärke führt [74,75,111]. Für sehr hohe Ladungsträgerdichten liegen keine

elektrisch neutralen Exzitonen mehr vor, sondern ein leitendes Elektron-Loch-Plasma, so-

dass mit zunehmender Ladungsträgerdichte ein Übergang vom Isolator zum Leiter statt-

findet, was als Mott-Übergang bezeichnet wird [73,112]. Für zweidimensionale Exzitonen

ergibt sich die Ladungsträgerdichte, bei der die Oszillatorstärke auf die Hälfte des Werts

eines isolierten Exzitons abgefallen ist, zu [111]

1

nSat

=
πa2B,3D

2
. (2.16)

Bei hohen Ladungsträgerdichten weist die Brechzahl ein Maximum statt der exzitonischen

Resonanz auf, das mit zunehmender Dichte zu höheren Energien verschiebt [81]. Weiterhin

kann der Absorptionskoeffizient bei hohen Ladungsträgerdichten negative Werte aufweisen

[81], d.h. es findet Verstärkung des einfallenden Lichts statt.

Die Oszillatorstärke und damit die Stärke der Wechselwirkung von Exzitonen mit Licht

lässt sich erhöhen, indem die Bewegung von Ladungsträgern in einer oder mehreren Di-

mensionen eingeschränkt werden. Umgibt man eine dünne Schicht eines Halbleiters mit

Bandlückenenergie Eg,1 mit einem zweiten Halbleitermaterial mit größerer Bandlücken-

energie Eg,2, so entsteht in einer Richtung (z-Richtung) ein endlicher Potentialtopf. In den

verbleibenden Richtungen bleibt die Bewegung der Ladungsträger frei. Eine solche Struk-

tur wird Quantenfilm genannt [89]. Abb. 2.2 a) zeigt eine REM-Aufnahme eines Stapels

von vier GaAs-Quantenfilmen in AlGaAs-Barrieren.

Abb. 2.2 b) zeigt den schematischen Bandkantenverlauf eines einzelnen Quantenfilms.

Aufgrund der Randbedingungen im Quantenfilm ist der Wellenvektor in z-Richtung quan-

tisiert. Für hohe Barrieren lässt sich ein Quantenfilm in erster Näherung als unendlicher

Potentialtopf behandeln. In diesem muss die Wellenfunktion an den Rändern des Quan-

tenfilms Null sein und kann im Quantenfilm bei geeigneter Wahl des Koordinatensystems

durch eine cos-Funktion beschrieben werden ψj ∝ cos kz,jz. Es folgt wegen der Randbe-

dingungen kz,j = jπ/LQW mit j ∈ N und der Quantenfilmdicke LQW . Für die Energie

ergibt sich E = ~
2k2z,j/2m = j2~2π2/2mL2

QW [113].

Die Energie eines Exzitons wird im Quantenfilm gegenüber dem Volumenmaterial um
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Abbildung 2.2: a) REM-Aufnahme eines Quantenfilmstapels von 4 GaAs-Quantenfilmen in

AlGaAs-Barrieren. b) Schematischer Bandkantenverlauf von Leitungsband

und Valenzband in einem Quantenfilm. Durch den Ladungsträgereinschluss

sind die Grundzustände energetisch um δELB bzw. δEV B gegenüber den

Bandkanten verschoben. In Rot sind die Wellenfunktionen der Grundzustände

skizziert. c) Brechzahl n (oben) und Absorptionskoeffizient κ (unten) eines

GaAs-Quantenfilms bei der Exziton-Energie. Die Kurven ergeben sich aus der

dielektrischen Funktion eines Lorentz-Oszillators, Gl.(2.15).

die Quantisierungsenergien von Elektron und Loch δELB und δEV B erhöht:

EX = Eg + δELB + δEV B − EB +
~
2k2‖
2µ

. (2.17)

Hierbei ist k‖ =
√

k2x + k2y der Wellenvektoranteil parallel zur Ebene des Quantenfilms. Die

Energie-Wellenvektor-Dispersion von Quantenfilm-Exzitonen hat damit die gleiche Form

E0 + ~
2k2‖/2m wie die Dispersion von Kavitätsphotonen, Gl. (2.9). Aus Gl. (2.17) folgt

weiterhin, dass die Energie eines Exzitons aus Elektron und Schwerloch (HH-Exziton)

i.d.R. geringer ist als die eines Exzitons aus Elektron und Leichtloch (LH-Exziton), da

δEV B ∝ 1/m∗
V B. Durch Verspannung kann das LH-Valenzband höher liegen als das HH-

Valenzband, wodurch prinzipiell auch ein Quantenfilm mit LH-Exziton als Grundzustand

möglich ist. Im in dieser Arbeit untersuchten Materialsystem (GaAs-AlGaAs-AlAs) sind

Effekte durch Verspannungen wegen der fast identischen Gitterkonstanten aller binären

und ternären Halbleiter [92] allerdings meist vernachlässigbar, sodass hier stets das HH-

Exziton der Grundzustand ist.

Die Exziton-Bindungsenergie ist im Quantenfilm größer als im Volumenmaterial, da

sowohl der Überlapp der Elektronen- und Loch-Wellenfunktionen erhöht wird als auch

die Stärke der Anziehung [2]. Der zweidimensionale Grenzfall mit EB,2D = 4EB,3D wird

in realen Strukturen selbst für sehr dünne Quantenfilme nicht erreicht. Eine Verringe-
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rung der Quantenfilmdicke erhöht die Quantisierungsenergien, wodurch die effektive Höhe

der Potentialbarriere zwischen Quantenfilm- und Barrierenmaterial abnimmt. Die Wellen-

funktionen von Elektron und Loch dringen dann weiter in die Barriere ein, wodurch der

Wellenfunktionsüberlapp für sehr dünne Quantenfilme wieder abnimmt. Dadurch hat die

Exziton-Bindungsenergie bei einer endlichen Quantenfilmdicke ein Maximum [5]. In realen

Quantenfilmen liegt die Bindungsenergie je nach Dicke zwischen dem dreidimensionalen

und dem zweidimensionalen Wert. Eine Möglichkeit, dieses Verhalten zu beschreiben, be-

steht darin, dem Exziton eine effektive Dimensionalität zwischen 2 und 3 zuzuordnen,

die von der Quantenfilmdicke abhängt [114]. Neben der Bindungsenergie nimmt auch die

Oszillatorstärke im Quantenfilm zu. Für nicht zu dünne Quantenfilme steigt die Oszilla-

torstärke monoton mit abnehmender Quantenfilmdicke an [115].

2.2 Licht-Materie-Wechselwirkung

Wie in Abschnitt 2.1 beschrieben, können Halbleiter-Mikroresonatoren dazu genutzt wer-

den, um einen Einschluss von Photonen zu realisieren. Im Mikroresonator wird eine lo-

kale Überhöhung der Feldintensität in der Kavität erreicht. Durch das Einbringen von

Quantenfilmen in diese Maxima der Feldverteilung lässt sich nun die Wechselwirkung der

Photonen mit Materie untersuchen. Hierbei wird die große Absorption von Quantenfilm-

Exzitonen genutzt, um messbare Effekte zu erhalten. Die Eigenschaften der Exzitonen

lassen sich zudem durch die Wahl der Quantenfilme beeinflussen.

Das gekoppelte System wird durch mehrere Kenngrößen beschrieben: Die Zerfallsraten

von Exziton und Photon, die indirekt proportional zu den Linienbreiten ∆EX bzw. ∆EC

sind, sowie die Kopplungsstärke [6]

V ∝
√

foscNQW

LDBR + LC

, (2.18)

mit der Anzahl der auf die Intensitätsmaxima verteilten Quantenfilme NQW .

2.2.1 Schwache Kopplung

Von schwacher Kopplung spricht man dann, wenn sich die Wechselwirkung mit Licht als

Störung des Exzitons behandeln lässt [5]. In diesem Regime gilt V < |∆EX − ∆EC | /4
[104, 116], was bedeutet, dass die Kohärenz des gekoppelten Systems schneller verloren

geht als der Energieaustausch zwischen Exziton und Photon stattfindet, z.B. indem ein bei

der Rekombination eines Exzitons emittiertes Photon den Resonator verlässt, bevor es in

den Quantenfilmen reabsorbiert werden kann. In der schwachen Kopplung kann der Ein-

fluss des Mikroresonators auf Exzitonen durch die veränderte photonische Zustandsdichte
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behandelt werden. Im Vakuum ist diese [2]

D(ω) =
ω2

π2c3
, (2.19)

mit der Kreisfrequenz des Photons ω. Im dreidimensionalen Halbleiter muss die Lichtge-

schwindigkeit entsprechend durch c/n ersetzt werden. Die Zustandsdichte eines Mikrore-

sonators mit Resonanzfrequenz ωC der Breite ∆ωC ist eine Lorentz-Funktion [5]

DC(ω) =
2

π

∆ωC

(ω − ωC)2 + ∆ω2

C

. (2.20)

Die photonische Zustandsdichte im Resonator ist für Frequenzen um ωC gegenüber der

Zustandsdichte im Vakuum erhöht, wodurch die Rate der spontanen Emission eines Emit-

ters in Resonanz mit der Kavitätsmode ansteigt. Die Emission eines Emitters, der von der

Kavitätsmode verstimmt ist, wird entsprechend unterdrückt [5, 117]. Diese Verstärkung

der spontanen Emission wird als Purcell-Effekt bezeichnet [118]. Der Purcell-Faktor [119]

FP =
3QλC

4π2n3Vm
(2.21)

gibt die Erhöhung der Emissionsrate in der Mikrokavität gegenüber der Emission in ein

homogenes Medium bei spektraler Resonanz an. Vm bezeichnet hier das Modenvolumen

der Kavitätsmode. Mit dem Purcell-Faktor lässt sich der Anteil der spontanen Emission

berechnen, der in die Kavitätsmode gespeist wird [120]

β =
FP − 1

FP

. (2.22)

2.2.2 Starke Kopplung

Im Falle V > |∆EX − ∆EC | /4 findet im Resonator ein kohärenter Energietransfer zwi-

schen Exzitonen und Photonen statt, die sogenannten Rabi-Oszillationen [121,122]. Anre-

gungen des Systems müssen dann als Mischzustände von Exziton und Photon beschrieben

werden, die als Exziton-Polaritonen (kurz: Polaritonen) bezeichnet werden [1, 15]. In der

vereinfachten quantenmechanischen Betrachtung werden sowohl Exziton als auch Photon

als harmonische Oszillatoren mit Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren a†,a und b†,b

behandelt. Der Hamilton-Operator des gekoppelten Systems ist dann [5]

H = HX +HP +HW = EXa
†a+ ECb

†b+ V (a+ a†)(b+ b†). (2.23)

Bei Vernachlässigung der nicht-energieerhaltenden Terme ab und a†b† [5] lässt sich

Gl. (2.23) mit der Hopfield-Transformation [1, 8]

P = Ca+Xb, (2.24)
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Q = Xa− Cb (2.25)

diagonalisieren [8]:

H = ELPP
†P + EUPQ

†Q. (2.26)

P †,P und Q†,Q sind die Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren der Eigenzustände des

gekoppelten Systems mit den Energien ELP und EUP , die entsprechend ihrer Energie [8]

ELP,UP

(

k‖
)

=
EX

(

k‖
)

+ EC

(

k‖
)

2
∓ 1

2

√

(2V )2 + ∆
(

k‖
)2

(2.27)

als unteres (LP, engl: lower polariton) und oberes Polariton (UP, engl: upper polariton)

bezeichnet werden, wobei ∆
(

k‖
)

= EC

(

k‖
)

−EX

(

k‖
)

die Verstimmung zwischen Exziton

und Photon bezeichnet. Die Hopfield-Koeffizienten [123]

|C
(

k‖
)

|2 =
1

2
− ∆

(

k‖
)

2
√

∆
(

k‖
)2

+ 4V 2

(2.28)

und

|X
(

k‖
)

|2 =
1

2
+

∆
(

k‖
)

2
√

∆
(

k‖
)2

+ 4V 2

(2.29)

mit |C|2 + |X|2 = 1 geben photonischen und exzitonischen Anteil der Polaritonen an.

Das typische Merkmal starker Kopplung ist das Antikreuzen der Moden [15, 16, 102,

124, 125], wie in Abb. 2.3 a) gezeigt. Der minimale Abstand der beiden Polaritonen bei

∆ = 0 wird als Rabi-Aufspaltung Ω ≈ 2V bezeichnet, vgl. Gl. (2.27).

Die E
(

k‖
)

-Dispersion für unteres und oberes Polariton ist für verschiedene Verstim-

mungen in Abb. 2.3 b)-d) gezeigt. Mit zunehmender Verstimmung ändert sich der Cha-

rakter des unteren Polaritons von photonisch zu exzitonisch, für das obere Polariton ist

es umgekehrt. Für kleine k‖ lassen sich die Dispersionen parabolisch nähern, die entspre-

chenden effektiven Massen sind [8]

1

mLP

=
|X|2
mx

+
|C|2
mc

≈ |C|2
mc

, (2.30)

1

mUP

=
|C|2
mx

+
|X|2
mc

≈ |X|2
mc

. (2.31)

Da die effektive Masse der Exzitonen einige Größenordnungen schwerer ist als die der

Photonen, wird die Polariton-Masse in der Nähe von ∆ = 0 durch die Photon-Masse be-

stimmt. Für die Lebensdauer von Polaritonen erhält man ähnliche Beziehungen wie in den

Gleichungen 2.30 und 2.31. Da die Lebensdauer von Quantenfilm-Exzitonen im Bereich
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Abbildung 2.3: a) Die berechneten Energien von unterem und oberem Polariton als Funktion

der Exziton-Photon-Verstimmung zeigen das typische antikreuzende Verhal-

ten. b)-d) Polariton-Dispersionen bei verschiedenen Verstimmungen.

von 1 ns liegt [117, 126] und die von Photonen selbst in hochqualitativen Quantenfilm-

Mikroresonatoren höchstens Werte in der Größenordnung 10 ps erreicht [127–129], lässt

sich die Polariton-Lebensdauer wieder nähern zu [8]

τLP ≈ τc|C|2. (2.32)

Der dominierende Zerfallskanal für Kavitätsphotonen und damit auch für Polaritonen ist

demnach das Entweichen von Photonen aus der Kavität wegen der endlichen Reflektivität

der Bragg-Spiegel. Photonen, die aus dem Resonator entweichen, haben die selbe Ener-

gie und den selben Wellenvektor wie die Polariton-Zustände, aus denen sie hervor gehen.

Durch eine energie- und wellenvektoraufgelöste Messung der Lumineszenz oder Reflexi-

on eines Mikroresonators lässt sich daher die E(k‖)-Dispersion von Polaritonen direkt

abbilden [9, 79].

2.2.3 Sehr starke Kopplung

Im Regime der starken Kopplung wird das Exziton als
”
harter“ harmonischer Oszilla-

tor behandelt, d.h. die innere Struktur des aus Elektron und Loch zusammengesetzten

Quasiteilchens wird nicht berücksichtigt. Entsprechend werden alle optischen Übergän-

ge außer dem Exziton-Grundzustand vernachlässigt. Das ist nicht mehr gerechtfertigt,
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wenn die Kopplungskonstante V vergleichbar groß zur Exziton-Bindungsenergie EB ist,

da dann Coulomb- und Licht-Materie-Wechselwirkung nicht mehr unabhängig voneinan-

der betrachtet werden können. Ist V/EB in der Größenordnung von 1, spricht man vom

Regime der sehr starken Kopplung [130, 131]. Das obere Polariton liegt dann energetisch

in der Nähe der höheren Exziton-Zustände und des direkten Band-zu-Band-Übergangs.

Durch den Einfluss des Mikroresonators kommt es dann zu einer Kopplung dieser Über-

gänge mit dem Exziton-Grundzustand. Der Materie-Anteil des oberen Polaritons wird

nicht mehr ausschließlich durch den Exziton-Grundzustand beschrieben, sondern auch

durch die höheren Zustände beeinflusst. Die mittlere Ausdehnung eines Elektron-Loch-

Paars, d.h. der Erwartungswert der Differenz der räumlichen Koordinaten von Elektron

und Loch in der Quantenfilmebene

ρ =
〈

(xe − xh)2 + (ye − yh)2
〉

, (2.33)

ist dann für das obere Polariton wesentlich größer als der Exziton-Bohr-Radius im un-

gekoppelten Quantenfilm [132]. Für das untere Polariton lässt sich berechnen, dass die

mittlere Ausdehnung eines Elektron-Loch-Paars gegenüber dem Exziton-Grundzustand

im ungekoppelten Quantenfilm abnimmt. Das untere Polariton liegt energetisch weit un-

ter den höheren optischen Übergängen und dessen Materie-Anteil wird im Wesentlichen

durch den Exziton-Grundzustand bestimmt. Die geringere räumliche Ausdehnung eines

Elektron-Loch-Paars verglichen mit einem Exziton im ungekoppelten Quantenfilm lässt

sich anschaulich durch den periodischen Energieaustausch zwischen Materie-Anregung,

d.h. Elektron-Loch-Paar, und photonischer Anregung erklären, dessen Frequenz durch

Ω/~ gegeben ist [122]. Sowohl bei der Emission als auch bei der Absorption eines Photons

sind Elektron und Loch am selben Ort. Je größer die Rabi-Aufspaltung ist, desto schnel-

ler findet der Energieaustausch zwischen Elektron-Loch-Paaren und Photonen statt und

desto wahrscheinlicher wird es Elektron und Loch am selben Ort anzutreffen, wodurch

der Erwartungswert des Elektron-Loch-Abstands sinkt.

In den letzten Jahren wurden einige Ansätze entwickelt, um das Problem der

Licht-Materie-Wechselwirkung in Mikroresonatoren zu behandeln, ohne dabei die

Coulomb-Wechselwirkung zu entkoppeln. Dazu gehören der Ansatz von Licht-Materie-

Wellenfunktionen mit unterschiedlichen ρ für unteres und oberes Polariton [130,132,133],

die Berechnung der Green-Funktion eines Quantenfilms in der Umgebung eines Mikro-

resonators [131], sowie die Verwendung der Molekularfeldnäherung [134], teilweise mit

Ansatz einer BCS2-Wellenfunktion [136,137]. All diese Theorien bestätigen den reduzier-

ten Elektron-Loch-Abstand des unteren Polaritons mit zunehmender Kopplungsstärke V ,

allerdings betrachten die letztgenannten Theorien nur den Grundzustand des unteren

2BCS steht für Bardeen, Cooper und Schrieffer, die die Erklärung der Supraleitung als Kondensation

von durch Phononen gebundenen Elektronenpaaren entwickelten [135].



26 Theoretischer Hintergrund

Polaritons. Wird auch das obere Polariton betrachtet, so ergibt sich für dieses eine deut-

liche Zunahme von ρ gegenüber dem Exziton-Grundzustand des ungekoppelten Quanten-

films [130–132].

Der Hamilton-Operator, in dem Coulomb- und Licht-Materie-Wechselwirkung nicht

entkoppelt sind, lautet:

H = Hkin +Heh +Heh−P +HP . (2.34)

Hierbei beschreibt Hkin die kinetische Energie der Relativ- und Schwerpunktsbewegung

eines Elektron-Loch-Paares, Heh die attraktive Coulomb-Wechselwirkung zwischen Elek-

tron und Loch,Heh−P die Wechselwirkung zwischen Elektron-Loch-Paar und Photon sowie

HP die Energie eines Photons. Als Ansatz der Wellenfunktion kann hier eine Linearkom-

bination der Wellenfunktionen von Elektron-Loch-Paaren ψeh und Photonen ψP gewählt

werden (vgl. Gl. 2.24 und 2.25)

ΨLP = αψeh + βψP , (2.35)

ΨUP = βψeh − αψP (2.36)

mit α2 +β2 = 1. Für die Elektron-Loch-Paare wird dann eine Exziton-Wellenfunktion mit

effektivem Radius ρ = aB/λ verwendet

ψeh =

√

2

π

λ

aB
e−λreh/aB . (2.37)

Für die Eigenenergie des unteren Polaritons erhält man dadurch den Ausdruck [130]

ELP

EB

=
α2

λ2
− 2

α2

λ
+ β2(

∆

EB

− 1) − 2
αβ

λ

V

EB

+ δ(k‖) (2.38)

und für das obere Polariton

EUP

EB

=
β2

λ2
− 2

β2

λ
+ α2(

∆

EB

− 1) + 2
αβ

λ

V

EB

+ δ(k‖) (2.39)

mit δ(k‖) ∝ k2‖ +
√

k2z + k2‖. Der vierte Term in diesen Gleichungen (2αβ/λ× V/EB) be-

schreibt eine zusätzliche, durch Photonen vermittelte Elektron-Loch-Wechselwirkung. Die-

se hat für das untere Polariton die Form einer effektiven Anziehung und für das obere Po-

lariton die einer effektiven Abstoßung. Da die zusätzliche Elektron-Loch-Wechselwirkung

vom Verhältnis V/EB abhängt, lässt sie sich für Proben mit geringer Rabi-Aufspaltung

vernachlässigen. In diesem Fall gehen die Energien aus Gl. (2.38) und (2.39) in die über,

die man beim Ansatz gekoppelter harmonischer Oszillatoren erhält, Gl. (2.27).

Durch Variationsrechnung lassen sich die Faktoren λ und α finden, die in Abb. 2.4 a)

gezeigt sind. Der Materie-Anteil von unterem und oberem Polariton zeigt einen ähnli-

chen Verlauf wie die entsprechenden Hopfield-Koeffizienten, die in der starken Kopplung
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a)

b) c)

Abbildung 2.4: a) Inverser mittlerer Elektron-Loch-Abstand (durchgezogene Linien, linke Ska-

la) und Materie-Anteil (gestrichelte Linien, rechte Skala) für unteres und obe-

res Polariton für V/EB = 1. Aus [130]. b) Spektrale Dichte als Funktion der

Verstimmung für V/EB = 1. Eine hellere Farbe entspricht einer höheren Inten-

sität der Lumineszenz. Aus [131]. c) Dissoziationstemperatur eines Elektron-

Loch-Paars (blau, linke Achse) und der Quotient von Energie und Linienbreite

des unteren Polaritons (grün, rechte Achse) als Funktion von V/EB. Aus [133].

berechnet werden [8]. λ hingegen ist für das untere Polariton deutlich größer3 1 und für

das obere Polariton kleiner 1. Das auffälligste experimentelle Merkmal der sehr starken

Kopplung ist eine deutliche Asymmetrie der Linienbreiten von unterem und oberem Po-

lariton [138]. Wie in Abb. 2.4 b) zu sehen ist [131], ist die Linienbreite des oberen Polari-

tons für alle Verstimmungen größer als die des unteren Polaritons. Im Regime der starken

Kopplung werden die Linienbreiten durch die Hopfield-Koeffizienten bestimmt [8], wobei

sie im Resonanzfall identisch sind [124]. Eine Verbreiterung des oberen Polaritons erhält

man allerdings auch im Regime der starken Kopplung, wenn die zusätzliche Absorpti-

on etwa durch Kontinuumszustände berücksichtigt wird [138–140], weshalb die Messung

3In der starken Kopplung, d.h. wenn die Coulomb-Wechselwirkung entkoppelt betrachtet wird, ist

λ = 1 für unteres und oberes Polariton.
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der Polariton-Linienbreiten nicht als eindeutiger Nachweis der sehr starken Kopplung

ausreicht. Eine weitere Konsequenz der sehr starken Kopplung ist die erhöhte Stabilität

von Elektron-Loch-Paaren im unteren Polariton gegen thermische Dissoziation, wie in

Abb. 2.4 c) zu sehen ist. In GaAs beträgt die Exziton-Bindungsenergie im ungekoppelten

Quantenfilm typischerweise 10 meV [115], weshalb die Wahrscheinlichkeit für Ionisation

durch Phononen bei Raumtemperatur, d.h. bei einer thermischen Energie von 25 meV,

deutlich erhöht ist. Eine Erhöhung der Rabi-Aufspaltung führt zu einer Erhöhung der

Bindungsenergie eines Elektron-Loch-Paars im unteren Polariton, wodurch diese auch in

Halbleitern wie GaAs bei Raumtemperatur stabil sein können.

2.3 Nichtlineare Emission von Mikroresonatoren

Ein wesentlicher Schwerpunkt der Forschung an Halbleiter-Mikroresonatoren ist die Un-

tersuchung von nichtlinearen Prozessen in diesen Strukturen. Im Regime der schwachen

Kopplung kann es unter Ausnutzung der stimulierten Emission zu Photon-Lasing4 kom-

men, wodurch sich vertikal emittierende Laser realisieren lassen [141,142]. Während diese

Bauteile auf den gleichen physikalischen Prinzipien beruhen wie die bereits wesentlich

länger bekannten kantenemittierenden Laser [51], kann im Regime der starken Kopplung

ein völlig neuartiges Laser-Regime beobachtet werden: Polariton-Lasing, welches durch

stimulierte Polariton-Polariton-Streuung hervorgerufen wird [52].

2.3.1 Photon-Lasing

Für die Beschreibung eines Photon-Lasers werden zwei Komponenten benötigt: Ein Mi-

kroresonator, in dem Photonen der Dichte NP mit Lebensdauer τP vorliegen, und ein

aktives Material, in dem Ladungsträger der Dichte Neh vorliegen und dessen Verstärkung

phänomenologisch durch die Transparenz-Ladungsträgerdichte Ntr beschrieben wird [51]

g(Neh) = g0 ln
Neh

Ntr

, (2.40)

die für Neh < Ntr negativ ist (Absorption) und für Neh > Ntr positiv (Verstärkung).

Die Ladungsträger können spontan rekombinieren, wobei der Anteil β der emittierten

Photonen in die Kavitätsmode eingekoppelt wird, oder mittels stimulierter Emission. Für

g > 0 wird das Licht im Resonator durch die stimulierte Emission verstärkt. Für das

gekoppelte System gelten die Ratengleichungen [51]:

dNeh

dt
= ηP − vgg0NP ln

Neh

Ntr

− Neh

τeh
, (2.41)

4Laser, Akronym für engl. light amplification by stimulated emission of radiation: Verstärkung von

Licht durch stimulierte Emission von Strahlung
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Abbildung 2.5: a) Ladungsträger- und Photonendichten eines Photon-Lasers als Funktion

der Anregungsleistung, berechnet durch numerische Integration der Ratenglei-

chungen (2.41) und (2.42). b) Ladungsträger-, Exziton- und Polariton-Dichten

eines Polariton-Lasers als Funktion der Anregungsleistung, berechnet durch

numerische Integration der Ratengleichungen (2.45) bis (2.47).

dNP

dt
= Γ(vgg0NP ln

Neh

Ntr

+ β
Neh

τeh
) − NP

τP
. (2.42)

Hierbei ist P die Pumprate mit Effizienz η, vg die Gruppengeschwindigkeit und τeh die

Lebensdauer für spontane Emission. Der räumliche Überlapp zwischen der Kavitätsmode

und dem aktiven Material ist [51]

Γ =

∫

aktiv
ǫ(r)I(r)dr

∫

ǫ(r)I(r)dr
, (2.43)

wobei I(r) die Intensität des Lichtfelds ist. Das Integral im Zähler wird nur über das

aktive Material ausgeführt und das im Nenner über die gesamte Struktur.

In Abb. 2.5 a) sind Ladungsträger- und Photonendichten gezeigt, die durch numeri-

sche Integration der Ratengleichungen berechnet wurden. Für die verwendeten Parameter

siehe Kapitel 5.1.3. Bei Erhöhung der Pumprate nehmen Neh und NP zunächst linear

zu, bis bei Pth ein nichtlinearer Anstieg von NP auftritt. Für P ≥ Pth ist die Ladungs-

trägerdichte konstant bei Neh = Ntr. Für viele Laser-Strukturen ist die Bestimmung der

Ladungsträgerdichte schwierig, während NP (P ) leicht durch die Messung des aus dem

Mikroresonator emittierten Lichts zugänglich ist. Die Ausgangskennlinie NP (P ) lässt sich

mit der aus den Ratengleichungen hervorgehenden Gleichung [120]

P =
1

τPβ
(1 + 2ξ + 2β(NP − ξ))

NP

1 + 2NP

(2.44)

berechnen. Hierbei bezeichnet ξ die Anzahl der spontan emittierten Photonen an der

Laserschwelle.
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2.3.2 Polariton-Lasing

Polaritonen lassen sich bei nicht zu hoher Dichte (vgl. Kap. 2.1.2) als Bosonen behan-

deln, die aufgrund ihrer exzitonischen Komponente eine abstoßende Wechselwirkung auf-

weisen [47, 143, 144]. Die resultierende Polariton-Polariton-Streuung ist ein stimulierter

Prozess, d.h. die Wahrscheinlichkeit für die Streuung zweier Polaritonen aus den Zustän-

den E1

(

k‖,1
)

, E2

(

k‖,2
)

in die Zustände E
′

1

(

k
′

‖,1

)

, E
′

2

(

k
′

‖,2

)

hängt von der Besetzung der

Endzustände ab [47]. Durch diesen stimulierten Prozess kann ein nichtlinearer Anstieg der

Grundzustandsbesetzung realisiert werden. Da für Polaritonen im Grundzustand der do-

minierende Zerfallskanal das spontane Entweichen von Photonen aus dem Resonator ist,

vgl. Gl. (2.32), führt der nichtlineare Anstieg der Grundzustandsbesetzung ebenfalls zu

einem nichtlinearen Anstieg der emittierten Leistung. Das emittierte Licht ist i.d.R. mono-

chromatisch mit Energie ELP

(

k‖ = 0
)

. Die Polaritonen im Grundzustand können durch

eine makroskopische Wellenfunktion beschrieben werden [5], wodurch das emittierte Licht

räumliche [33,79,145] und zeitliche Kohärenz [146–148] aufweist. All diese Eigenschaften

führen zur Bezeichnung des Polariton-Lasers5 [52].

Da der exzitonische Anteil der Polaritonen vom Wellenvektor k‖ abhängt, der

wiederum die Stärke sowohl der Polariton-Polariton- als auch der Polariton-Phonon-

Wechselwirkung bestimmt [47,152], ist es für eine genaue Behandlung des Systems nötig,

die Polariton-Dispersionen zu diskretisieren, um dann gekoppelte Boltzmann-Gleichungen

für die Streuung zwischen den diskreten Zuständen aufzustellen [48, 153]. Die Besetzung

des Grundzustands bei k‖ = 0 lässt sich allerdings mit einem vereinfachten Ratenglei-

chungssystem modellieren, indem nur Streuung aus einem inkohärenten Exziton-Reservoir

in den Grundzustand berücksichtigt wird. Diese Vereinfachung lässt sich auch durch den

sogenannten Flaschenhals-Effekt rechtfertigen: Die Dispersion des unteren Polaritons weist

einen Wendepunkt bei kleinen k‖ auf. Dort ändert sich die Charakteristik der Polaritonen

in einem kleinen Wellenvektor-Bereich von vorwiegend exzitonisch bei hohen k‖ (große

Streuraten, große Lebensdauer) zu vorwiegend photonisch um k‖ = 0 (geringe Streuraten,

geringe Lebensdauer) [152]. Als Resultat kann es zu einer Ansammlung von Polaritonen

am
”
Flaschenhals“ bei endlichem k‖ kommen [53, 76, 154], wenn dort die Rate der Rela-

xation in energetisch niedrigere Zustände geringer ist als die Zerfallsrate. Bei ausreichend

hoher Lebensdauer [127, 154] baut sich bei Erhöhung der Pumprate eine Besetzung des

Grundzustands auf. Sobald diese im Mittel 1 erreicht, führt die stimulierte Streuung zu

einer effizienten Relaxation in den Grundzustand [79].

Wird zusätzlich nicht-resonante Anregung berücksichtigt, bei der zunächst freie La-

5Der nichtlineare Anstieg der Grundzustandsbesetzung lässt sich auch im Rahmen der Bose-Einstein-

Kondensation [149] behandeln, weshalb auch der Begriff des Polariton-Kondensats gebräuchlich ist [150].

Die Behandlung der Nichtlinearität im Regime der starken Kopplung als Kondensation führt zu einer

Vielzahl interessanter Phänomene wie Suprafluidität [151].
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dungsträger (Neh) angeregt werden, aus denen sich Exzitonen (NX) mit der Rate a bilden,

die in Richtung des Grundzustands (NLP ) relaxieren (vgl. Kap. 3.4.1), dann lässt sich das

System durch drei gekoppelte Ratengleichungen beschreiben [56,153]:

Neh

dt
= ηP − aNeh −

Neh

τeh
, (2.45)

NX

dt
= aNeh − bN2

X (1 +NLP ) − NX

τX
, (2.46)

NLP

dt
= bN2

X (1 +NLP ) − NLP

τLP
. (2.47)

b ist hier die Rate für Polariton-Polariton-Streuung, wobei Polariton-Phonon-Streuung

vernachlässigt wurde.

Die Lösung der Ratengleichungen, Abb. 2.5 b) mit Parametern wie in Kap. 5.4.1, ergibt

für den Grundzustand ein ähnliches Verhalten wie für die Photonendichte beim Photon-

Laser: Ein linearer Anstieg bis zur Schwellleistung Pth, bei der ein nichtlinearer Anstieg

der Besetzung stattfindet. Die Nichtlinearität wird jedoch durch stimulierte Streuung her-

vorgerufen. Entsprechend ist im Fall des Polariton-Lasers nicht die Ladungsträgerdichte

für P > Pth konstant, sondern die Exziton-Dichte [48, 155]. Da freie Ladungsträger im

Polariton-Laser nicht als direktes Reservoir für den nichtlinearen Prozess dienen, sondern

lediglich als Reservoir für die Bildung von Exzitonen, ist ihre Dichte im gesamten Bereich

linear von der Pumprate abhängig.

2.4 Manipulation von Exziton-Polaritonen

Durch ihren exzitonischen Anteil wechselwirken Polaritonen mit elektrischen [13, 84, 156]

und magnetischen Feldern [14, 122, 157, 158]. Diese Eigenschaft kann zur Abgrenzung zu

rein photonischen Zuständen genutzt werden, die nicht mit äußeren Feldern wechselwir-

ken [53, 85]. Außerdem bietet sich die Möglichkeit die Polariton-Energie während eines

Experiments dynamisch zu beeinflussen [13,14].

2.4.1 Manipulation durch elektrische Felder

In einer Halbleiter-Mikrokavität lässt sich ein elektrisches Feld dadurch erzeugen, dass an

einen undotierten Bereich der Breite d eine Spannung U angelegt wird. Dies führt zu einer

konstanten elektrischen Feldstärke F = U/d und einer linearen Verkippung der elektro-

nischen Bandstruktur im undotierten Bereich [89]. Diese Verkippung der Bandstruktur

hat einen starken Einfluss auf Energie und Lebensdauer der Quantenfilm-Exzitonen, was

der dominante Effekt für Polaritonen im elektrischen Feld ist [159]. Je nach Orientierung
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Abbildung 2.6: Schematischer Energieverlauf im konstanten elektrischen Feld. a) Feld ist

in der Ebene des Quantenfilms orientiert, das Coulomb-Potential wird mo-

difiziert. Elektronen können durch Tunnelprozesse entweichen (gestrichelter

Pfeil). b) Feld ist senkrecht zur Ebene des Quantenfilms orientiert, Leitungs-

(LB) und Valenzband (VB) werden verkippt. Die Energiedifferenz zwischen

Elektronen- und Lochniveaus nimmt ab, gleichzeitig sinkt der räumliche Über-

lapp zwischen den Wellenfunktionen.

des elektrischen Felds relativ zu den Quantenfilmen werden dabei unterschiedliche Effekte

beobachtet.

Ist das elektrische Feld in der Ebene der Quantenfilme orientiert, vgl. Abb. 2.6 a),

dann wird das Coulomb-Potential der Elektron-Loch-Wechselwirkung durch einen linea-

ren Term modifiziert. Dies führt dazu, dass mit zunehmender Feldstärke die Wahrschein-

lichkeit für Exziton-Ionisation durch Tunnelprozesse steigt, d.h. die Exziton-Lebensdauer

nimmt mit zunehmender angelegter Spannung ab. Experimentell lässt sich eine Verbrei-

terung der Exziton-Emission oder -Absorption beobachten. Schon bei geringen Feldstär-

ken in der Größenordnung von 10 kV/cm wird die Exziton-Emission vollständig unter-

drückt [159].

Ist das elektrische Feld hingegen senkrecht zur Ebene der Quantenfilme orientiert, s.

Abb. 2.6 b), dann verhindert das Einschlusspotential der Quantenfilme eine Feldionisation

bis zu hohen Feldstärken, typischerweise über 100 kV/cm. In diesem Fall beobachtet man

eine Verringerung der Exziton-Energie, da durch die Bandverkippung der energetische

Abstand zwischen Elektron- und Loch-Energieniveaus abnimmt. Dies wird in Analogie

zur Rotverschiebung von atomaren Spektrallinien in elektrischen Feldern als exzitonischer

Stark-Effekt bezeichnet (QCSE, engl: quantum confined Stark effect) [160]. Für nicht zu

große Feldstärken ist die Stark-Verschiebung proportional zum Quadrat der Feldstärke

[161].
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Durch ein äußeres elektrisches Feld wirken auf Elektron und Loch Kräfte in entgegen-

gesetzter Richtung, d.h. sie werden auseinander gezogen. Da die Oszillatorstärke propor-

tional zum räumlichen Überlapp von Elektron- und Loch-Wellenfunktionen ist, sinkt diese

mit zunehmender Feldstärke [13, 162]. Dieser Effekt ist umso größer, je breiter die Quan-

tenfilme sind und je geringer das Einschlusspotential zwischen Quantenfilm und Barriere

ist [163]. Eine Verringerung der Oszillatorstärke hat eine Abnahme der Rabi-Aufspaltung

zur Folge, was zu einer Blauverschiebung des unteren Polaritons führt. In der Regel ist

der Betrag der Energieverschiebung durch den Stark-Effekt wesentlich größer, sodass ex-

perimentell insgesamt mit zunehmender Feldstärke eine Rotverschiebung für unteres und

oberes Polariton beobachtet wird.

Sind die Abhängigkeiten der Exziton-Energie und der Exziton-Oszillatorstärke bzw.

der Rabi-Aufspaltung von der elektrischen Feldstärke bekannt, dann lassen sich die

Polariton-Energien berechnen als (vgl. Gl. (2.27))

ELP,UP (F ) =
EX(F ) + EC

2
∓

√

(V (F ))2 +

(

EC − EX(F )

2

)2

. (2.48)

2.4.2 Manipulation durch magnetische Felder

In magnetischen Feldern der Stärke B werden zwei Effekte auf die Energie von Polaritonen

beobachtet. Die Energie von HH-Exzitonen im Magnetfeld nimmt quadratisch mit der

Feldstärke zu [164,165], die diamagnetische Verschiebung ist [87, 166]

δEdia,X =
e2

8µ
ρB2 = κXB

2, (2.49)

mit dem diamagnetischen Koeffizienten κX . Weiterhin wird im Magnetfeld eine Zunahme

der Oszillatorstärke und daraus folgend der Rabi-Aufspaltung beobachtet [14,83,158]. Die

Zunahme hängt typischerweise quadratisch von der Magnetfeldstärke ab und skaliert, wie

auch die diamagnetische Verschiebung, mit dem Exziton-Radius [167]. Nach Gl. (2.27)

gilt dann für die Magnetfeldabhängigkeit der Polariton-Energie

ELP,UP (B) =
EC + EX(0) + κXB

2

2
∓

√

(V (B))2 +

(

EC − EX(0) − κXB2

2

)2

. (2.50)

Entwickelt man diese Formel bis zur ersten Ordnung in δEdia,X bei Vernachlässigung

der Magnetfeldabhängigkeit der Rabi-Aufspaltung, so erhält man für die diamagnetische

Verschiebung der Polaritonen die Näherung

δELP,UP (B) ≈
(

1

2
± ∆

2
√

Ω2 + ∆2

)

δEdia,X , (2.51)
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wobei für Verstimmung ∆ und Rabi-Aufspaltung Ω jeweils die Werte ohne Magnetfeld

eingehen. Dies entspricht gerade dem Produkt aus diamagnetischer Verschiebung des Ex-

zitons und dem Hopfield-Koeffizienten, der den jeweiligen exzitonischen Anteil des Pola-

ritons angibt, Gl. (2.28) und Gl. (2.29). Neben der diamagnetischen Verschiebung kommt

es im magnetischen Feld zur Aufspaltung der Zustände mit Spin-Projektion +1 und −1

(Zeeman-Aufspaltung). Diese ist experimentell auch bei sehr geringen Energiedifferenzen

nachweisbar, da Polaritonen mit unterschiedlicher Spin-Projektion beim Zerfall Photo-

nen mit unterschiedlicher Zirkularpolarisation emittieren [14, 157], die wiederum durch

Polarisationsfilter getrennt werden können.
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Kapitel 3

Technologie

In diesem Kapitel wird zunächst das untersuchte Materialsystem kurz vorgestellt und

dessen wichtigste physikalische Eigenschaften diskutiert. Anschließend werden die tech-

nologischen Schritte zur Probenherstellung erläutert, das Probenwachstum per Moleku-

larstrahlepitaxie sowie die Prozessierung mittels Lithographie, Ätzen und Bedampfen.

Anschließend werden die Aufbauten der für die Experimente verwendeten Messplätze be-

schrieben.

3.1 AlxGa1−xAs-Materialsystem

Bei der Untersuchung der Licht-Materie-Wechselwirkung spielt die Wahl des verwendeten

Materialsystems eine entscheidende Rolle. Neben materialspezifischen Parametern des ak-

tiven Bereichs, wie Exziton-Bindungsenergie und -Oszillatorstärke, sind weitere Faktoren

zu berücksichtigen, die insbesondere hinsichtlich der Realisierung von Bauteilen wichtig

sind. Dazu gehört etwa die Möglichkeit, durch geeignete Dotierung p- und n-Leitfähigkeit

zu erzeugen, was elektrisch betriebene Bauteile ermöglicht. Das in dieser Arbeit untersuch-

te AlxGa1−xAs-Materialsystem weist insbesondere bei diesen Faktoren zahlreiche Vorteile

gegenüber anderen Materialsystemen auf.

Das AlxGa1−xAs-Materialsystem umfasst die binären Halbleiter GaAs und AlAs, sowie

die ternären Verbindungshalbleiter AlxGa1−xAs mit 0 ≤ x ≤ 1, die alle in der Zinkblende-

Struktur kristallisieren. Häufig wird auch der ternäre Halbleiter InxGa1−xAs dazu gezählt,

der für x . 0,3 in dünnen Schichten pseudomorph verspannt auf GaAs abgeschieden wer-

den kann [168,169]. Die Gitterkonstanten von GaAs und AlAs unterscheiden sich nur um

0,14% [92], sodass sich beliebige Folgen von AlxGa1−xAs-Schichten mit verschiedenen Al-

Konzentrationen nahezu verspannungsfrei [170] auf kostengünstigen und in hoher Qualität

verfügbaren GaAs-Substraten abscheiden lassen.

GaAs ist ein direkter Halbleiter, d.h. Maximum des Valenzbandes und Minimum des
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Abbildung 3.1: Berechnete Bandstrukturen der binären Halbleiter GaAs (a) und AlAs (b).

Die Bandlücke zwischen Maximum des Valenzbands und Minimum des Lei-

tungsbands ist jeweils als Eg eingezeichnet. Nach [173].

Leitungsbandes liegen beim selben Wellenvektor am Γ-Punkt, während AlAs ein indirek-

ter Halbleiter ist, vgl. Abb. 3.1. Für AlxGa1−xAs-Volumenmaterial findet bei x ≈ 0,4

der Übergang vom direkten zum indirekten Halbleiter statt [171]. Ein GaAs-Quantenfilm

in AlAs-Barrieren stellt sowohl für Elektronen im Leitungsband als auch für Löcher im

Valenzband einen Potentialtopf dar, dessen Barrierenhöhe deutlich größer als die ther-

mische Energie auch bei Raumtemperatur ist (ca. 790 meV im Leitungs- und 460 meV

im Valenzband [92]), was etwa wichtig für die Temperaturstabilität von Lasern ist [51].

Die Brechzahlen von GaAs und AlAs unterscheiden sich um etwa 0,5, sodass jeweils über

20 Spiegelpaare nötig sind, um mit GaAs-AlAs-Bragg-Spiegeln einen Mikroresonator mit

einem Gütefaktor von mehreren Tausend herzustellen [7]. Aufgrund der geringen Verspan-

nung dieser beiden Halbleiter lassen sich solche Strukturen in ausreichend hoher Qualität

herstellen [172].

Die Exziton-Bindungsenergie in GaAs-Volumenmaterial beträgt 4,6 meV, vgl.

Kapitel 2.1.2. In GaAs-Quantenfilmen lassen sich höhere Werte erreichen, für die typi-

scherweise verwendeten Quantenfilmdicken zwischen 5 nm und 15 nm liegen die Bindungs-

energien zwischen 15 meV und 10 meV [115]. Da diese deutlich unterhalb der thermischen

Energie bei Raumtemperatur von ca. 25 meV liegen, lassen sich nichtlineare Phänome-

ne der starken Kopplung wie Polariton-Lasing [32, 129, 174] oder parametrische Verstär-

kung [175] typischerweise nur für Temperaturen T < 70 − 100 K beobachten, wobei sich

diese maximale Temperatur möglicherweise im Regime der sehr starken Kopplung erhöhen

lässt, vgl. Kapitel 2.2.3.
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Abbildung 3.2: Schema-Zeichnung einer Molekularstrahlepitaxie-Anlage. Neben der Haupt-

kammer des Reaktors können weitere Vakuumkammern vorhanden sein z.B.

zur Vorbehandlung von Substraten sowie zum Probeneinbau und -ausbau.

Das AlGaAs-Materialsystem ist, abgesehen von Silizium, wohl das am besten unter-

suchte Halbleitermaterial [176, 177]. Da es zudem schon lange für elektronische und op-

toelektronische Bauteile genutzt wird, stehen etablierte Technologien für Epitaxie und

Prozessierung zur Verfügung. Schließlich kann in AlGaAs durch Dotierung mit Silizium

bzw. Kohlenstoff Elektronen- bzw. Löcherleitung erzeugt werden, sodass in diesem Mate-

rial Polaritonen auch durch Strominjektion erzeugt werden können [53, 68]. Gerade diese

vielfältigen technologischen Möglichkeiten machen das AlGaAs-Materialsystem besonders

attraktiv für die Realisierung von neuartigen Bauteilen, die etwa die Besonderheiten der

starken Kopplung ausnutzen.

3.2 Molekularstrahlepitaxie

Unter Molekularstrahlepitaxie (MBE, engl.: molecular beam epitaxy) versteht man eine

Technik des Kristallwachstums, um im Ultrahochvakuum (Hintergrunddruck typischer-

weise 10−10 mBar) atomlagengenau Schichten abzuscheiden. Ein Überblick über diese seit
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den 1980er-Jahren kommerziell erhältliche Technologie ist z.B. in [178, 179] zu finden.

Der schematische Aufbau einer MBE-Anlage ist in Abb. 3.2 gezeigt. Halbleitersubstrate

werden in der separat gepumpten Ladekammer eingeschleust und dort oder in einer an-

grenzenden Ausheizkammer vor dem Einbringen in die Hauptkammer ca. eine Stunde lang

auf 400◦ C ausgeheizt, um sie vor allem von adsorbiertem Wasser zu reinigen [180]. Die

Hauptkammer wird von zumeist mehreren Pumpen (Kryo-, Ionengetter- oder Turbomo-

lekularpumpen [181]) evakuiert. Eine weitere Druckverbesserung wird durch Kühlen der

Innenwand mit flüssigem Stickstoff erreicht. Im Zentrum des Reaktors befindet sich das

Substrat auf einem dreh- und schwenkbaren Manipulator. Während des Wachstums wird

das Substrat mit einem Heizfilament auf Temperaturen zwischen meist 500◦ C und 600◦ C

gebracht. Die Temperatur wird zum einen durch einen Temperaturfühler an der Rücksei-

te des Substrathalters gemessen, zum anderen kann sie berührungslos optisch gemessen

werden. Dafür wird entweder die Abstrahlung des Substrats analysiert (Pyrometrie) [182]

oder die Absorption von reflektiertem oder transmittiertem Licht. Durch Messung der Ab-

sorptionskante lässt sich die Bandkantenenergie des Halbleitersubstrats bestimmen und

aus dieser die Temperatur ermitteln [183].

Am unteren Ende des Reaktors sind mehrere Effusionszellen angebracht, in denen die

hochreinen Ausgangsmaterialien in Bornitrid-Tiegeln vorliegen [179]. In der im Rahmen

dieser Arbeit genutzten Anlage stehen Gallium, Aluminium, Indium, Arsen sowie die

Dotierstoffe Kohlenstoff, Silizium und Beryllium zur Verfügung. Die Materialien werden

erhitzt, sodass einzelne Atome oder Moleküle verdampfen oder sublimieren. Aufgrund des

sehr geringen Hintergrunddrucks ist die freie Weglänge der frei werdenden Atome größer

als der Abstand der Effusionszellen zum Substrat, sodass ein gerichteter Atom- oder Mo-

lekularstrahl entsteht. Vor den Effusionszellen sind pneumatisch gesteuerte Schließbleche

angebracht, die den Molekularstrahl unterbrechen oder freigeben. Durch die Schließbleche

wird die Zusammensetzung der Molekularstrahlen am Substrat gesteuert und durch die

Temperaturen der Effusionszellen wird der Fluss an Atomen geregelt [184]. Durch genaue

Einstellung der Zellentemperaturen können so ternäre Halbleiter (z.B. AlxGa1−xAs) mit

beliebigen Konzentrationen abgeschieden werden. Bedingt durch die Geometrien des Re-

aktors und der Tiegel der Effusionszellen wird meist kein gleichförmiger Fluss an Atomen

über das gesamte Substrat erzielt [185]. Deshalb wird das Substrat während der Epitaxie in

Rotation versetzt. Man erhält dann einen radialsymmetrischen Schichtdickengradienten,

wobei die Schichtdicken kontinuierlich vom Zentrum zum Rand der Halbleiterscheibe ab-

nehmen. Bei der Herstellung von Mikroresonatoren erweist sich dieser Gradient als Vorteil,

da er es erlaubt, durch eine Veränderung der Position des Messpunktes die Kavitätslänge

und damit die Energie der Kavitätsmode zu verändern. Die Energie von Quantenfilm-

Exzitonen verändert sich durch den Schichtdickengradienten um wesentlich weniger als

die der Kavitätsmode, sodass durch eine Änderung des Messpunktes die Verstimmung
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zwischen Kavitätsmode und Exziton während einer Messung verändert werden kann [15].

Quantenfilm-Mikroresonator-Strukturen, wie sie im Rahmen dieser Arbeit vielfach

hergestellt wurden, bestehen aus meist mehr als einhundert unterschiedlichen Schichten

und weisen Gesamtdicken von mehreren µm auf. Die Wachstumsraten bei MBE liegen

typischerweise zwischen 100 nm/h und 1,5µm/h, weshalb das Wachstum eines Mikro-

resonators in der Regel mehr als zehn Stunden benötigt. Während dieser Zeit müssen

die Wachstumsparameter möglichst konstant gehalten werden, damit alle Spiegelpaare

gleichbleibende Schichtdicken und damit eine gleiche Resonanzwellenlänge aufweisen. Die

Wachstumsrate einer Halbleiterschicht lässt sich durch die Substrattemperatur und den

Materialfluss aus den Effusionszellen beeinflussen. Atome, die am Substrat auftreffen, ad-

sorbieren mit einer endlichen Wahrscheinlichkeit. Für Temperaturen um 600◦ C ist der An-

teil der adsorbierenden Atome, der sogenannte Haftkoeffizient, für die Gruppe III-Atome

Al, Ga und In nahezu 1 [184]. Für Arsen ist der Haftkoeffizient wesentlich geringer, da in

der Arsen-Effusionszelle As4-Moleküle sublimieren, die zunächst thermisch aufgebrochen

werden müssen, bevor Arsen-Atome am Substrat adsorbieren können. Der Haftkoeffizi-

ent kann verbessert werden, indem die As4-Moleküle in einem separat heizbaren Bereich

der Effusionszelle thermisch in As2-Moleküle gecrackt werden [186]. Die Verwendung von

As2-Molekülen führt in der Regel zu einer besseren Schichtqualität [187], was sich z.B. in

der Linienbreite der Emission von Quantenfilmen bemerkbar macht [188].

Der Wachstumsprozess ist ein komplexer Vorgang, der unter optimalen Wachstumsbe-

dingungen ein dynamisches Gleichgewicht zwischen Adsorption, Migration bzw. Diffusion,

Desorption und schließlich Bindung der auftreffenden Atome und Moleküle darstellt. Für

eine vollständige Beschreibung sind zudem weitere Vorgänge wie Desorption aus dem Kri-

stallgitter nötig. Zur Beschreibung des Wachstums werden thermodynamische [189] und

kinetische Modelle verwendet [179]. Am Substrat adsorbierte Atome bewegen sich an der

Oberfläche bis sie entweder in den Halbleiterkristall eingebaut werden oder von der Ober-

fläche desorbieren. Für Mikroresonatoren ist ein zweidimensionales Wachstum erwünscht,

bei dem Atome bevorzugt an Kristallstufen eingebaut werden [190]. Die Diffusionslänge

muss entsprechend groß genug sein, dass adsorbierte Atome die nächste Kristallstufe er-

reichen können. Die Diffusionslänge steigt mit einer Erhöhung der Substrattemperatur.

Da dies gleichzeitig die Desorptionsrate erhöht, gibt es für die verschiedenen Halbleiter-

materialien begrenzte Bereiche der Substrattemperatur, in denen das gewünschte Schicht-

wachstum stattfindet [184].
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Abbildung 3.3: a) Schematischer Ablauf des Prozesses zur Herstellung elektrisch kontaktierter

Mikrotürmchen. b) REM-Aufnahme eines geätzten Mikrotürmchens mit 20µm

Durchmesser. c) REM-Aufnahme einer Kontaktfläche für das Drahtbonden

und der damit verbundenen Ringkontakte. Der Metallkontakt erscheint hell in

dieser Aufnahme.

3.3 Bauteilprozessierung

3.3.1 Elektrisch kontaktierte Mikrotürmchen

Das Schema des Prozesses zur Herstellung von elektrisch kontaktierten Mikrotürmchen ist

in Abb. 3.3 a) gezeigt. Die elektrische Kontaktierung von geätzten Mikrotürmchen ist ein

etablierter Prozess [53, 191]. Zunächst wird aus der bewachsenen 3-Zoll-Halbleiterscheibe

ein Probenstück von typischerweise 1x1 cm2 heraus gespalten. Auf dessen Rückseite wird

ein flächiger n-Kontakt aufgebracht, indem eine AuGe-Ni-Au-Legierung aufgedampft und

für 30 s bei 380◦ C einlegiert wird. Nun werden kreisförmige Türmchen mit 20µm Durch-

messer in die epitaktisch aufgewachsene Struktur geätzt. Dazu wird Lack auf die Vorder-

seite aufgeschleudert und mittels optischer Lithographie belichtet. Dabei werden Kreise

mit 20µm Durchmesser definiert. Nach dem Entwickeln des optischen Lacks wird eine
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Abbildung 3.4: Schematischer Ablauf des Prozesses zur Herstellung von Mikrotürmchen mit

Kontakt nahe der Kavität.

Ätzmaske aus BaF2 und Chrom aufgebracht und der unbelichtete Teil des Lacks in Pyrro-

lidon entfernt (Lift-off). Es folgt der Ätzschritt, wobei ein trockenchemisches Ätzverfahren

(Elektronzyklotronresonanz-Ätzen) mit Ar/Cl-Ätzgas verwendet wird, um senkrechte Ätz-

flanken zu erhalten, siehe Abb. 3.3 b). Die Ätztiefe ist hier gleich der Dicke der epitaktisch

gewachsenen Struktur (ca. 6µm).

Nun wird die Probe planarisiert und die geätzten Seitenwände werden passiviert. Nach

dem Aufsputtern von 10 nm SiN wird eine dicke Schicht Benzocyclobuten (BCB) aufge-

schleudert, die dann so weit verascht wird, dass die Spitzen der geätzten Türmchen wie-

der freigelegt sind. Nun wird die Ätzmaske entfernt und die p-Kontakte werden auf den

einzelnen Türmchen aufgebracht. Dazu werden in zwei Schritten mit jeweils Belacken, Be-

lichten, Entwickeln, Aufdampfen und Lift-off zum einen halb-transparente Kontakte aus

3 nm Titan und 7 nm Gold auf die gesamte Fläche der Türmchen, sowie anschließend ring-

förmige Kontakte mit 10 nm Titan und 220 nm Gold aufgebracht. Die Ringe haben einen

Innendurchmesser von 15µm, sodass ein ausreichend großer Teil der Türmchen frei bleibt

für Lumineszenzmessungen. Weiterhin werden bei diesem Schritt großflächige Kontakte

auf das BCB aufgebracht, die mittels Drahtbonder mit elektrischen Anschlüssen des Pro-

benhalters verbunden werden können. Mit einer Kontaktfläche sind jeweils 9 Türmchen

verbunden, vgl. Abb. 3.3 c).

3.3.2 Mikrotürmchen mit Kontakt nahe der Kavität

Eine Methode, um den Widerstand bei der elektrischen Injektion von Polaritonen zu redu-

zieren, besteht darin, den p-Kontakt möglichst nahe an die Kavität zu bringen [156,192],

da im (Al,Ga)As-Materialsystem p-dotierte DBRs in der Regel einen höheren Widerstand

haben als n-dotierte [193]. Dies lässt sich zum Beispiel im Drude-Modell des Ladungs-

trägertransports verstehen [194], in dem die Leitfähigkeit umgekehrt proportional zur

Ladungsträgermasse ist. In GaAs ist die effektive Masse der Leitungsbandelektronen eine

Größenordnung geringer als die effektive Masse der Löcher [92], weshalb die Leitfähigkeit

einer n-dotierten GaAs-Schicht wesentlich größer ist als die einer p-dotierten GaAs-Schicht
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bei gleicher Dotierkonzentration [89].

Das Vorgehen bei der Herstellung eines Mikrotürmchens mit elektrischem Kontakt

nahe der Kavität ist zunächst dasselbe wie in Abschnitt 3.3.1. Abb. 3.4 zeigt den sche-

matischen Ablauf des Prozesses. Durch optische Lithographie und trockenchemisches Ät-

zen werden Mikrotürmchen mit 20µm Durchmesser in die epitaktisch aufgewachsenen

Schichten geätzt, nachdem auf der Rückseite des Probenstücks ein flächiger n-Kontakt

aufgebracht wurde. Der Ätzprozess wird nun allerdings noch im oberen DBR gestoppt,

typischerweise in den letzten drei Spiegelpaaren über der Kavität. Zur Passivierung der

Oberfläche und elektrischen Isolierung wird nun eine 100 nm dicke Schicht SiN aufge-

sputtert. Es folgt ein weiterer optischer Lithographie-Schritt, bei dem Ringe mit 26µm

Innendurchmesser um die geätzten Türmchen belichtet werden, die anschließend in die

SiN-Schicht geätzt werden. Auch die obere Facette der Mikrotürmchen wird in diesem

Schritt wieder freigelegt. An den freigeätzten Stellen wird ein ringförmiger p-Kontakt

auf den Halbleiter um die geätzten Türmchen aufgedampft. Abschließend werden wieder

durch optische Lithographie und Aufdampfen großflächige Kontakte auf das SiN aufge-

bracht, die für das Drahtbonden verwendet werden können und mit denen jeweils neun

Türmchen verbunden sind.

3.3.3 Seitlich kontaktierte Mesen

Für die Herstellung von elektrisch kontaktierten Mikrotürmchen wird ein trockenchemi-

sches Ätzverfahren verwendet, weil dies ein stark anisotroper Ätzprozess ist, bei dem auch

bei großen Ätztiefen nur wenig in seitlicher Richtung geätzt wird. Das Resultat sind tief

geätzte Strukturen mit nahezu senkrechten Seitenwänden [7]. Nasschemisches Ätzen ist

nahezu isotrop, d.h. es wird in etwa gleich weit in horizontaler wie vertikaler Richtung

geätzt. Ist ein Teil der Probe mit einer Ätzmaske bedeckt, bedeutet dies, dass eine schrä-

ge Ätzflanke entsteht. Die Maske wird dabei unterätzt, was bei der Dimensionierung der

belichteten Strukturen zu beachten ist. Abb. 3.5 zeigt die Ätzflanken von Teststruktu-

ren, bei denen die Ätzmasken aus langen Streifen entlang einer Kristallrichtung bestehen.

Die Ätzflanken verlaufen dann senkrecht zu dieser Kristallrichtung, das heißt entlang der

[0 1 1]-Richtung in Abb. 3.5 a) und entlang der [0 1 1]-Kristallrichtung in Abb. 3.5 b).

Für beide Kristallrichtungen ergibt sich ein Verhältnis von Ätztiefe zu -breite von nahezu

1:1. Als Ätzlösung wurde eine Lösung aus H2O, H2O2 und H3PO4 im Verhältnis 4:1:1

verwendet und die Proben wurden jeweils 90 s lang geätzt.

Die schrägen Ätzflanken können dafür genutzt werden, um elektrische Kontakte direkt

auf die Quantenfilme einer Mikrokavität aufzubringen. Der schematische Ablauf dieses

Prozesses ist in Abb. 3.5 c) gezeigt. Zunächst werden auf einem Probenstück Quadrate

mit Kantenlängen zwischen 30µm und 50µm belichtet. Die Probe wird dann 90 s lang in
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Abbildung 3.5: a) Ätzflanke entlang der [0 1 1]-Kristallrichtung nach 90 s Ätzen in einer H2O-

H2O2-H3PO4-Lösung. b) Ätzflanke entlang der [0 1 1]-Richtung für den selben

Ätzvorgang wie in a). c) Schema des Prozesses zur Herstellung seitlich kon-

taktierter Mesen. d) REM-Aufnahme eines prozessierten Bauteils. Der aufge-

dampfte Kontakt ist gelb eingefärbt.
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Abbildung 3.6: Prinzip der Photolumineszenz für Interband-Übergänge (a) und für Polarito-

nen, d.h. bei starker Kopplung (b), vgl. auch [8].

der H2O-H2O2-H3PO4-Lösung geätzt, sodass Mesen mit schrägen Ätzflanken entstehen,

wobei der belichtete Lack als Ätzmaske dient. Durch einen weiteren Belichtungsschritt und

durch das Aufdampfen von 10 nm Titan, 30 nm Platin und 150 nm Gold werden Kontakte

aufgebracht, die etwa die Hälfte der Ätzflanken auf zwei gegenüberliegenden Seiten der

Mesen bedecken, vgl. Abb. 3.5 d). Die anderen beiden Flanken bleiben frei. Der Ätzprozess

wird so kalibriert, dass die Ätztiefe ein wenig größer ist als der Abstand der Quantenfilme

zur Oberfläche. Dadurch werden nur die Quantenfilme sowie das Kavitätsmaterial und

Teile der DBRs kontaktiert, nicht aber das Substrat. Bei der nicht-resonanten Anregung

der Mikrokavität wird der Anregungslaser in der Regel so gestimmt, dass seine Energie

unterhalb der Bandlückenenergie der Materialien der DBRs liegt und oberhalb der Ab-

sorption der Quantenfilme. Werden Quantenfilme aus GaAs verwendet, dann liegt diese

Energie zwangsläufig oberhalb der Bandlückenenergie des GaAs-Substrats. Um einen Bei-

trag des Substrats zum elektrischen Signal zu vermeiden, muss daher darauf geachtet

werden, dass der Ätzprozess noch im unteren DBR gestoppt wird.

3.4 Messtechnik

3.4.1 Photolumineszenz

Der Schwerpunkt des experimentellen Teils dieser Arbeit liegt auf Photolumineszenz (PL)-

und Reflexions-Messungen. Bei der Reflexionsmessung wird die Probe mit einer breitban-

digen Weißlichtquelle beleuchtet und das reflektierte Licht gemessen. Die Leistung der

Lampe ist dabei so gering, dass die Dichte von durch Absorption von Photonen ange-
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regten Ladungsträgern vernachlässigbar klein ist. Bei der PL-Messung hingegen können

die angeregten Ladungsträger einen wesentlichen Einfluss auf das Experiment haben. Für

ein PL-Experiment wird eine Probe meist mit Laserlicht beleuchtet und die emittierte

Strahlung untersucht. Sind Anregungs- und Emissionsenergie gleich, spricht man von re-

sonanter Anregung, ansonsten von nicht-resonanter. Im Rahmen dieser Arbeit wurde stets

nicht-resonante Anregung gewählt, da bei dieser Methode eine Übertragung der Kohären-

zeigenschaften des Anregungslasers auf das emittierte Licht ausgeschlossen wird.

Bei der nicht-resonanten Anregung ist die Energie des Lasers deutlich größer als die

Emissionsenergie, typischerweise mehr als 100 meV. In der Probe absorbierte Photonen

regen dann hochenergetische Elektronen und Löcher an. Durch Emission von Phononen

verlieren die Ladungsträger Energie, welche an den Kristall abgegeben wird. Dieser Pro-

zess ist sehr effizient, sodass die Relaxation der Ladungsträger in den Grundzustand nur

einige Picosekunden dauert [195]. Weiterhin können Elektronen und Löcher Exzitonen

bilden, die ebenfalls durch Wechselwirkung mit Phononen in den Grundzustand rela-

xieren. Messungen der Absorption von THz-Pulsen deuten darauf hin, dass nach kurz-

en Anregungspulsen freie Ladungsträger und Exzitonen nebeneinander vorliegen [155].

Während der Relaxation können Ladungsträger bzw. Exzitonen durch spontane Emissi-

on rekombinieren. Da die Lebensdauer für spontane Emission jedoch wesentlich größer

ist als die Relaxationszeit, wird bei PL-Messungen hauptsächlich Emission des Grund-

zustands gemessen. Für Quantenfilm-Exzitonen bedeutet dies etwa, dass LH-Exzitonen

in PL-Messungen in der Regel nicht zugänglich sind. Im Falle der starken Licht-Materie-

Wechselwirkung kommt es weiterhin in der Nähe des Grundzustands zu einer drastischen

Änderung der Phonon-Streuraten und der Lebensdauer, wodurch der in Kapitel 2.3.2

diskutierte Flaschenhalseffekt auftreten kann. Eine Veranschaulichung des Prinzips der

Photolumineszenz ist in Abb. 3.6 für einen Interband-Übergang, wie er meist bei der

Behandlung von Photon-Lasern betrachtet wird [51], und für starke Kopplung gezeigt.

3.4.2 Makro-Photolumineszenzmessplatz

Zur Vorcharakterisierung der per MBE hergestellten Proben, insbesondere für radiale Re-

flexionsmessungen, wird der in Abb. 3.7 skizzierte Messaufbau verwendet. Die untersuch-

ten Proben werden mit Vakuumfett auf einem Kupferhalter aufgeklebt, der auf dem Kälte-

finger eines Kryostaten mit geschlossenem Helium-Kühlkreislauf montiert wird. In diesem

Kryostaten können die Proben zwar nur auf 15-20 K abgekühlt werden, doch es muss

kein flüssiges Helium per Überheber transferiert werden. Weiterhin lassen sich die Proben

nach einer Messung durch eine Heizung am Kältefinger innerhalb von etwa 30 Minuten

auftauen, sodass Messungen an mehreren verschiedenen Proben am selben Tag möglich

sind. Zur Anregung der Proben stehen ein frequenzverdoppelter Nd:YAG-Laser mit einer



46 Technologie

Kryostat

Probenhalter

Linse Strahlteiler Linse

Spektrometer
mit CCD

Weißlichtquelle

Nd:YAG-Laser

Spiegel

Klappspiegel

Abbildung 3.7: Schema-Zeichnung des Messaufbaus für Photolumineszenz- und Reflexions-

messungen.

Emissionswellenlänge von 532 nm sowie eine Weißlichtquelle zur Verfügung, zwischen de-

nen mit einem Klappspiegel gewechselt werden kann. Durch einen 50:50-Strahlteiler wird

die Hälfte des Anregungslichts auf den Kryostaten gelenkt und mit einer Linse fokussiert,

die auch das von der Probe emittierte beziehungsweise reflektierte Licht aufsammelt. Mit-

tels zweier Schrauben kann der Kryostat in horizontaler und vertikaler Richtung bewegt

werden, sodass die Position der Anregung und Detektion auf der Probe verändert wird.

Mit einer zweiten Linse wird das von der Probe emittierte oder reflektierte Licht auf den

Eintrittsspalt eines Monochromators gelenkt, in dem es an einem Gitter spektral aufge-

weitet und schließlich von einer mit flüssigem Stickstoff gekühlten CCD-Kamera (engl.

für charge coupled device) detektiert wird. Die spektrale Auflösung des Spektrometers

beträgt im relevanten Wellenlängenbereich (750 nm-825 nm) ca. 0,5 nm.

3.4.3 Messplatz für winkelaufgelöste Photolumineszenz und Re-

flexion

Winkelaufgelöste Messungen werden am Messplatz durchgeführt, dessen schemati-

scher Aufbau in Abb. 3.8 gezeigt ist. Hier werden die Proben in einem Helium-

Durchflusskryostaten abgekühlt, wodurch Temperaturen von etwa 5 K erreicht werden.

Weiterhin werden die Proben mit Silberleitlack am Kupferhalter befestigt, der nicht nur
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Abbildung 3.8: Schema-Zeichnung des Messaufbaus für winkelaufgelöste Photolumineszenz-

messungen. Die Fernfeldlinse lässt sich herausnehmen, um statt dem Fernfeld

das Nahfeld auf den Eingangsspalt des Spektrometers abzubilden.

einen guten thermischen, sondern auch zusätzlich elektrischen Kontakt herstellt. Für die

Messungen stehen zwei verschiedene Kryostaten zur Verfügung. Messungen ohne Magnet-

feld werden in einem Standard-Kryostaten durchgeführt, der zusätzlich über elektrische

Durchführungen verfügt, mittels derer während den Messungen eine Spannung an die

untersuchte Probe angelegt werden kann. Für Messungen im Magnetfeld wird ein Kryo-

stat verwendet, bei dem die Probe sich im Zentrum einer supraleitenden Spule befindet.

Dadurch können Magnetfelder von bis zu 5 T in Wachstumsrichtung angelegt werden

(Faraday-Geometrie).

Auch an diesem Messplatz stehen eine Weißlichtquelle und ein Laser zur Anregung der

Probe zur Verfügung. Der Laser ist ein Ti:Saphir-Laser, dessen Wellenlänge kontinuierlich

zwischen 720 nm und 830 nm durchgestimmt werden kann. Weiterhin kann er neben dem

Dauerstrichbetrieb auch gepulst betrieben werden. Dabei werden Pulslängen von 40 ps

und eine Repetitionsrate von 82 MHz erreicht. Zur Fokussierung des anregenden Lichts

wird hier ein Mikroskop-Objektiv mit 20-facher Vergrößerung verwendet. Dadurch lässt

sich der Anregungslaser auf einen Fleck mit wenigen µm Durchmesser fokussieren. Indem

Linsen verschiedener Brennweiten vor dem Strahlteiler in den Strahlengang eingebracht

werden, lässt sich der Anregungsfleck allerdings auch auf Durchmesser von typischerweise

zwischen 20µm und 50µm aufweiten. Sowohl der fokussierte als auch der aufgeweitete
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Anregungsfleck weisen ein Gauß-förmiges Strahlprofil auf.

Die Fernfeldlinse wird verwendet, um den Austrittswinkel θ des von der Probe emit-

tierten oder reflektierten Lichts aufzulösen [37, 79, 196]. Dieser ist mit dem Wellenvektor

der Photonen verknüpft [8]

k‖ = nC
2π

λC
tan (arcsin

sin θ

nC

) ≈ 2π

λC
θ. (3.1)

Mit Fernfeldlinse lässt sich mit einer Lochblende eine räumliche Selektion durchführen,

sodass nur das Signal eines bis zu 20µm kleinen Bereich analysiert wird. Dazu wird die

Lochblende hinter der Fernfeldlinse platziert, wo ein reales Zwischenbild entsteht. Wird die

Fernfeldlinse entfernt, so wird wie beim Makro-Photolumineszenzmessplatz das Nahfeld

der Probenemission abgebildet, d.h. die örtlich aufgelöste Lumineszenz.

Die Emission der Probe wird mit einem Spektrometer analysiert, in dem das an einem

Gitter spektral aufgeweitete Signal auf einem CCD-Chip mit 1024x256 Pixeln detektiert

wird. Für die Fernfeldabbildung wird dabei jedes Pixel einzeln ausgelesen, wobei der Chip

so ausgerichtet ist, dass der Wellenvektor entlang der kurzen und die Wellenlänge entlang

der langen Achse variieren. So lassen sich Auflösungen von jeweils 0,02µm−1 und 0,04 nm

erzielen.
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Kapitel 4

Polariton-Laser im vertikalen

elektrischen Feld

Wie in Kapitel 2.4.1 dargestellt, zeigen Polaritonen eine signifikante Wechselwirkung mit

äußeren elektrischen und magnetischen Feldern. Elektrische Felder führen aufgrund der

Stark-Verschiebung des Exzitons [159] zu einer Rotverschiebung der Polariton-Energie.

Im linearen Regime unter der Polariton-Laserschwelle wurde dieser Effekt bereits mehr-

fach gezeigt [13, 84, 98], für Polariton-Laser findet sich allerdings nur die Demonstration

einer Blauverschiebung mit zunehmender Feldstärke in der Literatur [156], die auf Ab-

schirmungseffekte zurückzuführen ist. In diesem Abschnitt wird dieses Ergebnis reprodu-

ziert und darüber hinaus nachgewiesen, dass die Dimensionalität der untersuchten Probe

eine entscheidende Rolle bei der elektro-optischen Verstimmung der Polariton-Emission

spielt. In einer planaren Geometrie wird die erwartete Rotverschiebung unter und über

der Polariton-Laserschwelle gezeigt. In beiden Fällen werden signifikante Energieverschie-

bungen beobachtet, sodass ein vertikales elektrisches Feld als Instrument zum Nachweis

starker Kopplung etabliert wird.

4.1 Probengeometrien

Die in diesem Kapitel untersuchten Probengeometrien sind in Abb. 4.1 skizziert. In Ab-

schnitt 4.2 werden die aus dem Mikroresonator M5052 (Anhang A.1) hergestellten Proben

untersucht, zum einen die nach dem in Kapitel 3.3.1 beschriebenen Vorgehen hergestell-

ten Mikrotürmchen-Probe (Abschnitt 4.2.1 bis 4.2.3) und zum andern eine aus derselben

Halbleiterscheibe hergestellte planare Probe in Abschnitt 4.2.4. Dafür wurden auf die

Oberfläche eines ungeätzten Probenstücks dünne Goldscheiben aufgedampft [98], mittels

derer sich eine externe Spannung anlegen lässt. In Kapitel 4.3 wird die aus dem Mikro-

resonator M5198 (Anhang A.2) hergestellte semi-planare Probe untersucht, vgl. Kapitel
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Abbildung 4.1: Veranschaulichung der in diesem Kapitel untersuchten Probengeometrien, vgl.

auch Kapitel 3.3.1 und 3.3.2. Der Schichtaufbau der Mikroresonatoren ist in

Anhang A.1 und A.2 zu finden. Orangene Pfeile stellen die spontane Emission

ungekoppelter Exzitonen dar, die sich bei der semi-planaren Probe im geätzten

Bereich messen lässt.

3.3.2. Bei dieser Probe liegt wie bei der planaren Probe kein lateraler Ladungsträgerein-

schluss in den Quantenfilmen vor, weil der Ätzprozess vor Erreichen der Kavität gestoppt

wird. Da im geätzten Bereich die Reflektivität des oberen DBRs deutlich verringert ist,

lässt sich dort Lumineszenz der spontanen Emission von ungekoppelten Exzitonen mes-

sen. Dadurch können sowohl Polariton-Energie als auch Exziton-Energie als Funktion der

Feldstärke bestimmt werden. Bei der Mikrotürmchen-Probe wird die spontane Emission

der ungekoppelten Exzitonen, die an den Seitenwänden aus dem Mikrotürmchen ausge-

koppelt werden kann [77], durch den oberen Kontakt weitestgehend abgeblockt.

4.2 Mikrotürmchen-Geometrie

4.2.1 Aufbau und Charakterisierung im offenen Stromkreis

Zunächst soll die Blauverschiebung der Emission eines Polariton-Lasers im vertikalen

elektrischen Feld reproduziert werden [156]. Dazu wird ein Mikroresonator mit p-i-n-

Dotierprofil untersucht, wie es auch für die elektrische Injektion von Polaritonen verwendet

wird [53]. Der obere (untere) DBR des Resonators besteht aus 23 (27) AlAs/Al0,2Ga0,8As-

Spiegelpaaren. Der obere Spiegel ist mit Kohlenstoff p-dotiert, der untere Spiegel und das

Substrat sind mit Silizium n-dotiert. In der Mitte der intrinsischen λ/2-Kavität aus AlAs

befinden sich 4 GaAs-Quantenfilme von 7 nm Breite, die durch 4 nm breite AlAs-Barrieren

voneinander getrennt sind. Die AlAs-Barrieren gewähren einen guten Ladungsträgerein-

schluss auch bei hohen elektrischen Feldstärken. Die Rabi-Aufspaltung der Probe beträgt
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Abbildung 4.2: Spektren der Mikrotürmchen-Probe für verschiedene Anregungsleistungen oh-

ne äußere Spannung. a) Wellenvektoraufgelöstes Photolumineszenzspektrum

bei niedriger Leistung. Die weiße, gestrichelte Linie ist die theoretische Disper-

sion des unteren Polaritons, die an das bei niedrigster Leistung aufgenommene

Spektrum angepasst wurde. Dabei wurde die als grüne, gestrichelte Linie dar-

gestellte Dispersion der Kavitätsmode verwendet. Die Exziton-Energie liegt bei

1,591 eV. b) Linienspektrum, für das das in a) gezeigte Spektrum entlang der

Wellenvektor-Achse integriert wurde. Die drei energetisch niedrigsten, diskre-

ten Moden sind mit den Zahlen 1-3 identifiziert. c)-e) Wellenvektoraufgelöste

Spektren bei höheren Anregungsleistungen. Bei (6,5± 0,5)mW Leistung wird

ein nichtlinearer Anstieg der Emission aus dem Grundzustand beobachtet.

(8,7 ± 0,1) meV, s. Anhang A.1.

Für Messungen in der Mikrotürmchen-Geometrie wurden wie in Kapitel 3.3.1 beschrie-

ben elektrisch kontaktierte Türmchen mit 20µm Durchmesser hergestellt. Die Türmchen

wurden dabei bis zum Substrat durchgeätzt. Die Probe wurde zunächst im offenen Strom-

kreis untersucht, d.h. ohne äußere Spannung. Die Messungen wurden am winkelaufgelösten

Messplatz durchgeführt (Kapitel 3.4.3). Die Probe wurde während den Messungen auf 5 K

abgekühlt und mit Laserpulsen mit 40 ps Pulslänge nicht-resonant im ersten Reflexions-

minimum außerhalb des Stoppbands bei 1,68 eV angeregt. In Abb. 4.2 sind wellenvek-

toraufgelöste PL-Spektren bei verschiedenen Anregungsleistungen gezeigt. Bei niedriger

Leistung sind diskrete Moden sichtbar, Abb. 4.2 b), die auf den photonischen Einschluss

im Mikrotürmchen zurückzuführen sind [197], vgl. auch Abb. 4.4. Die Energiedifferenz

zwischen dem Grundzustand und der nächsthöheren Mode beträgt ca. 350µeV und ist

damit vergleichbar zu der bei ähnlichen Proben beobachteten Modenaufspaltung [53].

Eine Anpassung des PL-Spektrums bei niedriger Anregungsleistung mit einem Modell
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Abbildung 4.3: a) Integrierte Intensität, b) Linienbreite und c) Energieverschiebung des

Grundzustands als Funktion der Anregungsleistung für die Mikrotürmchen-

Probe. Die Messung wurde ohne angeschlossene Spannungsquelle durchge-

führt.

gekoppelter harmonischer Oszillatoren (gestrichelte Linien) ergibt eine Verstimmung von

−8,2 meV. Bei Erhöhung der Anregungsleistung wird bei (6,5± 0,5) mW ein nichtlinearer

Anstieg der Emission aus der Grundmode bei k‖ = 0 beobachtet.

Zur Auswertung der PL-Messung werden Linienspektren bei k‖ = (0 ± 0,1) µm−1

extrahiert und mit einer Lorentz-Funktion angepasst. Die so ermittelten Leistungsab-

hängigkeiten von integrierter Intensität, Linienbreite und Energieverschiebung sind in

Abb. 4.3 a)-c) gezeigt. Beim nichtlinearen Anstieg der Grundzustandsemission wird eine

Abnahme der Linienbreite beobachtet, die auf die Ausbildung von Kohärenz hindeutet.

Weiterhin wird sowohl unter- als auch oberhalb der Schwellleistung eine Blauverschie-

bung der Emission mit zunehmender Anregungsleistung beobachtet. Diese wird meist auf

die abstoßende Exziton-Exziton-Wechselwirkung zurückgeführt [77,144], zusätzlich führen

Abschirmungseffekte bei hohen Anregungsleistungen zu einer Reduzierung der Exziton-

Oszillatorstärke, die ebenfalls zu einer Blauverschiebung der Emission führt [75]. Außer-

dem wird durch freie Ladungsträger der Brechungsindex der Quantenfilme modifiziert,

wodurch auch die Kavitätsmode eine Blauverschiebung erfährt [80, 81, 94, 198]. Die in
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Abb. 4.3 gezeigten Leistungsabhängigkeiten der spektralen Merkmale der Emission sind

typisch für die Literatur über Polariton-Laser [77, 79], ließen sich aber auch als Emission

eines Photon-Lasers erklären [80]. Ein zweifelsfreier Nachweis des Polariton-Lasings ist

möglich, indem das Verhalten der Emission bei Anlegen eines elektrischen Felds beobach-

tet wird.

4.2.2 Elektro-optische Manipulation

Um das vertikale elektrische Feld während der Messung zu variieren, wurde eine Span-

nungsquelle an p- und n-Kontakte der Probe angeschlossen. Die Feldstärke in der Kavität

berechnet sich zu

F =
U0 − U

lC
, (4.1)

mit angelegter Spannung U , intrinsischer Spannung U0 und Kavitätslänge lC . Für die

Mikrotürmchen-Probe ist U0 = 2,0 V und lC = 100 nm. Um die Messung bei einer Feld-

stärke von 0 kV/cm zu beginnen, muss zunächst eine Spannung der Größe U0 in Vorwärts-

richtung angelegt werden. Dadurch wird das intrinsische Feld der p-i-n-Diode ausgeglichen,

sodass flache Energiebänder in der Kavität vorliegen. Die Feldstärke lässt sich dann erhö-

hen, indem die angelegte Spannung zunächst bis auf 0 V reduziert wird und anschließend,

nach Umkehrung der Polung an der Spannungsquelle, in Sperrrichtung wieder erhöht wird.

Durch Erhöhung der Feldstärke kommt es zu einer zunehmenden Verkippung der Bänder

in Wachstumsrichtung, s. Abb. 2.6.

In Abb. 4.4 sind wellenvektoraufgelöste Spektren bei verschiedenen nominellen Feld-

stärken gezeigt, wobei die Anregungsleistung in Abb. 4.4 a) mit P1 = 2,5 mW unterhalb

der Laserschwelle liegt und in Abb. 4.4 b) mit P2 = 10,0 mW oberhalb der Schwelle. Für

beide Leistungen wird zunächst für eine geringe Feldstärke eine Rotverschiebung beob-

achtet, im Anschluss über einen großen Bereich eine Blauverschiebung der Emission. Für

sehr große Feldstärken tritt erneut eine Rotverschiebung auf, die von einer Abnahme der

Intensität und Verbreiterung der Emission begleitet wird.

Für eine genauere Analyse der Energieverschiebung als Funktion des elektrischen

Felds wurden aus den wellenvektoraufgelösten Spektren wieder Linienspektren bei

k‖ = (0 ± 0,1) µm−1 extrahiert, die in Abb. 4.5 a) abgebildet sind, und mit einer Lorentz-

Funktion angepasst. In Abb. 4.5 b-d) sind die Emissionsenergien, integrierten Intensi-

täten und Halbwertsbreiten als Funktion der elektrischen Feldstärke gezeigt. Für gerin-

ge Feldstärken F < 30 kV/cm ist eine geringe Rotverschiebung zu sehen, die auf den

QCSE des Exzitons zurückgehen könnte. Für Feldstärken 30 kV/cm< F < 300 kV/cm

wird stattdessen eine Blauverschiebung beobachtet. Sie erreicht bis zu +0,48 meV unter-

halb und bis zu +0,40 meV oberhalb der Laserschwelle. Bezogen auf die Emissionsenergie

bei 0 kV/cm beträgt die Energieverschiebung +0,37 meV unter und +0,27 meV über der
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Abbildung 4.4: Elektro-optische Manipulation der Mikrotürmchen-Probe bei -8,7meV Ver-

stimmung im offenen Stromkreis. Wellenvektoraufgelöste Spektren bei ver-

schiedenen nominellen Feldstärken und konstanter Anregungsleistung von a)

P = 2,5mW bzw. b) P = 10,0mW. Die weiße, gestrichelte Linie markiert

jeweils die Energie des Emissionsmaximums bei der geringsten Feldstärke.

Schwelle. In diesem Feldstärken-Bereich wird keine wesentliche Änderung der Intensität

oder Halbwertsbreite beobachtet. Der Einfluss des elektrischen Felds auf die Emission der

Mikrotürmchen-Probe ist unter und über der Schwelle fast identisch, sodass sich darauf

schließen lässt, dass auch nach dem nichtlinearen Anstieg der Emission aus dem Grund-

zustand noch starke Kopplung vorliegt. Mit anderen Worten dient das elektrische Feld

als Nachweis, dass das Schwellverhalten tatsächlich den Übergang zum Polariton-Lasing

darstellt.

Eine Blauverschiebung der Polariton-Emission wurde in [156] an Mikrotürmchen mit

200µm Durchmesser beobachtet. Diese wurde mit Tunnelprozessen zwischen den Quan-

tenfilmen erklärt. Wenn die Energieniveaus der Elektronenzustände zweier benachbar-

ter Quantenfilme um genau die Energie eines longitudinal-optischen (LO)-Phonons von

36 meV [199] getrennt sind, kommt es zu phononenassistierten, effizienten Tunnelprozessen

der Elektronen zwischen den Quantenfilmen. Dies führt dazu, dass sich in dem Quanten-

film Elektronen sammeln, der dem n-dotierten DBR am nächsten ist. Abb. 4.6 a) zeigt

eine Veranschaulichung der Tunnelprozesse. Die Elektronen im in der hier untersuchten
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Abbildung 4.5: a) Linienspektren bei k‖ = 0 für verschiedene Feldstärken. Die Spektren sind

separat auf [0,1] normiert und sind der Übersichtlichkeit halber vertikal gegen-

einander versetzt. Schwarze, durchgezogene Spektren wurden bei P = 2,5mW

unter und rote, gestrichelte Spektren bei P = 10,0mW über der Laserschwelle

aufgenommen, die bei der Schwellleistung Pthr = (6,5 ± 0,5)mW auftritt. b)

Emissionsenergie, c) integrierte Intensität und d) Halbwertsbreite als Funktion

der Feldstärke.

Probe untersten Quantenfilm führen zu einer lokalen Abschirmung des elektrischen Felds,

s. Abb. 4.6 b). Die Exziton-Energie spaltet auf, was in [156] direkt gemessen werden konn-

te. Die Oszillatorstärke des Quantenfilms, in dem sich die Elektronen ansammeln, nimmt

wegen Exziton-Elektron-Streuung deutlich ab. Dies führt dazu, dass die effektive Anzahl

der Quantenfilme, die stark an Kavitätsphotonen koppeln, um eins reduziert wird. Die

Rabi-Aufspaltung nimmt entsprechend um den Faktor
√

(NQW − 1)/NQW ab, vgl. Gl.

(2.18).

In der hier untersuchten Probe nimmt die Anzahl der an der starken Kopplung be-

teiligten Quantenfilme von 4 auf 3 ab, wodurch eine Abnahme der Rabi-Aufspaltung um
√

3/4 auf 7,5 meV zu erwarten ist. Bei einer Verstimmung von −8,2 meV führt dies zu

einer Blauverschiebung von 0,32 meV, was in guter Übereinstimmung mit der experimen-

tell beobachteten Blauverschiebung ist. Siehe dazu auch Abschnitt 4.2.3 und Abb. 4.7.

Weiterhin entspricht die Differenz der Elektron-Energieniveaus benachbarter Quantenfil-

me bei einer Feldstärke von 30 kV/cm der Energie eines LO-Phonons in GaAs, was durch
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Abbildung 4.6: Schema der in der Mikrotürmchen-Probe auftretenden Tunnelprozesse. a) Bei

F ≈ 30 kV/cm liegen die Energieniveaus benachbarter Quantenfilme um die

Energie eines LO-Phonons auseinander, sodass effiziente, phononenassistierte

Tunnelprozesse stattfinden. b) Für hohe Feldstärken können Elektronen durch

die Dreiecksbarriere aus dem untersten Quantenfilm heraus tunneln. Durch die

angesammelten Ladungsträger kommt es zudem zur Feldabschirmung, weshalb

in den obersten drei Quantenfilmen eine andere lokale Feldstärke vorliegt als

im untersten Quantenfilm.

selbstkonsistente Lösung der Poisson- und Schrödinger-Gleichungen für die Probe berech-

net wurde. Es ist daher davon auszugehen, dass hier derselbe Effekt wie in [156] zu einer

Blauverschiebung der Polariton-Emission führt.

Für sehr große Feldstärken wird schließlich eine Rotverschiebung der Polariton-

Emission beobachtet. Diese wird begleitet von einer deutlichen Zunahme der Linienbrei-

te und einer Abnahme der Intensität, was auf erhöhte Verluste schließen lässt. In die-

sem Regime sind die Bänder wahrscheinlich so weit verbogen, dass Elektronen aus dem

Quantenfilm-Stapel heraus tunneln können, vgl. Abb. 4.6 b). Dadurch würde die Abschir-

mung des elektrischen Felds verringert und eine Rotverschiebung durch den QCSE wäre

die Folge. Die Abnahme der Intensität und Verbreiterung der Emission wären in diesem

Fall durch die Tunnelverluste zu erklären.

4.2.3 Verstimmungsabhängigkeit

Die in Kapitel 4.2.2 vorgestellte Messung wurde an zwei weiteren Bauteilen mit Verstim-

mungen von -5,7 meV bzw. -4,4 meV im offenen Stromkreis durchgeführt. Auch für diese

Proben wurde zunächst eine leistungsabhängige PL-Messung ohne angeschlossene Span-

nungsquelle durchgeführt, wobei jeweils ein vergleichbarer Verlauf der integrierten Inten-

sität, Linienbreite und Emissionsenergie wie in Abb. 4.3 beobachtet wurde. Anschließend

wurde die Emission bei konstanter Anregungsleistung und veränderlicher Spannung für
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Abbildung 4.7: a) Polariton-Energie als Funktion der elektrischen Feldstärke für die

Mikrotürmchen-Probe bei -5,7meV Verstimmung im offenen Stromkreis. b)

Wie a) für eine Verstimmung von -4,4meV. c) Experimentelle (Dreiecke) und

theoretische Energieverschiebung (Linie) als Funktion der Verstimmung. Der

Referenzwert für die Verschiebung ist die Emissionsenergie bei 0 kV/cm. Die

theoretische Verschiebung wird nach Gl. (4.2) für eine Abnahme der an der

starken Kopplung beteiligten Quantenfilme von 4 auf 3 berechnet.
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zwei Leistungen unter und über der Laserschwelle aufgezeichnet. Die Emissionsenergi-

en als Funktion der Feldstärke sind in Abb. 4.7 a) und b) gezeigt. Für alle Messungen

wird das bereits in Abschnitt 4.2.2 diskutierte Verhalten beobachtet: Nach einer Rotver-

schiebung für geringe Feldstärken wird eine signifikante Blauverschiebung sowohl unter

als auch über der Laserschwelle gemessen. Erst bei sehr hohen Feldstärken tritt wieder

eine Rotverschiebung auf, begleitet von einer abnehmenden Intensität und Erhöhung der

Linienbreite.

In Abb. 4.7 c) sind die bei ca. 300 kV/cm gemessenen Energieverschiebungen als Funk-

tion der Verstimmung aufgetragen. Als Referenzwert wurde dabei die Emissionsenergie

bei 0 kV/cm verwendet. Eine größere Verstimmung führt zu einer höheren Energiever-

schiebung, weiterhin sind die Verschiebungen im linearen Regime unter der Polariton-

Laserschwelle größer als über der Schwelle. Die Verstimmungsabhängigkeit der Energie-

verschiebung lässt sich nach Gl. (2.27) berechnen, indem die Energie des unteren Polari-

tons einmal für die Rabi-Aufspaltung bei der Kopplung von 4 Quantenfilmen (8,7 meV)

und einmal für die Kopplung von 3 Quantenfilmen an die Kavitätsmode berechnet wird:

δE = ELP (4QW ) − ELP (3QW ) =

√

(2V )2 + ∆2/2 −
√

3/4 (2V )2 + ∆2/2. (4.2)

Die theoretische Kurve gibt den Verlauf der Messungen unter der Laserschwelle gut wieder.

Die Messwerte, die über der Polariton-Laserschwelle aufgenommen wurden, liegen alle

unter dem theoretischen Verlauf. Dies kann an der bei hoher Anregungsleistung aufgrund

von Abschirmungseffekten geringeren Oszillatorstärke liegen [75,110]. Eine Abnahme von

V in Gl. (4.2) führt insgesamt zu kleineren Energieverschiebungen.

4.2.4 Einfluss des Ladungsträgereinschlusses

Um den Einfluss des lateralen Ladungsträgereinschlusses auf die elektrische Verstimmung

der Polariton-Emission zu untersuchen, wurde aus der selben Halbleiterscheibe, aus der die

Mikrotürmchen-Probe gefertigt wurde, eine zweite, planare Probe hergestellt. Auf deren

Oberseite wurden durch Elektronenstrahl-Lithographie und durch Aufdampfen von 40 nm

Gold Scheiben mit 20µm Durchmesser definiert [98]. Die Gold-Scheiben sind über Stege

mit großflächigen p-Kontakten verbunden, die zum Drahtbonden verwendet werden. Auf

der Rückseite dieser planaren Probe befindet sich ein flächiger n-Kontakt. Da die Probe

ohne jeglichen Ätzvorgang hergestellt wurde, gibt es keinen Einschluss der Ladungsträger

in der Ebene der Quantenfilme.

Abb. 4.8 a) zeigt PL-Spektren bei verschiedenen Spannungen für die planare Probe

bei niedriger Anregungsleistung (P = 3 mW). In Abb. 4.8 b) ist die aus den Spektren be-

stimmte Emissionsenergie als Funktion der Feldstärke aufgetragen. Die Verstimmung ohne

angeschlossene Spannungsquelle beträgt hier -4,0 meV. Bei einer Erhöhung der Feldstärke
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Abbildung 4.8: a) Linienspektren bei k‖ = 0 der planaren Probe bei unterschiedlichen Feld-

stärken für P = 3mW. Die Spektren sind separat auf [0,1] normiert und sind

vertikal gegeneinander versetzt. b) Polariton-Energie als Funktion der Feld-

stärke. Die planare Probe zeigt im Gegensatz zur Mikrotürmchen-Probe eine

Rotverschiebung, obwohl beide Proben aus der selben Halbleiterscheibe gefer-

tigt wurden.

wird eine kontinuierliche Rotverschiebung der Emission beobachtet [84, 98]. Sie erreicht

bis zu -1,2 meV bei einer Feldstärke von 140 kV/cm. Diese Rotverschiebung entspricht

dem erwarteten Verhalten, wenn nur der QCSE des Exzitons berücksichtigt wird.

Die Erklärung für das unterschiedliche Verhalten verglichen zu den in den Kapiteln

4.2.2 und 4.2.3 gezeigten Daten kann nur in der Probengeometrie liegen, da die epitak-

tische Struktur der untersuchten Proben identisch ist. In der Mikrotürmchen-Probe sind

Elektronen, die sich aufgrund der Tunnelprozesse in einem der Quantenfilme ansammeln,

in lateraler Richtung auf die Ausdehnung des Mikrotürmchens beschränkt. In der plana-

ren Probe hingegen können sich Elektronen, die sich wegen der Coulomb-Wechselwirkung

stark abstoßen, nahezu beliebig weit ausbreiten. Die Elektronendichte, bei der Abschir-

mungseffekte auftreten, wird daher in der planaren Probe erst bei wesentlich größeren

Feldstärken erreicht. In der in Abb. 4.8 gezeigten Messung wird die Polariton-Emission

jedoch für Feldstärken F > 150 kV/cm unterdrückt, vermutlich aufgrund von Tunnelver-

lusten, sodass hier keine Blauverschiebung beobachtet wird.
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4.3 Semi-planare Geometrie

Wie in Abschnitt 2.4.1 dargestellt, tritt im vertikalen elektrischen Feld eine Kombination

zweier Effekte auf: Der QCSE des Exzitons, was zu einer Rotverschiebung der Polariton-

Energie führt, und eine Abnahme der Exziton-Oszillatorstärke, was zu einer Blauverschie-

bung führt. Indem neben der Feldstärkenabhängigkeit der Polariton-Energie auch die der

Exziton-Energie gemessen wird, können beide Effekte getrennt werden. Dies ist bei der

Untersuchung einer Probe mit semi-planarer Geometrie möglich.

4.3.1 Aufbau und Charakterisierung im offenen Stromkreis

Um eine Probe mit semi-planarer Geometrie zu erhalten, wird der in Kapitel 3.3.2 be-

schriebene Prozess zur Prozessierung von Mikrotürmchen mit Kontakt nahe der Kavität

verwendet. Da hierbei der Ätzprozess oberhalb der Quantenfilme gestoppt wird, wird die

laterale Ausbreitung von Ladungsträgern nicht eingeschränkt. Gleichzeitig lässt sich mit-

tels der um die geätzten Türmchen aufgebrachten Ringkontakte eine elektrische Spannung

anlegen.

Zur Herstellung der semi-planaren Probe wird ein Mikroresonator mit i-p-i-n-

Dotierprofil verwendet. Hierbei ist der untere DBR n-dotiert und der Kavitätsbereich

intrinsisch. Im oberen DBR sind nur die ersten drei, der Kavität am nächsten liegenden

Spiegelpaare dotiert. Die restlichen Spiegelpaare bleiben intrinsisch. Der Schichtaufbau

dieser Probe ist ansonsten ähnlich zu dem der in Kapitel 4.2 verwendeten Probe. Der

obere (untere) DBR besteht aus 23 (27) Spiegelpaaren aus AlAs und Al0,2Ga0,8As. Die

λ/2-breite Kavität besteht aus AlAs und in ihrem Zentrum ist ein Viererstapel aus 7 nm

breiten GaAs Quantenfilmen platziert. Die Rabi-Aufspaltung ist mit (8,8 ± 0,1) meV im

Rahmen des Fehlers gleich der der Mikrotürmchen-Probe. Für weitere Details siehe An-

hang A.2.

Die semi-planare Probe wurde zunächst ohne angeschlossene Spannungsquelle unter-

sucht. Abb. 4.9 zeigt wellenvektoraufgelöste PL-Spektren bei verschiedenen Anregungslei-

stungen. Die Verstimmung des untersuchten Bauteils wurde zu -7,6 meV bestimmt. Auch

für diese Probe wird bei Erhöhung der Spannung ein nichtlinearer Anstieg der Emis-

sion aus dem Grundzustand bei k‖ = 0µm−1 beobachtet. Die Schwellleistung beträgt

(6,1 ± 0,5) mW. Im Gegensatz zur Mikrotürmchen-Probe zeigt die semi-planare Probe

unter der Schwelle eine kontinuierliche Dispersion. Dies liegt daran, dass der photonische

Einschluss hier geringer ist, da der Ätzprozess noch im oberen DBR gestoppt wird.

Eine Auswertung der integrierten Intensität, Linienbreite und Energieverschiebung

ist in Abb. 4.10 gezeigt. Intensität und Energieverschiebung zeigen eine ähnliche Lei-

stungsabhängigkeit wie bei der Mikrotürmchen-Probe, vgl. Abb. 4.3. Bei der Leistungs-

abhängigkeit der Linienbreite wird hier ein Anstieg auf bis zu 0,65 meV vor der Schwelle
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Abbildung 4.9: Wellenvektoraufgelöste Photolumineszenzspektren der semi-planaren Pro-

be für verschiedene Anregungsleistungen ohne äußere Spannung. Bei

(6,1± 0,5)mW Leistung wird ein nichtlinearer Anstieg der Emission aus dem

Grundzustand beobachtet. Gestrichelte Linien sind die an das bei niedrig-

ster Leistung aufgenommene Spektrum angepasste Polariton-Dispersion (weiß)

und die dafür verwendeten Dispersionen der Kavitäts- (grün) und Exziton-

Mode (rot).

beobachtet, während bei der Mikrotürmchen-Probe die Linienbreite unter der Schwel-

le konstant bei ca. 0,3 meV liegt. Auch nach der Laserschwelle ist die Linienbreite der

Emission der Mikrotürmchen-Probe geringer (0,15 meV) als bei der semi-planaren Pro-

be (0,35 meV bis 0,45 meV). Eine deutlich geringere Verbreiterung unter der Schwelle

für Proben mit Mikrotürmchen-Geometrie [77, 200] verglichen zu Proben mit planarer

Geometrie [85, 129, 201] findet sich in zahlreichen Publikationen für vergleichbare Mikro-

resonatoren. Dies kann darauf zurückzuführen sein, dass in der Mikrotürmchen-Geometrie

Emission aus diskreten Moden ohne Dispersion beobachtet wird. Diese lassen sich genau-

er mit einer Lorentz-Funktion anpassen verglichen zur planaren Geometrie, wo bei der

Extraktion von Linienspektren auch höhere Zustände der kontinuierlichen Dispersion bei-

tragen. Allerdings wurde für Strukturen, die nur photonischen Einschluss aufweisen und in

denen die Quantenfilme nicht durchgeätzt wurden, ein ähnliches Verhalten der Linienbrei-

te wie bei der hier untersuchten semi-planaren Probe beobachtet [35, 43, 202]. Dies weist

darauf hin, dass der Einschluss des exzitonischen Systems eine wichtige Rolle für die Lei-

stungsabhängigkeit der Linienbreite spielt. Eine genauere Untersuchung geht jedoch über

den Rahmen dieser Arbeit hinaus. Die auch über der Laserschwelle niedrigere Linienbreite

der Mikrotürmchen-Probe kann auf eine höhere Kohärenz verglichen zur semi-planaren

Probe hindeuten. Bei einer kontinuierlichen Dispersion führen statistische Fluktuationen

zu höheren Zuständen zu einer verringerten Kohärenz [147,148].
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Abbildung 4.10: a) Integrierte Intensität, b) Linienbreite und c) Energieverschiebung des

Grundzustands als Funktion der Anregungsleistung für die semi-planare Pro-

be. Die Messung wurde ohne angeschlossene Spannungsquelle durchgeführt.

4.3.2 Polariton-Stark-Effekt

Abb. 4.11 zeigt wellenvektoraufgelöste PL-Spektren der semi-planaren Probe unter und

über der Laserschwelle für verschiedene elektrische Feldstärken. Wie bei der planaren Pro-

be, Kapitel 4.2.4, wird hier eine Rotverschiebung der Emission mit steigender Feldstärke

beobachtet, die auch nach der Laserschwelle zu sehen ist. Das elektrische Feld dient daher

auch hier als Nachweis, dass die starke Kopplung nach dem nichtlinearen Anstieg der

Grundzustandsemission erhalten bleibt. Die Rotverschiebung beträgt bei einer Feldstärke

von 150 kV/cm -1,1 meV (-0,58 meV) unter (über) der Schwelle. Oberhalb der Laserschwel-

le wird für große Feldstärken eine Blauverschiebung beobachtet. Diese ist wohl auf die in

Kapitel 4.2 diskutierten Tunnel- und Abschirmungsprozesse zurückzuführen, die wegen

der semi-planaren Geometrie allerdings erst bei großen, an den Quantenfilmen anliegen-

den Feldstärken auftreten.

An die unter der Polariton-Laserschwelle aufgenommenen Spektren lässt sich ein Mo-

dell gekoppelter harmonischer Oszillatoren anpassen. Darin geht neben der Exziton-

Energie noch die Photon-Energie sowie die Rabi-Aufspaltung ein. Die Exziton-Energie
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Abbildung 4.11: Elektrische Verstimmung der semi-planaren Probe, die wie die planare Probe

eine Rotverschiebung mit steigender Feldstärke zeigt. a) Wellenvektoraufgelö-

ste Spektren bei verschiedenen Feldstärken unter der Polariton-Laserschwelle.

Gestrichelte Linien sind das Ergebnis der Anpassung mit einem Modell ge-

koppelter harmonischer Oszillatoren mit der Rabi-Aufspaltung als einzigem

freien Parameter. Die Exziton-Energie wurde aus der Emission des geätzten

Bereichs um das untersuchte Bauteil für jede Feldstärke direkt bestimmt. b)

Wie a) für eine Anregungsleistung über der Laserschwelle.
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Abbildung 4.12: Gemessene Exziton-Energie (schwarze Quadrate) und durch Anpassung mit

einem Modell gekoppelter Oszillatoren bestimmte Rabi-Aufspaltung (rote

Kreise) als Funktion der elektrischen Feldstärke für die semi-planare Probe.

Gestrichelte Linien sind berechnete Werte nach [161] (Exziton-Energie) bzw.

basierend auf dem numerisch berechneten räumlichen Überlapp der Elektron-

und Loch-Wellenfunktionen (Rabi-Aufspaltung).

lässt sich bei der semi-planaren Probe direkt messen, indem Emission aus dem geätz-

ten Bereich um das untersuchte Türmchen aufgesammelt wird. Dort ist die Reflektivität

des oberen Spiegels durch den Ätzvorgang so weit reduziert, dass schwache Kopplung

vorliegt. Die Photon-Energie wird durch Anpassung des im offenen Stromkreis aufgenom-

menen Spektrums bestimmt und für die restlichen Anpassungen als konstant angenom-

men, da Photonen nicht mit dem elektrischen Feld wechselwirken. Dadurch bleibt mit

der Rabi-Aufspaltung noch ein Parameter für die Anpassung der Spektren. Mit diesem

Verfahren lässt sich eine gute Anpassung an alle unter der Laserschwelle aufgenommen

Spektren erzielen, wie in Abb. 4.11 a) zu sehen ist. Nach der Polariton-Laserschwelle,

Abb. 4.11 b), liegt die Emission energetisch stets zwischen der Photon-Energie und der

Polariton-Energie, die bei niedriger Leistung bestimmt wurde.

In Abb. 4.12 sind die aus der Anpassung gewonnene Rabi-Aufspaltung sowie die ge-

messene Exziton-Energie gegen das elektrische Feld aufgetragen. Beide Kurven zeigen das

erwartete Verhalten von abnehmender Aufspaltung [13] bzw. Energie [159] mit zuneh-

mender Feldstärke. Zudem weisen sie für Feldstärken F < 120 kV/cm eine gute Überein-

stimmung mit dem jeweiligen theoretischen Verlauf auf. Für die Rabi-Aufspaltung ergibt

sich dieser aus dem räumlichen Überlapp Oeh der Einhüllenden von Elektron- und Loch-

Wellenfunktionen fe und fh in Wachstumsrichtung. Diese wurden numerisch für einen

einzelnen Quantenfilm bei verschiedenen Feldstärken als Oeh = |
∫

fefhdz| berechnet. Die

Rabi-Aufspaltung bei der Feldstärke F lässt sich dann auf die Aufspaltung bei Flachband-
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bedingung Ω(F = 0) beziehen

Ω(F ) = Ω(0)
Oeh(F )

Oeh(0)
, (4.3)

da die Exziton-Oszillatorstärke proportional zu O2

eh ist [6]. Die Stark-Verschiebung der

Exziton-Energie wurde berechnet als δEStark,X = −α|F |2 [161] mit der Polarisierbarkeit

eines 7 nm breiten GaAs-Quantenfilms in AlAs-Barrieren α = 5,61× 10−4 meV kV−2cm2.

Mit dem theoretischen Verlauf von Exziton-Energie und Rabi-Aufspaltung lässt sich

nun auch eine theoretische Kurve für die Polariton-Energie als Funktion der elektrischen

Feldstärke nach Gl. 2.48 berechnen. Abb. 4.13 a) zeigt Linienspektren bei verschiedenen

Feldstärken unter und über der Laserschwelle und Abb. 4.13 b) die durch Anpassen von

Lorentz-Funktionen daraus gewonnenen, feldstärkeabhängigen Polariton-Energien. Die ge-

strichelten Linien in Abb. 4.13 b) geben den berechneten Verlauf wieder, der bis zu einer

Feldstärke von F < 120 kV/cm eine gute Übereinstimmung mit den Messwerten aufweist.

Für große Feldstärken weichen die Messwerte von der berechneten Kurve ab, da dann ein

zusätzlicher, linearer Term in der Abhängigkeit der Exziton-Energie von der Feldstärke

berücksichtigt werden müsste [161]. Verwendet man statt dem in Abb. 4.12 als gestri-

chelte Linien gezeigten, theoretischen Verlauf der Exziton-Energie ein an die Messwerte

angepasstes Polynom 2. Ordnung in Gl. 2.48, so lässt sich auch für hohe Feldstärken eine

gute Übereinstimmung der unter der Laserschwelle gemessenen Polariton-Energie mit den

erwarteten Werten erreichen. Dies ist in Abb. 4.13 b) als gepunktete Linie gezeigt. Hierbei

wurde weiterhin der theoretische Verlauf der Rabi-Aufspaltung verwendet, obwohl auch

dieser für hohe Feldstärken von den durch Anpassung der PL-Spektren ermittelten Wer-

ten abweicht. Es ist allerdings zu beachten, dass die bei hohen Feldstärken und niedriger

Anregungsleistung aufgenommenen Spektren eine geringe Intensität und große Halbwerts-

breite aufweisen, vgl. Abb. 4.13 c) und d). In diesem Bereich ist die Anpassung mit dem

Modell gekoppelter Oszillatoren weit weniger zuverlässig als für niedrige Feldstärken.

Schließlich lässt sich die Energieverschiebung im elektrischen Feld auch mittels eines

feldabhängigen Hopfield-Koeffizienten berechnen, mit dem die Stark-Verschiebung des Ex-

zitons gewichtet wird [85,123,202]:

δEStark,LP = |X(F )|2α|F |2, (4.4)

mit

|X(F )|2 =
1

2
(1 +

EC − (EX,0 − α|F |2)
√

4V (F )2 + EC − (EX,0 − α|F |2)
). (4.5)

In Abb. 4.14 ist die quadratische Abweichung der unter der Schwelle ermittelten

Polariton-Energie von den berechneten Energien als Funktion der Feldstärke gezeigt. Da-

bei wurde die theoretische Energie auf drei verschiedene Arten berechnet: Mit einem feld-

stärkeabhängigen Hopfield-Koeffizienten nach Gl. (4.4) (
”
Hopfield“), durch Einsetzen der
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Abbildung 4.13: a) Linienspektren bei k‖ = 0 der semi-planaren Probe bei unterschiedli-

chen Feldstärken für P = 3mW (schwarze, durchgezogene Linien) und für

P = 15mW (rote, gestrichelte Linien). Die Polariton-Laserschwelle liegt bei

Pthr = (6,1 ± 0,5)mW. Die Spektren sind separat auf [0,1] normiert und

sind vertikal gegeneinander versetzt. Für große Feldstärken ist die Emission

aufgrund von Tunnelverlusten unterdrückt für P = 3mW, d.h. unter der

Polariton-Laserschwelle. b) Polariton-Energie als Funktion der Feldstärke.

Gestrichelte Linien sind der berechnete Verlauf unter Berücksichtigung der

theoretischen Exziton-Energie und Rabi-Aufspaltung (gestrichelte Linien in

Abb. 4.12). Für die gepunkteten Linien wurde stattdessen eine quadratische

Anpassung der gemessenen Exziton-Energie verwendet. c) Integrierte Inten-

sität und d) Halbwertsbreite als Funktion der Feldstärke. Bei F = 225 kV/cm

deuten für P > Pthr ein Anstieg der Halbwertsbreite und eine Abnahme der

Intensität auf ein Aufbrechen des Lasings hin.
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Abbildung 4.14: Quadratische Abweichung der unter der Laserschwelle gemessenen Polariton-

Energie von berechneten Werten als Funktion der Feldstärke für drei ver-

schiedene Methoden:
”
Hopfield“ - Verwendung eines feldstärkeabhängigen

Hopfield-Koeffizienten;
”
berechnet“ - Verwendung der theoretischen Exziton-

Energie in Gl. 2.48;
”
angepasst“ - Verwendung einer an die gemessenen

Exziton-Energien angepassten quadratischen Funktion in Gl. 2.48.

berechneten Exziton-Energie und Rabi-Aufspaltung in Gl. 2.48 (
”
berechnet“) und durch

Einsetzen der angepassten Exziton-Energie und der berechneten Rabi-Aufspaltung in Gl.

2.48 (
”
angepasst“). Für geringe Feldstärken F < 70 kV/cm zeigen alle drei Methoden eine

geringe Abweichung von den Messwerten. Für höhere Feldstärken liefert die
”
Hopfield“-

Methode das schlechteste Ergebnis. Dies liegt daran, dass die Abweichung der gemessenen

Exziton-Energie vom theoretischen Verlauf für hohe Feldstärken hier doppelt eingeht, so-

wohl in die Berechnung des Hopfield-Koeffizienten als auch in die Stark-Verschiebung des

Exzitons. Die direkte Berechnung der Polariton-Energie nach Gl. 2.48 unter Verwendung

der theoretischen Exziton-Energie liefert bis F = 100 kV/cm eine gute Übereinstimmung

mit der Messung. Für höhere Feldstärken muss für eine gute Übereinstimmung die ge-

messene Exziton-Energie verwendet werden, allerdings ist dies nicht immer möglich. Für

die Mikrotürmchen-Proben aus Kapitel 4.2 kann die Exziton-Energie zum Beispiel nicht

direkt gemessen werden. Zwar kann die an den Seitenwänden gestreute Exziton-Emission

bei geätzten Strukturen detektiert werden [77], dieses Licht wird im in Kapitel 4.2 unter-

suchten Bauteil aber durch die elektrischen Ringkontakte abgeblockt.
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Abbildung 4.15: a) Energieverschiebung als Funktion der elektrischen Feldstärke für die semi-

planare Probe bei -4,5meV Verstimmung im offenen Stromkreis. Gepunktete

Linien geben den theoretischen Verlauf wieder, wobei die angepasste Exziton-

Energie verwendet wurde. b) Wie a) für eine Verstimmung von -4,3meV. c)

Experimentelle (Dreiecke) und theoretische Energieverschiebung (Linie) bei

F = 80 kV/cm als Funktion der Verstimmung. Für die theoretische Verschie-

bung wird die Exziton-Energie nach [161] berechnet.
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4.3.3 Verstimmungsabhängigkeit

In Abb. 4.15 a) ist die elektro-optische Manipulation der Polariton-Emission für eine

Verstimmung im offenen Stromkreis von -4,3 meV gezeigt und in Abb. 4.15 b) für eine

Verstimmung von -3,5 meV. Für beide Messungen wird sowohl unter als auch über der

Polariton-Laserschwelle eine Rotverschiebung der Emission mit zunehmender Feldstärke

beobachtet, die für Feldstärken F < 100 kV/cm von der theoretischen Verschiebung gut

reproduziert wird. Für die berechneten Polariton-Energien wurde jeweils die angepasste

Exziton-Energie verwendet. Je näher die Verstimmung an Null liegt, desto größer ist die

beobachtete Rotverschiebung, da der exzitonische Anteil des unteren Polaritons zunimmt.

Bei F = 150 kV/cm liegt sie bei geringer Anregungsleistung bei -1,8 meV (-2,1 meV) für

eine Verstimmung von -4,3 meV (-3,5 meV).

Um die in diesem Kapitel gezeigte elektro-optische Manipulation der Polariton-Energie

für Bauteile wie Logik-Schaltkreise [59, 203] verwenden zu können, ist es wichtig, die er-

wartete Rotverschiebung bei bekannten Strukturparametern wie Quantenfilm-Dicke und

-Material sowie Verstimmung zu kennen. Abb. 4.15 c) zeigt dazu die berechnete und ge-

messene Energieverschiebung bei einer Feldstärke F = 80 kV/cm gegenüber der Polariton-

Energie im Flachband als Funktion der Verstimmung im offenen Stromkreis. Für die theo-

retische Verschiebung wurde hier wieder die nach [161] berechnete Exziton-Energie ver-

wendet, da in diese Rechnung nur die Parameter der Quantenfilme eingehen. Die Über-

einstimmung zwischen Experiment und Theorie ist sehr gut, lediglich die bei -3,5 meV

Verstimmung über der Laserschwelle gemessene Verschiebung ist deutlich geringer als der

berechnete Wert. Unter der Schwelle wird bei dieser Verstimmung eine gute Überein-

stimmung des gemessenen mit dem berechneten Wert beobachtet. Die Abweichung über

der Schwelle lässt sich wohl darauf zurückführen, dass bei dieser Verstimmung eine ho-

he Anregungsleistung für die Polariton-Laserschwelle gemessen wurde (15 mW), sodass

auch die elektro-optische Verstimmung bei höherer Anregungsleistung durchgeführt wur-

de (25 mW). Die höhere Anregungsleistung kann zu einer geringeren Rabi-Aufspaltung

führen [75], wodurch die Energieverschiebung im elektrischen Feld geringer ausfällt. Ins-

gesamt wird aber für nicht zu hohe Feldstärken die gemessene Verschiebung von der

berechneten reproduziert.

4.4 Zusammenfassung

Äußere elektrische Felder können dazu genutzt werden, die Polariton-Emission dynamisch

zu verändern. Für eine Mikrokavität mit mehreren Quantenfilmen müssen dabei neben

dem Stark-Effekt des Exzitons und der Feldstärkeabhängigkeit der Rabi-Aufspaltung zu-

sätzlich Tunnel- und Abschirmungseffekte berücksichtigt werden, wodurch es zu einer
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Reduktion der effektiven Anzahl der für die Licht-Materie-Wechselwirkung relevanten

Quantenfilme kommt. Wie in diesem Kapitel gezeigt werden konnte, kann letzterer Effekt

durch die Wahl einer planaren Probengeometrie unterdrückt werden. In dieser Geometrie

wird generell eine Rotverschiebung der Polariton-Emission mit steigender Feldstärke be-

obachtet, deren Größe in guter Übereinstimmung mit der Theorie ist. In einer Geometrie,

in der die Quantenfilme durchgeätzt werden und sich Ladungsträger nicht ausreichend

weit ausbreiten können, wird stattdessen eine Blauverschiebung beobachtet. Diese wurde

in diesem Kapitel in einem 20µm breiten Mikrotürmchen untersucht.

In beiden Geometrien wird eine vergleichbare Verschiebung der Polariton-Energie

mit zunehmender Feldstärke für Anregungsleistungen unter und über der Polariton-

Laserschwelle beobachtet. Dies ist ein direkter Nachweis, dass auch nach dem nicht-

linearen Anstieg der emittierten Intensität noch starke Kopplung im System vorliegt,

d.h. dass Emission aus einer Mode mit Materie-Anteil zu sehen ist. Mit anderen Worten

hat sich ein elektrisches Feld als zuverlässiges Mittel erwiesen, um einen Polariton-Laser

von einem Photon-Laser zu unterscheiden. Weiterhin lassen sich in beiden Geometrien

Energieverschiebungen von einigen hundert µeV bei Feldstärken realisieren, bei denen

die Emissionseigenschaften noch nicht negativ durch das elektrische Feld beeinflusst wer-

den. Dies ist vergleichbar mit den Energieverschiebungen, die bei der Verwendung von

strukturierten Metallmasken auf der Probenoberfläche beobachtet werden [204], wobei

diese Technik schon genutzt wurde, um Polaritonen in verschiedenen, zweidimensionalen

Gittern zu untersuchen [37, 42, 205, 206]. Elektrische Felder könnten also dazu eingesetzt

werden, um dynamische Potentiallandschaften für Polaritonen zu erzeugen.
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Kapitel 5

Zwei-Schwellen-Verhalten im

lateralen Feld

Wie in Kapitel 2.3 beschrieben, können in Halbleiter-Mikroresonatoren zwei verschiede-

ne Lasing-Prozesse beobachtet werden: Polariton-Lasing in der starken Kopplung, wie

im vorhergehenden Kapitel untersucht, sowie Photon-Lasing im Regime der schwachen

Kopplung. In geeigneten Strukturen treten beide Prozesse in derselben Probe bei un-

terschiedlichen Anregungsleistungen auf [49, 77, 78], was sich im charakteristischen Zwei-

Schwellen-Verhalten der Ausgangskennlinie äußert.

Die beiden Nichtlinearitäten beruhen auf grundlegend unterschiedlichen physikali-

schen Prozessen und werden zudem von unterschiedlichen Reservoirs gespeist. Bei ei-

nem Polariton-Laser entsteht die Nichtlinearität durch stimulierte Streuung aus einem

bosonischen Exziton- oder Polariton-Reservoir in den Grundzustand [48,52], während sie

beim Photon-Laser auf stimulierter Emission von Photonen in die Kavitätsmode beruht,

wobei hier ein fermionisches Elektron-Loch-Plasma als Reservoir dient [51,207]. Eine Un-

tersuchung der Exziton- und Ladungsträger-Reservoirs ermöglicht daher einen besseren

Einblick in die nichtlinearen Prozesse in Mikroresonatoren.

Bei Photon-Lasern lässt sich die Ladungsträgerdichte bestimmen, indem die spontane

Emission in einer Richtung senkrecht zur Laseremission aufgezeichnet wird [94, 208, 209].

In der starken Kopplung können Exziton- und Ladungsträgerdichten durch Modellierung

der Transmission eines THz-Pulses abgeleitet werden [155], allerdings wurde diese Me-

thode bisher nicht verwendet, um auch die zweite Schwelle zu untersuchen. In diesem

Kapitel wird eine Technik präsentiert, bei der das Ladungsträgerreservoir mittels des

Photostroms zugänglich gemacht wird. Sie wird bei einem Mikroresonator angewendet,

der ein ausgeprägtes Zwei-Schwellen-Verhalten aufweist. Die hier präsentierten Messun-

gen stellen damit die erste Untersuchung des Ladungsträgerreservoirs an beiden Schwellen

dar.
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5.1 Experimenteller Aufbau

5.1.1 Proben- und Messaufbau

Die untersuchte Probe ist ein AlAs/Al0.2Ga0.8As-Mikroresonator mit 12 GaAs-

Quantenfilmen von 13 nm Breite, die in Stapeln von jeweils vier Quantenfilmen in den

drei zentralen Feldmaxima platziert sind, d.h. ein Stapel in der Mitte der λ/2-breiten

AlAs-Kavität und jeweils ein weiterer an der ersten AlAs-AlGaAs-Grenzfläche in den

DBRs. Zwischen den Quantenfilmen befinden sich 4 nm breite Barrieren aus AlAs. Alle

Schichten der Probe sind intrinsisch und das Substrat ist n-dotiert. Der obere (untere)

DBR hat 23 (27) Spiegelpaare und die Güte des Mikroresonators wurde zu ca. 10.000

bestimmt [210]. Die Rabi-Aufspaltung der Probe beträgt 9,5 meV, vgl. Anhang A.3. Aus

der epitaktisch hergestellten Struktur wurden, wie in Kapitel 3.3.3 beschrieben, seitlich

kontaktierte Mesen hergestellt. Mittels der an zwei Seiten der Mesen angebrachten elek-

trischen Kontakte kann der Stromfluss in der Quantenfilm-Ebene gemessen werden. Die

Verstimmung des untersuchten Bauteils beträgt -5,0 meV.

Wie in Kapitel 4 wurde die Probe bei einer Temperatur von 5 K unter nicht-resonanter

Anregung mit einem gepulsten Laser untersucht. Da die Energie des Anregungslasers

(1,63 eV) unterhalb der Absorptionskanten der Materialien der DBRs liegt, werden nur in

den Quantenfilmen Ladungsträger angeregt. Weiterhin sind wegen der geringen Proben-

temperatur die intrinsischen Ladungsträgerdichten vernachlässigbar klein [211]. Da bei

der Prozessierung das Ätzen weit vor Erreichen des dotierten Substrats gestoppt wurde,

trägt dieses nicht zum elektrischen Signal bei. Der Strom, der zwischen den seitlichen

Kontakten gemessen wird, fließt daher fast ausschließlich in den GaAs-Quantenfilmen.

Nimmt man über den Verlauf einer Messung eine konstante Ladungsträgerbeweglichkeit

an, dann ist der Strom proportional zur Ladungsträgerdichte in den Quantenfilmen [106].

Zur Messung des Stroms wurde zwischen den Kontakten an den gegenüberliegen-

den Flanken der untersuchten Mesa eine Spannung U angelegt und mit einem Multi-

meter die Spannung gemessen, die über einem Vorwiderstand mit bekanntem Widerstand

R = 5,6 kΩ abfiel. Alle hier gezeigten Messungen wurden an einer Mesa mit d = 50µm

Kantenlänge durchgeführt, sodass sich die Feldstärke in der Ebene der Quantenfilme als

F = U/d berechnet.

5.1.2 Kalibration des Detektors

Um eine quantitative Auswertung der PL-Spektren zu ermöglichen, wurde zunächst der

Detektor des Messplatzes kalibriert. Dazu wurde in den auch für die Messungen an den

Mesen verwendeten Kryostaten ein Gold-Spiegel mit bekannter Reflektivität RSp = 0,95

eingebaut. Von diesem wurde der Anregungslaser reflektiert, der zur Energie der Polarito-



5.1 Experimenteller Aufbau 73

0 4 8 12

0

4

8

12

 Messung

 Lineare Anpassung

N
C

C
D
 [
1
0

9
 E

re
ig

n
is

se
/s

]

N’
R
 [10

12
 Photonen/s]

Abbildung 5.1: Anzahl der an der CCD detektierten Ereignisse pro Sekunde NCCD als Funk-

tion der von einem Goldspiegel im Kryostaten reflektierten Photonen N
′

R zur

Kalibration des Messplatzes. Eine lineare Anpassung ergibt eine Effizienz von

α = (1,01± 0,04)× 10−3.

nemission bei ELP = 1,54 eV gestimmt wurde. Die Reflexion des Anregungslasers wurde

auf den CCD-Chip des Spektrometers abgebildet, wobei eine Nahfeldabbildung gewählt

wurde, um das gesamte reflektierte Signal auf dem Chip zu erhalten. Eine Aufsummierung

aller Zeilen- und Spaltenwerte nach Abzug des Hintergrunds, d.h. der Dunkelzählrate, er-

gibt bei einer Integrationszeit von einer Sekunde die Anzahl der auf der CCD detektierten

Ereignisse pro Sekunde NCCD. Aus der mittleren Laserleistung P0, die mit einer Photo-

diode hinter dem Objektiv, d.h. am Ort des Kryostaten, gemessen wurde, lässt sich die

Anzahl der pro Sekunde vom Goldspiegel reflektierten Photonen berechnen

NR =
P0RSPTKryo

ELP

, (5.1)

wobei TKryo = 0,9 der Transmissionsgrad des Fensters des Kryostaten ist. Da die Reflexion

des Laserstrahls in der Nahfeldkonfiguration gemessen wurde, muss NR um den Transmis-

sionsgrad der Fernfeldlinse TFF = 0,997 [212] korrigiert werden, d.h. N
′

R = TFFNR. Das

Verhältnis von Zählrate der CCD zur Anzahl reflektierter Photonen NCCD/N
′

R ergibt die

Effizienz des Messplatzes α. In Abb. 5.1 ist die Zählrate als Funktion der Anzahl reflek-

tierte Photonen für unterschiedliche Laserleistungen aufgetragen. Eine lineare Anpassung

der Messwerte ergibt eine Effizienz α = (1,01 ± 0,04) × 10−3, mit dem Standardfehler als

Abweichung.

Die Lebensdauer von Polaritonen im Grundzustand ist bei niedrigen Temperaturen

durch die Lebensdauer von Photonen im Resonator begrenzt, vgl. Kapitel 2.2.2 und Glei-

chung (2.32). Sie zerfallen fast ausschließlich durch das Entweichen von Photonen durch

die DBRs, sodass die Anzahl der aus dem Mikroresonator emittierten Photonen nähe-

rungsweise der Anzahl der Polaritonen entspricht. Durch die Energie- und Wellenvek-

torauflösung der PL-Messung kann mit der bestimmten Effizienz des Messplatzes aus den
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aufgenommenen Spektren die Besetzung der verschiedenen Polariton-Zustände ermittelt

werden. Aufgrund der gepulsten Anregung und zeitintegrierten Detektion kann allerdings

nur eine durchschnittliche Besetzung pro Puls angegeben werden, indem NCCD durch α

geteilt und mit der Pulsrate von 82 MHz multipliziert wird. Eine quantitative Auswertung

der Emission wird nur bei k‖ = 0µm vorgenommen, d.h. für Emission senkrecht zur Pro-

benoberfläche. Da auch die Kalibration für senkrechten Einfall durchgeführt wurde, kann

die Intensität dieses Lichts direkt in die Zahl emittierter Photonen umgerechnet werden.

5.1.3 Photon-Laser-Ratengleichungen unter gepulster Anre-

gung

Für das hier vorgestellte Experiment wurde eine gepulste Anregung mit Pulsdauern von

etwa 40 ps bei einer Repetitionsrate von 82 MHz verwendet, da bei einer Anregung mit

einem Laser im Dauerstrichbetrieb keine zwei Schwellen in der Photolumineszenz beobach-

tet wurden. Dies liegt daran, dass bei dem verwendeten Ti:Sapphir-Laser die maximale

Ausgangsleistung im Dauerstrichmodus nicht genügt, um die zweite Schwelle zu errei-

chen [85]1. Im gepulsten Modus werden höhere maximale Ausgangsleistungen erreicht,

sodass auch die zweite Schwelle beobachtet werden kann.

Die Detektion sowohl der Lumineszenz als auch des elektrischen Signals erfolgte zei-

tintegriert. Die für die nichtlinearen Prozesse Polariton- und Photon-Lasing relevanten

Zeitskalen werden im Wesentlichen durch die Polariton- und Photon-Lebensdauern be-

stimmt. Diese betragen im untersuchten Bauteil etwa 5,5 ps bzw. 4 ps. Weder für die

optischen noch für die elektrischen Messungen standen Messgeräte mit einer entsprechen-

den Zeitauflösung zur Verfügung. Zur Dynamik der Lumineszenz in Mikroresonatoren mit

Zwei-Schwellen-Verhalten finden sich mehrere Experimente in der Literatur [78, 174]. Im

hier durchgeführten Experiment dient die Lumineszenzmessung vor allem dazu, das Ein-

setzen der beiden nichtlinearen Prozesse zu identifizieren. Dafür genügt die Messung der

integrierten Intensität der Lumineszenz.

Um zu überprüfen, ob auch bei gepulster Anregung ein messbarer Effekt der Photon-

Laserschwelle auf das zeitlich integrierte, elektrische Signal zu erwarten ist, wurden die

Ratengleichungen eines Photon-Lasers, Gl. (2.41) und (2.42), für gepulste Anregung ge-

löst. Für die Rechnung wurden im Wesentlichen die Literaturwerte für einen auf GaAs

basierenden Laser verwendet [51]: η = 0,5, vg = 7,1 × 109 cm/s, g0 = 1,6 × 103 cm−1,

Ntr = 1,8 × 1018 cm−3, Γ = 0,1, β = 10−3, τeh = 1 ns und τP = 4 ps.

1Um eine Erwärmung der Probe bei Anregung im Dauerstrichmodus zu vermeiden, wird ein Chopper-

Rad in den Strahlengang des Anregungslasers eingebracht. Dadurch entstehen Laser“pulse“ mit einer

Pulsdauer im ms-Bereich [85], allerdings geht 90% der verfügbaren Anregungsleistung verloren [33].
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Abbildung 5.2: a) Berechnete integrierte Ladungsträgerdichte (schwarz, linke Achse) und inte-

grierte Photonendichte (rot, rechte Achse) als Funktion der Anregungsleistung

für einen Photon-Laser unter gepulster Anregung. Die Dichten wurden durch

numerische Integration der Ratengleichungen (2.41) und (2.42) berechnet. b)

Berechnete Ladungsträger- und Photonendichten als Funktion der Zeit bei

einer Anregungsleistung weit über der Laserschwelle. Die verwendete Pump-

funktion ist durch die blaue Schattierung dargestellt.

Um die gepulste Anregung zu modellieren, wurde ein zeitabhängiger Pumpterm

P (t) = P0 exp (−(
t− t0
w/2

)2) (5.2)

mit w = 40 ps und t0 = 100 ps angesetzt. Um die Ladungsträger- und Photonendichten zu

berechnen, wurden die gekoppelten Ratengleichungen im Intervall 0 ps< t < 400 ps nume-

risch integriert. Die integrierten Dichten sind in Abb. 5.2 a) als Funktion der Pumpampli-

tude P0 dargestellt. Bei der Schwellleistung Pthr steigt die Photonendichte nichtlinear an,

gleichzeitig ist ein deutlicher Effekt auf die Ladungsträgerdichte zu sehen. Dabei wird ein

”
Überschwinger“ der Ladungsträgerdichte beobachtet, da für Anregungsleistungen knapp

unter der Schwelle zwar die integrierte Ladungsträgerdichte die Transparenzdichte über-

steigt, die maximal durch spontane Emission erzeugte Photonendichte aber nicht aus-

reicht, um Photon-Lasing auszulösen. An der Laserschwelle wird die Ladungsträgerdichte

dann auf Ntr reduziert.

Für große Anregungsleistungen bleibt sie nicht konstant, wie es bei der Lösung der Ra-

tengleichungen mit einen zeitlich konstanten Pumpterm der Fall ist [51], sondern wächst

mit geringer Steigung weiter an. Die zeitaufgelöste Lösung der Ratengleichungen für eine

Leistung weit über der Laserschwelle in Abb. 5.2 b) zeigt, dass die Ladungsträgerdichte

zu Beginn des Anregungspulses weit über Ntr ansteigt, da die Photonendichte zu gering

ist, um stimulierte Emission auszulösen. Erst wenn durch spontane Emission eine aus-
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Abbildung 5.3: Wellenvektoraufgelöste PL-Spektren im offenen Stromkreis für verschiedene

Anregungsleistungen. Mit gestrichelten, weißen Linien ist die theoretische

Polariton-Dispersion bei niedriger Leistung eingezeichnet, die an das bei nied-

rigster Leistung aufgenommene Spektrum angepasst wurde. Die gestrichelten,

roten (grünen) Linien sind die dabei verwendeten Dispersionen des ungekop-

pelten Exzitons (Photons).

reichend große Photonendichte erzeugt ist, setzt Photon-Lasing ein, was in Abb. 5.2 b)

bei etwa 70 ps geschieht. Die Ladungsträgerdichte wird dann sehr schnell auf Ntr redu-

ziert. Die integrierte Ladungsträgerdichte kann nun auch nach der Laserschwelle weiter

mit zunehmender Leistung steigen, da zu Beginn des Anregungspulses Ntr überschritten

wird.

5.2 Spannungsabhängige Photolumineszenz

5.2.1 Leistungsserie im offenen Stromkreis

In der PL-Messung werden bei Erhöhung der Anregungsleistung drei Regimes beobachtet,

an deren Übergang die Intensität des aus dem Grundzustand emittierten Lichts jeweils

nichtlinear ansteigt. In Abb. 5.3 sind wellenvektoraufgelöste PL-Spektren ohne angeschlos-

sene Spannungsquelle gezeigt, d.h. im offenen Stromkreis. Bei geringer Anregungsleistung

ist Emission aus dem ganzen Bereich der Dispersion des unteren Polaritons zu sehen. Die

Dispersion lässt sich mit einem Modell gekoppelter harmonischer Oszillatoren anpassen,

Gl. (2.27), was als weiße, gestrichelte Linie dargestellt ist. Bei Erhöhung der Anregungslei-

stung wird wie auch in Kapitel 4 eine Blauverschiebung der gesamten Polariton-Dispersion

beobachtet. Bei Überschreiten der Schwellleistung steigt die Emission des Grundzustands

stark an. Eine weitere Erhöhung der Anregungsleistung führt zum Erscheinen einer zwei-
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ten, gegenüber dem Polariton-Grundzustand blauverschobenen Mode. Diese zweite Mode

wird in der Literatur als Photon-Laser identifiziert [49, 53, 77, 78, 174, 201]. Hier werden

beide Moden im selben Spektrum beobachtet, da durch die gepulste Anregung eine zeitlich

nicht konstante Ladungsträger- und Exziton-Dichte erzeugt wird [78, 201]. In zeitaufge-

lösten Messungen wurde bereits gezeigt, dass nach dem Anregungspuls die Emission des

Photon-Lasers zuerst erfolgt und die des Polariton-Grundzustands erst später [78,174]. Bei

einer Anregungsleistung um 23mW sind Emission des Photon-Lasers und des Polariton-

Grundzustands in etwa gleich hell, für höhere Anregungsleistungen dominiert die Emission

des Photon-Lasers.

Die Emission des Photon-Lasers wird zunächst bei einer Energie beobachtet, die gegen-

über der der ungekoppelten Kavitätsmode rotverschoben ist, die aus der Anpassung des

Spektrums bei geringer Anregungsleistung bestimmt wurde. Dieser Effekt ist in der Lite-

ratur als unvollständige Blauverschiebung bekannt [80]. Der Grund dafür ist die effektive

Brechzahl der Kavität, die für die Berechnung der Dispersion der Kavitätsmode im Modell

gekoppelter Oszillatoren verwendet wird. Dort werden die Brechzahlen der Volumenmate-

rialien verwendet und Einflüsse von freien Ladungsträgern bzw. Exzitonen im Quantenfilm

vernachlässigt, vgl. Kapitel 2.1.2. Die geringere experimentelle Energie des Photon-Lasers

verglichen zu der in das Modell eingehenden ist auf das lokale Maximum der Brechzahl

der Quantenfilme zurückzuführen, das bei hohen Ladungsträgerdichten nahe der Exziton-

Energie statt der Lorentz-Oszillator-förmigen Resonanz des Exzitons auftritt [81]. Eine

höhere Brechzahl führt zu einer geringeren Energie der Kavitätsmode, Gl. (2.9).

Abb. 5.4 a) zeigt die Anzahl der bei k‖ = 0 emittierten Photonen als Funktion der

Anregungsleistung im offenen Stromkreis. Bei (5,2 ± 0,5) mW wird eine deutliche erste

Schwelle beobachtet, die mit dem Einsetzen des Polariton-Lasing identifiziert wird. Die

Schwelle in der Grundzustandsbesetzung fällt mit einer Abnahme der Linienbreite zu-

sammen, vgl. Abb. 5.4 b). Weiterhin wird für Anregungsleistungen sowohl unter als auch

über der ersten Schwelle eine kontinuierliche Blauverschiebung der Emission beobachtet,

siehe Abb. 5.4 c). Insgesamt wird für Leistungen P < 20 mW ein ähnliches Verhalten

wie bei den Polariton-Lasern in Kapitel 4 beobachtet. Für Leistungen zwischen 20 mW

und 30 mW ist Emission sowohl des Polariton- als auch des Photon-Lasers sichtbar, deren

Emissionsenergien um ca. 1 meV getrennt sind. Die zweite Schwelle wird als der Leistungs-

bereich definiert, in dem beide Zustände vergleichbar viele Photonen emittieren und der

bei (24,9 ± 3,0) mW liegt. Dies entspricht nicht der gewöhnlichen Definition der Schwel-

le eines Photon-Lasers, die dort liegt, wo im zeitlichen Mittel ein Photon im Resonator

ist [213]. Die hier definierte zweite Schwelle kennzeichnet den Übergang zwischen dem

Bereich niedriger Anregungsleistung, der von Polariton-Emission dominiert ist, zum Be-

reich hoher Anregungsleistung, wo vornehmlich die Emission des Photon-Lasers zu sehen

ist. An der zweiten Schwelle werden pro Puls ca. 100 Photonen bei k‖ = 0 emittiert.
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Abbildung 5.4: Leistungsserie im offenen Stromkreis. a) Aus der gemessenen Intensität berech-

nete Zahl der pro Puls bei k‖ = 0 emittierten Photonen mit zwei nichtlinearen

Anstiegen. b) Linienbreiten von unterem Polariton bzw. Photonmode, die an

den zwei Schwellen die erwartete Abnahme zeigen. c) Energieverschiebung ge-

genüber der Energie bei niedrigster Anregungsleistung.
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Es ist möglich, dass Emission des Photon-Lasers schon vor der hier definierten zweiten

Schwelle einsetzt, aber dort noch vom Polariton-Laser überstrahlt wird. An der ersten

Schwelle liegt die Anzahl der Polaritonen im Grundzustand in der Größenordnung von 1,

was konsistent mit der Bedingung für das Einsetzen stimulierter Streuung ist [79].

Auch an der zweiten Schwelle wird eine Abnahme der Linienbreite beobachtet, aller-

dings müssen in diesem Bereich zwei Lorentz-Funktionen an die Linienspektren angepasst

werden, deren energetischer Abstand nur wenig größer als die jeweiligen Linienbreiten sind.

Die Anpassung der Linienspektren weist daher im Bereich der zweiten Schwelle eine größe-

re Unsicherheit auf als für andere Anregungsleistungen, bei denen die Emission nur einer

Mode zu sehen ist. Sobald die Emission des Photon-Lasers dominiert, d.h. ab etwa 22 mW

Leistung, nimmt die Anzahl der Polaritonen im Grundzustand nicht mehr zu. Die Ener-

gie des Polariton-Grundzustands ist für diese Leistungen ebenfalls konstant. Dies ist das

erwartete Verhalten, wenn der Beitrag der abstoßenden Exziton-Exziton-Wechselwirkung

zur Blauverschiebung dominiert, der proportional zur Grundzustandsbesetzung ist [144].

Das Plateau in Besetzung und Energie des Grundzustands lässt sich mit der zuvor

erwähnten, über einen Anregungspuls zeitlich variierenden Ladungsträger- und Exziton-

Dichte erklären. Diese übersteigt bei hohen Leistungen zu Beginn des Pulses zunächst die

Mott-Dichte, wodurch die starke Kopplung aufbricht und Photon-Lasing möglich wird2.

Wie in Abb. 5.2 b) gezeigt, entsteht ein Photon-Laserpuls, während dem die Ladungs-

trägerdichte auf die Transparenzdichte reduziert wird. Nach dem Ende des Photon-

Laserpulses ist die Ladungsträgerdichte so weit reduziert, dass das System sich wieder

in starker Kopplung befindet und Polariton-Lasing möglich wird3. Die Zahl der insgesamt

für die Bildung von Exzitonen und Polaritonen verfügbaren Ladungsträger bleibt damit

für hohe Anregungsleistungen konstant, weshalb auch die Zahl der aus dem Polariton-

Grundzustand emittierten Photonen konstant bleibt. Darüber hinaus angeregte Ladungs-

träger tragen nur zum Photon-Lasing bei. Da die Ladungsträger- und Exziton-Dichten

also zu Beginn des Polariton-Lasings bei Leistungen über der zweiten Schwelle wohl kon-

stant sind, ist auch dann eine konstante Energie des Grundzustands zu erwarten, wenn die

Blauverschiebung hauptsächlich auf Reduktion der Oszillatorstärke durch Abschirmungs-

effekte zurückgeht [110].

In der schwachen Kopplung wird eine mit zunehmender Anregungsleistung konstan-

te Emissionsenergie erwartet, wenn Erwärmung vernachlässigt werden kann, die zu einer

Rotverschiebung der Kavitätsmode führt [13]. Hier wird eine kontinuierliche Blauverschie-

2Mott-Dichte und Transparenz-Ladungsträgerdichte sind im Allgemeinen nicht identisch. Eine genaue

Bestimmung dieser Größen ist im hier durchgeführten Experiment nicht möglich.
3Unter Umständen ist die Ladungsträgerdichte zwischen Ende des Photon-Lasings und Beginn des

Polariton-Lasings über der Mott-, aber unter der Transparenzdichte. In diesem Fall wird die Ladungs-

trägerdichte langsam durch spontane Emission abgebaut, bis die Voraussetzungen für starke Kopplung

wieder vorliegen und Polariton-Lasing einsetzen kann.
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Abbildung 5.5: a) Brechzahl von GaAs (linke Skala) ohne freie Ladungsträger (schwarz, ge-

strichelt) und mit dem Einfluss freier Ladungsträger für zwei verschiedene

Ladungsträgerdichten, durch die sich die Verstimmung ∆eh zwischen loka-

lem Maximum der Brechzahl und ursprünglicher Kavitätsmode ändert. Die

mit den jeweiligen Brechzahlen berechneten Reflexionsspektren der Struktur

(rechte Skala) sind ebenfalls abgebildet. Die Energieskala ist relativ zur Ener-

gie der Kavitätsmode ohne freie Ladungsträger EC (Neh = 0). b) Berechnete

Energieverschiebung der Kavitätsmode aufgrund der modifizierten Brechzahl

des Quantenfilms bei hoher Ladungsträgerdichte. Die Verstimmung bezeich-

net die Energiedifferenz zwischen EC (Neh = 0) und der Energie des lokalen

Maximums der Brechzahl E (nmax). Nach [81] verschiebt diese Energie um ca.

4meV bei einer Änderung der Ladungsträgerdichte um eine Größenordnung,

was bei einer ursprünglichen Exziton-Photon-Verstimmung des Bauteils von

−5meV zu einer berechneten Blauverschiebung von 0,5meV führt.

bung der Emission des Photon-Lasers mit zunehmender Leistung beobachtet, Abb. 5.4 c).

Ein möglicher Grund dafür ist die zuvor diskutierte unvollständige Blauverschiebung.

In [81] wurde berechnet, dass sich das Maximum in der Brechzahl des Quantenfilmmate-

rials um etwa 4 meV zu höheren Energien verschiebt, wenn die Ladungsträgerdichte um

eine Größenordnung ansteigt. Wie in Kapitel 5.3 gezeigt, nimmt die gemessene Ladungs-

trägerdichte nach der zweiten Schwelle bei Erhöhung der Leistung um eine Größenord-

nung ebenso um etwa den Faktor Zehn zu. Um die Auswirkungen dieser Verschiebung

des Maximums zu bestimmen, wurde die Kavitätsresonanz mit der Transfermatrixme-

thode berechnet und dabei auf die Brechzahl von GaAs eine Lorentz-Funktion addiert,

vgl. Abb. 5.5 a). Deren Höhe und Breite wurde dabei so gewählt, dass im Resonanzfall,

d.h. die Energie des Maximums entspricht der Energie der Kavitätsmode unter Vernach-

lässigung des Einflusses freier Ladungsträger auf die Brechzahl der Quantenfilme, eine

Rotverschiebung der Kavitätsmode von etwas mehr als 3 meV beobachtet wird, wie sie
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in [80] berichtet wurde.

In Abbildung 5.5 b) sind die Ergebnisse dieser Rechnung für verschiedene Verstim-

mungen des Maximums gegenüber der ursprünglichen Kavitätsresonanz gezeigt. Mit zu-

nehmend negativer Verstimmung nimmt die Rotverschiebung ab, da die Brechzahl bei

der Energie der Kavitätsmode sich dem Wert des Volumenmaterials annähert. Ausgehend

von einer anfänglichen Verstimmung von -5 meV erhält man nun eine Blauverschiebung

von 0,5 meV, wenn die Ladungsträgerdichte um eine Größenordnung zunimmt und damit

das Maximum der Brechzahl um weitere 4 meV von der ursprünglichen Kavitätsmode weg

zu höheren Energien schiebt. Die in Abb. 5.4 c) beobachtete Blauverschiebung der Ener-

gie des Photon-Lasers mit zunehmender Anregungsleistung lässt sich also möglicherweise

auf die von der Ladungsträgerdichte und damit ebenfalls von der Anregungsleistung ab-

hängende Brechzahl der Quantenfilme zurückführen. Beim Ergebnis der Rechnung ist zu

beachten, dass Höhe und Breite des Maximums in der Brechzahl nicht variiert wurden,

obwohl in der Theorie die Höhe mit zunehmender Dichte leicht ab- und die Breite deutlich

zunimmt [81]. Daher liefert die Rechnung vor allem eine qualitative Aussage.

5.2.2 Leistungsserie mit angelegter Spannung

Bei Anlegen einer Spannung von 5 V, was einer Feldstärke von 1 kV/cm entspricht, werden

die in Abb. 5.6 a-c) gezeigten Ausgangskennlinie, Linienbreite und Energieverschiebung

beobachtet. Die Ausgangskennlinie weist große Ähnlichkeit zu der im offenen Stromkreis

aufgenommen auf, vgl. Abb. 5.4. Zwei nichtlineare Anstiege der Anzahl emittierter Pho-

tonen kennzeichnen die Schwellen am Übergang zum Polariton-Laser bei (6,1 ± 0,5) mW

Anregungsleistung sowie am Übergang zum Photon-Laser bei (21,9 ± 3,0) mW. Die An-

zahl der emittierten Photonen an der ersten Schwelle liegt bei etwa 1 und an der zweiten

Schwelle bei etwa 100. Auch für Linienbreiten und Emissionsenergien wird ein zu den

in Abschnitt 5.2.1 gezeigten Daten ähnliches Verhalten gemessen. Die Linienbreite des

Polariton-Grundzustands nimmt an der ersten Schwelle ab, während dessen Energie eine

kontinuierliche Blauverschiebung unter und über der ersten Schwelle zeigt. An der zwei-

ten Schwelle bleibt die Energie des Polariton-Lasers konstant, wie zuvor diskutiert. Bei

den Linienbreiten wird an der zweiten Schwelle keine deutliche Abnahme beobachtet, dies

kann auf die Unsicherheit der Anpassung der Linienspektren mit zwei Lorentz-Funktionen

in diesem Bereich der Anregungsleistungen zurückzuführen sein.

Die Anregungsleistung, bei der die erste Schwelle erreicht wird, nimmt mit zunehmen-

der Spannung zu. Der Grund dafür ist eine zunehmende Ionisation der Exzitonen bzw.

eine Abnahme ihrer Lebensdauer [159]. Da das elektrische Feld in der Ebene der Quanten-

filme angelegt wird, ist das relevante Einschlusspotential für Ladungsträger das Coulomb-

Potential und nicht wie in Kapitel 4 der Quantentopf, der entlang der Wachstumsrichtung
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Abbildung 5.6: Leistungsserie bei 5V angelegter Spannung. a) Anzahl der pro Puls bei k‖ = 0

emittierten Photonen. b) Linienbreiten und c) Energieverschiebung der ange-

passten Moden.
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Abbildung 5.7: Ausgangskennlinie bei 5V angelegter Spannung, vgl. Abb. 5.6 a). Die grüne,

gestrichelte Linie wurde nach Gl. (2.44) an die Kennlinie des Photon-Lasers

(rote Punkte) angepasst mit β = 0,0011± 0,0049.

bei der Herstellung von Quantenfilmen entsteht, siehe auch Abb. 2.6. Deshalb werden Ex-

zitonen im lateralen Feld schon bei geringen Feldstärken ionisiert. Dieser Effekt wird in

Abschnitt 5.4 in einem Ratengleichungsmodell weiter untersucht.

In Abb. 5.6 a) nimmt die Emission des Photon-Lasers abrupter zu als ohne ange-

legte Spannung, siehe Abb. 5.4 a). Hier ist eine Anpassung der Ausgangskennlinie nach

Gl. (2.44) möglich. Abb. 5.7 zeigt die Ausgangskennlinie, die bei 5 V Spannung aufgenom-

men wurde, mit einer Anpassung nach Gl. (2.44) mit β = 0,0011±0,0049 und ξ = 1,6±9,6.

Da für die Anpassung nur Messwerte bei hohen Anregungsleistungen zur Verfügung ste-

hen, sind die Standardfehler für β und ξ groß. Dennoch wird der experimentelle Verlauf

der Emission des Photon-Lasers von der Theorie gut wiedergegeben. Im theoretischen

Verlauf befindet sich bei P = 14 mW im Mittel ein Photon im Resonator, was dann

der theoretischen Schwelle des Photon-Lasers entspricht [213]. Der angepasste Wert für β

ist vergleichbar mit den in anderen Quantenfilm-Mikroresonatoren mit Abmessungen um

10µm erreichten [214]. Für Resonatoren mit Abmessungen im Bereich weniger µm sind

aufgrund des dadurch erreichbaren, geringen Modenvolumens, vgl. Gl. (2.21) und (2.22),

Werte im Bereich einiger 10% möglich [120,215–217].

Das in der Ebene der Quantenfilme angelegte elektrische Feld hat zwei unterschiedliche

Effekte auf das Ladungsträgerreservoir bzw. auf das Photon-Lasing. Durch das Feld wer-

den Elektronen und Löcher auseinandergezogen, wodurch die Schwelle für Photon-Lasing

ansteigt. Andererseits steigt durch das elektrische Feld die Ionisationsrate von Exzitonen,

was als effektiver Pumpterm für das Ladungsträgerreservoir aufgefasst werden kann, vgl.

auch Gl. (5.5). Diese beiden Effekte haben gegensätzliche Auswirkungen auf die Photon-

Laserschwelle, eine detaillierte Analyse ist aber nicht möglich, da Licht des Photon-Lasers
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Abbildung 5.8: Linienspektren bei k‖ = 0 bei konstanter Anregungsleistung P = 21,4mW für

verschiedene Spannungen. Die Spektren sind nicht normiert und wurden der

Übersichtlichkeit halber vertikal gegeneinander versetzt. Für U > 10V wird

die Emission aus dem Polariton-Grundzustand (LP) unterdrückt, während die

Emission der Kavitätsmode (C) erst bei U = 16V unterdrückt wird.

erst deutlich über der Laserschwelle detektiert wird. Der abruptere Anstieg der Emission

bei 5 V angelegter Spannung sowie die etwas geringere Schwellleistung für die 2. Schwelle

deuten darauf hin, dass bei dieser Spannung der positive Effekt auf das Ladungsträgerre-

servoir durch Feldionisation von Exzitonen überwiegt.

Bei hohen Spannungen lässt sich die Emission des Photon-Lasers unterdrücken, was

in Abb. 5.8 dargestellt ist. Dort sind Linienspektren bei konstanter Anregungsleistung an

der 2. Schwelle für verschiedene Spannungen gezeigt. Die Emission des Polariton-Lasers

nimmt mit zunehmender Spannung kontinuierlich ab und wird bei mehr als 10 V angelegter

Spannung unterdrückt. Die Emission des Photon-Lasers wird zunächst von der angelegten

Spannung nicht beeinflusst und dann bei mehr als 14 V Spannung ebenfalls unterdrückt.

Die Emission des Polariton-Lasers lässt sich im gesamten, hier untersuchten Leistungs-

bereich mit einer Spannung von 10 V oder weniger unterdrücken, während die Emission

des Photon-Lasers bei höheren Anregungsleistungen mit der genutzten Spannungsquelle,

mit der höchstens 24 V angelegt werden können, nicht mehr unterdrückt werden kann.

Für eine eingehendere Betrachtung des Effekts eines lateralen elektrischen Felds auf die

Emission aus dem Polariton-Grundzustand siehe Kapitel 5.4.

5.3 Elektrische Charakterisierung

5.3.1 Leistungsabhängigkeit des Photostroms

Abb. 5.9 zeigt den zwischen den seitlich auf der Mesa aufgebrachten Kontakten gemes-

senen Photostrom für 5 V angelegte Spannung als Funktion der Anregungsleistung in
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Abbildung 5.9: Zwischen den seitlich an der Mesa angebrachten Kontakten gemessener Pho-

tostrom als Funktion der Anregungsleistung bei 5V angelegter Spannung in

a) doppel-logarithmischer und b) linearer Auftragung. Die in Abschnitt 5.2.2

bestimmten Schwellen der Polariton- und Photon-Laser sind mit den mit Pth,1

bzw. Pth,2 bezeichneten, grau hinterlegten Bereichen gekennzeichnet.

doppel-logarithmischer (a) bzw. linearer (b) Auftragung. Bei etwa 19 mW wird ein deut-

liches Abknicken des Photostroms beobachtet, der sowohl für geringere als auch höhere

Anregungsleistung näherungsweise linear verläuft. Eine lineare Anpassung an jeweils 15

Messpunkte in den Intervallen zwischen 1 mW und 11 mW sowie zwischen 22 mW und

43 mW ergibt Steigungen von (0,377± 0,004)µA/mW bzw. von (0,075± 0,002)µA/mW.

Die Besetzung des Ladungsträgerreservoirs kann allgemein, d.h. sowohl in schwacher wie

auch starker Kopplung, durch die Ratengleichung

dNeh

dt
= P − γNeh (5.3)

beschrieben werden, mit Pumprate P und Verlustrate γ, vgl. Gl. (2.41)4 und (2.45). Im

Gleichgewicht (dNeh/dt = 0) ergibt sich für die Besetzung

Neh =
P

γ
. (5.4)

Der Verlustterm umfasst für freie Ladungsträger im Halbleiter im Wesentlichen Rekom-

bination (spontan, stimuliert und nicht-strahlend) und Exziton-Bildung. Die reduzierte

Steigung des Photostroms für P > 19 mW in Abb. 5.9 bedeutet, dass bei diesen An-

regungsleistungen eine der Verlustraten größer wird. Es ist naheliegend, dass dort die

Verluste durch stimulierte Emission plötzlich ansteigen, da im selben Leistungsbereich ein

4Um die Transparenzdichte lässt sich der Verstärkungsterm der Ratengleichung linear entwickeln:

ln ((Ntr + x)/Ntr) = ln (1 + x/Ntr) ≈ x/Ntr
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rascher Anstieg der Emission aus der Kavitätsmode beobachtet wird. Weiterhin skaliert

die Rate der stimulierten Rekombination mit der Anzahl der Photonen im Resonator,

wodurch bei Einsetzen des Photon-Lasings eine schnelle Erhöhung dieser Verlustrate zu

erwarten ist, da die Anzahl der Photonen in der Kavitätsmode an der Laserschwelle über

einen geringen Leistungsbereich um mehrere Größenordnungen steigt, vgl. Abb. 5.7.

Im Ratengleichungsmodell des Photon-Lasers [51] ist die Dichte freier Ladungsträger

oberhalb der Laserschwelle konstant, man spricht vom Abklemmen der Ladungsträger-

dichte (engl.: clamping). Dies wird in diesem Experiment nicht beobachtet, wofür es zwei

mögliche Gründe gibt. Einerseits kann durch die gepulste Anregung die Ladungsträger-

dichte zu Beginn eines Pulses über die Transparenzstromdichte steigen, vgl. Kapitel 5.1.3,

andererseits kann es auch bei Photon-Lasern, die im Dauerstrichmodus angeregt werden,

vorkommen, dass die Ladungsträgerdichte über der Laserschwelle nicht konstant ist. Ein

solches Verhalten wird etwa beobachtet, wenn das Reservoir nach der nicht-resonanten

Anregung nicht schnell genug thermalisiert [94]. Eine Erhöhung der Temperatur des La-

dungsträgerreservoirs verringert das Abklemmen der Ladungsträgerdichte an der Laser-

schwelle [218].

Die erste Schwelle, die als die des Polariton-Lasers identifiziert wurde, hat keiner-

lei Einfluss auf den Verlauf des Photostroms. Das bedeutet, dass weder die Besetzung

des Polariton-Grundzustands, noch die höherer Polariton-Zustände bzw. des Exziton-

Reservoirs einen Einfluss auf das Ladungsträgerreservoir haben. Dies lässt sich dadurch

erklären, dass Ladungsträger- und Exziton-Reservoirs sich nicht im Gleichgewicht be-

finden. Das Exziton-Reservoir wird aus dem der freien Ladungsträger gespeist, aber ei-

ne
”
Rückstreuung“ vom Exziton- ins Ladungsträger-Reservoir ist nicht möglich, da die

Exziton-Bindungsenergie mit ca. 13 meV [115] wesentlich größer ist als die thermische

Energie bei 5 K (0,43 meV), wodurch die Dissoziation von Exzitonen in freie Ladungsträger

sehr unwahrscheinlich ist. Bei Berücksichtigung der Feldionisation von Exzitonen durch

die angelegte Spannung ist prinzipiell ein Einfluss der Besetzung des Exziton-Reservoirs

auf die Ladungsträgerdichte denkbar. Für die weitere Diskussion dazu im Rahmen eines

Ratengleichungsmodells siehe Kapitel 5.4.

5.3.2 Differentieller Leitwert

Die Beleuchtung eines Metall-Halbleiter-Kontakts kann zur Ausbildung einer Photospan-

nung führen [219]. Um diesen Effekt als Ursache des Abknickens des Photostroms an der

zweiten Schwelle auszuschließen, wurden Strom-Spannungskennlinien bei verschiedenen

Anregungsleistungen aufgenommen, die in Abb. 5.10 a) gezeigt sind. Zur besseren Ver-

gleichbarkeit der Kurven wurde der gemessene Strom auf die Anzahl optisch angeregter

Ladungsträger normiert, wobei eine Reflektivität der Probe von 30% bei der Energie des
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Abbildung 5.10: a) Aus dem Photostrom berechnete Zahl der gemessenen Ladungsträger, nor-

miert auf die Gesamtzahl der optisch angeregten Ladungsträger und aufge-

tragen gegen die seitlich angelegte Spannung für verschiedene Anregungs-

leistungen. b) Aus den Strom-Spannungskennlinien ermittelter differentiel-

ler Leitwert als Funktion der Anregungsleistung. Der Leitwert wurde jeweils

durch eine lineare Anpassung der Kennlinien im Spannungsbereich zwischen

10V und 24V bestimmt. Lineare Anpassungen (in der doppellogarithmischen

Darstellung) der Messwerte unter und über 20mW Anregungsleistung sind

als gestrichelte Geraden dargestellt.

Anregungslasers und eine Absorption der 12 Quantenfilme von 15% angenommen wur-

de. Alle Kennlinien zeigen einen Dioden-artigen Verlauf wegen der Schottky-Kontakte an

den Metall-Halbleiter-Grenzflächen [89]. Eine Erhöhung der Anregungsleistung führt zu

einer Erhöhung der Kniespannung, was vermutlich auf die vom Anregungslaser induzierte

Photospannung zurückzuführen ist.

Oberhalb der Kniespannung zeigen die Kurven einen annähernd linearen Verlauf. Für

P < 20 mW hängt der normierte Strom nur wenig von der Anregungsleistung ab, für

hohe Anregungsleistungen nimmt der normierte Strom kontinuierlich mit zunehmender

Leistung ab. In diesem Leistungsbereich wird die Photolumineszenz von der Emission des

Photon-Lasers dominiert. Aus der linearen Anpassung der Strom-Spannungskurven für

U > 10 V ergibt sich der differentielle Leitwert s = ∆I/∆U als Funktion der Anregungs-

leistung, der in Abb. 5.10 b) gezeigt ist. Wie in Abb. 5.9 nimmt die Steigung merklich ab,

sobald die Anregungsleistung 20 mW überschreitet, d.h. sobald das Regime des Photon-

Lasers erreicht ist. Da der Leitwert bei konstanter Beweglichkeit direkt proportional zur

Ladungsträgerdichte ist, liefert auch diese Messung einen klaren Hinweis darauf, dass an
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Abbildung 5.11: Gemessene Exziton-Energieverschiebung (schwarze Quadrate, linke Skala)

und -Linienbreite (rote Kreise, rechte Skala) als Funktion der angelegten

Spannung. Während zwischen 0V und 20V die Linienbreite um mehr als

einen Faktor 2 zunimmt, wird im Rahmen der Messgenauigkeit im selben

Spannungsbereich keine Energieverschiebung gemessen.

der zweiten Schwelle der Photolumineszenz ein plötzlicher Anstieg eines der Kanäle für

Ladungsträgerzerfall stattfindet.

Es sei erwähnt, dass der Photostrom proportional zum Leitwert ist, wenn die Span-

nung konstant gehalten wird. Die Daten in Abb. 5.9 und in Abb. 5.10 b) gehen auf

dieselbe physikalische Größe zurück, die Ladungsträgerdichte, und unterscheiden sich nur

im Vorgehen während der Messung. Für die in Abb. 5.9 gezeigte Messung wurde die

Spannung konstant gehalten und die Anregungsleistung variiert, während bei der Mes-

sung von Abb. 5.10 b) die Leistung konstant gehalten und die Spannung variiert wurde.

Beide Vorgehensweisen führen zum selben Ergebnis, dass die Ladungsträgerdichte im Re-

gime des Photon-Lasers in geringerem Maße mit der Anregungsleistung zunimmt als im

Regime der starken Kopplung. Damit sind die Messgrößen Leitwert/Anregungsleistung

beziehungsweise Strom/Anregungsleistung geeignet um den Übergang von starker Kopp-

lung zu Photon-Lasing in schwacher Kopplung nachzuvollziehen.

5.4 Modifizierte Polariton-Laser-Ratengleichungen

Um den Einfluss der angelegten Spannung auf die Besetzung des Polariton-

Grundzustands, s. Abb. 5.8, und das Verhalten der Ladungsträgerdichte an der Polariton-

Laserschwelle zu reproduzieren, Abb. 5.9, wird das Ratengleichungsmodell des Polariton-

Lasers aus Kapitel 2.3.2 erweitert. Zum einen wird Feldionisation von Exzitonen berück-

sichtigt, Kapitel 5.4.1, zum andern wird ein zusätzliches Reservoir heißer Exzitonen ein-
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geführt, die nicht direkt an den Grundzustand gekoppelt sind, Kapitel 5.4.2.

5.4.1 Ratengleichungen mit Feldionisation

Durch die angelegte Spannung wird ein elektrisches Feld in der Ebene der Quantenfil-

me erzeugt, wodurch es zur Feldionisation von Exzitonen kommt, vgl. Kapitel 2.4.1 und

Abb. 2.6 a). Dies äußert sich auch in der Lumineszenz des ungekoppelten Exzitons, die

bei niedriger Anregungsleistung direkt an den schrägen Ätzflanken der Mesa gemessen

werden kann. Abb. 5.11 zeigt Energie und Linienbreite des ungekoppelten Exzitons als

Funktion der angelegten Spannung. Bei Erhöhung der Spannung von 0 V auf 20 V (ent-

spricht ca. 4 kV/cm Feldstärke) steigt die Linienbreite um ca. 3 meV, während im Rahmen

der Messgenauigkeit keine Änderung der Emissionsenergie beobachtet wird. Für zweidi-

mensionale Exzitonen in GaAs ist bei 4 kV/cm eine Verbreiterung von 0,04 meV zu er-

warten und für dreidimensionale Exzitonen eine Verbreiterung von 18,5 meV [159]. Ein

Quantenfilm-Exziton stellt kein perfekt zweidimensionales System dar, vgl. auch die Be-

schreibung von Quantenfilm-Exzitonen mit einem Dimensionalitätsfaktor zwischen zwei

und drei [114,220,221]. Daher ist zu erwarten, dass die Verbreiterung der Exziton-Emission

eines Quantenfilms im elektrischen Feld zwischen den drei- und zweidimensionalen Wer-

ten liegt, wie auch hier beobachtet. Die deutliche Verbreiterung der Exziton-Emission

mit zunehmender Spannung spricht für einen nicht zu vernachlässigenden Einfluss durch

Feldionisation.

Um diese in den Ratengleichungen zu berücksichtigen, wird in der Ratengleichung

des Ladungsträgerreservoirs der Term +NX/τion = NX(A/
√
F ) exp(−B/|F |) eingeführt,

der aus der Linienverbreiterung eines zweidimensionalen Exzitons im elektrischen Feld

abgeleitet ist [159]. Die modifizierten Ratengleichungen für freie Ladungsträger (Neh),

Exzitonen (NX) und Polaritonen im Grundzustand lauten dann, vgl. auch Kapitel 2.3.2,

Neh

dt
= ηP − aNeh −

Neh

τeh
+NX(A/

√
F ) exp(−B/|F |), (5.5)

NX

dt
= aNeh − bN2

X (1 +NLP ) − NX

τX
−NX(A/

√
F ) exp(−B/|F |), (5.6)

NLP

dt
= bN2

X (1 +NLP ) − NLP

τLP
. (5.7)

Um die Gleichgewichtslösungen dieser gekoppelten Ratengleichungen zu finden, wer-

den diese numerisch integriert. Mit den Ratengleichungen wurde zunächst die Spannungs-

abhängigkeit der Polariton-Laserschwelle reproduziert, was in Abb. 5.12 a) gezeigt ist.

Experimentell wird eine Zunahme der ersten Schwelle von 5,2 mW ohne angelegte Span-

nung auf 12,9 mW bei 10 V seitlich angelegter Spannung beobachtet. Dies lässt sich re-

produzieren mit folgenden Parametern: η = 0,5, a = 3 × 1010 s−1, b = 7,5 × 10−13 s−1,
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Abbildung 5.12: a) Anregungsleistung an der ersten Schwelle als Funktion der angelegten

Spannung. Die theoretischen, nach den Ratengleichungen (5.5) bis (5.7) be-

rechneten Werte sind als gestrichelte Linie dargestellt und weisen eine gute

Übereinstimmung mit den Messwerten auf. b) Grundzustandsbesetzung als

Funktion der Spannung für zwei Anregungsleistungen weit unter und weit

über der 1. Schwelle. Auch hier wird eine gute Übereinstimmung zwischen

Theorie und Experiment beobachtet, der Übergang vom Polariton-Laser ins

lineare Regime kann allerdings wegen der geringen Anzahl betrachteter Zu-

stände nicht quantitativ reproduziert werden. Die berechneten Werte wurden

durch Addition eines konstanten Faktors reskaliert, damit sie bei 0V mit den

experimentellen Werten übereinstimmen.

τeh = τX = 1 ns [126], τLP = 5,5 ps, A = 1,24× 1014 s−1 und B = 3,95× 105 m/V. Die mit

diesen Parametern durchgeführte Rechnung zeigt eine klare Zunahme der Schwellleistung

mit zunehmender Spannung, in guter Übereinstimmung mit den experimentellen Werten.

Die Feldionisation stellt einen zusätzlichen Verlustterm des Exziton-Reservoirs dar, wo-

durch die kritische Exziton-Dichte, bei der die Grundzustandsbesetzung 1 beträgt, erst

bei höheren Anregungsleistungen erreicht wird. Da die Ionisationsverluste eine nichtli-

neare Abhängigkeit von der Feldstärke bzw. Spannung aufweisen, ist auch die Zunahme

der Schwellleistung nichtlinear. Bei der Rechnung ist zu beachten, dass bei hohen Lei-

stungen, ca. P > 20 mW, statt dem Ratengleichungsmodell des Polariton-Lasers das des

Photon-Lasers verwendet werden muss, s. Kapitel 2.3.1.

Mit dem so bestimmten Parametersatz lässt sich nun die Besetzung des Grundzu-

stands bei konstanter Anregungsleistung als Funktion der Spannung berechnen. Dies ist

in Abb. 5.12 b) für zwei Leistungen unter- und oberhalb der Polariton-Laserschwelle ge-

zeigt. Erneut gibt es eine gute Übereinstimmung der Theorie mit den Messwerten. Dies

zeigt, dass die getroffenen Annahmen über Streu- und Zerfallskanäle gerechtfertigt sind.
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Der Übergang vom Polariton-Laser in das lineare Regime, der bei P = 10,2 mW für

U >= 10 V beobachtet wird, wird vom Ratengleichungsmodell qualitativ reproduziert.

Für eine quantitative Nachbildung wäre wahrscheinlich eine Verwendung von gekoppel-

ten Boltzmann-Gleichungen notwendig [48, 153]. Bei dieser Methode wird die Polariton-

Dispersion in einem großen Energiebereich diskretisiert und es werden gekoppelte Raten-

gleichungen zwischen allen diskreten Energiezuständen aufgestellt. Mit dieser Methode

ließe sich vermutlich die Erhöhung der Grundzustandsbesetzung an der Laserschwelle

besser quantitativ reproduzieren. Im hier verwendeten Modell mit drei Ratengleichungen

steigt diese an der Schwelle um 8 Größenordnungen, während experimentell ein Anstieg

um 2 Größenordnungen beobachtet wird, Abb. 5.4 a) und 5.8 a). Wird nur ein Spannungs-

und Leistungsbereich berücksichtigt, in dem kein Übergang zwischen Laser- und linearem

Regime stattfindet, dann liefert auch das einfache Ratengleichungsmodell eine gute quan-

titative Übereinstimmung mit den Messwerten. Dies ist in Abb. 5.12 b) bei den unter der

Polariton-Laserschwelle aufgenommenen Daten zu sehen.

5.4.2 Ratengleichungen mit heißem Exziton-Reservoir

In den Ratengleichungen mit Feldionisation, Gl. (5.5) bis (5.7), stellt die Ionisation

von Exzitonen effektiv einen zusätzlichen Pumpterm für das Ladungsträgerreservoir dar.

Dieser Pumpterm +NX/τion ist unter der Laserschwelle proportional zu P , da unter

der Schwelle die Exziton-Dichte linear mit der Pumpleistung steigt. An der Polariton-

Laserschwelle wird die Exziton-Dichte im Ratengleichungsmodell auf einen konstanten

Wert abgeklemmt, siehe Abb. 2.5 b) [153]. Dies ist analog zum Ratengleichungsmodell

des Photon-Lasers, in dem an der Laserschwelle ein Abklemmen der Ladungsträgerdichte

auftritt, da dort die freien Ladungsträger das Reservoir des stimulierten Prozesses sind,

also beim Photon-Laser der stimulierte Emission. Das Abklemmen der Exziton-Dichte im

Ratengleichungsmodell des Polariton-Lasers führt bei Berücksichtigung von Feldionisati-

on dazu, dass in der Leistungsabhängigkeit der Dichte freier Ladungsträger ein Abknicken

an der Laserschwelle beobachtet wird, da sich dort die Leistungsabhängigkeit des zusätzli-

chen Pumpterms +NX/τion von proportional zu P nach konstant ändert. Dieses Verhalten

entspricht aber nicht dem experimentell beobachteten linearen Verhalten im gesamten Be-

reich unter der Photon-Laserschwelle, Abb. 5.9 und 5.10.

Möglicherweise sind die Ionisationsraten im Ratengleichungsmodell trotz der guten

Übereinstimmung zwischen Experiment und Theorie also als zu hoch angenommen. Ei-

ne andere mögliche Erklärung ist die, dass die Exziton-Dichte im Experiment an der

Polariton-Laserschwelle nicht vollständig abgeklemmt ist. Unter ähnlichen Anregungsbe-

dingungen wurde bei einer Erhöhung der Anregungsleistung auf das 4-fache der Schwell-

leistung eine Zunahme der Exziton-Dichte um einen Faktor 2 beobachtet [155]. Dies könn-
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te, ähnlich wie das unvollständige Abklemmen der Ladungsträgerdichte an der Photon-

Laserschwelle, wiederum auf die gepulste Anregung und eine ungenügende Thermalisie-

rung des Exziton-Reservoirs zurückzuführen sein. Um dies im Ratengleichungsmodell be-

rücksichtigen zu können, wurde ein weiteres Niveau zwischen Ladungsträger- und Exziton-

Reservoir eingeführt. Dieses lässt sich als das Niveau
”
heißer“ Exzitonen interpretieren,

welche nicht direkt in den Grundzustand streuen können. Die entsprechende Ratenglei-

chung lautet

dNX,heiss

dt
= aNeh − cNX,heiss −

NX,heiss

τX
−NX,heiss(A/

√
F ) exp(−B/|F |). (5.8)

Zur Ratengleichung des Ladungsträgerreservoirs, Gl. (5.5), muss dann der Term

+NX,heiss(A/
√
F ) exp(−B/|F |) hinzugefügt werden. In der Ratengleichung des kalten

Exziton-Reservoirs, Gl. (5.6), wird der Term +aNeh durch +cNX,heiss ersetzt. Eine ver-

gleichbare Aufspaltung des Reservoirs in einen heißen und kalten Anteil wurde bereits bei

der Beschreibung von Photon-Lasern genutzt, wobei dort entsprechend das Ladungsträ-

gerreservoir aufgespalten wurde [195].

Abb. 5.13 a) zeigt die berechnete Leistungsabhängigkeit der Ladungsträgerdichte im

Ratengleichungsmodell aus dem vorherigen Abschnitt sowie im um Gl. (5.8) erweiterten

Modell, wobei das erweiterte Modell unter gepulster Anregung, siehe Gl. (5.2), gelöst wur-

de. Durch die Erweiterung des Ratengleichungsmodells um ein Niveau für heiße Exzitonen

und durch die gepulste Anregung ist das Abknicken der berechneten Ladungsträgerdichte

auch unter Berücksichtigung von Feldionisation an der Polariton-Laserschwelle deutlich

schwächer ausgeprägt als für das im vorherigen Kapitel verwendete Modell. Im erweiterten

Ratengleichungsmodell wurde der Streuparameter c = 7 × 109 s−1 gewählt, um den expe-

rimentell beobachteten Anstieg der Exziton-Dichte nach der Polariton-Laserschwelle [155]

zu reproduzieren. Die in den verschiedenen Modellen berechneten Exziton-Dichten sind

als Funktion der auf die Laserschwelle normierten Anregungsleistung in Abb. 5.13 b) ge-

zeigt. Wie auch bei der Lösung der Ratengleichungen des Photon-Lasers, Kapitel 5.1.3,

führt die gepulste Anregung zu einem Anstieg der Reservoir-Dichte NX zu Beginn des

Anregungspulses, bis die Grundzustandsbesetzung zum Auslösen des Polariton-Lasings

ausreicht. Weiterhin ist das durch Gl. (5.8) beschriebene Niveau heißer Exzitonen, da

es nicht direkt an den Grundzustand gekoppelt ist, nicht vom Abklemmen des Exziton-

Reservoirs an der Polariton-Laserschwelle betroffen, sodass die Gesamtdichte NX+NX,heiss

auch nach der Laserschwelle weiter mit zunehmender Anregungsleistung ansteigt.
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Abbildung 5.13: a) Berechnete Ladungsträgerdichte im Bereich der Polariton-Laserschwelle

für verschiedene Bedingungen: Gleichgewichtslösung nach Gl. (5.5) bis (5.7)

ohne Spannung (schwarze, gestrichelte Linie) und für 5V angelegte Span-

nung (rot, durchgezogen). Die Berücksichtigung eines weiteren Niveaus, das

heiße Exzitonen repräsentiert und mit Gl. (5.8) beschrieben wird, sowie die

Verwendung eines Anregungspulses, Gl. (5.2), führt zu einem deutlich re-

duzierten Einfluss des Polariton-Lasings auf die Leistungsabhängigkeit der

Ladungsträgerdichte (blaue, gepunktete Linie). b) Wie a) für die gesamte

Exziton-Dichte. Hier zeigt das um heiße Exzitonen erweiterte Modell un-

ter gepulster Anregung einen kontinuierlichen Anstieg der Exziton-Dichte

auch nach der Laserschwelle, während ohne dieses Niveau die Dichte an der

Schwelle abgeklemmt wird.
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5.5 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde gleichzeitig das Photolumineszenzsignal eines Mikroresonators,

das eine doppelte Nichtlinearität aufweist, und der Stromfluss zwischen zwei seitlich aufge-

brachten Kontakten untersucht. Durch die neuartige Prozessierungstechnik, bei der elek-

trische Kontakte direkt auf die schrägen Ätzflanken einer quadratischen Mesa mit 50µm

Kantenlänge aufgedampft werden, konnte im Experiment die Ladungsträgerdichte in den

Quantenfilmen untersucht werden. Hierbei zeigte sich ein Abknicken des Photostroms an

der zweiten Nichtlinearität der Photolumineszenz, die als Schwelle zum Photon-Lasing

identifizierbar ist. Dieses Abknicken geht auf die im Photon-Lasing stark erhöhte Rate

strahlender Rekombination aufgrund stimulierter Emission zurück. An der ersten Schwel-

le der Photolumineszenz, die dem Polariton-Lasing zugeordnet wird, ist hingegen kein

Einfluss auf den Photostrom erkennbar, was im dieser Nichtlinearität zugrunde liegen-

den Verstärkungsprozess begründet ist, der stimulierten Streuung von Polaritonen. Der

unterschiedliche Einfluss der nichtlinearen optischen Prozesse auf das elektrische Signal

findet sich auch in der Messung des differentiellen Leitwerts. Die Kombination elektrischer

und optischer Messung erlaubt damit erneut eine eindeutige Unterscheidung zwischen

Polariton- und Photon-Lasing. Mittels verschiedener Ratengleichungsmodelle lassen sich

alle wesentlichen Merkmale des Experiments zufrieden stellend reproduzieren.
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Kapitel 6

Experimenteller Nachweis der sehr

starken Kopplung

Wie in Kapitel 2.2.3 erläutert wurde, muss das auch in Kapitel 4 und 5 zur Beschrei-

bung der starken Kopplung verwendete Modell gekoppelter harmonischer Oszillatoren

angepasst werden, wenn die Stärke der Licht-Materie-Wechselwirkung hinreichend groß

ist. Dies wird bei der Untersuchung zweier Proben mit stark unterschiedlicher Anzahl

an Quantenfilmen deutlich, die in diesem Kapitel vorgestellt wird. Dabei wird die Mes-

sung der diamagnetische Verschiebung von unterem und oberem Polariton verwendet um

die deutliche Erhöhung des mittleren Elektron-Loch-Abstands des oberen Polaritons im

Regime der sehr starken Kopplung nachzuweisen.

6.1 Probenaufbau

In diesem Kapitel werden zwei verschiedene Mikroresonatoren untersucht. In beiden Pro-

ben ist eine AlAs-Kavität von zwei AlAs/Al0.2Ga0.8As-DBRs mit 16 (20) Spiegelpaaren

im oberen (unteren) DBR umgeben. Durch den, verglichen zu den in den vorigen Kapi-

teln untersuchten Proben, geringeren Gütefaktor können bei diesen beiden Resonatoren

unteres und oberes Polariton für einen weiten Verstimmungsbereich in Reflexion aufgelöst

werden. In der Mitte der Kavität der ersten Probe (1 QW-Probe) ist ein einzelner, 7 nm

breiter GaAs-Quantenfilm platziert. Für die zweite Probe (28 QW-Probe) werden sowohl

in der Mitte der Kavität als auch in den jeweils ersten drei Feldmaxima an den AlAs-

AlGaAs-Grenzflächen des oberen und unteren Spiegels Quantenfilm-Stapel mit jeweils

vier 7 nm breiten GaAs-Quantenfilmen platziert. Zwischen den Quantenfilmen befinden

sich 4 nm breite AlAs-Barrieren. Insgesamt befinden sich damit 28 Quantenfilme im zwei-

ten Mikroresonator, die auf die sieben zentralen Maxima des Lichtfelds verteilt sind. Der

gesamte, nominelle Schichtaufbau der beiden Proben findet sich in Anhang A.4 bzw. A.5.



96 Experimenteller Nachweis der sehr starken Kopplung

1,60 1,62 1,640

2

4

6

4mm

In
te

ns
itä

t [
w

.E
.]

Energie [eV]

9mm
a)

1,60 1,62 1,64

5

10
b)

In
te

ns
itä

t [
w

.E
.]

Energie [eV]

10mm

5mm

Abbildung 6.1: Tieftemperatur-Reflexionsspektren bei verschiedenen Abständen zur Mitte der

Halbleiterscheibe. Die Spektren wurden jeweils auf das Referenzspektrum eines

Goldspiegels normiert und der Übersichtlichkeit halber vertikal gegeneinander

versetzt. a) Messung der 1 QW-Probe und b) der 28 QW-Probe.

Abb. 6.1 zeigt radiale Reflexionsmessungen bei Tieftemperatur für beide Proben.

Durch den wachstumsbedingten Schichtdickengradienten nimmt dabei die Energie der

Kavitätsmode mit zunehmendem Abstand zum Zentrum der Halbleiterscheibe zu, wäh-

rend die Exziton-Energie näherungsweise konstant bleibt. In diesen Messungen zeigt sich

bereits ein merklicher Unterschied zwischen den beiden Proben. Bei der Messung der

1 QW-Probe in Abb. 6.1 a) wird das für starke Kopplung typische Verhalten mit einem

deutlichen Antikreuzen der Kavitäts- und Exziton-Mode beobachtet. Nahe des Zentrums

der Halbleiterscheibe (negative Verstimmung) weist das untere Polariton photonischen

Charakter auf und das obere Polariton exzitonischen. Nahe des Rands der Halbleiterschei-

be (positive Verstimmung) ist der Charakter der beiden Polaritonen gerade vertauscht.

Bei der Resonanz von Photon- und Exziton-Energie lassen sich die beiden Polaritonen

mit beinahe identischen Lorentz-Funktionen anpassen.

Bei der 28 QW-Probe, Abb. 6.1 b), wird ebenfalls ein Antikreuzen beobachtet, aller-

dings ist hier das untere Polariton in allen Spektren stärker ausgeprägt und weist eine

geringere Linienbreite auf als das obere Polariton. Für positive Verstimmungen ist das

Reflexionsminimum des oberen Polaritons kaum noch auszumachen, während das des un-

teren Polaritons weiter deutlich sichtbar ist. Bei der Messung der 28 QW-Probe wird ein

zweites Antikreuzen mit dem LH-Exziton bei ca. 1,65 eV beobachtet (hier nicht gezeigt),

wobei dort die Minima der beiden obersten Polaritonen schwach ausgeprägt sind und eine

große Halbwertsbreite aufweisen.

Die Energien und Linienbreiten des unteren und oberen Polaritons sind in Abb. 6.2 a)
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Abbildung 6.2: Durch Anpassung der Reflexionsspektren (Abb. 6.1) bestimmte Energien und

Halbwertsbreiten von unterem (LP) und oberem Polariton (UP) für a) die

1 QW-Probe und b) die 28 QW-Probe.

für die 1 QW-Probe und in Abb. 6.2 b) für die 28 QW-Probe gezeigt. Für beide Proben

ist ein deutliches Antikreuzen der Energien zu sehen. Die Rabi-Aufspaltungen betragen

3,8 meV für die 1 QW-Probe und 17,4 meV für die 28 QW-Probe. Die Rabi-Aufspaltung

der 28 QW-Probe liegt damit nahe am höchsten in der Literatur zu findenden Wert für

Mikroresonatoren mit GaAs-Quantenfilmen, der 19 meV beträgt. Dieser wurde unter Ver-

wendung eines ähnlichen Probenaufbaus wie bei den hier untersuchten Proben erzielt,

wobei insgesamt 36 Quantenfilme in den Intensitätsmaxima des Lichtfelds platziert wur-

den [138].

Das nicht gezeigte zweite Antikreuzen mit dem LH-Exziton, das bei der 28 QW-Probe

beobachtet wird, ergibt eine Aufspaltung von 15,8 meV, was erneut etwas geringer ausfällt

als die entsprechende Aufspaltung bei der Verwendung von 36 Quantenfilmen [138]. Die

Wechselwirkung des Kavitätsphotons mit HH- und LH-Exzitonen lässt sich im Modell

der starken Kopplung durch drei gekoppelte, harmonische Oszillatoren modellieren. Der

Hamilton-Operator lautet dann [222]

H =







EC VHH VLH

VHH EHH 0

VLH 0 ELH






, (6.1)

wobei EC , EHH , ELH die Energien von Photon, HH- und LH-Exziton bezeichnen und

VHH und VLH die Kopplungsstärken für HH- und LH-Exziton. Durch Diagonalisierung

des Hamilton-Operators erhält man die Polariton-Energien und aus den Eigenzustän-

den des Operators die jeweiligen Anteile von Photon, HH- und LH-Exziton. Demnach
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ist bei der Resonanz von Photon und HH-Exziton der Anteil des LH-Exzitons am in

Abb. 6.2 b) als oberes Polariton bezeichneten Zustand geringer als 5%, weshalb der Ein-

fluss des LH-Exzitons im Folgenden vernachlässigt wird.

Die Polariton-Linienbreiten der 1 QW-Probe, die ebenfalls in Abb. 6.2 a) gezeigt

sind, zeigen das für die starke Kopplung erwartete Verhalten. In diesem Regime ist die

Polariton-Linienbreite der Mittelwert von Exziton- und Photon-Linienbreiten, die mit

dem jeweiligen Hopfield-Koeffizienten gewichtet werden [8]. Da die Exziton-Linienbreite

bei dieser Probe größer als die Photon-Linienbreite ist, führt dies zu einer stetigen Zu-

nahme (Abnahme) der Linienbreite des unteren (oberen) Polaritons mit zunehmender

Verstimmung. Identische Linienbreiten für beide Polaritonen werden erst bei geringer

positiver Verstimmung beobachtet, was auf eine asymmetrische Exziton-Linienbreite hin-

deutet [223].

Für die 28 QW-Probe wird ein merklich anderes Verhalten der Linienbreiten beob-

achtet. Die Linienbreite des unteren Polaritons ist für alle Verstimmungen geringer als

die des oberen Polaritons. Sie erreicht ihren geringsten Wert (0,95 meV) bei der Resonanz

zwischen Exziton und Photon. Die Linienbreite des oberen Polaritons nimmt bei negativer

Verstimmung zunächst mit zunehmender Verstimmung ab. Im Bereich der Resonanz und

für positive Verstimmung nimmt die Linienbreite deutlich zu und steigt bis auf 8 meV an.

Diese Asymmetrie der Linienbreiten kann im Modell der sehr starken Kopplung durch die

durch Photonen vermittelte Elektron-Loch-Wechselwirkung erklärt werden [130]. Die Ver-

breiterung des oberen Polaritons wird ebenfalls reproduziert, indem in der dielektrischen

Funktion des Quantenfilms zusätzliche Absorption durch höhere Zustände berücksichtigt

wird [138–140, 224]. Die Asymmetrie der Linienbreiten ist daher kein hinreichendes Kri-

terium, um das Regime der sehr starken Kopplung nachweisen zu können.

6.2 Messung der diamagnetischen Verschiebung

Die magneto-optischen Messungen dieses Kapitels wurden in einem Magnet-Kryostaten

durchgeführt, in dem Magnetfelder von bis zu 5 T am Ort der Probe erzeugt werden kön-

nen. Alle Messungen wurden in Faraday-Konfiguration durchgeführt, d.h. das Magnetfeld

ist entlang der Wachstumsrichtung und damit senkrecht zur Ebene der Quantenfilme ori-

entiert. Die Messungen wurden am winkelaufgelösten Messplatz durchgeführt, wobei für

die Auswertung nur die Reflexion bzw. Emission bei k‖ = 0 berücksichtigt wurde. Die

Probentemperatur betrug bei allen Messungen ca. 4 K.

Eine Auswertung der wellenvektoraufgelösten Spektren wurde nicht durchgeführt, da

bei der Beleuchtung mit Weißlicht ein hochfrequentes Störsignal auftritt, das vermutlich

durch Interferenz im Strahlteiler entsteht. Durch dieses Störsignal ist in den wellenvek-

toraufgelösten Spektren meist nur ein Polariton-Ast deutlich zu erkennen. In den Lini-
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Abbildung 6.3: a) Rohdaten (schwarz, gepunktet) und gefilterte Daten (rot, durchgezogen) für

ein beispielhaftes Reflexionsspektrum. b) Fourier-Transformation der Rohda-

ten aus a). Der grau hinterlegte Bereich wird bei der Filterung entfernt.

enspektren lässt sich die Störung filtern, indem ein kleiner Frequenzbereich der Fourier-

Transformation eines Spektrums entfernt und anschließend die Rücktransformation durch-

geführt wird. Dies ist für ein beispielhaftes Spektrum in Abb. 6.3 gezeigt. In Abb. 6.3 a)

sind Rohdaten und gefilterte Daten gezeigt. Dabei ist ersichtlich, dass durch die Filterung

das Störsignal entfernt wird, aber die beiden Reflexionsminima von unterem und oberem

Polariton erhalten bleiben. Die Fourier-Transformation der Rohdaten ist in Abb. 6.3 b) zu

sehen, wobei der grau hinterlegte Teil des Spektrums vor der Rücktransformation entfernt

wurde.

6.2.1 Quantenfilm-Exziton

Zunächst wurde die diamagnetische Verschiebung des ungekoppelten Quantenfilm-

Exzitons bestimmt. Dazu wurde für beide Proben auf einem Stück der Halbleiterscheibe

der obere DBR per trockenchemischem Ätzen flächig entfernt. Diese abgeätzten Proben

wurden mit einem Laser geringer Intensität und mit einer Energie von ca. 1,72 eV ange-

regt. Das PL-Signal wurde dann bei verschiedenen Magnetfeldstärken aufgezeichnet.

Abb. 6.4 zeigt die gemessene Exziton-Energie für beide Proben, aufgetragen gegen

das Quadrat der Magnetfeldstärke. In dieser Auftragung wird die nach Gl. (2.49) er-

wartete, lineare diamagnetische Verschiebung zu höheren Energien beobachtet. Lineare

Anpassungen ergeben diamagnetische Koeffizienten von κX,1QW = (32,1 ± 2,5) µeV/T2

für die 1 QW-Probe und von κX,28QW = (36,7 ± 2,8) µeV/T2 für die 28 QW-Probe. Diese

Werte sind vergleichbar mit in der Literatur für ähnliche Quantenfilme zu findenden Wer-

ten [85,202,221]. Der etwas geringere diamagnetische Koeffizient der 1 QW-Probe deutet
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Abbildung 6.4: Energie des ungekoppelten Exzitons als Funktion des Quadrats der Magnet-

feldstärke für beide Proben. Es ergibt sich in der quadratischen Auftragung

jeweils der erwartet lineare Verlauf.

auf eine etwas geringere Quantenfilm-Dicke hin, da κX mit dem Exziton-Radius skaliert

und dieser für GaAs-Quantenfilme in AlAs-Barrieren in diesem Dicken-Bereich mit abneh-

mender Dicke monoton abnimmt [107]. Auch die etwas höhere Emissionsenergie des Exzi-

tons der 1 QW-Probe lässt auf eine geringere Quantenfilm-Dicke schließen, da die Quanti-

sierungsenergie für diese Quantenfilme mit abnehmender Dicke zunimmt, vgl. Gl. (2.17).

Berechnet man die Emissionsenergie durch Lösung der Schrödinger-Gleichung in einem

einzelnen GaAs-Quantenfilm unter Vernachlässigung der Coulomb-Wechselwirkung, d.h.

ohne Berücksichtigung der Exziton-Bindungsenergie, dann entsprechen die gemessenen

Energien dem Band-zu-Band-Übergang eines 6,2 nm (6,8 nm) breiten Quantenfilms für

die 1 QW-Probe (28 QW-Probe).

Aus den diamagnetischen Koeffizienten lassen sich Exziton-Radien ρ berechnen mit

[87]

κX =
e2

8µ

〈

ρ2
〉

. (6.2)

Mit den Literaturwerten für die effektive Masse in GaAs [92] ergeben sich Exziton-Radien

von ρ1QW = (9,1 ± 0,4) nm und ρ28QW = (9,7 ± 0,4) nm. Diese Werte liegen wie erwar-

tet (vgl. Kapitel 5.4 [114]) zwischen dem drei- und zweidimensionalen Wert (Kapitel

2.1.2) und zudem nahe am numerisch berechneten Wert für einen 7 nm breiten GaAs-

Quantenfilm von 9,5 nm [107].
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Abbildung 6.5: a) Reflexionsspektren (schwarze Quadrate) der 1 QW-Probe bei 0T und 5T.

Bei B = 0T beträgt die Verstimmung −3,4meV. Rote, gestrichelte Linien

sind die an die Spektren angepassten Lorentz-Funktionen. Die grünen, durch-

gezogenen Linien stellen die kumulative Anpassung dar. Die senkrechten, ge-

punkteten Linien kennzeichnen die bei 0T bestimmten Polariton-Energien. b)

Diamagnetische Verschiebung, die aus den bei verschiedenen Magnetfeldern

aufgenommenen Spektren bestimmt wurde. Gestrichelte Linien stellen eine

Anpassung nach Gl. (2.50) mit κ als freiem Parameter dar. Die gepunktete

Linie ist die an die Messung des ungekoppelten Exzitons angepasste diama-

gnetische Verschiebung.

6.2.2 Regime der starken Kopplung

In Abb. 6.5 a) sind Reflexionsspektren der 1 QW-Probe für 0 T und 5 T gezeigt und in

Abb. 6.5 b) die diamagnetischen Verschiebungen von unterem und oberem Polariton, die

durch Anpassung der bei unterschiedlichen Magnetfeldern aufgenommenen Spektren mit

jeweils zwei Lorentz-Funktionen bestimmt wurden. Ohne äußeres Magnetfeld beträgt die

Verstimmung zwischen Exziton- und Photon-Mode an dieser Position -3,4 meV. Mit stei-

gender Magnetfeldstärke erfahren sowohl das untere als auch das obere Polariton eine

diamagnetische Verschiebung zu höheren Energien. Die Verschiebung hängt dabei nähe-

rungsweise quadratisch von der Magnetfeldstärke ab und erreicht bei 5 T einen Wert von

118µeV (714µeV) für das untere (obere) Polariton.

Die diamagnetische Verschiebung lässt sich nach Gl. (2.50) anpassen, wobei κ jeweils

für unteres und oberes Polariton als freier Parameter behandelt wird. Für die Rabi-

Aufspaltung ist bei der Verwendung von GaAs-Quantenfilmen in AlAs-Barrieren eine
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Zunahme von wenigen % bei 5 T zu erwarten [85, 202]. Der aufgrund dieser Zunahme zu

erwartende Beitrag zur diamagnetischen Verschiebung der Polariton-Energien ist wegen

der geringen Rabi-Aufspaltung klein. Nimmt man eine Zunahme um 5 % bei 5 T an, dann

beträgt dieser Beitrag für unteres und oberes Polariton nach Gl. (2.50) 65µeV bei der hier

betrachteten Verstimmung, wobei für diese Rechnung das im vorigen Abschnitt bestimm-

te κX,1QW verwendet wurde. Aus diesem Grund wurde bei der Anpassung der Messdaten

der 1 QW-Probe eine im Magnetfeld konstante Rabi-Aufspaltung angenommen. Unter

dieser Annahme erhält man aus der Anpassung für beide Polaritonen ähnliche diamagne-

tische Koeffizienten von κLP = (30,1 ± 1,4) µeV/T2 und κUP = (32,1 ± 0,9) µeV/T2, die

im Rahmen des Standardfehlers der Anpassung miteinander und mit dem Koeffizienten

des ungekoppelten Exzitons dieser Probe vereinbar sind. Dies zeigt, dass in diesem Fall

das Modell gekoppelter harmonischer Oszillatoren eine gute Näherung ist, da der mittlere

Elektron-Loch-Abstand beider Polaritonen im Rahmen der Fehler gleich dem Radius des

ungekoppelten Exzitons ist.

6.2.3 Regime der sehr starken Kopplung

Die Messung der diamagnetischen Verschiebung an der 28 QW-Probe bei einer Verstim-

mung von −10,8 meV ist in Abb. 6.6 gezeigt. In den bei 0 T und 5 T aufgenommenen

Reflexionsspektren, Abb. 6.6 a), sind die beiden deutlich spektral getrennten Minima des

unteren und oberen Polaritons zu sehen, die mit zunehmender Feldstärke eine Blauver-

schiebung erfahren. Diese ist für das untere Polariton (98µeV bei 5 T) wesentlich geringer

als für das obere Polariton (1,55 meV bei 5T ), dessen diamagnetische Verschiebung um

mehr als 50% größer ist als die des ungekoppelten Exzitons. Die Auswertung der Polariton-

Energien als Funktion der Feldstärke, Abb. 6.6 b), zeigt für beide Polaritonen eine quadra-

tische diamagnetische Verschiebung. Die diamagnetische Verschiebung des oberen Polari-

tons liegt für alle Feldstärken B > 0 T oberhalb der Anpassung an die Verschiebung des

ungekoppelten Exzitons (gepunktete Linie). Um die diamagnetischen Verschiebungen der

28 QW-Probe anzupassen, wird erneut Gl. (2.50) verwendet. Aufgrund der sehr großen

Rabi-Aufspaltung dieser Probe ist der Beitrag durch eine Zunahme der Oszillatorstärke

im magnetischen Feld nicht mehr vernachlässigbar. Daher wird hier eine lineare Zunahme

angenommen, d.h.

Ω(B) = Ω(0) + cB, (6.3)

wobei die Steigung c als freier Parameter der Anpassung behandelt wird. In der Literatur

ist eine quadratische Zunahme der Rabi-Aufspaltung zu finden [14, 83, 158, 167]. Bei An-

nahme einer solchen Abhängigkeit war aber keine sinnvolle Anpassung der Messdaten der

28 QW-Probe möglich, etwa weil keine Konvergenz erreicht wurde oder weil der aus der

Anpassung bestimmte Fehler eines Parameters um Größenordnungen über dem Bestwert
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Abbildung 6.6: a) Reflexionsspektren (schwarze Quadrate) der 28 QW-Probe bei 0T und 5T.

Bei B = 0T beträgt die Verstimmung −10,8meV. Die grüne, durchgezogene

Linie stellt die Anpassung mit zwei Lorentz-Funktionen dar. Die senkrechten,

gepunkteten Linien kennzeichnen die bei 0T bestimmten Polariton-Energien.

b) Diamagnetische Verschiebung, die aus den bei verschiedenen Magnetfel-

dern aufgenommenen Spektren bestimmt wurde. Gestrichelte Linien stellen

eine Anpassung nach Gl. (2.50) mit κ als freiem Parameter dar. Bei dieser

Probe wurde weiterhin eine lineare Zunahme der Rabi-Aufspaltung mit zu-

nehmender Magnetfeldstärke angenommen, wobei die Steigung c ebenfalls als

freier Parameter der Anpassung verwendet wurde, vgl. Abb. 6.7 f). Die ge-

punktete Linie ist die an die Messung des ungekoppelten Exzitons angepasste

diamagnetische Verschiebung.

lag. Für ungekoppelte Exzitonen lassen sich diamagnetische Verschiebung und Zunahme

der Oszillatorstärke alleine durch das Verhältnis ρ(0)/ρ(B) beschreiben [167], wobei sich

für ρ(B) in erster Näherung eine analytische Formel finden lässt. Es war ebenfalls nicht

möglich, die Messdaten der 28 QW-Probe auf diese Weise anzupassen.

Die Anpassung nach Gl. (2.50) mit linearer Zunahme der Rabi-Aufspaltung nach

Gl. (6.3) ergibt diamagnetische Koeffizienten von κLP = (17,2 ± 2,5)µeV/T2 und

κUP = (52,3 ± 3,7)µeV/T2, d.h. etwa halb so groß bzw. 1,5-mal so groß wie der des

ungekoppelten Exzitons. Für das untere Polariton wurde cLP = (0,000 ± 0,007) meV/T

bestimmt1 und für das obere Polariton cUP = (0,27 ± 0,03) meV/T. Letzteres entspricht

einer Zunahme der Rabi-Aufspaltung um ca. 8% bei einer Erhöhung der Magnetfeldstärke

1Die Anpassung wurde mit der Bedingung c ≥ 0 durchgeführt.
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von 0 T auf 5 T. Wie oben erwähnt, sind diamagnetische Verschiebung und Zunahme der

Oszillatorstärke eines Exzitons proportional zu dessen Radius ohne Magnetfeld. Dement-

sprechend deuten beide Anpassungsparameter auf einen verringerten (vergrößerten) mitt-

leren Elektron-Loch-Abstand für das untere (obere) Polariton hin.

6.2.4 Verstimmungsabhängigkeit

Für beide Proben wurde die diamagnetische Verschiebung bei mehreren Verstimmungen

gemessen. In Abb. 6.7 a) ist die diamagnetische Verschiebung bei 5 T als Funktion der

Verstimmung für die 1 QW-Probe gezeigt und in Abb. 6.7 b) für die 28 QW-Probe. Für

die 1 QW-Probe ergibt sich der in der starken Kopplung erwartete Trend: Mit zunehmen-

der Verstimmung steigt der exzitonische Anteil des unteren Polaritons und der des oberen

Polaritons sinkt. Entsprechend ist eine Zunahme (Abnahme) der diamagnetischen Ver-

schiebung des unteren (oberen) Polaritons zu erwarten, vgl. Gl. (2.51). Dieses Verhalten

ist in Abb. 6.7 a) zu sehen. Weiterhin bleibt die diamagnetische Verschiebung für beide

Polaritonen bei allen Verstimmungen unter der des ungekoppelten Exzitons. Für die 28

QW-Probe wird ein deutlich anderes Verhalten beobachtet. Während die diamagnetische

Verschiebung des unteren Polaritons ähnlich zu der an der 1 QW-Probe gemessenen ver-

läuft, d.h. steigend mit zunehmender Verstimmung und stets geringer als die Verschiebung

des ungekoppelten Exzitons, liegt die diamagnetische Verschiebung des oberen Polaritons

immer über der des ungekoppelten Exzitons und nimmt mit zunehmender Verstimmung

weiter zu. Bei einer Verstimmung von ∆ = +1,9 meV beträgt die diamagnetische Ver-

schiebung bei 5 T 2,1 meV für das obere Polariton, d.h. sie ist mehr als doppelt so groß als

die des ungekoppelten Exzitons, während die des unteren Polaritons (268µeV) um etwa

eine Größenordnung kleiner ist.

Alle Messungen wurden nach Gl. (2.50) angepasst um die diamagnetischen Koeffi-

zienten zu bestimmen, die in Abb. 6.7 d) für die 1 QW-Probe dargestellt sind und in

6.7 e) für die 28 QW-Probe. Bei der 1 QW-Probe, bei der für die Anpassung stets eine

konstante Rabi-Aufspaltung angenommen wurde, zeigt κUP keine signifikante Verstim-

mungsabhängigkeit und liegt stets im Bereich (30 ± 4) µeV/T2. Der diamagnetische Ko-

effizient des unteren Polaritons nimmt mit zunehmender Verstimmung von 30,1µeV/T2

bei ∆ = −3,4 meV bis auf 11,4µeV/T2 bei ∆ = +1,3 meV ab, was im Modell der starken

Kopplung nicht zu erwarten ist. Hierfür sind zwei mögliche Gründe anzuführen. Einerseits

ist der Beitrag durch eine Zunahme der Rabi-Aufspaltung, der bei der Anpassung ver-

nachlässigt wurde, bei geringer positiver Verstimmung am größten, da die Verstimmung

bei 5 T dann nahe an Null ist. Die diamagnetische Verschiebung des unteren Polaritons

lässt sich für diese Messung mit einer quadratischen Zunahme der Rabi-Aufspaltung an-

passen, d.h. Ω(B) = Ω(0) + cB2. Man erhält daraus κLP = (20,1 ± 8,6) µeV/T2 und
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Abbildung 6.7: Diamagnetische Verschiebung bei 5T für a) die 1 QW-Probe und b) die 28

QW-Probe als Funktion der Verstimmung. Die diamagnetische Verschiebung

des oberen Polaritons der 28 QW-Probe ist bei allen Verstimmungen größer

als die des ungekoppelten Exzitons. c) Nettoverschiebung δEUP − δELP bei

5T. Gestrichelte Linien stellen den theoretischen Verlauf nach Gl. (2.50) dar

mit den jeweiligen Koeffizienten κX (Kapitel 6.2.1) sowie einer Zunahme der

Rabi-Aufspaltung um 5% bei 5T. Der grau bzw. rot hinterlegte Bereich wird

begrenzt durch Theorie-Kurven mit 0% Zunahme (untere Grenze) und 10%

Zunahme (obere Grenze). d) Aus der Anpassung nach Gl. (2.50) bestimm-

te diamagnetische Koeffizienten für die 1 QW-Probe. Die Rabi-Aufspaltung

wurde als konstant angenommen. e) Diamagnetische Koeffizienten der 28 QW-

Probe, wobei eine lineare Zunahme der Rabi-Aufspaltung angenommen wurde.

Die dabei bestimmten Steigungen c sind in f) gezeigt.
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c = (0,011 ± 0,011) meV/T2. Bei dieser Anpassung liegt der diamagnetische Koeffizient

deutlich näher an dem des ungekoppelten Exzitons, allerdings sind die Fehler dieser An-

passung weitaus größer als die in Abb. 6.7 c) gezeigten. Die gleiche Anpassung für die

Messung des oberen Polaritons konvergiert nicht bei dieser Verstimmung für κUP > 0.

Ein weiterer, möglicher Grund für die unerwartete Abnahme der aus der Anpassung be-

stimmten diamagnetischen Koeffizienten ist das geringe Verhältnis von Rabi-Aufspaltung

zu Polariton-Linienbreiten, vgl. Abb. 6.2 a). Wie in Abb. 6.5 a) zu sehen ist, sind die

Reflexionsminima der beiden Polaritonen spektral nicht klar getrennt, wobei das Visibili-

tätskriterium der starken Kopplung v = Ω/2(γX +γC) ≈ 0,32 > 0,25 noch erfüllt ist [116].

Die Anpassung mit zwei Lorentz-Funktionen weist hier also eine größere Unsicherheit auf

als bei der 28 QW-Probe.

Bei der 28 QW-Probe ist für κLP keine eindeutige Verstimmungsabhängigkeit erkenn-

bar. Für die Anpassung der Messdaten wurde hier jeweils eine lineare Zunahme der Rabi-

Aufspaltung mit zunehmender Feldstärke angenommen. Der Mittelwert mit Standard-

abweichung des diamagnetischen Koeffizienten beträgt κLP = (19 ± 2) µeV/T2 und ist

etwa halb so groß wie κX . Der verringerte diamagnetische Koeffizient lässt sich im Mo-

dell der sehr starken Kopplung durch die attraktive, von virtuellen Photonen vermittelte

Elektron-Loch-Wechselwirkung erklären. Auch der angepasste Koeffizient der Magnet-

feldabhängigkeit der Rabi-Aufspaltung, Abb. 6.7 f), spricht für einen geringen mittleren

Elektron-Loch-Abstand, da c für alle Verstimmungen nahe Null ist2. Der diamagnetische

Koeffizient des oberen Polaritons zeigt verglichen zum unteren Polariton und auch vergli-

chen zur 1 QW-Probe ein deutlich abweichendes Verhalten. κUP ist für alle Verstimmungen

größer als κX und nimmt mit steigender Verstimmung zu. Mit zunehmender Verstimmung

nähert sich die Energie des oberen Polaritons der Energiebandlücke im Quantenfilm an,

d.h. der Summe der Bandlückenenergie von GaAs und der Quantisierungsenergien von

Elektron und Loch. Dadurch steigt der Beitrag höherer Zustände zum oberen Polariton,

wodurch der mittlere Abstand zwischen Elektron und Loch zunimmt [130,131]. Bei posi-

tiver Verstimmung erreicht κUP Werte von über 100µeV/T2. Mit Ausnahme der Messung

mit der geringsten Verstimmung liegen die Koeffizienten der Magnetfeldabhängigkeit der

Rabi-Aufspaltung im Bereich cUP = (0,28 ± 0,03) meV/T. Dies entspricht bei 5 T einer

Zunahme der Rabi-Aufspaltung um 1,4 meV oder 8%.

In Abb. 6.7 c) ist die Nettoverschiebung δEUP (B = 5 T)−δELP (B = 5 T) als Funktion

der normierten Verstimmung ∆/Ω gezeigt. Die beiden Proben zeigen dabei mit zuneh-

mender Verstimmung einen entgegengesetzten Verlauf. Während die Nettoverschiebung

der 1 QW-Probe mit zunehmender Verstimmung abnimmt und bei ∆ = +0,34Ω beinahe

Null erreicht, nimmt die Nettoverschiebung für die 28 QW-Probe kontinuierlich zu. Nach

Gl. (2.50) lässt sich jeweils eine Theorie-Kurve der starken Kopplung angeben. Die ge-

2Für die Anpassung wurde wieder die Bedingung c ≥ 0 verwendet
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Abbildung 6.8: Diamagnetische Koeffizienten der 28 QW-Probe, die durch Anpassung nach

Gl. (2.50) bestimmt wurden (Dreiecke, siehe auch Abb. 6.7 e) im Vergleich

mit der Theorie nach [130, 133], die auf Variationsrechnung basiert (Linien).

Die Theorie-Kurven haben keine freien Parameter.

strichelte Linie in Abb. 6.7 c) wurde jeweils für eine Zunahme der Rabi-Aufspaltung um

5% bei 5 T berechnet. Diese Kurve gibt den Verlauf der Messung für die 1 QW-Probe

gut wieder, für die 28 QW-Probe verläuft die Kurve des Modells gekoppelter harmoni-

scher Oszillatoren umgekehrt zum in der Messung beobachteten Verlauf. Dies zeigt noch

einmal, dass dieses Modell bei großer Rabi-Aufspaltung nicht mehr anwendbar ist. Der

gemessene Verlauf der 28 QW-Probe lässt sich auch nicht durch eine größere Zunahme

der Rabi-Aufspaltung im Magnetfeld reproduzieren, wie durch den grau hinterlegten Be-

reich in Abb. 6.7 c) gezeigt ist. Dieser wird durch die theoretischen Kurven begrenzt, bei

denen eine Zunahme von 0% (untere Grenze) bzw. 10% (obere Grenze) angenommen wur-

de. Letztere liegt etwa nahe der bei geringer positiver Verstimmung gemessenen Werte,

weicht jedoch deutlich von den bei negativer Verstimmung ermittelten Werte ab. Für die

1 QW-Probe hat eine Änderung der Zunahme der Rabi-Aufspaltung nur einen geringen

Einfluss, d.h. die drei Kurven für 0%, 5% und 10% Zunahme liegen sehr nahe beieinan-

der, was noch einmal die bei der Anpassung der Messdaten getroffene Annahme einer

im Magnetfeld konstanten Rabi-Aufspaltung rechtfertigt. Weiterhin liegen alle drei Kur-

ven nahe bei den Messwerten und geben deren Verstimmungsabhängigkeit wieder. Das

Modell gekoppelter harmonischer Oszillatoren ist also eine gute Näherung bei geringer

Rabi-Aufspaltung.

Die Messung der 28 QW-Probe und die dort angewandte Anpassung lässt sich schließ-

lich mit Theorie-Kurven vergleichen, die auf der Variationsrechnung beruhen, die für das

Regime der sehr starken Kopplung entwickelt wurde [130, 133]. Dies ist in Abb. 6.8 ge-
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zeigt, wo die auch in Abb. 6.7 e) gezeigten, durch Anpassung nach Gl. (2.50) bestimmten

diamagnetischen Koeffizienten mit diesen Theorie-Kurven abgebildet sind. In die Berech-

nung der Theorie-Kurven gehen nur die Exziton-Bindungsenergie und die experimentell

bestimmte Rabi-Aufspaltung ein, d.h. es gibt keine freien Parameter um sie an die zuvor

aus der Messung bestimmten Werte anzupassen. Dennoch liegen die Theorie-Kurven in der

gleichen Größenordnung wie die an die experimentellen Daten angepassten diamagneti-

schen Verschiebungen. Weiterhin wird auch der Trend insbesondere des oberen Polaritons

richtig wiedergegeben. Diese generelle Übereinstimmung ist ein weiterer starker Hinweis

dafür, dass die 28 QW-Probe durch das Regime der sehr starken Kopplung beschrieben

wird.

6.3 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde die diamagnetische Verschiebung von unterem und oberem Pola-

riton für zwei Mikroresonatoren mit unterschiedlicher Anzahl an Quantenfilmen und an-

sonsten sehr ähnlichem Aufbau bestimmt. Für eine Probe mit einem Quantenfilm wurde

das im Regime der starken Kopplung erwartete Verhalten beobachtet. Mit zunehmender

Verstimmung zwischen Exziton- und Photon-Mode nimmt die diamagnetische Verschie-

bung des unteren Polaritons zu und die des oberen Polaritons ab, da die diamagnetische

Verschiebung in erster Näherung durch den exzitonischen Anteil des jeweiligen Polaritons

bestimmt ist. Dieser nimmt für das untere Polariton mit zunehmender Verstimmung zu

und für das obere Polariton ab.

Für die Probe mit 28 Quantenfilmen ergibt sich ein deutlich anderes Verhalten. Mit

zunehmender Verstimmung nehmen die diamagnetischen Verschiebungen für beide Pola-

ritonen zu, weiterhin übersteigt die diamagnetische Verschiebung des oberen Polaritons

deutlich die des ungekoppelten Exzitons. Dieses Verhalten zeigt, ebenso wie die bei dieser

Probe beobachtete, merkliche Verbreiterung des oberen Polaritons, dass der Einfluss hö-

herer Zustände für das obere Polariton bei großer Rabi-Aufspaltung nicht mehr vernach-

lässigt werden kann. Die Ergebnisse sind in Einklang mit der Theorie der sehr starken

Kopplung, die diesen Einfluss als zusätzliche, abstoßende Wechselwirkung zwischen Elek-

tronen und Löchern berücksichtigt. Die große diamagnetische Verschiebung des oberen Po-

laritons ist demnach ein Anzeichen für einen erhöhten mittleren Elektron-Loch-Abstand.

Entsprechend deutet die geringe diamagnetische Verschiebung des unteren Polaritons auf

einen verringerten Abstand hin, worauf sich auf eine erhöhte effektive Bindungsenergie

schließen lässt.
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Anhang A

Probenaufbau

In diesem Kapitel sind die nominellen Schichtdicken aller in dieser Arbeit untersuchten

Proben angegeben, sowie die mit den nominellen Schichtdicken berechneten Feldverteilun-

gen dargestellt. Zudem ist zu jeder Probe eine radiale Tieftemperatur-Reflexionsmessung

gezeigt, aus der die Rabi-Aufspaltung bestimmt werden kann. Alle Proben wurden auf

n-dotiertem GaAs-Substrat mit [100]-Orientierung gewachsen.

A.1 Kapitel 4.2 - M5052

Die in Kapitel 4.2 untersuchte Probe M5052 ist ein p-i-n-dotierter AlAs/Al0,2Ga0,8As-

Mikroresonator. Die nominellen Schichtdicken sind in Tabelle A.1 aufgeführt. Das Do-

tierprofil ist so gewählt, dass die Dotierkonzentration zur Kavität hin abnimmt. Dies

verringert die Verluste durch Absorption [191]. Weiterhin wurden in beiden DBRs die

abrupten Übergänge zwischen AlAs und AlGaAs durch graduelle ersetzt. Dies wird durch

AlAs/GaAs-Übergitter erreicht, in denen sich die effektive Aluminium-Konzentration ei-

ner Periode schrittweise von 100% nach 20% ändert oder umgekehrt (linear digital gra-

ding). Die Verwendung der Übergitter verringert den Widerstand der DBRs [225]. Die

berechnete Feldverteilung sowie das nominelle Dotierprofil sind in Abb. A.1 gezeigt.

Abb. A.2 a) zeigt Reflexionsspektren der Probe, die bei Tieftemperatur bei verschie-

denen radialen Positionen aufgenommen wurden. Für diese Messung wurde ein Stück

der Halbleiterscheibe verwendet, bei dem der obere DBR bis auf 10 Spiegelpaare abge-

ätzt wurde, um das Signal-Rausch-Verhältnis zu verbessern. Die Reflexionsmessung zeigt

das charakteristische, doppelte Antikreuzen der starken Kopplung der Kavitätsmode mit

HH- und LH-Exzitonen. Eine Anpassung der Spektren mit Lorentz-Funktionen ergibt die

Polariton-Energien als Funktion der radialen Position, die in Abb. A.2 b) gezeigt sind.

Hieraus lässt sich eine Rabi-Aufspaltung von (8,7 ± 0,1) meV für die Wechselwirkung mit

dem HH-Exziton und von (6,9 ± 0,2) meV bei Wechselwirkung mit dem LH-Exziton be-
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Abbildung A.1: Berechnete Feldverteilung bei der Energie der Kavitätsmode (schwarz, lin-

ke Achse) sowie Brechzahl (blau, innere rechte Achse) entlang der Wachs-

tumsrichtung für die Probe M5052. Die Rechnung wurde mit den nominellen

Schichtdicken und den Brechzahlen bei Raumtemperatur durchgeführt. In

grün (Silizium) bzw. rot (Kohlenstoff) sind die Dotierkonzentrationen darge-

stellt (äußere rechte Achse).

stimmen. Die Fehler wurden anhand der Anpassung der Reflexionsspektren abgeschätzt.

Die geringere Rabi-Aufspaltung bei Wechselwirkung mit dem LH-Exziton ist in dessen

geringerer Oszillatorstärke begründet [13, 115].
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Abbildung A.2: a) Reflexionsspektren der Probe M5052 bei verschiedenen radialen Positionen.

Zur Verbesserung des Signal-Rausch-Verhältnisses wurde der obere DBR bis

auf 10 Spiegelpaare abgeätzt. Die Spektren wurden separat auf [0,1] normiert

und sind jeweils vertikal gegeneinander versetzt. b) Aus den Reflexionsspek-

tren bestimmte Energien der Polariton-Äste als Funktion der radialen Positi-

on.
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Tabelle A.1: Nominelle Schichtdicken der Probe M5052.

Material Schichtdicke Dotierung

Unterer Bragg-Spiegel (27 Spiegelpaare)

AlAs 46,6 nm

n-dotiert (Si): 3E18 cm−3 (17×),

2E18 cm−3 (5×), 1E18 cm−3 (5×)

AlAs/GaAs-Übergitter 18 nm

Al0,2Ga0,8As 40,2 nm

AlAs/GaAs-Übergitter 18 nm

Kavität

AlAs 29,5 nm

intrinsisch

Quantenfilm-Stapel:

4×GaAs-Quantenfilm 7 nm

3×AlAs-Barriere 4 nm

AlAs 29,5 nm

Oberer Bragg-Spiegel (23,5 Spiegelpaare)

AlAs/GaAs-Übergitter 18 nm

p-dotiert (C): 1E18 cm−3 (5×),

2E18 cm−3 (5×), 3E18 cm−3 (13×)

Al0,2Ga0,8As 40,2 nm

AlAs/GaAs-Übergitter 18 nm

AlAs 46,6 nm

AlAs/GaAs-Übergitter 18 nm

p-dotiert (C): 1E19 cm−3Al0,2Ga0,8As 40,2 nm

GaAs 10 nm
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Abbildung A.3: Berechnete Feldverteilung bei der Energie der Kavitätsmode (schwarz, linke

Achse) sowie Brechzahl (blau, innere rechte Achse) entlang der Wachstums-

richtung für die Probe M5198. In grün (Silizium) bzw. rot (Kohlenstoff) sind

die Dotierkonzentrationen dargestellt (äußere rechte Achse).

A.2 Kapitel 4.3 - M5198

Die in Kapitel 4.3 untersuchte Probe M5198 ist ein i-p-i-n-dotierter AlAs/Al0,2Ga0,8As-

Mikroresonator. Die nominellen Schichtdicken sind in Tabelle A.2 aufgeführt. Bei dieser

Probe wurde eine andere Strategie gewählt, um den Widerstand der DBRs zu senken. An

jeder zweiten AlAs/AlGaAs-Grenzfläche, jeweils in einem Minimum der Intensitätsvertei-

lung der Kavitätsmode, wurde eine δ-Dotierung mit einer nominellen Dotierkonzentration

von 1012 cm−2 eingefügt [53, 226]. Auch bei dieser Probe nimmt die Dotierkonzentration

der AlAs- und AlGaAs-Schichten zur Kavität hin ab, um Absorptionsverluste zu verrin-

gern. Im oberen DBR sind nur die ersten 4,5 Spiegelpaare p-dotiert, der restliche Spiegel

ist intrinsisch. Die berechnete Feldverteilung ist mit den nominellen Dotierkonzentrationen

in Abb. A.3 gezeigt.

In der Kavität befinden sich wie bei der Probe M5052 4 GaAs-Quantenfilme von

7 nm Breite. Die radiale Reflexionsmessung eines auf 10 Spiegelpaare im oberen DBR

abgeätzten Probenstücks, die in Abb. A.4 gezeigt ist, zeigt entsprechend ein ähnliches

Verhalten. Es wird ein doppeltes Antikreuzen mit HH- und LH-Exziton beobachtet, wobei

die Rabi-Aufspaltungen (8,8 ± 0,1) meV bzw. (6,4 ± 0,2) meV betragen. Diese Wert sind

gut vergleichbar mit denen der Probe M5052.
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Abbildung A.4: a) Reflexionsspektren der Probe M5198 bei verschiedenen radialen Positionen.

Zur Verbesserung des Signal-Rausch-Verhältnisses wurde der obere DBR bis

auf 10 Spiegelpaare abgeätzt. Die Spektren wurden separat auf [0,1] normiert

und sind jeweils vertikal gegeneinander versetzt. b) Aus den Reflexionsspek-

tren bestimmte Energien der Polariton-Äste als Funktion der radialen Positi-

on.

Tabelle A.2: Nominelle Schichtdicken der Probe M5198.

Material Schichtdicke Dotierung

Unterer Bragg-Spiegel (27 Spiegelpaare)

AlAs 66,2 nm n-dotiert (Si): 3E18 cm−3 (17×),

2E18 cm−3 (5×), 1E18 cm−3 (5×)Al0,2Ga0,8As 57,2 nm

Kavität

AlAs 43,1 nm

intrinsisch

Quantenfilm-Stapel:

4×GaAs-Quantenfilm 7 nm

3×AlAs-Barriere 4 nm

AlAs 43,1 nm
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Tabelle A.2: Nominelle Schichtdicken der Probe M5198. (Forts.)

Material Schichtdicke Dotierung

Oberer Bragg-Spiegel (23,5 Spiegelpaare)

Al0,2Ga0,8As 57,2 nm p-dotiert (C): 1E18 cm−3 (2×),

1E19 cm−3 (2,5×)AlAs 66,2 nm

Al0,2Ga0,8As 57,2 nm
19× intrinsisch

AlAs 66,2 nm

GaAs 10 nm intrinsisch
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Abbildung A.5: Berechnete Feldverteilung bei der Energie der Kavitätsmode (schwarz, linke

Achse) sowie Brechzahl (blau, rechte Achse) entlang der Wachstumsrichtung

für die Probe M4159.

A.3 Kapitel 5 - M4159

Für die in Kapitel 5 gezeigten Messungen wurde die Probe M4159 verwendet. Hierbei han-

delt es sich um einen undotierten AlAs/Al0,2Ga0,8As-Mikroresonator, der auf n-dotiertem

Substrat gewachsen wurde. Die nominellen Schichtdicken sind in Tabelle A.3 aufgeführt,

die berechnete Feldverteilung in Abb. A.5 gezeigt.

Verglichen zu den Proben M5052 und M5198 wurden bei der M4159 breitere Quanten-

filme verwendet. Einerseits weisen breitere Quantenfilme bei gleicher Schichtqualität eine

geringere Linienbreite auf [227] und andererseits einen größeren Bohr-Radius [107], wo-

durch die Mott-Dichte sinkt, vgl. Kapitel 2.1.2. Deshalb eignen sich breitere Quantenfilme

besser für das in Kapitel 5 durchgeführte Experiment zum Zwei-Schwellen-Verhalten. Da

zudem breitere Quantenfilme eine geringere Oszillatorstärke aufweisen [115], wurde die

Anzahl der Quantenfilme auf 12 erhöht, indem jeweils ein weiterer Viererstapel an der er-

sten AlAs-AlGaAs-Grenzfläche von oberem und unterem DBR platziert wurde, wo die In-

tensitätsverteilung der Kavitätsmode ein Maximum aufweist [138]. Die Rabi-Aufspaltung

beträgt 9,5 meV, wie in der in Abb. A.6 gezeigten Reflexionsmessung bestimmt wurde.

Eine detaillierte Untersuchung der Lumineszenzeigenschaften dieser Probe ist in [210] zu

finden.
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Abbildung A.6: a) Reflexionsspektren der Probe M4159 bei verschiedenen radialen Positionen.

Zur Verbesserung des Signal-Rausch-Verhältnisses wurde der obere DBR bis

auf 10 Spiegelpaare abgeätzt. Die Spektren wurden separat auf [0,1] normiert

und sind jeweils vertikal gegeneinander versetzt. b) Aus den Reflexionsspek-

tren bestimmte Energien der Polariton-Äste als Funktion der radialen Positi-

on.

Tabelle A.3: Nominelle Schichtdicken der Probe M4159. Alle Schichten sind undotiert.

Material Schichtdicke Wiederholungen

Unterer Bragg-Spiegel (28 Spiegelpaare)

AlAs 67 nm
27×

Al0,2Ga0,8As 58 nm

AlAs 30 nm

Quantenfilm-Stapel:

4× GaAs-Quantenfilm 13 nm

4× AlAs-Barriere 4 nm

Al0,2Ga0,8As 21 nm

Kavität

AlAs 31 nm

Quantenfilm-Stapel:

4× GaAs-Quantenfilm 13 nm

3× AlAs-Barriere 4 nm

AlAs 31 nm
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Tabelle A.3: Nominelle Schichtdicken der Probe M4159. Alle Schichten sind undotiert. (Forts.)

Material Schichtdicke Wiederholungen

Oberer Bragg-Spiegel (24,5 Spiegelpaare)

Al0,2Ga0,8As 21 nm

Quantenfilm-Stapel:

4× AlAs-Barriere 4 nm

4× GaAs-Quantenfilm 13 nm

AlAs 30 nm

Al0,2Ga0,8As 58 nm
23×

AlAs 67 nm

Al0,2Ga0,8As 58 nm

GaAs 10 nm
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Abbildung A.7: Berechnete Feldverteilung bei der Energie der Kavitätsmode (schwarz, linke

Achse) sowie Brechzahl (blau, rechte Achse) entlang der Wachstumsrichtung

für die Probe M3631.

A.4 Kapitel 6 - 1 QW-Probe M3631

Für die Messung der diamagnetischen Verschiebung im Regime der starken Kopplung in

Kapitel 6 wurde die Probe M3631 verwendet. Bei diesem undotierten AlAs/Al0,2Ga0,8As-

Mikroresonator, dessen nominelle Schichtdicken in Tabelle A.4 angegeben sind, befindet

sich ein einzelner GaAs-Quantenfilm im Zentrum der AlAs-Kavität. Die berechnete Feld-

verteilung ist in Abb. A.7 dargestellt.

Für dieses Experiment wurde eine geringere Anzahl von Spiegelpaaren gewählt, um

beide Polariton-Äste in der Reflexionsmessung auflösen zu können. Die radiale Reflexions-

messung, aus der die Rabi-Aufspaltung von 3,8 meV bestimmt wurde, ist in Abb. 6.1 a)

und Abb. 6.2 a) gezeigt. Dabei ist zu beachten, dass die Probe vor der Messung nicht

geätzt wurde, im Gegensatz zu den in Abb. A.2, A.4 und A.6 gezeigten Daten.



A.4 Kapitel 6 - 1 QW-Probe M3631 119

Tabelle A.4: Nominelle Schichtdicken der Probe M3631. Alle Schichten sind undotiert.

Material Schichtdicke Wiederholungen

Unterer Bragg-Spiegel (20 Spiegelpaare)

AlAs 65 nm
20×

Al0,2Ga0,8As 56 nm

Kavität

AlAs 61 nm

GaAs-Quantenfilm 7 nm

AlAs 61 nm

Oberer Bragg-Spiegel (16 Spiegelpaare)

Al0,2Ga0,8As 56 nm
16×

AlAs 65 nm

GaAs 10 nm
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Abbildung A.8: Berechnete Feldverteilung bei der Energie der Kavitätsmode (schwarz, linke

Achse) sowie Brechzahl (blau, rechte Achse) entlang der Wachstumsrichtung

für die Probe M4843.

A.5 Kapitel 6 - 28 QW-Probe M4843

Messungen der diamagnetischen Verschiebung im Regime der sehr starken Kopplung wur-

den an der Probe M4843 durchgeführt. Wie bei der Probe M3631 handelt es sich um einen

undotierten AlAs/Al0,2Ga0,8As-Mikroresonator mit geringerer Anzahl an Spiegelpaaren.

Um die für das Regime der sehr starken Kopplung nötige Rabi-Aufspaltung zu erhalten,

wurde die Gesamtzahl der integrierten Quantenfilme auf 28 erhöht: ein Viererstapel in

der Mitte der Kavität sowie jeweils ein Viererstapel an den ersten drei AlAs-AlGaAs-

Grenzflächen von unterem und oberem DBR, an denen die Intensität der Kavitätsmode

ein Maximum hat. Die nominellen Schichtdicken dieser Probe sind in Tabelle A.5 aufge-

führt und die berechnete Feldverteilung in Abb. A.8 gezeigt.

Ein weiterer Unterschied zur Probe M3631 sind die 3 nm dünnen GaAs-Schichten, die

an jeder zweiten Grenzfläche der DBRs eingefügt sind, jeweils in einem Minimum der

Intensität der Kavitätsmode. Diese dünnen Schichten dienen zur Glättung der Schich-

ten und sollen insbesondere verhindern, dass die Grenzflächenrauhigkeit im Verlauf des

Wachstums des Resonators kontinuierlich ansteigt. Da diese Glättungsschichten im Mini-

mum der Intensität platziert sind, sind keine zusätzlichen Verluste durch Absorption zu

erwarten. Die Reflexionsmessung dieser Probe, aus der die Rabi-Aufspaltung von 17,4 meV

bestimmt wurde, ist in Abb. 6.1 b) und Abb. 6.2 b) gezeigt.
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Tabelle A.5: Nominelle Schichtdicken der Probe M4843. Alle Schichten sind undotiert.

Material Schichtdicke Wiederholungen

Unterer Bragg-Spiegel (20 Spiegelpaare)

AlAs 63,4 nm

17×Al0,2Ga0,8As 54,2 nm

GaAs 3 nm

AlAs 42,3 nm

3×
Quantenfilm-Stapel:

4× GaAs-Quantenfilm 7 nm

4× AlAs-Barriere 4 nm

Al0,2Ga0,8As 31 nm

Kavität

AlAs 42,1 nm

Quantenfilm-Stapel:

4× GaAs-Quantenfilm 7 nm

3× AlAs-Barriere 4 nm

AlAs 42,1 nm

Oberer Bragg-Spiegel (16,5 Spiegelpaare)

Al0,2Ga0,8As 31 nm

3×
Quantenfilm-Stapel:

4× AlAs-Barriere 4 nm

4× GaAs-Quantenfilm 7 nm

AlAs 42,1 nm

GaAs 3 nm

13×Al0,2Ga0,8As 54,2 nm

AlAs 63,4 nm

Al0,2Ga0,8As 54,2 nm

GaAs 10 nm
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[16] J. P. Reithmaier, G. Sȩk, A. Löffler, C. Hofmann, S. Kuhn, S. Reitzenstein, L. V.

Keldysh, V. D. Kulakovskii, T. L. Reinecke, A. Forchel. Strong coupling in a single

quantum dot-semiconductor microcavity system. Nature 432, 197–200 (2004).

[17] I. R. Sellers, F. Semond, M. Leroux, J. Massies, P. Disseix, A.-L. Henneghien, J. Ley-

marie, A. Vasson. Strong coupling of light with A and B excitons in GaN microca-

vities grown on silicon. Phys. Rev. B 73, 033305 (2006).

[18] S.-H. Gong, S.-M. Ko, M.-H. Jang, Y.-H. Cho. Giant Rabi splitting of whispering

gallery polaritons in GaN/InGaN core-shell wire. Nano Lett. 15, 4517–4524 (2015).

[19] P. Kelkar, V. Kozlov, H. Jeon, A. V. Nurmikko, C.-C. Chu, D. C. Grillo, J. Han,

C. G. Hua, R. L. Gunshor. Excitons in a II-VI semiconductor microcavity in the

strong-coupling regime. Phys. Rev. B 52, R5491–R5494 (1995).
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[106] W. Demtröder. Experimentalphysik 3 - Atome, Moleküle, Festkörper (Springer,
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der, S. Höfling: Experimental verification of the very strong coupling regime in a GaAs

quantum well microcavity, Physical Review Letters, 119, 027401 (2017)
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	Zusammenfassung
	Summary
	Einleitung
	Theoretischer Hintergrund
	Resonatoren zur Untersuchung der Licht-Materie-Wechselwirkung
	Halbleiter-Mikroresonatoren
	Quantenfilm-Exzitonen

	Licht-Materie-Wechselwirkung
	Schwache Kopplung
	Starke Kopplung
	Sehr starke Kopplung

	Nichtlineare Emission von Mikroresonatoren
	Photon-Lasing
	Polariton-Lasing

	Manipulation von Exziton-Polaritonen
	Manipulation durch elektrische Felder
	Manipulation durch magnetische Felder


	Technologie
	AlxGa(1-x)As-Materialsystem
	Molekularstrahlepitaxie
	Bauteilprozessierung
	Elektrisch kontaktierte Mikrotürmchen
	Mikrotürmchen mit Kontakt nahe der Kavität
	Seitlich kontaktierte Mesen

	Messtechnik
	Photolumineszenz
	Makro-Photolumineszenzmessplatz
	Messplatz für winkelaufgelöste Photolumineszenz und Reflexion


	Polariton-Laser im vertikalen elektrischen Feld
	Probengeometrien
	Mikrotürmchen-Geometrie
	Aufbau und Charakterisierung im offenen Stromkreis
	Elektro-optische Manipulation
	Verstimmungsabhängigkeit
	Einfluss des Ladungsträgereinschlusses

	Semi-planare Geometrie
	Aufbau und Charakterisierung im offenen Stromkreis
	Polariton-Stark-Effekt
	Verstimmungsabhängigkeit

	Zusammenfassung

	Zwei-Schwellen-Verhalten im lateralen Feld
	Experimenteller Aufbau
	Proben- und Messaufbau
	Kalibration des Detektors
	Photon-Laser-Ratengleichungen unter gepulster Anregung

	Spannungsabhängige Photolumineszenz
	Leistungsserie im offenen Stromkreis
	Leistungsserie mit angelegter Spannung

	Elektrische Charakterisierung
	Leistungsabhängigkeit des Photostroms
	Differentieller Leitwert

	Modifizierte Polariton-Laser-Ratengleichungen
	Ratengleichungen mit Feldionisation
	Ratengleichungen mit heißem Exziton-Reservoir

	Zusammenfassung

	Experimenteller Nachweis der sehr starken Kopplung
	Probenaufbau
	Messung der diamagnetischen Verschiebung
	Quantenfilm-Exziton
	Regime der starken Kopplung
	Regime der sehr starken Kopplung
	Verstimmungsabhängigkeit

	Zusammenfassung

	Probenaufbau
	Kapitel 4.2 - M5052
	Kapitel 4.3 - M5198
	Kapitel 5 - M4159
	Kapitel 6 - 1 QW-Probe M3631
	Kapitel 6 - 28 QW-Probe M4843

	Literaturverzeichnis
	Veröffentlichungen des Autors
	Danksagung

