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Zusammenfassung

Die enormen Fortschritte im Bereich der Halbleiter-Nanotechnologie haben es in den letz-
ten Jahren erlaubt, quantenoptische Phinomene nicht nur in atomaren Systemen, son-
dern auch mehr und mehr in Festkorpern zu beobachten. Von besonderer Bedeutung
ist hierbei die Wechselwirkung zwischen Licht und Materie im Rahmen der "Kavitat-
Quantenelektrodynamik”, kurz cQED. Das grofte Interesse an diesem sehr aktiven Feld der
modernen Quantenoptik erklart sich iiber die mdgliche Anwendung von cQED-Effekten
in neuartigen Lichtquellen und Elementen der Quanteninformationsverarbeitung. Halblei-
terstrukturen zeichnen sich in diesem Zusammenhang durch eine potentiell hohe Skalier-
barkeit sowie ein kompaktes und effizientes Design aus. Die gewiinschte Wechselwirkung
kann jedoch nur in qualitativ hochwertigen Halbleiterstrukturen mit quasi nulldimensiona-
lem Licht- und Ladungstréigereinschluss realisiert werden. Daher wird weltweit mit hohem
technologischen Aufwand an der Realisierung von Mikroresonatoren mit Quantenpunkten
als diskrete Photonenemitter geforscht. Erste Erfolge auf diesem Gebiet haben es erlaubt,
Licht-Materie-Wechselwirkung im Regime der schwachen, von dissipativen Verlusten ge-

priagten Kopplung zu verwirklichen.

Vor diesem Hintergrund beschéftigt sich die vorliegende Arbeit mit dem kohédrenten
Kopplungsverhalten zwischen einzelnen Quantenpunkt-Exzitonen und dem Vakuumfeld
von Mikroresonatoren. Das Hauptziel dieser Arbeit ist es, den experimentellen Nach-
weis der starken Kopplung in I1I-V Fabry-Pérot Mikroresonatoren mit Quantenpunkten
als aktive Schicht zu erbringen. Dariiber hinaus wird aber auch die kohirente Kopplung
von zwei Quantenpunkt-Exzitonen {iber das Vakuumfeld des Resonators experimentell
untersucht. Quantenpunkt-Mikroresonatorstrukturen sind aufgrund ihrer hohen Giiten
und grofen Purcell-Faktoren weiterhin prédestiniert fiir den Einsatz als Mikrolaser mit
sehr geringer Laserschwelle. Neben der Herstellung und Charakterisierung von Mikrola-
sern mit groken [-Faktoren befasst sich die vorliegende Arbeit mit dem Einfluf einzelner
Quantenpunkt-Exzitonen auf das Lasing-Verhalten eines Mikroresonators, mit dem Fern-
ziel einen Einzelquantenpunkt-Laser zu realisieren. Fiir die Verwirklichung dieser beiden
Hauptziele werden Mikroresonatoren hochster Giite bendtigt. Dies stellt enorme Anfor-
derungen an die Technologie der Mikroresonatoren. Der vertikale Aufbau der hier vor-
gestellten GaAs/AlAs Fabry-Pérot Mikroresonatoren mit ihren InGaAs-Quantenpunkten

als aktive Schicht wird mittels Molekularstrahlepitaxie realisiert. Durch hochauflésende



Elektronenstrahl-Lithographie wird die laterale Struktur der Mikroresonatoren auf das
Probenmaterial iibertragen. Anschliefend erhélt der Resonator durch einen trockenche-
mischen Atzprozess seine zylindrische Form. Der experimentelle Zugang zum Kopplungs-
verhalten zwischen Quantenpunkt-Exzitonen mit dem Vakuumfeld des Resonators erfolgt

hauptséchlich mittels hochaufgeloster Mikrophotolumineszenz-Spektroskopie.
Optimierung der Quantenpunkt-Fabry-Pérot Mikroresonatoren

Bisherige Untersuchungen konnten den Nachweis der schwachen Kopplung, die eng mit
dem Purcell-Effekt verkniipft ist, in Mikroresonatoren erbringen. Hauptziel der vorliegen-
den Arbeit ist es, die starke Kopplung, die sich spektral in der Vakuum-Rabi-Aufspaltung
widerspiegelt, zu verwirklichen und experimentell zu untersuchen. Das Kopplungsverhal-
ten zwischen Quantenpunkt-FExzitonen und dem Vakuumfeld eines Resonators hingt von
mehreren physikalischen Parametern ab, die eine umfangreiche, technologische Optimie-
rung der Quantenpunkt-Resonatorstrukturen erfordern. Zwei bedeutende Faktoren sind
hierbei die Oszillatorstiarke der Quantenpunkte und der Qualitats-Faktor der Mikrore-
sonatoren. Es sind InGaAs-Quantenpunkte realisiert worden, deren Oszillatorstirke mit
einem Wert von 50 vier- bis fiinfmal grofer ist als die von reinen InAs-Quantenpunkten.
Eine Optimierung der Q-Faktoren konnte im Rahmen dieser Arbeit durch eine hohe An-
zahl von Spiegelschichten im oberen und unteren DBR, sowie durch Verbesserungen in
der Strukturierungstechnologie erzielt werden, wobei das Wachstum der Proben nicht Ge-
genstand der vorliegenden Arbeit war (siehe Andreas Loffer, Dissertation 2008). Wahrend
zu Beginn der vorliegenden Arbeit maximale Q-Faktoren von etwa 10000 fiir Mikroreso-
natoren mit einem Durchmesser von 4 um erreicht worden sind, liegen die Rekordwerte

derzeit bei 165000 fiir die hier vorgestellten Fabry-Pérot Mikroresonatoren.
Das Regime der schwachen Kopplung

Die Erhohung bzw. Unterdriickung der spontanen Emissionsrate von Quantenpunkt-Exzi-
tonen durch die Wechselwirkung mit einer Resonatormode, wird als Purcell-Effekt bezeich-
net. In Resonanz bewirkt die schwache Kopplung von Quantenpunkt-Exzitonen im Va-
kuumfeld eines Mikroresonators eine Verkiirzung der spontanen Lebensdauer von Exzito-
nen, wodurch deren Emissionsrate erhoht wird. Das schwache Kopplungsregime wurde im
Vorfeld der vorliegenden Arbeit bereits von einigen Gruppen nachgewiesen und bildet die
Basis fiir Optimierungsschritte hin zur starken Kopplung. Erstaunlicherweise ist in diesem
Zusammenhang erstmals ein mittlerweile viel diskutierter nicht-resonanter Kopplungsme-
chanismus zwischen Quantenpunkt-Exziton und Resonatormode gefunden worden. Dieser
Kopplungsmechanismus zeichnet sich in Resonatoren hoher Giite dadurch aus, dass die
Emission der Grundmode auch effektiv von Quantenpunkt-Exzitonen gespeist wird, die

spektral deutlich nicht resonant zur Grundmode liegen. Mittels p-resonanter Anregung



einzelner Quantenpunkt-Exzitonen ist es moglich, gezielt einzelne Emitter anzusprechen,
wodurch gleichzeitig die Hintergrundemission nicht resonanter Emitter in die Grundmode
unterdriickt werden kann. Somit l&sst sich das nicht-resonante Kopplungsverhalten gezielt
erforschen. Untersuchungen im Regime der schwachen Kopplung haben gezeigt, dass die
Erhohung der spontanen Emissionsrate eines Quantenpunkt-Exzitons durch p-resonanter
Anregung im Vergleich zu nicht resonanter Anregung erwartungsgeméf gleich bleibt. In
der vorliegenden Arbeit sind Purcell-Faktoren in der Gréfsenordnung von 10 gemessen

worden.
Emissionscharakteristiken von Mikroresonator-Lasern

Das Ziel vieler international fithrender Forschergruppen ist die Verwirklichung eines schwel-
lenlosen Lasers mit einem [-Faktor von eins, bei dem die gesamte spontane Emission des
aktiven Mediums in die Lasermode einkoppelt. Dariiber hinaus gibt es grofte Anstregun-
gen einen idealen Laser zu konzipieren, der nur einen einzelnen Quantenpunkt als aktives
Medium besitzt, den sogenannten Einzelquantenpunkt-Laser. In diesem Zusammenhang
wurde das Lasingverhalten fiir unterschiedlich grofe Mikroresonator-Laser niher unter-
sucht und die dazugehorigen (-Faktoren analysiert. Im Hinblick auf die Realisierung ei-
nes Einzelquantenpunkt-Lasers ist der Einfluft eines einzelnen resonanten Quantenpunkt-
Exzitons auf die Lasercharakteristik untersucht worden. Dabei hat sich herausgestellt,
dass ausgeprigte Einzelquantenpunkt-Effekte im Ubergangsregime von der schwachen
zur starken Kopplung stattfinden. Im Rahmen dieser Arbeit ist so festgestellt worden,
dass die Einwirkung eines einzelnen zur Lasermode resonanten Quantenpunkt-Exzitons
auf das Gesamtsystem enorm grof ist, wenngleich fiir den Laserbetrieb auch ein Verstér-
kungsbeitrag von nicht-resonant gekoppelten Quantenpunkt-Exzitonen notwendig ist. So
erhoht sich beispielsweise der S-Faktor von 0,59 auf 0,96 und die Laserschwelle wird um
50% gesenkt, wenn ein einzelnes Quantenpunkt-Exziton in Resonanz mit der Lasermode

gebracht wird.
Das Regime der starken Kopplung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit ist erstmals der Nachweis der starken Kopplung eines
einzelnen Quantenpunkt-Exzitons mit dem Vakuumfeld eines Mikroresonators erbracht
worden. Die ersten erfolgreichen experimentellen Untersuchungen sind an GaAs/AlAs-
Fabry-Pérot Mikroresonatoren aufgezeichnet worden, deren aktive Schicht aus grofien,
langgezogenen InGaAs Quantenpunkten besteht. Diese Quantenpunkte zeichnen sich durch
grofe Oszillatorstarken und somit auch durch hohe Kopplungsfaktoren aus. Die Vakuum-
Rabi-Aufspaltung dieser Strukturen betragt 140 peV. Ferner sind Mikroresonatoren un-
tersucht worden, deren Quantenpunkte kleinere Abmessungen aufweisen. Die daraus re-

sultierenden geringeren Oszillatorstarken ist durch Optimierung der Q-Faktoren der Mi-



kroresonatoren kompensiert worden, so dass auch an diesen Strukturen der Nachweis der

starken Kopplung erbracht werden konnte.

Weiterhin ist der Einfluf des Q-Faktors auf das Kopplungsverhalten zwischen einem
Quantenpunkt-Exziton und dem Vakuumfeld des Resonators genauer untersucht worden.
Hierbei ist ausgenutzt worden, dass die Grundmode der hier vorgestellten Fabry-Pérot
Mikroresonatoren zweifach entartet ist, so dass eine leichte Asymmetrie des zylindrischen
Resonators zu einer Aufspaltung der Grundmode in zwei Emissionslinien fiihrt. Die bei-
den polarisationsabhingigen Komponenten der Grundmode zeichnen sich durch unter-
schiedliche Q-Faktoren aus. So ist es moglich, dass ein spektral in der Néhe liegendes
Quantenpunkt-Exziton in Resonanz mit den beiden Polarisationsrichtungen der Grund-

mode gebracht und somit das Kopplungsverhalten untersucht werden kann.

Die vorliegende Arbeit befasst sich zudem mit der kohdrenten Kopplung zweier Quan-
tenpunkt-Exzitonen mit dem Vakuumfeld des Resonators. Bisherige Forschungen kohéa-
rent miteinander wechselwirkender Exzitonen beschrinkten sich hauptsichlich auf lokal
nah beieinander liegende Quantenpunkte, die {iber den Tunneleffekt miteinander kop-
peln. Im Rahmen dieser Arbeit ist erstmals die kohédrente photonische Kopplung zweier
iiber eine gemeinsame Resonatormode miteinander gekoppelter Quantenpunkt-Exzitonen
aufgezeigt worden. Dabei hat sich herausgestellt, dass die Verstimmung dieser beiden
Quantenpunkt-Exzitonen eine entscheidende Rolle spielt. Die hier erzielten, experimen-
tellen Messungen zeigen, dass die Wechselwirkung zweier Quantenpunkt-Exzitonen zu
einer Erhohung der Rabi-Aufspaltung um 60% im Vergleich zum einzelnen Emitter fiihrt,

und um 20% im Vergleich zu zwei Emittern gleicher Energie.

Die Arbeit befasst sich weiterhin mit dem Einfluss der Anregungsintensitit auf das Kopp-
lungsverhalten im Regime der starken Kopplung. Die Theorie der Jaynes-Cummings Leiter
besagt, dass mit steigender Zahl n der Photonen im Resonator die Rabi-Aufspaltung um
den Faktor v/n + 1 wichst. Im abschlieRenden Teil der Arbeit wird ein experimenteller
Zugang zu dieser wichtigen Thematik iiber eine Variation der Anregungsleistung erprobt.
Die experimentellen Ergebnisse hierzu zeigen jedoch, dass es bei der vorliegenden inkohéa-
renten Stimulation des Systems zu einer Abnahme der Rabi-Aufspaltung von 50% kommt,
wenn die externe Anregungsleistung um den Faktor 40 erhoht wird. Daher ist, die Zahl
der Photonen durch eine hohere Anregungsleistungsdichte zu steigern, nicht der richtige
Ansatz, um die Jaynes-Cummings-Leiter experimentell zu demonstrieren. Einen mogli-
chen Zugang hierzu kénnten in Zukunft Methoden der kohédrenten Spektroskopie wie zum

Beispiel das Vier-Wellen-Mischen liefern.



Summary

The enormous progress in semiconductor nanotechnology has allowed observing quantum-
optical phenomena so far not only in atomic systems but also in solids. Interaction bet-
ween light and matter in the context of cavity quantum electrodynamics (cQED) have
drawn particular attention from many researcher, because possible application of cQED
effects in new types of light sources and elements of quantum information processing is
a highly compelling research perspective. Semiconductor structures are distinguished in
this context by a potentially high scalability, as well as a compact and efficient design.
The desired interaction can only be realized in high-quality semiconductor structures with
quasi zero-dimensional confinement for light and carrier. Therefore, the realization of mi-
croresonators with quantum dots as discrete photon emitters pushed this field of research
forward, worldwide. The first breakthrough in this area demontrated the interaction bet-
ween light and matter in the regime of weak coupling, dominated by dissipative coupling

losses.

Considering this background, the present work deals with the coherent coupling beha-
vior between individual quantum dot excitons and the vacuum field of microresonators.
The main goal of this work is the experimental proof of strong coupling between III-V
Fabry-Pérot microresonators and quantum dots used as an active medium. In addition,
the coherent coupling of two quantum dot excitons and the vacuum field of the resonator
is experimentally investigated. Quantum dot microresonator structures are furthermore
predestined to be used as microlasers with very low laser threshold resulting from their
high quality and large Purcell factors. Apart from fabrication and characterization of the
microlasers with large (-factors, the present work studies the influence of an individual
quantum dot exciton on the lasing behavior of a microcavity to realize the ultimate goal of
a single quantum dot laser. For the realization of both goals microresonators with highest
quality factors are required. This puts enormous pressure on the technological develop-
ment of microresonators. The vertical structure of the presented GaAs/AlAs Fabry-Pérot
microresonators with InGaAs quantum dots as the active region is realized by molecular
beam epitaxy. The lateral structure of the microresonators is transmitted to the probe
material by high-resolution electron beam lithography. A dry chemical etching process
formed the cylindrical shape of the resonator. The experimental approach to the coupling

behavior between quantum dot excitons with the vacuum field of the resonator is mainly



studied by high-resolution micro-photoluminescence spectroscopy.
Optimization of the quantum dot-Fabry-Pérot microresonators

Previous studies have given proof of weak coupling in microresonators, which is close-
ly associated with the Purcell effect. The main goal of this work is to achieve the strong
coupling which is spectrally reflected in the vacuum-Rabi splitting, as well as to study
it experimentally. The coupling behavior between quantum dot excitons and the vacuum
field of a resonator depends on some physical parameters that requires a technological
optimization of the quantum dot resonators. Two very important factors are the oscilla-
tor strength of quantum dots and the quality factor of microresonators. InGaAs quantum
dots were realized with an oscillator strength of 50, which is four to five times higher
than that of pure InAs quantum dots. An optimization of the Q-factor could be achieved
by adjusting the number of mirror pairs in the upper and lower DBR, as well as by im-
provements in patterning technology, whereas the growth of the samples itself was not a
subject of this study (PhD 2008, Andreas Loffler). While at the beginning of the present
work maximum Q-factors of 10,000 were achieved for microresonators with a diameter of

4 um, the record values are currently at 165,000 for the Fabry-Pérot microresonators.
The weak coupling regime

The enhancement and suppression of the spontaneous emission of quantum dot excitons
by the interaction with a resonator mode, is known as the Purcell effect. In resonance
the weak coupling of quantum dot excitons in the vacuum field of a microcavity causes
a shortening of the spontaneous lifetime of excitons which in turn increases the emissi-
on rate. The weak coupling regime had previously been proven by certain groups and
forms the basis for optimization towards strong coupling. Amazingly, in this context a
frequently discussed non-resonant coupling mechanism between quantum dot exciton and
the resonator mode was found for the first time. This coupling mechanism manifests itself
in high-Q resonators, at which the emission to the fundamental mode is also powered
by quantum dot excitons, which are not spectrally resonant to the fundamental mode.
Specific individual emitters can be excited by p-resonant excitation, and thereby reduce
the background emission of non-resonant emitters simultaneously. Thus, this non reso-
nant coupling behavior can be directly measured. Investigations in the regime of weak
coupling showed that the increase of the spontaneous emission of a quantum dot exciton
with p-resonant excitation remains the same compared to non-resonant excitation. In this

work, Purcell factors have been measured in the order of 10.



Emission characteristics of microcavity lasers

The goal of many leading international researchers is the realization of a thresholdless
laser with a (-factor of 1, for which the total amount of spontaneous emission of the
active medium couples to the laser mode. Moreover, there is a great effort to design an
ideal laser, which has only a single quantum dot as the active medium, the so-called sin-
gle quantum dot laser. In this context, the lasing behavior was studied for different sized
microcavity lasers and the corresponding (-factors were analyzed. With regard to the
realization of a single quantum dot laser the influence of a single resonant quantum dot
exciton on the laser characteristics has been studied. Significant single quantum dot effects
were found in the transition regime from weak to strong coupling. As a result of this work,
it turned out that the influence of an individual resonant quantum dot exciton is enor-
mous, even though the strengthening of non-resonant contribution is necessary for laser
operation. For example, the [S-factor increases from 0.59 to 0.96 and the laser threshold

is reduced by 50% when a single quantum dot exciton is in resonance with the laser mode.
The strong coupling regime

For the first time ever, it was possible to give evidence for the strong coupling of a single
quantum dot exciton with the vacuum field of a microcavity. The first successful expe-
rimental investigations were demonstrated in GaAs/AlAs Fabry-Pérot microresonators
with large, elongated InGaAs quantum dots as the active region. These quantum dots ex-
hibit large oscillator strengths and therefore also high coupling factors. The vacuum-Rabi
splitting of these structures is 140 peV. Furthermore, microresonators were investigated
with small quantum dots. The resulting lower oscillator strengths were compensated by
optimizing the Q-factors of microresonators, in a way that these structures also show

strong coupling.

In addition to that, the influence of the Q-factor on the coupling behavior between
quantum dot exciton and the vacuum field of the resonator was further explored. The
experiments benefit from the fact, that the fundamental mode of the presented Fabry-
Pérot microresonators is degenerated, resulting in a slight deviation of the cylindrical
resonator, which leads to a splitting of the fundamental mode in two emission lines. Both
of the resulting polarization components of the fundamental mode are characterized by
different Q-factors. Thus, it is possible that a quantum dot exciton, which is spectral-
ly near the mode, can be brought into resonance with the two polarization directions of

the fundamental mode and therefore the individual coupling behavior can be investigated.

The present work also deals with the coherent coupling of two quantum dot excitons

with the vacuum field of the resonator. Previous research on coherently interacting exci-



tons was mainly limited to the adjacent quantum dots, which are coupled to each other
via the tunnel effect. As part of this work the coherent photonic coupling of two quantum
dot excitons, being coupled via the resonator mode, is shown for the first time. It turned
out that the detuning of the two quantum dot excitons plays a crucial role. The achieved
experimental results show that the interaction of two quantum dot excitons increase the
Rabi splitting by a factor of 60% compared to the single emitter case, and by 20% com-

pared to two emitters of equal energy.

Finally, the work addresses the influence of the excitation intensity on the coupling beha-
vior in the regime of strong coupling. The theory of the Jaynes-Cummings ladder predicts
that an increase of the number of photons n in the resonator leads to an enhancement
of the Rabi splitting by a factor of v/n + 1. In the last part of this work, an experimen-
tal access to this important issue through a variation of the excitation power has been
proven. The experimental results show that with the present incoherent stimulation of
the system there is a decrease of the Rabi splitting of 50% when the external excitation
power is increased by a factor of 40. Consequently, the way to success is not to increase the
number of photons by taking higher excitation power in order to realize the principle of
the Jaynes-Cummings ladder. Coherent spectroscopy methods such as four-wave mixing,

however, could be a possible approach to this principle.



Kapitel 1
Einleitung

Aktuelle Forschungsaktivitdten im Bereich der Nanophotonik zielen auf den Einsatz von
optimierten Nanostrukturen auf dem Gebiet der Quantenkryptographie und Quantenin-
formationsverarbeitung ab. Die Quantenkryptographie bzw. die Quanteninformationsver-
arbeitung erméglichen das abhorsichere Ubertragen und Verarbeitung von Daten durch
einzelne Photonen. Zwar kénnen auch einzelne Photonen auf ihrer Ubertragungsstrecke
von A nach B abgefangen, und somit die iibertragene Nachricht abgehort werden, je-
doch ist es aufgrund des No-Cloning-Theoremd| nicht méglich, die Photonen zu kopieren
und dem Empfianger B die kopierten Photonen weiterzuleiten. Der Empfianger kann dem-
nach zweifelsfrei feststellen, ob sein Signal abgehort wurde oder nicht und die weitere
Ubertragung sofort abbrechen. Fiir die Realisierung der abhorsicheren Dateniibertragung
mittels Photonen werden Einzelphotonenquellen bendétigt. Eine mogliche Implementie-
rung von Einzelphotonenquellen sind hierbei einzelne Quantenpunkt-Emitter in Mikrore-
sonatoren [138|. Daher ist es unabdingbar, die Forschung im Bereich der Photonik bzw.

Nanophotonik im Quantenregime voran zu treiben.

Die zu Grunde liegende Quantenelektrodynamik (QEDP) [I10] behandelt im Wesentli-
chen die Wechselwirkung zwischen einzelnen geladenen Teilchen und Photonen. Dariiber
hinaus reprasentiert die sogenannte "Kavitits-Quantenelektrodynamik”, kurz CQEDEI ein
wichtiges Teilgebiet der QED und beschreibt die Wechselwirkung zwischen Photonen in
einer Kavitiat mit hochreflektivierenden Spiegeln und einem quantenmechanischen Zwei-
niveau System, z.B. einem Atom. Die vorliegende Arbeit befasst sich mit einem sehr
aktiv untersuchten Bereich der cQED in der Festkorperphysik, ndmlich mit der Wech-
selwirkung zwischen Quantenpunkt-Exzitonen und den optischen Moden in Halbleiter-

Mikroresonatoren.

!Das No-Cloning-Theorem besagt, dass ein Kopieren quantenmechanischer Zustinde nicht mdglich
ist [17].

2QED: Akronym fiir Quantum Electro-Dynamics

3¢QED: Akronym fiir Cavity Quantum Electro-Dynamics
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Um die Wechselwirkung von Licht und Materie im Quantenregime untersuchen zu kén-
nen, bedarf es eines rdumlichen Einschlusses von Photonen auf der Skala der Lichtwel-
lenldnge. Ein optischer Mikroresonator bietet diese Moglichkeit, wobei der photonische
Einschluss hier mittels dielektrischer Spiegel realisiert werden kann. In diesem Zusam-
menhang existiert eine Vielzahl verschiedener Resonatorgeometrien, die Licht in einem
kleinen Volumen in der Grofenordnung von wenigen Kubikmikrometern lokalisieren, wie
zum Beispiel "Photonische Kristalle (PC)} [121} 134, [85], "Microdiscs” [100], "Micro-
spheres” [123], "Microtoroids” [3| 2] und auch "Fabry-Pérot-Mikroresonatoren” [45] T01].
Fabry-Pérot-Mikroresonatoren kénnen sich sowohl in ihrer Form, z.B. rund [63] 1T3] oder
quadratisch [35], als auch in ihrer Materialzusammensetzung unterscheiden. Als Basis-
material dienen sowohl Halbleiter aus der Gruppe der II-VI-Materialien [62], als auch
ITI-V-Materialien |29, [112]. Die vorliegende Arbeit befasst sich ausschlieflich mit zylin-
drischen Fabry-Pérot-Mikroresonatoren aus GaAs/AlAs.

Die Geometrie und der Schichtaufbau von Fabry-Pérot-Mikroresonatoren ist in Abbil-
dung exemplarisch an Hand von Rasterelektronenmikroskopie—(REMED—Aufnahmen
dargestellt. Die Grafiken (a) und (b) zeigen Mikroresonatoren mit einem Durchmes-
ser von 1,4 um beziehungsweise 4 um. Die Abbildung (c) zeigt einen vergroferten
Ausschnitt aus Bild (b). In dieser REM-Aufnahme ist ein Teil der oberen Spiegelpaare,
die Kavitit, in deren Mitte sich die aktive Schicht befindet, sowie ein Teil der unteren

Spiegelpaare zu erkennen. Der vertikale Lichteinschluss wird iiber sogenannte Distributed-

A4 -
GaAs/AlAs
DBR

} A - Kavitat

aktive Schicht:
InGaAs-QP

Abbildung 1.1: REM-Aufnahme von Mikroresonatoren mit Durchmessern von 1,4 um (a)
und 4 pum (b). (c) Vergriferter Bildausschnitt des Mikroresonators aus (b). In der Mitte
der A\-Kavitdt ist die aktive Schicht erkennbar.

Bragg-Reflektoren (DBRED realisiert, deren prinzipielle Funktionsweise in Abschnitt
genau erldutert wird. Der laterale Einschluss hingegen wird durch die interne Totalreflexi-
on (TIR[)) an der Resonator-Luft-Grenzfléiche gewéhrleistet. Die aktive Schicht bestehend

4PC: Akronym fiir Photonic Crystal

SREM: Akronym fiir Rasterelektronenmikroskop
SDBR: Akronym fiir Distributed-Bragg-Reflektor
"Total Internal Reflection
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aus Quantenpunkten befindet sich im Zentrum des Mikroresonators, d.h. im Feldmaxi-
mum der optischen Mode [I18]. Die zum Versténdnis der vorliegenden Arbeit notwendigen
physikalischen Grundlagen wie zum Beispiel der vertikale photonische Einschluss bzw. die
Kopplung zwischen Exziton und Photon werden im folgenden Kapitel 2| genauer erldutert.
In den Kapiteln 4 und [5| wird dann ausfiihrlich auf die Prozessierung, die Messtechnik und

die Grundcharakterisierung der Fabry-Pérot-Mikroresonatoren eingegangen.

Die aktive Schicht in der Kavitit kann prinzipiell aus einem Quantenfilm [129)], Quanten-
dréhten [65] oder auch Quantenpunkten [37] bestehen. Ein Quantenpunkt ist eine kristal-
line Nanostruktur, die selbstorganisiert beim Wachstum verspannter Halbleiterschichten
entsteht. Aufgrund der starken Lokalisierung der Ladungstriger durch die geringe Gro-
e der Quantenpunkte besitzen diese - in Analogie zum Atom - diskrete Energieniveaus
(sieche Abschnitt , weshalb Quantenpunkte auch als kiinstliche Atome bezeichnet wer-
den. Diese Eigenschaft priadestiniert sie als Emitter fiir cQED-Experimente in Halbleiter-

Systemen.

Aufgrund der Wechselwirkung zwischen einem QP-Exziton und der optischen Mode des
Resonators kann es zu einer Erh6hung oder Reduktion der spontanen Emissionsrate des
Emitters kommen [L06, [67]. Dieser Effekt wurde erstmals von E. M. Purcell 1946 [90]
postuliert, und ist als Purcell-Effekt bekannt ist bzw. im Rahmen der cQED als Regime
der schwachen Kopplung beschrieben wird. Befindet sich das Exziton in Resonanz mit der
optischen Mode, so kommt es aufgrund des Purcell-Effekts zu einer Verkiirzung der spon-
tanen Lebensdauer um den Purcell-Faktor und somit zu einer Erh6hung der Emissionsrate
des Exzitons. Experimentell dufiert sich dieses Verhalten in einer hoheren Intensitit der
QP-Exziton-Linie in Resonanz mit der Mode. Dieser Effekt ist spektroskopisch deutlich zu
erkennen und moderne QP-Mikroresonator-Systeme weisen Purcell-Faktoren jenseits von
zehn auf. In Kapitel [ wird zunéchst die Theorie zur schwachen Kopplung erldutert, und
im Anschluss werden experimentelle Untersuchungen an Fabry-Pérot-Mikroresonatoren

mit unterschiedlichem Strukturaufbau vorgestellt.

Ein wichtiges Forschungsziel im Bereich der cQED in Halbleitern stellt die Realisierung
von hocheffizienten Mikrolaser dar, welche in Kapitel 7] vorgestellt werden. Mikrolaser er-
moglichen es, den Anteil der spontanen Emission in die Lasermode zu erhéhen, um so einen
schwellenlosen Laser zu realisieren. Der (-Faktor stellt hierbei eine wichtige Kenngrofe
dar und gibt das Verhaltnis der Photonen, die in die Lasermode einkoppeln, zur gesamten
spontanen Emission der aktiven Schicht wieder. Durch die Ausnutzung des Purcell-Effekts
kann die Kopplung von Photonen in die Lasermode und somit der S-Faktor gesteigert wer-
den. Eine Erhohung des -Faktors dufsert sich in einer Reduktion der Laserschwelle um
einige Grofenordnungen im Vergleich zu gewohnlichen Halbleiterlasern. Durch die ho-

he optische Giite der Mikroresonatoren kann die Laserschwelle auch mit einer geringen
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Anzahl von Quantenpunkten in der aktiven Schicht erreicht werden. Aktuelle Forschungs-
aktivitdten zielen auf einen Laser ab, der nur von einem einzelnen QP-Exziton gespeist
wird - dem sogenannten Einzelquantenpunkt-Laser. Sehr vielversprechende Ergebnisse auf
diesem Gebiet werden in Kapitel [7] vorgestellt.

Die kohdrente Wechselwirkung zwischen einem einzelnen Exziton und dem Vakuumfeld
eines Mikroresonators war lange Zeit ein unerreichtes Ziel der Forschung im Bereich der
cQED in Festkdrpern und stellt einen Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit dar. Auf-
bauend auf der erstmaligen Realisierung der semi-klassischen starken Kopplung mehrerer
Exzitonen und dem Vakuumfeld eines I1I-V Mikroresonators (1992: C. Weisbuch [127]),
wird hier speziell die Wechselwirkung des Vakuumfeld mit einem einzelnen Exziton unter-
sucht. Als aktive Schicht diente bei C. Weisbuch ein Quantenfilm, in dem sich Exzitonen
bilden und die mit der Resonatormode wechselwirken. Der Wert der Rabi-Aufspaltung
liegt hierbei durch die grofse Anzahl der beteiligten Exzitonen im Bereich von einigen
meV. Entscheidend fiir die vorliegende Arbeit ist allerdings nicht die Wechselwirkung
der Resonatormode mit mehreren Exzitonen, sondern mit einem einzelnen QP-Exziton.
Dieses fundamentale Wechselwirkungs-Regime stellt enorme Anforderungen an die zu-
grundeliegende Probenherstellung, da im Fall der Kopplung mit nur einem Emitter die
Kopplungsstirke sehr gering ist. So miissen alle Strukturparameter, die das Kopplungs-
verhalten beeinflussen, optimiert werden. Im Regime der starken Kopplung ist es not-
wendig, dass die Kopplungsrate grofer als die dissipativen Verluste ist. Somit bietet zum
Beispiel die Erhohung der Q-Faktoren der Mikroresonatoren die Mdglichkeit, trotz ge-
ringer Kopplungsstirke, in das Regime der starken Kopplung zu gelangen. Im Rahmen
dieser Arbeit ist es gelungen, Rekordwerte von mehr als 165000 fiir die Q-Faktoren von
[II-V Fabry-Pérot-Mikroresonatoren zu erzielen. Dies entspricht einer Verbesserung von
iiber einer Grofkenordnung gegeniiber bisherigen Verdffentlichungen und hat den Weg zur
experimentellen Beobachtung der starken Kopplung bereitet |7, [8]. Die experimentellen
Ergebnisse zum Nachweis der starken Kopplung in Fabry-Pérot-Mikroresonatoren werden
in Kapitel |8 prisentiert. In der vorliegenden Arbeit wurde ferner erstmals die kohérente
Kopplung von zwei QP-Exzitonen iiber eine gemeinsame Resonatormode demonstriert.
Diese Art der Wechselwirkung zwischen quantenmechanischen Zustanden bildet die Basis
fiir die Realisierung von Quantengattern in Quantencomputern und ist somit ein wichtiges

Gebiet der Grundlagenforschung.



Kapitel 2
Grundlagen

Das folgende Kapitel stellt die physikalischen Grundlagen zum Verstindnis der vorlie-
genden Arbeit in kompakter Form dar. Es wird zunéchst der Begriff des Exzitons defi-
niert und die Lokalisierung von Photonen in Mikrokavitidten diskutiert. Weiterhin werden
die Grundlagen der Kavitits-Quantenelektrodynamik in Quantenpunkt-Mikroresonator
Systemen vorgestellt, wobei insbesondere zwischen dem Regime der schwachen und der

starken Kopplung unterschieden wird.

2.1 Das Exziton

Unter optischer, elektrischer oder thermischer Anregung kann ein Elektron vom Valenz-
band (VB) in das Leitungsband (LB) unter Bildung einer Elektronenfehlstelle (Defekt-
elektron, Loch) in das VB angehoben werden. Aufgrund der Coulomb-Wechselwirkung
zwischen dem Elektron und dem Loch, bildet sich ein gebundenes Quasiteilchen aus, das
so genannte Exziton. Diese Quasiteilchen werden je nach Bindungscharakter als Mott-
Wannier-Exzitonen beziehungsweise Frenkel-Exzitonen klassifiziert [41]. Bei den stark lo-
kalisierten Frenkel-Exzitonen ist der Abstand zwischen Elektron und Loch wesentlich klei-
ner als bei den Mott-Wannier-Exzitonen, wodurch sie im Gegensatz zu den schwach gebun-
denen Mott-Wannier-Exzitonen eine deutlich h6here Bindungsenergie aufweisen. Generell
konnen bei der Beschreibung von Exzitonen Parallelen zum Wasserstoffatom gezogen wer-
den, jedoch ist die Bindungsenergie des Exzitons im Halbleiter erheblich geringer und die

raumliche Ausdehnung der Wellenfunktion wesentlich grofer als beim Wasserstoffatom.

2.2 Elektronische Zustandsdichte

Mott-Wannier-Exzitonen kénnen sich in dreidimensionalen Halbleitern frei bewegen, die
Bewegungsfreiheit der Ladungstrager kann iiber Potentialbarrieren jedoch rdumlich be-
grenzt werden. Liegen die rdumlichen Abgrenzungen in der Grofenordnung der de Broglie-

Wellenlénge eines Ladungstrigers, so treten Quantisierungseffekte auf. Diese Quantisie-
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rungseffekte haben u.a. Auswirkung auf die Zustandsdichte D, welche die Anzahl der
elektronischen Zusténde d/N pro Energieinterval dE und Volumeneinheit V; beschreibt:
D(E) = VLLCUZ](EE). Zunichst soll der einfachste Fall betrachtet werden: die Ladungstréager
bewegen sich frei in einem dreidimensionalen Kristall. Die Zahl N der Elektronen in einer

Kugel im Zustandsraum mit Radius k£ und dem Volumen Vi = %/{:% ist definiert durch
N = 2% = YV [94]. Der Faktor 2 ergibt sich, da nach dem Pauli-Prinzip jede Ele-

32

mentarzelle Vi des Zustandsraumes mit genau zwei Elektronenzustianden (Spin T, Spin

) besetzt werden kann. Das kleinste Volumen im k-Raum ist die Einheitszelle, sie ist
definiert als Vgz; = (27”)3 Die Energie eines n-dimensionalen Elektronengases ist unter
Nutzung der parabolischen Naherung geben durch £ = %, wobei m* die effektive Masse
des Ladungstrigers im Festkorper ist. Somit erhélt man fiir die Zustandsdichte des freien

Elektronengases in einem dreidimensionalen System:

m*v2m*E

m2h3

Dsp(E) (2.1)

Die quasifreien Teilchen konnen in ihrer Bewegungsfreiheit eingeschrankt werden, indem
man von einem dreidimensionalen System in ein zwei-, ein- oder nulldimensionales System
iibergeht. Da sich hierbei die Geometrie der Flichen konstanter Energie dndert, die in die

Berechnung der Zustandsdichte eingeht, ergeben sich die Zustandsdichten dimensionsab-

hangig zu:
Dop(E) = EZZ@(E—Ei)dE (2.2)
Dip(E) = % 22”* (2.3)
Dop(E) = ) 0(E—E) (24)

Praktische Umsetzungen hierfiir stellen Volumenkristalle (3D, Bulk), Quantenfilme [46]
(2D, Quantum Wells), Quantendridhte (1D, Quantum Wires) und Quantenpunkte [13]
(0D, Quantum Dots) dar. Die Zustandsdichte fiir nulldimensionale Systeme weist dis-
krete, §-formige Energie-Eigenwerten FE; auf. Abbildung zeigt die Abhéngigkeit der

Zustandsdichten von der Energie fiir die vier Fille.

Die Wechselwirkung zwischen Photonen und mehrerern Exzitonen wurde bisher bei (Quan-
tenfilmen [82) 127] und Quantenpunkten beobachtet [20]. Will man aber die Kopplung auf
fundamentaler Ebene einzelner Anregungen, d.h. im Quantenregime naher untersuchen,
ist die rdumliche Abgrenzung von Exzitonen in Quantenpunkten unerldsslich. Diese wei-

sen aufgrund des dreidimensionalen Ladungstrigereinschlusses diskrete Energieeigenwerte



15

(a) 3D (b) 2D (¢) 1D (d oD
< 7 & 5
D(E) D(E) D(E) D(E)

A A A K A
e | K

v
v

Abbildung 2.1: Schematische Abbildung der elektrischen Zustandsdichten als Funktion der
Energie fir Volumenkristalle (3D), Quantenfilme (2D), Quantendrihte (1D) und Quan-
tenpunkte (0D).

auf. Diese wiederum sind essentiell, um die Wechselwirkung zwischen der Resonatormode
und einem einzelnen Exziton im Rahmen der Kavitdt-Quantenelektrodynamik untersu-
chen zu konnen. Aus diesem Grund wurden in dieser Arbeit ausschlieflich Lichtemitter

in Form von Quantenpunkten verwendet.

2.3 Photonische Zustandsdichte

Der photonische Einschluss beschreibt die rdumliche Eingrenzung des elektromagneti-
schen Feldes des Photons im Resonator. Neben der elektrischen Zustandsdichte ist auch
die photonische Zustandsdichte von grofser Bedeutung fiir die Photon-Exziton Wechsel-
wirkung. Der rdumliche Einschluss der Photonen im Resonator wird durch die vertikale
(siehe néchstes Teilkapitel und die laterale Begrenzung (siehe Abschnitt reali-
siert, d.h. es findet eine rdumliche Eingrenzung des elektromagnetischen Feldes in allen
drei Raumrichtungen statt. Ohne eine rdumliche Abgrenzung kann sich eine elektroma-
gnetische Welle im Raum frei bewegen. Die photonische Zustandsdichte g,,(E) oc E? ist
hierbei proportional zum Quadrat der Energie der Photonen [133][60] (sieche Abbildung[2.2)
(a)). Durch die Realisierung der DBRs ober- und unterhalb der Kavitit kommt es zum
zweidimensionalen Einschluss der Photonen. Die Zustandsdichte steigt stufenweise mit
der Energie an (b). Dariiberhinaus kann durch die geéitzten Mikroresonatorstrukturen ein
dreidimensionaler Einschluss der Photonen gedtzt werden. Die Modendichte nimmt dabei

diskrete, o-formige Energieeigenwerte an (c).
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(@) 3D (b) 2D (¢ 0D

Dn(E) D, (E) Dn(E)

Abbildung 2.2: Schematische Abbildung der photonischen Zustandsdichte als Funktion der
Energie fir den nulldimensionalen (a), den eindimensionalen (b) und den dreidimensio-

nalen (c¢) Lichteinschluss.

Der laterale Einschluss ist durch die interne Totalreflexion zum umgebenden Material
(hier Luft bzw. Vakuum) gegeben. Da der dreidimensionale Einschluss durch die endliche
Reflektivitdat der DBRs und der Oberflichenverluste nicht perfekt ist, und so die Photonen
den Resonator nach endlicher Zeit verlassen, weisen die einzelnen Moden in der Realitét

keine d-formige photonische Zustandsdichte auf.

2.4 Vertikaler photonischer Einschluss

Die vertikale Einschrinkung der Photonen im Resonator erfolgt durch die DBRs. Diese
fungieren als hochreflektierende, dielektrische Spiegel. Die Anordung eines DBRs besteht
aus mehrlagigen Materialschichten mit den unterschiedlichen Brechungsindizes n; und
n; (hier GaAs und AlAs). Solche DBR-Strukturen kommen z. B. in VCSELW [105, 128
zum Einsatz. Die Reflektivitit dieser Schichten kann durch den Brechungsindex und die
Schichtdicke der jeweiligen Ebenen bestimmt werden. Betragen die Schichtdicken d gerade

ein Viertel der gewiinschten Wellenldnge A\ im jeweiligen Medium, so dass

A

'WVCSEL: Akronym fiir Vertical-Cavity Surface-Emitting Laser
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gilt, so interferieren alle partiell reflektierten Teilwellen konstruktiv, da es beim Uber-
gang vom optisch diinneren zum optisch dichteren Medium zu einem Phasensprung von m
kommt. Durch eine hohe Anzahl der einzelnen Ebenen und deren Schicht-Qualitdt kann

eine Reflektivitit von nahezu 100% erreicht werden.

Die Resonanzwellenliinge und die Reflektivitiat des Resonators mit seinen umgebenden
DBRs kann mittels des Transfermatrixformalismus beschrieben werden [51]. Diese Me-
thode beriicksichtigt die Vielfachreflexionen an den Schichten. Das Endergebnis besteht
aus der Uberlagerung aller Teilstrahlen unter Beriicksichtigung der Phasenverschiebung.
Zur Veranschaulichung der Uberlagerungen von Transmission und Reflektion dient Abbil-
dung Sie zeigt die Vielschichtanordnung der einzeln aufeinander liegenden Schichten,

nk! dk n\! d| nw dk n|1 d| nka dk

T b b T b
2 2 2 2 2
n <
5n 4 T T T T \
2 2 2 2
T s T
3n < 2 2 2
37'[< E E
2 2
E T
2 n
n €—
T
' #’/
T b T n
2 2 2 2

Abbildung 2.3: Veranschaulichung der Uberlagerung aller Teilstrahlen bei Vielfachreflezion

anhand einer Skizze

wobei die Indizies k£ und [ je zwei aufeinander folgende Schichten bezeichnen. Das Licht
fallt von links auf das System ein. Die nach rechts weisenden Pfeile entsprechen so dem
transmittierten Anteil aus der Uberlagerung von Transmission und Reflektion, die nach
links dem reflektierten Anteil. Die Reflexion kann durch die beiden Brechungsindizes ny
und n; bestimmt werden. Da die Summe aus Reflexion p,; und Transmission 75; unter

Vernachlissigung der Absorption eins ist, ergiben sich fiir py; und 73, folgende Ausdriicke:

2
und Th = i (2.6)
ng +ny ng +ny
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Fiir die Berechnung der Gesamtreflexion ist es nétig, eine Ubergangsmatrix Hy, und ei-
ne Hilfsmatrix L; zu definieren. Diese beschreiben die Ausbreitung der Lichtwelle in den
einzelnen Schichten. Die Hilfsmatrix L; enthilt den Phasenfaktor (3;, dieser beinhaltet die
einzelnen Schichtdicken d; und ist fiir die Beschreibung der Phasenerhaltung bzw. des

Phasensprungs erforderlich.

1 1 B
Hyg = — Phl L= (2.7)
Te \ pu 1 0 e

Um das gesamte Vielschichtsystem berechnen zu kénnen, miissen die einzelnen Ubergangs-

matrizen miteinander multipliziert werden:

Sy S
HioLo.. . Ly Hy yny=Sin=| """ °F (2.8)
521 SQ2

Mittels einfacher iterativer Berechnung kann die System-Matrix Sy aufgestellt werden.
Das Verhiltnis von Siy (Riickwérts-Transmission) zu Ssy (Reflexion am Abschluss) gibt
hierbei die Gesamtreflektivitit R = g—;z wider. Da der Brechungsindex im Medium ab-
héngig von der Wellenldnge und somit von der Photonenenergie ist, kann mit Hilfe des
Reflexions- und des Transmissionskoeffizienten sowie des Phasenfaktors das Reflexions-
spektrum berechnet werden [16], wobei zu beachten ist, dass der Brechungsindex auch

von der Temperatur abhéngig ist.

Die Resonanzwellenlange eines Mikroresonators liefert eine entscheidende Information
iiber das Kopplungsverhalten zwischen Resonatormode und einem einzelnen QP-Exziton.
Diese wird durch die Schichtdicke der Kavitidt bestimmt. Fiir die folgenden Simulations-
rechnungen wurden typische Schichtdicken herangezogen, die spiter auch beim Proben-
wachstum verwendet wurden. Zunéchst wurde die Schichtdicke der Kavitét variiert. Die
einzelnen Schichtdicken der 15 oberen und 15 unteren %—GaAS/ AlAs-Spiegel betragen je-
weils 70 nm bzw. 80 nm. Die spektrale Position der Kavitét zeigt sich durch einen Einbruch
im Reflexionsspektrum aus. In Abbildung [2.4)ist deutlich zu erkennen, dass eine geringere
Schichtdicke der Kavitét (270 nm, schwarze Linie) zu einer kleineren Resonanzwellenldnge
fithrt. Die energetische Lage der Kavitdtsmode ist somit héher als bei hoheren Schicht-
dicken der Kavitit (290 nm, hellgraue Linie).

Das Reflexionsspektrum zeichnet sich durch einen Bereich aus, in dem die Reflektivitit na-
hezu eins betragt, dieser wird als Stoppband bezeichnet. Die Schichtdicke der Kavitit wird

in der Regel so gewéhlt, dass sich die Resonanzwellenldnge der Kavitéit spektral gesehen in
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Abbildung 2.4: Die Abbildung zeigt einen Vergleich der theoretischen Berechnung fir un-
terschiedliche Schichtdicken der Kavitdt. Eine geringere Schichtdicke der Kavitat bewirkt
eine kiirzere Resonanzwellenlinge, d.h. die energetische Lage der Kauvitdtsmode liegt bei

gréferer Energie (schwarze Linie).

der Mitte des Stoppbandes befindet. Die Moglichkeit die spektrale Position der Kavitéts-
mode zu verschieben, ist bei Mikroresonatoren mit sehr kleinen Durchmessern (< 0,5 pm)
besonders interessant. Berechnungen zeigen, dass der Q-Faktor fiir einen Mikroresona-
tor mit einem Durchmesser von 0,4 um und einer Kavitatsschichtdicke von 280 nm et-
wa dreimal so grof ist, verglichen mit einer Kavitétsschichtdicke von 300 nm |[124]. Die
Ursache hierfiir liegt darin, dass die unterschiedlichen Schichtdicken des Resonators die
Resonanzwellenldnge innerhalb des Stoppbands verschiebt. Der Grofiteil der Messungen
der vorliegenden Arbeit wurden jedoch an Mikroresonatoren mit einem Durchmesser von
eins bis vier Mikrometeren vorgenommen, weshalb dieser Optimierungsaspekt aufer Acht

gelassen werden konnte.

Die Breite des Stoppbandes kann in einfacher N&herung mit folgender Gleichung ab-
geschétzt werden [57]:

4\ —
Ao = — arcsin (nk nl) (2.9)
ng + 1y
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Aus der in Abbildung dargestellten Simulationsrechnung kann fiir eine Schichtdicke
der Kavitat von 280 nm eine Resonanzwellenlange von A\y=972nm abgelesen werden. Die
Berechnung der Stoppbandbreite mit Gleichung fithrt auf 107 nm. Dies ist in sehr
guter Ubereinstimmung mit der in Abbildung gezeigten Simulation.

Ein Mak fiir die Giite bzw. die Qualitit eines Resonators stellt der so genannte Q-Faktor
dar. Er ist definiert als das Verhiltnis der Energieposition der Kavitdtsmode E zur Lin-
ienbreite 7o (FWHMP) der Kavitiitsmode.

Q=— (2.10)

Die Linienbreite ist hierbei invers proportional zur Aufenthaltsdauer der Photonen 7, im
Resonator. Der Q-Faktor ist in erster Linie abhingig von den Reflektivitdten der Re-
sonatorspiegel und nimmt mit der Anzahl der Spiegelpaare zu. Abbildung zeigt die
Simulation von Reflexionsspektren bei unterschiedlicher Spiegelanzahl. Bei einer oberen
und unteren Spiegelpaaranzahl von zehn (hellgraue durchgezogene Linie) ergibt sich eine
Linienbreite der Resonanz von 3,650 meV (Q~350). Die dunkelgraue (schwarze) Kur-
ve zeigt die Berechnung mit 15 (20) unteren und oberen Spiegelpaaren. Dabei wird die
Linienbreite von 600 peV (100 peV) um den Faktor sechs (36) auf Q2100 (Q~12700)
verringert. So kann demnach die Giite eines Mikroresonators erheblich iiber die Anzahl

der Spiegelpaare in den DBRs gesteigert werden.

Die in dieser Arbeit verwendeten Resonatoren besitzen eine noch hohere Anzahl von
Spiegelpaaren, wodurch sich unter idealen Wachstumsbedingungen die Linienbreite wei-
terhin reduziert. Hierbei sind mindestens 20 bis maximal 32 Spiegelpaare fiir den oberen
DBR verwendet worden, wihrend unterhalb der Kavitit die Zahl der Spiegelpaare von 23
bis 36 variiert wurde. Die Anzahl der Spiegelpaare im oberen DBR ist geringer, um eine
gerichtete Emission aus dem Mikroresonator zu erzielen. Die Simulation mit 32 oberen
und 36 oberen Spiegelpaaren fiihrt hierbei zu einem theoretischen Q-Faktor von etwa zwei

Millionen.

2.5 Lateraler photonischer Einschluss

Der vertikale, sowie laterale photonische Einschluss bestimmt die energetische Lage der
Resonatormoden. Abbildung zeigt eine graphische Darstellung der Kavitit eines Mi-
kroresonators. Die Kavitit besitzt die Hohe d und den Radius R¢. Die Ausbreitung elek-

2FWHM: Akronym fiir Full Width at Half Maximum
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Wellenlange (nm)
1050 1000 950 900

Intensitat (normiert)
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—— Simulation 20/20 DBR
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Energie (eV)

Abbildung 2.5: Simulation der Reflexionsspektren fiir eine unterschiedliche Anzahl von
Spiegelpaaren. Die hellgraue Kurve zeigt die Simulation mit zehn oberen und zehn unteren
Spiegelpaaren. Daraus resultiert eine Linienbreite der Kavitat von 8,650meV (Q=350).
Werden fiir die Simulation nur jeweils fiunf weitere Spiegelpaare hinzugefiigt (dunkelgraue
Linie), so ergibt sich eine Linienbreite von 600 ueV (Q~2100), was einem sechsmal hihe-
ren @Q-Faktor entspricht. Die Simulation mit 20 oberen und unteren Spiegelpaaren ergibt
einen noch héheren Q)-Faktor von etwa 12 700. Im kleinen Graphen ist eine Vergrofferung
des Bildausschnittes von 1,265eV bis 1,285 eV zu sehen.

z

A

NS p
¢ R
Abbildung 2.6: Graphische Darstellung des Mikroresonators. d bezeichnet die Schichtdicke

und R den Radius des Resonators. Aufgrund der Geometrie wurden fir die Rechnungen

Zylinderkoordinaten verwendet.
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tromagnetischer Wellen ldsst sich mit Hilfe der Maxwell’schen Gleichungen bestimmen.

L 0B
E = —— 2.11
V x o ( )
VE = £ (2.12)
g
L. oF
VB = 0 (2.14)

€ = go&, ist hierbei die Dielektrizitdtskonstante und g = pop, die Permeabilitiat des Re-
sonatormaterials, wihrend E das elektrische und B das magnetische Feld im Resonator
beschreibt. Bildet man die Rotation auf beiden Seiten der Gleichungen und und
geht man ferner von einer harmonischen Zeitabhangigkeit, d. h. E(x, y,z,t) = E(x, y, z)e

und g(x, y,z,t) = é(w, y,z)e” ™ aus, so erhilt man die Wellengleichungen:

(A + pew?)E =0 (2.15)
(A + pew?)B =0

Die Zylindersymmetrie der Mikroresonatoren legt die Abspaltung der z-Komponente nahe,
so dass sich der Laplace-Operator schreiben lasst als A = (8‘9—; + ;—;) + % = A+ g—;. Mit
der Abspaltung der z-Komponente des elektrischen und magnetischen Feldes (E(x,y, z) =
E(z,y)e*™ und B(z,y,z) = B(x,y)e=*?) ergibt sich die zweidimensionale Wellenglei-

chung zu:

(A +~2)E = 0 (2.17)
(A ++*)B = 0 mit (2.18)
v = wiue — Kk (2.19)

Im Folgenden soll die Wellenverteilung des Mikroresonators berechnet werden, man fiihrt
daher die Wellenfunktion ¥ (z,y) ein. Wegen der Zylindersymmetrie des Mikroresonators
konnen die Zylinderkoordinaten eingefiihrt werden, so dass sich die gesuchte Funktion
U(z,y) als Funktion von p und ¢ schreiben ldsst. Wegen der Rotationssymmetrie lasst

sich die Wellenfunktion wie folgt darstellen:

U(p,¢) =V(p) €™  mitm=0,1,--- (2.20)
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Wendet man die Wellenfunktion W(p, ) auf die Wellengleichung an, dann ergibt

sich:

2 0 ,
(p* 02 "o, + 0?7 = m?)¥(p) =0 (2.21)

Dies ist die Bessel’sche Differentialgleichung. Die Losung der Wellenfunktion ¥ ist dem-
nach:

U(p, ¢) = Jn(y - p)e™? (2.22)

Wobei J,, die Besselfunktion m-ter Ordnung ist.

Zur Vereinfachung nimmt man an, dass es sich hierbei um einen idealen Mikroresona-
tor handelt, d.h. die Wellenfunktion am Resonatorrand gleich null ist (V(p = R¢) = 0).

g’!l m

Damit folgt aus yp = R

_ Sam
Rc

(2.23)

Durch Umstellung von Gleichungund Verwendung von k = l” , wobei d die Dicke des

Resonators beschreibt, ergibt sich fiir den Energiewerte E:

1272
2.24
Rcuruosrao d2uruo€rso (2:24)

Der zweite Ausdruck unter der Wurzel ist nicht vom Radius des Resonators, sondern

lediglich von der Schichtdicke d der Kavitdt abhingig und bestimmt somit die Resonanz-
energie Fy des planaren Resonators. Die Resonanzfrequenz kann auch als Resonanzenergie
der TM-Welle ausgedriickt werden. Die Energie der einzelnen Moden (TM) in einem Mi-

kroresonator mit ideal reflektierenden Seitenwénden ist damit gegeben durch [35]:

h262£2
E= B4+ —27 2.25
\/ 0 + 57«R%~ ( )

Abbildung zeigt die Energien der Resonatormoden fiir unterschiedliche Durchmesser

der Mikroresonatoren. Aus dem Graphen ist ersichtlich, dass der Modenabstand mit klei-
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Abbildung 2.7: Dargestellt ist der theoretische Verlauf der Eigenenergien der Resonator-
moden (TM) in Abhingigkeit des Resonatordurchmessers, berechnet nach Gleichung .

ner werdendem Resonatordurchmesser zunimmt. Fiir experimentelle Untersuchungen soll
ausschliesslich die Wechselwirkung zwischen einem QP-Exziton mit der Grundmode (erste
Mode) des Resonators betrachtet werden.

Im Folgenden wird die Intensitétsverteilung des elektrischen Feldes fiir die Grundmode
betrachtet. Die Intensititsverteilung ist proportional zum Betragsquadrat des elektrischen
Feldes (I, = |E.(n,m)[?). Abbildung 2.8 zeigt diese Intensitéitsverteilung der TM-Welle
fiir die erste Nullstelle der Besselfunktion 0. Ordnung (a) und fiir die erste Nullstelle der
Besselfunktion 1. Ordnung. Das Maximum des elektrischen Feldes befindet sich fiir die
Grundmode im Zentrum des Resonators. Fiir die starke Kopplung ist es daher wichtig,
dass sich das mit der Resonatormode koppelnde QP-Exziton im Zentrum des Mikroreso-
nators befindet.
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Abbildung 2.8: Intensititsverteilung der TM-Wellen fir die erste Nullstelle der Bessel-
funktion 0. Ordnung (links) und fir die erste Nullstelle der Besselfunktion 1. Ordnung
(rechts). Aus der linken Abbildung ist deutlich zu erkennen, dass das Intensititsmazimum
fuir die Grundmode im Zentrum des Resonators liegt. Daher ist es fiir die Beobachtung
der starken Kopplung wichtig, dass das betrachtete QQP-FExziton sich mdglichst im Zentrum
des Mikroresonators befindet.

2.6 Die Kopplung zwischen Photon und Exziton

Die Position der Quantenpunkte ist im Resonator statistisch verteilt. Beim strahlenden
Ubergang eines Exzitons in seinen Grundzustand emittiert es ein Photon in ein Qua-
sikontinuum von optischen Moden. Dieser irreversible Prozess ist ein charakteristisches
Merkmal der schwachen Kopplung. Befindet sich hingegen das Exziton in einem Resona-
tor, kann unter den Bedingungen der starken Kopplung, dieses Exziton kohédrent mit einer
Mode der Kavitéit wechselwirken. Bei schwacher optischer Anregung teilt sich in Resonanz
das Transmissionspektrum der Kavititsmode in zwei deutlich ausgepriagte Emissionslini-
en. Die Eigenenergien der Emissionslinien entsprechen hierbei dem verschriankten Zustand
des gekoppelten FExziton-Photon-Paares.

Purcell-Effekt

Fermis Goldene Regel besagt, dass die Ubergangsrate der spontanen Emission in einem

Zwei-Niveau System (z.B. Exziton) proportional zur spektralen Modendichte pro Fre-



26

quenz und Volumen ist. Die Modendichte kann durch einen Resonator verandert werden.
Wenn sich nun ein Exziton in einem Resonator befindet und beim Zerfall ein Photon
emittiert, dessen Ubergangsfrequenz der Resonanzfrequenz der Mode entspricht, so er-
hoht sich die spontane Emissionsrate im Vergleich zum Ubergang im dreidimensionalen
Raum. Dieser Effekt ist als Purcell-Effekt bekannt. Die Erhohung (bzw. Unterdriickung)
der sponatenen Emissionsrate des Exzitons ist proportional zum Purcell-Faktor. Die Her-
leitung und Beschreibung des Purcell-Faktors wird ausfiihrlich in Kapitel [6] beschrieben.
Durch ein geeignetes Resonator-Design kann mit dem Purcell-Effekt auch die spontane
Emissionsrate des Exzitons unterdriickt werden [121]. Die vorliegende Arbeit befasst sich

jedoch ausschliesslich mit der Erh6hung der spontanen Emissionsrate.
Die starke Exziton-Photon-Kopplung

Ein Exziton, welches sich in einem idealerweise verlustfreien Resonator befindet, zerfillt
unter Aussendung eines Photons in seinen Grundzustand. Ist die Emissionsfrequenz des
frei werdenden Photons gleich der Resonanzfrequenz der Kavitatsmode, so kann es zu
einem stindigen Energieaustausch zwischen dem Exziton und der Mode des Resonators
kommen. Dieser dynamische Energieaustausch, welcher in Abbildung graphisch dar-
gestellt ist, entspricht den Rabi-Oszillationen des gekoppelten Systems. Solange sich das

Abbildung 2.9: Graphische Darstellung zur starken Kopplung: Zundchst befindet sich im
Resonator ein Ezziton (oben); unter Aussendung eines Photons geht das Ezziton in den
Grundzustand iber (rechts); im Resonator existiert nunmehr ein Photon und kein Ezziton
(unten); das Photon regt das Fxzziton an (links). Der Prozess wiederholt sich fortwihrend
(reversibler Prozess), man spricht hierbei von den so genannten Rabi-Oszillationen. In

realen Resonatoren treten Verluste auf, weshalb die Zahl der Oszillationen begrenzt ist.



27

betrachtete Exziton in einem idealen, verlustlosen Resonator befindet, ist dieser Ener-
gieaustausch ein reversibler Prozess. In der Realitit, besitzt das Photon eine endliche
Aufenthaltsdauer im Resonator, wodurch irreversible Verluste auftreten kénnen. Wenn
trotz der Verluste des Systems Rabi-Oszillationen auftreten, so befindet sich das System
im Regime der starken Kopplung. Aus den theoretischen Berechnungen zur starken Kopp-
lung (siehe Kapitel [3)) ldsst sich schliessen, dass der Kopplungsfaktor go fiir das Erreichen
des Regimes der starken Kopplung unter Vernachléssigung der Emitter-Dephasierung gro-
fser sein muss, als ein Viertel der Resonatorlinienbreite v¢, wobei die Linienbreite invers

proportional zur Aufenthaltsdauer des Photons 7 im Resonator ist.
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Kapitel 3

Theoretische Grundlagen der starken

Kopplung

Die starke Photon-Exziton Kopplung wurde zunéchst in Resonatorsystemen mit Quan-
tenfilmen als aktive Schicht nachgewiesen [84, [I4, [127]. Hierbei handelt es sich um ei-
ne semiklassisch beschreibbare Wechselwirkung zwischen der Resonatormode und einer
Vielzahl von Exzitonen. Hauptziel der vorliegenden Arbeit hingegen ist der erstmalige
Nachweis der starken Kopplung zwischen einem einzelnen QP-Exziton und dem Vakuum-
feld in einem Mikroresonator. Zur quantenmechanischen Beschreibung der Licht-Materie-
Kopplung wird gewdhnlich das Jaynes-Cummings Modell herangezogen, welches im Fol-
genden in kompakter Form vorgestellt wird. Im weiteren Verlauf wird auf ein erweitertes
Model eingegangen, welches im Gegensatz zu dem einfachen Jaynes-Cummings Modell
auch dissipative Prozesse sowie den Einfluss unterschiedlicher Anregungskanile beriick-

sichtigt.

3.1 Das Jaynes-Cummings Modell

Das Jaynes-Cummings Modell beschreibt ein idealisiertes, quantenmechanisches Modell
zur Licht-Materie-Wechselwirkung eines Zwei-Niveau Systems und der photonischen Mode
eines Mikroresonators [44], wobei dissipative Verluste vernachlissigt werden. Der Hamil-
tonoperator, der die Wechselwirkung zwischen dem Emitter und dem elektromagnetischen
Feld in der Kavitit beschreibt, setzt sich aus den drei Termen fiir das photonische Feld,

dem Zwei-Niveau Emitter und deren Wechselwirkung [53] zusammen:

Abbildung veranschaulicht die einzelnen Anteile des Hamiltonoperators im Resona-

tor graphisch. Die graue Schraffierung stellt das elektromagnetische Feld im Resonator
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Abbildung 3.1: Schematische Skizze zum besseren Verstindnis der drei Terme des Hamil-

tonoperators.

dar. Der Hamiltonoperator Hpj,, der dieses Feld beschreibt, besteht aus der Energie hf2
des photonischen Feldes und dem Erzeugungs- und Vernichtungsoperator a und a' des
Photons. Hp bezeichnet den Hamiltonoperator des Emitters. € ist die Energie, die der
Emitter im angeregten Zustand besitzt und b und b sind die Erzeugungs- und Ver-
nichtungsoperatoren der Zustinde des Emitters. Der letzte Term Hyry beschreibt die
Licht-Materie-Wechselwirkung zwischen dem Feld im Resonator und dem Emitter mit der

Kopplungskonstante gy. So ergibt sich der Hamiltonoperator in ausgeschriebener Form zu:
H = hQa'a + eb'b + go(ald + b'a) (3.2)
Der Hamiltonoperator kann in die Matrixform umgeschrieben werden [53]:

H = (af iﬂ(? 90) (Z) (3.3)

Um die Energieeigenwerte des Hamiltonoperators zu berechnen, kann die Matrix so er-
weitert werden, dass sie sich aus dem Einheitsoperator 1 und einem hermiteschen Hilfs-

operator zusammensetzt:

_ [ 3(h2+e) 0 3(hQ —¢) 9o
H_< 0 (hQ—i—e)) +< 9 —%(ﬁQ—e)) 8.4)

Durch Diagonalisieren der beiden Matrizen ergeben sich die Energieeigenwerte zu:

1 RO — €2 + dgp
Br=(h+ o)+ VA 2€> 2% (3.5)

Abbildung[3.2] zeigt die mit [3.5] berechneten Energieeigenwerte aufgetragen iiber der Ener-
giedifferenz zwischen Emitter und Photon. Ist die Energiedifferenz grof, so geht E, gegen
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Abbildung 3.2: Aufgetragen sind die berechneten Energieeigenwerte aus dem Jaynes-
Cummings Modell iber der Energiedifferenz zwischen Emitter und Photon. Bei einer

Energiedifferenz von null ist das Anti-Kreuzen der beiden Aste gut zu erkennen.

e und E_ gegen hS). In diesen beiden Fillen findet kaum eine Wechselwirkung zwischen
Photon und Emitter statt. Gleichen sich jedoch die Energien von Photon und Emitter
an, so nimmt E, proportional zum Kopplungsparameter gy zu. In Resonanz (h{) = ¢)
ist ein deutliches Anti-Kreuzen der beiden Aste zu erkennen. Diese Aufspaltung ist die
Vakuum-Rabi Aufspaltung. Sie betrigt 2A£) und ist ein charakteristisches Kennzeichen
der starke Kopplung (siche Kapitel [3.4).

Bisher wurden Mehrphotonenprozesse vernachléssigt. Der Vollstdndigkeit wegen muss je-
doch erwihnt werden, dass sich die Rabi-Aufspaltung um den Faktor v/n + 1 erhéht, wenn
die Wechselwirkung mit n-Photonen in der Kavitit (n=0,1,...) und einem Zwei-Niveau Sy-
stem stattfindet. Dies ist in der Literatur unter dem Begriff der Jaynes-Cummings Leiter
bekannt.

3.2 Kriterien fiir die Beobachtung der starken Kopp-
lung

Wie aus Kapitel ersichtlich, ist das Jaynes-Cummings Modell [44] ein idealisiertes,
theoretisches Modell zur Beschreibung der Wechselwirkung eines Zwei-Niveau Systems
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mit der diskreten Mode eines optischen Resonators. Davon ausgehend wird im Folgen-
den nun auf die Wechselwirkung zwischen Photon und Exziton in einem realen System
eingegangen, das durch dissipative Verluste gekennzeichnet ist, um die Kriterien fiir das

Erreichen der starken Kopplung auszuarbeiten.

Die Kopplungskonstante g, fiir die Wechselwirkung zwischen Exziton und Resonatorfeld
ist iiber Aigy = |(d- E)| definiert. L.C. Andreani [I] beschreibt den Kopplungsfaktor fiir die
Licht-Materie-Wechselwirkung als das Produkt des Dipoloperators d des Emitters und des
elektromagnetischen Feldes F/ im Resonator. Das quantisierte elektromagnetische Feld im

Resonator setzt sich zusammen aus der Summe der einzelnen Moden des Resonators:

E(r) = i S (22 1203, 0,(r) — ()] (3.6)

2¢,.€9

a, und dL sind die Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren fiir die Resonatormode p mit
der Frequenz w,,. o, (r) ist die normierte Modenfunktion und €, (¢y) die Dielektrizitatskon-
stante im Medium (Vakuum). Die spontane Emissionsrate des QP-Exzitons an der Stelle
r1 in der Kavitit gekoppelt mit der Resonatormode p kann mit Hilfe der Storungstheorie

berechnet werden:

_ 87Q, |d ) O‘/L(TI)P (/yC,/L/2)2

_ 3.7
VSE h 4me,€ OUO‘_‘UM)2“<7qu)2 30

(), beschreibt den Q-Faktor der Resonatormode und ist definiert als Q, = w,/Ve,-
Befindet sich das QP-Exziton im Maximum des elektromagnetischen Feldes des Resona-

tors, so betragt der Maximalwert fiir den Kopplungparameter go:

1 mwe?f
Are,egmV,,’

Jo = (3.8)

wobei f die Oszillatorstirke der QP-Exzitonen f = % darstellt.

Bei einem realen Mikroresonator kommt es aufgrund diverser Verluste wie z. B. der endli-
chen Reflektivitit der DBRs und aufgrund spontaner Emission in andere Moden zu einer
Dampfung des Systems. Die Energieeigenwerte des Hamiltonoperators weichen somit von

den Energieeigenwerten des idealisierten Jaynes-Cummings Modells ab:

2
By =By —ilt— X v X g \/gg - (—70 y VX) (3.9)



33

Die starke Kopplung zwischen Resonatormode und QP-Exziton liegt vor, wenn der Wur-
zelausdruck reelle Werte aufweist. Daraus resultiert fiir die Beobachtung der starken Kopp-

lung die Bedingung;:

2
i (7)o (3.10

Der Wert der homogenen Linienbreite des QP-Exzitons vx liegt in der Gréfsenordnung
von wenigen peV [4]. Die gemessenen Linienbreiten der Resonatormode o betragen in
der Regel zehn bis 300 ueV (v¢ >> vx), so dass der Ausdruck genihert werden kann
zu [92):

Bedingung fiir das Auftreten der starken Kopplung: Jgo > % (3.11)

Im Regime der schwachen Kopplung hingegen haben die beiden Energieeigenwerte aus
Gleichung den selben Realteil, sprich der Wurzelausdruck ist negativ und es ergibt
sich die Bedingung;:

Bedingung fiir die schwache Kopplung: go < % (3.12)

Im Regime der starken Kopplung erhélt man somit fiir die Vakuum-Rabi-Aufspaltung AFE:

2
AE=FE, —E_= 2\/93 - (%) (3.13)

Wenn in einem Mikroresonator das Exziton nur mit dem Vakuum-Feld des Resonators

wechselwirkt, spricht man von Vakuum-Rabi-Oszillationen.

Fiir die experimentelle Realisierung der starken Kopplung bedeutet dies in der Praxis,
den Kopplungsfaktor gy grofttmoglich und die Linienbreite v kleinstméglich werden zu
lassen. Fiir die konkrete, technologische Umsetzung heift dies, die Oszillatorstérke f der
QP-Exzitonen zu maximieren und zugleich das Modenvolumen V,, und die Linienbreite
7o der Kavitdtsmode zu minimieren (siehe Gleichung und 2.10). Fiir die Realisierung
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starker Kopplung muss demnach der Faktor

\/?R% (3.14)

durch eine technologische Optimierung der DBRs sowie der aktiven Schicht der Mikrore-
sonatoren maximiert werden. Die Oszillatorstirke f hingt vom Ubergangsdipolmoment d
ab. Je grofer d ist, desto héhere Oszillatorstdrken konnen erreicht werden. Grofte Quan-
tenpunkte sind hierfiir besonders geeignet (siehe Abschnitt .

Das Modenvolumen wird kleiner, wenn die rdumlichen Abmessungen des Resonators ver-
kleinert werden. Da im Folgenden Resonatoren mit einer A\-Kavitat realisiert werden, kann
die Hohe des Resonators nicht mehr beeinflusst werden, d.h. Einfluss auf das Modenvo-

lumen kann hier nur durch den Resonatordurchmesser (2R¢) genommen werden.

Die Giite eines Resonators hingt hierbei zum einen von der Anzahl der Spiegelpaare
und deren Qualitiit ab und zum anderen von der Atzqualitit. Tiirmchen mit glatten,
vertikalen Seitenwinden weisen eine hohere Giite auf als Tiirmchen mit Oberflichenrau-
igkeiten. Wie in Kapitel ausfiihrlich beschrieben, hingt der Q-Faktor maftgeblich von
der Spiegelanzahl der DBR ab. Jedoch muss beachtet werden, dass auch die Hohe der
Resonatoren mit wachsender Spiegelanzahl erheblich zunimmt und somit die Atzdauer,
die benotigt wird, ldnger wird. Somit 1auft man Gefahr, die Spiegelqualitdt aufgrund von
Unterdtzungen zu gefihrden. Ziel hierbei ist es demnach nicht nur die Spiegelanzahl zu

erhohen, sondern ein Optimum fiir die Giite der Resonatoren zu finden.

Im Folgenden wird zur Veranschaulichung fiir den Ubergang von der schwachen zur star-
ken Kopplung noch einmal explizit der Einfluss des Q-Faktor betrachtet, wihrend der
Faktor g—z nicht variiert wird. Da der Q-Faktor indirekt proportional zur Linienbreite
der Kavitdtsmode ist, kann Gleichung als Funktion des Q-Faktors dargestellt werden.
Der Realteil der Energieeigenwerte aus Gleichung ist in Abbildung (a) dargestellt.
Fiir die Berechnung ist ein Kopplungsfaktor von gg = 55 ueV und eine Linienbreite fiir
das QP-Exziton von vx = 2 ueV gewidhlt worden. Im Bereich der schwachen Kopplung
(Q<6000), d.h. solange der Kopplungsfaktor gy kleiner als der Betrag von (y¢ — vx)/4
und somit der Beitrag unter der Wurzel negativ ist, ist keine Aufspaltung in zwei Energi-
en zu erkennen. Steigt der Q-Faktor hingegen an, so verringert sich die Linienbreite der
Kavitatsmode y¢. Ab einem gewissen Grenzwert wird der Term unter der Wurzel positiv,
und es kommt zu einer Aufspaltung in die Energien £, und E_. Der Betrag der Energie-
differenz entspricht der Rabi-Aufspaltung AFE.

Das Verhalten der Linienbreiten der Kavitdtsmode und der QP-Exziton Linie in Resonanz
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Abbildung 3.3: Ubergang der schwachen Kopplung zur starken Kopplung: (a) Realteil der
Energieeigenwerte nach Gleichung[3.9 in Abhingigkeit des Q-Faktors. Bei einem Q-Faktor
von ca. 6000 ist eine Aufspaltung in die Energien E, und E_ zu erkennen. Die Ener-
giedifferenz betrigt hierbei den Wert fir die Rabi-Aufspaltung AE. (b) Darstellung der
Linienbreite der Kavititsmode und der QP-Exziton Linie fiir den Resonanzfall (schwarze
Linie). Die grauen Linien zeigen die beiden Grenzfille fir die schwache Kopplung nach
Gleichung [3.17. Die hellgraue Linie zeigt die Linienbreite des QP-FExzitons. Fir die Be-
rechung wurde ein Kopplungsfaktor gy von 55pueV und eine Linienbreite von vx gleich

2ueV gewdahlt.

kann ebenfalls aus Gleichung hergeleitet werden, indem man den Ausdruck unter der
Wurzel von Gleichung genauer untersucht [50]. Im Bereich der schwachen Kopplung

kénnen zunéchst zwei Naherungen in Betracht gezogen werden:

e — x|

< S
4

Yo >> x (3.15)

Jo und

Durch Entwicklung in eine Taylorreihe ergeben sich aus Gleichung[3.9|fiir E¢ und Ex fiir
den Bereich der schwachen Kopplung folgenden Né&herungen:



36

Yo

Eo = Ey— i (3.16)
2 2

Ex = By —i( XX 4 2% (3.17)
2 Yo

E¢ steht hierbei fiir die Energieverteilung und somit fiir die Linienbreite der Kavitatsmode
und Fx fiir das QP-Exziton, diese Ndherungen sind im Bereich der schwachen Kopplung
nahezu identisch mit dem Verlauf von F, und F_. Steigt der Q-Faktor an, so sind diese
Néherungen nicht mehr giiltig. Abbildung (b) zeigt den Verlauf des Betragsquadrats
von E., E_ (schwarze Linie, nach Gleichung [3.9), Ec und Ex (graue Linie, nach Glei-

chung [3.17)).

Im Bereich der schwachen Kopplung (Q<6000) ist zu erkennen, dass die Linienbreite der
Kavitdtsmode und der QP-Exziton Linie sehr unterschiedlich sind. Bei einem Q-Faktor
von etwa 4000 betrdgt in Resonanz die Linienbreite der Kavitdtsmode o etwa 170 peV,
wahrend die Linienbreite des QP-Exzitons etwa 20 peV ist. Erst ab einem Q-Faktor von
mehr als 6 000 gleichen sich in Resonanz die Linienbreiten 7o und vx an, d.h. nur wenn
die Giite des Resonators grof genug ist, kann es zu einem reversiblen Energieaustausch
zwischen Photon und Exziton kommen, da erst dann die physikalischen Eigenschaften der

beiden Zustanden nicht mehr zu unterscheiden sind.

Die Rabi-Ostzillationen kénnen anschaulich erklirt werden, wenn man sich die Intensi-

tatsverteilung des Energieeigenwertes F, als Funktion der Zeit auftrigt:

—iE+t

I(t) xe n (3.18)

Abbildung [3.4] zeigt den Intensitéitsverlauf I(t) fiir £, wobei fiir die Darstellung der bei-
den Kopplungsarten, zwei unterschiedliche Linienbreiten fiir die Resonatormoden gewahlt

wurden.

Fiir das Regime der starken Kopplung betrigt 7o=130 ueV, was einem Q-Faktor von
etwa 10 000 entspricht. Die Oszillation ist hierbei deutlich sichtbar. Im Bereich der schwa-
chen Kopplung wurde ein wesentlich niedrigerer Q-Faktor von etwa 4000 (75=320 peV)
fiir die Berechnung verwendet. Im Intensitdtsverlauf ist nur der exponentieller Abfall zu

erkennen, was ein Indiz fiir die schwache Kopplung ist.



37

10 _IYC=’|I30M6VI
SR yc=320“,ev (E+)
.- - - ¢ =320peV (E)

. 0,10

0,08| |

= 006!

- So04] |
0,02/
0,00/

..., 0 20 40 60 80
e Zeit (ps)
" 1 " 1 " 1 "
0 20 40 60 80

Zeit (ps)

Abbildung 3.4: Aufgetragen ist die Intensitdtsverteilung des Energieeigenwertes E als
Funktion der Zeit t. Als Beispiel fir die Darstellung der Rabi-Oszillationen wurde ei-
ne Resonatorlinienbreite vo von 130peV fir den Bereich der starken Kopplung und

Yo =320 eV fir das Regime der schwachen Kopplung gewdhlt.

3.3 Theoretische Berechnung der Spektren nach dem
Modell von L. V. Keldysh

L.V. Keldysh stellt in seiner Verdffentlichung [49)] eine theoretische Gleichung zum Be-
rechnen der spektralen Verteilung von Resonatormode C' und QP-Exzitonen auf, wobei
fiir jedes QP-Exziton j unterschiedliche Kopplungsstirken g; beriicksichtigt werden. Das
theoretische Modell basiert hierbei im Gegensatz zum Jaynes-Cummings Modell nicht auf
den Grundlagen der Quantenoptik, sondern auf denen der semiklassischen Berechungs-
methode, bei der zwei gekoppelte Oszillatoren [103], 137, 125, [ fiir die Beschreibung des
Systems verwendet werden. Erfolgt die erste inkohdrente Anregung in die Kavitdtsmode,

so ergibt sich fiir die spektrale Dichteverteilung des elektrischen Feldes:

2&)’7@/2/&0

o) = o = PP + b2+ QWP

(3.19)

Falls die Anregung hingegen durch ein mit der Kavitét resonantes QP-Exziton erfolgt, so

gilt:
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B 2wy /219517 A
Bl = XJ: [(w—Q — P(w))(w — Q) — (v0/2 + Q(w))7;/2]>+

(3.20)

+he/2(w = Qo — P(w) + (/2 + QW) (w — ;)]

w ist die Photon-Energie, der Index j steht fiir das j-te QP-Exziton, der Index C' fiir
die Resonatormode, )¢ und §2; sind die jeweiligen resonanten Photon-Energien. v¢ und
7; bezeichnen die Linienbreiten; und Ac und A; stehen fiir die inkohérenten Anregungs-
leistungen der Resonatormode bzw. des QP-Exzitons. P(w) und —Q(w) sind Real- und

Imaginérteil der Polarisierbarkeit des j-ten QP-Exzitons:

Pw) —iQw) =" 9,1 (3.21)

7 W—Qj—i‘i’}/j/Q

Das Gesamtspektrum ergibt sich aus der Uberlagerung der Intensititsverteilung der Re-

sonatormode [~ und der Summe der Intensitidtsverteilungen der QP-Exzitonen [y:
I(w) = Ix(w) + Ic(w) (3.22)

Mit dem Modell zweier gekoppelter Oszillatoren lasst sich demnach das Photolumineszenz-
Spektrum berechnen. Hierdurch konnen die experimentellen Daten mittels Simulations-
rechnungen angepasst werden und auch einzelne Parameter wie Kopplungsstirke bzw.

Ostzillatorstarke aus den Messungen extrahiert werden.

3.4 Simulationsrechnungen zur starken und schwachen

Wechselwirkung

Bislang wurden die Rechnungen auf einzelne Grofen wie zum Beispiel die Vakuum-Rabi-
Aufspaltung, die Energiepositionen oder den Q-Faktor beschrénkt. Da jedoch in der
vorliegenden Arbeit hauptsédchlich die Photolumineszenzspektroskopie als Messmethode
angewendet wird, ist es interessant, auch die zu erwartenden Spektren zu berechnen.
Mit dem Modell von Keldysh aus Abschnitt ist es moglich, die spektrale Verteilung
von Quantenpunkt-Emission und Resonatormode zu berechnen. Somit kénnen die fiir die
schwache und die starke Kopplung bendétigten ”"Sollwerte” fiir den Kopplungsfaktor und

die Anforderungen an die Proben bestimmt werden.

Die beiden wichtigsten Parameter fiir die Simulation sind hierbei die Linienbreite ~¢
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sowie der Kopplungsfaktor go. Je nachdem ob gy groker oder kleiner als vo/4 ist (siehe
Gleichung , liegt starke oder schwache Kopplung vor. Ein typischer Q-Faktor fiir
Mikroresonatoren, an denen sowohl starke als auch schwache Kopplung gemessen wurde
(Durchmesser 1,5 pm bis 2,5 um) liegt bei 22 000. Dies entspricht bei einer Energie von

Schwache Kopplung Starke Kopplung

Intensitat (w.E.)

1 1 1 1 CI 1 X:
-0,560 -0,25 0,00 0,25 -0,50 -0,25 0,00 0,25 0,50
Energie (meV) Energie (meV)

Abbildung 3.5: Berechnete Intensitdtsverteilung zweier gekoppelter Systeme. In der im lin-
ken Bild dargestellten Simulation (a) betragt der Kopplungsfaktor go=8 ueV; in Resonanz
(schwarze Linie) kommt es zu einer Kreuzung der beiden Linien und somit zu einem
Mazimum der Intensitdt. Das Kreuzen der beiden Kurven ist fiir die schwache Kopplung
typisch. Im Teilbild (b) wird ein gréferer Kopplungsfaktor von go=44 peV angenommen.
Hier erkennt man im Bereich der Resonanz (schwarze Kurve) weiterhin zwei deutlich
voneinander getrennte Linien. Dieses sogenannte Anti-Kreuzen der Resonatormode sowie
der QP-Exziton-Linie ist ein typisches Verhalten im Fall der starken Kopplung zweier

Systeme.

1,3eV einer Linienbreite der Resonatormode von 7c=60 peV; fiir v¢ /4 erhélt man 15 peV.
Zur Simulation der schwachen Kopplung wurde daher ein Wert kleiner 15 peV (go=8 peV)
gewdhlt und fiir die der starken Kopplung ein Wert grofer 15 peV (go=44 peV) angenom-

mern.

Abbildung zeigt die berechneten Spektren nach Gleichung fiir 7¢=59 neV und
go=8 eV (a) bzw. go=44 ueV (b) bei gleich bleibender Verstimmung. Eine Kreuzen der

beiden Linien ist im Teilbild (a) beim Erreichen der Resonanz deutlich zu erkennen
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(schwarze Kurve). Hierbei erreicht die Intensitdtsverteilung ein Maximum, was auf die
Erhohung der spontanen Emissionsrate zuriickzufiihren ist. Dieses Verhalten ist typisch
fiir die schwache Kopplung bzw. fiir den Purcell-Effekt. In Abbildung hingegen ist
kein Kreuzen der beiden simulierten Linien zu sehen. In Resonanz (schwarze Kurve) sind
beide Linien getrennt voneinander sichtbar. Dieses so genannte Anti-Kreuzen der Reso-

natormode und der QP-Exziton-Linie ist ein Indiz der starken Kopplung [39].

Durch das Anpassen der Spektren aus Graph mittels zweier Lorentzkurven kann das

Verhalten der Kavitdtsmode und der Quantenpunktemission genauer studiert werden. Die

%é 0.4 Schwache Kopplung Starke Kopplung
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Abbildung 3.6: Aufgetragen sind von oben nach unten die Energieposition, Linienbreite und
integrierte Intensitit der Kavititsmode C (o) und des QP-Exzitons X (e) als Funktion
der Verstimmung fir die schwache (links) und die starke (rechts) Kopplung. Das Kreuzen
der Energiepositionen sowie die erhohte Emission der QP-Linie in Resonanz ist typisch
fur die schwache Kopplung, wihrend sich die starke Wechselwirkung durch das typische
Anti-Kreuzen der Energien sowie das Austauschen der Linienbreite und der integrierten
Intensitdt in Resonanz auszeichnet. Die mit Sternen gekennzeichneten Werte zeigen den

Bereich der Resonanz.
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Graphen aus zeigen von oben nach unten die Energiepositionen, die Linienbreiten und
die integrierten Intensitéten der Resonatormode C' (o) und der QP-Exziton-Linie (o) als
Funktion der Verstimmung fiir den Fall der schwachen (links) sowie der starken (rechts)
Kopplung. In Resonanz kommt es zu einem Kreuzen der Energiepositionen von C' und
X (Abb. a). Dies und die erhéhte Emission des QP-Exzitons im Teilbild (Abb.
¢) sind ein typisches Verhalten fiir den Purcell-Effekt bzw. der schwachen Kopplung. Im
Bereich der Resonanz ist fiir die Resonatormode ein Abnehmen und fiir das QP-Exziton
ein Zunehmen der Linienbreite zu erkennen (Abb. b), jedoch gleichen sich die Werte
in Resonanz nicht an. Dieser Effekt spiegelt sich auch in Abbildung wider: auch in

Resonanz unterscheiden sich die Linienbreiten von Resonatormode C' und QP-Exziton X.

Ein ganz anderes Verhalten kann aus den rechten Graphen entnommen werden. Die Ener-
giepositionen von C' und X zeigen im Bereich der Resonanz (mit Sternen gekennzeichnete
Punkte) ein Anti-Kreuzen der Linien (Abb. d). Auch hier reduziert sich zunéchst die
Linienbreite (Abb. 3.6 ¢) und die integrierte Intensitit (Abb. 3.6 f) von C, wihrend bei
X hingegen ein Anstieg zu verzeichnen ist. In Resonanz kommt es zu einem Austausch
der Linienbreite und der integrierten Intensitat. Dieses Angleichen der Linienbreiten von
Resonatormode und QP-Exziton Linie in Resonanz ist auch in Abbildung[3.3|zu erkennen.
Diese Ununterscheidbarkeit ist typisch fiir die starke Kopplung.
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Kapitel 4
Technologie und Messtechnik

In diesem Kapitel werden die technologischen Prozesse zur Herstellung von Mikroresonato-
ren beschrieben. Dabei wird sowohl auf das Wachstum der DBRs als auch auf das Wachs-
tum der aktiven Schicht, den selbstorganisierten (Quantenpunkten, eingegangen. Fiir die
Realisierung der Mikroresonatoren werden zunédchst mittels Elektronenstrahllithographie
kreisformigen Atzmasken auf dem Halbleitermaterial definiert. Durch Trockenétzverfahren
werden dann die Mikroresonatoren freigedtzt. Im weiteren Verlauf dieses Kapitels werden
die im Rahmen der vorliegenden Arbeit verwendeten spektroskopischen Messtechniken

vorgestellt und erlautert.

4.1 Epitaxie planarer Halbleiterschichten

Das Wachstum der planaren Schichten und der Quantenpunkte der in dieser Arbeit un-
tersuchten Mikroresonatoren erfolgt in Molekularstrahlepitaxie-Anlagen (MBEED In der
Halbleitertechnik ist die Molekularstrahlepitaxie ein typisches Verfahren, welches sehr
hiufig verwendet wird, da es die Realisierung atomar scharfer Schichtiibergénge erlaubt.
Das Wachstum der planaren Schichten des Mikroresonators erfolgt auf einem GaAs-
Substrat, das sich wihrend des Wachstums auf einem rotierbaren Halter befindet. Um
Verunreinigungen durch Fremdatome zu vermeiden, herrscht in der Probenkammer der
Anlage ein Ultrahochvakuum. Die sich in der MBE-Anlage befindenden Feststoffeffusi-
onszellen sind fiir die Herstellung der vorliegenden Mikroresonatoren mit Gallium, Ar-
sen, Aluminium und Indium gefiillt. Um defektfreie Schichten wachsen zu kénnen, ist die
Reinheit der verwendeten Materialien sehr wichtig. Der Anteil von Verunreinigungen liegt
typischerweise unter zehn ppbﬂ Durch die Steuerung der Tiegeltemperaturen der Feststof-
feffusionszellen sowie dem kontrollierten Offnen und Schliefen der Klappen, die sich vor
den einzelnen Quellen befinden, konnen die Schichtdicken der Mikroresonatoren prézise

kontrolliert werden. Der genaue Aufbau einer MBE-Anlage sowie das Funktionsprinzip

IMBE: Akronym fiir molecular beam epitaxy
2ppb: Akronym fiir parts per billion
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ist z. B. in [52] [60] 107] ausfiihrlich beschrieben.

Fiir die Herstellung der planaren Resonatorstruktur wird wie folgt vorgegangen: Zunéchst
wird ein etwa 400 nm dicke GGaAs-Puffer direkt auf dem (GaAs-Substrat aufgewachsen, um
die Oberflache zu glitten. Darauf werden die einzelnen Schichten bestehend aus GaAs
und AlAs aufgebracht (siche Abbildung [£.1)), um den unteren DBR herzustellen. Das
Wachstum der A-dicken Resonatorschicht wird nach der halben Dicke unterbrochen, um
die aktive Schicht, bestehend aus Quantenpunkten einer ternéren ITI-V-Verbindung (In-
GaAs), zu wachsen. Die QP werden mittels des Stranski-Krastanov-Wachstumsmodus
realisiert [114]. Da die Gitterkonstanten von InAs und GaAs stark unterschiedlich sind
(armas= 6,0584 A und age.,=5,6532 A; % = 7%), kommt es bei der Epitaxie zu einer Git-
terfehlanpassung der Materialien und zum Aufbau eines Verspannungsfeldes. Das InAs-
Wachstum auf GaAs erfolgt zundchst zweidimensional bis zu einer materialabhingigen
kritischen Schichtdicke von ca. 1,75 Monolagen (ML) [56]. Das verspannte System re-
duziert seine Energie bei weiterer InAs Abscheidung, indem sich dreidimensionale Inseln
bilden. Durch die Bildung von Quantenpunkte wird so die Verspannungsenergie reduziert.
Da der Indiumgehalt die Gitterkonstante beeinflusst, korreliert die Anzahl der Monolagen
bis zum Erreichen der kritischen Schichtdicke bei einem In,Ga;_,As-System mit dem Indi-
umgehalt z [75]. Durch die aufgewachsene Materialmenge und Materialzusammensetzung
kann weiterhin die Groke und Form der Quantenpunkte und somit auch deren Emissions-
energie in gewissen Grenzen kontrolliert werden [60]. Nach der aktiven QP-Schicht wird
P - ‘
Oberer Bragg-Spiegel

e Optisch aktive Schicht mit
- SaS aSaS el aS aaS al)
A - Kavitat } InGaAs-Quantenpunkten

AMAT

Unterer Bragg-Spiegel

M43

Abbildung 4.1: Vertikaler Schichtaufbau einer planaren Mikroresonator-Probe. Die optisch
aktive Schicht befindet sich in der Mitte der \-dicken GaAs Kavitdt. Die Kavitdt ist um-
geben von einem unteren und einem oberen Bragg-Spiegel, bestehend aus alternierenden

N/4-dicken GaAs und AlAs Schichten.

die zweite Hilfte der Kavitdt bestehend aus GaAs auf der Halbleiterscheibe abgeschie-
den, bevor die oberen Spiegelpaare gewachsen werden. Der DBR schlieft mit GaAs ab,
um eine Oxidation der letzten Schicht zu vermeiden. Abbildung zeigt den vertikalen
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Schichtaufbau fiir Mikroresonatoren.

Die optischen Eigenschaften der Quantenpunkte spielen eine entscheidende Rolle fiir das
Kopplungsverhalten zwischen Exziton und Photon in einem Resonator. Wie in Kapitel
bereits erwdhnt, hingt der Kopplungsfaktor gy von der Oszillatorstirke f ab. Durch die
laterale Ausdehnung bei grofen Quantenpunkten ist das Exziton in seiner Bewegungs-
freiheit weniger eingeschrinkt als bei kleineren Quantenpunkten. Dies nimmt direkten

Einfluss auf das Ubergangsdipolmoments d und somit auf die Oszillatorstirke f [I]:

B 2mwod?

f=—an (4.1)

m steht fiir die freie Elektronenmasse, h fiir das Planck’sche Wirkungsquantum geteilt
durch 27 und wy fiir die Resonanzfrequenz der Kavitdtsmode. Da die Kopplungskonstan-
te go proportional zur Wurzel der Oszillatorstirke f ist (go oc v/f) [I], wirkt sich die
laterale Ausdehnung eines Quantenpunkts direkt auf die Kopplungskonstante aus. Mit
Hilfe von Gleichung kann die Oszillatorstiarke f auch geschrieben werden als [42]:

1 2mc?
fo 3meg 2me (4.2)

Tx n e2w?

Hierbei ist 7y die spontane Lebensdauer des QP-Exzitons.

Wie bereits erwahnt hangt die Oszillatorstarke der QP-Exzitonen von der lateralen Aus-
dehnung der Quantenpunkte ab. Die Quantenpunkte im Resonator konnen als Defekte
im Halbleitermaterial angesehen werden. Zur Berechnung der Oszillatorstérke in Abhén-
gigkeit des Defektradius (hier Radius des Quantenpunktes) zieht L. C. Andreani die zwei
Grenzfille, dass der Defektradius b kleiner bzw. grofer als der Bohrradius ap ist, in Be-
tracht. Da in der vorliegenden Arbeit hauptsichlich grofe Quantenpunkte behandelt wer-
den, wird fiir die Berechnung der Oszillatorstarke ausschliesslich der Fall b > ap behandelt.
Wenn der Radius der Quantenpunkte (Defekte) groker als der Bohrradius ist, und die la-
terale Quantisierungsenergie groker ist als die Bindungsenergie, so kann eine Separation
der Wellenfunktion F(r.,75,) in zwei Anteile FCM(é) und Fow (p, 2., z,,) vorgenommen
werden. oy beschreibt die einhiillende Funktion von Quantenfilm-Exziton Wellenfunk-

tion und Fgy, den Schwerpunkt-Anteil:

F(TN&TNh) = FCM(§> *FQW(ﬁa szh) (43)

Lost man die Wellengleichung in Zylinderkoordinaten und normiert die Fliche auf eins,
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so ergibt sich:

1 Jo(éon®)

Fou(R) = — 7]

(4.4)

Die Oszillatorstiarke der Quantenpunkte ergibt sich durch das Betragsquadrat der Inte-
gration der Schwerpunkt-Wellengleichung:

2 b
pr:(fQTWﬂ /0 /0 RFcpn(R)dRdo|? (4.5)

fQTW ist hierbei die Oszillatorstirke pro Fliacheneinheit eines Quantenfilms. Durch Sub-

stitution des Arguments der Besselfunktion nullter Ordnung und Anwendung der Ablei-

tungsregel von Besselfunktionen, vereinfacht sich Gleichung [4.5] zu:
_ 2 faw
fap = 2,170%(=2%) (4.6)

Der Faktor fQTW setzt sich aus der Kane-Energie Efqne zusammen, der Ubergangsfrequenz

der QP-Exzitonen w und dem Bohrradius ag:

fQW _ lEKane<x> 1
s 2 hw  oag(x)?

(4.7)

Hierbei ist zu beachten, dass sowohl die Kane-Energie Fane(x) = (22,8 — 7,3 - z)eV
als auch der Bohrradius ag Funktionen der Indium-Konzentration x des In,Ga;_,As-
Quantenpunktes sind.

Abbildung zeigt die Oszillatorstirke in Abhéngigkeit der Quantenpunkt-Ausdehnung
L = 2b fiir x=0, 0,3 und 1. Aus dem Graphen und aus Gleichung ist deutlich zu er-
kennen, dass mit steigendem Defektradius b bzw. der lateralen Ausdehnung L von Quan-

tenpunkten die Oszillatorstirke quadratisch ansteigt.

Im Folgenden werden In,Ga;_,As-Quantenpunkte vorgestellt mit jeweils unterschied-
lichem nominellen Indiumgehalt x [6I]. Ein hoherer Indiumgehalt fithrt zu kleineren
Quantenpunkten (siehe Abschnitt . Ein wichtiges Kriterium fiir die Form der Quan-
tenpunkte und die Quantenpunktdichte ist aber nicht nur der nominelle Indiumgehalt,
sondern auch die Wachstumstemperatur. Die REM-Aufnahmen in Abbildung zei-
gen In,Ga;_,As-Quantenpunkte mit einem nominellen Indiumgehalt von 30% (a), 45%
(b) und 60% (c). Abbildung (a) zeigt Quantenpunkte, die eine Linge von etwa 100 nm
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Abbildung 4.2: Abgebildet ist die Oszillatorstirke als Funktion der Quantenpunkt-
Ausdehnung fir In,Ga,_,As fir x=0, 0,3 und 1. Es ist deutlich zu erkennen, dass mit

steigender lateraler Ausdehnung sich die Oszillatorstirke erhdht.

und eine Breite von etwa 30nm haben. Die Quantenpunktdichte ist niedrig, etwa 6-
9:10%m~2 [93, 61]. Der Indiumanteil der QP aus (b) liegt bei etwa 45%. Es ist deutlich zu
erkennen, dass sich runde Quantenpunkte ausbilden. Die Durchmesser der QP variieren
zwischen 20 bis 25nm. Die QP-Dichte betriigt etwa 1-2-10°%cm~2. Abbildung (c) zeigt
QP mit einem Indiumgehalt von etwa 60%. Der Durchmesser der QP ist nun erheblich
kleiner, etwa 10 bis 15 nm. Desweiteren ist die QP-Dichte deutlich angestiegen, etwa auf
1-2-10'*em 2. Die QP-Dichte ist jedoch nicht direkt vom Indiumgehalt abh#ingig, sondern
héngt von vielen, weiteren Parametern wie zum Beispiel der Wachstumstemperatur ab.
Eine weitere besondere Eigenschaften von grofen Quantenpunkten (Indiumgehalt 30%)
besteht darin, dass die Lebensdauer der Exzitonen geringer ist, d. h. sie haben eine hohere
Oszillatorstérke f und somit eine grofsere Kopplungsstirke go [42]. Fiir das Regime der
starken Kopplung sind daher groffe Quantenpunkte mit einem niedrigeren Indiumgehalt

besser geeignet.
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Abbildung 4.8: REM-Aufnahme von untberwachsenen In,Gay_,As-
Quantenpunktstrukturen mit unterschiedlichem Indiumgehalt. (a) Die QP mit einem
nominellen Indiumgehalt von etwa 30% haben keine runde Form, sondern sind linglich.
Ihre Abmessungen betragen ca. 100nm auf 30nm. Die QP-Dichte betrigt hier etwa
6-9-10°cm™2. (b) QP mit einem Indiumanteil von ca. 45%. Sie haben eine runde Form.
Der Durchmesser liegt bei etwa 20 bis 25nm. Die QP-Dichte ist mit 1-2-10cm ™2 etwas
hoher. (c¢) Der Indiumgehalt liegt hier bei etwa 60%. Die QP sind deutlich kleiner, ca. 10
bis 15nm im Durchmesser. Die QP-Dichte hingegen ist mit 1-2-10" em=2 deutlich grifier.

4.2 Herstellungsprozess optisch gepumpter Mikroreso-

natoren

Mittels Elektronenstrahllithographie werden aus dem gewachsenen, planaren Proben-
stiick die einzelnen Mikroresonatoren hergestellt. Die hierzu notwendigen technologischen
Schritte sind in Abbildung dargestellt. Ein etwa 1cm? grofes Stiick wird zur wei-
teren Prozessierung aus der planaren Mikroresonatorstruktur herausgespalten (a). Auf
dieses Probenstiick wird nach dem Reinigen mit organischen Losungsmitteln eine etwa
500 nm dicke Polymethylmethacrylat (PMMA)-Schicht aufgeschleudert und ausgebacken
(b). Der PMMA-Lack ist ein Positivlack, d.h. der bereits verfestigte Lack wird durch
die Belichtung wieder 16slich. Mittels der Elektronenstrahllithographie werden zunéchst
kreisformige Strukturen auf die Probe iibertragen. Der anschliefsende Lift—OﬂﬁProzess
16st die belichteten Stellen des PMMA-Lackes (c¢). Auf das Probenstiick wird nun eine
etwa 50 nm dicke Nickelschicht aufgedampft, die als Atzmaske dient (d). Die Schichtdicke
der Nickelmaske wird in der Regel so gewihlt, dass die komplette Atzmaske beim Atzen
der Mikroresonatortiirmchen entfernt wird, d.h. die Dicke der Atzmaske wird durch die
Anzahl der Spiegelpaare des oberen und des unteren DBRs, sowie der Kavititsdicke be-
stimmt. Im Anschluss daran wird das restliche PMMA vom Probenstiick entfernt, so dass

nur an den belichteten Stellen die Nickelmaske zuriick bleibt (e). Durch trockenchemische

3engl. abheben
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Abbildung 4.4: Prozessierung von Mikroresonatoren: (a) unstruktuerierte Probe, (b) mit
PMMA belackte Probe, (c¢) nach der Elektronenstrallithographie entwickelte Probe, (d)
Aufbringen der Nickelschicht, (e) Lift-Off Prozess, nur die Nickelmaske, die als Atzmaske

dient, bleibt stehen, (f) fertiger Mikroresonator nach dem Trockendtzverfahren

Atzverfahren erhilt der Mikroresonator seine Tiirmchenform (f). Hierbei standen sowohl
eine ECR-RIF Anlage als auch eine ICPP| Anlage zur Verfiigung. Es hat sich hinsichtlich
der erreichbaren Giite der Resonatoren als wichtig herausgestellt, dass die Nickeldtzmas-
ke bei dem Atzprozess moglichst vollstindig entfernt wird. Prinzipiell kann ein eventuell
verbleibender Rest der Nickelmaske mit einer 5%igen Salpetersiure (HNO;) wieder ent-
fernt werden. Jedoch hat sich gezeigt, dass dadurch die kleinen Mikroresonatoren (kleiner
als zwei Mikrometer im Durchmesser) geschiddigt werden. Eine weitere Moglichkeit, die
Atzmaske vollstindig zu entfernen, wire die Verwendung einer anderen Atzmaske, z. B.
Bariumfluorid. Eine Bariumfluorid-Atzmaske kann durch ein Wasserbad vollstindig ent-
fernt werden, jedoch kommt es hierbei zu einer Oxidation der AlAs-Schichten. Zum einen
andert sich hierbei der Brechungsindex der AlAs-Schichten, wodurch die Eigenschaften des
Resonators verdandert werden. Zum anderen fiihrt die Oxidation dazu, dass der Resonator
keine glatten Seitenrénder mehr aufweist. Trotz der Problematik in Zusammenhang mit

der zum Teil verbleibenden diinnen Nickelschicht hat sich Nickel als Atzmaske bewihrt.

4ECR-RIE: Electron-Cyclotron-Resonance Reactive Ion Etching
5ICP: Inductively-Coupled Plasma
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Die bisherigen Technologieverfahren anderer Forschergruppen [I0T], 136] haben dazu ge-
fithrt, dass der Mikroresonatordurchmesser zur Waferschicht hin ab bzw. zu nimmt. Dies
ist besonders problematisch, da durch Abweichungen von der zylindrischen Form des Mi-
kroresonators der Q-Faktor deutlich reduziert wird [34]. Zahlreiche Atztests im Rahmen
dieser Arbeit dienten dazu, dass keinerlei Unteridtzung stattfindet und so die Resona-
torstrukturen perfekt zylinderformig sind (siehe REM-Aufnahme . Hierbei hat sich
herausgestellt, dass sich das ECR-RIE-Trockenédtzverfahren besonders gut eignet, um Mi-

kroresonatoren mit perfekt zylindrischen Formen herzustellen.

4.3 Experimentelle Verfahren

Zur Analyse von Mikroresonatoren werden verschiedene, spektroskopische Messverfahren

verwendet, die im Folgenden genauer erlautert werden.

4.3.1 Hochauflésende Mikrophotolumineszenz-Spektroskopie

Um die optische Eigenschaften von QP-Mikroresonatoren untersuchen zu kénnen, wer-
den unterschiedliche Laser zur Anregung bendtigt. Fiir Lebensdauermessungen an Fx-
zitonen werden kurze Pulse genutzt. Hingegen ist fiir resonante Anregung ein durch-
stimmbarer CWP}Laser mit geringer, definierter Linienbreite von Néten. Fiir die verschie-
denen Anregungs-Modi, iiber die GaAs-Bandkante und resonante Anregung, stehen ein
Nd:YAG—Laserﬂ(frequenzverdoppelt 532nm, CW bzw. bis 100 kHz modulierbar), ein ge-
pulster Ti:Saphir—LaseIﬂ (Spiegelsatz: 720 nm-840 nm, Pulsbreite 150 fs, Repetitionsrate
82 MHz) und ein CW-Ti:Saphir Laserf’| (Spiegelsatz: 700 nm-1000nm, CW) zur Verfii-
gung. Die beiden letzteren werden von einem Argon-Ionen Laser (514 nm, CW) gepumpt.
Eine schematische Darstellung eines Mikrophotolumineszenz (uPL) Aufbaus ist in Ab-
bildung zu sehen. Kin puPL-Messaufbau ist eine Kombination eines herkémmlichen
PL-Aufbaus in Verbindung mit einem Mikroskopobjektiv. Das Mikroskopobjektiv dient
dazu das anregende Laserlicht und das PL-Signal auf einen Durchmesser von etwa 3 pm
zu fokussieren bzw. einzusammeln. Somit kénnen kleine Strukturen in der Grofenordnung

von wenigen Mikrometern auf der Probe untersucht werden.

Die Strahlaufweitung hinter dem Austrittsspiegel des Lasers dient der besseren Fokus-
4)‘.fobj

Two

sierbarkeit des Strahls auf der Probenoberfliche, da der minimale Brennfleck wp =
auf der Probenoberfliche invers proportional zum Strahlradius wy vor der Fokussierung

ist. fop; bezeichnet die Brennweite des Mikroskobjektives. Die Anregungsleistung kann

6continous wave, Dauerstrich-Betrieb

" Akronym fiir Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-Laser
8Tsunami der Firma Spectra Physics

9Modell 3900 der Firma Spectra Physics
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mittels Graufiltern und eines Polarisators stufenlos variiert werden. Die externe Anre-
gungsleistung kann durch Einschieben eines Leistungsmessgerites in den Strahlengang
abgelesen werden. Um das Licht in die optische Achse zwischen Kryostat und Mono-

chromator einzukoppeln, wird ein dichroitischer Spiegel (Kaltlichtspiegel) eingesetzt. Die

Laser-System

1 E!
1 Klapp-Spiegel
Ar-ion Ti-Sa PP=SPIeg

2 Blende

1
St\h| fweit o 3 verschiebbare
ramatIeTng Kaltlichtquelle
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=
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Abbildung 4.5: Schematischer Messaufbau fiir Mikro-Photolumineszenz Messungen

Probe befindet sich auf dem Kaltefinger eines Helium-Durchfluss Kryostaten. Mit Hilfe
eines PID[% Reglers lisst sich die Temperatur des Kiltefingers im Bereich von 4K bis
Raumtemperatur regulieren. Hinter dem Kaltlichtspiegel befindet sich zur Orientierung
auf der Probe eine abbildende Optik. Diese besteht aus zwei Linsen, einem Strahlteiler-
wiirfel, einer Lichtquelle, einem Mikroskop und einer Si-CCD-Kamera und ermdglicht es
ein vergrokertes Bild der Probenoberfliche auf einem Monitor darzustellen. Der Strahltei-
lerwiirfel ist auf einem verschiebbaren, optischen Reiter montiert, so dass er wihrend der
Messung leicht aus der optischen Achse entfernt werden kann. Eine Linse vor dem Mono-
chromator fokussiert das Photolumineszenzsignal auf den Eingangsspalt des 1 m langen
Doppelmonochromatorﬂ. Hinter dem einen Austrittsspalt befindet sich eine Si-CCD-
Kamera@ (Pixelgrofe 26 um x26 pm), die in Kombination mit dem Monochromator und

einem 12001/mm Gitter eine spektrale Auflésung von etwa 16 peV aufweist. Die Signale

19 Akronym fiir Proportional-Integral-Differential
11U1000 der Firma Jobin Yvon
12 Akronym fiir charge coupled device
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der CCD werden an einen P(P|iibertragen und kénnen dort weiterverarbeitet werden. Die
angegebene Dispersion des 1 m-Doppelmonochromators bei Verwendung eines 12001/mm

Gitter betrdgt bei 800 nm etwa 1,02 nm/mm, was etwa 1,97 meV /mm entspricht.

Der Monochromator verfiigt iiber einen weiteren Ausgangsspalt, der durch Umklappen
eines internen Spiegels verwendet werden kann. Dieser wird insbesondere fiir ein Verfah-
ren zur Erhohung der Auflésung benutzt. Um eine noch bessere Auflosung fiir einzelne
Messungen erzielen zu kdnnen, wird hierzu am zweiten Ausgang des Monochromators eine
abbildende Optik installiert. Hierbei wird ein Teil des spektral zerlegten Monochromator-
Signals mittels zweier Linsen (Brennweite Linse L1 4,5 cm und L2 20 cm) vergrofert (Fak-
tor 4,4) und auf eine zweite Si-CCD abgebildet. Diese optische Vergrosserung dient dazu,

D 4 4 b CCD
O A
J

Abbildung 4.6: Der hochauflosender Messaufbau, realisiert durch die Verwendung zweier

zusdtzlicher Linsen, erreicht eine Aufiosung von 4 eV im Bereich von 1,23 eV bis 1,38 eV.

das Ausgangssignal aufzuweiten und so die vorhandene Pixelgréfe der Si-CCD besser aus-
zunutzen. Die ganze Anordnung ist lichtdicht abgeschlossen, um Storungen durch Streu-
licht zu verhindern. Mit dieser Konstruktion ist es moglich, eine Auflésung von 4 peV im
Bereich von 1,23eV bis 1,38 eV zu erreichen.

4.3.2 Zeitaufgeloste Photolumineszenz-Messungen

Der Messaufbau fiir zeitaufgeloste PL.-Messungen ist dem oben beschriebenen Messaufbau
aus Kapitel sehr dhnlich. Jedoch ist die hochauflésende Technik eines Doppelmono-
chromators bei zeitaufgelosten Messungen eher storend, da weniger Signalintensitit am
Ausgang des Monochromators zur Verfiigung steht. Aufgrund dessen wird ein Monochro-
mator mit einer fokalen Liénge von 55 cm (Triax 550 der Firma Jobin-Yvon) verwendet.
Da die Lebensdauer von Exzitonen in der Grofenordnung von Femto- bzw. Pikosekunden
liegt, wird hier fiir die zeitaufgelosten Messungen der Titan-Saphir Laser (Femtosekunden-

Laser) verwendet.

Das Messprinzip ist wie folgt: Das PL-Signal, das untersucht werden soll, wird nach der

spektralen Selektion durch den Monochromator an den Detektor weitergeleitet. Um den

13 Akronym fiir Personal Computer
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zeitlichen Abfall des schwach zu detektierenden Signals messen zu kénnen, wird ein Photo-
nenvervielfachei ] eingesetzt, siche Abbildung Die Photonen treffen hierbei zunéchst

Mikrokanal-
Detektor

4

i
HH omator

Abbildung 4.7: Messanordnung fiir zeitaufgelioste Messungen, realisiert durch einen Pho-

tonenveruvielfacher.

auf eine Photokathode und schlagen so Elektronen aus der Oberfliche der Kathode (Pho-
toeffekt) heraus. Die freigesetzten Photoelektronen werden in einem elektrischen Feld
beschleunigt und treffen auf eine weitere Elektrode, dabei werden Sekundéirelektronen er-
zeugt. Das so verstirkte Signal wird an die TAJ"}Karte weitergeleitet. Die TAC-Karte
braucht sowohl einen Start- als auch einen Stopp-Impuls. Den Start-Impuls liefert das
Triggersignal des gepulsten Laser, den Stopp-Impuls der Photonenvervielfacher. Die TAC-
Karte wandelt die Zeit zwischen den beiden Impulsen in einen zur Zeitdifferenz proportio-
nalen Spannungswert um. Die Daten der TAC-Karte werden an einen Rechner weiterge-
leitet, an dem die detektierten Photonen in einem Histogramm dargestellt werden. Lange
Intergrationszeiten erméoglichen so eine Uberlagerung von mehreren Einzelsignalen. Aus
dem aufgezeichnetem Histogramm kann mittels einer abklingenden Exponentialfunktion

die Lebensdauer der Exzitonen bestimmt werden.

4.3.3 Korrelationsmessungen zur Photonenstatistik

Zur Messung der Statistik emittierter Photonen wird ein Hanbury-Brown und Twiss Mes-
saufbau [12] (HBT) verwendet. Dieser Aufbau ermdglicht es, die Intensitétskorrelation
zweier elektromagnetischer Wellen zu bestimmen. Der Nachweis von Einzel-Photonenemission
ist mit einem derartigen Messprinzip moglich. Im Folgenden wird die Messapparatur fiir
Autokorrelationsmessungen dargestellt und erliutert (vgl. Abbildung [4.8)). Das spektral
aufgespaltene Signal wird auf den zweiten Austrittsspalt des Monochromators gelenkt,
wobei aufgrund des Austrittsspaltes nur ein kleiner Teil des Spektrums auf eine Glasfaser,
die einen Kerndurchmesser von 125 um besitzt, fokussiert wird. Ein Glasfaser-Strahlteiler
teilt das Signal im Verhéltnis 50:50 auf und leitet es zur Detektion zu zwei Einzelphoto-

nenzihlern (SPCIlModul) weiter. Dort werden die Signale in elektrische Spannungspulse

Mmicrochannel plate

3TAC: Akronym fiir Time-to-Amplitdue-Converter
16 Akronym fiir Single-Photon-Counting
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Abbildung 4.8: Schematische Darstellung eines Autokorrelations-Messplatzes mittels des

Hanbury Brown und Twiss Aufbaus

umgewandelt. Zwei unterschiedlich lange Koaxialkabel sorgen dafiir, dass das Stopp-Signal
um die Zeit t verzogert zur TAC-Karte gelangt. Die TAC-Karte leitet die Daten an einen
PC weiter.

Das Prinzip der Korrelation kann in einfacher Weise wie folgt erklirt werden: Trifft ein
einzelnes Photon auf den Strahlteiler, so kann es entweder zum Detektor 1 oder zum De-
tektor 2 gelangen. Es ist nicht moglich, dass ein einzelnes Photon zeitgleich an beiden
Detektoren detektiert werden kann. Das korrelierte Signal von Detektor 1 und Detektor
2 ergibt somit null. Wenn hingegen mehrere Photonen auf den Strahlteiler treffen, so ist
es moglich, dass ein Teil der Photonen auf Detektor 1 und ein anderer Teil auf den De-
tektor 2 treffen. Das korrelierte Signal von Detektor 1 und 2 liefert so einen Wert gréfer
null. Bei einer Einzel-Photonenquelle sendet ein Emitter jeweils nur ein Photon aus, d. h.
die Korrelationsfunktion 2. Ordnung ergibt fiir den Zeitpunkt 7 = 0 den Wert null (An-
tibunching). Mit einem HBT-Messaufbau ist es somit moglich Bunching, d.h. die enge,
zeitliche Biindelung von mehreren Photonen bzw. Antibunching von Photonen (eine aus-
fithrliche Beschreibung zu Bunching und Antibunching ist dem Kapitel zu entnehmen)

nachzuweisen, und somit einen Nachweis fiir Einzel-Photonenquellen zu erbringen.



Kapitel 5

Optimierung der
Quantenpunkt-Fabry-Pérot

Mikroresonatoren

Die optische Grundcharakterisierung stellt einen wesentlichen Schritt bei der technologi-
schen Optimierung der Proben dar. So liefert die optische Spektroskopie Informationen
iiber die Emissionseigenschaften wie die Energielage oder die entsprechenden Verlust-
mechanismen der Mikroresonatoren. Im Folgenden wird daher detailliert der Einfluss der
Spiegelanzahl der DBR, des Resonatordurchmessers sowie der Einfluss der Quantenpunkt-

Absorption auf die Resonatorgiite beschrieben.

5.1 Einfluss der Spiegelanzahl der DBR auf die Reso-

natorgiite

Der Q-Faktor als Maf fiir die Giite eines Mikroresonators, hingt mafgeblich von der
Reflektivitiit des Resonators ab. In lateraler Richtung ist hierbei der Ubergang zum um-
gebenden Material entscheidend. Vertikal spielt der Schichtaufbau eine groke Rolle. Uber
eine Erhohung der Anzahl der Spiegelpaare kann die Giite des Resonators (siehe Kapi-

tel gesteigert werden.

Zu Beginn der vorliegenden Arbeit wurden fiir die Realisierung der Mikroresonatoren
20 untere und 23 obere Spiegelpaare in den DBRs verwendet. Dies entsprach in etwa der
gleichen Anzahl von Spiegeln, die auch andere Forschergruppen realisierten [101]. Wie
bereits erwiahnt, wird der Q-Faktor jedoch mafgeblich von der Anzahl der Spiegelpaare
in den DBRs bestimmt, daher wurde im Folgenden zunéchst dieser Einfluss nidher unter-
sucht. Abbildung (a) zeigt experimentell bestimmte Q-Faktoren fiir drei Proben mit
unterschiedlicher Anzahl von Spiegelpaaren in den DBRs. Die Dreiecke zeigen die maximal

gemessenen Q-Faktoren fiir Mikroresonatoren, die 20 obere und 23 untere Spiegelpaare



26

2,0x10°
(@) @ 32/36 SP 15 -(b) ® Experiment. Daten
| O 29/33SP Py Gesamtverluste
1,6x10°F A 20/23 SP o lSttr(.auu.ngh
o . f [ ) ntrinsisc
§ |SP: Spiegelpaare - 10k Absorption
£ 1,0x10° © p ¢
a /] =
s ) @) I st
5,0x10" =
] ' O
Ea . s
00, KaA A op ——
1 2 3 4 1 2 3 4

Resonatordurchmesser (um) Resonatordurchmesser (um)

Abbildung 5.1: (a) Q-Faktoren fir Mikroresonatoren mit unterschiedlicher Anzahl von
Spiegelpaaren im oberen und unteren DBR. Die Dreiecke zeigen die experimentell gewon-
nen Q-Faktoren fiir Mikroresonatoren mit einer Spiegelanzahl von 20 im oberen DBR und
23 im unteren DBR. Die offenen Kreise stehen fiir 29 (33) obere (untere) Spiegelpaa-
re. Die ausgefillten Kreise stehen fiir Mikroresonatoren mit 32 (36) Spiegelpaaren. Der
gréfte Durchmesser erreicht hier einen mazimalen Q-Faktor von 165000. (b) Abgebil-
det sind die einzelnen Verlustkandle fir die Mikroresonatoren mit den hdochsten Anzahl
von Spiegelpaaren in den DBRs. Bei Mikroresonatoren mit kleinem Durchmessern sind
die Verluste aufgrund der Streuung am grofiten. Der Q-Faktor fir Mikroresonatoren mit
grofsem Durchmesser hingegen ist hauptsdchlich aufgrund der Absorption in den DBRSs

und der Kavitdt begrenzt.

in den DBRs haben. Der Q-Faktor fiir den Mikroresonator mit einem Durchmesser von
4 um betragt 9 300. Die offenen Kreise stellen die Werte fiir Mikroresonatoren mit 29 (33)
oberen (unteren) Spiegelpaaren dar, die ausgefiillten Kreise mit jeweils drei Spiegelpaaren
mehr (32/36). Der grofste Durchmesser von 4 pm erreicht hier einen maximalen Q-Faktor
von 165 000, was zugleich den Rekordwert fiir Fabry-Pérot Mikroresonatoren darstellt [97].
Die optischen Verluste, die sich invers proportional zum Q-Faktor o % verhalten, setzen

sich additiv aus den einzelnen Verlustanteilen zusammen [101], [66):

1 1 1 1
i + + (5.1)
Q Qintm’nsisch QSt'r‘euung QAbsorpti(m
2
— und L = 1lkRo) tohen hierbei fiir die intrinsischen Verluste bzw.
ant'rlnszsch (RC) QSt'r'euung RC

die Streuverluste an den Seitenflanken des Resonators [97]. Diese sind jeweils abhéngig
vom Radius des Resonators R¢. 1 ist eine phanomenologische Proportionalitdtskonstan-
te, die die Oberflachengiite des Mikroresonators beschreibt, und Jy(k;Rc) bezeichnet die
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Besselfunktion erster Ordnung, welche die radiale Intensitdtsverteilung der Grundmode
eines Mikroresonators mit dem Radius R beschreibt, wie in Kapitel ausfiihrlich dis-
kutiert. Die Verluste durch Absorption kénnen ausgehend von der allgemeinen Gleichung
0 = n-k (a Absorptionskoeffizient, co Vakuumlichtgeschwindigkeit, v Frequenz des Lich-
tes, n Brechzahl und x Extinktionskoeffizient) in einfacher N&herung angegeben werden
mit Q Apsorption = ;l;rz [66]. A ist die Resonanzwellenldnge und «; der Materialabsorpti-
onskoeffizient. Abbildung (b) zeigt die Berechnung fiir die intrinsischen Verluste, die

Verluste durch Streuung und Absorption, sowie deren additive Uberlagerung (schwarze

Linie) fiir Mikroresonatoren mit 32 oberen und 36 unteren Spiegelpaaren in den DBRs.
Die aus dem Experiment gewonnenen Daten sind im Graphen durch ausgefiillte Kreise
dargestellt. Bei Mikroresonatoren mit kleinen Durchmessern ist deutlich zu erkennen, dass
der Q-Faktor hauptséchlich von den Verlusten durch die Streuung an den Oberflichen be-
grenzt wird. Der grofsten Teil der Verluste bei Mikroresonatoren mit Durchmessern grofser
3 um hingegen sind die Verluste durch die Absorption der einzelnen Spiegelschichten sowie
der Kavitédt. In Abschnitt wird noch einmal ausfiihrlicher auf die Absorption einge-

gangen.

Fiir Untersuchungen im cQED-Regime ist jedoch nicht nur ein hoher Q-Faktor relevant,

sondern auch das Modenvolumen V,,,, beziehungsweise der Radius eines Resonators R¢.

So ist es wichtig fiir einen hohen Purcell-Faktor das Verhiltnis -2 (siehe Gleichung |6.12

R,
und fiir die starke Kopplung das Verhaltnis Ric (sieche Gleichung und |3.11)) zu maxi-
mieren. Abbildung (a) und (b) zeigt das Verhéltnis h% sowie R%c fiir die Proben aus der
vorangegangenen Messung. Auf der Probe mit 20 oberen und 23 unteren Spiegelpaaren in
den DBRs (schwarze Dreiecke) konnte im Experiment sowohl starke (siehe Messung

als auch schwache Kopplung (siche Messung gezeigt werden (C798). Bei Mikroreso-

natordurchmessern zwischen 1,25 um und 2,0 um zeigen die Verhéltnisse % und R% ihr
C

Maximum. Daher sind diese Mikroresonatoren sowohl fiir das Regime der schwachen wie

auch der starken Kopplung sehr interessant. Jedoch ist es immer von der jeweiligen Probe
abhéngig, welche Mikroresonatordurchmessern sich fiir bestimmte experimentelle Unter-
suchungen besonders eignen. Das Ric—\/erhéltnis der Probe mit 29/33 Spiegelpaaren in
den DBR zeigt einen stetigen Anstieg mit wachsendem Resonatordurchmesser, d. h. hier
eignen sich fiir den Nachweis der starken Kopplung besonders gut Mikroresonatoren mit
Durchmessern von 4 pm. Das R%C—Verhéiltnis bei dieser Probe hat hingegen sein Maximum
bei etwa 1,5 um. Daher sollten diese Mikroresonatoren gewéhlt werden, wenn man hohe
Purcell-Faktoren erzielen mochte. Diese Grundcharakterisierung ist daher sehr wichtig,

um die geeigneten Mikroresonatoren fiir die jeweiligen Experimente auszuwéhlen.
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Abbildung 5.2: Dargestellt ist das Verhdltnis RQC und R%c der vorangegangenen Proben.
Bei der Mikroresonatorstruktur mit 20 oberen und 23 unteren Spiegelpaaren in den DBRs
(Dreiecke) konnte sowohl starke (siehe Messung[8.1) als auch schwache Kopplung (siehe
Messung nachgewiesen werden. Hier zeigen die beiden Kurven RQC und R%c fir 20/23
Spiegelpaaren in den DBRs ihr Mazimum. Bei Mikroresonatoren mit einer Spiegelanzahl
von 29/33 steigt das R%—Verhdltms fiir Resonatoren mit grofsem Durchmesser stetig an,
d. h. die grofien Mikroresonatoren eignen sich besser fiir den Nachweis der starken Kopp-
lung. Das %-Verhdltms hat hingegen sein lokales Maximum auch bei Mikroresonatoren
mit einem Durchmesser von etwa 1,5um, d. h. diese eignen sich besonders gut bei Expe-
rimenten fir den Purcell-Effekt. Diese Grundcharakterisierung hilft demnach, geeignete

Muikroresonatoren fiir die jeweiligen Experimente auszuwdhlen.

5.2 FEinfluss des Resonatordurchmessers auf die Mo-

denstruktur

Im vorangegangenen Kapitel wurde gezeigt, dass je nachdem welcher physikalische Effekt
untersucht werden soll, sich Resonatoren mit unterschiedlichen Durchmessern besonders
gut eignen. Wie jedoch in Kapitel ausfiihrlich beschrieben, ist die Emissionsenergie

der Grundmode auch vom Resonatordurchmesser abhéngig.

Das Teilbild (b) der Abbildung zeigt jeweils Moden von Resonatoren mit Durchmes-
sern zwischen 1,25 um und 4 pm. Der Mikroresonator mit einem Durchmesser von 4 pm
weist neben der Grundmode (niedrigste Energie) bei 1,311V noch weitere Moden auf.
Mit kleiner werdenen Resonatordurchmessern verschieben sich die Moden aufgrund der
lateralen Lokalisierung des Lichtfeldes zu kleineren Wellenldngen und somit zu héheren
Energien (siehe Gleichung [2.25); der energetische Abstand zwischen den lateralen Moden

wird grofer. Die Grundmode des Mikroresonators mit einem Durchmesser von 1,25 um
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Abbildung 5.3: (a): Quantenpunktemission: auf der niederenergetischen Seite des Spek-
trums sind einzelne Quantenpunkt-Emissionslinien sichtbar; (b): Spektren von Mikroreso-

natoren mit unterschiedlichen Durchmessern (C798)

ist bei etwa 1,33eV zu finden und ist somit im Vergleich zu einem Mikroresonator mit
einem Durchmesser von 4 um um etwa 19meV blau verschoben. Das obere Spektrum
(Abbildung (a)) zeigt die spektrale Lage der Quantenpunkte. Um das QP-Spektrum
messen zu konnen, wird der obere DBR bis hin zur A-Kavitit abgedtzt. Die inhomogene
Verbreiterung des Quantenpunkt-Spektrums von etwa 40 meV geht auf Gréfsen- und Zu-

sammensetzungsfluktuationen der Quantenpunkte zuriick.

Um die Wechselwirkung zwischen einzelnen Quantenpunkt-Exzitonen und der Mode im
Resonator beobachten zu konnen, ist es vorteilhaft, dass sich die Grundmode der Reso-
natoren auf der niederenergetischen Seite des Quantenpunkt-Ensembles befindet, da dort
spektral gesehen weniger QP-Exzitonen vorliegen. Im Energiebreich zwischen 1,31 eV und

1,32V ist die spektrale Dichte der Quantenpunkte gering. Der dariiberliegende Ener-
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Abbildung 5.4: Energie der Moden in Abhdngigkeit vom Resonatordurchmesser, die Li-
nien stellen den theoretischen Verlauf nach Gleichung dar, die Kreise zeigen die

experimentellen Werte

giebereich bis etwa 1,33eV hat auf dem planaren Stiick eine hohere spektrale Dichte
an QP-Exzitonen, da aber die dort liegenden Moden von Mikroresonatoren mit kleine-
rem Durchmesser zwischen 1,75 um und 1,25 um stammen, ist die absolute Anzahl von
Quantenpunkten in den zu untersuchenden Resonatoren deutlich kleiner. Dieser Energie-
bereich eignet sich deshalb besser fiir die Untersuchungen zur Wechselwirkung einzelner

QP-Exzitonen mit dem Vakuumfeld eines Mikroresonatorsen.

Abbildung zeigt die theoretisch berechneten (Linien) und die aus dem Experiment
gewonnenen Modenenergien (Punkte, Messung . Hierbei ist gut zu erkennen, dass
die aus dem Experiment gewonnenen Daten gut mit den theoretisch ermittelten Werten,
welche mit der Gleichung berechnet werden koénnen, iibereinstimmen.

5.3 Einfluss der Quantenpunkt-Absorption auf den
Qualitats-Faktor

Der Q-Faktor ist aufgrund photonischer Verlustkanile limitiert, diese iiberlagern sich, wie
aus Gleichung [5.1] hervorgeht, additiv. In Abschnitt [5.1] wurde der Einfachheit halber die

Absorption der Materialien als Gesamtheit betrachtet. Die Gesamtabsorption setzt sich
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jedoch aufgrund der unterschiedlichen Materialien aus verschiedenen Anteilen zusammen:
der Absorption in den Spiegelschichten, der Kavitidt (GaAs) und der aktiven Schicht.

Geht man davon aus, dass die Absorption der Quantenpunkte bedingt ist durch die
Materialeigenschaften des In,Ga;_,As-Materials und der Quantenpunktdichte, so diirf-
te der Q-Faktor sich nur geringfiigig &dndern fiir Messungen an Mikroresonatoren, die
auf ein und demselben Probenstiick vorgenommen werden. Experimentelle Untersuchun-
gen jedoch zeigen eine groke Abweichung des Q-Faktors der Resonatoren auf dem selben
Probenstiick. Um die Ursache fiir die Fluktuation der Giiten zu erforschen, wurden die je-
weiligen Photolumineszenz-Spektren der Mikroresonatoren beziiglich ihres Q-Faktors und
der Lage auf dem Pobenstiick eingehend untersucht. Dabei wurde festgestellt, dass die re-
lative spektrale Lage der Grundmode zum Maximum des Quantenpunkt-Ensembles eine
zentrale Rolle einnimmt. Je weiter die Grundmode spektral gesehen vom QP-Ensemble

entfernt liegt, desto hohere Q-Faktoren konnen erzielt werden.

Aus vorangegangenen Untersuchungen [40, 59| ist bekannt, dass die Energieposition der
Resonatormode abhingig ist von der radialen Position des Probenstiickes auf dem Sub-
strat. Dies ist bedingt durch den Herstellungsprozess beim Wachsen der einzelnen Schich-
ten eines Mikroresonators. Zum Substratrand hin werden die einzelnen Schichten diinner,
weshalb auch die Dicke der Kavitétsschicht abnimmt. Als Folge verschiebt sich die Grund-
mode zum Waferrand hin zu kleineren Wellenldngen und somit zu gréfseren Energien. Bei
einer zwei Zoll Halbleiterscheibe wurde beispielsweise eine spektrale Verschiebung in ra-
dialer Richtung von bis zu 50 meV beobachtet.

Zur genaueren Analyse der Absorption durch die Quantenpunkte werden nun die drei
Graphen aus Abbildung betrachtet. Die Mikroresonatoren haben jeweils einen Durch-
messer von 6 pm. Auf der niederenergetischen Seite von Teilbild (a) sind die Grundmode
(bei 1,3301 eV, mit C beschriftet) und die néchst hoheren Moden zu erkennen (MR 1).
Auf der Hochenergieseite ist die Hauptemission des Quantenpunkt-Ensembles angesie-
delt. Der energetische Abstand A¢ g zwischen Resonatormode und dem Maximum der
Emission des Quantenpunkt-Ensembles bei 1,34 eV betrigt hier 12,5 meV. Der gemessene
Q-Faktor des Mikroresonators liegt bei etwa 56 000.

Die Grundmode des zweiten Resonators (MR 2, Abb. [5.5(b)) emittiert bei einer Ener-
gie von 1,3257€V, sie ist aufgrund einer anderen radialen Position also um fast 5 meV
rot verschoben im Vergleich zu Mikroresonator 1. Tatsachlich liegt der zweite Mikroreso-
nator auf der Probe etwa 1,5mm von dem Resonator aus dem ersten Beispiel entfernt.
Vergleicht man die beiden Spektren miteinander, so erkennt man, dass die Verstimmung
Ac g aufgrund der verdnderten Position des Quantenpunktsensembles und der Resona-
tormode 20meV betrigt. Der gemessene Q-Faktor ist mit 65000 um etwa 16% hoher als
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Abbildung 5.5: PL-Spektren von Mikroresonatoren mit einem Durchmesser von 6 um. (a)
Mikroresonator MR 1: Die Grundmode (C) befindet auf der Niederenergieseite des Ma-
zimums der Emission des Quantenpunkt-Ensembles. Die Verstimmung Ac g zwischen
Grundmode und Mazimum der QP-Emission betrigt etwa 12,5meV und der gemesse-
ne Q-Faktor ist 56 000. (b) MR 2: Der Resonator liegt auf dem Probenstick etwa 1,5 mm
entfernt von MR 1. Die Verstimmung Ac g betrigt hier etwa 20meV. Der Q-Faktor ist
mit ca. 65000 jedoch um etwa 16% grifer als in[5.5 (a). (¢) MR 3: Der Mikroresonator
ist ca. 3mm auf dem Probenstiick von MR 1 entfernt. Mit steigender Verstimmung erhdht
sich auch der Q-Faktor auf 77000.

der des ersten Mikroresonators.

Betrachtet man nun einen 6 um Mikroresonator (MR 3), der ca. 3mm auf der Probe
(im Vergleich zu MR 1) entfernt liegt, so emittiert die Resonatormode bei einer noch
kleineren Energie, etwa 1,3216eV. Es fillt auf, dass die PL-Intensitdt der Grundmode
deutlich schwicher ist als in den ersten beiden Fillen, obwohl eine vergleichbare Anre-

gungsleistung, messbar an der Intensitit des QP-Ensembles, angelegt wurde.

Die mit X gekennzeichneten Quantenpunkt-Exziton-Linien sind nun aufgrund des Inten-
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sitdtsverhaltnisses zwischen Resonatormode und QP-Ensemble deutlicher zu erkennen,
jedoch ist die spektrale Dichte der Quantenpunkte im energetischen Bereich der Grund-
mode aufgrund der groferen Verstimmung Ao p=25meV deutlich geringer als bei Mikro-
resonator 1 und 2. Die QP-Exziton-Anzahl, die in die Grundmode koppelt, ist reduziert,
so kann die niedrigere PL-Intensitét erkldrt werden. Der gemessene QQ-Faktor steigt wei-
terhin an und betrdgt 77 000. Um diese Beobachtung zu quantifizieren und ein Maf fiir die
Quantenpunkt-Absorption als Funktion der Verstimmung Ac g zu erlangen, wurden wei-
tere Mikroresonatoren verschiedener Durchmesser untersucht. Die Resultate hierzu sind
im Graphen dargestellt. Aufgetragen ist hier der Q-Faktor fiir Mikroresonatoren mit
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Abbildung 5.6: Q-Faktor fir Mikroresonatoren mit unterschiedlichen Durchmessern
do=4pm, 2,5um und 1,5um als Funktion der Verstimmung von Resonatormode und
dem Maximum des QP-Ensembles. Die Mikroresonatoren zeigen ein dhnliches Verhalten:
Vergrassert sich der energetische Abstand zwischen Kavititsmode und dem Mazimum der
Quantenpunkt- Verteilung, so wird der gemessene Q-Faktor deutlich grofler. Die spektrale
Abstand zwischen Resonatormode und QP-Ensemble nimmt somit FEinfluss auf die Ab-

sorption und somit auf die Giite-Faktoren der Resonatoren.

den Durchmessern de=4 um (e), 2,5 um (o) und 1,5 pm (A) als Funktion der Verstimmung
Ac g. Ein Mikroresonator mit einem Durchmesser von 4 um zeigt bei einer Verstimmung
von 12meV einen Q-Faktor von etwa 60 000. Nimmt jedoch der energetische Abstand zwi-
schen Grundmode und dem Maximum der Quantenpunkt-Verteilung auf etwa 24 meV zu,
so erhoht sich der gemessene Q-Faktor auf fast 80000. Ein dhnliches Verhalten ist auch
fiir Mikroresonatoren mit 2,5 um zu erkennen. Bei kleineren Resonatoren ist dieser Effekt

nicht mehr so deutlich ausgeprégt, da die seitlichen Verluste der Resonatoren dominieren.
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Zusammenfassend kann man sagen, dass der Q-Faktor erheblich durch die spektrale Lage
der Quantenpunkte beeinflusst wird. Je kleiner die Verstimmung Ac g ist, desto hoher
sind erwartungsgemafl die Absorptionsverluste durch die Quantenpunkte. Die Giite und
somit der Q-Faktor der einzelnen Mikroresonatoren wird gemifs Gleichung deutlich
reduziert. Jedoch kann man den energetischen Abstand nicht beliebig grof wihlen, da die
PL-Intensitdt der Mikroresonatoren mit steigender Verstimmung deutlich abnimmt. Bei
einer Verstimmung von mehr als 25 meV konnten trotz langer Integrationszeit keine Re-
sonatormoden detektiert werden, d.h. ist der energetische Abstand zu grofs, so ist es nicht

mehr moglich QP-Exzitonen anzuregen, die in die Resonatormode einkoppeln [47, 39].

Zur quantitativen Analyse der In,Ga;_,As-Quantenpunkt-Absorption agp werden zu-
nachst die verschiedenen Verlustkanile é betrachtet. In einfacher Naherung kénnen die
Verluste in Quantenpunkt-Absorptionsverluste sowie allgemeine Verluste separiert wer-
den. Zu letzteren zdhlen die intrinsischen Verluste, die Verluste durch Streuung in late-
raler Richtung an der Grenzfliche vom Halbleiter zum Vakuum im Kryostaten sowie die
Verluste durch die Absorption in den Spiegelschichten und der Kavitdt. Diese werden in
der folgenden Betrachtung als "allgemeine Verluste” zusammengefasst. Der Verluste setz-

ten sich additiv zusammen aus [38]:

1 1 1
— = + (5.2)
Q Qallg.Verluste QAbsm"ption,QP

Graph zeigt die gemessenen (Q-Faktoren fiir Mikroresonatoren mit den Durchmessern
4pum, 2,5 um und 1,5 pm in Abhéngigkeit der Verstimmung A¢ g, also dem energetischen
Abstand zwischen der Grundmode und dem Maximum des Quantenpunkt-Ensembles. Fiir
eine grofse Verstimmung Ac g, d.h. wenn die allgemeinen Verluste iiberwiegen, kénnen
die maximalen Q-Faktoren von 80000, 45000 und 21 000 fiir die Resonatordurchmesser
von do=4 pum, 2,5 um und 1,5 um erzielt werden. Der Absorptionskoeffizient der Quanten-
punkte agp kann fiir den Graphen in Abhénigkeit der Verstimmung A¢ g bestimmt
werden, er ist in Abbildung dargestellt. Der Verlauf der Kurve zeigt fiir alle drei Mi-
kroresonatordurchmesser einen Anstieg des Absorptionskoeffizienten fiir kleiner werdende
Verstimmung. Je geringer der spektrale Abstand zwischen der Resonatormode und dem
Quantenpunktensemble ist, desto grofer sind auch die Absorptionsverluste. Der Absorp-
tionskoeffizient fiir die In,Ga;_,As-QP variiert in Abhéngigkeit der Verstimmung A¢ g

im Bereich zwischen 0,1 und 8 cm™!.
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Abbildung 5.7: Absorptionskoeffizient der Quantenpunkte agp in Abhdngigkeit der Ver-
stimmung Ac g, berechnet fiir die gezeigten Daten. Fir alle Mikroresonatoren, unab-
hingig vom Durchmesser des Resonators, ist ein Anstieg des Absorptionskoeffizienten mit
geringer werdender Verstimmung zwischen Quantenpunkt-Ensemble und Kavitatsmode zu
erkennen. Eine grofie Verstimmung hingegen beeinflusst den Absorptionskoeffizienten und

somit den Q-Faktor nur geringfigig.

5.4 Experimentelle Messungen an Mikroresonatoren hoch-

ster Giite

Das grundlegende Ziel dieser Arbeit ist es, die starke Kopplung in III-V Fabry-Pérot
Mikroresonatoren nachzuweisen. Hierfiir werden Mikroresonatoren hoher Giite bendtigt.
2004 zeigten Veroffentlichungen maximal gemessene (Q-Faktoren von bis zu 8 000 fiir I11-
V Mikroresonatoren [112, B1, [I8]. Ein Teilziel ist es daher den Q-Faktor fiir die vorge-
stellten Resonatoren zu maximieren. Im Rahmen dieser Arbeit konnten zum ersten mal

Q-Faktoren fiir die vorgestellten Mikroresonatoren von iiber 100 000 nachgewiesen werden.

Wie aus den vorangegangenen Kapiteln ersichtlich, kann der Wert des Q-Faktors be-
einflusst werden durch die Anzahl der Spiegelpaare in den DBRs, durch den Durchmesser
des Mikroresonators und durch die Absorption der Resonatorstruktur sowie der Quan-

tenpunkte. Neben diesen Kriterien spielt jedoch auch immer die Atzqualitit wie z. B. die
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Flankensteilheit und Oberflichenrauigkeit fiir den Q-Faktor eine entscheidende Rolle. Um
Rekordwerte in den Q-Faktoren zu erzielen, wurden daher spezielle Mikroresonatoren aus-
gesucht, die auf hochste Giiten abzielen. Fiir die vorliegende Arbeit wurden als hochste
Spiegelanzahl in den DBR 32 obere und 36 untere Spiegelpaare fiir Mikroresonatoren rea-
lisiert, die fiir die folgenden Messung verwendet wurden. Mikroresonatoren mit grofem
Durchmesser erzielen die besten Q-Faktoren, deswegen wurden Mikroresonatoren mit ei-
nem Durchmesser von 4 um ausgesucht. Die spektrale Lage des Emissionsmaximums der
Quantenpunkte zur Resonatormode beeinflusst in starker Weise den Q-Faktor, daher wur-
den Mikroresonatoren mit maximaler Verstimmung Aq g ausgewahlt. Die Abbildung

Wellenlange (nm)

940,0 939,0 100k v, = (9.6 £0.3) peV (b)
1,00F ‘ _ ‘ (a) ’
AC,E = 25meV a
w 0,75t X 0,75}
g 5
S 0,50+ = 050 - -
C -
g 025 = 025}
0’00 T’J L i L * * * L O’OO C 1 1 1 1 1 1 1
1318 1319 1320 1,321 30 20 10 0 10 20 30
Energie (eV) Energie (peV)

Abbildung 5.8: (a): Photolumineszenz-Spektrum eines Mikroresonators mit einem Durch-
messer von 4 pum. Die Anzahl der DBRs liegt bei 32 oberhalb und 36 unterhalb des
Resonators. Die gemessene Linienbreite der Resonatormode ist auflosungsbegrenzt. (b):
Photolumineszenz-Spektrum aufgenommen am gleichen Mikroresonator jedoch mit der er-
weiterten Messapparatur (siehe Abschmtt. Die gemessene Linienbreite des Resona-
tors betragt 9,6 peV, was unter Beriicksichtigung der Aufiésung der Messapparatur einem
Q-Faktor von 165000 £ 8000 entspricht.

(a) zeigt das Photolumineszenz-Spektrum eines Mikroresonators, der die genannten Kri-
terien erfiillt [97]. Auf der Hochenergieseite der Grundmode sind die héheren Moden des
Mikroresonators zu erkennen. Die Verstimmung A¢ p zwischen der Resonatormode und
dem Quantenpunktensemble betrégt hier 25 meV. Der Graph (b) zeigt die Messung am
gleichen Mikroresonator, jedoch mit einer hoheren Auflosung gemessen. Das aufgezeich-
nete Spektrum hat hier eine gemessene Linienbreite von 9,6 neV. Unter Beriicksichtigung
der Auflosung des Messaufbaus (4 peV) entspricht dies einer Halbwertsbreite von etwa
8 ueV, was zu einem Q-Faktor von 165000 + 8 000 korrespondiert. Fiir ITI-V-Fabry-Pérot
Mikroresonatoren entspricht dieser Q-Faktor dem hochsten bisher veroffentlichten Wert

und stellt somit einen Rekordwert dar.



Kapitel 6
Die schwache Kopplung

Die schwache Photon-Exziton Kopplung dufsert sich in einer Modifikation der spontanen
Emissionsrate aufgrund des diskreten Modenspektrums eines Resonators. Befindet sich
ein QP-Exziton in Resonanz mit der Resonatormode, so kommt es aufgrund der erh6hten
Dichte optischer Moden im Vergleich zum dreidimensionalen Volumenmaterial zu einem
Anstieg seiner spontanen Emissionsrate. Umgekehrt, wenn das QP-Exziton nicht in Reso-
nanz mit einer Mode des Resonators ist, kommt es zu einer Unterdriickung der spontanen
Emissionsrate. Dieser Prozess wird héufig nach seinem Entdecker E. M. Purcell als Purcell-
Effekt bezeichnet. Ein Maf fiir diesen Effekt ist der Purcell-Faktor, der in diesem Kapitel
beschrieben wird. Im Anschlufs daran werden die Resultate experimenteller Untersuchun-
gen zur schwachen Photon-Exziton Kopplung aufgezeigt. Insbesondere werden hier nicht

resonante und resonante Anregungsarten diskutiert.

6.1 Der Purcell-Effekt

Der folgende Abschnitt befasst sich mit der schwachen Kopplung [30]. Fiir die Herlei-
tung des damit verbundenen Purcell-Faktors wird zunéchst die spontane Emission im
dreidimensionalen Medium diskutiert und darauf folgend die Anderung der spontanen

Emissionsrate in Wechselwirkung mit einem Resonator.

6.1.1 Die spontane Emission im dreidimensionalen Medium

Die Ubergangsrate der spontanen Emission Wsp in einem Zwei-Niveau Systems ist gege-
ben durch Fermis Goldene Regel [122]:

Wsp = _‘M12’29m<w) (6-1)

M, ist das Dipoliibergangsmatrixelement. g,,(w) steht fiir die Dichte der optischen Mo-

den bei der Ubergangsfrequenz w.
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Das Ubergangsdipolelement M;, beschreibt im Falle eines Quantenpunkts die Wechsel-
wirkung des elektrischen Dipols des Elektron-Loch Paares mit dem Vakuumfeld des um-

gebenden Mediums &,,.:
My =< p- Evac > . (62)

Das Dipolmoment p hingt von dem Dipolmatrixelement p15 und der Orientierung des Di-

pols beziiglich der Richtung des Feldes ab. ¢ steht fiir die normierte Orientierung der Dipo-

1/2
le im Feld und betragt £ = %. Die Energie des Vakuumfeldes betrigt £,,. = <—2E£‘;’Vm>

(siehe Anhang. Damit erhiilt man fiir das Betragsquadrat des Ubergangsdipolmoments:

2
4o
Ml22 = 52,“%252 >

= H 6.3
vac 6€0€Tvm ( )

Im Fall zufillig im Raum orientierter Dipole erhélt man im Mittel £2=1/3.

Die Modendichte g¢,,(w) hingt von der Dimensionalitidt des optischen Mediums ab. Die

Anzahl N der Moden im dreidimensionalen Medium kann wie folgt berechnet werden:

(6.4)

Der Faktor 2 kommt aufgrund der TE- und TM-Polarisation der Mode zustande. Es folgt
fir die Modendichte g,,(w), welche die Anzahl der Moden pro Frequenz im Volumen an-
gibt:

dN WV,
gnlw) = 2, = S0 (6.5)

dw w23

Daher ergibt sich aus Gleichung fiir die Ubergangsrate der spontanen Emission in

einem Zwei-Niveau-System

2 .3
1

Wsp = -
3meoerhe® TR

wobei T3P die strahlende Lebensdauer des Exzitons bezeichnet.
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6.1.2 Die spontane Emission im Resonator

In einem Resonator bildet sich aufgrund der dreidimensionalen rdumlichen Lokalisierung
des Lichtfeldes ein diskretes Modenspektrum aus. Zur Bestimmung der Ubergangsrate
Weao in der Kavitdat muss zunéchst die Modendichte g, im Resonator berechnet werden.
In Abschnitt wurde die Modendichte g¢,,,(A) im Resonator bereits erlautert. Fiir
w=w, erhilt man durch Erweiterung von Gleichung , wobei ¢ die Linienbreite der

Kavitatsmode ist:

2 A2

W(A)= e
gm(B) e 4A2% + 72,

6.7)

A entspricht hierbei der spektralen Verstimmung zwischen Emitter und Resonator. In

Resonanz (A=0) reduziert sich der Ausdruck zu,

g(A) = 2 = 2@

— 6.8
™Yo TEc ( )

wobei () dem Q-Faktor der Kavitidtsmode entspricht.

Fiir den Fall, dass das Dipolmoment des Emitters und das Vakuumfeld im Resonator
parallel ausgerichtet sind, nimmt der Normierungsfaktor £ seinen Maximalwert von eins
an. Eingesetzt in Gleichung ergibt sich fiir die Ubergangsrate der spontanen Emission

im Resonator:

W 2Qu, ¢
U hege, Vi 402 + %

(6.9)

6.1.3 Der Purcell-Faktor

Der Purcell-Faktor ist definiert als der Quotient zwischen den Ubergangsraten in der Ka-

vitdt und im dreidimensionalen Medium.

3D
- Weaw _ T3
Wsp 157

Fp

(6.10)

Durch Einsetzen der Gleichungen [6.1] und [6.9] ergibt sich:

3 Q (AN
fFp=——/—\|—-| ———~ A1
P anry, (n) 4A% +~% (6.11)



70

Mit ¢/w = (A/n)/27, wobei A die Resonanzwellenldnge des Resonators und n der Bre-
chungsindex im Medium ist, erhélt man in Resonanz (A=0) fiir den Purcell-Faktor |20,
124):

Foe S @ (5>3 (6.12)

Der Purcell-Faktor ist der Parameter, der die Modifikation der spontanen Emission der
QP-Exzitonen durch den Mikroresonator beschreibt. Ist der Purcell-Faktor grofer als eins,
so kommt es zu einer Erhohung der Rate der spontanen Emission, wiahrend Fp < 1 mit

einer Unterdriickung der spontanen Emission einhergeht [0, 20].

Wie aus Kapitel hervorgeht, liegt das Feldmaximum in der Mitte des Resonators.
Dies bedeutet, dass der maximale Purcell-Faktor nur erreicht werden kann, wenn das QP-
Exziton nicht nur spektral resonant ist, sondern auch raumlich zentral im Mikroresonator

liegt.

In der Regel wird der Purcell-Faktor durch das Verhéltnis der Lebensdauer (73°/75%,
siehe Gleichung experimentell bestimmt [32]. Es besteht aber auch die Moglichkeit
den Purcell-Faktor mittels des Verhéltnisses der Intensititen des QP-Exzitons in und au-
fserhalb der Resonanz mit der Resonatormode zu ermitteln. Der Vorteil hierbei ist, dass
die uPL-Spektroskopie zur Messung verwendet und auf zeitintegrierte Messungen verzich-

tet werden kann. Im Folgenden wird das zugrunde liegende Messprinzip kurz erlautert.

Zur Bestimmung des Purcell-Faktors wird ausgenutzt, dass die spontane Emissionsra-
te des QP-Exzitons von der Verstimmung A zwischen Kavitdt und Exziton abhingig ist.
Die QP-Exziton-Linie erreicht ihre maximale Intensitit bei einem bestimmten Pumpni-
veau aufgrund der endlichen Lebensdauer des Exzitons 7x und des Biexitonf] Txx in der
Kavitdt. In Sattigung ist die Gesamtintensitit Iy proportional zu p3Fpa/Tx; sowohl
Fpan = Fp/ (1 + %) als auch die Besetzungswahrscheinlichkeit p5¢* hingen von der
Verstimmung A ab [79]. Aus den Ratengleichungen fiir die Uberginge von Exziton und
Biexziton kann die Gesamtintensitit Ix des QP-Exzitons in Abhéngigkeit der Verstim-

mung A bestimmt werden [28]:

!Biexziton: gebundener Zustand aus zwei Exzitonen
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dpc _ v+ Fpa

_ TPA 6.13
= ppG + px - (6.13)
dp v+ Fp, _ P
X = e PR 4 B(pe — px) X (6.14)

dt Tx TXX
d N

PXX = ppx — 2%, (6.15)
dt TXX

Hierbei sind pg, px und pxx die Besetzungswahrscheinlichkeiten eines Quantenpunk-
tes mit null (Grundzustand), einem oder zwei Exzitonen. p steht fiir die Pumprate und

v/7Tx xx fiir die spontane Emissionsrate in nicht-resonante Moden.

Fiir den stationiren Fall 2¢ — dpxx L 0 erhalt man:

dt dt
T
Pxx = Ppx—— (6.16)
Y
und
px Y+ Fpa
po=XITRA (6.17)
p TX

Die Summe aller Wahrscheinlichkeiten muss eins sein, also pg + px + pxx = 1. Daher

ergibt sich:

1v+ F T !
bx (t—,y PVA) + px +po_XX =1 (6.18)
P Tx Y

Nach px aufgelost und dem Maximalwert von eins gleichgesetzt, ergibt sich fiir p3¢‘=

\/%. Somit ist die Gesamtintensitit [y:

1 Fpa

Y+FpA Txx X
142 .

Ix x : (6.19)

wobei Fpa = Fp/ (1 + 4%22) ist.
C

Im Experiment kann durch Anpassen der gemessenen Spektren mit zwei Lorentzkurven
die integrierte Intensitdt von Resonatormode und QP-Exziton bestimmt werden. Damit
ergibt sich die Uberhéhung der integrierten Intensitit des QP-Exzitons als Funktion der
Verstimmung. Mit der aus dem Experiment gewonnen Linienbreite der Kavitit v, kann
somit der Purcell-Faktor ermittelt werden, wenn sich das QP-Exziton in Sattigung befin-
det.
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6.2 Experimentelle Untersuchungen zur schwachen Kopp-

lung

Im folgenden Abschnitt werden die experimentellen Untersuchungen zur schwachen Wech-

selwirkung an Mikroresonatoren diskutiert.

6.2.1 Nicht resonante Anregung

Aus der Theorie ist bekannt, dass fiir den Nachweis der starken sowie der schwachen
Kopplung das QP-Exziton in Resonanz mit der Resonatormode gebracht werden muss.
Dies kann durch die Temperaturabhingigkeit der Bandliicke erreicht werden [64]. Durch
ein schrittweises Erhoéhen der Temperatur dndert sich durch die Rotverschiebung der
Bandliicke auch die energetische Lage der einzelnen Exziton-Emissionslinien. Da auch der
Brechungsindex der Temperaturabhingigkeit unterliegt, verschiebt sich auch die energe-
tische Lage der Resonatormode. Dieser Effekt ist jedoch wesentlich schwicher ausgepragt,
so dass bei einer bestimmten Temperatur das QP-Exziton in Resonanz mit der Resona-
tormode gebracht werden kann [4]. Bei 25 K betrigt die energetische Verschiebung der
Emissionslinie eines QP-Exzitons etwa -40 peV /K, wihrend die Resonatormode etwa um
-5 ueV /K schiebt.

Abbildung zeigt die Photolumineszenz-Spektren eines Mikroresonators mit einem
Durchmesser von 1,5 um und einem Q-Faktor von 6 600 [92 93] gemessen bei Temperatu-

ren von 25K bis 40 K. Die optische Anregung der Quantenpunkte des Resonators erfolgt

C
X ~
—~ 40 K
L
£
5
k7]
c
]
=
C
25K

1,3170 13175 13180 13185
Energie (eV)

Abbildung 6.1: PL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von 1,5um
bei einer Temperaturdnderung von 25 K auf /0 K. Bei der Resonanztemperatur von 34 K
(graue Linie) ist als Indiz der schwachen Kopplung des Systems eine deutliche Erhohung

der Emissionsintensitit des QP-Ezxzitons zu erkennen.
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weit oberhalb der GaAs Bandkante durch einen frequenzverdoppelten Nd:YAG-Laser bei
532nm mit einer Anregungsleistung im Bereich von wenigen uW. Die Emissionslinie bei
einer Temperatur von 25K und einer Energie von 1,3185eV kann der strahlenden Re-
kombination eines QP-Exzitons zugeordnet werden und ist mit X gekennzeichnet. Die
Fundamentalmode des Mikroresonators liegt energetisch tiefer bei 1,3180eV und ist mit
C beschriftet. Bei einer Temperatur von 34 K ist der Resonanzfall der beiden Emissionsli-
nien zu erkennen. Aufgrund der Wechselwirkung zwischen Photon und Exziton kommt es
zu einer Erhohung der Rate der spontanen Emission [36]. In Resonanz erreicht die Inten-
sitdt ihren maximalen Wert. Bei weiterer Temperatursteigerung verlisst das QP-FExziton
die Resonanz.

Zur naheren Untersuchung des Wechselwirkungsverhaltens, wurden die Spektren jeweils
mit Lorentzkurven (siche Anhang angepasst und dabei die charakteristischen Gro-
fen wie Emissionsenergie, Linienbreite und integrierte Intensitit der wechselwirkenden
Linien entnommen und dann in Abhéngigkeit der Energieverstimmung in Abbildung

aufgetragen. Das Teilbild (a) zeigt die Energiepositionen der Resonatormode, mit C' ge-

Temperatur (K) Temperatur (K) Temperatur (K)
2530 35 40 25 30 35 40 25 30 35 40
° a b 12
13184/59g (@) 250 Lo, (b) S (c)
.. % c © 0% i 10 c© P
S (A 3200 o 0 -0 . 8l O PY
©.1,3180 ° @ 0 C = ° o e
= CX)OOO — O
2 C c 2150 s 6 o
o .. .8 g 4 [ o O C
1%1’3176 % | 100X e o0ge 0 | £ e
5 ° £ 21X
ex O ..0. () .0.0 X co o..X
1,3172 0
-04 -02 0,0 0,2 04 -04 -0,2 0,0 0,2 04 -04 -0,2 0,0 0,2 04
Verstimmung A (meV) Verstimmung A (meV) Verstimmung A (meV)

Abbildung 6.2: Energiepositionen (a), Linienbreiten (b) und integrierten Intensititen (c)
der Resonatormode (C) und des Quantenpunkt-Exzitons (X ) als Funktion der Energiever-
stimmung. Fin Kreuzen der beiden Linien ist zu erkennen, was fir die schwache Kopplung
charakteristisch ist. In Resonanz erreicht die integrierte Intensitit des Quantenpunkts auf-
grund der erhéhten spontanen Emission thr Mazimum. Die Linienbreite hingegen nimmt

i Resonanz leicht ab.

kennzeichnet (o) und des Quantenpunkt-Exzitons, mit X markiert (e). Die obere Achse
zeigt jeweils die Temperaturen, bei denen die Spektren aufgenommen wurden. Bei einer
Temperatur von 25 K liegt das Exziton etwa 0,5 meV energetisch héher als die Resonator-

mode. In Resonanz ist ein Kreuzen der beiden Linien zu erkennen. Die Linienbreite der
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Resonatormode reduziert sich aufgrund der erhéhten Aufenthaltsdauer der Photonen in
der Kavitit leicht (siehe Abschnitt Bild (b)). Die spektrale Breite der Exziton-
Linie spiegelt nicht die homogene Linienbreite des QP-Exzitons wider. Vielmehr kommt
es zu einer Verbreiterung in Folge spektraler Diffusion, wodurch eine Anderung der Li-
nienbreite geméafs Gleichung (Simulation maskiert wird. Durch die Erhohung
der Rekombinationswahrscheinlichkeit und der spontanen Emissionsrate des QP-Exzitons
registriert man bei einer Verstimmung von 0 meV eine Zunahme fiir die integrierte Inten-
sitét (c). Bei weiterer Temperaturerh6hung wandert das Quantenpunkt-Exziton aus der
Resonanz mit der Resonatormode C' und es sind wieder zwei einzelne Linien sichtbar. Bei
einer Temperatur von 40 K liegt die Resonatormode energetisch etwa 0,4 meV {iber dem
QP-Exziton.

Abbildung zeigt noch einmal die Intensititsverteilung des QP-FExzitons als Funkti-
on der Verstimmung A aus Abbildung Der theoretisch maximal erreichbare Purcell-

Intensitat (w.E.)

-04 -02 00 0,2 0,4
Verstimmung A (meV)

Abbildung 6.3: Aufgetragen ist hier die integrierte Intensitit des QQP-Fxzitons X dber der
Verstimmung A in meV. Durch Anpassen der experimentellen Daten kann ein Purcell-

Faktor von ca. 7,5 ermittelt werden.

Faktor fiir die gegebenen Resonatorparameter @), V,, und % kann mittels Gleichung |6.12
ermittelt werden. Fiir den hier vorliegenden Mikroresonator mit einem Durchmesser von
1,5um und einem Q-Faktor von etwa 5500 kann ein Purcell-Faktor Fp =~ 25 berech-
net werden, wenn das QP-Exziton sowohl spektral in Resonanz mit der Resonatormode
ist, als auch der Quantenpunkt rdumlich zentral im Mikroresonator liegt. Mit Hilfe von
Gleichung[6.19 kann der Purcell-Faktor aus der integrierten Intensitét des QP-Exzitons er-
mittelt werden. Unter den beiden Annahmen von y=1 und 7, /7,—1/2 [119, 0], kann mit
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der aus dem Experiment gewonnen Linienbreite von v-=220 neV ein Purcell-Faktor von
7,5+1.5 abgeschétzt werden. Im Bereich von -0,45 meV bis -0,2 meV weichen die Messwer-
te, die aus dem Experiment gewonnen wurden, von den Daten der theoretischen Anpas-
sung ab. Ein moglicher Grund hierfiir kénnten thermische Effekte sein, da mit steigen-
der Probentemperatur die Intensitdten der QP-Exziton-Linien zuriickgehen. Der gemes-
sene Purcell-Faktor von 7,5 weicht vom theoretisch ermittelten Wert fiir den maximalen
Purcell-Faktor ab, da der entsprechende QP nicht notwendigerweise im Maximum des elek-
tromagnetisches Feldes, also nicht raumlich zentral im Resonator lokalisiert sein muss. Fin
Vergleich des gemessenen Purcell-Faktors mit dem theoretisch, maximal zu erreichenden
Purcell-Faktor lafst vermuten, dass der Quantenpunkt etwa 0,45 um von der Resonator-
mitte entfernt liegt. Andere Forschungsgruppen erzielen mit InAs-Quantenpunkte mittels
Mikrophotolumineszenz-Spektroskopie Purcell-Faktoren Fp zwischen 3 und 9 [19, [79],

wihrend in zeitaufgelosten Messungen Purcell-Faktoren um 4 berichtet wurden [7].

Die Anregung der QP-Exzitonen erfolgt hierbei mit einer Energie, die oberhalb der GaAs
Bandkante liegt (~ 2,33¢V). Dies bedeutet, dass neben dem anvisierten resonanten QP
auch eine groke Anzahl von nicht resonanten Quantenpunkte in der aktiven Schicht des
Resonators angeregt werden, was insbesondere fiir Messungen zur Photonenstatitik von
Nachteil sein kann. Im Folgenden wird daher die p-resonante Anregung von QP-Exzitonen
vorgestellt, die als Vorarbeit zu Korrelationsmessungen im Regime der starke Kopplung
dienen [89).

6.2.2 Resonante Anregung in die p-Schale

Die Exzitonen in der aktiven Schicht des Resonators werden in der Regel mittels eines La-
sers angeregt, dessen Anregungsenergie (zum Beispiel: stirkste Laserlinie des Argon-Tonen
Lasers emittiert bei 514,5nm bzw. 2,41 eV) weit iiber der benétigten Bandliickenenergie
der InGaAs-QP liegt (etwa um 1,3eV). Diese Anregungsart, die im Folgenden als nicht
resonante Anregung bezeichnet wird, bietet jedoch den Nachteil, dass alle Quantenpunk-
te in der aktiven Schicht angeregt werden kénnen. Im Hinblick auf die experimentellen
Untersuchungen, bei denen nur die Wechselwirkung zwischen dem Vakuumfeld des Pho-
tons und einem bestimmten QP-Exziton im Resonator betrachtet werden soll, ist diese
Moglichkeit der Anregung nicht optimal.

Eine andere Moglichkeit, Exzitonen im Halbleiter anzuregen, ist die sogenannte resonante
Anregung in die p-Schale. Abbildung zeigt das Bandstrukturdiagramm fiir die beiden
Anregungsarten. Hierbei wird ein durchstimmbarer Laser verwendet, der resonant in den
angeregten Zustand (p-Schale) eines QP-Exzitons strahlt. Dadurch wird verhindert, dass
nicht resonante QP-Exzitonen angeregt werden.
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Abbildung 6.4: Bandstrukturdiagramm fiir die nicht resonante und die resonante Anregung

in die p-Schale.

In der vorangegangenen Messung wurde optisch weit oberhalb der Bandkante angeregt,
so dass eine relativ grofse Anzahl von QP-Exzitonen erzeugt wurden. Durch resonan-
te Anregung in die p-Schale ist es jedoch moglich, nur ein bzw. wenige QP-Exzitonen
und keine Hintergrund-Emitter anzuregen [89]. Die Resonatormode wird so nur von we-
nigen QP-Exzitonen gespeist und es befinden sich keine stérende QP-Exziton-Linien in
der spektralen Nihe der Grundmode. Die Emissionsenergie der einzelnen QP-Exzitonen
héngt von der genauen Zusammensetzung und Grofe der Quantenpunkte ab. Somit ist
jedes QP-Exziton durch einen anderen Energiezustand charakterisiert. Um nun ein einzel-
nes QP-Exziton definiert anzuregen, wird eine Anregungswellenliinge des Lasers gewéhlt,
die ein Exziton im ersten angeregten Zustand (p-Schale) erzeugt, welches auf einer Zeits-
kala von wenigen ps in die s-Schale relaxiert.

Fiir die folgenden experimentellen Untersuchungen wurde der durchstimmbare CW-Ti:Sa
Laser benutzt. Graph (a) zeigt die Spektren eines Mikroresonators mit einem Durch-
messer von 1,6 um bei verschiedenen Anregungswellenlingen des Lasers (hier wurden aus
Griinden der Ubersichtlichkeit nur ein Teil der gemessenen Spektren dargestellt) und einer
konstanten Temperatur von 12 K. Fiir eine iibersichtliche Darstellung sind die Spektren

in der Abbildung horizontal gegeneinander verschoben worden. Eine fiir das Experiment
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Abbildung 6.5: (a) Photolumiszenz-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmes-
ser von 1,6 pm bei verschiedenen Anregungswellenlingen des Lasers und einer konstanten
Temperatur von 12 K. Fir eine tbersichtliche Darstellung sind die Spektren in der Abbil-
dung horizontal gegeneinander verschoben worden. Bei einer Wellenlinge von 910,50 nm
wird p-resonant ein QP-FEzziton angeregt, das energetisch etwas hoher als die Kavitdts-
mode liegt. Es ist somit mdglich, dieses QP-Exziton X, durch Temperaturerhéhung in
Resonanz mit der Resonatormode zu bringen. (b) Gezeigt ist die normierte integrierte In-
tensitdt der Kavitdtsmode und des QQP-Fxzitons X1 als Funktion der Anrequngswellenlinge
des Lasers. Bei einer Anregqungswellenlinge von 910,50 nm haben sowohl C' als auch X,
thr Mazimum. Dies lisst darauf schliessen, dass das QP-FEzziton X1, wenn es p-resonant

angeregt wird, erheblich zur Intensitdtsverteilung der Kavitdtsmode beitragt.

zur Wechselwirkung sehr interessante QP-Exziton-Linie ist X, da sie sich energetisch
knapp oberhalb der Resonatormode bei etwa 1,3365eV befindet und somit in Resonanz
mit der Resonatormode (1,3360¢V) gebracht werden kann; sie hat bei einer Anregungs-
wellenldnge des Lasers von 910,50 nm (1,36171 eV) ihr Maximum. Die sp-Aufspaltung fiir
das betrachtete QP-Exziton X, betrigt demnach 25 meV. Dieser Wert ist charakteristisch
fiir InGaAs Quantenpunkte [89]. Durch die sp-Aufspaltung kann die laterale Grofe der
Quantenpunkte abgeschétzt werden, hier liegt sie bei etwa 20-30nm [23]. Bei weiterer
Erhohung der Anregungswellenldnge wird die Linie neben der Kavitat wieder schwicher
und es erscheinen andere QP-Exziton-Linien (zum Beispiel bei einer Anregungswellen-
lainge von 910,45 nm das QP-Exziton X5 bei einer Energie von 1,3321 eV, sp-Aufspaltung
30meV). Zur Analyse der p-resonanten Anregung wurden die einzelnen Spektren mit Lor-
entzkurven angepasst. Graph (b) zeigt die integrierte Intensitdt der Kavitdtsmode C
und der QP-Exziton-Linie X; aufgetragen iiber der Anregungswellenldnge des Lasers. Die

integrierten Intensitdten wurden hier jeweils auf ihr relatives Maximum normiert. Aus
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dem Graphen ist deutlich ersichtlich, dass die beiden Kurven bei gleicher Anregungswel-
lenlinge ihr Maximum haben, d.h. wenn das QP-Exziton X; resonant in die p-Schale
angeregt wird, so hat auch die Kavitdtsmode C' eine erhchte Intensitdt. Dies ldsst dar-
auf schliessen, dass der Intensititsverlauf der Kavitdtsmode erheblich durch das spektral
nahe liegende QP-Exziton X; beeinflusst wird. Diese Kopplung kann durch Absorption
bzw. Emission von akustischen Phononen erklirt werden [77, 22]. Bei genauerer Betrach-
tung der Auswertung (b) ist zu erkennen, dass ein weiteres, relatives Maximum der
Kavitdtsmode C' bei einer Anregungswellenlinge von 910,85 nm vorliegt. Bei genauer Be-
trachtung der Photolumineszenz-Spektren bei den Anregungswellenldingen von 910,6 nm
und 911,0 nm ist ein weiteres QP-Exziton zu erkennen, aufgrund dessen der Anstieg der
integrierten Intensitit der Kavitit erkldrt werden kann.

Durch resonante Anregung in die p-Schale ist es moglich, speziell ein QP-Exziton spek-
tral nahe der Kavitdtsmode zu erzeugen und mittels Temperaturerhéhung den Resonanz-
fall zu erreichen [32]. Somit kann eine Reduktion der Hintergrundemission anderer QP-
Exzitonen erreicht werden, was fiir Photon-Korrelationsmessungen sehr wichtig ist, da
durch die Hintergrundemission vieler QP-Exzitonen die Messergebnisse verfilscht wer-
den [89]. In Abbildung[6.6| (a) sind die Photolumineszenz-Spektren dieses Mikroresonators
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Abbildung 6.6: (a): Schwache Kopplung eines Mikroresonators mit einem Durchmesser
von 1,6 um. Die Resonanz wird bei einer Temperatur von 30 K und einer Anrequngswellen-
lange des Lasers von 911,15 nm erreicht. Durch die Temperatursteigerung muss auch die
Anregqungswellenlinge angepasst werden. (b): Integrierte Intensitit der QP-FEziton-Linie
und der Resonatormode aufgetragen tber der energetischen Verstimmung. In Resonanz
kommt es zu einer Erhohung der Intensitat aufgrund des Purcell-Effekts. Oberhalb der
Resonanz steigt die Intensitdt der Kavitditsmode weiter an. Dies ldsst sich durch Anre-
gung weiterer p-resonanter QP-FExzitonen erkldren. Durch Anpassen der experimentellen

Daten kann ein Purcell-Faktor von ca. 6 ermittelt werden.
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bei verschiedenen Temperaturen und angepassten Anregungswellenlinge des Lasers von
910,95 nm bis 911,45 nm dargestellt. Aufgrund einer Temperaturverinderung schiebt die
QP-Exziton-Linie rot, somit muss auch die Anregungswellenldngen des Lasers angepasst
werden, um dieses QP-Exziton weiter p-resonant anregen zu kénnen. Bei einer Tempe-
ratur von 24,5 K befindet sich die QP-Linie 0,2meV oberhalb der Resonatormode. Diese
ist im Vergleich zur QP-Exziton Linie schwach ausgeprigt, da sie im Wesentlichen nur
von einem QP-Exziton gespeist wird. Die Wellenldnge des Lasers liegt hier bei 910,95 nm.
Die Resonanz wird bei einer Temperatur von 30 K und einer Wellenldnge von 911,15 nm
erreicht. Man erkennt deutlich die ErhShung der spontanen Emission durch das Ansteigen
der Intensitét. Bei einer Temperatur von 36 K sind QP-Exziton-Linie und Resonatormode

wieder als Einzellinien sichtbar.

Fiir die genauere Betrachtung wurden die Emissionslinien durch Lorentzkurven angepasst.
Abbildung 6.6] (b) stellt die integrierte Intensitiat des QP-Exitons (e, mit X gekennzeich-
net) und der Resonatormode (o, mit dem Buchstaben C' versehen) aufgetragen iiber die
Energieverstimmung dar. Bei einer Verstimmung von A=-0,25meV ist deutlich zu er-
kennen, dass die integrierte Intensitit der Kavitdtsmode unter der der QP-Exziton-Linie
liegt. Dies liegt daran, dass die Kavitdtsmode nur von einem bzw. wenigen QP-Exzitonen
gespeist wird. Als Vergleich hierzu kann Graph (c) betrachtet werden. Hier liegt bei
A=-0,45meV die integrierte Intensitiat der Kavitdtsmode deutlich hoher als die des QP-
Exzitons. Die Uberhéhung der QP-Exziton-Intensitit in Resonanz ist deutlich sichtbar.
Bei einer Energieverstimmung von etwa 100 eV beginnt die Intensitdt der Resonator-
mode C' anzusteigen. Dies lasst sich durch Anregung weiterer p-resonanter QP-Exzitonen
erkldren. Mit Hilfe von Gleichung[6.19 kann auch hier der Purcell-Faktor aus der integrier-
ten Intensitit des QP-Exzitons ermittelt werden. Unter den Annahmen von y=1, 7xx/
7x=1/2 [80] und der gemessenen Linienbreite von 7-=110 ueV kann ein Purcell-Faktor
von 641 aus dem Graphen extrahiert werden. Mit dem hier gemessenen Q-Faktor von
ca. 12100 kann mit Gleichung[6.12]ein theoretisch maximal zu erwartender Purcell-Faktor
von etwa 50 ermittelt werden. Da das betrachtete QP-Exziton sich meist nicht im Maxi-
mum des elektrischen Feldes im Resonator befindet, ist der real gemessene Purcell-Faktor
in der Regel viel kleiner, als der theoretisch ermittelte Wert fiir den Purcell-Faktorn. Der
Purcell-Effekt kann also auch mit p-resonanter Anregung eines einzelnen QP-Exzitons
nachgewiesen werden. Dies ist besonders interessant, weil somit auch Korrelationsmes-
sungen an Mikroresonatoren im Regime der schwachen Kopplung unternommen werden
konnen ohne zusétzliche Hintergrundemission und da dies zu einem besseren Signal-zu-
Rausch-Verhéltnis fiihrt.

Besonders fiir den Bereich der starken Kopplung sind die Untersuchungen mit p-resonanter
Anregung hoch interessant. Mittels Photonen-Korrelationsmessungen kann so im Regime

der starken Kopplung der Nachweis erbracht werden, dass wirklich nur ein einziges QP-
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Exziton mit dem Feld des Resonators wechselwirkt [89)].



Kapitel 7

Emissionscharakteristiken von

Mikroresonator-Lasern

Ein hochst aktives Forschungsgebiet im Bereich der cQED ist die Realisierung eines
schwellenlosen Lasers. Das Konzept des schwellenlosen Lasers auf Basis von Quantenpunkt-
Mikrokavitdten wurde zu Beginn der neunziger Jahre des letzten Jahrhunderts aufgegrif-
fen und hingt eng mit der effektiven Einkopplung der spontanen Emission des aktiven
Mediums in die optischen Moden dieser Strukturen zusammen [10, [9]. Effizientes Lasing
und niedrige Schwellen wurden bereits fiir Microdisks [15, [71], Photonische Kristalle [81]
und Mikrospheres [72] nachgewiesen. Anschliefend werden experimentelle Untersuchun-

gen zum Lasing an Fabry-Pérot Mikrokavitdten vorgestellt.

7.1 Theoretische Kenngrofsen fiir das Lasing-Verhalten

in Mikroresonatoren

Im folgenden Kapitel wird auf den Zusammenhang zwischen dem [-Faktor, welcher fiir
das Lasing-Verhalten eine entscheidende Rolle spielt, und dem Purcell-Faktor, wie er
aus der schwachen Kopplung bekannt ist, eingegangen. Des Weiteren werden aus den
Ratengleichungen fiir das Lasing die charakteristischen Merkmale wie das nichtlineare
Verhalten und die Reduktion der Linienbreite der Kavitatsmode hergeleitet bevor die

experimentellen Untersuchungen hierzu dargestellt werden.

7.1.1 Der g-Faktor

Die Erhohung der spontanen Emission der Quantenpunkte in der aktiven Schicht spielt
eine wichtige Rolle fiir Untersuchungen des Lasingverhalten von Mikroresonatoren. Der
[B-Faktor ist definiert als der Anteil W,,, der Photonen, die in die Kavitdtsmode koppeln
im Verhéltnis zu der Gesamtzahl der Photonen (W,,, + W3p), die von den Quantenpunk-
ten emittiert werden [33]. So ergibt sich:
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WCCL’U

ﬁ B W3D + Wcav

(7.1)

Unter Verwendung von Gleichung kann der (-Faktor auch in Abhé#ngigkeit des

Purcell-Faktors Fp ausgedriickt werden:

_ FP
i= 5 (7.2)

Bei Mikroresonator-Lasern konnen durch die Ausnutzung von cQED-Effekten hohe Purcell-
Faktoren und somit auch hohe (-Faktoren erzielt werden. Der schwellenlose Laser ist hier-
bei durch =1 gekennzeichnet, d. h. die spontane Emission aller QP-Exzitonen koppelt in

die Lasermode ein.

Im Lasing-Regime koppeln die Quantenpunkte je nach rdumlicher und spektraler Position
unterschiedlich stark in die Resonatormode ein. Der relevante Purcell-Faktor Fp muk da-
her iiber eine raumliche und spektrale Mittelung bestimmt werden und unterscheidet sich
in der Regel deutlich von dem Einzelquantenpunkt Purcell-Faktor geméf Gleichung [6.12]
Der mittlere Purcell-Faktor Fp setzt sich zusammen aus der Wechselwirkung der einzel-
nen QP-Exzitonen mit dem Vakuumfeld des Resonators [27]. Im Folgenden beschreibt
Fi(r, Ex,) den Purcell-Faktor eines bestimmten QP-Exzitons i. r ist hierbei die radiale
Position des Quantenpunkts im Resonator und Ex, dessen Emissionsenergie. Die Orien-
tierung des Exzitons ist zufillig, so dass der Purcell-Faktor um den Faktor drei reduziert
wird [27]. Die Untersuchungen beziehen sich auf die Wechselwirkung des i-ten QP-Exziton
mit der Grundmode des Resonators, welche zweifach entartet ist. Fiir ein einzelnes QP-
Exziton, welches sich sowohl spektral in Resonanz mit der Grundmode und zugleich im
Feldmaximum des Resonators befindet, ergibt sich somit ein maximaler Purcell-Faktor

VOon.
. 2
F]ZJ(T == O,EC == EXz) == ng (73)

Im Allgemeinen kann man jedoch nicht davon ausgehen, dass sich der i-te Quantenpunkt
in der Mitte des Resonators befindet. Aufgrund der Feldverteilung F(r) im Resonator
(siehe Kapitel reduziert sich der maximal zu erreichende Purcell-Faktor in Abhén-
gigkeit der rdumlichen Lage des QP-Exzitons:

[E(r)?
[E(0)[7

Fi(r, Ex,) = Fy(r =0, Ex,) (7.4)
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Der maximale Purcell-Faktor kann jedoch nur unter der Bedingung erreicht werden, dass
QP-Exziton-Linie und Resonatormode in Resonanz sind (siehe Gleichung[6.11)). Aufgrund
der spektralen Verstimmung A von QP-Exziton und Resonatormode, erniedrigt sich somit
der Purcell-Faktor:

i j p(Ex,) .
F'r,Ex,)=F'(r,Ex. = F i .
p(T, Xz) p(r, X C) p(Ec) mit (75)
7(2J 76
E)~ ——1¢ _

Betrachtet man den Purcell-Faktor fiir die Wechselwirkung zwischen einem QP-Exziton ¢
mit dem Vakuumfeld des Resonators, bei dem sowohl die spektrale als auch die rdumliche

Verstimmung beriicksichtigt wird, so ergibt sich fiir den Purcell-Faktor F%

L 20E0 plEx,)
Frln Bx) = 31B0) p(Ee) |7 (77)

Der Purcell-Faktor fiir den kompletten Mikroresonator, setzt sich aus den Teilbeitrigen
der einzelnen Purcell-Faktoren FY zusammen. Betrachtet man zuniichst den zeitlichen
Intensitétsverlauf 1% eines einzelnen QP-Exzitons, so setzt sich dieser nach Gayral [27]

Zusammen zu:

Fi FL .+ (pi
It = L I(t) = A-Le Y 7.8
= gk = AT (73)

Ein Mikroresonator besitzt als aktive Schicht mehr als einen Quantenpunkt, somit ergibt
sich die Gesamtintensitit /2 der Emission des Mikroresonators aus der Summe der ein-

zelnen Emitter:

I => "1 (7.9)

Durch die hohe Anzahl von Emitter kann das Summenglied durch ein Integral ersetzt

werden:

1 [Rc [Fmas 9 |E(r)[2p(E) _t < |E(r) % p(E) Fp+1)
[det _ / dr dE 2nrZ Fo-e ™ [E(r=0)2p(Ecav) 7.10
e 3TE(r = 0)Po(Eom) " (7-10)

min
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Nach Linearisierung der Gleichung ergibt sich:

gt 12 fORC \E(r)|[*rdr fEErZZI P (E)w*(E) dE
tot =

703 [ 1B Prdr| B = 0P [F pf(EYw(E) dE  p(Feaw)w(Fea)

(7.11)

Um nun den mittleren Purcell-Faktor Fp bestimmen zu kénnen, miissen die einzelnen
Produktglieder aus Gleichung ermittelt werden. T}.eumiicn Steht fiir die Mittelung des

elektrischen Feldes der Grundmode des Resonators:

[ \B(r)|*rdr

JEE@) Prdr|E(r = 0)2

(7.12)

Traeumlich -

Das Integral iiber die elektrische Feldverteilung liefert den Wert 0,566, d.h. der mittle-
re Purcell-Faktor wird durch die rdumliche Verteilung der Quantenpunkte im Resonator
etwa um 50% reduziert. Beim Integral iiber die spektrale Verteilung wurde bisher nicht
die relative Lage der Quantenpunkte zur Resonatormode bedacht. Die spektrale Vertei-
lung der Quantenpunkte wird im Folgenden als w(E) bezeichnet. Durch das Produkt der
spektralen Verteilung der Quantenpunktemission und der spektralen Modendichte der
Kavitdtsmode, wird so der Einfluss der spektralen Lage der Grundmode zu den Quanten-
punkten beriicksichtigt. Bei kleiner spektraler Verstimmung Ac¢ g zwischen Grundmode
und dem Maximum der Quantenpunktemission, ist der Purcell-Faktor viel grofer als bei
groker Verstimmung. Die spektrale Verteilung der Quantenpunktemission kann im Expe-
riment durch Messung eines Probenstiicks, an dem der oberer DBR entfernt worden ist,

ermittelt werden. Der zweite Term ergibt sich zu:

Jore: p(E(E) dE _—
St p(EYw(E) B p(Eopy)t(Eeao) |

E'min

Tspek:tral -

Hierbei stellen E,,;, und E,,,, die untere und obere energetische Grenze der spektralen
Verteilung der Quantenpunkte dar. Um sich eine Vorstellung vom Einfluss des Faktors
Tspektral z0 Mmachen, zeigt Tabelle fiir fiinf unterschiedliche Verstimmungen A¢ g zwi-
schen Resonatormode und Maximum der QP-Emission die Werte von Tpeptrq;. Fiir die
Berechnung ist eine Linienbreite der Resonatormode von 85 peV (Q ~ 15700), sowie ei-
ne gaukverteilte Quantenpunktemission mit einer Linienbreite von 10 meV angenommen
worden.

Der mittlere Purcell-Faktor ist daher deutlich kleiner als der maximal zu erwartende

Q

V—) gewon-

Purcell-Faktor, der rein aus der Geometrie und der Qualitét des Resonators (

nen werden kann.
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Ack 0 meV 2,5 meV 5meV 7,5 meV 10 meV
Tspektral 0,503 0,444 0,304 0,162 0,067

Abbildung 7.1: Tabellarische Darstellung des Faktors Tspekirar flir unterschiedliche Ver-
stimmungswerte zwischen Resonatormode und Mazimum des Quantenpunktsensembles.
Es ist deutlich zu erkennen, dass mit grofler Verstimmung der mazimale zu erreichende

mittlere Purcell-Faktor deutlich reduziert wird.

__ 1
FP - 5 2 ) Tspektral (AC,E> ’ Tracumlich FP (7 14)
—~— —_—— N——
' \/'/ 2Moden spektrale  Mittelung raeumliche  Mittelung
Dipolorientierung

Mit Hilfe von Gleichung und den Werten aus Tabelle[7.I]kann fiir die hier vorgestellten
Fabry-Pérot Mikroresonatoren ein maximaler mittlerer Purcell-Faktor von % des idealen
Purcell-Faktors (aus Gleichung [6.12) erzielt werden.

7.1.2 Beschreibung der Lasercharakteristik iiber Ratengleichun-
gen
Durch das Aufstellen der Ratengleichungen kann die zeitliche Anderung der Photonenan-

zahl in der Resonatormode und somit die charakteristische Kennlinie (S-férmige Kurve)

fiir Mikroresonator-Laser hergeleitet werden [132] 131, 10]:

d I 1—-0 I} N qp
—N = — — — | N — - = 1
dt qV < Tep * Tsp) Tor V (7.15)
d OGNV
7P (v —9)p+ - (7.16)

N steht fiir die freie Ladungstrigerdichte und p gibt die Anzahl der Photonen in der Kavi-
tat wieder. Der erste Term auf der rechten Seite der Gleichung[7.15| beschreibt die effektive
Pumprate, die dem System zugefiihrt wird, weshalb diese mit positivem Vorzeichen ein-
geht. Bei elektrisch betriebenen Lasern steht [ fiir den Strom. ¢ ist die elektrische Ladung
und V das Volumen des aktiven Materials. Der Anteil der spontanen Emission, der nicht
in die Lasermode einkoppelt (zweiter Term %), sowie der Anteil der nichtstrahlenden
Rekombination (vierter Term) konnen als Verluste angesehen werden, weshalb diese mit
einem negativen Vorzeichen versehen sind. Die Lebensdauer der spontanen Emission ist

mit 7, angegeben, die der nicht-strahlenden Rekombination mit 7.

Der erste Term auf der rechten Seite von Gleichung beschreibt die Anzahl der Pho-

tonen, die den Resonator iiber die Lasermode verlassen und geht daher mit negativem
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Vorzeichen in die Gleichung ein, wobei vp:% (7, Aufenthaltsdauer der Photonen in der
Kavitét) die Emissionsrate darstellt. Die spontane Emission in die Laser-Mode wird durch
den letzten Term der Gleichung beriicksichtigt. gp steht fiir den Verstarkungsfaktor, der
durch das aktive Material bestimmt wird. Der Verstarkungsfaktor g des optischen Mate-

rials wird als linear zur Anzahl der Photonen im Medium angenommen,

g = g (N=DN,)  mit (7.17)
, BV
g =

Tsp

wobei Ny die Ladungstrigerdichte bei Transparenz ist.

Bjork und Yamamoto diskutieren in ihrer Veroffentlichung von 1991 [I0] die Definiti-
on der Laserschwelle fiir Mikrolaser. Mikrolaser bauen im (Gegensatz zu konventionellen
Lasern keine Besetzungsinversion auf, was dazu fiihrt, dass die Laserbedingungen anders
definiert werden miissen. Bjork und Yamamoto setzen die mittlere Anzahl der Photonen
in der Mode bei Erreichen der Laserschwelld| gleich Eins:

P =1 (7.18)

Aus Gleichung |7.16| ergibt sich fiir den stationdren Zustand (%p é()) die Zahl der La-

dungstriger an der Laserschwelle:

N, 1
Ny, = TO(HE) mit (7.19)
£ = NoSV (7.20)
VpTsp

Um nun den Strom in Abhéngigkeit der Photonen berechnen zu kénnen, betrachtet man
zunichst die mittlere Ladungstrigeranzahl. Mittels Gleichung [7.16] [7.17] und [7.20] erhélt

man [9]:

_ NP 1
N = NOH_p (HZ) (7.21)

Der Pumpstrom als Funktion von der Photonanzahl ergibt sich durch Gleichung [7.15

Lthreshold: Schwelle (eng].)
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Durch Verwendung von Gleichung [7.21] [7.17] und [7.20] fithrt dies auf:

O T Tsp ) _
I= L+p(1+§)<1+ﬁp+w) 55}7] (7.22)

Sowohl fiir eine sehr grofse Zahl von Photonen (p — oo) als auch unterhalb der Laser-

schwelle (p < 1) ist der Strom proportional zu der Anzahl der Photonen (I ~ p).

Abbildung[7.2] zeigt die Abhéngigkeit der Photonenanzahl p als Funktion des Pumpstroms

I. Die nicht-strahlende Rekombination wird fiir Mikroresonatoren als vernachléssighar an-
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Abbildung 7.2: Aufgetragen ist die Anzahl der Photonen p in der Lasermode fiir verschie-
dene (3-Foktoren als Funktion des Pumpstroms 1. Bei kleinem (3-Faktor ist deutlich eine
Stufe zu sehen, wdihrend bei einem schwellenlosen Laser mit =1 nur eine Gerade zu

erkennen ist.

genommen, so dass fiir die Berechnung der Laserkennlinie die Lebensdauer der spontanen
Emission 7,5, kleiner ist als die der nicht-strahlenden Rekombination 7,,. Zur Berech-
nung sind folgende Werte angesetzt worden: v, = 10?1, 7,, = 1075, Ny = 10" 5 und
V = 10~em?3. Fiir kleine 3-Werte ist die S-Form in der Kennlinie deutlich sichtbar. Her-
kémmliche Laser mit einem sehr kleinen S-Faktor im Bereich von 1075 haben eine sehr
ausgepragte S-Linienform. Bei Mikroresonatoren mit einem sehr kleinen Modenvolumen

und einem groften S-Faktor von nahezu eins, gleicht die Funktion einer Geraden, der Knick
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in der Kennlinie ist kaum zu sehen.

7.1.3 Anderung der Resonatorlinienbreite im Laserbetrieb

Die S-Linienform ist bei §-Faktoren nahe eins kaum noch zu erkennen. Um trotzdem eine
Aussage iiber das Laser-Verhalten treffen zu kénnen, kann die Lebensdauer der Photonen

7, in der Kavitat betrachtet werden.

Die Linienbreite eines Mikroresonator-Lasers wird bestimmt durch die Aufenthaltsdauer
der Photonen in der Kavitat. Aufgrund der relativ kurzen Lebensdauer von QP-Exzitonen
in Mikroresonatoren wird hier die nichtstrahlende Rekombination als vernachléssigbar
klein angenommen [126], [0, OT]. Mit Hilfe von Gleichung lasst sich die Linienbreite
vc somit durch folgenden Ausdruck ermitteln [10]:

BV

Top

Vo = h <yp ~ (N - N0)> (7.23)

Abbildung zeigt die Linienbreite in Abhéngigkeit des Pumpstroms [ fiir die glei-
chen (g-Faktoren wie in Abbildung wobei I proportional zu der Anzahl der Ladungs-
trager ist. Die Photonenzerfallsrate v,, die spontane Lebensdauer 7,,, die Transparenz-
Ladungstriagerdichte Ny und das Volumen V' sind die gleichen Werten wie bei denen in
der oberen Abbildung gezeigten Kurven.

Physikalisch sinnvoll ist Gleichung jedoch nur, solange die Linienbreite ein positives
Vorzeichen hat, d.h. solange die Ladungstrigerdichte NV kleiner ist als Ny + % und man
sich unterhalb der Laserschwelle befindet. Weit unterhalb der Laserschwelle (N~0) redu-
ziert sich Gleichung demnach zu:

Yo =h (vp 2 VNO) (7.24)

Tsp

Um oberhalb der Laserschwelle einen Ausdruck fiir die Linienbreite zu bekommen, bedarf

es noch einiger weiterer Uberlegungen. Im Fall des stationiiren Zustands (%p ;O) erhalt
man aus Gleichung und der Verstiarkung g (siehe Gleichung [7.17)):

W(N —No) = — YN (7.25)

Tsp TspD

Unter Verwendung der Gleichungen und N = ng,(N — Ny) erhélt man als Ndherung
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Abbildung 7.3: Aufgetragen sind die beiden Gleichungen[7.24] und[7.29 der Linienbreite ¢
fiir die Grenzfille unterhalb und oberhalb der Laserschwelle als Funktion des Pumpstromes
I fiir verschiedene (3-Faktoren. Oberhalb der Laserschwelle ist jeweils eine Reduktion der
Linienbreite zu erkennen. Dies fiihrt dazu, dass trotz weniger ausgepragter S-Form der

Laserkennlinie aus Abbildung mit steigendem [(-Faktor die Laserschwelle eindeutig
festgestellt werden kann.

fiir weit oberhalb der Laserschwelle [10):

BBV (N — No)

TspP

ile (7.26)

Sehr weit oberhalb der Laserschwelle kann aufgrund der erh6hten Photonenzahl der rechte
Teil von vernachléssigt werden, dies fiihrt zu einer Naherung von [7.26}

hypnsp
p

Oberhalb der Laserschwelle kann Gleichung auch in Abhéngigkeit der optischen

Pumpleistung P, = Epy, und der Linienbreite der "leeren” Kavitit o ausgedriickt wer-
den:

Yo=——p (7.28)
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Diese Gleichung ist dquivalent mit der Schawlow-Townes Linienbreite fiir konventionelle
Laser [108].

Mit ng, = 1 + & kann nun ein Ausdruck fiir 7¢ bei hoher Ladungstrégerdichte N an-

gegeben werden.

_ th(1+€)
o= —2= >
p

(7.29)

Da & proportional zu 3 (siehe Gleichung ist, ergibt sich fiir die verschiedene (-
Faktoren ein unterschiedliches Verhalten fiir den Verlauf der Linienbreite. Indem man
p mit I ersetzt (durch Gleichung kann nun die Linienbreite in Abhéngigkeit des
Pumpstroms I dargestellt werden (sieche Abbildung .

Man erkennt, dass bei Erreichen der Laserschwelle die Linienbreite deutlich absinkt. Selbst
wenn (3 den Wert eins annimmt und keine Laserschwelle bzw. kein Hub im Eingangs-
Ausgangsleistungs-Graph mehr sichtbar ist, kann die Laserschwelle eindeutig anhand der
absinkenden Linienbreite festgesetzt werden. Der hier vorgestellte Verlauf der Linienbrei-
te stellt den idealisierten Fall dar. In der Realitdt hingegen kommt es weit oberhalb der

Laserschwelle wieder zu einem Anstieg der Linienbreite [74].

7.2 Lasing in Mikroresonatoren

Seit einigen Jahren wird im Bereich der cQED das Lasingverhalten in Mikrokavititen [72],
Mikrodisks [I5] [7T] und Photonischen Kristallen [81] intensiv erforscht. Im Folgenden wird
zunachst auf das Lasingverhalten von Mikroresonatoren sowie den Verlauf der Linienbrei-
te in diesem Bereich eingegangen (siehe Abschnitt [7.1.3). Im Anschluf daran wird die
Emissionscharakteristik unter Ausnutzung des Purcell-Effekts genauer untersucht. Die
erhohte spontane Emission durch den Purcell-Effekt nimmt hierbei grofen Einfluss auf
den (-Faktor, der sich wiederum im Lasingverhalten eines Mikroresonators widerspiegelt
. Ein Ziel vieler Forschungsgruppen stellt hierbei die Realisierung des schwellenlosen
Laser mit =1 dar [87].

7.2.1 Emissionscharakteristik von Mikroresonatoren

Mikrolaser zeigen bei Aufnahmen von Leistungsserien ein nicht-lineares Verhalten in ihrer
Kennlinie, d.h. wird die Anregungsleistung linear erhéht, so steigt die integrierte Inten-
sitdt der Ausgangsleistung superlinear an. Dieses Verhalten ist vergleichbar mit konven-
tionellen Lasern. Der hauptsichliche Unterschied besteht darin, dass Mikrolaser eine viel

geringere Nichtlinearitit zeigen und dass es theoretisch moglich ist, einen schwellenlosen
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Mikrolaser herzustellen. Im Folgenden werden zunéchst die grundlegenden Eigenschaften

von Mikrolasern dargestellt.

Abbildung zeigt die PL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von

2,5 um bei unterschiedlichen Anregungsleistungen. Die optische Anregung erfolgt mit ei-

__ 150000+ -
L]
: - L
{5 100000
= 1
2 L A mwW
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Abbildung 7.4: nPL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von 2,5 um,
aufgenommen bei externen Anregungsleistungen von 100uW, 200uW, 400uW, 800 uW
und 1 mW. Bis zu einer Anregungsleistung von 400 uW st nur ein relativ geringer An-
stieg der Intensitit der Grundmode zu erkennen. Im Spektrum von 1mW ist damm ein
deutlicher Anstieg der Intensitit gegeniiber des Spektrums von 400uW ersichtlich. Fir
eine tbersichtliche Darstellung sind die Spektren in der Abbildung horizontal gegeneinan-
der verschoben und bei kleinen Anregungsleistungen ein Skalierungsfaktor gewdhlt worden.
(C807)

nem gepulsten Ti:Saphir Laser, der bei einer Wellenléinge von 800 nm emittiert. Die ein-
zelnen Spektren des Graphens sind fiir eine iibersichtlichere Darstellung horizontal ge-
geneinander verschoben und teilweise bei den niedrigen Anregungsleistungen mit einem
Skalierungsfaktor multipliziert worden. Bei einer Energie von 1,3272 €V ist die Grundmode
zu sehen. Die hoheren Moden kommen bei einer Energie von etwa 1,333 eV zum Vorschein.
Zwischen einer Anregungsleistung von 100 uW und 400 uW steigt die Intensitét linear an,
um dann bei Anregungsleistungen oberhalb von 400 uW ein nicht lineares Verhalten auf-
zuweisen. Die integrierte Intensitat ist bei 800 uW etwa siebenmal grofer als bei 400 pW.
Bei weiterer Erhohung der Anregungsleistung (von 400 uW auf 1 mW) steigt die Intensi-

tit sogar um den Faktor 21 an. Aufgrund der internen Erwidrmung des Mikroresonators
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durch die hohe eingestrahlte Anregungsleistung kommt es zu einer Rotverschiebung der
Moden.

Die einzelnen Spektren aus Abbildung wurden mittels Lorentzkurven analysiert. Ab-
bildung zeigt die integrierte Intensitit linear (a) und doppelt-logarithmisch (b) auf-
getragen als Funktion der externen Anregungsleistung. In der linearen Auftragung ist
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Abbildung 7.5: Abgebildet ist die integrierte Intensitdt linear (a) und doppel-logarithmisch
(b) als Funktion der externen Anregungsleistung. Fir Leistungen grifler 500uW ist
ein micht-linearer Anstieqg der integrierten Intensitit zu erkennen. In der doppel-
logarithmischen Auftragung ist die charakteristische S-Linienform der Laserkennlinie
deutlich zu erkennen. (C807)

deutlich zu erkennen, dass oberhalb der Laserschwelle von 500 uW die integrierte Inten-
sitdt der Grundmode superlinear ansteigt. Aus dem Graphen (b) ist die charakteristische

S-Linienform der Lasing-Kurve zu sehen.

Abbildung zeigt die Energieposition und die Linienbreite der Grundmode als Funk-
tion der externen Anregungsleistung aus der Auswertung von den Messungen aus Abbil-
dung Oberhalb von 5 mW ist eine Rotverschiebung der Moden aufgrund der internen
Erwarmung zu erkennen. Ein weiteres charakteristisches Merkmal fiir die Verhaltenswei-
se von Lasern ist die Abnahme der Linienbreite der Lasermode, wie in Abschnitt
diskutiert. Hierbei ist zu erkennen, dass die Laserlinienbreite durch die Abnahme von
Absorptionsverlusten in der aktiven Schicht jedoch schon vor Erreichen der Laserschwelle
abnimmt. Ein dhnliches Verhalten ist auch bei anderen Mikrolasern zu beobachten [78].
Erst ab einer externen Anregungsleistung oberhalb von 5 mW steigt die Linienbreite wie-
der an.

Die charakteristische Form der Laserkurven (Laserschwelle und Hub) hingt von unter-
schiedlichen Parametern ab. Der (-Faktor spielt hierbei eine entscheidende Rolle. Mit



93

1,3275 . , . . i
(a) Py 250 (b
< 1,3274 \ < 2010) ®
> ) r / . 1 [0}
[0} [ ] q = 200} g
~ , . o
u’® 1,3273] o o 150} 1
% 5. % g
$ 13272 @B ] 5 100) " cues®® ’
w Q2
° £ 50{ \.’
1,3271 ‘ ‘ ‘ ‘ - ‘ ‘ ‘ ‘
10 10" 10° 10 102 10" 10° 10
Externe Anregungsleistung (mW) Externe Anregungsleistung (mW)

Abbildung 7.6: Abgebildet ist die Energieposition (a) und die Linienbreite (b) iber der
externen Anrequngsleistung aus Graph . Bei hohen Anregungsleistungen (> 1 mW) ist
aufgrund der internen Erwdrmung eine Rotverschiebung der Resonatormode zu erkennen.
Bei Erreichen der Laserschwelle ist eine deutliche Reduktion der Linienbreite der Grund-
mode des Mikroresonators ersichtlich. Bei sehr hohen Anregungsleistungen groffer 5mW

steigt die Linienbreite aufgrund der internen Erwdrmung an. (C807)

steigendem [-Faktor verringert sich der Hub der Laserkennlinie, sowie die Laserschwelle
(sieche Graph . Der g-Faktor wird hauptsichlich durch den Purcell-Faktor Fp be-
stimmt, wie Gleichung [7.2| verdeutlicht. Der Purcell-Faktor Fp seinerseits wird durch den
Q-Faktor und das Modenvolumen der Mikroresonators beeinflusst. Um diese Einfliisse
auf den (-Faktor genauer bestimmen zu kénnen, wurden Laserkennlinien an Resonato-
ren mit unterschiedlichen Durchmessern und Q-Faktoren aufgenommen. Die Resultate
hierzu werden in Abbildung dargestellt [94]. Die bei einer Anregungsleistung von etwa
100 uW gemessenen QQ-Faktoren von 14900, 7000 und 1200 fiir Mikroresonatoren mit den
Durchmessern von 2,5 um, 2,0 um und 1,2 pm ergeben ein R%C—Verhéiltnis von ca. 9500,
7000 und 3 300. Das Intensitidtsverhalten als Funktion der Eingangsleistung der einzelnen
Kurven wurde mit Gleichung angepasst und der g-Faktor ermittelt. Von grofen zu
kleinen Durchmessern hin ergeben sich S-Faktoren von 0,28 (£=48), 0,24 ((=45) und 0,17
(€=32). Zu kleineren Durchmessern hin nimmt der -Faktor ab. In einfacher Ndherung
stimmt dies gut mit der Theorie iiberein, da ein geringerer S-Faktor zu erwarten ist, wenn
das 2 Y _Verhiltnis, welches proportional zum Purcell-Faktor Fp ist, abnimmt. Die Laser-
schwelle nimmt zu kleineren Durchmessern hin ab. Dies steht zunachst im Widerspruch
zu Abbildung[7.2] in dem die Laserschwelle zu gréferen S-Faktoren hin abnimmt. Jedoch
befinden sich in einem Mikroresonator mit einem Durchmesser von 1,2 pm bei einer Quan-
tenpunktdichte von etwa 6-10%cm™~? etwa viermal weniger Quantenpunkte (ca. 65) als in
einem Mikroresonator mit einem Durchmesser von 2,5 um, wodurch auch der effektive
Purcell-Faktor beeinflusst wird.



94

E.)

Integrierte Intensitat (w.

Externe Anregungsleistung (mW)

Abbildung 7.7: Dargestellt ist die integrierte Intensitit als Funktion der Pumpleistung
fur Mikroresonatoren mit Durchmessern den do=2,5um, 2,0 um und 1,2 um. Mit Glei-
chung [7.23 lasst sich fiir alle drei Falle der 3-Faktor zu 5=0,28, 0,24 und 0,17 ermitteln.
(C807)

Im Folgenden wird der resultierende (-Faktor genauer untersucht. Abbildung zeigt
die QP-Emission der im vorangegangen Beispiel verwendeten Probe wie sie an einem Pro-
benstiick mit abgedtzten oberen DBR bestimmt wurde. An diesem Spektrum kann man
sehr deutlich die spektrale Verteilung der Quantenpunkte erkennen. Des Weiteren sind in
diesem Graphen die Energie E- sowie die Linienbreite v+ der Resonatormode fiir die Mes-
sungen aus Graph [7.7|angegeben. Mit der ermittelten Quantenpunktdichte von 6-10%cm =2
kann die Anzahl der Quantenpunkte fiir die Resonatordurchmesser dc = 2,5 um, 2,0 um
und 1,2 um zu 290, 190 und 65 bestimmt werden. Durch die gemessene, spektrale Ver-
teilung der Quantenpunkt-Emission kann der Faktor Tpepsrq; ermittelt werden, mit dem
die Reduzierung des Purcell-Faktors durch die spektrale Verstimmung zwischen Quanten-
punktensemble und Resonatormode bestimmt werden kann. Fiir den Mikroresonator mit
einem Durchmesser von 2,5 um betragt Tsperirqr—0,042, d. h. der mittlere Purcell-Faktor
Fp wird allein durch die spektrale Verstimmung um den Faktor 24 reduziert. Wie aus Glei-
chung ersichtlich ist, beeinflussen den Purcell-Faktor auch die rdumliche Verteilung,
sowie die rdumliche Ausrichtung der Quantenpunkte. Im konkreten Fall des Mikroresona-
tors 1 (2) reduziert sich der Purcell-Faktor aus Gleichung von 29 (21) auf etwa 0,45
(0,44), was zu einem (-Faktor von 0,31 (0,30) fiihrt. Die gleichen Berechnungen sind auch
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Abbildung 7.8: QQP-Emission eines planaren Probenstiicks, an dem der obere DBR abgeditzt
wurde (C807). Eingezeichnet sind die Energiepositonen der Grundmode aus dem Messun-
gen von Graph[T.]. Ferner sind die jeweiligen Linienbreiten der Grundmoden angegeben.
Aus der Quantenpunktdichte ergibt sich fiir die unterschiedlichen Durchmesser der Mi-
kroresonatoren die jeweilige Anzahl der Quantenpunkte im Resonator. Durch die spektrale
Verstimmung zwischen Resonatormode und Mazimum des Quantenpunktensembles Ac g
ist eine Reduktion des Purcell-Faktors zu erwarten; fur die vorliegendenden drei Fille

wurde daher diese zu erwartende Reduktion mathematisch ermittelt.

fiir Mikroresonator 3 vorgenommen worden. Aufgrund der geringen Verstimmung zwischen
Quantenpunktensemble und Resonatormode reduziert sich der Purcell-Faktor von 9 auf
1,5. Dies entspricht einem maximal zu erwartenden g-Faktor von 0,6. Jedoch miissen hier
zwei besondere Figenschaften beriicksichtigt werden. Zum einen befinden sich im Mikro-
resonator mit einem Durchmesser von 1,2 um etwa 65 Quantenpunkte, wodurch einzelne
Quantenpunkte einen verhéltnisméfige stirkeren Einfluss auf den Purcell-Faktor haben
kénnen. Zum anderen liegt die Emission auf der Hochenergieseite des Quantenpunktma-
ximums. In diesem spektralen Bereich wird auch die Emission der Benetzungsschicht in
die Lasermode eingekoppelt, was in Gl. nicht beriicksichtigt ist und zu Abweichungen

hinsichtlich des prognostizierten (G-Faktors fiihren kann.

7.2.2 Einzel-Quantenpunkt-Lasing-Effekte

Wie im vorangegangen Beispiel gezeigt wurde, nimmt der Purcell-Faktor Fp grofen Ein-
fluss auf den [-Faktor und somit auf das Lasing-Verhalten eines Mikroresonatorlasers.
Das ultimative Ziel der Untersuchungen zum Lasing-Verhalten an Mikroresonatoren ist es,
einen schwellenlosen Mikrolaser zu entwickeln. Dies bedeutet gleichzeitig einen (-Faktor

von eins zu realisieren. Im Folgenden wird dariiber hinaus das Verhalten der Lasercharak-
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teristik untersucht, wenn gezielt ein QP-Exziton in Resonanz mit der Lasermode gebracht
wird. Dabei wird die Laserkennlinie der Grundmode eines Mikroresonators aufgenommen,
in dem sich resonant zur Grundmode ein QP-Exziton befindet, und mit der Emission der
Grundmode verglichen, wenn sich der Quantenpunkt auferhalb der Resonanz befindet.

Das Fernziel dieser Studien ist die Realisierung eines Einzelquantenpunkt-Lasers.

Abbildung [7.9] (a) zeigt die uPL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser
von 1,6 pm, angeregt mit geringer externer Anregungsleistung (10 uW, CW, 514 nm) [95].
Die graue Kurve zeigt den nicht-resonanten Fall. Die QP-Exziton-Linie X und Resona-
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Abbildung 7.9: (a): nPL-Spektren eines Resonators mit einem Durchmesser von 1,6 um,
aufgenommen bei geringer Anrequngsleistung (10uW, CW, 51/ nm). Bei einer Tempera-
tur von 18 K befindet sich das QQP-FEzziton X in Resonanz mit der Resonatormode C'. Die
graue Linie zeigt den gleichen Resonator, aufgenommen bei einer hoheren Temperatur; so
befinden sich QP-Exziton und die Resonatormode nicht mehr in Resonanz. (b): Abgebildet
ist die integrierte Intensitdt als Funktion der Anrequngsleistung fiir den nicht-resonanten
(o) und den resonanten (e) Fall. In Resonanz ist der Anstieg der integrierten Intensitit

steiler und die Laserschwelle geringer. (C1188)

tormode C' sind als einzelne Linien sichtbar (25 K). Bei einer Probentemperatur von 18 K
(schwarze Linie) befindet sich das QP-Exziton in Resonanz mit der Resonatormode. Es ist
eine erhéhte spontane Emission zu erkennen. Fiir diesen Resonator wurden jeweils zwei
Leistungsserien aufgezeichnet, einmal im resonanten und einmal im nicht-resonanten Fall
(siche Abbildung (b)). In Resonanz (e) steigt die integrierte Intensitét steiler an als
auferhalb der Resonanz (o). Des Weiteren ist zu erkennen, dass die Kennlinie in Resonanz

eine geringere Laserschwelle aufweist.
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Die gleichen Daten sind in Abbildung (a) doppelt-logarithmisch aufgetragen. Die
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Abbildung 7.10: (a): Abbildung der Daten aus dem vorangegangen Beispiel (vgl. Abb. ,
jedoch in doppel-logarithmischer Auftragung. Bei nicht-resonanten (resonanten) Bedin-
gungen liegt die Laserschwellen bei 37uW (18uW) und es ergibt sich gemdafs Glei-
chung ein (-Faktor von 0,59 (0,96). (b): Aufgetragen ist die Linienbreite, diese
nimmt fir den nicht-resonanten Fall oberhalb der Schwelle deutlich ab. Im resonanten Zu-
stand ist die Linienbreite der Resonatormode aufgrund der Resonanz mit dem QP-FExziton
zundchst sehr gering (etwa 40peV) und steigt aufgrund der inhomogenen Verbreiterung
durch Anregung mehrere QP-Fxzitonen bei hoherer Anregungsleistung an. Weit oberhalb
der Schwelle gleichen sich jedoch die Linienbreiten beider Fdlle an. (C1188)

S-formige Lasercharakteristik ist fiir den nicht-resonanten Fall (o) gut zu erkennen. In
Resonanz (e) hingegen ist dieser S-formige Kurvenverlauf nicht so gut ersichtlich. Der
Hub der Lasercharakteristik ist bei Mikrolasern mit hohen (-Faktoren schwéicher ausge-
prigt (siehe Graph [7.2). Gemaf Gleichung kénnen aus den gemessenen Daten die
(-Werte ermittelt werden. Da der Purcell-Faktor vom spektralen Abstand von Resonator-
mode und QP-Exziton abhingt, ist der S-Faktor in Resonanz gréfser. Unter resonanten
(nicht-resonanten) Bedingungen liegt der (-Faktor bei 0,96 (0,59) und die Laserschwelle
bei 18 uW (37 uW). Wenn [ gleich eins ist, spricht man von einem schwellenlosen Laser,
mit =0,96 kommt man dieser Bedingung sehr nahe.

Ein weiteres Indiz fiir die charakteristischen Merkmale von Lasing kann aus dem Ver-
halten der Linienbreite gewonnen werden (Abbildung (b)). Fiir den nicht-resonanten
Fall erkennt man eine Reduktion der Linienbreite oberhalb der Laserschwelle (siche Ab-
schnitt [7.1.3)). Unter resonanten Bedingungen und unter geringer Anregung ist die Linien-
breite der Emission durch den Beitrag des einzelnen resonanten Quantenpunkt-FExzitons

geprigt. Bei hoherer Anregungsleistung nimmt der Beitrag nicht-resonanter QP-Exzitonen
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zu und die Linienbreite ndhert sich der Resonator-Linienbreite an.

Bei kleiner Anregungsleistung ist die integrierte Intensitit aufgrund des Purcell-Effekts
im resonanten Fall deutlich gréfer als im nicht-resonanten Fall. Bild (a) zeigt die
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Abbildung 7.11: (a): wPL-Spektren des Mikroresonators aufgezeichnet bei unterschiedli-
chen Temperaturen und einer externen Anregungsleistung von 5uW. In Resonanz, bei
einer Temperatur von 18 K, kommt es aufgrund der schwachen Kopplung des Systems
zu einer Erhdhung der Emissionsrate. (b): Dieser Graph zeigt die Simulation zum ge-

messenen Spektrum. Hierbei kann ein Kopplungsfaktor von go=18 eV ermittelt werden.
(C1188)

Spektren eines Mikroresonators bei einer externen Anregungsleistung von 5uW aufge-
nommen fiir unterschiedliche Temperaturen von 14 K bis 22 K. Bei einer Temperatur von
14 K befindet sich das QP-Exziton X energetisch etwa 100 peV oberhalb der Resonator-
mode C'. Die gemessene Linienbreite von C' betriagt 7-=85 neV, dies entspricht einem
Q-Faktor von 16 000. In Resonanz bei einer Temperatur von 18 K ist die integrierte In-
tensitat etwa um den Faktor 2,5 hoher und nimmt bei steigender Temperatur, wenn das
QP-Exziton aus der Resonanz schiebt, wieder ab. Eine Simulation (siehe Abschnitt
mit den gemessenen Linienbreiten vx und 7¢ und derselben relativen Uberhéhung lift
auf einen Kopplungsfaktor von go=18 neV schliefen. Somit ist sicher gestellt, dass man
sich aufgrund go < %£=21,25 peV (siche Gleichung noch im Bereich der schwachen
Kopplung befindet, jedoch auch schon nahe an der Grenze zur starken Kopplung ist.

Die spontane Lebensdauer 73p von QP-Exitonen kann durch zeitaufgeloste Photolumi-
neszenzmessungen an einem Probenstiick, dessen obere Spiegelpaare entfernt wurden,
(siehe Abschnitt bestimmt werden. Abbildung zeigt den zeitlichen Verlauf
der PL-Intensitét eines entsprechenden Probenstiicks unter gepulster Anregung Die
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Abbildung 7.12: Zeitaufgeloste Quantenpunkt-Photolumineszenz eines planaren Proben-
sticks. [7.11 An diesem Probenstick wurden die Spiegel oberhalb der zentralen Kavitdt
entfernt, um die Lebensdauer der QQP-FExzitonen zu bestimmen. Die gemessene Lebens-
dauer betrigt 600ps. (C1188)

gemessene Lebensdauer 7, betragt hier 600 ps. In Resonanz hingegen dndert sich das Ver-
halten der Lebensdauern zu 7x=26 ps und 7,,=11ps. Somit kann fiir den Purcell-Faktor
von T3p/Tx=23 abgeschétzt werden. Die durchschnittliche Anzahl der Photonen nggp,
welche spontan von einem einzelnen QP-Exziton in die Resonatormode emittiert werden,

kann ausgedriickt werden durch [124]:

_ ﬁTpthD

Tsp

nsQp (730)

Hierbei ist fop die Besetzungswahrscheinlichkeit eines Quantenpunktes durch ein einzel-
nes Exziton. Geht man vom Idealfall (=1 und fop=1) aus, so ergibt sich fiir nggp ~0,42.
D.h. im Bereich der Laserschwelle stammen im Mittel bereits 42 % der Photonen in der
Lasermode vom resonanten QP. Fiir einen Einzelquantenpunktlaser miisste dieser Anteil

auf 100 % gesteigert werden.

Um den Einfluss der Anregungsleistung auf das Kopplungsverhalten genauer zu untersu-
chen, wurden die Spektren der Abbildung|7.11](a) mittels zweier Lorentzkurven angepasst.
Das Kopplungsverhalten des QP-Resonatorsystems wird anhand der Energiedispersion in
Abbildung (unteres Teilbild) bei einer externen Anregungsleistung von 1 uW analy-

siert. Das fiir schwache Kopplung typische Kreuzen der Energiepositionen von QP-Exziton
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Abbildung 7.13: Der Teilgraph (e) zeigt die Energiepositionen der QP-FEzziton-Linie X und
der Resonatormode C' bei einer Anregungsleistung von 1uW. Das kreuzende Verhalten,
das fir die schwache Kopplung typisch ist, lisst sich gut erkennen. Die anderen Graphen
zeigen von unten nach oben die Summe der integrierten Intensititen von QQP-FExziton und
Kawvitdtsmode, aufgenommen bei den Leistungen P—1puW (d), 30uW (c¢), 70uW (b) und
100uW (a). Die Resonanziiberhohung nimmt zu grofieren Anrequngsleistungen hin ab.
Aufgrund der Erwdirmung der Resonatoren bei héherer Anrequngsleistung verschiebt die

Resonanz zu kleineren Temperaturen.

X und Kavitdtsmode C ist gut zu erkennen.

Weitere Temperaturserien bei Anregungsleistungen von 30 uW, 70 uW und 100 puW sind
in den oberen vier Teilgraphen abgebildet. Mit steigender Anregungsleistung nimmt der
Faktor der integrierten Intensitdt in Resonanz ab. Wihrend bei 1 uW im Graphen
noch eine relative Uberhéhung von 2,5 zu erkennen ist (d), betriigt sie bei 100 uW nur noch
1,07 (a). Aufgrund hoher Anregungsleistung koppeln nicht resonante Quantenpunkte ef-
fektiver in die Lasermode ein, so dass der Effekt des resonanten QP-Exzitons X iiberdeckt
wird. In Abbildung[7.13]ist des Weiteren zu erkennen, dass das Maximum der integrierten
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Intensitdt mit steigender Anregungsleistung zu kleineren Temperaturen schiebt. Dieser
Effekt ist iiber eine lokale Erwirmung im Bereich des Resonators in Folge der Absorption

des Laserlichts zu erklaren.

Aus den vorangegangenen Messungen ist zu erkennen, dass ein einzelner Quantenpunkt
in Resonanz mit der Kavitdtsmode signifikant zum Lasen eines Mikroresonators beitragen
kann; der 3-Faktor steigt beispielsweise um etwa die Hélfte von 0,59 auf 0,96 an (vgl .
Der aus der Theorie nach Gleichung maximal zu erwartende Purcell-Faktor fiir den
hier vorgestellten Mikroresonator mit einem Q-Faktor von etwa 16000 und einem Mo-
denvolumen von V,,— 0,34 um® betrigt 66. Wie im vorangegangenen Beispiel gesehen,
wird der Purcell-Faktor jedoch durch die spektrale sowie rdumliche Verteilung der Quan-
tenpunkte im Resonator deutlich reduziert. Fiir den Fall, dass kein QP-Exziton direkt in
Resonanz mit der Lasermode ist (siehe Abb. [7.10), kann der mittlere Purcell-Faktor be-
stimmt werden. Unter Beriicksichtigung der Verteilung des Quantenpunktensembles der
hier untersuchten Probe ergibt sich der Faktor T§pcpsrq zu 0,142. Fiir den mittleren Purcell-
Faktor Fp ergibt sich somit 3,5, wodurch der maximal zu erreichende 3-Faktor auf 0,78
begrenzt wird. Befindet sich jedoch genau ein QP-Exziton in Resonanz mit der Lasermo-
de, so kann nicht mehr nur der mittlere Purcell-Faktor betrachtet werden, sondern der
Purcell-Faktor FEP " dieses einzelnen resonanten QP-Exzitons iiberlagert sich addi-
tiv dem gesamten Purcell-Faktor. Betrachtet man die einzelnen Terme aus Gleichung[7.14]
so konnen die Terme T qeumiich, Und Typepirar €xplitzit fiir ein QP-Exziton bestimmt werden.
Da der Einfluss des einzelnen QP-FExzitons auf den Laserkennlinienverlauf sehr ausgepragt
ist, kann man davon ausgehen, dass sich das zu untersuchende QP-Exziton im Zentrum
des Resonators befindet und somit 7T.,cumiicn nach Gleichung eins ergibt. Fiir die
Berechung des Faktors Tspexirq: fiir den Fall aus Gleichung , dass ein einzelnes QP-
Exziton in Resonanz mit der Lasermode ist, muss beriicksichtigt werden, dass p(A) gleich
eins ist, da hier die spektrale Verstimmung zwischen QP-Exziton und Resonatormode ein-
geht, die im vorliegenden Fall 0 meV betrigt. Jedoch muss ferner beachtet werden, dass
die spektrale Verstimmung A¢ g zwischen Resonatormode und dem QP-Exzitonensemble
ungleich null ist. Mittels numerischer Rechung kann der Faktor T.cumiicn zu 0,394 er-
mittelt werden. Eine additive Uberlagerung des mittleren Purcell-Faktors Fp und des
Purcell-Faktors FZ7"*7""" Jiefert einen maximal zu erreichendem Purcell-Faktor von 22,
was einem (-Faktor von 0,96 entspricht. Der gemessene (-Faktor von 0,96 in Resonanz ist
sehr nahe an einem schwellenlosen Laser (5=1). Untersuchungen an InGaAsP-PC-Lasern
ergaben bislang nur [-Faktoren im Bereich von 0,1 bis 0,85 [115, [104]. Dies bedeutet,
dass die hier verwendeten Mikroresonatoren sehr vielversprechend fiir die Anwendung als

Mikrolasern sind.
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7.2.3 Messungen zur Photonenstatistik bei Mikrolasern unter Ein-
fluss des Purcell-Effekts

Aus den aufgezeichneten Spektren ist zu erkennen, dass sich nur ein QP-Exziton in der
Néahe der Grundmode befindet, das fiir die Untersuchungen durch Temperaturerh6hung in
Resonanz gebracht wird. Um dies zu verifizieren wurden Korrelationsmessungen zweiter

Ordnung ¢ (7) mit einem Hanbury-Brown-Twiss (HBT) Messaufbau (siche Unterkapi-

tel [4.3.3]) vorgenommen.

Der HBT-Aufbau dient dazu, experimentelle Untersuchungen zur Photonenstatistik durch-
zufilhren. Man unterscheidet dabei zwischen klassischem und nicht-klassischem Licht.
Bei thermischen, klassischen Lichtquellen treten Photonen "gebiindelt" auf, dieser Effekt
wird auch als "Bunching" bezeichnet. Die Intensitédtsverteilung der Korrelationsfunkti-
on zweiten Grades g (7 = 0) hat fiir die Zeitdifferenz 7 = 0 bei klassischen Licht-
quellen immer ein Maximum. Bei Laserlichtquellen hingegen folgt die Photonenzahl der
Poisson-Verteilung und g (7) ist gleich eins. Bei nicht-klassischem Licht, z.B. Einzel-
Photonenquellen, ist es unwahrscheinlich, zeitgleich ein zweites Photon zu messen. Daher
zeichnet sich die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung g®(7) zum Zeitpunkt null
durch ein Minimum aus. Abbildung stellt graphisch die Photonenstatistik und die

bunching anti-bunching

(@)

Signal
Photonenstatistik
T T T

(b) I I I
()
g-(1)
bei
gepulster
Anregung
0 T 0 T 0 T

Abbildung 7.14: Graphische Darstellung der Photonstatistik (a) und der Intensititsver-
teilung der Korrelationsfunktion zweiter Ordnung fir gepulste Anregung (b) als Funktion
der Zeit T: klassische Lichtquelle (links), Laserlicht (mittig) und nicht-klassisches Licht
(rechts)

Intensititsverteilung der Korrelationsfunktion zweiter Ordnung fiir gepulste Anregung als
Funktion der Zeit 7 fiir thermische Lichtquellen (Bunching), Laserlicht und nicht klassi-
sches Licht (Anti-Bunching) dar.

Die normierte Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung wird mathematisch beschrieben

durch: ¢ (7) = % [68, 69]. Fiir Mikroresonatoren mit Einzel-QP-Emission wird
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ein stark ausgeprigtes Photon-Anti-Bunching bei kleinen Anregungsleistungen erwar-
tet [86] 116], d.h. g® (1 = 0) =0, withrend man oberhalb der Laserschwelle ¢® (7 = 0)=1
erwartet [120] [115]. Zudem zeigen Korrelationsmessungen mit gepulster Anregung im Ex-
periment ein besseres Signal-zu-Rausch Verhiltnis, da die einzelnen Impulse eine héhere
Intensitét besitzen (Pulsbreite: 150 fs, Repetitionsrate 82 MHz).

Im folgenden Abschnitt wurde daher ein Mikroresonator-Laser untersucht, der bei ge-
pulster Anregung einen grofsen Einfluss eines einzelnen Quantenpunkt auf das Lasing-
verhalten zeigt. Die folgenden Messungen wurden an einem Mikroresonator mit einem

Durchmesser von 1,6 um durchgefiihrt. Fiir die Anregung wurde ein Ti:Sa Laser verwen-
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Abbildung 7.15: Integrierte Intensitit tber der externen Anregungsleistung in doppel-
logarithmischer Auftragung. Der verwendete Ti:Sa Laser ist hierbei auf eine Wellenlinge
von 790nm und eine Pulsbreite von 150fs eingestellt. Die ausgefillten Kreise (offenen
Kreise) stellen die Messungen fir resonante (nicht-resonante) Anrequng dar. Bei nichi-
resonanten (resonanten) Bedingungen liegt die Laserschwellen bei 0,65 uW (0,4 nW) und
es ergibt sich aus dem angepassten Graphen gemdfl Gleichung|7.29 ein 3-Faktor von 0,40
(0,95). (C1188)

det, eingestellt auf eine Emissionswellenlinge von 790 nm und mit einer Pulsbreite von
1501fs. Der gemessene Q-Faktor des Resonators betrigt 17000. Die spektrale Quanten-
punktdichte ist mit 2-4 QP-Exziton-Linien pro meV sehr gering. Die resonante (o) Inten-
sitdtskurve in Abbildung wurde bei einer Temperatur von 23 K aufgezeichnet. Die
Laserschwelle liegt bei einer externen Anregungsleistung von 0,4 uW und der extrahierte
B-Faktor ist 0,95. Die nicht-resonante (o) Kurve wurde bei einer Temperatur von 39 K
aufgezeichnet und hat ihre Laserschwelle bei 0,65 uW.

Abbildung zeigt die gemessene Koinzidenz der Autokorrelationsfunktion zweiter Ord-
nung bei einer Anregungsleistung von 230 nW (a), das QP-Exziton befindet sich hierbei in
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Resonanz mit der Kavitatsmode. Zum Zeitpunkt null ist das Signal deutlich schwécher als
zu den anderen Zeitpunkten. Dieses Verhalten spiegelt das Anti-Bunching wider [70, [76],
wie es bei nicht-klassischen Lichtquellen iiblich ist und zeigt klar den dominanten Ein-

fluss des einzelnen resonanten Quantenpunktes. gﬁzn(()) ist hier 0,36; somit ergibt sich

X resonant mit C (8)| X nicht-resonant mit C (b)
5| 2300w 300nW
2
N
C
(0]
o
N
£
(o)
N
40 -20 0 20 40 40 -20 0 20 40
Zeit (ns) Zeit (ns)

Abbildung 7.16: (a): Koinzidenz der Autokorrelationsfunktion zweiten Grades bei einer
Anregungsleistung von 230nW. Das QP-Exziton ist in Resonanz mit der Kavitdtsmode;
der gemessene Wert fiir die Korrelationsfunktion gf,@n(()) betrdigt 0,36. Unter Beriicksich-
tigung des Signal-zu-Rausch-Verhaltnisses tragen 80% der Photonen in der Kavitdtsmode
aufgrund des resonanten QP-Exzitons zum Lasing bei. (b): Als Vergleich ist die Auto-
korrelationsfunktion zweiten Grades bei einer Anregungsleistung von 300nW im nicht-
resonanten Fall gezeigt; gg(]?m(O) ist hier 0,98, d.h. mehrere nicht-resonante QQP-Fxzitonen

tragen zum Lasen bei.

ein Verhiltnis von Signal zu Rauschen von % ~ 4, d.h. etwa 80% der Photonen in der
Kavitdatsmode tragen aufgrund des QP-Exzitons in Resonanz zum Lasing bei [130]. Als
Vergleich dazu ist auf der rechten Seite des Bildes die Koinzidenz aufgetragen fiir die
Resonatormode, wenn sich das QP-Exziton auferhalb der Resonanz befindet (300 nW).
Der gemessene Wert der Korrelationsfunktion 2.ten Grades géan(O) betragt hier 0,98. Weit
oberhalb der Laserschwelle sind die Werte von gﬁ%(O) etwa eins fiir den resonanten sowie
fiir den nicht-resonanten Fall. Dies bedeutet, dass mehrere nicht resonante Quantenpunk-

te zum Lasing beitragen.

Bild zeigt die Auswertung der Korrelationsmessungen zweiten Grades ¢®(7) zum
Zeitpunkt 7=0. Die ausgefiillten Kreise (offenen Kreise) spiegeln die Ergebnisse in Reso-
nanz (Nicht-Resonanz) wider. Bei der kleinsten externen Anregungsleistung von 230 nW

wurde ein Wert von géizn(()):O,SG gemessen. Aufgrund der Hintergrundemission anderer
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Abbildung 7.17: Die Kurve zeigt die Ergebnisse der Korrelationsmessung g (1) zum Zeit-
punkt 7=0. In Resonanz bei kleiner Anregungsleistung ist g®)(0) kleiner 0,5, d.h. der

Beitrag von einem einzelnen Quantenpunkt-Ezziton zum Lasing ist dominant. (C1188)

QP-Exzitonen kann der gemessene Wert von Null abweichen. Der gemessene Wert géizn(())

verhiilt sich zum erwarteten Wert ¢(®(0) wie folgt [68, [T1]:

gt2.(0) =1+ p*(¢®(0) — 1) (7.31)

Hierbei ist p das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis (p = MLB)

Die vorliegenden experimentellen Untersuchungen haben gezeigt, dass ein Lasing-Verhalten
in Mikroresonatoren beobachtet werden kann. Diese Mikrolaser weisen sehr hohe 3-Faktoren
auf, so dass man dem ”idealen” Ziel eines schwellenlosen Lasers recht nahe kommt. Des
Weiteren wurde gezeigt, dass durch die Resonanz eines einzelnen QP-Exzitons, d. h. durch
Ausnutzung des Purcell-Effekts, das Lasing-Verhalten im Sinne einer niedrigeren Laser-
schwelle und eines hoheren (§-Faktors modifiziert werden kann. Diese Ergebnisse werden
als wichtige Zwischenresultate auf dem Weg hin zum schwellenlosen Einzelquantenpunkt-

laser gewertet.
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Kapitel 8
Die starke Kopplung

Das Hauptziel der vorliegenden Arbeit ist der experimenetelle Nachweis der starken Kopp-
lung zwischen dem elektromagnetischen Feld in einem Mikroresonator und einzelnen
Quantenpunkt-Exzitonen. Die kohdrente Wechselwirkung zwischen vielen Exzitonen und
der spektralen Mode eines Resonators wurde bereits 1992 von C. Weisbuch erbracht [127].
Als aktive Schicht fungierte in diesem semiklassischen Fall ein Quantenfilm, in dem viele
Exzitonen angeregt werden und die mit einer entsprechend hohen Kopplungsstiarke mit
der Resonatormode wechselwirken. Im Gegensatz dazu zielt die vorliegende Arbeit auf
den quantenmechanischen Fall der Wechselwirkung mit einem einzelnen Emitter ab. Die
in diesem Fall signifikant geringere Kopplungsstirke der Licht-Materie-Wechselwirkung
erfordert erhebliche technologische Anstrengungen, um dennoch das kohdrente Regime
der starken Kopplung zu erreichen. Im Rahmen dieser Arbeit konnte 2004 nach umfang-
reichen Optimierungsschritten erstmals die starke Kopplung zwischen dem Vakuumfeld
eines Fabry-Pérot Mikroresonators und einem einzelnen QP-Exziton erbracht werden [92].
Nahezu zeitgleich konnte die starke Kopplung einzelner Emitter mit der Resonatormode

auch in Photonischen Kristallen nachgewiesen werden [135].

Ob es zu einer schwachen oder starken Kopplung zwischen dem elektromagnetischen Feld
eines Resonators und einem QP-Exziton kommt, hingt von einigen Faktoren ab (siehe
Kapitel . Hierbei spielt der Kopplungsfaktor go und die Qualitdt der Mikroresona-
toren (Q-Faktor, invers proportional zur Resonatorlinienbreite 7¢) eine entscheidende
Rolle. Das Kriterium fiir starke Kopplung lautet: go > ~¢/4. Die laterale Ausdehnung
der QP-Exzitonen nimmt Einfluss auf die Kopplungsstiarke gy und die Linienbreite der
Resonatormode ¢ kann technologisch iiber die Spiegelanzahl der DBR sowie das Atz-
verfahren optimiert werden. Das folgende Kapitel zeigt zunéchst die starke Kopplung
von grofen Ing3Gag7As Quantenpunkten, die auf Grund ihrer hohen Oszillatorstérke fiir
Studien in diesem Regime der cQED pradestiniert sind. Im weiteren Verlauf werden auch
Experimente zur starken Kopplung mit Quantenpunkten geringerer lateraler Ausdehnung

vorgestellt. Diese Quantenpunkte weiflen grofere Niveauabstinde, d.h. sp-Aufspaltungen,
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auf, und eignen sich somit besser fiir resonante Anregung in die p-Schale. Diese Eigen-
schaft wurde in [89] genutzt, um das Einzelemitterregime der starken Kopplung an einem
selektiv angeregten Quantenpunkt iiber Messungen zur Photonenstatistik eindeutig nach-

zuweisen.

Wie aus Kapitel [3] ersichtlich, duftert sich die starke Kopplung zwischen Resonatormo-
de und Exzitonen in einer Vakuum-Rabi-Aufspaltung AE (VR). Der Betrag dieser VR-
Aufspaltung AFE héngt unter anderem davon ab, wie viele Exzitonen zur Kopplung bei-
tragen. So konnen mehrere Quantenpunkte iiber die photonische Mode eines Resonators
kohéarent gekoppelt werden, was im Rahmen dieser Arbeit in Kapitel am Beispiel von
zwei QP-Exzitonen gezeigt wird. Dieser photonisch-kohérente Kopplungscharakter ist ein-
zigartig in Mikroresonatorsystemem und konnte als Basis fiir zukiinftige Quantengatter
dienen [43] .

8.1 Experimentelle Untersuchungen zur starken Kopp-
lung in Halbleitermikroresonator-Quantenpunkt-Sys-

temen

Im Folgenden werden die experimentellen Untersuchungen zur Licht-Materie-Kopplung
mit groken Ing 3Gag 7As Quantenpunkten vorgestellt. Abbildung (a) zeigt pPL-Spektren,
die an einem Mikroresonator mit einem Durchmesser von 1,5 um bei Temperaturen von
5 K bis 30 K aufgenommen wurden. Der Mikroresonator basiert auf einem planaren Reso-
nator mit 20 (23) Spiegelpaaren im oberen (unteren) DBR. Die Resonatormode C' befindet
sich bei 5 K auf der niederenergetischen Seite des QP-Exzitons (mit X gekennzeichnet)
bei 1,3234 eV und hat einen Q-Faktor von 7350. Durch Temperaturerh6hung (siehe Ab-
schnitt kommt das QP-Exziton X in Resonanz mit der Resonatormode C. Im
Gegensatz zur schwachen Kopplung ist hier keine Einzellinie mit erhohter Intensitéit zu
registrieren, sondern es kommt zu einer Aufspaltung in zwei Linien. In Resonanz, bei einer
Temperatur von 21 K (graue Kurve), betrigt die Aufspaltung AE 140 peV. Da es sich um
die Wechselwirkung des Exzitons mit dem Vakuumfeld des Resonators handelt, spricht
man hier von der so genannten Vakuum-Rabi-Aufspaltung. Bei weiterer Temperaturstei-
gerung schiebt X aus der Resonanz heraus, und befindet sich bei 30 K etwa bei 1,3224 eV

auf der hochenergetischen Seite der Resonatormode.

In Abbildung (b) ist die Simulationsrechnung zur der eben vorgestellten Messung
dargestellt. Hierbei wurde die aus der Messung gewonnene Linienbreite 7o sowie die
Vakuum-Rabi-Aufspaltung AFE dazu genutzt, den Kopplungsfaktor gy dieses Systems zu
bestimmen. gy konnte hierbei zu etwa 80 peV abgeschitzt werden. Der Kopplungsfaktor
go ist somit groker als gy > vo/4 ~ 45 peV, was zeigt, dass sich das System tatsdchlich
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Abbildung 8.1: (a): Abgebildet sind die PL-Spektren eines Mikroresonators mit einem
Durchmesser von 1,5um bei Temperaturen von 5K bis 30 K. Der gemessene Q-Faktor
betrigt Q=7350. In Resonanz, bei einer Temperatur von 21 K, sind zwei voneinander
getrennte Linien sichtbar, wie es fiir die starke Wechselwirkung charakteristisch ist. Die
Vakuum-Rabi- Aufspaltung betrigt 140peV. (b): Die Simulation mit den aus dem Ezperi-
ment gewonnenen Werten von yo ~ 180 ueV und AE=140ueV ergibt einen Kopplungs-
faktor gy von ungefihr 80 ueV. (C798)

im Regime der starken Kopplung befindet. Das Modenvolumen V,,, kann {iber numerische
Rechnungen bestimmt werden und betragt bei einem Mikroresonator mit einem Durch-
messer von 1,5 um etwa 0,3 um®. Mit einem Kopplungsfaktor von go—80 neV kann mit
Hilfe von Gleichung eine Oszillatorstirke f von 50 berechnet werden. Da der Kopp-
lungsfaktor gg jedoch von der rdumlichen Lage des zu untersuchenden Quantenpunkts
abhéingt und der Quantenpunkt sich nicht zwangsldufig im Zentrum des Resonators be-

findet, stellt dieser Wert der Oszillatorstirke eine untere Grenze dar.

Einen tieferen Einblick in das Kopplungsverhalten erhalt man iiber die Energiedisper-
sion des wechselwirkenden Systems und die Linienbreiten als Funktion der Verstimmung.
Diese charakteristischen Verldufe wurden iiber eine Anpassung der PL-Spektren mittels
zweier Lorentzkurven ermittelt und sind in Abb. dargestellt. Von links nach rechts
sind die Energiepositionen, die Linienbreiten und die integrierten Intensitiaten der Reso-

natormode C (o) und des QP-Exzitons X (e) als Funktion der Verstimmung aufgetragen.
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Abbildung 8.2: Energiepositionen, Linienbreiten und die integrierten Intensitdten der Re-
sonatormode (o, C') und des QP-Exzitons (e, X ) der in Abb. gezeigten Spektren als
Funktion der Verstimmung. Teilbild (a) zeigt die Energiepositionen von C und X. Das
Anti-Kreuzen von Resonatormode und QP-FEzxziton ist deutlich zu erkennen, was ein Indiz
fir die starke Kopplung ist. Die Linienbreite sowie die integrierte Intensitit gleichen sich
in Resonanz soweit an, dass nicht mehr zwischen Resonatormode und QP-FExziton-Linie
unterschieden werden kann. (C798)

Die charakteristischen Anzeichen fiir die starke Kopplung sind deutlich zu erkennen. Die
Energiepositionen zeigen beispielsweise das anti-kreuzende Verhalten von C' und X. In
Resonanz gleichen sich die Linienbreiten sowie integrierten Intensititen von C' und X so-
weit an, dass auf Grund der quantenmechanischen Verschrankung der Ausgangszustande
nicht mehr zwischen Resonatormode und QP-Exziton Linie unterschieden werden kann
(siehe theoretische Berechnung der Linienbreiten aus Abbildung . Es soll angemerkt
werden, dass die Linienbreite des QP-Exzitons auferhalb der Resonanz durch spektrale
Diffusion deutlich erhtht ist und somit nicht der homogenen Breite entspricht [2I]. Das
Angleichen der Linienbreiten ist ein klares Indiz fiir die quantenmechanische Uberlagerung
von Resonatormode und QP-Exziton zu einem gemischten Zustand in Resonanz, welcher

mit halb ausgefiillten Kreisen gekennzeichnet ist.

Ziel der vorliegenden Arbeit war es, die starke Kopplung im Grenzfall der Wechselwirkung
eines einzelnen Emitters mit dem Vakuumfeld eines Mikroresonators nachzuweisen. Um
dieses fundamentale Regime fiir das oben diskutierte Experiment zu verifizieren, werden
folgende Uberlegungen vorgestellt: Die Anregung erfolgt mit einem Nd:YAG Laser mit
einer geringen Anregungsleistung von 2uW und einer Laserwellenldnge von 532 nm. Auf-
grund der Absorption durch die oberen Spiegelschichten des DBRs (GaAs/AlAs) und der
Kavitéitsschicht (A\/2) oberhalb der aktiven Schicht gelangt nur ein kleiner Teil der An-
regungsleistung des Lasers zur aktiven Schicht. Da der Absorptionskoeffizient von GaAs
6-10%

Qgaas bel einer Wellenldnge von 532nm bei etwa >~ [I17] liegt, wird ein Grofteil des

eingestrahlten Laserlichts im oberen DBR, absorbiert und nur etwa 0,57 nW gelangt bis
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hin zur aktiven Schicht. Geht man ferner vom ungiinstigsten Fall aus, dass jedes Photon
ein Exziton erzeugt, so werden bei einer Wellenldnge von 532nm pro Sekunde maximal
1,5-10° Exitonen erzeugt. Weiterhin betriigt die Photonenlebensdauer 7, in der Kavitit
bei einem Q-Faktor von 7350 ca. 10 ps. Die mittlere Photonenzahl im Resonator betrigt
somit P = 7,*N ~0,015, so dass mit sehr hoher Wahrscheinlichkeit von einer Vakuumfeld-

Wechselwirkung ausgegangen werden kann.

Die Kopplungsstiarke hingt neben der Groéke des involvierten QQuantenpunktes vor al-
lem auch von dessen lateraler Position ab. So ist es in ein und demselben Mikroresonator
moglich, sowohl starke als auch schwache Kopplung zu beobachten. Im Folgenden werden
die Messungen an einem Mikroresonator diskutiert, bei dem es zur sequentiellen Kopplung
zwischen der Resonatormode und zwei QP-Exzitonen, die spektral etwa 200 peV ausein-
ander liegen, kommt. Die Kopplung zwischen der Resonatormode mit dem “ersten” QP-
Exziton zeigt hierbei das Verhalten der starken Kopplung, wihrend die Wechselwirkung
zwischen der Resonatormode und dem "zweiten” QP-Exziton zur schwachen Kopplung

fiithrt. Bild zeigt die uPL-Spektren, aufgenommen an einem Mikroresonator mit einem
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Abbildung 8.3: nPL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von 1,6 um,
aufgenommen bei Temperaturen von 6 K bis 28 K. Bei Temperaturerhéhung wird die Re-
sonatormode C' nacheinander von zwei QP-FExziton-Linien X, und Xy gekreuzt. Bei einer
Temperatur von 15K kommt es mit X, zu einem Antikreuzen der Linien (dunkelgraue
Linie), also zu einer starken Wechselwirkung. Die Kopplung zwischen der Resonatormode
mit dem QP-Exziton Xy fihrt hingegen zu einer Erhohung der Emissionsintensitit (hell-

graue Linie, 23 K), es ist eine Intensitdtsiberhohung in Resonanz beobachtbar. (C807)

Durchmesser von 1,6 um, bei unterschiedlichen Temperaturen und geringer Anregungslei-
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stung von 4 uW [98]. Der planare Resonator besteht aus 23 (27) Spiegelpaaren im oberen
(unteren) DBR. Als aktive Schicht sind Ing3Gag7As Quantenpunkte eingebracht. Die ge-
messene Linienbreite der Resonatormode C' betrégt vo=140 pueV, was einem Q-Faktor von
etwa 9600 entspricht. Das }_%—Verhéltnis, welches fiir die starke Kopplung eine entschei-
dende Rolle spielt (siehe Kapitel , liegt bei 12 OOOuim. Bei 6 K liegt das QP-Exziton
X etwa 200 peV und X5 ca. 400 peV energetisch oberhalb von C. Bei einer Temperatur
von 15K kommt es zur Resonanz zwischen C' und X;. Die Vakuum-Rabi-Aufspaltung
AFE ergibt sich zu 110 peV. Durch Einsetzen dieses Wertes und der Linienbreite v¢ in die
Simulationsrechnung (siehe Abschnitt kann ein Kopplungsfaktor von go=67 pueV (>
Yo /4=35 ueV) ermittelt werden.

Zur Resonanz der Kavitdtsmode mit dem QP-Exziton X, kommt es bei einer Temperatur
von 23 K. Im Gegensatz zu X; ist hier keine Aufspaltung in zwei Linien zu erkennen, es
kommt vielmehr zu einer leichten Erhéhung der Intensitit in Resonanz. Mit Hilfe einer

Simulation konnte ein Kopplungsfaktor von go=22 peV (< 7c/4) berechnet werden.

Zur ndheren Interpretation der gemessenen Kurven wurden hier die Spektren mittels drei
Lorentzkurven fiir C'; X; und X5 angepasst. In Abbildung [8.4] sind die Energiepositionen

als Funktion der Temperatur zu sehen. Bei einer Temperatur von 15K ist deutlich ein
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Abbildung 8.4: (a): Aufgetragen sind die Energiepositionen der Resonatormode C' (o) und
der QP-Exziton-Linien X, (o) und X5 (A) in Abhdngigkeit der Temperatur. Fir X ergibt
sich ein Anti-Kreuzen der Linien, wihrend Xo die Kavitdtsmode C kreuzt. (b): Schema-
tische Darstellung zur mdéglichen rdumlichen Lage der Quantenpunkte X; und Xo in der
Kawitdt. Die Anzahl der Quantenpunkte im Resonator sind hier nicht mafistabsgetreu. Die

Skizze zeigt nur eine Veranschaulichung der Situation. (C807)

Anti-Kreuzen der Resonatormode C' (o) und der QP-Exziton-Linie X; (o) zu erkennen,

wahrend C' und X, (A) einander kreuzen. In ein und demselben Resonator ist es dem-
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nach moglich, schwache sowie starke Photon-Exziton-Wechselwirkung zu beobachten. Die
unterschiedlichen Kopplungsarten kénnen iiber unterschiedliche laterale Positionen der
Quantenpunkte X; und X, erklart werden. Abbildung (b) zeigt eine schematische
Darstellung zur moglichen Lage der Quantenpunkte X; und X, im Resonator. Der Be-
trag des elektrischen Feldes der Resonatormode ist positionsabhingig (sieche Graph .
In der Mitte des Resonators ist das elektromagnetische Feld am groften, wihrend es zu
den Réndern hin abnimmt. Deshalb erfihrt ein QP, der sich in der Mitte des Resonators
befindet, eine stirkere Kopplung mit der Resonatormode, verglichen mit einem QP, der
sich radial weiter auften befindet. Nimmt man an, dass sich das QP-Exziton X; in der Mit-
te des Resonators befindet und somit der Kopplungsfaktor aufgrund der spektralen sowie
rdumlichen Lage maximal ist, so kann aufgrund der unterschiedlichen Kopplungsfaktoren
g1 und gy die radumliche Lage des QP-Exzitons X, bestimmt werden. Geméf dieser Ab-

schatzung liegt der Quantenpunkt X5 radial etwa 0,5 um von der Resonatormitte entfernt.

In das Regime der starken Kopplung zwischen dem Vakuumfeld des Resonators und klei-
nen Quantenpunkten (mit hherem In-Gehalt) zu gelangen, ist aufgrund der geringen Os-
zillatorstéirke kleiner Quantenpunkte technologisch dufserst anspruchsvoll [1]. Die geringe
Osrzillatorstérke kann durch eine Reduktion dissipativer Verluste kompensiert werden, was
sehr hohe Anforderung an die Prozessierung der Fabry-Pérot Mikroresonatoren stellt. Im
Folgenden werden weitere Fille der starken Kopplung vorgestellt, bei denen dies gelungen
ist. Abbildung zeigt die puPL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmes-
ser von 1,8 um bei verschiedenen Temperaturen. Der Indiumgehalt der In, Ga;_,As-QP
liegt bei etwa 35% und die Quantenpunktdichte betrigt etwa 6-10°%cm~2. Die Anzahl der
Spiegelpaare im oberen sowie unteren DBR wurde um jeweils drei erhéht, so dass sich 30
Spiegelpaare unterhalb und 26 Spiegelpaare oberhalb der Kavitiat befinden. Die gemesse-
ne Linienbreite der Kavitdtsmode C aufserhalb der Resonanz betragt 70 ueV, was einem
Q-Faktor von etwa 18000 entspricht. Das RQC—Verhéiltnis ist mit 20 000 uim deutlich gro-
fser als im vorangegangenen Beispiel. C' befindet sich bei einer Temperatur von 21 K bei
1,2946 eV und ist somit 200 neV rot verschoben im Vergleich zum QP-Exziton X. Mittels
Temperaturerh6hung wandert X zu niedrigeren Energien; bei 26 K kommt es zur Reso-
nanz zwischen C' und X. Auch hier ist ein Anti-Kreuzen der beiden Linien zu beobachten.
Mit weiter steigender Temperatur wandert X aus der Resonanz auf die niederenergetische

Seite der Resonatormode C.

Zur Verifizierung der starken Kopplung wurden auch hier die Spektren mittels zweier
Lorentzkurven angepasst. Die einzelnen Parameter von Energieposition, Linienbreite und
integrierter Intensitéit von C' (o) und X (e) sind in den Graphen von 8.6/ abgebildet. Auch
hier zeigen die Energiepositionen eine Aufspaltung in zwei Aste. Die gemessene Vakuum-
Rabi-Aufspaltung AFE betrigt 50 peV und ist somit, trotz des hohen Q-Faktors, kleiner
als im ersten Beispiel (siehe Messung. Dies kann malfsgeblich durch die geringere late-
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Abbildung 8.5: uPL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von 1,8 um
im Temperaturbereich von 21 K bis 31 K. Die Linienbreite betrigt bei einer Temperatur
von 21 K 70peV; dies entspricht einem Q-Faktor von 18 000. Das QP-FExziton befindet
sich bei 21 K etwa 200 eV energetisch oberhalb von der Resonatormode C. In Resonanz
bei etwa 26 K ist das Anti-Kreuzen von C und dem QP-Exziton X zu erkennen. (C1397)
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Abbildung 8.6: Energieposition, Linienbreite und integrierte Intensitdt als Funktion der
Verstimmung bzw. der Temperatur von Resonatormode C (o) und QP-Ezziton-Linie X
(o). In der Auftragung der Energiepositionen ist das Anti-Kreuzen von C und X zu erken-
nen. Die Vakuum-Rabi-Aufspaltung AE ist 50 peV. In Resonanz tauschen sich integrierte
Intensitdt und Linienbreite der beiden Linien aus, so dass nicht mehr zwischen Resona-
tormode und QP-FEzziton unterschieden werden kann. (C1397)
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rale Ausdehnung der Quantenpunkte erkldrt werden. In Resonanz bei einer Temperatur
von 26 K gleichen sich auch hier die Linienbreiten und die integrierten Intensititen an.
Der Bereich der Resonanz ist mit Sternen gekennzeichnet. Durch Simulationsrechnungen
kann ein Kopplungsfaktor von go=38 peV angegeben werden. Eingesetzt in Gleichung
ergibt sich eine Oszillatorstirke von 24.

Uber die bereits vorgestellten Untersuchungen zur starken Kopplung hinaus, ist es wich-
tig das Einzelemitter-Regime nachzuweisen. Dieser Nachweis kann iiber Messungen zur
Photonenstatistik erbracht werden und wurde in Kooperation mit der Gruppe von Prof.
Y. Yamamoto an der Stanford University demonstriert. Abbildung zeigt die pPL-
Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von 1,8 um aufgenommen in
einem Temperaturbereich von 8K bis 18 K. Aufgrund der resonanten Anregung in die
p-Schale dieses QP-Exzitons, wie in Kapitel beschrieben, sind keine weiteren QP-
Exzitonen in den Spektren sichtbar. Die Laserwellenlinge wurde fiir jede Temperatur
so eingestellt, dass nur das QP-Exziton X, welches sich bei einer Temperatur von 8 K
auf der Hochenergieseite der Resonatormode befindet, resonant in die p-Schale angeregt
wird. Die Laserwellenlinge musste hierbei von 936,25 nm bei 8 K auf 936,45 nm bei 18 K

schrittweise angepasst werden [89]. Durch die resonante Anregung des Mikroresonators
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Abbildung 8.7: Temperaturabhingige Messungen an einem Mikroresonator mit 1,8 um
Durchmesser gemessen unter p-resonanter Anregung. Die Laserwellenlinge wurde auf-
grund der Temperaturabhingigkeit des QP-Exzitons im Bereich wvon 936,25nm bis
936,45 nm stets angepasst. Im Fall der resonanten Anrequng werden keine weiteren QP-
Ezxzitonen spektral in der Nihe der Resonatormode angeregt. Das Spektrum zeigt ein deut-
liches Antikreuzen der Resonatormode und des QP-Exzitons, wie es fir die starke Kopp-
lung charakteristisch ist. Die Messungen wurden in Kooperation mit Partnern (D. Press,

S. Gotzinger und Y. Yamamoto) der Stanford University durchgefihrt.
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ist die unkorrelierte Emission nicht resonanter QP stark unterdriickt und die Resona-
tormode C' wird im Wesentlichen von dem selektierten QP gespeist. Der Graph zeigt
ein deutliches Antikreuzen der Resonatormode und des QP-Exzitons in Resonanz, wie
es fiir die starke Kopplung charakterisitisch ist. Eine Auswertung der gemessenen Daten
zeigt eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung AE von 56 peV. Mit der gemessenen Linienbreite
von vo=85 neV lisst sich der Kopplungsfaktor gy zu 35 neV aus den Simualtionsspektren
bestimmen, was bei dem gegebenen Modenvolumen einem typischen Wert fiir die verwen-

deten Quantenpunkte mittlerer Grofe darstellt.

Mittels Autokorrelationsmessungen (siehe Abschnitt [4.3.3 und [7.2.3) kann die Photo-
nenstatistik der PL-Emission untersucht werden. Abbildung zeigt die gemessene In-

tensitatsverteilung der Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung des vorangegangenen

Beispiels bei einer Energie von 1,2986eV und einer Temperatur von 10,5 K, d.h. wenn

sich das QP-Exziton in Resonanz mit der Grundmode befindet. Das gemessene Spektrum

g®0)=0,18

Koinzidenz
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Abbildung 8.8: Koinzidenzereignisse der Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung in Re-
sonanz. Der gemessene Wert fir die Korrelationsfunktion g®(0) betrigt 0,18, was als

eindeutiges Indiz fiir das Finzelemitterregime gewertet wird.

zeigt ein eindeutiges Verhalten von Anti-Bunching, der Wert der Korrelationsfunktion
zweiten Grades ¢ (0) ist 0,18. Dieser Wert liegt deutlich unterhalb von 0,5 und zeigt so-
mit, dass die starke Kopplung von einem einzelnen QP-Exziton und der Resonatormode

erzielt wird.

Eine kontinuierliche Verbesserung der planaren Mikroresonatorstrukturen sowie der Atz-
technologie hat es dariiber hinaus erlaubt, die starke Kopplung auch in Mikroresonatoren

mit gewohnlichen InGaAs Quantenpunkten mit einem Indium-Gehalt von 60% in der
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aktiven Schicht zu beobachten, was im Folgenden vorgestellt wird. Um die geringere Os-
zillatorstirke von etwa 10 dieser Quantenpunkte zu "kompensieren”, wurde die Anzahl der

Spiegelpaare des planaren Mikroresonators nochmals auf 29 im oberen und 32 im unteren
DBR erhoht.

Bei den vorliegenden Strukturen liegen die Linienbreiten der Resonatormoden sowie die
erwarteten Werte der Vakuum-Rabi-Aufspaltung im Bereich von wenigen 10 ueV. Daher
kam bei den Photolumineszenz-Untersuchungen der in Abschnitt beschriebene hoch-
auflosende Aufbau mit einer spektralen Auflésung von 4 eV zum Einsatz. In Abb.
sind die uPL-Spektren eines Mikroresonators mit 3 um Durchmesser im Temperaturbe-
reich von 21,8 K bis 23,6 K aufgetragen. Die Linienbreite der Resonator-Grundmode C'

Intensitat

X \.21,8K

1,2649 1,2650 1,2651
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Abbildung 8.9: PL-Messungen bei verschiedenen Temperaturen an einem Mikroresonator
mit 3 pum Durchmesser. In Resonanz bei einer Temperatur von 22,7 K kann die Vakuum-
Rabi-Aufspaltung zu AE=23 pueV bestimmt werden. (C1407)

betragt auflerhalb der Resonanz 35 ueV, dies entspricht einem Q-Faktor von 36 100. Zu-
néchst befindet sich das einzelne QP-Exziton X 45 ueV von C' entfernt. Mit steigender
Temperatur kommt es zur Resonanz von C' und X. Wie in den ersten beiden Féllen (8.1]
und kommt es zu einem antikreuzenden Verhalten der beiden Linien als Zeichen der
starken Kopplung.

In Abb. sind von links nach rechts die entsprechenden Energiepositionen, Linien-
breiten und integrierten Intensitdten der Resonatormode C' (o) und des QP-Exzitons X
(e) als Funktion der Verstimmung aufgetragen. Aus der Auftragung der Energiepositionen
ist deutlich das Anti-Kreuzen von C' und X zu erkennen. Die Vakuum-Rabi-Aufspaltung
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Abbildung 8.10: Energiepositionen, Linienbreiten und integrierte Intensititen der Kavi-
tatsmode C' (o) und des QP-Exzitons X (e) als Funktion der Verstimmung. Aus dem
Graphen mit den Energiepositonen kann eine Vakuum-Rabi- Aufspaltung AE von 23 ueV
abgelesen werden. Im Bereich der Resonanz gleichen sich Linienbreiten und integrierten
Intensititen von C und X an. (C1407)

AFE kann mit 23 ueV abgelesen werden. Dieser Wert scheint verhiltnisméfig klein im
Vergleich zu Beispiel in dem ein AE=140 ueV gemessen wurde. Jedoch weift der
Kontrast AE/~¢ mit 0,78 (Messung 0,66) Werte in der gleichen Gréfsenordnung auf.
Im Bereich der Resonanz, der mit Sternen gekennzeichnet ist, tauschen sich die Werte der
Linienbreite und der integrierten Intensitdten von C' und X aus. Die Kopplungskonstante

lasst sich mit Hilfe von Simulationsrechnungen bestimmen und betrégt hier 17,6 peV.

Abbildung zeigt eine tabellarische Auflistung der vorangegangenen, gemessenen Bei-
spiele fiir die starke Kopplung. Fiir die einzelnen Messungen sind jeweils Mikroresonatoren
mit einem hohen B%—Verhéiltnis ausgewiahlt worden (siehe Abbildung .

Mafgebend fiir den Wert der Vakuuum-Rabi-Aufspaltung AFE ist der Kopplungsfaktor
go, wobei der Kopplungsfaktor von der aktiven Schicht bestimmt wird. Der Quotient %
gibt hingegen Auskunft iiber das Verhéltnis der Vakuum-Rabi-Aufspaltung zur Linien-
breite des Resonators.

Im Rahmen dieser Arbeit konnte erstmals die starke Kopplung zwischen einem QP-
Exziton und einem Photon in Mikroresonatoren gezeigt werden. Die starke Kopplung
konnte hierbei an Mikroresonatoren mit unterschiedlichen Eigenschaften (Spiegelanzahl,
Indium-Gehalt bzw. laterale Ausdehnung der Quantenpunkte) reproduzierbar nachgewie-
sen werden. Der Wert der maximalen Vakuum-Rabi-Aufspaltung liegt hierbei bei 140 peV.

Mittlerweile ist es auch anderen Forschungsgruppen gelungen die starke Kopplung mit
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obere/untere Anzahl | 20/23 23/27 26/30 29/32
der Spiegelpaare

In,Ga,_1As-QP 30% 30% 40% 60%
Oszillatorstérke 50 50 24 12
Resonatordurchmesser | 1,5 um 1,6 um 1,8 um 3um
Modenvolumen V, 0,3 um? 0,34 um? 0,43 pm? 1,2 um?
Linienbreite v¢& 180 peV 140 peV 70 peV 35 eV
Kopplungsfaktor g 80 peV 67 peV 38 peV 17,6 peV
Vakuum-Rabi- 140 peV 110 peV 50 neV 23 ueV
Aufspaltung AE

% 0,78 0,79 0,71 0,66

Abbildung 8.11: Tabularischer Vergleich der einzelnen Parameter und Werte der vorge-
stellten Mikroresonatoren fiir die starke Kopplung. Der Kopplungsfaktor gy ist stets grofier

als 1¢

o, was ein Indiz fir die starke Kopplung darstellt.

einzelnen Emittern in Resonatoren nachzuweisen. T. Yoshie zeigte die starke Kopplung
eines InAs-Quantenpunkts mit der Grundmode eines photonischen Kristalles; % lag hier-
bei in der Grofenordnung von 1,3 [I35]. Im darauffolgenden Jahr konnte eine Vakuum-
Rabi-Aufspaltung von 400 peV in Microdisk Mikroresonatoren mit einem einzelnen GaAs-
Quantenpunkt nachgewiesen werden [88]. Diese Quantenpunkte besitzen jedoch eine we-
sentlich grofsere Oszillatorstiarke und haben somit einen grofseren Kopplungsfaktor. Durch
Autokorrelationsmessungen (siehe Messung konnte der Einzelemitter-Nachweis im
Regime der starken Kopplung erbracht werden. In photonischen Kristallen gelang dieser
Nachweis K. Hennessy 2007 [39]. Das Verhiltnis % lag dabei mit 0,76 in der gleichen
Grofsenordnung wie bei den hier vorgestellten Mikroresonatoren. Auch die experimentel-
len Ergebnisse von Y. Ota weichen mit einem Verhéltnis von %:0,70 nicht wesentlich

ab [83].

8.2 Untersuchungen zur Polarisationsabhingigkeit der

starken Kopplung

Die Grundmode zylindrischer Mikroresonatoren ist zweifach entartet [120]. Bei einer end-
lichen Elliptizitdt in der Resonator-Grundfliche spaltet die Grundmode in zwei Kom-
ponenten auf [97]. Diese Eigenschaft der hier vorgestellten Mikroresonatoren eignet sich
besonders, um die Kopplung zwischen einem identischen QP-Exziton mit zwei separaten
Moden eines Resonators, untersuchen zu konnen. Im Folgenden wird die Wechselwirkung
zwischen einem QP-FExziton und den beiden orthogonalen Komponenten 0° und 90° der

Resonatorgrundmode betrachtet.
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Abbildung zeigt die uPL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser
von 1,6 um fiir die beiden Polarisationsrichtungen von 0° (graue Linie) und 90° (schwarze

Linie) [96]. Mittels eines Linearpolarisators am Eingang des Monochromators kann so die
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Abbildung 8.12: nPL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von 1,6 pm.
Die Grundmode ist aufgrund des elliptischen Querschnittes des Resonators um etwa
180 peV aufgespalten. Die einzelnen Polarisationsrichtungen der Resonatormode sind mit
Coe und Cogo beschriftet. Auf der Hochenergieseite liegt ein QQP-Ezxziton X, bei einer Ener-
gie von 1,326750eV. Der energetische Abstand zwischen Coo, Coge und X; ist so klein,
dass mittels Temperaturerhéhung die Resonanz durchlaufen werden kann. Mit den Werten
der Aufspaltung von 180 eV und dem Resonatordurchmesser von 1,6 um ldsst sich eine

mazimale Abweichung in der Symmetrie von 14 nm berechnen. (C807)

energetische Aufspaltung der Grundmode zwischen horizontaler und vertikaler Polarisa-
tionsrichtung bestimmt werden. Die jeweiligen Resonatorgrundmoden sind mit Cpo und
Cgoo beschriftet, X; bezeichnet das QP-Exziton. Durch die giinstige energetische Lage des
QP-Exzitons X eignet sich dieses sehr gut, um mittels Temperaturerh6hung in Resonanz
mit den beiden Komponenten der Grundmode des Resonators gebracht zu werden. Die
Energie der Polarisation von 0° Eg. ist 1,326392 eV und der Polarisationsrichtung von 90°
Egpe ist 1,326226 eV. Dies entspricht einer spektralen Aufspaltung von 166 pueV. Durch
Umstellung der Gleichung kann die Abweichung Ar vom mittleren Radius R¢ des
Mikroresonators aufgrund der Energieaufgspaltung AE, , berechnet werden [97]:
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1 R,
3
BBy e,

AE,, = Ar (8.1)

Der nominelle Radius des Mikroresonators ist hier Ro=1,6 um, somit kann eine maximale
Abweichung des Radius Ar von 7nm bestimmt werden. Dies bedeutet, dass die maxima-
le Differenz der beiden Halbachsen der elliptischen Grundfliche 14nm betragt. Hierbei
ist die leichte Elliptizitat auf Asymmetrien bei der Belichtung der Resonatoren zuriick-
zufiithren [97]. Bei Mikroresonatoren mit kleineren Durchmessern fiithrt eine Abweichung

von 14 nm zu einer grokeren Elliptizitat € und somit zu einer grokeren Energieaufspaltung.

Diese Aufspaltung der Grundmode in die beiden Polarisationskomponenten bietet die
Méglichkeit, das Kopplungsverhalten zwischen dem QP-Exziton X; und der energetisch
aufgespaltenen Grundmode, zu untersuchen. Dies ermoglicht einen Vergleich des Kopp-
lungsverhaltens zwischen einem einzelnen QP-Exziton und den beiden Polarisationsrich-

tungen der Grundmode.

Die Teilbilder in Abbildung zeigen die uPL-Spektren einer Temperaturserie, die an
dem in Abbildung vorgestellten Mikroresonator fiir die zwei unterschiedlichen Pola-

risationsstellungen 0°(a) und 90°(b) aufgenommen wurden. Bei einer Probentemperatur
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Abbildung 8.13: uPL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von 1,6 um
aufgenommen bei unterschiedlichen Temperaturen. Grafik (a) zeigt hierbei die Resonanz
zwischen dem QP-Exziton X, und der Resonatormode Cyo bei einer Polarisationsrich-
tung von 0°, (b) zwischen X1 und Coge bei einer Polarisationsrichtung von 90°. In beiden

Spektrenserien ist jeweils ein anti-kreuzendes Verhalten zwischen Resonatormode und dem
QP-Ezziton zu erkennen. (C807)
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von 24 K befindet sich das QP-Exziton auf der Hochenergieseite der Resonatormode. Der
Q-Faktor der Resonatormode Cyo betragt 7900. Bei einer Temperaturerhéhung auf 31 K
kommt es bei der Polarisationsrichtung von 0° zur Resonanz mit der Resonatormode.
Hier ist deutlich die Aufspaltung in zwei separate Linien zu erkennen, wie es fiir die star-
ke Kopplung typisch ist. Eine weitere Temperatursteigerung ldsst das QP-Exziton wieder

aus der Resonanz heraustreten.

Der Q-Faktor der Resonatormode Cgpo bei einer Polarisationsrichtung von 90° ist mit
6 200 kleiner als bei der Polarisationsrichtung von 0°. Die Resonanz wird bei einer leicht
hoheren Temperatur von 33 K beobachtet.

Die Auswertung der Energiepositionen der beiden Komponenten der Resonatorgrund-
mode und des QP-Exzitons X7 ist in Abbildung dargestellt. Die Energiepositionen
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Abbildung 8.14: Abgebildet sind die Energiepositionen des QP-Ezzitons X1 und den beiden
Komponenten der Resonatormode fiir die Polarisationsrichtung von 0° (o) und 90° (e) aus
Messung[8.13 Bei beiden polarisationsabhingigen Messungen ist ein Antikreuzen zwischen

Resonatormode und QP-FExziton sichtbar, wie es fir die starke Kopplung charakteristisch

ist. (C807)

fiir die 0° Polarisationsrichtung ist mit offenen Kreisen (o) gekennzeichnet, die von 90°
mit ausgefiillten Kreisen (e). Fiir beide Komponenten der Resonatormode ist ein Anti-
kreuzen mit dem QP-Exziton X, deutlich zu erkennen. Bei einer Temperatur von 31 K
(33 K) fiir die Polaristionsrichtung 0° (90°) betrigt die Vakuum-Rabi-Aufspaltung A Ege
(AEgp) 135 eV (121 peV). Somit kénnen die Werte fiir das Verhdltnis 22 mit 0,79 fiir
die Polarisationsrichtung von 0° und 0,58 fiir die Polarisationsrichtung von 90° angege-
ben werden. Aus der Messung ist zu erkennen, dass die Linienbreite des QP-Exzitons
vx =80 neV betrigt. Mit Hilfe des Modells von Keldysh (siehe Kapitel ldsst sich so
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der Kopplungsfaktor g fiir beide Polarisationsrichtungen bestimmen. Somit ergeben sich
mit Hilfe der Linienbreiten v o und ¢ g0o fiir die beiden Kopplungsfaktoren gd=71 peV
und ¢5°=69 peV. Im vorliegenden Fall muss noch erwiihnt werden, dass die aktive Schicht
der untersuchten Probe nicht aus runden Quantenpunkten besteht, sondern aus den lang-
gezogenen Quantenpunkten, wie in Abbildung (a) ersichtlich. Beide Polarisationsrich-
tungen liegen um 45° versetzt zur Orientierung der Quantenpunkte. Eine Untersuchung,
in der eine der beiden Polarisationsrichtungen in Richtung der langen Ausdehnung und
die andere parallel zur kurzen Achse liegt, wire hier sehr interessant und ist in naher

Zukunft vorgesehen.

Fiir den Fall der starken Kopplung zwischen dem QP-Exziton X; und der Resonator-
mode Cpo bei einer Temperatur von 31 K wurde die Polarisationsabhingigkeit der uPL-
Spektren genauer untersucht. Abbildung[8.15]zeigt die Spektren der Polarisationsrichtung
von 0° bis 180° in 10°-Schritten. Mit G; und G5 sind die Emissionsenergien fiir den Fall

Intensitat (w.E.)
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Abbildung 8.15: Abgebildet sind die puPL-Spektren fiir die Polarisationsrichtungen von
0° bis 180° bei einer Temperatur von 31 K. Bei einer Polarisation von 0° bzw. 180° ist
das deutliche Antikreuzen zwischen der 0° Komponente der Resonatormode und dem QP-
Exziton X, zu erkennen. Da die beiden Zustinde im Regime der starken Kopplung nicht zu
unterscheiden sind, sind diese im Graphen mit G und G bezeichnet. Bei einer Polarisati-
on von 90° (hellgraue Linie) ist kein Einfluff des QP-FExzitons X, auf die 90° Komponente
der Resonatormode Cogo zu erkemnen und gleichzeitig sind die beiden Komponenten G

und Go wm Spektrum nicht mehr relevant.

der starken Kopplung von QP-Exziton X; und der Resonatormode Cpo bezeichnet, da
im Regime der starken Kopplung nicht mehr zwischen Resonatormode und QP-Exziton

unterschieden werden kann; GG; und G5 stellt somit den Mischzustand dar. Es ist deut-
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lich zu erkennen, dass bei den beiden Polarisationsrichtungen von 0° und 180° nur die
beiden Komponenten G; und G5 sichtbar sind. Bei einer schrittweisen Verdnderung der
Polarisationsrichtung nimmt die Intensitit des gemischten Zustandes G; und G5 deutlich
ab, und andere Emissionslinien kommen zum Vorschein. Bei einer Polarisationsrichtung
von 90° (graue Linie) sind die beiden Emissionslinien G; und Gy der starken Kopplung
stark unterdriickt. Jedoch sind die beiden Emissionslinien der Resonatormode Cgpo und
des QP-Exzitons X; deutlich zu sehen, d. h. die starke Kopplung bei einer Polarisations-

richtung von 0° ist unabhéngig von der Polarisationsrichtung von 90°.

Dieses Verhalten der Abnahme und Zunahme der Intensitit der Emissionslinien als Funk-
tion der Polarisation wird im Folgenden betrachtet. Abbildung zeigt die integrierten
Intensititen von G, Go, X7 und Cyge von 0° bis 360°. Die beiden Emissionslinien G; und
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Abbildung 8.16: Integrierte Intensitdt der Emissionslinien G, Ga, X1 und Cogo als Funk-

tion des Polarisationsgrades

(G5, die das Regime der starken Kopplung zwischen der Resonatorgrundmode Cye und dem
QP-Exziton X, widerspiegeleln, haben ihre beiden Hauptmaxima bei einer Polarisation
von 0° bzw. 180°. Die Intensitdt nimmt deutlich ab fiir 90° bzw. 270°. Bei diesen beiden
Polarsiationsrichtungen haben die Grundmode Cygo des Resonators und das QP-Exziton

X5 wiederum ihre Maxima und zeigen Minima bei einer um 90° versetzten Polarisations-

richtung.

Ein einzelnes QP-Exziton kann mit den beiden Polarisationsrichtungen der Grundmode
eines Mikroresonators koppeln. Da der Kopplungsfaktor hauptséchlich durch die Form und
Position des Quantenpunkts bestimmt wird, beeinflusst dieser mafsgeblich das Kopplungs-
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verhalten. Lediglich der Wert der Vakuum-Rabi-Aufspaltung AFE wie aus Gleichung
ersichtlich, wird durch den geringen Q-Faktor der Grundmode bei einer Polarisationsrich-

tung von 90° (grofere Linienbreite v¢) beeinflusst.

8.3 Koharente photonische Kopplung von QP-Exzitonen

Bisher wurde die starke Kopplung zwischen der Kavitidtsmode und einem QP-FExziton
behandelt. Der folgende Absatz befasst sich mit der kohirent photonischen Kopplung
zweier QQP-Exzitonen mit der Resonatormode. Bei bisherigen Untersuchungen zur ko-
hirenten Kopplung iiber den Tunneleffekt spielte ein geringer rdumlicher Abstand der
gekoppelten Quantenpunkte in der Grofenordnung der de Broglie Wellenldnge der betei-
ligten Ladungstriger eine entscheidende Rolle [58, B, 109]. Fiir die kohdrente photonische
Kopplung, die in der vorliegenden Arbeit behandelt wird, kann eine kohérente Kopplung
auf einer Langenskala der Lichtwellenléinge erzielt werden.

Die Abb. zeigt die PL-Spektren einer Temperaturserie von 22 K bis 35 K, aufgenom-

men an einem Mikroresonator mit einem Durchmesser von 1,6 pm [99, 54]. Auf der Hoch-
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Abbildung 8.17: PL-Spektren aufgenommen bei verschiedenen Temperaturen an einem
Mikroresonator mit einem Durchmesser von 1,6 um. Die spektrale Separation der QP-
Ezzitonen X1 und Xy betrdgt in etwa 120pueV. Im gesamten Resonanzbereich ist keine
separate Wechselwirkung zwischen C' und X, oder C' und Xy zu erkennen. (C807)

energieseite der Resonatormode C', die einen Q-Faktor von 9500 hat, befinden sich zwei
QP-Exziton-Linien X; und X5, deren energetische Separation § = Ex, — Ex,=120 peV
betragt. Aufgrund des geringen spektralen Abstands der beiden QP-Exziton-Linien sowie
des linearen Verhaltens der Linienintensitdten bei leistungsabhingigen Messungen kann

ausgeschlossen werden, dass es sich hierbei um ein Exziton und das zugeordnete Biexzi-
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ton handelt [129]. Bei InGaAs-Quantenpunkten betrigt die Separation zwischen Exziton
und Biexziton typischerweise 1 meV [ITI]. Bei einer Temperaturinderung kommt es bei
einer Temperatur von etwa 29,5 K zur Resonanz zwischen C'; X; und X,. Im gesamten

Resonanzbereich sind jeweils drei separate Linien zu erkennen.

Der soeben vorgestellte Fall zur kohdrenten photonischen Kopplung von Quantenpunkten
unterscheidet sich wesentlich von einem getrennten Kopplungsverhalten zweier Quanten-
punkte. Um diese Aussage zu veranschaulichen wird zunéchst ein Beispiel fiir die se-
quentieller Kopplung gezeigt. In Bild sind die PL-Spektren einer Temperaturserie
aufgezeichnet an einem Mikroresonator mit einem Durchmesser von 1,6 um abgebildet.

0 = Ex, — Ex, ist mit 315 peV wesentlich grofer als im vorangegangen Beispiel. Allerdings
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Abbildung 8.18: PL-Spektren aufgenommen bei verschiedenen Temperaturen an einem Mi-
kroresonator mit einem Durchmesser von 1,6 um. Der Q-Faktor wurde zu 8 300 gemessen.
Die spektrale Separation der QP-Ezzitonen X, und Xo betragt etwa 315pueV. Bei einer
Temperatur von 33 K ist das Anti-Kreuzen von C und X, und bei 36 K das Anti- Kreuzen
von C und Xy deutlich zu erkennen. Die einzelnen Kopplungen sind getrennt voneinander
beobachtbar. (C807)

kann auch hier sowohl X als auch X, aufgrund des Energieabstandes als Biexziton aus-
geschlossen werden. Bei einer Temperaturerhchung auf 33K ist ein Anti-Kreuzen der
Resonatormode C' und des ersten QP-Exzitons X; sowie ein Angleichen der Linienbreiten
und der integrierten Intensitdten von C' und X; zu erkennen. Das zweite QP-Exziton X,
wird weder in seiner Linienbreite noch in der Intensitdt von der Kopplung zwischen C'
und X; beeinflusst. Ein analoges Verhalten ist auch bei 36 K zu erkennen. Hier kommt
es zur Resonanz zwischen C' und X,. X; befindet sich schon auf der niederenergetischen

Seite, wihrend es zu einem Wechselwirkungsprozess zwischen C' und X, kommt.
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Die Energiepositionen der Resonatormode C' (o), und der beiden QP-Exziton-Linien X
(o) und X, (A) der beiden vorangegangen Messungen und sind als Funktion der
Verstimmung in Abbildung (a) und (b) dargestellt. Im Graphen der Energiepositio-
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Abbildung 8.19: Aufgetragen sind die Energiepositionen der Resonatormode C' (o) und der
QP-Ezzitonen X, (o) und Xy (A) der beiden Messungen von |8.17 und|8.18 als Funktion

der Verstimmung. Wihrend im Bereich der kohdrenten, starken Kopplung eine Vermi-

schung der drei Zustinde in Resonanz zu erkennen ist, zeigt die sequentielle Kopplung,
zwet deutlich voneinander getrennte starke Wechselwirkungsbereiche bei einer Verstim-
mung von etwa 0,2meV und -0,18 meV. Die Gesamtaufspaltung der drei gekoppelten Sy-
steme (kohdrent) betrigt etwa 250 peV. Die Vakuum-Rabi-Aufspaltung AE der einzelnen
starken Kopplungsprozesse (sequentiell) ist jeweils etwa 100 peV. (C807)

nen der kohirenten Kopplung [8.19] (a) betriigt der Abstand der Rabi-Aufspaltung AE bei
einer Temperatur von 29,5 K ungefahr (250+42) peV. Mit den aus dem Experiment gewon-
nenen Daten wie den Linienbreiten v, vx, und 7x,, sowie den einzelnen Aufspaltungen
zwischen C-X; und C-X, kénnen mit Hilfe der Gleichungen des gekoppelten Oszilla-
tormodells, die Kopplungsstiarken der beiden Exzitonen mit der Kavitdtsmode bestimmt
werden. Die durchgezogenen Linien in den Graphen von zeigen die Fnergiepositio-
nen der Simulationensrechnungen nach dem Modell von Keldysh (siehe Kapitel . Die
Kopplungsfaktoren betragen go,,=(66+5) peV und go,,=(76+5) peV.

Im hier vorliegenden Fall, kann die koh#rente Kopplung durch den effektiven Hamiltonope-

rator von drei miteinander wechselwirkenden Oszillatoren beschrieben werden [103] [99):

1
H= )  Ealaa—5 Y g.(@lia +ala) + Co (8.2)

a=c,X1,X2 a=X1,X2

Hierbei sind E¢, Ex, und Ey, die Energien der Resonatormode C' und der beiden Exzito-
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nen X; und X5, al, und a, die dazugehorigen Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren,
goy1 und go, o die jeweiligen Exziton-Photon Kopplungskonstanten. Die Konstante Cj ist
definiert als (Fc+Ex,+FXx,)/2. Die Energieeigenwerte des Hamiltonoperators erhélt man
aus folgender Determinante:

EC - E ng1 gOX2
9ox: Ex, - E 0 =0 (83)
90xo 0 EX2 —F

Unter den Bedingungen Ex, = Ex, und go,, = go,,, wirde man als effektive Kopplungs-
konstante (g%x1+ggx2):\/§go erhalten, d.h. die Aufspaltung wiirde sich um den Faktor v/2
erhohen. Hier gilt jedoch Ex, # Fx,. Nimmt man ferner an, dass die Kopplungsstirken
Gox, und go,, gleich sind, also g, = goy, = 9o, ergibt die Gesamtaufspaltung der drei
Moden folgenden Ausdruck:

AE =~ 2- \/293 + ((22 + (A+ ;5)/2)2 (8.4)

Wobei zur einfacheren Schreibweise 6 = Ex, — Ex, und A=FEy, — E¢ definiert wurden.
Im Experiment betrigt § ~120 neV. Durch Einsetzen ergibt sich fiir die Rabi-Aufspaltung
AFE 4 = 300 ueV. Somit tragt 6 im Vergleich zum Einzel-QP-Fall ungefahr 20 % zur Ge-
samtaufspaltung bei. In Resonanz (A=0) und bei Gleichsetzen der beiden Emissionsener-
gien der QP-Exzitonen (6=0) ergibt sich aus Gleichung 8.4 eine grokere Rabi-Aufspaltung
um den Faktor v/2.

Graph (b) von zeigt die Energiepositionen der sequentiellen Kopplung aus Die
Energiedifferenz von X; und X, liegt bei etwa 315 pueV. Die Separation der beiden QP-
Exzitonen fiihrt zu zwei voneinander unabhéngigen Resonanzen. Bei einer Verstimmung
von 0,2meV und -0,18 meV ist jeweils ein antikreuzendes Verhalten zu erkennen. In beiden
Fillen betrigt die Vakuum-Rabi-Aufspaltung etwa 100 peV.

Abbildung[8.20]zeigt den Verlauf der Vakuum-Rabi-Aufspaltung, wenn zwei QP-Exzitonen
mit der Resonatormode wechselwirken, in Abhéngigkeit der spektralen Separation zwi-
schen den QP-Exzitonen X; und X,. Wenn diese Separation gréfer als die Linienbreite
der Resonatormode ist, hier 140 peV, ist eine getrennte Wechselwirkung zwischen QP-
Exziton X7 mit der Resonatormode und QP-Exziton X, mit der Resonatormode zu beob-
achten. Bei kleiner spektraler Separation, hier =120 peV, kann die kohérente photonische
Kopplung zweier QP-Exzitonen beobachtet werden. Die durchgezogene Linie (gestrichelt)
gibt die theoretisch zu erwartende Rabi-Aufspaltung nach Gleichung mit dem Kopp-
lungsfaktor go=65 pueV (go—0 neV) wieder. Die unteren Linien geben die Grenzwerte der
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Abbildung 8.20: Aufgetragen ist die Aufspaltung AE 4 als Funktion der Verstimmung 0.
Bei kleiner Verstimmung 0 zwischen den beiden QP-FExzitonen kommt es zur kohdrent
photonischen Kopplung. Ist die Verstimmung & hingegen grifler als die Linienbreite der
Resonatormode, so ist eine sequentielle Kopplung zwischen Resonatormode und den Q)P-
Exzitonen Xy und Xs zu beobachten. Fir den konkreten Fall, dass 6 = 120 ueV betrigt,
ist eine Vakuum-Rabi-Aufspaltung von 250ueV zu erwarten, wie es auch im FExperiment
der Fall ist.

Vakuum-Rabi-Aufspaltung wieder, wenn nur ein QP-Exziton bzw. zwei QP-Exzitonen
gleicher Energie mit der Resonatormode mit einem Kopplungsfaktor von gy=65 peV wech-
selwirken. Hierbei ist deutlich zu erkennen, dass im Fall der koharenten Wechselwirkung
von zwei QP-Exzitonen mit dem Vakuumfeld des Resonators der kohirente Anteil den
Wert der Rabi-Aufspaltung um 20% erhoht.

Fiir die sequentielle Kopplung ergeben sich aus der Simulation nach Gleichung die
beiden Kopplungsfaktoren go,,=(6245) peV und go,,=(56+5) pneV. Diese Werte sind je-
weils grofer als ein Viertel der Linienbreite der Resonatormode 7¢, und es kommt zur
starken Kopplung zwischen dem QP-Exziton X; mit der Resonatormode C' und ebenfalls

zur kohdrenten Kopplung zwischen dem QP-Exziton X5 und der Resonatormode C'.

8.4 Einfluss der Variation der Anregungsleistung auf

die Vakuum-Rabi-Aufspaltung

Nach der Jaynes-Cummings Leiter ist eine Steigerung der Vakuum-Rabi-Aufspaltung zu
erwarten, wenn sich mehrere Photonen in der Kavitit befinden und somit zur starken

Kopplung beitragen. Im Folgenden wurde daher das Verhalten auf die Rabi-Aufspaltung
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untersucht, wenn die Anregungsleistungsdichte erhoht wird.

Wie bereits bekannt, ist die Vakuum-Rabi-Aufspaltung ein Indiz fiir die starke Kopp-
lung. Die Anregungsleistung iibt groken Einfluss auf das System der starken, aber auch
der schwachen Kopplung aus. Die Intensitit der QP-Exzitonen steigt zunéchst linear mit
der optischen, externen Anregung an, jedoch tritt aufgrund der zeitlichen Begrenzung
von Rekombination und Relaxation nulldimensionaler Strukturen nach Erreichen einer
bestimmten Anregungsleistung (typischerweise einige W) eine Sattigung der Intensitét
der QP-Exzitonen ein [102, 37]. Das Verhéltnis der Intensitétsverteilung zwischen Reso-
natormode und QP-Exziton kann sich dementsprechend so weit verdndern, dass nur noch
die Resonatormode, aber keine einzelnen QP-Linien mehr sichtbar sind. In wie weit die
externe Anregungsleistung auf das System der starken Kopplung Einfluss nimmt, wird im

Folgenden genauer untersucht.

Abbildung (a) zeigt die Spektren des Mikroresonators aus Messung im Reso-
nanzfall, jedoch bei unterschiedlichen, externen Anregungsleistungen. Das Spektrum mit
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Abbildung 8.21: (a) Aufgezeichnet sind die Spektren des Mikroresonators aus Messung
im Resonanzfall bei unterschiedlichen Anregungsleistungen. Bei niedriger Anrequng ist
die Rabi-Aufspaltung deutlich zu erkennen. Mit ansteigender Anregungsleistung riicken
die beiden Linien immer weiter zusammen. (b) AE aufgetragen iber der externen An-
requngsleistung. Bei einer Anrequng von 400nW betrigt AE etwa 145peV, bei grofier
Anregungsleistung (17,5 1 W) hingegen reduziert sich die Rabi-Aufspaltung hingegen deut-
lich, auf etwa 75 peV.

der niedrigsten Anregungsleistung zeigt eine deutliche Vakuum-Rabi-Aufspaltung, AFE
betrdgt hier 145 pneV. Bei ansteigender, externer Anregungsleistung ist hingegen keine
Aufspaltung in zwei Linien mehr zu erkennen, sondern lediglich eine Verbreiterung des
Spektrums. Graph (b) stellt die Rabi-Aufspaltung AE gegeniiber der externen Anregungs-
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leistung dar. Bei einer Anregung von etwa 17,5 uW ist die Aufspaltung bereits auf etwa
die Hélfte (75 ueV) abgesunken. Um diese Abnahme der Rabi-Aufspaltung zu erkliren,
wurden Simulationsrechnungen mit Hilfe des Modells von Keldysh vorgenommen (siehe
Kapitel [3.3). Das gemessene Spektrum aus Abbildung (a) zeigt bei einer Energie
von 1,3277¢eV ein einzelnes QP-Exziton, welches sich nicht in Resonanz mit der Grund-
mode oder einer héheren Moden befindet. Ein Anpassen dieses Referenz-QP-Exzitons
zeigt zunéchst einen linearen Anstieg der integrierten Intensitit, bevor eine Sittigung des
QP-Exzitons bei einer externen Anregungsleistung von 6 uW zu erkennen ist. Aufgrund

spektraler Diffusion wichst die Linienbreite des Referenz-QP-Exzitons yx an [21]. Ab ei-
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Abbildung 8.22: (a) Im PL-Spektrum ist das Referenz-QP-Exziton bei einer externen Anre-
gungsleistung von 2uW auf der Hochenergie Seite des stark gekoppelten Systems zu sehen.
(b) Aufgetragen ist die integrierte Intensitit und die gemessene Linienbreite des Referenz-
QP-Ezxzitons als Funktion der externen Anrequngsleistung. Bis zu einer Anrequngsleistung
von 6 uW ist ein linearer Anstieg der Intensitit zu erkennen, wihrend oberhalb eine Sdt-
tigung des QP-Fxzitons zu bemerken ist. Die Linienbreite vx steigt aufgrund spektraler

Diffusion an.

ner externen Anregungsleistung von 10 uW ist dieses QP-Exziton nicht mehr als einzelne
Linie zu erkennen. Der relative Anstieg der Linienbreite und der integrierten Intensitéat des
Referenz-QP-Exzitons werden als Eingangsparameter fiir die Simulationsrechungen nach
dem Modell von Keldysh benutzt. Desweiteren wurde fiir die Resonatormode ein linearer
Anstieg der Intensitdt und eine gleichbleibende Linienbreite angenommen. Die simulier-
ten Rabi-Aufspaltungen AFE sind in Graph hinzugefiigt (offene Kreise o). Hierbei
ist deutlich zu erkennen, dass mit ansteigender Anregungsleistung die Rabi-Aufspaltung
abnimmt. Diese Abnahme von AF ist auch im Experiment zu beobachten. Bei einer ex-
ternen Anregungsleistung von grofer 10 uW kann keine Simulationsrechnung aufgrund
fehlender Informationen zum Referenz-QP-Exziton vorgenommen werden. Eine Redukti-
on der Rabi-Aufspaltung mit steigender Anregungsleistung ist typisch fiir Quantenpunkt-
Mikroresonatoren [55] [73].
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Die vorliegende Arbeit hat erstmals den experimentellen Nachweis zur starken Kopp-
lung erbracht. Hierbei wurde die Wechselwirkung zwischen einem einzelnen QP-Exziton
mit dem Vakuumfeld von Fabry-Pérot Mikroresonatoren sowie die koharent photonische
Kopplung mit zwei QP-Exzitonen gezeigt. Die experimentellen Untersuchungen zur De-
monstration der Jaynes-Cummings Leiter jedoch haben gezeigt, dass lediglich die Erho-
hung der Anregungsleistung nicht zum gewiinschten Ergebnis fiihrt. Ein Problem kann hier
der Einfluss von nicht-resonanten QP-Exzitonen auf das Kopplungssystem sein. Ein mog-
licher Ansatzpunkt wére die resonante Anregung des in Resonanz liegenden QP-Exzitons.
Mit einem neuen Messverfahren gelang Kasprzak kiirzlich die Demonstration der Jaynes-

Cummings Leiter [48] in Fabry-Pérot Mikroresonatoren.



Anhang A

Herleitung der spektralen Linienform
emittierter Photonen aus einem

Mikroresonator

Experimentelle Untersuchungen zur Exziton-Photon Kopplung werden in der Regel zeitauf-
gelost mit einer Streak-Kamera] oder spektral mittels eines Monochromators? vorge-
nommen. Mittels der Fouriertransformation kénnen die beiden Messmethoden ineinander
iibergefiihrt werden. Im folgenden Abschnitt wird die spektrale Linienform der Photonen,
wenn sie den Resonator verlassen, hergeleitet. Die Reflexionen eines Photons im Resonator
kann mathematisch als ein Kosinus mit der Frequenz wg beschrieben werden. Ferner ist
der Prozess zeitlich begrenzt. Die Intensitit fillt exponentiell mit der Lebensdauer 7 ab.
Man erhélt demnach fiir ¢ > 0 das Produkt aus einem Kosinus und dem exponentiellen
Abfall. Fiir t < 0 ist das elektrische Feld 0 [25]:

Et)=0fir t<0
und

E(t) = Eycos(wot)e™/? fiir >0 (A.1)

&y ist der Betrag des elektrischen Feldes zum Zeitpunkt 0. Mittels Fouriertransformation

ist es moglich, das zu erwartende Spektrum zu berechnen.

E(w) = % / E(t)e dt (A.2)

Das Emissionsspektrum entspricht dem Betragsquadrat des elektrischen Feldes &(w).

IMit einer Streak-Kamera konnen sehr schnelle Prozesse (ps) zeitaufgeldst gemessen werden
2Spektrale Zerlegung des Lichtes in seine Wellenléngen
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Durch Einsetzen der Grenzen vereinfacht sich der Ausdruck zu:

] —

et(iw()f?«#iw) et(fiw07%+iw)

_I_

0o
/ 0COS th t/27’€zwt|2
0
Wy — = + iw
0 27’ 0

oo\ 2
&
s Y s
0
-1 1

I (e S ) Ay

2T

—lwy — % + iw

Da die Linienbreite als sehr gering angenommen werden kann und die Frequenz im Bereich
der Resonanzfrequenz wy liegt, also wy >> % und wy &~ w, kann der erste Term von

vernachléssigt werden. Die Intensitétsverteilung I(w) reduziert sich zu:

I(w) =~ A5
@ @ e )
Die Konstante C ergibt sich durch die Normierung der Intensitétsverteilung:
C 70 ! =1 (A.6)
(w—wo)?+(3)? '

Es folgt: C' = %l Da die Lebensdauer 7 invers proportional zur Linienbreite Aw ist,

ergibt sich fiir die spektrale Linienform g, die Gesamtfunktion:

Aw L
27 (w —wo)? + (52)?

gu(w) = (A.7)
Die spektrale Funktion hat die Form einer Lorentzkurve. Im Fall von Resonanz, bei

w = wy, gilt:

golwn) = = = 2€ (A.8)

TAw T wy

Q = R ist hierbei der sogenannte Qualititsfaktor und das Mak fiir die Giite eines Reso-

nators.



Anhang B

Das Vakuumfeld

Auch wenn sich kein Photon (n = 0) im Resonator befindet, ist die Energie beim har-
monischen Oszillator (E = (n + 3hw)) gleich E = {hw. Diese Energie wird daher als
Nullpunkts-Energie des Vakuumfeldes bezeichnet, da dieses Feld auch in einem Resona-
tor ohne Photon existiert. Sein Betrag &,,. kann berechnet werden, wenn man einen leeren,
optischen Resonator mit dem Volumen V' bei einer Temperatur 1" betrachtet, wobei die
thermische Energie viel kleiner ist als die Energie des Oszillators, d.h. die thermische
Anregung eines Oszillators vernachléssigt werden kann. Die Nullpunkts-Energie %hw pro

Mode ist dann gleich der elektromagnetischen Energie mit dem Modenvolumen V,, [25]:

1

vac

Der Faktor 2 kommt dadurch zustande, dass das elektrische Feld gleich dem magnetischen

Feld ist. Nach dem Betrag &,,. aufgelost, ergibt sich:

hw
Evac = 1/ B.2
2€,€0Vim (B2)

Das Vakuumfeld ist fiir viele quantenoptische Phinomene sehr wichtig. Ein sehr bekanntes

Beispiel ist die Erklarung der spontanen und stimulierten Emission durch das Vakuumfeld.

Ein anderer wichtiger Punkt behandelt die starke Kopplung der cQED.
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Probenaufbau der

Mikroresonatorstrukturen

C798
Pufferschicht 400nm GaAs
unterer DBR: 23 x  81nm AlAs
69nm GaAs
81nm AlAs
Kavitat und 135nm GaAs
aktive Schicht Ing 3Gag 7 As-QP; QP-Dichte: 6-9 - 10%m—?

135nm nm GaAs

oberer DBR: 20 x 81 nm AlAs

69 nm GaAs
C807
Pufferschicht 400nm GaAs
unterer DBR: 26 x 76 nm AlAs
66 nm GaAs
76 nm AlAs
Kavitat und 130 nm GaAs
aktive Schicht Ing 3Gag7As-QP; QP-Dichte: 6-9 - 10%cm 2

130nm nm GaAs

oberer DBR: 23 x 76 nm AlAs
66 nm GaAs
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C1188
Pufferschicht 400 nm GaAs
unterer DBR: 29 x  79nm AlAs
72nm GaAs
79nm AlAs
Kavitiat und 146 nm GaAs
aktive Schicht Ing 43Gag 57 As-QP; QP-Dichte: 1-2 - 10%m =2

146nm nm GaAs

obere DBR: 26 x 79nm AlAs

72nm GaAs
C1397

Pufferschicht 400nm GaAs
unterer DBR: 29 x 80nm AlAs

71 nm GaAs

80nm AlAs
Kavitit und 140 nm GaAs
aktive Schicht Ing 35Gag g5 As-QP; QP-Dichte: 1-2 - 10%cm 2

140nm nm GaAs

obere DBR: 26 x 80nm AlAs

71 nm GaAs
C1407

Pufferschicht 400 nm GaAs
unterer DBR: 32 x 85nm AlAs

71 nm GaAs

85nm AlAs
Kavitiat und 140 nm GaAs
aktive Schicht Ing 35Gag a5 As-QP; QP-Dichte: 1-2 - 10%m 2

140nm nm GaAs

oberer DBR: 29 x  85nm AlAs
71nm GaAs
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C1658
Pufferschicht 400 nm GaAs
unterer DBR: 36 x 78nm AlAs
71nm GaAs
78 nm AlAs
Kavitit und 140,5nm GaAs
aktive Schicht Ing 3Gag7As-QP; QP-Dichte: 2-4 - 10%cm 2

140,5nm GaAs

oberer DBR: 32 x 78 nm AlAs
71 nm GaAs
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Abkiurzungsverzeichnis

Qg Materialabsorptionskoeffizient cm™!

0, -Faktor Anteil der Photonen, die in die Lasermode emittieren, im Verhéltnis zur

Gesamtzahl der Photonen

AFE Rabi-Aufspaltung (peV)

A Verstimmung (peV)

Yo Linienbreite der Resonatormode (peV)

Yo Photonenzerfallszeit (ps)

VX Linienbreite des QP-Exzitons (peV)

h Planck’sches Wirkungsquantum geteilt durch 27 (eVs)
A Wellenldnge der Kavitét (nm)

T Lebensdauer der Resonatormode (ps)

Tp Lebensdauer der Photonen (ps)

X Lebensdauer des QP-Exzitons (ps)

Tor Lebensdauer der nicht strahlenden Rekombination (ps)
Tep Lebensdauer der spontanen Emission (ps)

D Pumprate

C Resonatormode

D Zustandsdichte (m)

de Durchmesser des Resonators (pm)

Fp Purcell-Faktor

fop Besetzungswahrscheinlichkeit eines Quantenpunkts
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EL

LASER

PL

QP
REM

Verstarkungsfaktor

Korrelationsfunktion zweiten Grades
Kopplungsfaktor/Kopplungsparameter (peV)
Besetzungswahrscheinlichkeit eines Quantenpunkts im Grundzustand
Besetzungswahrscheinlichkeit eines Quantenpunkts mit einem Exziton
Besetzungswahrscheinlichkeit eines Quantenpunkts mit zwei Exzitonen
Besselfunktion ersten Grades

Freie Ladungstrigerdichte (um™!)

Transparente Ladungstrigerdichte (um™!)

Brechungsindex des Materials j

Radius des Resonators (pm)

Modenvolumen (wm?)

Effektives Modenvolumen (um?)

QP-Exziton

Cavity Quantum Electro-Dynamics

Continuous Wave; Dauerstrich-Betrieb

Distributed Bragg Reflector

Elementarladung (C)

Elektrolumineszenz

Ostzillatorstirke

Light Amplification by Stimulated Emission of Radiation
Photolumineszenz

Qualitdts-Faktor der Resonatormode

Quantenpunkt

Rasterelektronenmikroskop

Volumen des aktiven Materials (um?)
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