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Zusammenfassung

Als erste kommerziell verfiighare Technologie der Quanteninformation erméglicht die Quan-
ten-Schliisselverteilung eine sichere Dateniibertragung indem einzelne Photonen oder quan-
tenmechanisch verschrinkte Photonenpaare zur Erzeugung eines Schliissels verwendet wer-
den. Die hierfiir benétigten nicht-klassischen Photonen-Zustdnde kénnen durch Halbleiter-
Quantenpunkte erzeugt werden. Im Gegensatz zu anderen Quanten-Emittern wie isolierten
Atomen, organischen Molekiilen oder Fehlstellen in Diamantnanokristallen bieten diese
zudem den Vorteil, direkt in komplexe Halbleiter-Mikrostrukturen integriert werden zu
kénnen. Quantenpunkte sind somit pradestiniert fiir die Entwicklung neuartiger optoelek-
tronischer Bauelemente auf einer skalierbaren Technologieplattform.

Vor diesem Hintergrund werden in der vorliegenden Arbeit die Eigenschaften elek-
trisch gepumpter Quantenpunkt-Mikrostrukturen untersucht. Als optisch aktives Medi-
um dienen dabei selbstorganisierte InAs/GaAs-Quantenpunkte. Die Zielsetzung ist die
Erzeugung nicht-klassischen Lichts fiir Anwendungen in der Quantenkommunikation, wo-
bei ein besonderer Fokus auf dem elektrischen Betrieb der entsprechenden Quantenlicht-
quellen liegt. Dabei werden sowohl ausgepriagte Resonatoreffekte im Regime der schwa-
chen Licht-Materie-Wechselwirkung ausgenutzt, um helle Einzelphotonenquellen zu rea-
lisieren, als auch die Eigenschaften korrelierter Photonenpaare zweier spektral separier-
ter Quantenpunkt-Zustidnde analysiert. Als Untersuchungsmethode wird in erster Linie
die spektral und zeitlich hochauflésende Mikro-Lumineszenz-Spektroskopie bei kryoge-
nen Temperaturen eingesetzt. Zudem erfolgen Experimente zur Photonenstatistik anhand
von Messungen der Auto- sowie Kreuzkorrelationsfunktion zweiter Ordnung. Wie im Fol-
genden aufgefiihrt, gelingt dabei der Bogenschlag von grundlegenden Untersuchungen an
Quantenpunkt-Mikrostrukturen bis hin zur erstmaligen Implementierung elektrisch getrig-
gerter Quantenpunkt-Einzelphotonenquellen in realistischen Experimenten zur Quanten-

Schliisselverteilung aulerhalb einer geschiitzten Laborumgebung.

Elektrisch getriggerte Einzelphotonenquellen
Fir die Erzeugung elektrisch getriggerter, einzelner Photonen wurden Quantenpunkte in
Mikroresonatoren eingebettet. Diese basieren auf dotierten, zylindrischen Fabry-Pérot Mi-

krosédulenresonatoren, deren Design beziiglich der Photonen-Auskoppeleffizienz optimiert



2 Zusammenfassung

wurde. Zunédchst wurde im Rahmen grundlegender experimenteller Untersuchungen so-
wie anhand von Simulationsrechnungen auf Basis der Maxwell-Gleichungen der Einfluss
des Mikroresonatordurchmessers auf die Auskoppeleffizienz der Photonen analysiert. Hier-
durch konnte fiir die folgenden Experimente ein optimaler Arbeitsbereich identifiziert wer-
den. Um den Purcell-Effekt im Regime der schwachen Licht-Materie-Wechselwirkung aus-
zunutzen, wurde die Emission einzelner Quantenpunkt-Zustédnde iiber die Probentempera-
tur gezielt in spektrale Resonanz mit der optischen Mode der Mikroresonatoren verstimmt.
Anhand von Messungen zur Photonenstatistik konnte fiir diese spektral resonant gekop-
pelten Quantenpunkt-Mikroresonatorsysteme sowohl unter kontinuierlicher- als auch unter
gepulst-elektrischer Anregung Einzelphotonen-Emission (¢(®(0) < 0,5), mit gemessenen
Werten von 9(02\3\,(0) = 0,17 und g/(fé(()) = 0,14, nachgewiesen werden. Detaillierte Unter-
suchungen des Purcell-Effektes unter gepulst-elektrischer Anregung zeigten einen Purcell-
Faktor von 4,0 + 0,2 nahe dem fiir die Struktur maximal zu erwartenden Wert von 5. Dies
fiihrte zu einer Verkiirzung der strahlenden Lebensdauer des Quantenpunkt-Zustandes
auf 300 ps, womit ein Hochfrequenz-Betrieb der Einzelphotonenquellen im GHz-Bereich
moglich sein sollte. Anhand einer eingehenden Analyse der Emissionsraten sowie der elek-
trischen Injektionseffizienzen bei Anregungs-Repetitionsraten von bis zu 220 MHz konnte
gezeigt werden, dass die untersuchten Mikroresonatoren zudem als duflerst effiziente, elek-
trisch getriggerte Einzelphotonenquellen eingesetzt werden kénnen. Sowohl beziiglich der
Einzelphotonen-Emissionsraten von bis zu (47,0 + 6,9) MHz als auch der Gesamteffizienz
der Bauteile bis hin zu (34 £ 7) % konnten dabei Rekordwerte erzielt werden.

Korrelierte Photonenpaare elektrisch gepumpter Quantenpunkte

Wiéhrend in dem vorangehenden Abschnitt die getriggerte Emission einzelner Photonen
untersucht wurde, befasst sich dieser Teil der Arbeit mit korrelierten Photonenpaaren
der Biexziton-Exziton-Zerfallskaskade elektrisch gepumpter Quantenpunkte. Letztere sind
zu diesem Zweck in eine pin-dotierte Halbleiterstruktur eingebettet, welche eine spektral
breitbandige Auskopplung sowohl der Exziton- als auch der Biexziton-Emission ermog-
licht. Um die rdumliche Selektion und elektrische Adressierung einzelner Quantenpunk-
te zu ermoglichen, wurde ein neuer Ansatz zur elektrischen Kontaktierung von Mesa-
Strukturen entwickelt. Ein Vergleich dieser Mesa-Strukturen mit einer konventionellen,
auf einer Metall-Lochmaske basierenden Methode zeigte die Uberlegenheit des Ansat-
zes im elektrischen Betrieb der Quantenpunkt-Leuchtdioden. Anhand einer Analyse der
Photonen-Kreuzkorrelation einzelner Quantenpunkte wurde des Weiteren ein hoher Kor-
relationsgrad der linear ko-polarisierten Biexziton-Exziton-Photonenpaare von 79 % beob-
achtet. Berechnungen auf Basis eines idealen 3-Zustands-Systems zeigten, dass die Pola-

risationskorrelation in diesem Fall durch Spinflips limitiert ist und lielen auf eine untere



Grenze fiir die Relaxationszeit zwischen den beiden hellen Exziton-Zusténden von 3ns
schlieBen. Dariiber hinaus wurde eine Quantentomographie des Zweiphotonen-Zustandes
der Biexziton-Exziton-Kaskade durchgefiihrt, wobei eine Fidelity f* zu dem perfekten,
polarisationsverschriinkten Bell-Zustand [¢) von £} . = 0,45 bestimmt wurde. Die Be-
obachtung einer klassischen Polarisationskorrelation (f* < 0,5) ist dabei konsistent mit der
Beobachtung einer endlichen Feinstrukturaufspaltung des Exziton-Zustandes von 8,9 peV.
Dariiber hinaus konnte gezeigt werden, dass die mittlere Feinstrukturaufspaltung der
Quantenpunkte durch thermisches Ausheilen signifikant reduziert werden kann - was fir

die Erzeugung polarisationsverschréankter Photonenpaare von hochstem Interesse ist.

Quanten-Schliisselverteilung

mit elektrisch getriggerten Einzelphotonenquellen

Ausgehend von den grundlegenden Untersuchungen dieser Arbeit, erfolgte die erstmali-
ge Implementierung elektrisch getriggerter Quantenpunkt-Einzelphotonenquellen in Ex-
perimenten zur Quanten-Schliisselverteilung. Basierend auf den eingehend analysierten
Quantenpunkt-Mikroresonatoren, wurden dabei zwei Experimente in Freistrahloptik mit
unterschiedlichen Ubertragungsdistanzen durchgefiihrt. In beiden Fillen wurde ein BB84-
Protokoll nachgeahmt, indem auf die einzelnen Photonen eine feststehende Abfolge von
vier unterschiedlichen Polarisationszusténden aufmoduliert wurde. Das erste Experiment,
durchgefiihrt im Labormafistab in Wiirzburg, basierte auf einem Quantenkanal mit einer
Lénge von etwa 40 cm und arbeitete bei einer Taktrate von 183 MHz. Die hochste dabei
erzielte ausgesiebte Schliisselrate (sifted-key rate) betrug 35,4kbit/s bei einem Quanten-
Bitfehlerverhiltnis (QBER) von 3,8 %. Der Einzelphotonen-Charakter (¢(®(0) < 0,5)
der Emission innerhalb des Quantenkanals konnte jeweils eindeutig nachgewiesen wer-
den (¢®(0) = 0,28 bis 0,49), wobei eine hohere Anregung der Einzelphotonenquelle auf-
grund der unkorrelierten Hintergrundemission der Resonatorgrundmode zu einer Zunah-
me der Detektion von Zweiphotonen-Emissionsereignissen fithrte. Das zweite Experiment
zur Quanten-Schliisselverteilung wurde mittels zweier Teleskope iiber eine Distanz von
500m in der Miinchner Innenstadt zwischen den Déchern zweier Gebdude der Ludwig-
Maximilians-Universitét realisiert. Fiir den Betrieb der Einzelphotonenquelle wurde ein
kompakter spektroskopischer Aufbau entwickelt, welcher durch den Einsatz eines Pulsroh-
renkiihlers nicht auf eine Infrastruktur fiir fliilssiges Helium angewiesen war. Bei einer Tak-
trate von 125 MHz konnte mit diesem System im Einzelphotonen-Regime (g(?)(0) = 0,46)
eine maximale sifted-key rate von 11,6 kbit/s bei einem QBER von 6,2 % erzielt werden.
Diese erstmalige Implementierung elektrisch betriebener, nicht-klassischer Lichtquellen in
Experimenten zur Quanten-Schliisselverteilung stellt einen wichtigen Schritt hinsichtlich

der Realisierung effizienter und praktikabler Systeme fiir die Quantenkommunikation dar.






Summary

Quantum key distribution is the first commercially available technology of quantum infor-
mation and allows for secure data communication by utilizing single-photons or entangled
photon-pairs for key generation. The required non-classical light states can be produced
by semiconductor quantum dots. Compared to other quantum emitters, such as isolated
atoms, organic molecules or vacancy centers in diamond nanocrystals, they offer the ad-
vantage of being capable for the integration into complex semiconductor microstructures.
Therefore quantum dots are predestinated for the development of novel optoelectronic
devices on a scalable technology platform.

In this context, the work at hand explores the properties of electrically-pumped quantum
dot microstructures. Thereby selforganized InAs/GaAs quantum dots serve as optically
active medium. Aim of this work is the generation of non-classical light for applications
in quantum communication, at which the study focuses specifically on electrical operation
of the respective quantum light sources. In this framework pronounced cavity effects in
the weak coupling regime of light-matter interaction will be employed to realize bright
single-photon sources. Furthermore the properties of correlated photon-pairs from two
spectrally-seperated quantum dot states will be analyzed. The structures were investiga-
ted by means of microluminescence spectroscopy with high spatial and temporal resolution.
Moreover, experiments on the photon statistics were performed by measurements of the
second-order auto- and cross-correlationfunction. As specified below, achievements within
this study range from fundamental investigations on quantum dot microstructures to the
first implementation of electrically-triggered quantum dot single-photon sources in reali-

stic quantum key distribution experiments outside a shielded lab environment.

Electrically-Triggered Single-Photon Sources

For the generation of electrically-triggered single-photons quantum dots were embedded
in microcavities. The latter ones are based on doped Fabry-Pérot micropillar resonators
featuring a design that was optimized for enhanced photon-exctraction effiency. First, in
the course of fundamental experimental studies as well as simulations based on Maxwell’s
equations the influence of the micropillars’ diameter on the photon extraction efficiency

was investigated. Within the following experiments this enabled the identification of sui-
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table operating ranges. In order to exploit the Purcell effect in the weak-coupling regime,
the emission of single quantum dot states was spectrally matched to the fundamental
cavity mode via temperature tuning. Photon statistic measurements on these resonantly-
coupled quantum dot micropillar systems prooved single-photon emission (g(?)(0) < 0.5)
under continuous electrical as well as pulsed electrical excitation, with measured values
of gg\),V(O) = 0.17 and gfg}(O) = 0.14. Detailed studies on the Purcell effect under pulsed
electrical operation yielded a Purcell factor of (4.0 & 0.2), close to the maximal expected
value of 5 for this structure. Due to the Purcell effect the radiative lifetime of the quantum
dot state was reduced to 300 ps which should allow for repetition rates up to the GHz ran-
ge. A detailed investigation of the photon emission rates and carrier injection efficincies
at excitation repetition rates of up to 220 MHz showed, that the micropillar cavities can
be used as extremely efficient single-photon sources. Record high values for single-photon
emission rates of up to (47.0 & 6.9) MHz as well as overall efficiencies of up to (34 £ 7) %

were achived for these devices.

Correlated Photon-Pairs of Electrically Pumped Quantum Dots

While triggered emission of single-photons was investigated in the previous paragraph,
correlated photon-pairs of the biexciton-exciton radiative cascade of electrically-pumped
quantum dots is explored in this part of the work. For this purpose quantum dots are
integrated into structures made of pin-doped semiconductors which enable a spectrally
broad outcoupling of the exciton and biexciton emission. In order to realize spatial se-
lectivity and electrical operation of single quantum dots, a novel method for electrical
contacting of mesa structures was developed. Comparing these mesa structures to a con-
ventional method using a metal mask with apertures, demonstrates the superiority of the
mesa-approach under electrical operation of the quantum dot light-emitting diodes. Mo-
reover, a high correlation-degree of 79 % of the co-polarized biexciton-exciton photon-pairs
is obesereved by means of photon cross-correlation measurements on single quantum dots.
Calculations based on an ideal 3-level system show, that the polarization correlation is
limited by spin-flips and suggest a lower bound of the relaxation time between the bright-
exciton states of 3ns. Furthermore quantum tomography of the two-photon state of the
biexciton-exciton cascade was performed. Thereby a fidelity f* to the maximally entagled
Bell-state [¢) of f;rltf. = 0.45 is obtained. The observation of a classical polarization cor-
relation (f* < 0.5) is consistent with a finite fine-structure splitting of the exciton state
of 8.9 ueV. In addition, a significant reduction of the mean fine-structure splitting of the
quantum dots was demonstrated by rapid thermal annealing - being of major importance

for the generation of polarization-entangled photon-pairs.



Quantum Key Distribution

Using Electrically Triggered Single-Photon Sources

Based on the fundamental investigations in this work, the first implementation of electri-
cally driven quantum dot single-photon sources into quantum key distribution experiments
was carried out. Utilizing the investigated quantum dot micropillar cavities, two free space
experiments were performed with different transmission distances. In both cases a BB84-
protocoll was emulated by modulating the single-photons with a fixed pattern of four dif-
ferent polarization settings. The first experiment, performed on a lab-scale in Wiirzburg,
is based on a 40 cm quantum channel and worked at a clock rate of 183 MHz. Sifted-key
rates of up to 35.4kbit/s with a quantum bit error ratio (QBER) of 3.8 % were achieved.
Single-photon emission (¢(®(0) < 0.5) within the quantum channel was proven unambi-
guously (¢(®(0) = 0.28 bis 0.49), where a higher excitation of the single-photon source
lead to an increase in two-photon emission events due to uncorrelated background emissi-
on by the fundamental cavity mode. The second quantum key distribution experiment was
realized over a distance of 500 m in downtown Munich, connecting two buildings of the
Ludwig-Maximilians-Universitdt via telescopes on the rooftops. A compact spectroscopic
setup was developed for the operation of the single photon source. By using a closed-
cycle pulse-tube cryostat for cooling of the single-photon source no liquid helium supply
was needed. Using this system at a clock rate of 125 MHz, a maximum sifted-key rate of
11.6 kbit /s at a QBER of 6.2 % was achieved in the single-photon regime (g(® (0) = 0.46).
This first implementation of an electrically-driven non-classical light source in quantum
key distribution experiments can be considered as a major step toward the realization of

efficient and practical quantum communication systems.






1 Einleitung

Stand das vergangene Jahrhundert mit bahnbrechenden Errungenschaften wie dem Tran-
sistor und dem Computer noch im Zeichen des Elektrons, so wird dieses Jahrhundert be-
reits jetzt hdufig als das des Photons bezeichnet [Hey00]. Tatséchlich haben ab den 1960er
Jahren die immensen Fortschritte in der modernen Halbleitertechnologie, welche zur Ent-
wicklung des ersten Diodenlasers [Hal62, Bim12] und der optischen Dateniibertragung
mittels Lichtwellenleitern (Glasfasern) fithrten [Strll], zu dramatischen Verdnderungen
in der Informationstechnologie gefiihrt [San02a]. Heute zirkulieren Weltweit unglaubliche
Datenmengen in den interkontinentalen Glasfasernetzen - jedoch erreichen die gesende-
ten Informationen nicht immer nur den Adressaten, fiir den sie bestimmt waren. Gerade
in jiingster Zeit riickte durch Enthiillungen diverser Abhoérskandale erneut der Sicher-
heitsaspekt in den Vordergrund. Klassische Verschliisselungs-Techniken beruhen auf einer
moglichst groflen rechnerischen Komplexitidt und damit auf der Hoffnung, dass einem po-
tentieller Abhérer zu wenig Zeit bzw. Rechenleistung zur Verfiigung steht, um die Chiffre
zu entschliisseln [Gis02], womit diese Verfahren prinzipiell angreifbar bleiben.

Im Jahre 1984 postulierten die beiden Informatiker und Physiker C.H. Bennett und G.
Brassard ein Protokoll zur Verteilung eines geheimen Schliissels zwischen zwei Parteien,
indem man die fundamentalen quantenmechanischen Eigenschaften einzelner Photonen
im Sinne Heisenbergs Unschérferelation ausnutzt [Ben84]. Dieses viel zitierte Protokoll,
bekannt geworden unter dem Namen BB84, stellte eine Revolution auf dem Gebiet der
Kryptographie dar und war zugleich der Startschuss fiir das innovative Forschungsgebiet
der Quanten-Schliisselverteilung (QKD!) [Gis02]. In den Folgejahren wurde eine Viel-
zahl weiterer QKD-Protokolle entwickelt. So zum Beispiel das E91 Protokoll, welches im
Jahre 1991 von seinem Namensgeber A. Ekert postuliert wurde und auf verschrénkten
Photonenpaaren basiert [Eke91]. Dem Forschungsgebiet der Quanteninformation lieferte
die QKD nicht nur neue Impulse, sondern ist auch deren erste kommerzielle Anwendung
[K1a02, Moo07], welche ihre Feuertaufe bereits bei einer ersten Banktransaktion im Jahre
2004 [Pop04] oder den Schweizer Parlamentswahlen im Jahre 2007 bestand [Pee09].

1 Quantum Key Distribution
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Aufgrund des Mangels an effizienten Einzelphotonenquellen wurde jedoch das erste
QKD-Experiment im Jahre 1992 [Ben92| sowie eine Vielzahl weiterer QKD-Experimente
mit stark abgeschwéchten Lasern durchgefiihrt [Ali09, Che09, Zha06, Naul3, Wanl3].
Diese Art von Lichtquellen sind, auch bei einer fiir Laser extrem niedrigen mittleren In-
tensitit (typischerweise 0,4 Photonen/Puls), durch eine Poisson-Statistik charakterisiert.
Dies hat zur Folge, dass zum einen die Effizienz abgeschwéchter, kohdrenter Pulse - im Sin-
ne der Besetzungswahrscheinlichkeit eines Pulses mit genau einem Photon - sehr niedrig
ist, da die meisten Pulse kein einziges Photon enthalten. Zum anderen besitzen bei einer
Poisson-Statistik auch Mehr-Photonenzustande eine endliche Wahrscheinlichkeit, wodurch
zahlreiche Abhor-Szenarien, wie zum Beispiel das heimliche Abzweigen von Informatio-
nen (PNS!-attack), moglich werden. Durch die Verwendung sogenannter Decoy?-Zustinde
kann auch in diesen Féllen eine sichere Dateniibertragung erreicht werden, jedoch auf Kos-
ten einer stark reduzierten Schliisselrate [Wan05].

QKD-Experimente, welche auf Emittern nicht-klassischen Lichts basieren, wurden bis-
her ausschlieSlich mit optisch gepumpten Quellen realisiert: So konnte das BB84 Protokoll
mit der Emission einzelner Stickstoff- oder Silizium-Fehlstellen in Diamant-Nanokristallen
[Bev02, All04, Leil3] oder einzelner Halbleiter-Quantenpunkte [Wak02a, Aic04] mittels
Experimenten in Freistrahloptik realisiert werden. Und auch QKD-Experimente mit einer
Glasfaser als Quantenkanal wurden mit optisch gepumpten Quantenpunkte-Strukturen
demonstriert [Int09, Col10, Tak10]. Diese Arbeiten bestéitigten das grofie Potential nicht-
klassischer Lichtquellen fiir die QKD - die zur optischen Anregung der Einzelphotonene-
mitter notigen externen Lasersysteme stellen jedoch hinderliche Faktoren fiir eine weitere

Miniaturisierung der Systeme dar.

Die Zielsetzung dieser Arbeit besteht in der effizienten elektrischen Erzeugung nicht-
klassischer Photonen-Zusténde fiir die Anwendung in der Quanten-Kryptographie. Als
Quanten-Emitter werden hierfiir selbstorganisiert gewachsene InAs/GaAs-Quantenpunkte
eingesetzt, welche in dotierte Mikrostrukturen integriert sind. Dabei werden zwei unter-
schiedliche Ansédtze verfolgt: Fiir die effiziente Erzeugung einzelner, getriggerter Photo-
nen werden Quantenpunkte untersucht, welche in Mikrosdulenresonatoren hoher Giite
eingebettet sind. Durch die spektral resonante Kopplung eines einzelnen Quantenpunkt-
Zustandes an die optische Mode des Mikroresonators, kann der Purcell-Effekt im Re-

gime der schwachen Licht-Materiewechselwirkung ausgeniitzt werden. Dies ermoglicht die

1 Photon Number Splitting
2 engl. fiir Kéder;
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Realisierung hoher Auskoppeleffizienzen und damit hoher Emissionsraten der einzelnen
Photonen. Mit der Perspektive quantenmechanisch verschrinkte Phtonenpaare iiber die
Biexziton-Exziton-Zerfallskaskade zu erzeugen, werden in einem zweiten Ansatz einzel-
ne Quantenpunkte in Mikroresonatoren geringerer Giite integriert. Die damit verbundene
breitbandigere Auskopplung des Lichts erlaubt eingehende Studien an der spektral sepa-
rierten Emission des Biexziton- und Exziton-Zustandes einzelner, elektrisch gepumpter
Quantenpunkte. Ausgehend von diesen grundlegenden Untersuchungen, erfolgt die erst-
malige Implementierung elektrisch betriebener Quantenpunkt-Einzelphotonenquellen in

Experimenten zur QKD. Vor diesem Hintergrund ist die Arbeit wie folgt gegliedert:

In Kapitel 2 werden die fiir das Verstindnis dieser Arbeit notwendigen, physikalischen
und konzeptionellen Grundlagen erldutert. Dabei wird auf die strukturellen, elektronischen
und optischen Eigenschaften von Halbleiter-Quantenpunkten, das Konzept der optischen
Mikroresonatoren sowie die statistischen Eigenschaften von Lichtfeldern eingegangen. Die
Unterschiede zwischen klassischen und nicht-klassischen Photonen-Zustdnden werden da-

bei besonders herausgestellt.

Kapitel 3 beschreibt die Messtechnik der durchgefiithrten Experimente. Die Quantenpunkt-
Mikrostrukturen werden mittels spektral sowie zeitlich hochauflésender Mikro-Elektrolumi-
neszenzspektroskopie bei kryogenen Temperaturen untersucht. Als Schliissel-Experimente
sind dabei die Messungen der Photonen-Autokorrelation und der Photonen-Kreuzkorrelation
zweiter Ordnung hervorzuheben. Diese erlauben eine Analyse der Photonenstatistik eines

einzelnen oder zweier spektral separierter Quantenpunkt-Zustande.

Die Présentation der experimentellen Ergebnisse dieser Arbeit beginnt in Kapitel 4,
mit Untersuchungen an elektrisch betriebenen Quantenpunkt-Einzelphotonenquellen. Die-
se basieren auf zylindrischen Fabry-Pérot Mikrosdulenresonatoren, deren Design beziiglich
der Photonen-Auskoppeleffizienz optimiert wurde. Anhand von Simulationsrechnungen so-
wie einer experimentellen Charakterisierung wird deutlich, dass die Photonen-Auskoppel-
effizienz durch die Wahl des Durchmessers der Mikroresonatoren maximiert werden kann.
Sowohl unter kontinuierlicher- als auch gepulst-elektrischer Anregung wird die Emission
einzelner, konsekutiv abfolgender Photonen nachgewiesen. Betrachtungen zu den Emis-
sionsraten und der elektrischen Injektionseffizienz bei Anregungs-Repetitionsraten von
bis zu 220 MHz zeigen, dass die untersuchten Mikroresonatoren mit einem ausgeprigten
Purcell-Effekt als effiziente, elektrisch getriggerte Einzelphotonen-Emitter eingesetzt wer-

den koénnen. Sowohl beziiglich der Einzelphotonen-Emissionsrate als auch der Gesamtef-
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fizienz der Bauteile konnen dabei Ergebnisse erzielt werden, welche den aktuellen Stand

der Technologie widerspiegeln.

Kapitel 5 befasst sich mit der elektrischen Erzeugung korrelierter Photonenpaare iiber
die Biexziton-Exziton-Zerfallskaskade einzelner Quantenpunkte. Letztere sind zu diesem
Zweck in eine pin-dotierte Halbleiterstruktur eingebettet, welche eine spektral breitban-
dige Auskopplung sowohl der Exziton- als auch der Biexziton-Emission in Wachstums-
richtung ermoglicht. Um sowohl eine starke réaumliche Selektion als auch die elektri-
sche Adressierung einzelner Quantenpunkte zu realisieren, wird eine neuartige Methode
zur elektrischen Kontaktierung von dotierten Mesa-Strukturen entwickelt. Die realisier-
ten Einzelquantenpunkt-Leuchtdioden lassen einen hohen Polarisations-Korrelationsgrad
der Biexziton-Exziton-Photonenpaare beobachten. Aus den Experimenten kann dabei in
Verbindung mit Berechnungen auf Basis eines idealen 3-Zustands-Systems auf eine unte-
re Grenze fir die durch Spinflips bestimmte Relaxationszeit zwischen den beiden hellen
Exziton-Zustidnden geschlossen werden. Dartiber hinaus wird eine Quantentomographie
des Zweiphotonen-Zustandes der Biexziton-Exziton-Kaskade durchgefiihrt, wodurch die
Fidelity f* zu dem perfekten, polarisationsverschrinkten Bell-Zustand |&*) bestimms
werden kann. Zum Abschluss dieses Kapitels wird gezeigt, dass die mittlere Feinstruk-
turaufspaltung der Quantenpunkte durch thermisches Ausheilen signifikant reduziert wer-
den kann - was hinsichtlich der Erzeugung quantenmechanisch verschriankter Photonen-

paare von hochstem Interesse ist.

Kapitel 6 beschreibt die erstmalige Implementierung elektrisch betriebener Quanten-
punkt-Einzelphotonenquellen in Experimenten zur Quanten-Schliisselverteilung (QKD).
Hierfiir wird zunéchst das Konzept der QKD sowie das BB84 Protokoll vorgestellt und
erldutert. Basierend auf den in Kapitel 4 analysierten Quantenpunkt-Mikroresonatoren,
werden anschlieend zwei Experimente in Freistrahloptik mit unterschiedlichen Ubertra-
gungsdistanzen demonstriert: Das erste, durchgefiihrt im Labormafistab in Wiirzburg, ba-
siert auf einem Quantenkanal mit einer Lange von ca. 40 cm. Das zweite QKD-Experiment
wurde iiber eine Distanz von 500 m in der Miinchner Innenstadt zwischen den Dé&chern
zweier Gebdude der Ludwig-Maximilians-Universitit realisiert. In beiden Experimenten
wird ein BB84-Protokoll nachgeahmt, indem auf die einzelnen Photonen eine feststehende
Abfolge von vier unterschiedlichen Polarisationszustinden aufmoduliert wird. Die in die-
sem Kapitel demonstrierte Implementierung elektrisch betriebener, nicht-klassischer Licht-
quellen in QKD-Experimenten stellt einen wichtigen Schritt hinsichtlich der Realisierung
effizienter und praktikabler QKD-Systeme dar.



2 Grundlagen

Dieses Kapitel erlautert die physikalischen und konzeptionellen Grundlagen der im Rah-
men dieser Arbeit durchgefiihrten experimentellen Untersuchungen. In Abschnitt 2.1 wer-
den zunéchst die strukturellen, elektronischen und optischen Eigenschaften von Halbleiter-
Quantenpunkten vorgestellt. Diese Quanten-Emitter bilden das zentrale nanoskopische
Element aller Experimente dieser Arbeit. Abschnitt 2.2 stellt das Konzept der optischen
Mikroresonatoren vor, mit deren Hilfe die Photonen- Auskoppeleffizienz von Quantenpunkt-
Einzelphotonenquellen erhoht werden kann. Die statistischen Eigenschaften von Lichfel-
dern werden schliellich in Abschnitt 2.3 beschrieben und dabei insbesondere auf die Un-

terschiede zwischen klassischen und nicht-klassischen Photonen-Zustéinden eingegangen.

2.1 Halbleiter-Quantenpunkte

Halbleiter-Quantenpunkte, welche aufgrund ihrer diskreten elektronischen und optischen
Eigenschaften haufig auch als kiinstliche Atome bezeichnet werden [Gér01, Fin0Ola, Bim06],
sind seit ihrer Entdeckung im Jahre 1985 durch Goldstein und Glas [Gol85] ein zentra-
ler Bestandteil der Forschung auf dem Gebiet der Halbleiter-Quantenoptik. Insbesonde-
re die Moglichkeit, Quantenpunkte als Emitter einzelner, zeitlich separierter Photonen
oder quantenmechanisch polarisationsverschrankter Photonenpaare einsetzen zu koénnen,
macht sie zu geeigneten Systemen fiir die Grundlagenforschung sowie fiir zukiinftige An-
wendungen in der Quanteninformations-Verarbeitung [Shi07, Lad10, Bucl2]. In diesem
Unterkapitel wird neben einer Einfithrung in die grundlegenden strukturellen, elektroni-
schen und optischen Eigenschaften von Halbleiter-Quantenpunkten insbesondere auch auf
die Eigenschaften der sogenannten Biexziton-Exziton-Zerfallskaskade in Quantenpunkten

eingegangen.

2.1.1 Strukturelle Eigenschaften

Als Quantenpunkt (QP) bezeichnet man ein in eine Halbleitermatrix eingebettetes ein-
kristallines Cluster von einigen hundert bis tausend Atomen, wobei das Material des QPes

verschieden von dem der umgebenden Matrix ist. QPe entstehen beispielsweise beim epi-
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Abbildung 2.1: (a) Schematische Darstellung des selbstorganisierten, epitaktischen Wachs-
tums von InAs/GaAs-Quantenpunkten (QP): Im Stranski-Krastanow-Wachstumsmodus bil-
det sich auf dem GaAs-Substrat (1.) zunéchst eine pseudomorph verspannte Benetzungsschicht
aus InAs (2.). Ab einer kritischen Schichtdicke von wenigen Monolagen beginnt anschliefilend
die Relaxation zu InAs-QPen (3.). (b) AFM-Aufnahme einer Schicht InAs/GaAs-QPe vor dem
Uberwachsen (mit freundlicher Genehmigung von J. Treu, Universitit Wiirzburg). (¢) XSTM-
Aufnahme eines einzelnen, tiberwachsenen InAs/GaAs-QPes in einem Querschnitt parallel
zur Wachstumsrichtung, symbolisiert durch einen Pfeil (mit freundlicher Genehmigung von
P. Koenraad, Technische Universitét Eindhoven).

taktischen Wachstum einzelner Monolagen eines Materials A auf einem Substrat B, wenn
diese unterschiedliche Gitterkonstanten aufweisen. Die aus solchen verspannungsinduzier-
ten Selbstordnungsprozessen resultierenden Nanocluster werden auch als selbstorganisierte
Quantenpunkte bezeichnet. Je nach Materialsystem kénnen dabei unterschiedliche Wachs-
tumsmodi realisiert sein [Lay78]. Die in dieser Arbeit eingesetzten InAs/GaAs-QPe en-
stehen im Stranski-Krastanow-Wachstumsmodus® (siehe Abbildung 2.1 (a)). Dabei bil-
det sich zunéchst eine Benetzungsschicht (engl.: wetting layer), in der das aufgewachsene
InAs die laterale Gitterkonstante des Substrates GaAs iibernimmt (apas = 6,0583 A,
aGaAs = D,6532 A). Man spricht in diesem Zusammenhang von einer pseudomorph ver-
spannten Schicht. Ab einer kritischen Schichtdicke von etwa 1,6 Monolagen (vgl. Referenz
[S0Q6]) kann sich das aufgebaute Verspannungsfeld durch die Bildung von kleinen Inseln
- den Quantenpunkten - 16sen und der Halbleiterkristall relaxiert in einen energetisch
giinstigeren Zustand. Der Ubergang vom zweidimensionalen Wachstum der Benetzungs-
schicht zum dreidimensionalen Wachstum der QPe wird dabei mafigeblich durch das Wi-
derspiel von Oberflichenenergie und den mit dem Volumen zunehmenden Gitterverspan-
nungen bestimmt. Abbildung 2.1 (b) zeigt die Rasterkraftmikroskop- (AFM2-) Aufnahme
einer uniitberwachsenen Schicht von InAs/GaAs-QPen. Typische Flidchendichten liegen bei

1 Weitere Wachstumsmodi: Volmer-Weber und Frank-van-der-Merve;
2 Atomic Force Microscope
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diesem Materialsystem im Bereich von ngp ~ (108 — 10'%) cm™2. Die interne atomare
Struktur eines mit GaAs tiberwachsenen InAs/GaAs-QPes zeigt Abbildung 2.1 (c), welche
an einem Querschnitt parallel zur Wachstumsrichtung mit einem Rastertunnelmikroskop
(XSTM!) aufgenommen wurde [Keil2]. In der vorliegenden Arbeit wurden ausschlieBlich
InAs/GaAs-QPe eingesetzt, welche wihrend des Wachstums einem sogenannten PCAZ2-
Schritt unterzogen werden. Dieser Herstellungsprozess wird in Abschnitt 4.1.2 naher er-

lautert.

2.1.2 Ladungstragereinschluss und exzitonische Emission

Da das InAs-Material der QPe eine geringere Bandliicke aufweist als die umgebende GaAs-
Matrix (B4 ~ 0,36eV bzw. EJ?AS ~ 1,42eV bei 300K) stellt jeder QP einen dreidi-
mensionalen Potentialtopf fiir Elektronen aus dem Leitungsband und Loéchern aus dem
Valenzband dar. Als Folge der geringen Ausdehnung des QP-Potentials in allen drei Raum-
richtungen, welche im Bereich der de-Broglie Wellenlidnge \gp der Ladungstriger liegen®,
werden die elektronischen und optischen Eigenschaften von QPen mafigeblich durch quan-
tenmechanische Effekte bestimmt. Abbildung 2.2 zeigt, ausgehend vom dreidimensionalen
Volumenhalbleiter, schematisch die Zustandsdichte D(E) bei einer sukzessiven Reduzie-
rung der Dimensionalitdt. Bei einem Volumenhalbleiter (3D), einem Quantenfilm (2D)
oder einem Quantendraht (1D) liegt jeweils weitherhin eine quasi-kontinuierlich verteilte
Zustandsdichte vor. Erst im Falle eines QPes (0D), bei welchem die Ladungstriager keinen
einzigen Translationsfreiheitsgrad mehr besitzen, ergibt sich eine vollstdndige Quantisie-
rung und die Zustandsdichte entspricht einer Abfolge von Dirac’schen Deltafunktionen:
D(FE) x §(F — E;). Dabei bezeichnet E; die diskreten Eigenenergien des Einschlusspoten-
tials mit dem entsprechenden Satz an Quantenzahlen i. Befinden sich freie Ladungstrager,
welche optisch oder elektrisch generiert wurden, in der Umgebung eines QPes so kénnen
beispielsweise ein Elektron und ein Loch aus dem Leitungsband bzw. Valenzband unter
Streuung mit Phononen strahlungslos in das QP-Potential relaxieren und dessen diskrete
Energie-Niveaus besetzen (siehe auch Abbildung 2.3 (a)). Das aus dem Elektron-Loch-Paar
resultierende Quasiteilchen, bezeichnet als Quantenpunkt-Exziton (X), ist sowohl tiber die
Coulombwechselwirkung als auch durch das QP-Potential gebunden bzw. lokalisiert. Be-

trachtet man zur Veranschaulichung die Analogie zum Wasserstoff- (H-) Atom, so ergibt

1 Cross-sectional Scanning Tunneling Microscope

Partial Capping and Annealing

3 Es gilt Aap « h/v2m*kpgT, mit dem Planck’schen Wirkungsquantum h, der effektiven Masse der
Ladungstrager m* und der Boltzmann Konstante kg. Fiir typische Halbleiter mit effektiven Massen von
m* = 0,1 - mo, wobei mo die freie Elektronenmasse bezeichnet, ergeben sich de-Broglie Wellenlédngen
von einigen 10 nm.

[\
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Abbildung 2.2: Zustandsdichte D(FE) der Ladungstréger in einem Halbleiter bei schrittweiser
Reduktion der Dimensionalitét: Fir den Volumenhalbleiter (3D), den Quantenfilm (2D) und
den Quantendraht (1D) ergibt sich jeweils eine quasi-kontinuierlich verteilte Zustandsdichte.
Bei einem Quantenpunkt (0D) hingegen, welcher die Ladungstréger in allen drei Raumdimen-
sionen einschliefit, ergibt sich eine vollstandige Quantisierung. Dies fithrt zu der Ausbildung
diskreter Energieniveaus und somit zu einer d-fomigen Zustandsdichte.

sich fiir den Bohr-Radius eines Exzitons im Volumenhalbleiter [K1i05]:
aX=al. £ =05204. (2.1)
[ [

wobei ai den Bohrradius des H-Atoms, e die Dielektrizitétskonstante und p die effekti-
ve, reduzierte Masse des Elektron-Loch-Paares bezeichnet. Damit ergeben sich fiir typi-
sche Halbleiter (e ~ 10, p =~ 0,1) Exziton-Bohrradien im Bereich von zehn Nanometern
(z.B.: agGaAs = 11,2nm, aglnAS = 32,7nm), was im Bereich der QP-Ausdehnung selbst
liegt. Der hieraus resultierende dreidimensionale Ladungstrigereinschluss fithrt, wie be-
reits erldutert, zu einer diskontinuierlichen Zustandsdichte und folglich zu der Ausbildung
diskreter Energieniveaus - dhnlich dem Termschema eines Atoms.

Abbildung 2.3 (a) zeigt vereinfacht die Bandstruktur eines QPes entlang einer Raum-
richtung, wobei Einfliisse von Gitterverspannungen sowie die Benetzungsschicht vernach-
lassigt wurden. Schematisch dargestellt sind des Weiteren die Energieniveaus ey bzw. hg
des Grundzustandes der Elektronen und Locher, sowie je zwei hohere, angeregte Zustande
e1,2 bzw. hy2. Absolute und relative Lagen der Energieniveaus von Elektronen und Lo-
chern werden mafgeblich durch die rdumliche Struktur des Einschlusspotentials bestimmt
und héngen damit von der Materialkomposition, Form und Gréfie des QPes ab. Wird in
dem Halbleiter ein Photon absorbiert, dessen Energie gréfier als die Bandliicke von GaAs
ist, so wird zunéchst ein freies Elektron-Loch-Paar erzeugt. Beide Ladunsgtriger kénnen
anschlieBend unter Streuung mit Phononen strahlungslos, auf einer Zeitskala von wenigen
Pikosekunden [Hei97], in das QP-Potential relaxieren und dessen niedrigste Energienive-
aus besetzen. Nach einer charakteristischen Zeitdauer, welche der natiirlichen Lebensdauer
7x des Exziton-Zustandes entspricht (7x =~ 1ns), kann das Elektron-Loch-Paar schlieflich

strahlend rekombinieren. Da die Symmetrien der Elektron- und Loch-Wellenfunktionen
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Abbildung 2.3: (a) Schematische Darstellung des Verlaufs der Bandstruktur eines QPes
entlang einer Raumrichtung (LB: Leitungsband, VB: Valenzband, e;/h;: Energieniveaus der
Elektronen/Locher): Ein im QP-Potential gebundenes Elektron-Loch-Paar, genannt Exziton,
rekombiniert strahlend und fithrt zu diskreten Emissionslinien in einem Spektrum (siehe auch
Unterabbildung (¢)). (b) Mehrteilchenkonfigurationen in der s-Schale eines QPes: Exziton (X),
einfach geladene Trion-Zustinde (X~ bzw. X™) und Biexziton (XX). (¢) Schematisches Emis-
sionsspektrum der Mehrteilchenkomplexe aus (b): Aufgrund von Austausch- und Coulomb-
Wechselwirkungen zwischen den Ladungstriagern besitzen die QP-Zustédnde unterschiedliche
Rekombinationsenergien.

der beiden Zustdnde ey und hg s-artigen Charakter besitzen, werden diese Zusténde in
Analogie zu Atomorbitalen auch s-Schale genannt [Ban99]. Abhéngig von der Art der
QPe existieren mitunter auch héhere Zustédnde, wie die p- und d-Schale [Fin01b]. Jedes
der Energieniveaus ist lediglich Spin-entartet und kann entsprechend dem Pauli-Prinzip
mit je zwei Ladungstrigern entgegengesetzten Spins besetzt werden. In Abhhingigkeit
von der externen Anregungsstirke konnen daher auch hohere Zustinde des QPes besetzt

werden.

2.1.3 Mehrteilchen-Zustande

Die moglichen Zustandskonfigurationen der s-Schale eines QPes sind in Abbildung 2.3 (b)
schematisch dargestellt. Neben dem bisher diskutierten, elektrisch neutralen Exziton (e+h)
kann auch ein einfach, negativ bzw. positiv geladenes Exziton (2e+h bzw. e+2h) oder
zwei Exzitonen (2e+2h) in einem QP-Potential lokalisiert sein. Wie bei dem Exziton
kénnen auch diese Quasiteilchen, welche als Trionen (X~ bzw. X*) und Biexziton (XX)
bezeichnet werden, aufgrund des starken Ladungstrigereinschlusses in einem QP nicht

mehr als Summe von unabhéngigen Einteilchenzustdnden betrachtet werden. Sie weisen,



18 2 Grundlagen

wie im Folgenden erldutert, jeweils leicht unterschiedliche Rekombinationsenergien auf,
wodurch sich in den Emissionsspektren einzelner QPe mitunter eine grofle Linienvielfalt
ergibt [Bay00, Fin01b]. Abbildung 2.3 (c) zeigt schematisch das Emissionsspektrum eines
QPes mit der im InAs/GaAs-Materialsystem hiufig auftretenden Abfolge der Emissionsli-
nien [Rod05, Seg06, M1i09, Yam12]. Quantenmechanisch kénnen diese Quasiteilchen durch

folgenden Hamiltonoperator beschrieben werden:
E[ = —[;[e + —Zflh + —FICoulomb'i_ﬁA 5 (22)

wobei ﬁc und I:Ih die Einteilchen-Hamiltonoperatoren der Elektronen bzw. Locher darstel-
len. Hy représentiert eine zusitzliche Austauschwechselwirkung, welche in Abschnitt 2.1.4
niher erliutert wird. Die Anderung der Energien der Quasiteilchen gegeniiber den Einteil-
chenzustidnden wird durch den Hamiltonoperator der Coulombwechselwirkung ﬁCoulomb

hervorgerufen, welcher fiir zwei Ladungstriager ¢ und j gegeben ist durch:

i 7 v;
HCoulomb _//4(] q] 7' | ‘ (TJN d’f’id?"j . (23)

TEYE |ri — 1]

Fiir ein elektrisch neutrales Exziton ist die Coulombwechselwirkung rein attraktiv, die
dementsprechend positive Bindungsenergie liegt im Bereich einiger 10meV [Sti99]. Da
die Einschlussenergie der Ladungstriger im InAs/GaAs-Materialsystem deutlich grofier
ist als die Bindungsenergien der Mehrteilchenzustinde, kénnen jedoch auch antibinden-
de Quasiteilchen auftreten. Aus Abbildung 2.3 (c¢) wird ersichtlich, dass beispielsweise die
Bindungsenergie' des positiv geladenen Trions Xt hiufig negativ ist. Dies ist eine Folge
der hoheren effektiven Masse der Locher relativ zu den Elektronen [Rod05]. Hierdurch
sind die Loch-Wellenfunktionen stiarker im QP-Potential lokalisiert, die repulsive Cou-
lombwechselwirkung der beiden Locher iiberwiegt daher der attraktiven Wechselwirkung
zwischen Elektronen und Léchern und fithrt zu einem antibindenden X*-Zustand. Fiir
das negativ geladene Trion ergibt sich mit diesen Betrachtungen eine positive Bindungs-
energie, was einem bindenden Zustand X~ entspricht. Im Falle des Biexziton-Komplexes
XX herrschen repulsive Anteile der Coulombwechselwirkung sowohl fiir die beiden Elek-
tronen im Leitungsband als auch fiir die beiden Locher im Valenzband. Ob sich ein bin-
dender oder antibindender XX-Zustand ausbildet, hdngt insbesondere von der Gréfle des
jeweiligen QPes ab [Rod03, Sar06]. Bei grofieren QPen wird tendenziell die attraktive
Coulombwechselwirkung iiber die repulsiven Anteile dominieren - es ergeben sich binden-

de Biexziton-Zustiande. In kleineren QQPen hingegen iiberwiegt der repulsive Anteil - die

Zustand
Egi

1 Definiert relativ zum Exziton: A = Fx — Ezustand
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Biexziton-Komplexe werden antibindend. Typische Bindungsenergien fir die beschriebe-
nen Mehrteilchenzusténde liegen im Bereich einiger meV [Rod05].

Die Eigenschaft der QPe, Mehrteilchenkomplexe mit unterschiedlichen Emissionsenergi-
en zu bilden, ermoglicht es, sie als Emitter nicht-klassischen Lichts einzusetzen [Mic00b].
Denn jeder dieser Zustande emittiert unter Rekombination eines Elektron-Loch-Paares nur
ein einzelnes Photon, und muss vor der Emission eines weiteren Lichtquants wieder ange-
regt werden. Wird einer dieser Emissionskanéle spektral selektiert, so fungiert er folglich als
Emitter einzelner, sequentiell abfolgender Photonen. Dariiberhinaus fiithrt die Eigenschaft
der QPe, einen Biexziton-Zustand bilden zu kénnen, zu dem interessanten Phidnomen der
Biexziton-Exziton-Zerfallskaskade - im Folgenden auch XX-X-Kaskade genannt. Befindet
sich ein QP in dem XX-Zustand, so kann zunéchst eines der beiden Elektron-Loch-Paare
strahlend rekombinieren und ein Photon der Energie Fxx = Fx — AE%?EI emittieren. Nach
dieser Rekombination befindet sich der QP mit dem verbliebenen Elektron-Loch-Paar im
Exziton-Zustand, der wiederum unter Aussendung eines Photons der Energie Fx in den
Grundzustand iibergehen kann. Die XX-X-Kaskade fungiert somit als Emitter zweifarbi-
ger, zeitlich korrelierter Photonenpaare - ein Phénomen, welches in Kapitel 5 an elektrisch
betriebenen Einzelquantenpunkt-Leuchtdioden detailliert untersucht wird. Des Weiteren
konnen iiber die XX-X-Kaskade auch quantenmechanisch polarisationsverschrinkte Pho-

tonenpaare erzeugt werden, wie im {iberndchsten Abschnitt 2.1.5 ndher erldutert wird.

2.1.4 Feinstrukturaufspaltung

Bei hinreichend hoher spektraler Aufloésung der Messapparatur offenbart sich in den Emis-
sionsspektren einzelner QPe eine komplexere Substruktur der Mehrteilchenkomplexe. Tat-
séchlich bestehen die Emissionslinien des Biexziton- und Exziton-Zustandes im Allgemei-
nen aus jeweils einem Linien-Dublett. Die entsprechende energetische Aufspaltung wird
als Feinstrukturaufspaltung bezeichnet und ist fiir Exziton und Biexziton dem Betrag nach
identisch. Die Emissionslinien der geladenen Trion-Komplexe zeigen hingegen keinerlei
Substruktur. Diese Beobachtungen kénnen erklért werden, indem die Spin-Eigenschaften
der beteiligten, fermionischen Ladungstriger beriicksichtigt werden.

Die Projektion des Eigendrehimpulses bzw. Spins auf die z-Achse (Wachstumsrichtung)

betrédgt fiir Elektronen s, = i% und fiir Lécher! j, = j:%. Im weiteren Verlauf wird die

1 Die exzitonischen Zustdnde besitzen in Zinkblende-Materialien, wie GaAs und InAs, iiberwiegend
Schwer-Loch- (engl.: heavy-hole, hh) Charakter. Leicht-Loch- (engl.: light-hole, Ih) und SO-Loch- (engl.:
split-off, so) Band spielen meist eine untergeordnete Rolle [Huo12], da beide energetisch vom hh-Band
abgespalten sind [He04, Jas06]. Diese Aufspaltung resultiert bei dem [h-Band aus biaxialen Verspan-
nungen der QP-Struktur und bei dem so-Band aus der Spin-Bahn-Wechselwirkung der Locher.
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Abbildung 2.4: Termschema der Energieniveaus des Exziton-Zustandes eines QPes bei ver-
schwindender (links) und endlicher (rechts, blau unterlegt) Spin-Austauschwechselwirkung Hy
zwischen Elektronen und Loéchern. 1 bzw. | symbolisiert den Elektronen-Spin und 1} bzw. |
den Loch-Spin. Der urspriinglich vierfach entartete Exziton-Zustand wird bei Ha # 0 in op-
tisch erlaubte (helle) und verbotene (dunkle) Zustandskonfigurationen aufgespalten. Ist die
Rotationssymmetrie des QP-Potentials um die Wachstumsrichtung gebrochen (Symmetrie <
2D), so sind auch die beiden hellen Exzitonzusténde in ein Dublett aufgespalten. (Der Nor-
mierungsfaktor 1/v/2 der Spin-Konfigurationen wurde hier vereinfachend weggelassen.)

folgende symbolische Notation verwendet: s, = +% =1 sowie s, = —% =] fir Elektronen
und j, = —i—% =1} sowie j, = —% =| fiir Locher. Aus der Addition der Drehimpulse fol-
gen fiir das Exziton, welches aus einem Elektron und einem Loch besteht, vier mogliche
Gesamtdrehimpulse: Si( = 41, + 2. Da bei der strahlenden Rekombination der Ladungs-
triger das emittierte Photon einen Drehimpuls von |[ASX| = 1 davontrigt, koppeln nur
die beiden Exziton-Zustéinde |}f) und [f{}) mit einem Gesamtdrehimpuls Sx = +1 an
das Lichtfeld und werden daher als helle Exzitonen bezeichnet (engl. bright excitons). Die
beiden Exziton-Zustinde |[1) und ||{}) mit einem Gesamtdrehimpuls von SX = 42 sind
hingegen nach den Auswahlregeln fiir Dipoliibergéinge optisch verboten und werden daher
als dunkle Exzitonen bezeichnet (engl. dark excitons). Ohne jegliche Austauschwechselwir-
kung zwischen den Ladungstrigern wére der Exziton-Zustand mit den beiden hellen und
den beiden dunklen Zusténden vierfach entartet.

Die Spin-Austauschwechselwirkung zwischen Elektron und Loch fithrt jedoch zu einem

zusétzlichen Term Hy in Gleichung 2.2, der fiir ein QP-Potential mit Co,-Symmetrie wie
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folgt dargestellt werden kann [Ivc97, Yam12]:

Ha = 2M0J,S, + A1 (JcSx — Ao (Jy Sy , 2.4
A 0 + A (Jx S JySy) + Ao (JxSx + JySy) (2.4)
HY HESS iy

wobei S = (5,5,5;) und J = (Jx,Jy,J,) die Gesamtdrehimpuls-Operatoren der betei-
ligten Elektronen bzw. Locher repriasentieren und A; Parameter sind, welche durch das
QP-Potential bestimmt werden. Die Gestalt von Hya und der Einfluss auf den Exziton-
Zustand ist nun abhéngig von der Symmetrie des QPes (sieche Abbildung 2.4). Im Falle
eines QPes mit zylindrischer Symmetrie beziiglich der Wachstumsrichtung (Symmetrie-
Gruppe Dog oder Cyy) entsteht die sogenannte isotrope Austauschwechselwirkung bei wel-
cher die beiden Terme ﬁg und ﬁi in Gleichung 2.4 von Null verschieden sind. Der erste
dieser beiden Terme spaltet die dunklen Zustdnde energetisch von den hellen Zustdnden ab
und der zweite bewirkt eine Aufhebung der energetischen Entartung der dunklen Zustan-
de. Die spektrale Aufspaltung A( zwischen hellen und dunklen Exziton-Zustidnden wurde
in den Arbeiten [Bay99, Bay02] iiber magnetfeldabhéngige Messungen ermittelt und liegt
in Abhéngikeit von der QP-Groéfle im Berich von ~ 10—200 peV. Die hellen Zustdnde dage-
gen bleiben von der isotropen Austauschwechselwirkung unbeeinflusst und sind weiterhin
zweifach entartet. Rekombinieren Exzitonen aus diesem Zustand, so sind die entsprechen-
den Photonen aufgrund der Helizitit von +1 zirkular polarisiert (¢%). Besteht jedoch eine
Asymmetrie des QP-Potentials innerhalb der Wachstumsebene, was einer Symmetrieer-
niedrigung auf Cgy entspricht, so wirkt auch der Term ﬂgss in Gleichung 2.4. Dieser
mischt die beiden Zustédnde [[{) und |1{}) zu zwei Linearkombinationen %( ™) £ 141)
und hebt damit auch die Entartung der hellen Zustédnde des Exzitons auf - man spricht
von einer anisotropen Austauschwechselwirkung. Die Emission des Exziton-Zustandes wird
daher in Spektren als Linien-Dublett beobachtet, wobei die beiden Komponenten zuein-
ander orthogonale, lineare Polarisation (7+,7!l) besitzen. Die entsprechende Feinstruk-
turaufspaltung AFEpgs (engl. fine-structure splitting) des hellen Exziton-Zustandes liegt
fiir InAs/GaAs-QPe im Bereich ~ 0 — 100 peV. Die ursichliche Anisotropie kann sowohl
durch eine morphologische Asymmetrie des QP-Potentials innerhalb der Wachstumsebene
als auch durch intrinsische Asymmetrien des Halbleiter-Substrates hervorgerufen werden,
womit auch ein perfekt kreisrunder QP eine endliche Feinstrukturaufspaltung aufweisen
kann.

Im Gegensatz zu dem elektrisch neutralen Exziton-Zustand zeigen die geladenen Trion-
Zustinde (X~ und X7T) keinerlei Feinstrukturaufspaltung. Betrachtet man beispielsweise
den X~ -Zustand, so befinden sich die beiden Elektronen aufgrund des Pauli-Prinzips in

einem Spin-Singulett Zustand mit einem verschwindenden Gesamtdrehimpuls S = 0.
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Das einzelne Loch im Valenzband, welches beide Spin-Orientierungen annehmen kann,
wechselwirkt also mit einer verschwindenden lokalen Spin-Dichte des Spin-Singuletts der
Elektronen. Hieraus folgt, dass auch die Austauschwechselwirkung zwischen den Elektro-
nen und dem Loch verschwindet und so keine Aufspaltung der Emissionslinien in den
Emissionsspektren beobachtet wird. Fiir den positiv geladenen Trion-Zustand X ver-
lauft die Argumentation analog. Eine weitere Folge der Spin-Singulett Konfiguration der
Elektronen bzw. Locher bei Trion-Zustanden ist, dass bei diesen nur helle Zustédnde exis-
tieren. Dies ist insbesondere bei der Realisierung einer effizienten Einzelphotonenquelle
von Bedeutung. Wiirde hierfiir ein neutrales Exziton eingesetzt, so wiirden die injizier-
ten Ladungstrager, deren Spin-Orientierung in den géngigen Anregungs-Szenarien zuféllig
verteilt ist, mit gleicher Wahrscheinlichkeit die hellen und die dunklen Exziton-Zustinde
besetzen. Da die dunklen Zustédnde nicht an das Lichtfeld koppeln, kann die Besetzung
nur durch Spinflip-Prozesse in die hellen Zustdnde oder durch eine weitere Anregung in
den Biexziton-Zustand abgebaut werden. Die Anzahl der von dem hellen Exziton emittier-
ten Photonen pro injiziertem Elektron-Loch-Paar ist entsprechend verringert, wodurch die
Effizienz der Einzelphotonenquelle reduziert wird. Werden hingegen Trion-Zusténde, bei
welchen keine dunklen Zustidnde existieren, fiir die Realisierung einer solchen Lichtquelle
eingesetzt, konnen hohere Einzelphotonen-Emissionsraten erzielt werden [Str07, Rei08a].
Bei den in Kapitel 4 untersuchten, elektrisch betriebenen Einzelphotonenquellen wurden
daher die eingesetzten InAs/GaAs-QPe n-dotiert, um die Bildung negativ geladener Trion-
Zustande zu begiinstigen.

Bei der Emission des Biexziton-Zustandes wiederum wird in Spektren ein Linien-Dublett
beobachtet, sofern eine anisotrope Austauschwechselwirkung H gss aufgrund des QP-Poten-
tials vorhanden ist. Der Biexziton-Zustand selbst weist jedoch eine verschwindende Elektron-
Loch Austauschwechselwirkung (Hx = 0) auf, da die beiden Elektronen und Lécher jeweils
nach dem Pauli-Prinzip gepaarte Spins besitzen. Die dennoch beobachtete Aufspaltung der
Biexziton-Emissionslinie liegt in diesem Fall darin begriindet, dass die Rekombination des
Elektron-Loch-Paares in einem der beiden hellen Exziton-Zustidnde miindet. Der durch die
Austauschwechselwirkung aufgespaltene Exziton-Zustand bietet dem Zerfall des Biexzitons
daher zwei mogliche Endzustdnde und pragt damit die Feinstrukturaufspaltung AFErgg
auch der Biexziton-Emissionslinie auf. Die weiteren Auswirkungen einer Austauschwech-
selwirkung auf die Eigenschaften der XX-X-Kaskade werden in dem folgenden Abschnitt

néaher erldutert.
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Abbildung 2.5: (a) Termschema der Biexziton-Exziton- (XX-X-) Zerfallskaskade fiir einen
Quantenpunkt mit verschwindender (links) bzw. endlicher (rechts) Feinstrukturaufspaltung
A FErsg der beiden Zustidnde des hellen Exzitons. Im Falle A Frgs = 0 kann nicht zwischen den
beiden moglichen Zerfallskanédlen unterschieden werden (vgl. Emissionsspektrum in (b), links)
und der Quantenpunkt emittiert ein quantenmechanisch polarisationsverschrinktes Photo-
nenpaar [¥1) = %ULR) + |RL)). Gilt AEpss # 0, sind die Zerfallskanile unterscheidbar

(vgl. auch Emissionsspektrum in (b), rechts). Hierdurch wird in zeitintegrierten Messungen
die quantenmechanische Verschrankung zerstort, und es kann eine klassische Polarisationskor-
relation der emittierten XX-X-Paare beobachtet werden.

2.1.5 Biexziton-Exziton-Kaskade

Fiir den sequentiell von der XX-X-Kaskade emittierten Zweiphotonen-Zustand ergeben
sich, wie in Abbildung 2.5 dargestellt, zwei fundamental unterschiedliche Situationen im
Falle einer verschwindenden oder endlichen anisotropen Elektron-Loch Austauschwechsel-
wirkung.

Ist bei einem QP keine anisotrope Austauschwechselwirkung vorhanden, so resultie-
ren aus der hohen Symmetrie des QP-Potentials zwei mogliche, energetisch dquivalen-
te Zerfallskanéle. Diese Situation ist in Abbildung 2.5 (a) auf der linken Seite darge-
stellt. Je nachdem, welches der beiden Elektron-Loch-Paare zuerst strahlend rekombiniert,
wird ein links-zirkular- (L-) oder rechts-zirkular- (R-) polarisiertes Photon emittiert. Da
der Exziton-Zustand energetisch entartet ist, weisen beide Zerfallskanéle exakt dieselbe
Energiedifferenz auf. Dies gilt auch fiir die darauffolgende Rekombination des Exziton-

Zustandes, bei dem je nach vorausgegangenem Biexziton-Photon entweder ein R- oder
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L-polarisiertes Photon emittiert wird. Die beiden mdoglichen XX-X-Zerfallskanédle und da-
mit auch die beiden emittierten Zweiphotonen-Zustédnde |LR) und |RL) sind hinsichtlich
ihrer Energie ununterscheidbar (vgl. Abbildung 2.5 (b), links). Sind beide Zerfallskani-
le dariiber hinaus auch gleich wahrscheinlich, so wird die in einer Messung beobachtete
Polarisation des Exziton-Photons vollkommen unbestimmt, jedoch abhéngig von der Pola-
risation des vorausgehenden Biexziton-Photons, sein. In diesem Fall ist der von der XX-X-
Kaskade erzeugte Zweiphotonen-Zustand ein quantenmechanisch maximal verschrankter
Bell-Zustand der Gestalt [Ben00]:

1

V2

Dieser in der zirkularen (RL) Polarisations-Basis ausgedriickte Bell-Zustand kann auch in

|ty = —(|LR) + |RL)) . (2.5)

der rektilinearen (HV) Polarisations-Basis, mit den horizontal- und vertikal-linearpolarisier-
ten Eigenvektoren |H) = %(|L> + |R)) bzw. |V) = £(|R> + |L)) dargestellt werden.
Ebenso ist eine Darstellung in der diagonalen (DA) Polarisations-Basis, welche durch die
diagonal- und antidiagonal-linearpolarisierten Eigenvektoren |D) = %(\H ) +|V)) bzw.
|A) = %(|H ) — |V)) aufgespannt wird, moglich. Folglich ergibt sich eine in allen drei
Polarisations-Basen vollig dquivalente Formulierung des Bell-Zustandes:

1 1 1

V2 V2 V2

Dies zeigt, dass der Zustand [¥T) in jeder der drei Polarisations-Basen verschrinkt ist.

") = —=(ILR) + |RL)) = —=(|HH) + [VV))

(|DD) + |AA)) . (2.6)

Des Weiteren sagt Gleichung 2.6 voraus, dass sich in polarisationsaufgelosten Messungen
in der HV- und DA-Basis jeweils eine Polarisations-Korrelation der beiden emittierten
Photonen ergibt, in der RL-Basis hingegen eine Polarisations-Antikorrelation.

Existiert bei einem QP jedoch eine anisotrope Austauschwechselwirkung, so werden
die beiden Zerfallskanile der XX-X-Kaskade energetisch unterscheidbar (sieche Abbildung
2.5 (a), rechts). Das Biexziton rekombiniert nun strahlend zu einem der beiden, um die
Feinstrukturaufspaltung A Ergg, energetisch aufgespaltenen Endzustidnde des hellen Exzi-
tons: %(‘TW + [J1)). Da diese eine Linearkombination der vormals reinen Zustdnde |1})
und |[[f}) darstellen, ergibt sich aus der Mischung von L- und R-polariserten Photonen
nun die Emission von H- und V-polarisierten Photonen. Die beiden emittierten Photo-
nen eines Zerfallskanals sind bzgl. ihrer Polarisation korreliert, und es ergeben sich die
beiden Zweiphotonen-Zustande |HH) und |V'V). Durch die energetische Aufspaltung des

Exziton-Zustandes entwickelt sich zwischen diesen beiden Zustdnden eine Phasendifferenz,
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wodurch der emittierte Zweiphotonen-Zustand folgende Gestalt annimmt [Hud07, Ste08]:

1

V2

wobel 7 die Zeitdifferenz zwischen der Emission des Biexziton- und des Exziton-Photons

) ([HH) + 2P/ yy)) (2.7)

angibt (h = h/(27), mit dem Planck’schen Wirkungsquantum h). In zeitintegrierten Mes-
sungen, wie sie in Unterkapitel 5.4 durchgefiihrt werden, fiihrt der Phasenterm in Glei-
chung 2.7 zu einem reduzierten Uberlapp zwischen |¥) und dem maximal verschrinkten
Zweiphotone-Zustand |[#+) aus Gleichung 2.6 - die quantenmechanische Verschrinkung
wird zerstort. Sie kann in diesem Fall nur nachgewiesen werden, sofern die Feinstruk-
turaufspaltung A Fprsg im Bereich der homogenen, nur durch die strahlende Lebensdauer
7x limitierte, Linienbreite vx = h/7mx des Exziton-Zustandes liegt. Ein Maf fiir die Quali-
tét eines Zweiphotonen-Zustandes |¥) der XX-X-Kaskade ist nach obiger Diskussion der
Uberlapp des Zustandes [¥) mit dem maximal verschrinkten Bell-Zustand [#1), welcher
quantitativ durch die sogenannte Fidelity ™ beschrieben wird. Der Bell-Zustand [#) ist
damit per Definition durch f* = 1 charakterisiert. Fiir Lichquellen, welche lediglich klas-
sisch korrelierte Photonenpaare emittieren, ergibt sich mit f < 0,5 hingegen eine obere
Grenze, womit die Fidelity ein geeignetes Testkriterium fiir die Beobachtung quantenme-
chanisch verschriankter Photonenpaare darstellt [You06, Haf07, Mic09]. Eine experimentel-
le Bestimmung der Fidelity f* des Zweiphotonen-Zustandes einer XX-X-Kaskade erfolgt
in Abschnitt 5.4 an einem elektrisch gepumpten QP.

2.1.6 Elektrische Anregung in einer pin-Diode

Zur Anregung der Lumineszenz von QPen miissen freie Ladungstriger in der Halbleiter-
struktur vorhanden sein. Die Erzeugung von freien Elektron-Loch-Paaren kann beispiels-

weise optisch-nichtresonant mit einem Laser der Wellenlénge Apaser < g—‘; erfolgen, wobei

E, die Bandliicke der den QP umgebenden Halbleiter-Matrix darstellt (h: Planck’sches
Wirkungsquantum, c: Lichtgeschwindigkeit;). Des Weiteren kénnen QPe optisch auch
quasi- oder strikt-resonant angeregt werden, indem ein abstimmbarer Laser auf die Re-
sonanzenergie eines héheren Energieniveaus des QPes oder gar des zu untersuchenden
Energieniveaus selbst eingestellt wird. Diese als Resonanzfluoreszenz bezeichnete Metho-
de wird bei Experimenten angewendet, bei welchen storende Einfliisse - hervorgerufen
durch die Ladungstriger-Relaxation in das QP-Potential - ausgeschaltet werden miissen
[Ate09)].

Als weitere, anwendungs-relevante Moglichkeit der Anregung bietet sich bei QPen die

Integration in dotierte Halbleiterstruktur an, womit die Elektronen bzw. Locher tiber elek-
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Abbildung 2.6: Funktionsprinzip einer Quantenpunkt-Leuchtdiode (QP-LED): (a) Schema-
tischer Verlauf der Bandstruktur eines in eine pin-dotierten Halbleiterstruktur integrierten
QPes. Aufgrund des pn-Uberganges bildet sich eine Antidiffusionsspannung U, aus, wel-
che iiber dem intrinsischen (i) Bereich der Diode abfillt. (b) Ab einer angelegten Spannung
U > Uy in Durchlassrichtung der Diode kénnen Ladungstrager in den QP injiziert werden.
(¢) Exemplarisches Emissionsspektrum einer QP-LED im elektrischen Betrieb (7" = 20K).
Detaillierte experimentelle Untersuchungen an diesen QP-LEDs folgen in Kapitel 5.

trische Kontakte injiziert werden konnen. Diese elektrische Anregung der QP-Lumineszenz
ist insbesondere hinsichtlich Anwendungen in der Informations- und Quanteninformations-
verarbeitung von Interesse und ermoglicht die Realisierug hochintegrierter, optoelektroni-
scher QP-Bauelemente. Abbildung 2.6 (a) zeigt schematisch den Bandkantenverlauf eines
in eine dotierte Halbleiterstruktur eingebetteten QPes entlang der Wachstumsrichtung,
wobei zunéchst keine duflere Spannung an dem Bauteil anliegt. Der aus InAs bestehende
QP ist in eine undotierte, intrinsische (i) Halbleiter-Matrix aus GaAs eingebettet. Diese
wird umgeben von einem unteren, n-dotierten sowie einem oberen, p-dotierten Bereich aus
GaAs. Aufgrund des pn-Uberganges bildet sich eine intrinsische Antidiffusionsspannung
Uint aus, welche {iber dem undotierten Teil der Diode abféillt und ein konstantes elektri-
sches Feld im Bereich des QPes erzeugt. Um Ladungstrager in das Bauteil injizieren zu
kénnen, muss eine Spannung U > Uiy, an die Kontakte in Durchlassrichtung der Diode
angelegt werden. Kompensiert die angelegte dufilere Spannung gerade die Antidiffusionss-
pannung (U = Uy), so befindet sich die Struktur im sogenannten Flachband-Fall (siehe
Abbildung 2.6 (b)). Ab diesem Punkt werden Elektronen und Locher von den Kontak-
ten in die intrinsische Schicht injiziert und kénnen unter Streuung mit Phononen in den
Potentialtopf des QPes relaxieren und schliellich - nach der Lebensdauer des jeweiligen
exzitonischen Zustandes - strahlend rekombinieren. Die Besetzungswahrscheinlichkeit und

damit auch die Emissionsintensitit eines exzitonischen Zustandes hangt dabei stark von
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der Anzahl der injizierten Ladungstriager pro Zeit ab.

Abbildung 2.6 (c) zeigt exemplarisch das Emissionsspektrum eines einzelnen, in eine
pin-dotierte Diode integrierten QPes unter elektrischer Anregung und einer Temperatur
von T' = 20 K. Neben der Emission des neutralen Exzitons (X) sind auch die negativ und
positiv geladenen Trion-Zustiande (X~ bzw. XT) sowie das Biexziton (XX) zu beobachten.
Detaillierte Untersuchungen an solchen Einzelquantenpunkt-LEDs erfolgen in Kapitel 5.
Das grundlegende Konzept, QPe in eine pin-Diode zu integrieren und damit elektrisch
betreibbare QP-LEDs zu realisieren, liegt allen in dieser Arbeit untersuchten Mikrostruk-
turen zugrunde. Um jedoch die Funktionalitdt iiber die einer herkémmlichen LED hinaus
zu erweitern, und die effiziente elektrische Erzeugung einzelner Photonen oder korrelierter
Photonenpaare zu ermoglichen, sind komplexere Mikrostrukturen notwendig. Im folgen-
den Unterkapitel wird erlautert, wie mit dem Konzept des optischen Mikroresonators die

Licht-Auskoppeleffizienz verbessert werden kann.

2.2 Optische Mikroresonatoren

Wird Licht in einem optischen Resonator auf ein Volumen V a (A/n)? lokalisiert, des-
sen Ausdehnung in allen drei Raumrichtungen in der Groéflenordnung der Lichtwellenlédnge
liegt, fithrt dies zur Ausbildung diskreter optischer Moden mit einem grofien freien Spek-
tralbereich. Die Eigenschaften eines Emitters (z.B. ein QP) der in solch einen Mikroresona-
tor eingebracht wird, konnen durch die modifizierte optische Zustandsdichte des Resona-
tors mafigeblich beeinflusst werden. Das Forschungsgebiet der sogenannten cavity quantum
electrodynamics (cQED) basiert auf Mikroresonatoren und behandelt die Wechselwirkung
von Quantenemittern mit dem quantisierten elektromagnetischen Feld eines Resonators
hoher Giite. Erste cQED-Experimente wurden an Atomen durchgefiihrt, die mittels Di-
polfallen im Zentrum eines optischen Resonators gehalten wurden [Mab02]. Durch die
Realisierung von Mikroresonatoren mit integrierten QPen wurde die Beobachtung von
cQED-Effekten erstmals auch im Festkorper moglich [Gér98, Sol01].

Abbildung 2.7 zeigt schematisch die drei prominentesten Mikroresonator-Systeme auf
der Basis von Halbleiter-Heterostrukturen: Zylindrische Fabry-Pérot Mikroséulenresonato-
ren, Mikro-Scheibenresonatoren und photonische Krsitallresonatoren. Zylindrische Fabry-
Pérot Mikrosdulenresonatoren (engl. micropillar cavity) bestehen meist aus einer \/n di-
cken Kavitdt, welche zwischen einem unteren bzw. oberen dielektrischen Bragg-Spiegel
(DBR!) hoher Reflektivitit eingebettet ist (vgl. Abbildung 2.7 (a)) [Gér96, ReilOb]. Eine

1 Distributed Bragg Reflector
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Abbildung 2.7: Schematische Darstellung der drei prominentesten Typen halbleiterba-
sierter Mikroresonatoren: (a) Zylindrische Fabry-Pérot Mikrosiulenresonatoren, (b) Mikro-
Scheibenresonatoren und (c¢) photonische Kristallresonatoren. Pfeile deuten die Positi-
on integrierter Quantenpunkte an (XSTM-Aufnahme mit freundlicher Genehmigung von
P. Koenraad, Technische Universitiat Eindhoven). In Kapitel 4 werden die sdulenférmigen Mi-
kroresonatoren (engl. micropillar cavity) eingesetzt, um effiziente, elektrisch betriebene Ein-
zelphotonenquellen zu realisieren.

Lokalisierung des Lichts erfolgt hier zum einen in Wachstumsrichtung durch Reflexion an
den beiden DBRs, zum anderen in lateraler Richtung durch eine Modenfithrung aufgrund
des Brechungsindex-Sprungs von Halbleiter zu Vakuum. Die Auskopplung und Detekti-
on von Licht erfolgt dabei in Wachstumsrichtung {iber den oberen DBR. Dieses Konzept
sdulenformiger Mikroresonatoren wird in Kapitel 4 verfolgt, um effiziente, elektrisch be-
triebene Einzelphotonenquellen zu realisieren. Ein weiteres Mikroresonator-System stellen
die sogenannten Mikro-Scheibenresonatoren (engl. microdisk cavity) dar (vgl. Abbildung
2.7 (b)) [McC92, Sri07]. In diesen bilden sich sogenannte whispering gallery modes (WGM?)
aus, welche am &ufleren Rand der flachen Zylinderscheibe kreisférmig in der Wachstum-
sebene propagieren und durch innere Totalreflexion in der Scheibe gehalten werden. Ein
ebenfalls weit verbreiteter Typ von Mikroresonatoren basiert auf photonischen Kristallen
(engl. photonic crystal cavity) (vgl. Abbildung 2.7 (c)) [Pai99, Nod07]. Bei diesen wird
durch eine Modulation des Brechungsindexes auf der Gréflenskala der Lichtwellenlénge
- realisiert beispielsweise durch das Atzen eines periodischen Lochgitters - eine kiinstli-
che photonische Bandliicke erzeugt, in welcher keine Lichtpropagation statt finden kann.
Die eigentliche Kavitat entsteht erst durch das Einbringen eines Defektes, der durch das
Weglassen bzw. Versetzen eines oder mehrerer Einheitszellen des Lochgitters entsteht. In
diesem Defekt erfolgt wiederum eine dreidimensionale Lokalisierung des Lichts, in late-
raler Richtung durch die photonische Bandliicke und in Wachstumsrichtung durch den

Brechungsindex-Sprung von Halbleiter zu Vakuum.

1 engl. fiir Flister-Gallerie Moden;
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Unabhéngig von der speziellen Geometrie des Mikroresonators liegt den meisten in
Halbleiterstrukturen durchgefithrten cQED-Experimenten folgende Modellvorstellung zu-
grunde (vgl. auch Abbildung 2.8 (a)): Betrachtet wird ein idealisierter QP, welcher als
Zwei-Niveau-System mit Grundzustand |G) und angeregten Exziton-Zustand | X) beschrie-
ben wird und resonant an die unbesetzte Mode |0) eines optischen Resonators der Giite
@ = Ec/~c koppelt. Dabei bezeichnet Ec die Resonanzenergie und ~¢ die Linienbrei-
te der Resonatormode. Befindet sich der QP anféinglich in seinem angeregten Zustand,
so wird er nach einer charakteristischen Zeit 7x = h/vx durch die spontane Emission
eines Photons in seinen Grundzustand tiibergehen. Im Grenzfall eines verlustfreien Reso-
nators (0 — o0) kann das zwischen den Spiegeln propagierende Photon von dem QP
reabsorbiert und anschliefend wieder emittiert werden. In diesem Fall, bei welchem die
spontane Emission zu einem reversiblen Prozess wird, kommt es zu einer quantenmecha-
nischen Verschrankung zwischen den beiden Zustédnden |X,0) und |G,1), bei welchen sich
abwechselnd kein bzw. ein Photon in der Kavitdt befindet. Das entsprechende Quasiteil-
chen [Wpolariton) = %(!G,l) +1]X,0)) wird als Polariton bezeichnet, und besteht zu gleichen
Anteilen aus Licht und Materie. Der Vorgang des kohérenten Energieaustausches eines
Emitters mit dem Vakuumfeld einer Resonatormode ist als Vakuum-Rabi-Oszillation be-
kannt und charakteristisch fiir das Regime der starken Kopplung. In QP-Mikroresonatoren
wurden Vakuum-Rabi-Oszillationen erstmals im Jahre 2004, von zwei unterschiedlichen
Arbeitsgruppen nahezu zeitgleich beobachtet [Rei04, Yos04]. Aufgrund der endlichen Giite
realer Resonatoren verlduft eine Vakuum-Rabi-Oszillation stets geddmpft, da das Photon
den Resonator nach einer charakteristischen Zeitdauer 7« = Qh/Ec wieder verlasst. Ist
die Dampfung durch die Resonatorverluste so stark, dass das Photon die Kavitét verlasst,
bevor es von dem QP erstmalig reabsorbiert werden kann, so befindet sich das System
im Regime der schwachen Kopplung. Die experimentellen Untersuchungen dieser Arbeit
konzentrieren sich auf das Regime der schwachen Kopplung, welches im Folgenden néher

erlautert wird.

2.2.1 Purcell-Effekt

Betrachtet man das Regime der schwachen Kopplung, so bleibt der Prozess der spontanen
Emission irreversibel und es treten keine Vakuum-Rabi-Oszillationen auf. Das Emissions-
verhalten eines Emitters wird dennoch stark von einem Mikroresonator beeinflusst. Nach

Fermis Goldener Regel, welche fiir einen elektrischen Dipoliibergang die Form

— = —plwo)l(d- flro)|? (2.8)
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Abbildung 2.8: (a) Schematische Darstellung eines cQED-Experimentes: Die Spiegel eines
optischen Resonators (griin) definieren eine Modendichte p(w) des elektromagnetischen Feldes
(rot), welche an einen Zwei-Niveau-Emitter (z.B. ein QP) koppelt. Im Regime der schwachen
Kopplung zwischen Emitter und Mode ist die Zeitskala 7« der Resonatorverluste kleiner als
die spontane Lebensdauer 7x des Emitters. (b) Schematische Darstellung der Modendichte im
Vakuum und in einem Mikroresonator.

} (b)

Resonator

Vakuum

Modendichte p (w.E.)

Frequenz w (w.E.)

annimmt, ist die spontane Emissionsrate I" = 1/7 direkt proportional zu der Modendichte
p(wo) bei der Ubergangsfrequenz wp, mit dem Dipolmatrixelement |(d- f(rq))| des entspre-
chenden Uberganges [Gér98]. Befindet sich ein Emitter in spektraler Resonanz mit der
optischen Mode eines Mikroresonators, so kann seine strahlende Lebensdauer durch die
ihn umgebende, erhéhte optische Modendichte deutlich verkiirzt sein [Gér98, Sol01]. Umge-
kehrt kann der Emitter gegeniiber dem Vakuum auch eine ldngere Lebensdauer aufweisen,
wenn sich die Emission in dem freien Spektralbereich des Resonators befindet [Bay01].
Abbildung 2.8 (b) zeigt zur Verdeutlichung schematisch die optische Modendichte p(w)
innerhalb eines Resonators sowie im Vakuum.

Dieser sogenannte Purcell-Effekt wurde bereits 1946 von seinem Namensgeber fiir Atome
in Resonatoren vorhergesagt [Pur46]. Das Verhéltnis der Lebensdauern eines Emitters im
Vakuum 7y gkuum und in Resonanz mit der optischen Mode eines Resonators Tgr.s wird
als Purcell-Faktor Fp bezeichnetn. In der Halbleiterphysik wird dieser Quotient nicht
auf das Vakuum, sondern auf den unendlich ausgedehnten, homogenen Festkérper mit
Brechungsindex n bezogen. Der Purcell-Faktor Fp = % kann in diesem Fall wie folgt

ausgedriickt werden [Gay03]:

g 3Q0c/?  aEIEP
A2V 4A% + 2, ’ E,
——— . ,

max
FP

e . (2.9)
spektral  raumlich

Der erste Term héangt, mit der Giite ), dem effektiven Modenvolumen V31 und der Reso-
nanzwellenldnge Ac, ausschliefllich von den Resonatoreigenschaften ab. Der zweite Term
tragt einer endlichen spektralen Verstimmung A zwischen Emitter und Resonatormode

Rechnung und beschreibt - entsprechend der optischen Modendichte - ein Lorentzprofil.
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Der dritte Term beriicksichtigt des Weiteren, dass das elektrische Feld E(F’) am Ort des
Emitters durch einen endlichen rdumlichen Uberlapp gegeniiber dem Maximum des elek-
trischen Feldes Emax der optischen Mode reduziert sein kann. Im Falle spektraler Resonanz
(A = 0) sowie perfektem rdumlichen Uberlapp zwischen Dipol-Emitter und Resonatormo-

de ergibt sich fiir den Purcell-Faktor folglich die obere Grenze:

30/

FmaX —
P 472V

(2.10)
Daraus wird ersichtlich, dass fiir das Erreichen hoher Purcell-Faktoren die technologische
Herausforderung in der Optimierung des Verhélnisses Q)/Vi1 besteht. Dadurch wird es
moglich, die strahlende Lebensdauer eines QPes in einer Halbleiterstruktur erheblich zu
verringern und somit die spontane Emissionsrate zu erhéhen. Fiir die Entwicklung eines
Bauteils, welches die effiziente Erzeugung einzelner Photonen ermdglicht, ist jedoch die
alleinige Maximierung des Purcell-Faktors Fp nach Gleichung 2.9 nicht ausreichend. Wie
im Folgenden erldutert wird, ist hierfiir auch die Photonen-Auskoppeleffizienz des gesamten

Bauteils zu optimieren.

2.2.2 Photonen-Auskoppeleffizienz

Von einem QP, der in einer Halbleiter-Matrix rdumlich isotrop Photonen emittiert, kann
aufgrund der inneren Totalreflexion an einer ebenen Grenzfliche des Halbleiters zum Va-
kuum nur ein Bruchteil ¢ der gesamten Emission aus dem Halbleiter ausgekoppelt und
somit durch eine externe Linse eingesammelt werden. Fiir Halbleiter wie GaAs ist dieser
Anteil auf einen Wert von € ~ 3% limitiert [Bar02, Zwi0O4]. Fiir die Realisierung eines
optoelektronischen Bauteils hoher Effizienz, besteht folglich eine Herausforderung in der
Steigerung von e. Eine Moglichkeit ist die Implementierung eines Bragg-Spiegels hoher
Reflektivitat unterhalb des QPes. Durch ihn werden die in den unteren Halbraum des
Halbleiters emittierten Photonen zuriick in Richtung Halbleiter-Vakuum-Grenzfliche re-
flektiert, wodurch € um maximal einen Faktor zwei gesteigert werden kann. Eine erheblich
groflere Steigerung der Photonen-Ausbeute wird, wie im Folgenden erldutert, durch den
Einsatz von Mikroresonatoren mdéglich.

Hierfiir wird im Folgenden zunéachst der Kopplungsfaktor der spontanen Emission 3 be-
trachtet. Befindet sich ein Emitter in spektraler Resonanz mit der optischen Mode eines
Mikroresonators, so kann seine spontane Emissionsrate gegeniiber dem Volumenhalbleiter
nach Tgels = % um den Purcell-Faktor erhoht sein (vgl. Unterkapitel 2.2.1). Die Emissi-

onsrate in alle anderen, unerwiinschten Moden ist hingegen geringer bzw. moglicherweise

sogar unterdriickt: Tr;(}htresonant = %. Der Anteil 5 der gesamten spontanen Emission,
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welcher direkt in eine gewilinschte Resonatormode eingekoppelt werden kann, ergibt sich

demnach zu
_ Fp /73D . Fp
Fp/mp+~/mp  Fp+1

(2.11)

Der (-Faktor héngt bei Mikrosdulenresonatoren ndherungsweise nur von dem Purcell-
Faktor ab, da die spontane Emissionsrate in nichtresonante Moden vergleichbar mit der
spontanen Emissionsrate im Volumenhalbleiter ist (v ~ 1) [Gér01, Bar02]. Den Kopp-
lungsfaktor der spontanen Emission zu maximieren, ist insbesondere im Bezug auf die
Realisierung eines sogenannten schwellenlosen-Lasers (5 — 1) notwendig [Nod06].

Ein hoher g-Faktor hat bei einer gegebenen Mikroresonator-Geometrie jedoch nicht au-
tomatisch eine hohe Photonenausbeute zur Folge. Um hohe Purcell-Faktoren zu erzielen,
muss nach Gleichung 2.10 ein kleines Modenvolumen und somit im Falle der Mikrosau-
lenresonatoren auch ein kleiner Resonatordurchmesser realisiert sein. Als Folge der gerin-
gen Abmessungen gewinnt, sowohl in idealen als auch realen Mikrosédulenresonatoren, die
Streuung der Photonen an den Resonatorseitenwédnden an Bedeutung. Dieser Verlustkanal
tragt tber einen Term Qﬁ;ndstreuung zur Gesamtverlustrate Q! bei und dominiert ab ei-

nem gewissen kritischen Resonatordurchmesser, sodass naherungsweise gilt [Bar02, Riv99]:

_ -1 _
Q b= Q2D + QRalmdstreuung : (212)

Qop beschreibt dabei die Giite des planaren bzw. lateral unstrukturierten Resonators, wel-
che maBlgeblich von der Reflektivitdt und damit von der Anzahl der Spiegelpaare in den
beiden DBRs abhéingt. Fiir ein asymmetrisches Resonatordesign, bei welchem der obe-
re DBR eine geringere Anzahl an Spiegelpaaren aufweist als der untere, beschreibt Qop
anschaulich die Auskopplung der Photonen durch den oberen DBR in Richtung Sammel-
optik. Der zweite Term Qﬁindstreuung = kJ3(kyre) /rc, welcher die Verluste durch Streuung
an den Resonatorseitenwidnden beschreibt, verhilt sich indirekt proportional zum Resona-
tordurchmesser dc = 2rc. Dabei ist k eine phdnomenologische Proportionalitdtskonstante
und Jy(kirc) die Bessel-Funktion erster Art, welche die radiale Intensitétsverteilung in
einem Resonator mit Radius r¢ beschreibt. Fiir grofle Resonatordurchmesser ist der Bei-
trag Qﬁalmdstreuung gering und der @Q-Faktor des Resonators ist vergleichbar mit der Giite
Q9op des planaren Mikroresonators. Mit abnehmendem Resonatordurchmesser nimmt die
Feldintensitét der optischen Mode im Bereich der Resonatorseitenwand zu, wodurch auch
die Wahrscheinlichkeit Q;{;ndstreuung, dass ein Photon in lateraler Richtung aus dem Reso-
nator gestreut wird, anwéchst. Die aus dem Resonator lateral herausgestreuten Photonen
sind fiir eine Sammeloptik mit einer endlichen numerischen Aperatur verloren und der

Q-Faktor des Mikroresonators wird entsprechend reduziert. In diesem Fall ldsst sich al-
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so der Anteil des gesamten Photonenflusses, welcher iiber den oberen DBR in Richtung
Sammeloptik ausgekoppelt wird, durch das Verhéltnis @)/Q2p beschreiben. Berticksichtigt
man des Weiteren, dass von diesen ausgekoppelten Photonen wiederum ein Anteil 5 in ei-
ner bestimmten Resonatormode gefithrt wird (siehe Gleichung 2.11), so ergibt sich fiir die

nutzbare Photonen- Auskoppeleffizienz 7, des Mikroresonators folgender Zusammenhang:

Fp
h=—"" .
p Qp Fp+1

(2.13)

Nach obiger Diskussion wird ersichtlich, dass bei Mikrosdulenresonatoren eine Optimierung
der Photonen-Auskoppeleffizienz 7, mit einem Kompromiss zwischen geringen Verlusten
durch Seitenwandstreuung Qg;ndstreuung einerseits und hohen Purcell-Faktoren Fp ande-
rerseits verbunden ist. Nach Barnes et al. [Bar02] wurde die nach dem damaligen Stand
der Technologie somit zu erreichende Photonen-Auskoppeleffizienz fiir Mikrosaulenresona-
toren zu npp ~ 70 % abgeschétzt. Das anhand von Gleichung 2.13 diskutierte Verhalten
von 7, wird in Kapitel 4 sowohl experimentell als auch anhand von Simulationsrechungen

analysiert, um effiziente Einzelphotonenquellen zu realisieren.

2.3 Statistische Eigenschaften von Licht

Eine Analyse der zeitlichen Verteilung der von einer Lichtquelle ausgesandten Photonen
erlaubt Riickschliisse auf die zugrundeliegenden Emissionsprozesse. In dieser Arbeit so-
wie generell auf dem Gebiet der Quanteninformation, sind Experimente zum Nachweis
und der Charakterisierung nicht-klassischer Photonen-Zustidnde von grundlegender Be-
deutung. Die Photonen-Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung ¢ (1), welche im Fol-
genden eingefiihrt und erldutert wird, erlaubt dabei eine quantitative Charakterisierung

der Photonenstatistik.

2.3.1 Photonen-Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung

R. J. Glauber entwickelte im Jahre 1963 eine quantenmechanische Beschreibung der Photo-
nenstatistik eines Lichtfeldes [Gla63]. Demnach lasst sich die Photonen-Autokorrelations-
funktion zweiter Ordnung ¢(® () eines stationiren Lichtfeldes, formuliert in der zweiten
Quantisierung, wie folgt darstellen [Lou05a, Wie09]:

(a'(t)al(t + r)a(t + )a(t))

@) (r) — )
7 @ ma(ny?

(2.14)



34 2 Grundlagen

Dabei bezeichnet a' und @ den Erzeugungs- und Vernichtungsoperator eines Photons in
einer bestimmten Mode zur Zeit ¢ bzw. t + 7 und () entspricht der Bildung eines quan-
tenmechanischen Erwartungswertes. Im Einzelphotonenbild gesprochen kann 2.14 als die
bedingte Wahrscheinlichkeit interpretiert werden, mit der zur Zeit ¢ + 7 ein Photon von
einer Lichtquelle emittiert wird, nachdem bereits zur Zeit ¢ ein Photon ausgesandt wur-
de. Im klassischen Bild der elektromagnetischen Welle nimmt ¢(?) (1) folgende Gestalt an

[Lou0O5b]:
DI+ 7))
(@)

wobei () eine zeitliche Mittelung der Intensitat I bedeutet. Um Aussagen iiber die Natur

g (r) = (2.15)

des zu untersuchenden Lichtfeldes treffen zu koénnen, ist insbesondere der Fall 7 — 0,
welcher das Auftreten zweier Photonen zur selben Zeit beschreibt, entscheidend. Gleichung

2.14 1asst sich in diesem Fall vereinfachen zu

(2.16)

wobei (1) = (afa) die mittlere Anzahl der Photonen und V' (7) = (72)—(7)? die Varianz der
Photonenanzahl eines gegebenen Feldzustandes angibt. Wie in dem folgenden Abschnitt
erlautert wird ist das Verhalten von ¢(®(r — 0) charakteristisch fiir unterschiedliche

Klassen von Photonen-Zustanden.

2.3.2 Klassifizierung von Photonen-Zustanden

Lichtfelder kénnen in Abhéngigkeit von der statistischen Verteilung ihrer Photonen in drei
Klassen eingeteilt werden: thermische-, kohdrente- und nicht-klassische Fock-Zusténde. Die
ersten beiden Zustandsarten werden im Folgenden zunéchst in einer klassischen Betrach-
tung erlautert, bevor anschliefend in das quantenmechanische Bild iibergegangen wird.
Allgemein kann iiber die Cauchy-Schwartz’sche Ungleichung gezeigt werden [Tho04],
dass solange die Intensitit I in Gleichung 2.15 eine klassische Variable ist - also eine
elektromagnetische Welle im Sinne der Maxwell-Gleichungen beschreibt - ¢(2) (1) folgende

Relationen erfiillen muss:

9?(r) < g?(0),

9(2)(0) - (2.17)

Dieses Verhalten, bei dem ¢(?) (1) ein lokales Maximum bei 7 = 0 aufweist, ist charakteris-



2.3 Statistische Eigenschaften von Licht 35

tisch fiir ein klassisches Lichtfeld und wird als Bunching® bezeichnet. Anschaulich bedeutet
dieses Bunching, dass die Photonen bevorzugt in Gruppen auftreten bzw. die Intensitats-
fluktuationen durch Energiebiindel charakterisiert sind, welche in unregelméfligen Abstén-
den aufeinander abfolgen. Fiir ein Lichtfeld mit maximalen Intensitdtsfluktuationen, wie
es von thermischen Lichtquellen emittiert wird, ergibt sich g(®(0) = 2. Der Grenzfall von
g?(0) = 1 entspricht hingegen einem kohérenten Zustand, der ein véllig stabiles Lichtfeld
aufweist. Dieser Feldzustand wird in guter Ndherung bei Lasern beobachtet.

In einer vollstdndig quantenmechanischen Betrachtung nach Gleichung 2.14 wird auch
ein nicht-klassischer Feldzustand maoglich, der durch ¢(? (0) < 1 gekennzeichnet ist und
somit Gleichung 2.17 verletzt. Dieses als Antibunching bezeichnete Verhalten bedeutet,
dass die Photonen sowohl zeitlich als auch rdumlich voneinander separiert sind, was so-
mit dem Bunching der Photonen eines klassischen Lichtfeldes entgegensteht [Wal79]. Der
Grenzfall g(®(0) = 0 ergibt sich fiir einen Feldzustand der zu jedem Zeitpunkt nur ein
einzelnes Photon enthalt, und charakterisiert damit eine ideale Einzelphotnenquelle. Der
Besetzungszahloperator erfillt in diesem Fall die Eigenwertgleichung 7|1) = 1]1). Ex-
perimentell wurde ein Antibunching erstmals im Jahre 1977 von Kimble et al. in der
Emission von Natrium-Atomen [Kim77] und im Jahre 2000 erstmals auch an Halbleiter-
QPen [Mic00a, MicOOb] beobachtet. Um die besonderen Eigenschaften einer Einzelpho-
tonenquelle quantitativ zu veranschaulichen, zeigt Abbildung 2.9 (a) die Wahrscheinlich-
keitsverteilungen P(n,u) der auftretenden Photonenanzahl n fiir die drei Gattungen von
Lichtfeld-Zustédnden bei mittleren Photonenanzahlen von (2) = p = 1, 5 und 10. Der
qualitative Verlauf der entsprechenden ¢ (7)-Funktionen ist in Abbildung 2.9 (b) bis (d)
dargestellt. Die drei Arten von Photonen-Zustdnden werden im Folgenden separat anhand

dieser Abbildung erldutert:

e Thermisches Licht
Die Emission einer thermischen Lichtquelle resultiert aus einer Vielzahl voneinan-
der unabhéngiger Emitter und kann als inkohérente Superposition von Lichtfeldern
angesehen werden. Die Wahrscheinlichkeitsverteilung Pipermisch(7, ) der Photonen
folgt daher der Bose-Einstein Verteilung eines schwarzen Strahlers und lésst sich wie

folgt als die geometrische Verteilung darstellen [LouO5b]:

n

Pthermisch(na,u) = ( a (218)

p

Die Fluktuationen in der Photonenanzahl bzw. der Intensitat einer thermischen

1 engl. fir klumpen oder biindeln;
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Abbildung 2.9: (a) Wahrscheinlichkeitsverteilungen P(n, x) der Photonenanzahl n fiir drei
fundamental unterschiedliche Arten von Lichtquellen, jeweils fiir eine mittlere Photonenan-
zahl = 1, 5 und 10. Wéhrend thermische (obere Graphen-Zeile) und kohérente (mittlere
Graphen-Zeile) Lichtquellen in ihrer Emission endliche Schwankungen der Photonenanzahl
aufweisen (Varianz V(n) > 0), sind nicht-klassische Fock-Zustdnde (untere Graphen-Zeile)
durch eine exakt definierte Anzahl an Photonen charakterisiert V(72) = 0. (b) bis (d) zeigen
das qualitative Verhalten der korrespondierenden Photonen-Autokorrelationsfunktion zweiter
Ordnung ¢® (1) (vgl. Diskussion im Text).

Lichtquelle, quantifiziert durch die Varianz der Verteilung 2.18, sind hoch und liegen
mit V() hermisch = 42 + g iiber der mittleren Photonenanzahl p. Fiir die Photonen-
Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung ergibt sich nach Gleichung 2.16 mit der
Varianz V (72)thermisch der oben diskutierte Bunching-Effekt: g@ (0)thermisch = 2 (sie-
he auch Abbildung 2.9 (b)). Es ist hervorzuheben, dass fiir thermisches Licht nach
Gleichung 2.18 der Zustand, welcher kein einziges Photon enthélt (n = 0), stets die
hochste Besetzungswahrscheinlichkeit aufweist. Thermisches Licht ist folglich weit
entfernt von dem gewiinschten Zustand einer Einzelphotonenquelle, bei dem P(n, p)

ein scharfes Maximum bei n = 1 haben sollte.

Koharentes Licht
Kohérentes Licht, wie es in guter Naherung von einem Laser emittiert wird, zeichnet
sich durch sehr geringe Schwankungen in der Photonenanzahl aus. Die entsprechende
Wahrscheinlichkeitsverteilung Pyonhsrent (7, pt) der Photonen folgt in diesem Fall der
Poisson-Verteilung

, (2.19)

_uu"
Pkoh'alrent(n7 :U’) =€ HF
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deren Varianz gleich dem Mittelwert ist: V(72)kohirent = - Das resultierende Rau-
schen wird als shot noise oder photon noise bezeichnet, und ist das absolute un-
tere Limit fiir das Rauschen in der Intensitédt eines makroskopischen Lasers. Mit
der Varianz V (7)koharent €rgibt sich nach Gleichung 2.16 im Falle einer kohérenten
Lichtquelle: ¢ (0)iohsrent = 1 (siehe auch Abbildung 2.9 (c)). Aufgrund der endli-
chen Varianz schwankt die Besetzungszahl n auch bei extrem abgeschiachten Lasern
um den Mittelwert u, womit auch kohéarente Lichtemitter weit von der gewiinschten

Photonenstatistik einer Einzelphotonenquelle entfernt sind.

o Nichtklassisches Licht
Nichtklassisches Licht wird durch sogenannte Fock-Zusténde |n;) repréasentiert. Diese
stellen die reinste Form des Lichts dar und sind als Eigenzustande des Besetzungszahl-
Operators iiber 7n;|n;) = n;|n;) mit n; = 0,1,2,...00 definiert. Ein Fock-Zustand
besitzt demnach eine exakt definierte Photonenanzahl, womit die Wahrscheinlich-

keitsverteilung gegeben ist durch

PFock(n) = 5n,ni ’ (220)

wobei 9y, ,, das Kronecker-Delta bezeichnet. Die Reinheit der Fock-Zusténde hat des
Weiteren zur Folge, dass der Mittel- bzw. Erwartungswert gleich dem Eigenwert des
Zustandes (@ = n;) und die Varianz identisch Null ist (V(7)poeck = 0). Dieses Ver-
halten grenzt nicht-klassische Feldzustéande klar von thermischem und kohérentem
Licht ab, welche beide eine endliche Varianz aufweisen (vgl. Abbildung 2.9 (a)). Nach
Gleichung 2.16 folgt, wegen V(7)pock = 0 und g = n;, fiir den Wert der Photonen-

Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung bei 7 = 0:

g P 0)=1- L (2.21)

n;
Eine ideale Einzelphotonenquelle, welche in den Photonen-Zustand |1) emittiert, ist
damit durch ¢(®)(0) = 0 charakterisiert. Sendet eine Lichtquelle hingegen exakt zwei
Photonen zur selben Zeit aus (|2)), so folgt (2 (0) = 0,5. In Experimenten wird daher
fiir eine Einzelphotonenquelle die Bedingung ¢(?) (0) < 0,5 angewendet, womit von
weniger als zwei Photonen bzw. zwei Einzelphotonenemittern ausgegangen werden

kann.

Aus obiger Diskussion wird ersichtlich, dass ein bloles Abschwéchen einer thermischen
oder kohérenten Lichtquelle nicht ausreicht, um einzelne Photonen auf Knopfdruck zu

erzeugen. Denn hierdurch wird zwar der Mittelwert u der Photonenanzahl verringert, nicht
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jedoch die Natur der Statistik selbst - die Varianz V' (7) bleibt endlich (vgl. Abbildung
2.9 (a)). Wird beispielsweise ein gepulster Laser so stark abgeschwécht, dass im Mittel
0,1 Photonen pro Puls emittiert werden (u = 0,1), so liegt die bedingte Wahrscheinlichkeit
P(n > 1|n > 0, ) = p/2, dass ein besetzter Puls mehr als ein Photon enthalt bei etwa 5 %,
wobei 90 % aller Pulse kein einziges Photon enthalten (P(n = 0,px) = 1 — u) [Gis02]. Im
Hinblick auf Anwendungen im Bereich der sicheren Dateniibertragung durch Verfahren der
Quanten-Schliisselverteilung motivieren diese Uberlegungen die Entwicklung effizienter,
elektrisch betriebener Einzelphotonenquellen, wie sie in Kapitel 4 dieser Arbeit beschrieben
und schliefilich in Kapitel 6 erstmals in Experimenten zur Quanten-Schliisselverteilung

eingesetzt werden.



3 Experimentelle Messtechnik

Dieses Kapitel beschreibt die in dieser Arbeit eingesetzte experimentelle Messtechnik.
Generell wurden die QP-Mikrostrukturen mittels spektral sowie zeitlich hochauflésender
Mikro-Elektrolumineszenz- (WEL-) und Mikro-Photolumineszenz- (uPL-) Spektroskopie
bei kryogenen Temperaturen untersucht. Hierbei wird das von der Probe unter elek-
trischer oder optischer Anregung emittierte Licht mit einer Ortsauflésung von wenigen
Mikrometern eingesammelt und anschlieffend spektral, und gegebenenfalls auch zeitlich,
analysiert. In den meisten Experimenten erfolgte die Ladungstrigerinjektion in die QP-
Halbleiterproben durch einen elektrischen Pulsgenerator (LEL). Nur in Einzelfdllen wurde
auf eine optische Anregung (UPL) der Halbleiterstrukturen durch einen Laser zuriickge-
griffen (siehe z.B. Abschnitt 5.5). Als Schliissel-Experimente dieser Arbeit sind die Mes-
sung der Photonen-Autokorrelation und der Photonen-Kreuzkorrelation zweiter Ordnung
hervorzuheben.

In Abschnitt 3.1 wird zunéchst die grundlegende Messanordnung der pEL-Spektroskopie
beschrieben, welche die Basis aller durchgefithrten Experimente bildet. In Abschnitt 3.2
folgt die Erlduterung der Messanordnung fiir zeitaufgeloste Messungen zur Charakteri-
sierung der Lebensdauer von QP-Zustédnden. Das Photonen-Autokorrelationsexperiment
wird in Abschnitt 3.3 vorgestellt und insbesondere im Rahmen von Kapitel 4 einge-
setzt. Eine Beschreibung des Experiments zur Durchfiihrung von polarisationsaufgelos-
ten Photonen-Kreuzkorrelationsmessungen folgt schliefflich in Abschnitt 3.4 und wird im
Rahmen von Kapitel 5 verwendet. Die Messanordnungen fiir Experimente zur Quanten-

Schliisselverteilung werden separat in Kapitel 6 beschrieben.

3.1 Mikro-Lumineszenz-Spektroskopie

Die pEL- und pPL-Untersuchungen erfolgten an der in Abbildung 3.1 (a) schematisch
dargestellten Messanordnung. Die Probe ist auf dem Kéltefinger eines Durchfluss-Kryo-
staten (Modell: Janis ST500-Atto, Cryophysics) montiert und wird mit fliisssigem Helium
auf eine Temperatur von etwa 10 K gekiihlt. In den Kaltefinger ist sowohl ein Thermoele-
ment als auch eine Heizspule integriert, welche in Verbindung mit einer PID-Elektronik

eine Regelung der Temperatur in einem Bereich von 10K bis Raumtemperatur mit ei-
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Abbildung 3.1: (a) Schematische Darstellung der Messanordnung zur spektral hochauf-
l16senden Mikro-Elektrolumineszenz- (HEL-) und Mikro-Photolumineszenz- (pPL-) Spektro-
skopie: Die Probe kann durch einen elektrischen Pulsgenerator oder einen Laser angeregt
werden. Das Lumineszenz-Signal wird durch ein Mikroskopobjektiv (MO) eingesammelt, in
einem Monochromator spektral zerlegt und durch eine CCD-Kamera detektiert. (b) Glas-
faserbasierte Hanbury-Brown und Twiss (HBT) Messanordnung zur Messung der Photonen-
Autokorrelationsfunktion g(?)(7): Die Detektion einzelner Photonen erfolgt mittels Si-basierter
Avalanche Photo Dioden (APDs) am Ende eines 50:50-Strahlteilers (ST).

ner Genauigkeit von ca. 0,1 K erméglichen. Unterhalb des Kéltefingers befinden sich zwei
Piezoaktuatoren (Modell: ANPx101, attocube systems), mit deren Hilfe die Probe in der
lateralen Ebene mit einer Prézision von bis zu 10nm bei einem maximalen Verfahrweg
von 5mm positioniert werden kann. Dies ermdglicht die rdumliche Adressierung einzel-
ner Mikrostrukturen. Der nétige thermische Kontakt zwischen dem Probentriager und
dem Kiihlkoérper des Kryostaten ist dabei mittels zweier flexibler Kupferlitzen realisiert.
Fir die elektrische Adressierung der Proben sind in einer Durchfiihrung des Kryostaten
flexible Miniatur-Koaxialkabel verlegt, welche probenseitig auf einem Stecker mit einer
integrierten 50 Q-Impedanzanpassung enden (vgl. [Ell06]). Die Koaxialkabel werden fiir
den elektrischen Betrieb der Halbleiter-Mikrostrukturen an einen Pulsgenerator (Modell:
AVN-1-C-P-PN-OT, Auvtech Electrosystems) angeschlossen, welcher kurze Spannungspul-
se mit Halbwertsbreiten von 200ps bis 1ns bei einer maximalen Repetitionsrate von
250 MHz generiert. Zu den Spannungspulsen kann des Weiteren eine variable Gleich-
spannung addiert werden. Das von der Probe emittierte Licht wird mittels eines Mi-
kroskopobjektives (Modell: M Plan Apo NIR, Mitutoyo) mit einer numerischen Apertur
(NA) von 0,40 und 20-facher Vergréfierung vor dem Glasfenster des Kryostaten eingesam-
melt und als kollimierter Strahl auf die optische Achse gelenkt. Das Lumineszenz-Signal
der Probe wird anschliefend mit Hilfe einer Linse auf den Eingangsspalt (50 um) eines

Gitter-Monochromators (Acton SP2750, Princeton Instruments) fokussiert und an des-
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sem Ausgang mit einer mit fliissigem Stickstoff gekiihlten Silizium-CCD Kamera (Mo-
dell: SPEC-10, Princeton Instruments) mit 1340 Pixel x 100 Pixel detektiert. Fiir die
Aufnahme von Spektren kann zwischen zwei optischen Gittern mit 300 Linien/mm oder
1200 Linien/mm gew#hlt werden, wobei mit letzterem eine maximale spektrale Auflosung
von AE = 35pueV (AX = 0,023nm bei A = 900nm) erzielt wird. Fiir polarisationsaufge-
l6ste Messungen kann vor dem Monochromator ein Linearpolarisator in Kombination mit
einem \/4-Wellenpldttchen eingesetzt werden.

Des Weiteren besteht die Moglichkeit, die Lumineszenz der Mikrostrukturen ohne den
Einsatz des Monochromators direkt in eine Singlemode- (SM-) Glasfaser einzukoppeln
(vgl. Abbildung 3.1 (a)). In diesem Fall erfolgt die spektrale Filterung iiber einen raum-
sparenden Interferenzfilter. Diese Methode wird in Kapitel 6 bei der Durchfiihrung von
QKD-Experimenten eingesetzt und nédher erlautert.

Fiir eine optische Anregung der Probe stehen diverse Lasersysteme zur Verfiigung: Ein
durchstimmbarer Titan:Saphir- (Ti:Sa-) Laser (Modell: 3900, Spectra Physics) im Dau-
erstrichbetrieb (CW!) sowie ein gepulster Ti:Sa-Laser (Tsunami, Spectra Physics). Beide
Systeme werden von einem Festkorperlaser (Verdi V18, Coherent) bei 532 nm gepumpt.
Die Laserstrahlen konnen iiber einen Strahlteiler (ST) auf die optische Achse zwischen
Kryostat und Monochromator eingekoppelt und durch das Mikroskopobjektiv auf die Pro-
benoberfliche fokussiert werden (Spotdurchmesser ~ 3 um). Uber den selben Strahlteiler
kann des Weiteren die Probenoberflache mit einer leistungsstarken, weilen LED beleuchtet
werden. Sowohl das von der Probenoberflache reflektierte, als auch das von den Mikrostruk-
turen emittierte Licht kann tiber einen Klappspiegel von der optischen Achse ausgekoppelt
und auf eine CCD-Videokamera vergroflert abgebildet werden. Dies ermdglicht eine Ori-
entierung auf der Probenoberfliche und das Anfahren einzelner Mikrorstrukturen.

Fiir die in den folgenden Abschnitten beschriebenen zeitaufgelosten Messtechniken wird
die im Monochromator spektral aufgespaltene Lumineszenz der Probe tiber einen Klapp-
spiegel auf den lateralen Ausgangsspalt des Monochromators abgebildet und tiber zwei
Linsen in eine Multimode-Glasfaser mit einem Kerndurchmesser von 50 um eingekoppelt
(siehe auch Abbildung 3.1 (b)). Durch den Ausgangsspalt des Monochromators wird dabei
ein definiertes spektrales Fenster transmittiert, welches unter Beriicksichtigung der Di-
spersion A)/Pixel iiber die Breite des Ausgangsspaltes eingestellt werden kann?. Da der

Ausgangsspalt mittels zweier Linsen (Kollimier- und Fokussierlinse) auf den Glasfaserkern

1 Continuous Wave

2 Bei der Verwendung des Gitters mit 1200 Linien/mm und einer Ausgangsspalt-Breite von 250 pm be-
tragt der selektierte Spektralbereich beispielsweise AX = 0,22nm bzw. AE = 0,34 meV bei einer Wel-
lenldnge von A =~ 900 nm.
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abgebildet wird, ist bei dieser Anordnung das zugéngliche spektrale Fenster nicht durch
den Durchmesser der Glasfaser limitiert, wie es bei einer direkten Einkopplung in die
Glasfaser am Ausgangsspalt der Fall wére. Dies kann insbesondere bei spektral breiteren

Emittern von Nutzen sein.

3.2 Zeitaufgeloste Mikro-Lumineszenz-Spektroskopie

Um die Probenemission zeitaufgelost untersuchen zu koénnen, wird die durch den Mo-
nochromator spektral selektierte Lumineszenz mit einer fasergekoppelten, einzelphoto-
nensensitiven Photodiode registriert. Als Detektor wird dabei eine Silizium- (Si-) APD!
(Modell: id100-MMF50, ID QUANTIQUE) eingesetzt. Diese ist spezifiziert auf eine zeitli-
che Auflésung von 40 ps, eine Dunkelzéhlrate < 80 Counts/s und eine Photonen-Detektions-
effizienz von ~ 4% bei einer Wellenlinge von 900 nm. Die APDs setzen die Detekti-
onsereignisse in Spannungspulse um, welche iiber Koaxialkabel an den Eingang eines
TCSPC2-Moduls (Modell: SPC-130, Becker & Hickl) gegeben werden. Intern besteht die-
se Einzelphotonen-Korrelationskarte im wesentlichen aus zwei CFD3-Kanélen, gefolgt von
einem Zeit-Amplituden-Wandler (TAC*) sowie einem Analog-Digital-Wandler (ADC?).
Dieses Korrelations-Modul fithrt mit jedem detektierten Photon eine Start-Stopp-Messung
durch, wobei der Start-Impuls der Zeitmessung jeweils durch das Trigger-Signal des elek-
trischen Pulsgenerators oder des Ti:Sa-Lasers stammt. In Messungen unter elektrischer
Anregung wird hierfiir der Trigger-Ausgang des elektrischen Pulsgenerators verwendet,
bei optischer Anregung der des Ti:Saphir-Lasers. Das TCSPC-Modul kann wahlweise mit
1024 oder 4096 Kanilen betrieben werden, was bei einem typischen Zeitfenster der Start-

Stopp-Messung von 100 ns einer Kanalbreite von 98 ps bzw. 24 ps entspricht.

3.3 Photonen-Autokorrelationsmessungen zweiter Ordnung

Ein experimenteller Zugang zur Photonenstatistik eines Emitters gelingt mit einer so-
genannten Hanbury-Brown und Twiss- (HBT-) Messanordnung [HB56]. Bei dieser wird
die Emission einer Lichtquelle durch einen 50:50-Strahlteiler aufgeteilt und an den bei-
den Ausgidngen mittels zweier Einzelphotonen-Detektoren registriert. Bei einem Emitter

einzelner, sequentiell abfolgender Photonen wird aufgrund der Quantennatur des Lichts

Avalanche Photo Diode

Time-Correlated Single Photon Counting
Constant Fraction Discriminator

Time to Amplitude Converter

Analog to Digital Converter
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nie gleichzeitig an beiden Ausgéngen ein Detektionsereignis statt finden. Mit einer HBT-
Messanordnung ist folglich eine Charakterisierung der Photonen-Autokorrelationsfunktion
zweiter Ordnung ¢(® (1) (vgl. Abschnitt 2.3) einer Lichtquelle méglich?.,

Fir die Durchfihrung von Photonen-Autokorrelationsexperimenten wurde in dieser
Arbeit eine glasfaserbasierte HBT-Messanordnung eingesetzt (sieche Abbildung 3.1 (b))
[Kim77, MicOOb, Stel2a]. Die durch den Monochromator spektral selektierte Lumines-
zenz der Probe wird wie im vorherigen Abschnitt in eine Multimode-Glasfaser einge-
koppelt. Innerhalb der Glasfaser werden die Photonen an einem nicht-polarisierenden
50:50-Strahlteiler in zwei Teilstrahlen zerlegt und das aufgespaltene Signal an den En-
den der jeweils 25 m langen? Glasfasern mit zwei Si-APDs (Modell: SPCM-AQR-16-FC,
Perkin Elmer) detektiert. Diese sind spezifiziert auf eine zeitliche Auflésung von 700 ps,
eine Dunkelzahlrate < 25 Counts/s sowie einer Photonen-Detektionseffizienz von 35 % bei
einer Wellenldnge von 900 nm. Diese APDs sind fiir Korrelationsmessungen aufgrund ihrer
hoheren Detektionseffizienz, im Vergleich zu den schnelleren Detektor-Modulen aus Ab-
schnitt 3.2, deutlich besser geeignet, da die Rate der Koinzidenzen bei einer Zweiphotonen-
Messung quadratisch von der Detektionsrate abhédngt. Die Spannungspulse der beiden
APDs werden an die beiden Eingénge des TCSPC-Moduls weitergeleitet (vgl. Abschnitt
3.2). Das Signal der einen APD dient als Start- und das der anderen APD als Stopp-Impuls
fiir die Messung des Zeitintervalls 7 zwischen zwei direkt aufeinanderfolgenden Detekti-
onsereignissen. Um die Photonenstatistik der Lumineszenz einer Halbleiter-Mikrostruktur
zu analysieren, wird ein Histogramm dieser Koinzidenzen als Funktion der Zeitdifferenz
aufgezeichnet, welches direkt proportional zur Photonen- Autokorrelationsfunktion zweiter
Ordnung g(2) (7) ist [Mic00b, Yua02, San03, Ver03, Aic05, Lou05b]. Um sowohl positive als
auch negative Zeitdifferenzen innerhalb einer Messung erfassen zu kénnen, ist ein zusétzli-
ches Koaxialkabel fiir eine elektrische Verzogerung (A ~ 40ns) vor einen der CFD-Kanéle
geschaltet.

Die oben beschriebene Messanordnung wird insbesondere bei den in Kapitel 4 vorge-
stellten Untersuchungen an elektrisch betriebenen Quantenpunkt-Einzelphotonenquellen
eingesetzt. Um aus den Detektionsraten der APDs die Einzelphotonen-Emissionsrate eines
Bauteils in das Mikroskopobjektiv abschétzen zu kénnen, erfolgte eine Kallibrierung der

Messanordnung wie im Folgenden beschrieben.

1 Es ist anzumerken, dass die Quantennatur des Lichts auch mit einem einzelnen Detektor nachgewiesen
werden kann, sofern die Totzeit der Detektoren deutlich kleiner ist als die strahlende Lebensdauer des
betrachteten Emitters [Stel2al.

2 Diese Verzdgerung der Photonen ist nétig, um das optische Ubersprechen der APDs durch sogenanntes
afterpulsing, welches zu signifikanten Artefakten in der Messung fithrt [Ulu00, Kur01, Sto10], aus dem
zu analysierenden Zeitfenster zu schieben.
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Effizienz der Messanordnung

Die Kalibrierung der Messanordnung aus Abbildung 3.1 (a) und (b) erforderte zwei sepa-
rate Schritte und wurde mit einem Ti:Sa-Laser im Dauerstrichbetrieb durchgefiihrt. Die
Laseremission wurde, entsprechend der typischen Emissionswellenldnge der untersuchten
Mikrostrukturen, auf A = 900 nm eingestellt und iiber einen Strahlteiler auf die optische
Achse zwischen Kryostat und Monochromator eingekoppelt. In einem ersten Schritt wird
die Leistung des Lasers Ppser zwischen Kryostat und fokussierendem Mikroskopobjektiv
gemessen. In dem zweiten Schritt wird ein Goldspiegel in den Kryostaten eingebracht und
die Laseremission mittels des Mikroskopobjektivs auf diesen fokussiert. Anschlieflend er-
folgt die Messung der detektierten APD-Zahlraten napp der Laseremission am Ende der
Messanordnung. Da die notige Laserleistung die Detektoren sdttigen oder sogar schiadigen
konnte, sind vor dem Monochromator entsprechende Filter mit einer Gesamtabschwéchung
von F-Groflenordnungen eingebracht. Durch die Leistungsmessung des ersten Schrittes
kann die ,,Photonenemissionsrate* in dem Kryostaten zu Npaser = 1 - PLaser * Ef,ﬁoton be-
rechnet werden, wobei T' die Transmission des Kryostatenfensters und Eppoton die Energie
eines Lichtquants bei A = 900 nm ist. Nimmt man vereinfachend an, dass der Goldspie-
gel das Laserlicht perfekt reflektiert, so stellt npacer die Emissionsrate eines ,Referenz-
Emitters” dar, welcher aufgrund der optischen Verluste in der Messanordnung zu einer
detektierten Rate napp fihrt. Die Effizienz des optischen Aufbaus lasst sich nun wie folgt

bestimmen: ] r ) r
napp - 107 napp - 107+ Ephoton

TISetup = (31)

NLaser T - Praser
Im Laufe einer fortwdhrenden Optimierung und Modernisierung der Messanordnung wur-
den Werte fiir ngetup zwischen 0,6 - 1073 und 2,1 - 10~2 ermittelt. Diese Werte von NSetup
sind in guter Ubereinstimmung mit den fiir #hnliche optische Messanordnungen berichte-
ten von 7setup = 1,2 - 1072 [Clal0] und nsetup = (1,1 £0,5) - 1073 [Mor02]. Hervorzuheben
ist, dass durch eine weitere Optimierung der Messanordnung 7setyp signifikant erhoht wer-
den kann. Fiir die Experimente zur Quanten-Schliisselverteilung wurde im Rahmen von
Kapitel 6 eine Messanordnung mit ngetup ~ 3,9 % realisiert, unter anderem indem der
Monochromator durch einen raumsparenden Interferenzfilter hoher Transmission ersetzt

wurde.

3.4 Photonen-Kreuzkorrelationsmessungen zweiter Ordnung

Um die zeitliche Korrelation zweier spektral separierter Emitter (z.B. der Biexziton-

Exziton-Kaskade) untersuchen zu kénnen, werden in Kapitel 5 Messungen der Photonen-



3.4 Photonen-Kreuzkorrelationsmessungen zweiter Ordnung 45

e
Oszilloskop % .ﬁ CCD

cCD Pol
Kryostat ngra \ CCD
XY e 1 2 i
~10K Mo Lochblende ST  Linse
Temperatur/Positionierung

Abbildung 3.2: Messanordnung fiir die Analyse der Photonen-Kreuzkorrelationsfunktion

gffl) g(7): Ein 50:50-Strahlteiler (ST) in Freistrahloptik in Kombination mit zwei Mono-

chromatoren erlauben die zeitliche Korrelation der Emission zweier spektral separierter
Emitter. Polarisationsoptiken in den beiden Detektionspfaden ermdglichen zudem Quanten-
Tomographieexperimente (siehe Text).

Kreuzkorrelationsfunktion gfL p(7) eingesetzt. Die entsprechende Messanordnung ist sche-

matisch in Abbildung 3.2 dargestellt und basiert ebenfalls auf dem Konzept nach Hanbury-
Brown und Twiss. Im Gegensatz zu der glasfaserbasierten Konfiguration des vorangehen-
den Abschnitts, befindet sich hier ein nicht-polarisierender 50:50-Strahlteilerwiirfel vor
dem ersten Monochromator. Der transmittierte Strahl wird wie bei den bisherigen Mess-
konfigurationen durch den Monochromator spektral aufgespalten und {iber den lateralen
Ausgansspalt mit der ersten, fasergekoppelten APD detektiert. Der an dem Strahlteiler-
wiirfel reflektierte Strahl wird tiber einen Spiegel auf den Eingangsspalt eines zweiten,
baugleichen Monochromators fokussiert und an dessen Ausgangsspalt mit der zweiten
APD detektiert. Die zeitkorrelierte Einzelphotonenzéhlung zwischen den beiden APDs
erfolgt mit dem in Abschnitt 3.2 beschriebenen TCSPC-Modul. Um gf)_) p(7) polarisa-
tionsaufgelost erfassen zu kénnen, sind vor den beiden Monochromatoren Polarisations-
optiken (Linearpolarisator, A\/2- und A\/4-Wellenpléttchen) einsetzbar. Diese erméglichen
die als Quanten-Tomographie bezeichnete Messmethode, anhand derer der Zweiphotonen-

Zustand der Biexziton-Exziton-Kaskade rekonstruiert werden kann [JamO1].






4 Elektrisch getriggerte Einzelphotonenquellen

Als essentielle Bausteine der Quanten-Informationstechnologie sind effiziente Emitter ein-
zelner Photonen von grundlegendem Interesse [Shi07, Lad10, Bucl2]. In diesem Kapitel
werden detaillierte experimentelle Untersuchungen an elektrisch betriebenen Quantenpunkt-
Einzelphotonenquellen (QP-EPQ) vorgestellt.

Das Kapitel gliedert sich wie folgt: Zu Beginn wird in Abschnitt 4.1 die Technolo-
gie der Einzelphotonenquellen (EPQ) vorgestellt. Darauf folgen in Abschnitt 4.2 Simu-
lationsrechungen des vorgestellten Resonatordesigns auf Basis der Maxwell-Gleichungen.
In Abschnitt 4.3 werden einfiihrende spektroskopische Untersuchungen vorgestellt, an-
hand derer die grundlegenden Eigenschaften der elektrisch betriebenen Quantenpunkt-
Mikroresonatoren erlautert werden. Dabei wird insbesondere die Emission einzelner Pho-
tonen sowohl unter kontinuierlicher als auch gepulst-elektrischer Anregung demonstriert.
Anschlielend wird in Abschnitt 4.4 der Purcell-Effekt analysiert und dabei direkt die Aus-
wirkung der modifizierten optischen Zustandsdichte auf das Emissionsverhalten einzelner
Quantenpunkte nachgewiesen. In Abschnitt 4.5 erfolgt, auftbauend auf den zuvor gewon-
nenen Erkenntnissen, sowohl eine Betrachtung der Einzelphotonen-Emissionsrate als auch
der Gesamteffizienz der Bauteile. Eine Zusammenfassung und Diskussion der Ergebnisse

dieses Kapitels erfolgt schlielich in Abschnitt 4.6.

4.1 Technologie der Einzelphotonenquellen

Die EPQn basieren auf dem in Abschnitt 2.2 vorgestellten Konzept zylindrischer Fabry-
Pérot Mikrosdulenresonatoren (vgl. auch Abbildung 2.7 (a)). Dariiber hinaus verbinden
sie jedoch den dreidimensionalen photonischen Einschluss innerhalb einer Kavitat mit
der Moglichkeit, Ladungstrager iiber einen p- bzw. n-Kontakt in die dotierten Bragg-
Spiegel und damit in die Quantenpunktschicht zu injizieren. Abbildung 4.1 zeigt in (a)
einen elektrisch kontaktierten Mikroresonator in einer schematischen Darstellung sowie
in (b) ein vollstdndig prozessiertes Bauteil in einer Rasterelektronenmikroskop- (REM-)
Aufnahme. In den folgenden Abschnitten wird der Aufbau und die Funktionalitiat der

Mikroresonatoren sowie deren Herstellungsverfahren in kompakter Form erlautert.
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(b)

A-Kavitat
mit QPen

unterer
DBR

Substrat\

n-Kontakt

Abbildung 4.1: Aufbau der elektrisch kontaktierten Mikroresonatoren: (a) Schemati-
sche Darstellung eines Mikroresonators: Zwischen den dotierten Bragg-Spiegeln (DBR) aus
AlAs/GaAs-Schichtpaaren befindet sich eine A-dicke, intrinsische GasAs-Kavitdt. In deren
Zentrum wiederum ist eine aktive Schicht aus InAs/GaAs-Quantenpunkten (QP) integriert.
Der obere ringférmige Goldkontakt liegt auf dem umliegenden Planarisierer Benzocyclobuten
(BCB) auf. (b) REM-Aufnahme eines mittels fokussierten Ionenstrahlen mittig durchtrennten

Mikroresonators. Zu erkennen sind die Ubergitterstrukturen der DBRs, die Kavitét sowie der
rinférmige p-Kontakt aus Gold.

—— intrinsich

4.1.1 Resonatordesign

Die sdulenférmigen Fabry-Pérot Resonatoren bestehen aus einer Kavitat, welche zwischen
zwei Bragg-Spiegeln (DBR) eingebettet ist. Der untere, an das (001)-orientierte GaAs-
Substrat grenzende DBR setzt sich aus 26, der obere aus 13 AlAs/GaAs-Schichtpaaren
zusammen. Durch die Dicke jeder einzelnen Halbleiterschicht von Z\L&n wird die konstruk-
tive Interferenz zweier, an aufeinanderfolgenden Grenzflichen reflektierten, Lichtstrah-
len sichergestellt. Dabei steht A¢ fiir die Resonanzwellenlinge des Resonators und n
fiir den Brechungsindex der jeweiligen Schicht. Die Reflektivitdt R des oberen bezie-
hungsweise unteren DBRs der hier betrachteten Mikroresonatoren lésst sich nach [Sal95]
20 RpBRunten = 99,98% und Rpproben = 99,41 % abschétzen. Der Wellenldngenbe-
reich A)giopp iber den ein Resonator diese hohe Reflektivitit aufrechterhalten kann wird
als Stoppband bezeichnet und betragt bei den hier untersuchten Mikroresonatoren etwa
100 nm. Durch die hochreflektierenden Spiegel ist die Modendichte im Spektralbereich des
Stoppbandes stark reduziert. Lediglich in einem engen Spektralbereich AX = A\/@Q um
die Resonanzwellenldnge des Resonators kann eine Lichtein- bzw. auskopplung erfolgen.
Die Kavitét selbst ist eine GaAs-Schicht der Hohe Ho = )‘f, in deren Zentrum die aktive
Schicht aus selbstorganisierten Quantenpunkten platziert ist (siche Abschnitt 4.1.2). Diese
A-Kavitét stellt sicher, dass in der Ebene der aktiven Schicht ein Maximum des elektrischen

Feldes vorliegt und somit eine optimale Kopplung zwischen Licht und Quantenpunkten
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erfolgen kann.

Innerhalb der Kavitét ist somit ein dreidimensionaler photonischer Einschluss méglich:
In vertikaler Richtung durch die DBRs, in lateraler durch die Totalreflexion aufgrund
des Sprunges im Brechnungsindex von Halbleiter zu BCB. Ein Maf fiir die Giite die-
ses photonischen Einschlusses ist der, bereits in Abschnitt 2.2 eingefiihrte, als Q-Faktor

bezeichnete Quotient aus spektraler Lage Ac und Linienbreite AAc der Resonatormode:

Q= A)‘—/{JC = AEEC = % Je hoher die Giite () eines Resonators, umso gréfler ist die mittlere
Verweildauer 7¢ eines Photons in der Kavitét. Typische Q-Faktoren, der in diesem Kapitel
untersuchten elektrisch kontaktierten Mikroresonatoren, liegen im Bereich von @) ~ 2000,
womit sich 7¢ =~ 1ps ergibt. Fiir Untersuchungen im Regime der starken Licht-Materie
Wechselwirkung wurden an undotierten Mikroresonatoren mit einer gréflieren Anzahl an
Spiegelpaaren bereits Rekord @-Faktoren von bis zu 165 000 erzielt [Rei07], was einer Ver-
weildauer von etwa 82 ps entspricht. Die @-Faktoren realer Mikroresonatoren sind durch
verschiedene Verlustmechanismen limitiert, welche eine Ddmpfung des Systems und damit
eine endliche spektrale Breite der Resonatormode bewirken. Die Gesamtverlustrate lasst

sich als eine Summe der verschiedenen Verlustbeitrige ausdriicken [B6c08, Riv99, Eng06]:

-1 _ -1 -1 -1 -1
Q - QQD + QRandstreuung + QAbsorption, QP + QAbsorption, DBR - (41)

Die ersten beiden Terme, Q;I% und Qf{;ndstreuung, sind bereits aus Abschnitt 2.2 bekannt
(siehe Gleichung 2.12), und beschreiben die Giite des planaren Resonators sowie die Verlus-
te aufgrund der Streuung von Photonen an den Resonatorseitenwidnden. Die beiden zusétz-
lichen Terme, Q;ésorpﬁom Qp und Qgésorptmm DpBR> Periicksichtigen die Verluste durch die
Absorption in der Quantenpunktschicht bzw. den Bragg-Spiegeln. Zur Absorption in den
Spiegeln trigt bei dotierten Halbleiterstrukturen insbesondere die Absorption freier La-
dungstréger bei (siehe auch Abschnitt 4.1.3), welche {iber Q Absorption, DBR = 470/ (Acasr,)
mit dem entsprechenden Absorptionskoeffizient ayr,, der Resonanzwellenlinge Ac sowie

dem Brechungsindex n verkniipft ist.

4.1.2 Aktive Schicht

Die aktive Schicht in der Mitte der Kavitit besteht aus selbstorganisierten InAs/GaAs-
QPen die im Stranski-Krastanow-Wachstumsmodus entstehen (vgl. Abschnitt 2.1.1). Etwa
10nm unterhalb der QPe ist eine Schicht Silizium-Atome integriert, deren Fldchendich-
te um einen Faktor 8 grofler ist als die QP-Dichte. Durch diese n-Typ &-Dotierschicht
sind die QPe im Mittel einfach negativ geladen, wodurch die Bildung langlebiger, dunk-

ler Exziton-Zustinde - welche die Effizienz einer EPQ reduzieren kénnen - unterdriickt
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Abbildung 4.2: (a) REM-Aufnahme einer Schicht von InAs/GaAs-QPen vor dem Uber-
wachsen. Die QPe weisen eine Flichendichte von ~ 3 - 10° cm~2 auf. (b) Schema des im Text
beschriebenen PCA-Prozesses: Nach dem QP-Wachstum werden die QPe mit einer diinnen
(= 1,5nm) GaAs-Schicht iiberwachsen (1.). Anschliefend wird wihrend einer Wachstumspau-
se bei leicht erhohter Substrattemperatur die Spitze der QPe thermisch desorbiert (2.), bevor
die QPe schliefllich mit GaAs iiberwachsen werden (3.).

wird (vgl. Abschnitt 2.1.4). GroBle, Form und Flidchendichte der QPe lassen sich tiber
die Wachstumsparameter, wie Substrattemperatur, absolute und relative Materialmenge
und Wachstumsraten der einzelnen Halbleiterelemente in gewissen Grenzen beeinflussen.
Beispielsweise fiihrt eine hhere Substrattemperatur wahrend des QP-Wachstums in der
Regel zu einer niedrigeren QP-Fldchendichte, da die Beweglichkeit bzw. die Migrations-
lange der aufgedampften Adatome hoher ist. Insbesondere bei der Realisierung von EPQn
ist das Erzielen einer moglichst geringen QP-Fldchendichte von grofler Bedeutung, um die
mittlere Anzahl an QPen pro Bauteil niedrig zu halten!. Abbildung 4.2 (a) zeigt die REM-
Aufnahme einer untiberwachsenen Schicht InAs/GaAs-QPe mit einer QP-Fliachendichte
von ngp ~ 3 - 10° cm—2. Die Abmessungen dieser QPe betragen vor dem Uberwachsen
typischerweise zwischen 25 nm und 40 nm in lateraler Richtung und etwa 5nm in Wachs-
tumsrichtung. Zusétzlich wurden die QPe wihrend dem Wachstum einem sogenannten
PCAZ2-Schritt unterzogen, der in Abbildung 4.2 (b) skizziert ist. Die QPe werden mit einer
1,5 nm dicken GaAs-Schicht partiell bedeckt und in einer anschlieenden Wachstumspause
thermisch ausgeheilt. Dabei desorbiert der nicht bedeckte Teil der QPe, bevor anschlieffend
mit dem Wachstum der restlichen Struktur fortgefahren wird. Durch dieses PCA-Verfahren
wird die Hohe der QPe reduziert und damit ihre Emissionswellenldnge von ~ 1,2 um auf
~ 880 nm blauverschoben [Wan06, Schll].

Die Kombination der oben beschriebenen InAs/GaAs-QPe relativ niedriger Flachen-
dichte mit dem PCA-Verfahren hat fir die Anwendung der QP-Mikroresonatoren als
EPQn folgende Vorteile: Zum einen wird durch die Verschiebung der QP-Emission zu

1 Eine QP-Flichendichte von 10° cm ™2 entspricht 10 QPen pro um?.
2 Partial Capping and Annealing
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niedrigeren Wellenldngen die hohere Detektionseffizienz der eingesetzten Si-APDs ausge-
nutzt [Gis02, Eis11]. Zum anderen kann iiber den PCA-Schritt bzw. die darin verwendete
Capping-Hohe die Emissionswellenldnge in erhohtem Mafle kontrolliert werden und so die
spektrale Verstimmung zwischen der Emission des inhomogen verbreiterten QP-Ensembles
und der fundamentalen optischen Mode des Mikroresonators eingestellt werden. Liegt die
Resonatorgrundmode in einem spektralen Ausldufer des QP-Ensembles, so ist die spektra-
le Dichte der QPe im Bereich der Mode entsprechend verringert und die Struktur besser
fiir eine Anwendung als EPQ geeignet (siehe z.B. Abbildung 4.7 oder 6.3).

4.1.3 Dotierung

Um einen elektrischen Betrieb der Mikroresonatoren zu ermoglichen, muss eine Dotie-
rung der Bragg-Spiegel erfolgen, da die vernachlédssigbar kleine intrinsische Leitfahigkeit
der Halbleitermaterialien bei tiefen Temperaturen eine effiziente Strominjektion unmog-
lich macht. Dazu ist das Substrat sowie der untere DBR mit Silizium n-dotiert und der
obere DBR mit Kohlenstoff p-dotiert. Die Kavitdt hingegen bleibt, mit Ausnahme der
n-Dotierung der QP-Schicht (vgl. Abschnitt 4.1.2), undotiert. Hierdurch ergibt sich insge-
samt die Struktur einer pin-Diode.

Im Gegensatz zu rein elektronischen Halbleiterbauelementen, muss bei der Kombination
eines optischen Mikroresonators mit einer pin-Diodenstruktur auch die Auswirkung der
Dotierung auf den @-Faktor des Resonators beriicksichtigt werden. Die relevante Grofle ist
dabei die Absorption der iiber die Dotierung eingebrachten freien Ladungstriger, welche
in Gleichung 4.1 tiber den Term QApsorption, DBR ZU zusétzlichen Verlusten fithrt und den
@-Faktor eines Resonators verringert. Dementsprechend wurde die Dotierung der DBRs
dahingehend optimiert, die Absorptionsverluste moglichst gering zu halten und dennoch
eine hohe Leitfahigkeit der Spiegelstrukturen zu gewihrleisten. Abbildung 4.3 illustriert
das eingesetzte Dotierprofil (Konzentration der n- (rot) bzw. p- (blau) Dotierung) sowie
die elektrische Feldintensitit | E|? der optischen Mode in Wachstumsrichtung fiir einen Mi-
kroresonator mit einem Durchmesser von 2,0 um. Die elektrische Feldintensitat resultiert
aus einer FEM!-Simulation der Resonatorstruktur (siehe auch Abschnitt 4.2). Die Dotier-
konzentration ist dem Verlauf der Einhiillenden der Feldverteilung angepasst und nimmt in
Richtung der Kavitét, in welcher die Feldstarkeverteilung ihr Maximum erreicht, sukzessi-
ve ab. Im unteren DBR sinkt die Dotierkonzentration stufenweise von n = 6-10'® cm ™3 am
Substrat, auf n = 2-10"® cm ™2 an der Kavitéit und im oberen DBR von p = 210" cm ™3,

in den beiden obersten AlAs/GaAs-Schichtpaaren, auf p = 2 - 10¥ cm ™2 direkt an der

1 Finite-Elemente Methode
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Abbildung 4.3: Schematische Darstellung des Dotierprofils der Mikroresonatoren in Wachs-
tumsrichtung sowie der mittels FEM-Simulationen berechneten elektrischen Feldintensitét
|E|? der Resonatorgrundmode in einem Querschnitt durch das Zentrum des Resonators. Die
Konzentration der n- (rot) und p-Dotierung (blau) in den Bragg-Spiegeln (DBR) nimmt in
Richtung Kavitdt stufenweise ab und ist damit dem Verlauf der Einhiillenden der Feldver-
teilung angepasst. Des Weiteren befinden sich jeweils 8-Dotierschichten an den Knoten des
elektrischen Feldes (markiert durch Pfeile).

Kavitdt. Des Weiteren liegen an den in Abbildung 4.3 durch Pfeile markierten Grenzfla-
che von GaAs zu AlAs sogenannte d-Dotierschichten, welche einer Flachendotierung von
1-10'"2 cm~2 entsprechen. Da an diesen Stellen Knoten des elektrischen Feldes vorliegen,
erh6hen diese Schichten die Leitfihigkeit ohne die Absorption signifikant zu beeinflus-
sen. Insgesamt stellt diese spezielle Dotierung eine optimale Balance zwischen effizienter

Strominjektion einerseits und geringen Resonatorverlusten andererseits dar.

4.1.4 Wachstum und Prozessierung

Die Herstellung der elektrisch kontaktierten Mikroresonatoren erfolgt auf héchstem tech-
nologischen Niveau und ist in den Dissertationen von Andreas Loffler [L6f08] und Christian
Schneider [Sch11] detailliert beschrieben, weshalb in diesem Abschnitt nur die wichtigsten
Punkte zusammengefasst werden. Die Probenherstellung lédsst sich in drei Abschnitte un-
terteilen: das Wachstum der planaren Resonatorstruktur, die laterale Strukturierung der
Mikroresonatoren und die elektrische Kontaktierung.

Die einzelnen Schichten des planaren Mikroresonators werden mittels Molekularstrahl-
epitaxie (MBE!) auf n-dotiertem, (001)-orientierten GaAs-Substrat abgeschieden. Die ge-

naue Schichtabfolge sowie die Angaben zu Schichtdicken und Dotierkonzentrationen finden

1 Molecular Beam Epitaxy
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sich in Anhang A.3.

Im Anschluss an das MBE-Wachstum erfolgt die laterale Strukturierung. Auf der Pro-
benoberseite werden dazu mittels Elektronenstrahllithographie und reaktivem Ionenatzen
(ECR-RIE!) kreisrunde Mikrosiulenresonatoren mit Durchmessern von 1,5 um bis 3,0 um
definiert. Dabei wird bis auf etwa 10 verbleibende Spiegelpaare des unteren DBRs tief
geiitzt (vgl. Abbildung 4.1 (b)). Als Atzmaske dient eine 450 nm dicke BaFs/Cr-Schicht,
deren Uberreste nach dem Atzprozess im Wasserbad vollstéindig entfernt werden konnen.
Diese Prozessschritte wurden innerhalb des letzten Jahrzehnts fortwéhrend optimiert und
ermoglichen die Herstellung von Resonatoren mit sehr glatten und senkrechten Seiten-
wanden [Lof05, Rei07], wodurch der Verlustterm Qﬁindstreuung in Gleichung 4.1 minimiert
wird [Riv99].

Fiir eine Kontaktierung der Substratseite der Probe erfolgt zunéichst eine Metallisie-
rung des unteren n-Kontaktes durch das Aufdampfen von Nickel und Gold. Um die ein-
zelnen Mikroresonatortiirmchen von oben kontaktieren zu konnen, wird das Probenstiick
zunichst mit dem Isolator Benzocyclobuten (BCB, Brechungsindex n = 1,54) planari-
siert. Anschliefend erfolgt die Definition der Ringkontakte auf der Probenoberfléche mit-
tels Elektronenstrahllithograpie. Als Lack wird dabei eine Schicht Polymethylmethacrylat
(PMMA) verwendet. Das Belichtungsmuster besteht aus einer Kreisscheibe deren Innen-
durchmesser die Resonatoroberfliche ausspart und deren Auflendurchmesser etwa 6 pm
betréigt, sowie einem Kontaktfeld, das trapezformig zur Kreisscheibe fithrt. Nach der Ent-
wicklung kénnen die vom Lack befreiten, belichteten Stellen metallisiert werden. Auf dem
BCB dient dabei eine diinne Schicht Titan als Haftvermittler, bevor eine etwa 300 nm
dicke Goldschicht folgt. Durch einen Abhebeschritt wird dann der restliche PMMA-Lack
entfernt. Zuletzt wird das Bariumfluorid und somit die Chrommaske entfernt, wodurch
die oberen Facetten der einzelnen Resonatorstrukturen frei liegen. Diese Art der Strom-
injektion hat, gegeniiber einer flachigen Kontaktierung mit einer semitransparenten Gold-
Schicht oder Indiumzinnoxid (ITO), den Vorteil, dass die ober Facette des Resonators
frei von jeglicher absorbierenden Kontaktschicht bleibt. Abbildung 4.4 (a) und (b) zei-
gen lichtmikroskopische Aufnahmen eines vollstdndig prozessierten, mittels Golddrahten
kontaktierten Probenstiickes. Die REM-Aufnahme eines Ringkontaktes ist in Abbildung
4.4 (c) abgebildet.

1 Electron Cyclotron Resonance - Reactive Ion Etching
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Abbildung 4.4: (a) Lichtmikroskopische Aufnahme eines vollstindig prozessierten Proben-
stiickes nach der elektrischen Kontaktierung mittels Golddrahten. An jedem der acht Kontakt-
Barren befinden sich 18 Mikroresonatoren unterschiedlicher Grofien. (b) Vergrofierte Aufnahme
eines Kontakt-Barrens. (¢) REM-Aufnahme des ringférmigen p-Kontaktes eines Mikroresona-
tors. Zu erkennen ist neben dem umliegenden Polymer (BCB) auch die freie, obere Facette
des Resonators sowie das trapezférmig zulaufende Kontaktfeld.

4.2 Resonanzmoden-Simulationen der Mikroresonatoren

Mit dem Ziel die Photonen-Auskoppeleflizienz 7y, (siehe Gleichung 2.13) des vorgestellten
Resonatordesigns der EPQn zu bestimmen, wurden numerische Berechnungen auf Basis
finiter Elemente (FEM) durchgefiihrt. Hierfiir konnte im Rahmen einer Kooperation mit
dem Zuse-Institut Berlin (ZIB) auf das Softwarepacket JCMsuite der JCMwave GmbH
zugegriffen werden. Bei der verwendeten Simulationsmethode resonanter Moden wird die

zeitharmonische Maxwell-Gleichung [Pom07, Kar09],
eV xu VX E(r)—w?E(r) =0, (4.2)

numerisch gelost, wobei € bzw. p die elektrische bzw. magnetische Feldkonstante, E(r) die
ortsabhéngige elektrische Feldstidrke und w die komplexe Frequenz der Losung darstellt.
Die gesuchten stationdren Losungen sind Paare {E(r),w}, welche den Eigenmoden ei-
ner vorgegebenen Resonatorgeometrie entsprechen. Aufgrund der Rotationssymmetrie der
zylindrischen Mikroresonatoren kann die Berechnung vereinfachend quasi-zweidimensional
durchgefithrt werden, wodurch der Rechenaufwand erheblich reduziert wird. Auf dem Rand
des Rechengebietes werden transparente Randbedingungen angenommen, welche durch so-
genannte perfectly matched layers (PML) realisiert werden. Eine detailliertere Erlauterung
der Simulationsmethode findet der interessierte Leser zum Beipsiel in der Arbeit von Karl

et al. [Kar09] sowie den darin enthaltenen Referenzen.

Fir die Simulationen wurden Mikroresonatoren unterschiedlichen Durchmessers mit der im

Anhang A.3 angegebenen Schichtabfolge definiert. Entsprechend den prozessierten Struk-
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turen wurde dabei der Brechungsindex ngcp = 1,54 des umliegenden Polymers BCB sowie
der bis auf 10 Spiegelpaare endlich tief gedtzte untere DBR berticksichtigt (vgl. Abbildung
4.1 (b)). Des Weiteren wurden die Brechungsindizes ngaas = 3,5496 und najas = 2,9664
verwendet [Kar09]. Die Absorption der Materialien wurde vereinfachend als vernachlés-
sighbar angenommen. Fiir die Ansatz-Funktionen der finiten Elemente wurden Polynome
dritten Grades gewahlt und das Rechengitter in drei Schritten iterativ verfeinert.

Abbildung 4.5 (a) stellt die simulierte elektrische Feldintensitéit |E(r)|? der Grundmode
eines Mikroresonators mit d¢ = 2,0 um in einer zweidimensionalen Falschfarbendarstel-
lung linearer Skalierung dar. Das Simulationsergebnis wurde zur Veranschaulichung an
der Symmetrieachse (Wachstumsrichtung) gespiegelt. Es zeigt sich wie erwartet ein aus-
gepriigtes Maximum von |E(r)|? im Zentrum der Kavitét - der Ort an dem in den realen
Strukturen die QP-Schicht liegt. In den DBRs hingegen fillt die Feldintensitéit der ste-
henden Welle exponentiell ab. Fir die Wellenldnge der Resonatorgrundmode ergibt sich
Ac = 918,9nm bei einem @Q-Faktor von Q = 3999, wobei die Werte aus dem Real- und
Imaginarteil von w wie folgt berechnet wurden [Spi05, Sri06, Min09]:

2meg Re(w)

A= Rew) M T o)

(4.3)

Des Weiteren kann aus der elektrischen Feldstarkeverteilung das Modenvolumen Vyy er-
mittelt werden, welches normiert auf die maximale Feldintensitét wie folgt definiert wird

[Gér98, Kip04, Ben07]:
$e|E(r)|2dV

M= (B

(4.4)

Fiir den Resonatordurchmesser von 2,0 um ergibt sich so ein Modenvolumen von Vj; =
0,41 pm? = 18,3 - [(Ac/nesr)?], wobei ner & (nGaas + nalas)/2 den effektiven Brechungs-
index bezeichnet. Dieser Wert ist in sehr guter Ubereinstimmung mit Berechungen des
Modenvolumens von Vyy = 18,0 — 20,4 - [(A¢/nes)?] dhnlicher Strukturen in den Arbeiten
[Ben07, Kar09, Grel3] (dc = 2,0 um) und liegt leicht unterhalb des aus [Rei04] extrapo-
lierten' Wertes (Vi1 = 0,53 um?). Uber Gleichung 2.10 kann aus den simulierten Werten
fir Ac, @ und V) fiir den betrachteten Durchmesser (2,0 pm) ein maximal zu erwartender
Purcell-Faktor von F3** = 12,8 extrahiert werden.

Die Simulation wurde des Weiteren fiir unterschiedliche Durchmesser dc der Mikrore-

sonatoren zwischen 0,95 um und 4,00 pm durchgefithrt und die entsprechenden Parameter

1 Hier wird von einem berechneten Modenvolumen von 0,3 um® bei dc = 1,5 um berichtet. Nimmt man
vereinfachend an, dass das Modenvolumen nur mit dem Durchmesser des Resonators skaliert, erhélt
man: Var(dc) = 0,3 um? - (de[um]/1,5)2.
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Abbildung 4.5: Simulation des Mikroresonatordesigns fiir EPQn mittels finiter Elemente
Methoden (FEM): (a) Elektrische Feldintensitéit |E|* der Grundmode eines Mikroresonators
mit einem Durchmesser von dc = 2,0 um. (b) Aus durchmesserabhéngigen Simulationen ex-
trahierte Werte fiir den Purcell-Faktor F)p (nach Gleichung 2.10) sowie dem Q-Faktor der
Resonatorgrundmode. (c) Nach Gleichung 2.13 berechnete Photonen-Auskoppeleffizienz npy,.

extrahiert. Abbildung 4.5 (b) zeigt die ermittelten Werte fir den Purcell-Faktor Fp und
den @Q-Faktor der Resonatorgrundmode. Der @-Faktor entspricht fiir Durchmesser ober-
halb von 3 um néherungsweise dem Q-Faktor des planaren Resonators mit (Qosp = 4050.
Unterhalb von d¢ =~ 2 um beginnt eine Abnahme von ) bis auf einen Wert von 3057 bei
dc = 0,95 um. Diese Abnahme ist auf die zunehmenden Verluste Qﬁ;ndstreuung (vgl. Glei-
chung 4.1) durch Streuung an den Resonatorseitenwénden zurtickzufithren [Bar02]. Fir
den Purcell-Faktor ergibt sich hingegen das umgekehrte Verhalten: Fiir die simulierten
Strukturen nimmt Fp mit Werten um 40,0 sein Maximum bei kleinen Resonatordurch-
messern an und nimmt mit zunehmendem dg sukzessive ab. Dieses Verhalten kann An-
hand von Gleichung 2.10 mit der Abhéngigkeit F5** o< VQM erklart werden: Wahrend sich
der @)-Faktor mit zunehmendem Durchmesser asymptotisch dem Wert (Qop der planaren
Struktur néhert, wiachst das Modenvolumen (griin markierte Werte in Abbildung 4.5 (b))
weiterhin kontinuierlich an, wodurch der Purcell-Faktor verringert wird. Dartiber hinaus
weist der Verlauf von Q(d¢) fiir Durchmesser unterhalb von 2,5 pm mitunter ausgeprégte
Fluktuationen auf. Derartige Oszillationen im @-Faktor wurden bereits in verschiedenen
Arbeiten sowohl experimentell als auch anhand von Simulationsrechungen beobachtet, und
sind durch die Kopplung der Resonatorgrundmode an propagierende Bloch-Moden in den
DBRs zu erklaren [Lal04, Lec07, Rei09, Kar09, Ler12, Grel3].

Nach Gleichung 2.13 kann nun die Photonen-Auskoppeleffizienz 7,, in Abhéngigkeit
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des Resonatordurchmessers berechnet werden (siche Abbildung 4.5 (¢)). Durch die oben
erlduterten Abhéngigkeiten von Fp und Q ergibt sich fiir die Photonen-Auskoppeleffizienz
ein Maximum von 7, = 92 % fiir einen Durchmesser im Bereich um 1,8 pm. Fiir Durch-
messer deutlich unterhalb von 1,5 um dominieren die Verluste durch Streuung an den
Seitenwénden. In diesem Regime ist np, durch den Faktor Q/Q2p limitiert, auch wenn
der Kopplungsfaktor § Werte nahe eins annimmt (vgl. Gleichung 2.11). Liegt der Durch-
messer hingegen deutlich oberhalb von 2,0 um so nimmt der Purcell-Faktor signifikant
ab und 7, ist durch den B-Faktor begrenzt. Dieses Verhalten von 7, ist typisch fiir
zylindrische Fabry-Pérot Mikrosdulenresonatoren und wurde auch in der Arbeit von Bar-
nes et al. [Bar02] theoretisch modelliert. Es ist anzumerken, dass dhnlich hohe Photonen-
Auskoppeleffizienzen auch mit alternativen Resonatordesigns erzielt werden kénnen. Durch
eine hohere Giite der planaren Resonatorstruktur, realisiert beispielsweise liber ein symme-
trischeres Spiegelanzahl-Verhéltnis der DBRs, verschiebt sich das Maximum der Photonen-
Auskoppeleflizienz zu hoheren Resonatordurchmessern, ohne dass dabei ngﬁfw signifikant
abnimmt [Bar(02, Sch11]. Dies kann bei niedrigeren QP-Flachendichten und insbesondere
bei dem Design deterministischer EPQn, bei welchen gezielt ein einzelner QP in dem Re-
sonator platziert wird, ausgenutzt werden. Das in dieser Arbeit gewéhlte Resonatordesign
mit moderaten Giiten Qop wurde hingegen fiir die eingesetzten, statistisch zufillig gewach-
senen InAs/GaAs-QPe optimiert, fiir welche QP-Flachendichten von ngp ~ 3 - 10° cm ™2
erzielt werden konnen.

Bei den folgenden experimentellen Untersuchungen erlaubt die Abhéngigkeit n,n(dc) die
Wahl eines optimalen Resonatordurchmessers fiir die Anwendung der Mikroresonatoren

als effiziente, elektrisch getriggerte EPQn.

4.3 Einfiihrende spektroskopische Untersuchungen

In diesem Abschnitt werden grundlegende elektrische und optische Eigenschaften der Mi-
kroresonatoren vorgestellt. Dabei wird insbesondere der optimale Arbeitsbereich identifi-
ziert, in welchem die Mikroresonatoren zur effizienten Erzeugung einzelner, getriggerter
Photonen eingesetzt werden kénnen.

Abbildung 4.6 (a) zeigt zunéchst die Strom-Spannungskennlinie eines Mikroresonators
mit einem Durchmesser d¢ von 2,0 um, aufgenommen bei einer Temperatur von T' = 10 K.
Hierfir wird an die ringférmigen p-Kontakte eine Gleichspannung Upc angelegt und die
an einem seriellen Messwiderstand (1 M{2) abfallende Spannung in eine Stromstérke umge-
rechnet. Der Stromstérkeverlauf zeigt aufgrund des pin-Dotierprofils ein typisches Dioden-

verhalten: Fiir negative Betriebsspannungen (Upc < 0) ist die Diodenstruktur in Sperrich-
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Abbildung 4.6: (a) Strom-Spannungskennlinie eines Mikroresonators mit einem Durchmesser
von 2,0 um bei T' = 10 K. Aufgrund des pin-Dotierprofils der Struktur zeigt der Stromstérke-
verlauf einen typischen Diodencharakter mit einer Kniespannung von Upc = 1,8 V. (b) Die
Leckstrome der Diode liegen im Bereich weniger pA. (¢) Raumlich aufgelostes CCD-Bild der
Elektrolumineszenz eines Mikroresonators.

tung gepolt und es ist nahezu kein Stromfluss zu verzeichnen. Die beobachteten Leckstrome
liegen bis Upc = —6,5V lediglich im Bereich ~ 4 pA (vgl. eingebetteter Graph 4.6 (b)). In
Durchlassrichtung (Upc > 0) setzt ab einer Spannung von etwa 1,5V ein Stromfluss im
Bereich von 0,2nA ein. Der Wert der Einsatzspannung liegt erwartungsgeméfl leicht un-
terhalb der Bandliicke der intrinsischen GaAs-Kavitat, welche bei T'= 10K etwa 1,519eV
betragt [Bla82]. Oberhalb der Kniespannung der Diodenstruktur (Upc > 1,9V) flieBen
Strome im Bereich ~ 10nA. Abbildung 4.6 (c) zeigt das raumlich aufgeloste CCD-Bild der
Elektrolumineszenz eines Mikroresonators, welcher deutlich oberhalb der Kniespannung
betrieben wurde.

Das Ubersichtsspektrum der Emission eines Mikroresonators unter elektrischer Anre-
gung bei Upc = 3,0V ist in Abbildung 4.7 (a) dargestellt (dc = 3,0 um, 7' = 45K). Auf
der niederenergetischen Seite des Spektrums ist die fundamentale optische Mode (C) des
Mikroresonators bei einer Emissionsenergie von Ec = 1,374eV zu beobachten. Die An-
passung eines Lorentzprofils an die Emissionslinie C ergibt eine spektrale Halbwertsbreite
(FWHM!) von AEc = 0,62meV, was einem Q-Faktor von Q = Ec/AEc = 2200 ent-
spricht. Durch den dreidimensionalen photonischen Einschluss des elektromagnetischen
Feldes in dem Mikroresonator bilden sich neben der Resonatorgrundmode auch Moden
hoherer Ordnung mit unterschiedlichen transversalen Modenprofilen aus [Ulr07]. Die-

se sind im Spektrum auf der hochenergetischen Seite der Resonatorgrundmode C zu

1 Full Width at Half Maximum; Angaben zu Linienbreiten beziehen sich stets auf die FWHM,;
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Abbildung 4.7: puEL-Spektren der Emission eines elektrisch betriebenen Mikroresonators
mit einem Durchmesser von dc = 3,0um (Upc = 3,0V): Im Ubersichtsspektrum (a) ist
auf der niederenergetischen Seite die fundamentale optische Mode (C) des Mikroresonators
(@ = 2200) sowie eine Vielzahl weiterer transversaler Resonatormoden bei hoheren Energien
zu beobachten. Diese werden durch die inhomogen verbreiterte Emission des QP-Ensembles
(blau unterlegt) der aktiven Schicht , gefiittert®. (b) zeigt einen kleineren Spektralbereich um
die Resonatorgrundmode desselben Mikroresonators bei zwei unterschiedlichen Temperatu-
ren: Durch eine Temperaturerh6hung von 45 K auf 53 K kann eine einzelne QP-Emissionslinie
(X2) in spektrale Resonanz mit der Resonatorgrundmode (C) geschoben werden. In Reso-
nanz (T = 53K) zeigt die QP-Emissionslinie X eine Uberhéhung ihrer Emissionsintensitit,
hervorgerufen durch den Purcell-Effekt.

beobachten, und werden ebenfalls durch die inhomogen verbreiterte Emission des QP-
Ensembles beleuchtet - man spricht anthropozentrisch auch von , gefiittert* [Gér96]. Zur
Veranschaulichung ist in blau unterlegt die spektrale Lage und Breite des QP-Ensembles
angedeutet (Agpe ~ 875nm, Algp. ~ 25nm), wie sie aus einem PL-Spektrum der pla-
naren Struktur desselben Wafers mit abgedtztem oberem Bragg-Spiegel zu entnehmen
ist. Die spektrale Lage der Resonatorgrundmode in dem Ausldufer der Emission des QP-
Ensembles ist ein entscheidender Bestandteil des Designs der EPQn, da sich zum Beispiel
in einem Mikroresonator mit einem Durchmesser von 3,0 um bei der vorliegenden QP-
Flachendichte (nqp ~ 3 - 10 cm~2) etwa 210 QPe befinden. Da die spektrale Dichte der
QP-Emissionslinien in den Ausldufern der Emission des QP-Ensembles jedoch deutlich

geringer als bei dessen Zentralwellenldnge ist, kann effektiv nur eine geringe Anzahl an
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QPen mit der spektral verstimmten Resonatorgrundmode wechselwirken®.

Im Folgenden wird die Diskussion auf den niederenergetischen Bereich der Mikroresona-
tor-Emission beschrénkt, da bei den weiter unten folgenden Photonenstatistik-Messungen
durch den Monochromator stets ein sehr schmaler Spektralbereich der Resonatorgrund-
mode selektiert wird (AFEFpiter = 0,33 meV/AApier = 0,22nm). Abbildung 4.7 (b) zeigt
nEL-Spektren der Emission des oben diskutierten Mikroresonators (vgl. Abbildung 4.7 (a))
in einem kleineren Spektralbereich um die Resonatorgrundmode bei zwei unterschiedlichen
Temperaturen. Bei T' = 45 K sind neben der fundamentalen optischen Mode C die héheren
Moden C und Cs sowie zwei spektral scharfe QP-Emissionslinien (X;, X2) zu beobach-
ten. Da diese spektral auf der hochenergetischen Seite der Resonatorgrundmode liegen,
kann ihre Emission durch eine Erhéhung der Temperatur und der damit verbundenen
Verringerung der Bandliicke des Halbleiter-Materials zu niedrigeren Energien verschoben
werden [Kir0O1]. Bei einer Temperatur von 7" = 53 K befinden sich Resonatorgrundmode
C und QP-Emissionslinie X9 in spektraler Resonanz (vgl. rotes Spektrum in Abbildung
4.7 (b)). Das gekoppelte System, bestehend aus QP und Resonatormode, zeigt hier eine
deutliche Uberhohung seiner Emissionsintensitiit, was einen Hinweis auf eine verringer-
te strahlende Lebensdauer des Emitters aufgrund der erhdéhten optischen Modendichte
in dem Mikroresonator-System liefert. Dieses unter dem Namen Purcell-Effekt bekannte
Phénomen (vgl. Abschnitt 2.2.1) wird in Abschnitt 4.4 eingehend untersucht und stellt
einen entscheidenden Schliissel zur Realisierung einer effizienten, elektrisch getriggerten
EPQ dar.

Die Wahl des Durchmesser eines Mikroresonators wirkt sich sowohl auf die héheren op-
tischen Moden als auch auf die Grundmode selbst aus. Hierzu zeigt Abbildung 4.8 (a)
zunachst das pEL-Spektrum eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von 3,0 um
unter moderater Anregung. Neben der Resonatorgrundmode C bei 1,3779¢eV sind auch
zwei hohere transversale Moden (C; und Cz) bei 1,3817¢V und 1,3865€eV zu identifizie-
ren. Des Weiteren sind in der Umgebung der Resonatormoden jeweils einzelne, spektral
scharfe QP-Emissionslinien zu beobachten. Wird der Resonatordurchmesser verringert, so
nimmt sowohl die Emissionsenergie von C als auch der freie Spektralbereich zwischen den
optischen Moden C, C; und Cs zu. Dieses Verhalten, welches auf den stérkeren photo-
nischen Einschluss (engl.: photonic confinement) bei geringeren Resonatorabmessungen
zuriickzufithren ist [Gér96, Rei97], kann in dem pEL-Spektrum von Abbildung 4.8 (b)

1 Im Gegensatz hierzu werden Strukturen welche fiir die Untersuchung von Lasing-Effekten bestimmt
sind so ausgelegt, dass die Resonatorgrundmode moglichst nahe an der Zentralwellenlange des QP-
Ensembles liegt [Rei08b, Alb10].
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Abbildung 4.8: Einfluss des Resonatordurchmessers d¢ auf das Modenspektrum (C, Cy,
Cy): Aufgrund des stirkeren optischen Einschlusses wéchst der Modenabstand von (a)
nach (b) stark an. Neben der Emission der optischen Moden ist auch die Elektrolumi-
neszenz einzelner QP-Zustédnde zu erkennen. (¢) Gemessene Q-Faktoren und Photonen-
Auskoppeleffizienzen 7, der Resonatorgrundmode C in Abhéngigkeit von dg: Fir kleine
dc nimmt der @-Faktor aufgrund der zunehmenden Verluste durch Seitenwandstreuung ab.
Fir die Photonen-Auskoppeleffizienzen ergibt sich daher ein ausgeprigtes Maximum von
Nph = 65 % bei dc = 2,0 pm.

exemplarisch fiir einen Resonator mit dc = 2,0 um beobachtet werden. Die Emission der
Resonatorgrundmode C ist hier mit 1,3807 eV um 2,9 meV zu héheren Energien verschoben
und der Modenabstand zwischen C und C; bzw. C; und Cs ist auf 7,7 meV bzw. 8,8 meV
angewachsen (in 4.8 (a) zum Vergleich: 3,8 meV bzw. 4,9meV). Ein groflerer Modenab-
stand ist auch bei dem Einsatz der EPQn in Quantenschliisselverteilungs-Experimenten
von Vorteil (siehe Kapitel 6). Bei diesen wird die Einzelphotonen-Emission nicht tiber
einen Monochromator spektral selektiert, sondern {iber einen raumsparenden Bandpassfil-
ter. Die gegeniiber dem Monochromator gréflere Bandbreite des Interferenzfilters erfordert
jedoch ein Emissionsspektrum mit moglichst geringen spektralen Hintergrundbeitrigen in
der Umgebung der Resonatorgrundmode, weshalb sich ein gréferer Modenabstand zwi-
schen C und C; positiv auswirkt.

Wie aus den Simulationsrechnungen in Abschnitt 4.2 ersichtlich wurde, kann iiber die
Wahl des Resonatordurchmessers eine Optimierung der photonischen Auskoppeleffizienz
Nph erzielt werden. Um dies zu verifizieren und den fiir die folgenden Experimente optima-
len Arbeitsbereich zu lokalisieren, wurde die uEL von Mikroresonatoren mit unterschiedli-
chen Durchmessern analysiert. Die entsprechenden @Q-Faktoren der Resonatorgrundmode
C sind in Abbildung 4.8 (¢) in Abhéngigkeit des Resonatordurchmessers d¢ aufgetragen

(in schwarz). Die Messdaten bestétigen qualitativ das in den Simulationsrechungen be-
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obachtete Verhalten: der @-Faktor wéchst mit zunehmendem d¢, aufgrund der abneh-
menden Verluste durch Streuung an den Resonatorseitenwénden, kontinuierlich an und
nidhert sich fir groe Resonatordurchmesser asymptotisch dem Wert Qop = 3000 der
planaren Struktur. Die Abweichung dieses, {iber Reflexionsmessungen ermittelten, plana-
ren Q-Faktors gegeniiber den Simulationsrechungen aus Abschnitt 4.2 (Q5I" = 4050) ist
teilweise auf Schichtdickenfluktuationen in den Bragg-Spiegeln zuriickzufiihren, wodurch
deren Reflektivitdt verringert wird. Weitere Verlustbeitriage werden durch die Absorpti-
on in den Bragg-Spiegeln und insbesondere der QP-Schicht generiert [Riv99], welche den
Q-Faktor ebenfalls reduzieren (vgl. Gleichung 4.1). Des Weiteren beginnt im Vergleich zu
den Simulationsrechnungen eine merkliche Abnahme der @Q-Faktoren in Abbildung 4.8 (c)
bereits bei groBeren Durchmessern, fiir dc unterhalb von 4,0 um (vgl. Abbildung 4.5 (b)).
Verantwortlich hierfiir sind stérkere Verluste durch Seitenwandstreuung aufgrund der end-
lichen Oberflichenrauhigkeit realer Strukturen sowie Absorption an der Oberfldche. Einen
weiteren Beitrag zu den Verlusten generiert eine endliche Neigung der Seitenwénde rela-
tiv zur Wachstumsrichtung [Kar09], wie sie in der REM-Aufnahme in Abbildung 4.1 (b)
andeutungsweise zu erkennen ist. Aus den gemessenen Q-Faktoren lésst sich nach Glei-
chung 2.10 und 2.13 die Photonen-Auskoppeleffizienz 7, berechnen, welche ebenfalls in
Abbildung 4.8 (¢) dargestellt ist (in rot). Der Verlauf der Photonen-Auskoppeleffizienz
ist in guter qualitativer Ubereinstimmung mit den Simulationsrechungen, und zeigt mit
Nph = 65% ein Maximum bei einem Resonatordurchmesser von 2,0 um. Die maximale
Photonen-Auskoppeleffizienz ist damit gegeniiber der Simulation zu leicht héheren Durch-
messern verschoben, was aus der bei gréfieren Durchmessern einsetzenden Abnahme des
@-Faktors resultiert.

Anhand von Photonenstatistik-Messungen kann das Konzept, die Mikroresonatoren als
elektrisch betriebene Emitter einzelner Photonen einzusetzen, getestet werden. Die Mes-
sungen der Photonen-Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung g(g)(T) erfolgen mit der
in Abschnitt 3.3 beschriebenen glasfaserbasierten HBT-Messanordnung. Hierfiir wurde ein
Mikroresonator mit dem optimalen Durchmesser do = 2,0 um gewéhlt, bei welchem eine
QP-Emissionslinie {iber eine Temperaturdnderung in spektrale Resonanz mit der funda-
mentalen optischen Mode C geschoben werden konnte (7' = 28 K). Abbildung 4.9 (a) zeigt
ein pEL-Spektrum des resonant gekoppelten QP-Mikroresonatorsystems (vgl. roten Pfeil
bei 1,3801eV bzw. 907 nm). Die Diodenstruktur wurde mit einer Gleichspannung von
1,87V leicht oberhalb der Einsatzspannung betrieben. Fiir die g(® (7)-Messung wurde die
Emission der markierten QP-Emissionslinie, mit einer spektralen Breite von ypc = 78 eV,

iiber den Monochromator-Ausgang in die glasfaserbasierte HBT-Messanordnung eingekop-
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Abbildung 4.9: utEL-Spektren sowie zugehorige Photonen-Autokorrelationsmessungen zwei-
ter Ordnung g(? () eines elektrisch betriebenen Mikroresonators mit einem Durchmesser von
2,0um (T = 28K): (a) und (b) unter kontinuierlicher Anregung bei Upc = 1,87V sowie
(c¢) und (d) unter gepulster Anregung bei einer Anregungs-Repetitionsrate von f = 199 MHz
(Upc = 1,50V Uac = 6,0V). Die Messung von g(®)(7) erfolgte jeweils an derselben, spektral
resonant an die Resonatorgrundmode gekoppelten, QP-Emissionslinie (vgl. Pfeile in (a) und
(c)). In beiden g(® (7)-Histogrammen ist ein klares Antibunching (g (0) < 1) als Ausdruck
der Emission nicht-klassischen Lichts zu beobachten, wobei mit ¢(®(0) = 0,17 < 0,5 in konti-
nuierlicher Anregung (vgl. (b)) eindeutig die Emission einzelner Photonen nachgewiesen ist. In
(d) manifestiert sich die gepulste Anregung in einer periodischen Haufung der Koinzidenzen,
wobei g(?) (0) = 0,14 < 0,5 die elektrisch getriggerte Emission einzelner Photonen bestétigt.
Angegeben sind jeweils die gemessenen ¢(2) (0)-Werte (vgl. Diskussion im Text).

pelt. Die dabei durch den Monochromator-Ausgangsspalt (250 um) selektierte spektrale
Breite betriagt 0,33 meV (vgl. rote Markierungen in Abbildung 5.6 (a)). Das aus der Ko-
inzidenzmessung erhaltene Histogramm ist in Abbildung 5.6 (b) dargestellt: Der Verlauf
von ¢®) (1) zeigt ein ausgeprigtes Minimum an Koinzidenzen bei Delayzeiten um 7 = 0,
welches als Antibunching bezeichnet wird, und spiegelt den nicht-klassischen Charakter
der Emission des betrachteten QP-Zustandes wider. Mit einem gemessenen Antibunching
von 9(2)(0) = 0,17 wird eine starke Unterdriickung von Zwei-Photonen Emissionsereig-
nissen beobachtet, welche den eindeutigen Nachweis der Emission einzelner, konsekutiv
abfolgender Photonen erbringt (¢ (0) < 0,5, vgl. Abschnitt 2.3.2). Fiir endliche Delay-
zeiten relaxiert ¢(?)( # 0) innerhalb der Lebensdauer 7qp = 0,6 ns des QP-Zustandes auf
das Poisson-Niveau einer zeitlich unkorrelierten Lichtquelle (¢®)(7) = 1). Der Wert des
Antibunchings, der idealerweise g (0) = 0 betragen sollte, ist dabei durch die zeitliche
Auflésung der Detektoren (0,8 ns) limitiert. Nach [Mic00a, Bec01] erfolgte eine Anpassung

der Funktion
g (1) = 1= (1= g0 (00)e” /™) @ Gt tres) (4.5)
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an die Messdaten, wobei die Faltung (®) der theoretischen Funktion mit einer Gaufiver-
teilung G(t.es) die endliche Zeitauflosung beriicksichtigt (siehe rote Kurve in Abbildung
5.6 (d)). Es ergibt sich ein entfalteter Antibunching-Wert von ggizf.(O) = 0,02. Demnach
betrdgt in diesem Fall der Beitrag unkorellierter Hintergrundemission anderer Emitter
sowie der Dunkelzéhlrate der Detektoren lediglich 2 %.

Hinsichtlich der konkreten Anwendung in Quantenkryptographie-Experimenten (sie-
he Kapitel 6) ist eine getriggerte Emission einzelner Photonen unabdingbar: Nur wenn
die einzelnen Photonen sozusagen ,auf Knopfdruck® generiert werden, kann ihre Pola-
risation in definierter Art und Weise prépariert bzw. moduliert werden. Im Folgenden
wurde die Diodenstruktur daher mit einem elektrischen Pulsgenerator betrieben Abbil-
dung 4.9 (c) zeigt das pEL-Spektrum des Mikroresonators unter gepulst-elektrischer An-
regung bei einer Anregungs-Repetitionsrate von f = 199 MHz. Um Ladungstrager mog-
lichst effizient in die QP-Schicht injizieren zu kénnen, wird eine Gleichspannung Upc von
1,50V an die pin-Struktur angelegt, welche knapp unterhalb des Einsetzens der Elek-
trolumineszenz liegt. Aufgeprigt auf diesen DC-Offset sind Spannungspulse mit einer
Amplitude Upac von 6,0V und einer Breite At von 200ps. Wie unter gepulster Anre-
gung zu erwarten, ist die Emissionsintensitit im Vergleich zur kontinuierlichen Anregung
geringer (vgl. Abbildung 4.9 (a)). Des Weiteren ist mit yac = 219 ueV ein deutlicher
Anstieg der Linienbreite zu beobachten (vgl. ypc = 78 peV). Diese Linienverbreiterung
wird auch bei den iibrigen QP-Emissionlinien des Spektrums beobachtet und wird durch
einen zeitabhéngigen Stark-Shift hervorgerufen: Die kurzen Spannungspulse bewirken ei-
ne Verkippung der Bandstruktur und folglich, iiber den sogenannten quantum-confined
Stark-Effekt (QCSE), eine rasche Verschiebung der Energieniveaus [Stel2b]. Diese wird
in zeitintegrierten Messungen letztendlich als Linienverbreiterung detektiert. Die zugeho-
rige Photonen- Autokorrelationsmessung der Emissionslinie bei 1,3801 eV ist in Abbildung
4.9 (d) dargestellt. Die gepulste Anregung des QPes duflert sich in einer periodischen Héu-
fung der Koinzidenzen, wobei die beobachteten Maxima - der Anregungs-Repetitionsrate
von f = 199MHz entsprechend - jeweils einen Abstand von A7 &~ 5ns aufweisen. Die
erheblich geringere Fliache des Koinzidenz-Peaks um 7 = 0 spiegelt auch hier den nicht-
klassischen Charakter der Photonen-Emission wider. Der Wert des Antibunchings ergibt
sich in gepulster Anregung aus dem Verhiltnis der Fliche! Ay des Peaks bei 7 = 0
(1 = [~2,5ns, + 2,5ns]) zu dem Mittelwert A der Flichen der Peaks bei 7 # 0. Somit
ergibt sich bei dieser Messung ein Antibunching von ¢ (0) = Ag/A = 0,14 < 0,5 welches

wiederum die Emission einzelner, elektrisch-getriggerter Photonen nachweist.

1 Die Flédche berechnet sich als die Summe der gemessenen Koinzidenzen.
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4.4 Analyse des Purcell-Effektes

Abbildung 4.10 (a) zeigt pEL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von
2,0 um bei zwei unterschiedlichen Temperaturen. Das Bauteil wurde gepulst-elektrisch bei
einer Anregungs-Repetitionsrate von 220 MHz betrieben (Upc = 1,65V, Upc = 6,0V,
At = 200 ps). Bei einer Temperatur von 23,8 K ist eine einzelne QP-Exzitonlinie (X™) bei
einer Energie von 1,3812 eV sowie die sehr emissionsschwache fundamentale optische Mode
(C) des Mikroresonators bei 1,3806¢V (Q = 2300) zu identifizieren. Zur Verdeutlichung
zeigt der eingebettete Graph 4.10 (b) einen vergroferten Ausschnitt des Spektrums im Be-
reich der Resonatorgrundmode C. Dass die QP-Exzitonlinie sehr wahrscheinlich der Emis-
sion eines Trion-Zustandes X~ entstammt, wurde dabei neben der n-Typ Hintergrund-
dotierung (vgl. Abschnitt 4.1.2) auch aus der verschwindenden Feinstrukturaufspaltung
der Emissionslinie in polarisationsaufgelosten Messungen gefolgert (vgl. Abschnitt 2.1.4).
Die entsprechende Messung ist in Abbildung 4.10 (c) dargestellt und zeigt keinerlei Korre-
lation zwischen der Emissionsenergie des X~ -Zustandes und der Polarisatorstellung, wie
sie fiir einen elektrisch neutralen QP-Zustand zu erwarten wére (vgl. auch Abschnitt 5.4).
Die beobachteten, statistisch zufilligen Schwankungen sind auf spektrale Diffusion zuriick-
zufithren [Tir00, Rod05]. Zudem ist die Anregungsleistung in diesem Fall noch deutlich
unterhalb der Sattigung der QP-Emission, wodurch Beitrdge von geladenen Biexziton-
Zustédnden im Spektrum nicht zu erwarten sind. Durch eine Erhéhung der Temperatur
auf 31,5 K kann die Emission der X~ -Linie zu niedrigeren Energien verschoben und so
in spektrale Resonanz mit der Resonatormode C gebracht werden. Dies resultiert in ei-
ner starken Uberhéhung der Emissionsintensitit der X -Linie um etwa einen Faktor 7,
hervorgerufen durch den Purcell-Effekt [Gér98]. Um den Einfluss der fundamentalen op-
tischen Mode auf die Emission der QP-Exzitonlinie ndher untersuchen zu kénnen, werden
uEL-Spektren in einem Temperaturbereich von 23,8 K bis 41,8 K in 0,2 K-Schritten bei un-
verdnderter Anregungsbedingung aufgenommen. Abbildung 4.10 (d) zeigt die Messdaten
in einer zweidimensionalen Falschfarbendarstellung, bei welcher Bereiche hoher Intensitét
rot und Bereiche niedriger Intensitit blau dargestellt sind (lineare Skalierung). Eine Er-
h6éhung der Temperatur von 24 K auf 40K fiihrt zu einer Verschiebung der X~ -Emission
iiber die spektrale Resonanz mit der Resonatormode C (gestrichelte Linie) hinweg. Dabei
ist bis zum Erreichen der Resonanz zunédchst ein starker Anstieg und anschliefend wie-
der eine Abnahme der Emissionsintensitéit zu beobachten. Bemerkenswert ist dabei zum
einen der geringe Hintergrundbeitrag der optischen Mode C zur uEL-Intensitét, wodurch
diese vor allem bei niedrigen Temperaturen kaum zur erkennen ist. Dariiberhinaus sind
auf der hochenergetischen Seite der X~ -Linie zwei weitere, sehr emissionsschwache QP-

Emissionslinien zu erkennen, welche zwar ebenfalls durch die Resonanz mit der optischen
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Abbildung 4.10: (a) pEL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von
2,0 um unter gepulst-elektrischer Anregung (f = 220 MHz). Bei T = 23,8 K ist eine einzelne
QP-Exzitonlinie (X7) sowie, auf deren niederenergetischen Seite, die sehr emissionsschwache
fundamentale optische Mode (C) des Mikroresonators zu identifizieren. Durch eine Erhchung
der Temperatur auf 31,5 K wird die X~ -Linie in spektrale Resonanz mit der optischen Mode C
gebracht, wobei eine starke Uberhéhung der Emissionsintensitét aufgrund des Purcell-Effektes
zu beobachten ist. (b) Zweidimensionale Falschfarbendarstellung von pEL-Spektren des Mi-
kroresonators aus (a) fiir einen groferen Temperaturbereich. Bei einer Temperaturerhthung
von 24 K auf 40 K wird die X~ -Linie durch die spektrale Resonanz mit der optischen Mode C
verstimmt. Eine starke Intensitatsiiberh6hung durch den Purcell-Effekt kann hier nur fiir diese
QP-Exzitonlinie beobachtet werden, was auf eine laterale Lage des QPes nahe des Zentrums
des Mikroresonators hindeutet.

Mode verschoben werden, jedoch keine Uberhéhung ihrer Intensitiit zeigen. Dies ist ein
Hinweis darauf, dass diese beiden QP-Exzitonlinien von QPen stammen, welche im Gegen-
satz zu dem der X~ -Linie, eine radial weiter vom Zentrum des Mikroresonators entfernte
laterale Position besitzen und daher schwéicher mit dem zentralsymmetrischen elektroma-

gnetischen Feld der fundamentalen optischen Mode wechselwirken [Kis09].

Einen direkten experimentellen Zugang zum Purcell-Effekt ermoglichen zeitaufgeloste pEL-
Messungen (vgl. Abschnitt 3.2). Diese geben dariiber hinaus auch Aufschluss dartber,
in wie weit die hier untersuchten Bauteile fiir die Injektion kurzer, elektrischer Pul-
se bei hohen Anregungsfrequenzen geeignet sind. Abbildung 4.11 (a) zeigt das zeitauf-
geloste pEL-Signal des resonant gekoppelten QP-Mikroresonatorsystems (7' = 31,5K)
unter gepulst-elektrischer Anregung bei 220 MHz, wobei die Anregungsbedingungen ge-
geniiber den in Abbildung 4.10 vorgestellten Daten unverindert blieben. Zu beobach-
ten ist eine periodische Abfolge schmaler Pulse mit einem mittleren, der Anregungs-

Repetitionsrate entsprechenden Abstand von 4,5ns. Aus der Anpassung eines exponen-



4.4 Analyse des Purcell-Effektes 67

Zeit (ns) Zeit (ns) X-Richtung (um)

0 5 10 15 20 0 5 10 15 20 l(—)l,O -05 0,0 05 1,0

7 [@ T=315K g

3 1,01 ] 102 E sl

5 g =7

= 5 o

£ 0,51 05 § 500

= R

o £ ¥ o051

W 0,0l o M Mot et .St YT

_ (b) C T=250K| [baomev | (©)}1,0 L 10

® J : *] - w

% 600 . =0,6 meV : L lo.5 W I:I_,—J 1,04

o] : 1 Tz e

2 5001 3 ; 2 3 08

3 3 t 3 —- 0,0 % E 0.6

é 400- e Dassmevi | (L0 S =

: ‘D | = T 0,4

3 s00] V5K 1 L foss &

a 3007 o 9 | P ~m £ 0,21

e} : Lo =1 s

200 — =100 < 00 ———

00 01 02 03 04 05 1,380 1,381 -10 -05 00 05 1,0
Spektrale Verstimmung A (meV) Energie (eV) X-Richtung (um)

Abbildung 4.11: (a) Zeitaufgeloste pEL-Messung des resonant gekoppelten QP-
Mikroresonatorsystems aus Abbildung 4.10 unter gepulst-elektrischer Anregung bei 220 MHz.
Der beobachtete Pulszug =zeigt eine gemittelte Lebensdauer des X™-Zustandes von
Tres = 300 ps. (b) Lebensdauer des X~ -Zustandes in Abhéngigkeit der spektralen Verstim-
mung A gegeniiber der Resonatorgrundmode. (¢) und (d) pEL-Spektren zu den Messpunkten
aus (b) bei einer Temperatur von 31,5 K und 25,0 K. (e) Zeitaufgeloste pPL-Messung an dem
QP-Ensembles eines planaren Probenstiickes, bei welchem der obere DBR entfernt wurde. Die
QPe besitzen im Volumenhalbleiter eine Lebensdauer 73p von 1200 ps. Aus dem Verhéltnis der
gemessenen Lebensdauern aus (a) und (e) ergibt sich ein Purcell-Faktor von Fp = 4,0. (f) Zum
Einfluss der lateralen Position eines QPes relativ zum Feldmaximum der Resonatorgrundmode:
Dargestellt ist die normierter Intensititsverteilung |E|? der optischen Mode in der QP-Ebene,
entlang einer lateralen Achse (unten) sowie als zweidimensionale Konturdarstellung (oben) in
linearer Skalierung.

tiellen Zerfalls an die abfallenden Flanken der Pulse ist eine mittlere Zeitkonstante von
TRres = (300 £ 10) ps zu extrahieren. Die beobachtete strahlende Lebensdauer des gekop-
pelten QP-Mikroresonatorsystems liegt damit nahe der Auflésungsgrenze, welche durch
die zeitlichen Breite der anregenden elektrischen Pulse gegeben ist (At & 200 ps). Durch
diese schnelle optische Antwort des Bauteils erscheint ein Hochfrequenz-Betrieb bis in den
GHz-Bereich als durchaus moglich [Loc09, ReilOa]. Anzumerken ist, dass eine Modulation
der QP-Emission auf kurzen Zeitskalen auch ohne einen Purcell-Effekt, zum Beispiel durch
eine Reduzierung des DC-Offsets der elektrischen Pulse deutlich unterhalb des Flachband-
falles [Ben0O5a, Ben08], moglich ist. In diesen Arbeiten werden die mittels elektrischer
Pulse in einen QP injizierten Ladungstrager durch Tunnelprozesse wieder rasch aus dem

QP-Potential abgezogen, wodurch die strahlende Lebensdauer des QP-Zustandes kiinstlich
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verkiirzt wird. In der Arbeit von Hargart et al. [Har13] wurde hierdurch die mit 2 GHz
bisher hochste Anregungs-Repetitionsrate einer elektrisch betriebenen QP-EPQ realisiert.
Die hohe Modulationsfrequenz geht bei dieser Methode jedoch zu lasten der Emissionsrate.
Das Erzielen hochster Anregungs-Repetitionsraten bei gleichzeitig hohen Emissionsraten
der einzelnen Photonen konnte daher durch eine Kombination der elektrisch betriebenen
QP-Mikroresonatoren mit komplexeren Pulsformen erreicht werden.

Gegeniiber dem in Abbildung 4.11 (a) betrachteten Resonanzfall ist bei einer endlichen
spektralen Verstimmung A zwischen QP-Exzitonlinie und Resonatormode die optische
Zustandsdichte fiir den Emitter entsprechend geringer, wodurch auch der Purcell-Effekt
nach Gleichung 2.9 schwécher ausfillt. Um dies zu verifizieren, wurde die QP-Lebensdauer
fiir Temperaturen T' < Tres mittels zeitaufgeloster pEL-Messungen bestimmt. Abbildung
4.11 (b) zeigt die gemessene Lebensdauer 7qp des X™-Zustandes aufgetragen iiber A: Aus-
gehend von 7qp = 300ps im Resonanzfall (A = 0meV, vgl. Abb. 4.11(c)) ist bei einer
leicht positiven spektralen Verstimmung von 0,2 meV zunéchst keine merkliche Anderung
der QP-Lebensdauer zu beobachten. Mit weiter anwachsendem A nimmt 7qp {iber 420 ps
bei A = 0,29 meV bis auf einen Wert von 620 ps bei maximaler spektraler Verstimmung
zu (A = 0,48 meV, vgl. Spektrum in Abb. 4.11 (e)). Beriicksichtigt man den @Q-Faktor der
Resonatormode (Q = 2300), der einer spektralen Breite von o = 0,6 meV entspricht,
so ist wie zu erwarten eine signifikante Anderung der QP-Lebensdauer ab A ~ 4¢/2 zu
beobachten. Ab diesem Wert verschiebt der X™-Zustand zunehmend in das Stoppband
der DBRs, wodurch die optische Zustandsdichte abnimmt und einen reduzierten Purcell-
Faktor zur Folge hat. Eine Bestimmung der QP-Lebensdauer fiir noch groflere A ist auf-
grund der rasch abnehmenden Intensitdt der X~ -Linie nicht bei praktikablen Integrati-
onszeiten zu bewerkstelligen, zumal diese zeitaufgelosten Messungen notwendigerweise mit
zeitlich hochauflésenden APDs mit einer niedrigen Quanteneffizienz durchgefithrt wurden
(vgl. Abschnitt 3.2).

Um den Purcell-Faktor zu bestimmen, muss die Lebensdauer Tres in Relation zu der
Lebensdauer 73p der QPe im Volumenhalbleiter gesetzt werden (siche Abschnitt 2.2.1).
Hierfiir wurde an einem planaren Probenstiick desselben Wafers der obere DBR mit-
tels reaktivem lIonenédtzen entfernt und die strahlende Lebensdauer des QP-Ensembles
unter optischer Anregung mit einem gepulsten Ti:Sa-Laser bestimmt (siehe Abbildung
4.11 (e)). Bei der relevanten Emissionswellenldnge (898 nm) betrégt die QP-Lebensdauer
73p = (1200 + 50) ps, womit sich der Purcell-Faktor wie folgt ergibt:

Fp="0 _40+02. (4.6)
TRes

Damit liegt der beobachtete Purcell-Faktor nahe dem maximal zu erwartenden Wert von



4.4 Analyse des Purcell-Effektes 69

Fpa* = 5, welcher nach Gleichung 2.10 aus dem gemessenen @-Faktor sowie den Pa-
rametern Vj1, A\c und n des Mikroresonators zu berechenen ist. Der bisher hochste, bei
elektrisch betriebene EPQn im Experiment realisierte Purcell-Faktor wurde von Ellis et
al. mit Fp = 2,8 fir QP-Leuchtdioden mit Oxidaperturen berichtet [EL08]. In elektrisch
betriebenen Mikroresonatoren - dhnlich den in dieser Arbeit untersuchten - wurde bei
einem Resonatordurchmesser von 2,5 um ein Purcell-Faktor 10 beobachtet [B6c08], wenn
auch ohne einen Nachweis der Einzelphotonen-Emission.

Die Abweichung des experimentell bestimmten Purcell-Faktors von dem zu erwartenden
Wert Fp#* =5 ist durch eine Abweichung der lateralen Position r des untersuchten QPes
vom Zentrum des Mikroresonators zu erkliaren. Um dies quantitativ zu erfassen, kann die
Verteilung der transversalen, elektrischen Feldstiarke E(r) der Resonatorgrundmode in der
QP-Schicht (r < r¢) ndherungsweise als proportional der Bessel-Funktion J, (¢r) nullter
Ordnung (v = 0) angenommen werden [Riv99], wobei die Randbedingung Jo(r¢) = 0
verwendet wird!. Die normierte Intensitétsverteilung ergibt sich folglich proportional dem
Betragsquadrat der Feldstérke: |E(r)|? o< |Jo(gr)|?. Abbildung 4.11 (f) zeigt die so berech-
nete Intensititsverteilung |E(r)|? der Resonatorgrundmode entlang einer lateralen Achse
(untere Abbildung) sowie als zweidimensionale Konturdarstellung (obere Abbildung) in-
nerhalb der QP-Ebene. Nach Gleichung 2.9 héngt der Purcell-Faktor im Falle spektraler
Resonanz (A = 0) iiber Fp(r) = FP**- % lediglich von der Position des QPes relativ
zum Intensitdtsmaximum |Ep.x|? ab. Uber die Fehlergrenzen des experimentell bestimm-
ten Wertes fiir Fp(r) aus 4.6 sowie F* =5 ergibt sich fir die obere bzw. untere Grenze
von \‘gn:l; ein Wert von 0,84 bzw. 0,76. Dies entspricht in Abbildung 4.11 (f) einem

radialen Abstand des QPes zwischen 240 nm und 300nm vom Zentrum des Mikroreso-

nators. Diese Unsicherheit beziiglich der rdumlichen Position eines QPes innerhalb einer
Struktur ist bei der Verwendung von statistisch zufillig wachsenden QPen in gingigen
Technologieansédtzen unumgénglich. Um so interessanter sind technologische Konzepte zur
deterministischen Positionierung von QPen, wie sie von Schneider et al. in [Sch09b] im
Falle optisch gepumpter Einzel-QP Mikroresonatoren oder in den Arbeiten [Sch12] und
[Unrl2] an elektrisch betriebenen Einzel-QP LEDs berichtet wurden. Gerade die andau-
ernden Fortschritte bei der Herstellung rdumlich, deterministischer QP-Strukturen heben
jedoch auch die Notwendigkeit hervor, die spektrale Lage einzelner QPe in héherem Mafle
zu kontrollieren. Erste Ansédtze, welche In-situ-Methoden mittels optischer Lithographie

[Dou08] oder seit kurzem auch Elektronenstrahl-Lithographie [Gsc13] einsetzen sind dies-

1 Dies entspricht der Bedingung ¢ = xo,1/rc, mit der ersten Nullstelle xo,1 = 2,40483... der Bessel-
Funktion Jy(z) erster Ordnung.
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bezuglich duBerst vielversprechend und vereinen sowohl die rdumlich als auch spektral

deterministische Herstellung von QP-Mikro- und QP-Nanostrukturen.

4.5 Getriggerte Einzelphotonen-Emission und Effizienz der

Mikroresonatoren

Im Folgenden wird die Photonenstatistik der Emission des, im vorangehenden Abschnitt
vorgestellten, resonant gekoppelten QP-Mikroresonatorsystems mittels Photonen-Auto-
korrelationsmessungen untersucht. Die Anregungsbedingungen blieben gegeniiber Abbil-
dung 4.10 zunéchst unverdndert (Upc = 1,65V, Usc = 6,0V, f = 220 MHz). Abbildung
4.12 (a) zeigt das ¢®(r)-Histogramm bei spektraler Resonanz zwischen X~ -Linie und
optischer Mode C (T' = 31,5K). Die periodische Abfolge von Koinzidenz-Maximas fiir
Zeitdifferenzen 7 £ 0 spiegelt auch hier den gepulsten Charakter der Photonenemission
des Mikroresonators wider. Die starke Unterdriickung des Maximums bei 7 = 0 zeigt des
Weiteren, dass die Wahrscheinlichkeit von Zweiphotonen-Emissionsereignissen gegeniiber
einer Lichtquelle mit poissonverteilter Photonenstatistik (¢(? (7 = 0) = 1) signifikant redu-
ziert ist - die Emission besitzt nicht-klassischen Charakter. Eine quantitative Analyse! der
Messdaten ergibt einen g(?) (0)-Wert von 0,1340,05, welcher deutlich unter dem Grenzwert
von 0,5 liegt (vgl. Abschnitt 2.3.2). Somit ist demonstriert, dass der resonant gekoppelte
QP-Mikroresonator bei einer Anregungs-Repetitionsrate von 220 MHz elektrisch getriggert
einzelne Photonen generieren kann. Die Abweichung von dem idealen Wert ¢(2) (0) = 0 ist,
wie im Folgenden néher betrachtet wird, teilweise auf einen unkorrelierten Hintergrundbei-
trag der fundamentalen optischen Mode zu erkliaren [Pel02, Str07, ENl08]. Die gemessene
Korrelationsfunktion gg) (0) hangt iiber

g5(0) = 1 - p*(1 - g@(0)) (4.7)

mit dem idealen ¢(®(0) zusammen, wobei p = SJFLB das Verhéltnis aus reinem Signal S
und dem durch den Hintergrund B maskierten Signal S + B bezeichnet [Bec01, Bro00].
Aus der Analyse des pEL-Spektrums im Resonanzfall aus Abbildung 4.10 (a) ergibt sich
p = 0,97. Unter der Annahme ¢(®(0) = 0 fiithrt dies zu einem, rein durch den unkorrelier-
ten Hintergrund verrauschten, Wert von gg)(O) = 0,06. Die verbleibende Diskrepanz zum

idealen g(2)(0)—Wert ist durch erneute Anregung des QP-Zustandes innerhalb eines Anre-

1 Die Fliche Ay des Peaks bei 7 = 0 und der Mittelwert A der Flichen der Peaks bei 7 # 0 wurden durch
die Anpassung von Lorentzprofilen bestimmt und das Antibunching tiber 9(2)(0) = Ao/A berechnet
[Far08, Reil0a].



4.5 Getriggerte Einzelphotonen-Emission und Effizienz der Mikroresonatoren 71

(a) f=220MHz | (b) 7 |70V 0,16 180y 032
@7y — U =165V 2 1004 - .
9%0)=0,13| Y z
[
g
— 100 g 50
wl i
z g
=z S 014 T T T T T T T T T T T T T T
c ¥ 30 -15 0 15 30 -30 -15 0 15 30 -30 -15 0 15 30
Q t(ns) t(ns) 1(ns)
o ~ 3
el L; 1,70V p=093] |1,80V 0,89 | 1,85V 0,83
N ®
.CE) %' 24 g, (0=012] | 0,20 { | 0,31 |
2 = -
2 |~
O
=
0
w
a3

14 4t 4t
—|A|—
0

1,378 1,380 1,382 1,378 1,380 1,382 1,378 1,380 1,382
Energie (eV) Energie (eV) Energie (eV)

1 (NS)

Abbildung 4.12: Messungen zur Photonenstatistik der resonant an die Grundmode des
Mikroresonators gekoppelten X ~-Emission aus Abbildung 4.10 (" = 31,5K): (a) Bei ei-
ner Anregungs-Repetitionsrate von 220 MHz ist elektrisch getriggerte Einzelphotonenemis-
sion mit ¢(®)(0) = 0,13 + 0,05 < 0,5 zu beobachten. (b) Mit zunehmendem Gleichspannungs-
anteil Upc der elektrischen Pulse bleibt der Einzelphotonen-Charakter der Emission erhalten
g (0) < 0,5, der g (0)-Wert nimmt jedoch aufgrund einer anwachsenden Hintergrundemissi-

on zu. Dies ist in Abbildung (c¢) anhand der korrespondierenden pEL-Spektren zu beobachten.

Aus den ermittelten Parametern p ldsst sich der zu erwartende Wert fiir gg) (0) bestimmen

(siehe Diskussion im Text).

gungspulses und den damit verbundenen Zweiphotonen-Emissionsereignissen zu erklaren.

Um den Einfluss der Anregungsstéirke auf die Emission des QP-Mikroresonatorsystems
zu analysieren, wird im Folgenden der Parameter Upc systematisch variiert. Dabei soll
zunéichst der Einfluss auf den ¢(®)(0)-Wert betrachtet werden. Ausgehend von dem Wert
Upc = 1,65V in Abbildung 4.12 (a) wurde der Gleichspannungsanteil der elektrischen
Pulse in Abbildung 4.12 (b) von 1,70V bis auf 1,85V gesteigert. Die Histogramme der
Photonen-Autokorrelationsmessungen zeigen auch mit zunehmendem DC-Offset ein star-
kes Antibunching sowie den gepulsten Charakter der Emission. Die zunehmende Emis-
sionsrate mit wachsendem Upc ist durch einen Anstieg der Ladungstréigeranzahl in der
aktiven Schicht zu erkldren, wodurch auch die Rate, mit der Elektron-Loch-Paare von
dem QP-Potential eingefangen werden, zunimmt (vgl. quantitative Analyse in Abbildung
4.13). Der beobachtete ¢g(?)(0)-Wert nimmt von 0,16 bis auf einen Wert von 0,35 zu. Dieses
Verhalten kann anhand der korrespondierenden pEL-Spektren des Mikroresonators ver-
standen werden (siche Abbildung 4.12(c)): Zum einen nimmt mit steigendem Upc die
Emissionsrate des X~ -Zustandes erheblich zu, zum anderen wéchst jedoch auch der spek-
trale Hintergrund der Resonatorgrundmode C an. Letzteres ist auf eine Kopplung der

Emission weiterer, spektral nichtresonanter QPe zuriickzufiihren [Hen07, Pre07, Ate09].
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Diese Uberlagerung der Emission vieler unkorrelierter Emitter resultiert in einem Hinter-
grundbeitrag B, welcher Poisson-Charakter! aufweist (¢(?)(0) = 1) und so - wie bereits
weiter oben erliutert - den ¢ (0)-Wert des X~ -Zustandes verwéscht (vgl. 4.7). Die aus den
Spektren extrahierten Werte fiir den Anteil p der Emission des X~ -Zustandes an der Ge-
samtemission sind in Abbildung 4.12 (c¢) zusammen mit den zu erwartenden gg) (0)-Werten
notiert. Es ergibt sich eine gute Ubereinstimmung mit den experimentellen g(?) (0)-Werten,
wobei die verbleibende Diskrepanz durch Mehrfachanregungen innerhalb eines elektrischen
Pulses zu erkléren ist.

Insbesondere fiir die Anwendung einer EPQ in der Quantenkrypthographie ist die er-
zielbare Einzelphotonen-Emissionsrate ngpq sowie die Bauteileffizienz ngpq von grofier
Bedeutung. Um diese Kenngrofien experimentell bestimmen zu kénnen, wurde eine Ka-
librierung der Messanordnung, wie in Abschnitt 3.3 beschrieben, durchgefiihrt. Diese er-
laubt es, von den gemessenen Detektionsraten der APDs napp auf die tatsdchlich von
dem Bauteil in das Mikroskopobjektiv emittierte Photonenrate n zuriick zu rechnen. Auf-
grund des endlichen ¢(?)(0)-Wertes muss mit dem Faktor ngpq = 7 - /1 — g (0) be-
ziiglich Mehrphotonen-Emissionsereignissen korrigiert werden [Pel02], sodass die erzielte

Einzelphotonen-Emissionsrate ngpq wie folgt zu berechnen ist:

rEpg = 1t - /1 — g@(0) = “APR /1 — 42)(0) . (4.8)
MSetup

Fiir die in Abbildung 4.12 (a) gezeigte Messung (Upc = 1,65 V) ergibt sich so eine Einzel-
photonen-Emissionsrate von ngpq = 8,5 MHz. Wie bereits in Abbildung 4.12 (c) beob-
achtet, kann die Emissionsrate durch eine Erhchung des Gleichspannungsanteils gestei-
gert werden. Abbildung 4.13 (a) und (b) zeigt die aus den Detektionsraten der APDs
berechneten Werte fiir die in das Mikroskopobjektiv emittierte Photonenrate n, die kor-
rigierte Einzelphotonen-Emissionsrate ngpq sowie die korrespondierenden g (0)-Werte?
in Abhéngigkeit des Gleichspannungsanteils Upc (Uac = 6,0V und f = 220 MHz). Bei
einer Erhohung des Parameters Upc von 1,66V auf 2,00V steigt die Einzelphotonen-
Emissionsrate kontinuierlich von 8,5 MHz auf 43,3 MHz an. Bei einer weiteren Steigerung
des Gleichspannungsanteils auf Upc = 2,10V ist schliefllich eine Stagnation von ngpq bis
zu einer maximalen Rate von 47,9 MHz zu beobachten. Diese ist auf die Séttigung der

X7-Emission zuriickzufithren, welche auftritt sobald die Pumprate eines QP-Zustandes

1 Dies wurde experimentell durch eine g(2> (7)-Messung an der Resonatorgrundmode bei groBer spektraler
Verstimmung zur Emission des X~ -Zustandes verifiziert.

2 Bei den g(2)(7')-Messungen betrugen die addierten Detektionsraten napp je nach Upc zwischen
1,9-10*Hz und 1,5 - 10° Hz und die Integrationszeiten zwischen 1,5h und 7 min.
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Abbildung 4.13: Betrachtungen zur Effizienz des Mikroresonators aus Abbildung 4.10 un-
ter gepulst-elektrischer Anregung bei f = 220 MHz: (a) Aus den Detektionsraten extrapo-
lierte Photonen-Emissionsrate n des resonant gekoppelten QP-Mikroresonatorsystems sowie
die nach Gleichung 4.8 korrigierte Einzelphotonen-Emissionsrate ngpq des X~ -Zustandes in
Abhéangigkeit des Gleichspannungsanteils Upc. (b) Aus Photonen-Autokorrelationsmessungen
extrahierte g(? (0)-Werte. Einzelphotonenemission charakterisiert durch g(®)(0) < 0,5 kann bis
Ubc = 2,05V nachgewiesen werden. (b) Nach Gleichung 4.9 bestimmte Gesamteffizienz ngpq
und elektrische Injektionseffizienz 7, des Mikroresonators fiir den selben Wertebereich von
Ubc: Uber den DC-Offset kann 7, und damit auch die Rate gesteuert werden, mit welcher
der QP Elektron-Loch Paare einfingt. Es wird eine Gesamteflizienz von nppq = (21,4 + 3,1)
bei ne1 = 35 % erreicht (Upc = 2,05V).

dessen spontane Emissionsrate iibersteigt [Gér01, Ben05b, EN08]. Der ¢(?)(0)-Wert wichst
dagegen iiber den gesamten Wertebereich von Upc nédherungsweise linear von 0,09 auf
0,56 an. Die Zunahme an Zweiphotonen-Emissionsereignissen ist auf den steigenden Bei-
trag an unkorrelierter Hintergrundemission der Resonatorgrundmode zuriickzuftihren (vgl.
Abbildung 4.12(b) und (c)). Die hochste Einzelphotonen-Emissionsrate innerhalb des
Einzelphotonen-Regimes (¢(®(0) < 0,5) wird bei Upc = 2,05V erreicht und betrigt
(47,0 + 6,9) MHz bei einem ¢(*)(0)-Wert von (0,44 + 0,04) < 0,5. Dies ist der hochste
bis dato berichtete Wert der Emissionsrate einer elektrisch getriggerten EPQ und liegt
signifikant iiber dem bisherigen Bestwert von 11,2 MHz (ngpq = nrpq- f = 0,14-80 MHz),
welcher von Ellis et al. berichtet wurde [EI08]. Dartiber hinaus liegt der in der vorlie-
genden Arbeit erzielte Wert nahe dem aktuellen Bestwert getriggerter EPQn von 65 MHz
(nEPQ = MEPq - f = 0,79 - 82 MHz), welche von Gazzano et al. an optisch gepumpten
deterministisch positionierten QP-Mikrosdulenresonatoren beobachtet wurde [Gaz13].
Uber die ermittelten Einzelphotonen-Emissionsraten nrpq kann nun die Effizienz der
EPQ abgeschétzt werden. Die Gesamteffizienz ngpq, welche die Wahrscheinlichkeit angibt,

dass ein einzelnes Photon in das Objektiv emittiert wird nachdem ein Spannungspuls inji-
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ziert wurde, ist mit der Anregungs-Repetitionsrate f durch ngpq = nrpq/f gegeben.
Andererseits ldsst sich die Gesamteffizienz in einen Anteil der elektrischen Injektionseffi-
zienz ne sowie der Photonen-Auskoppeleffizienz ), faktorisieren. Letztere wurde bereits
in Gleichung 2.13 eingefiihrt und erldutert (vg. Abschnitt 2.2.2). Zusammengefasst ergibt

sich fiir die Gesamteffizienz einer EPQ demnach:

NEPQ = Tel* Tph - (4.9)
N—— ~—
TEPQ Q _Fp

f Qop Fp+1

Mit den zuvor experimentell bestimmten Werten Q = 2300, Fp = 4 und dem Wert
Qop = 3000, welcher liber Reflexionsmessungen bestimmt wurde, ergibt sich fiir den be-
trachteten Mikroresonator eine Photonen-Auskoppeleffizienz von 7, = 61 %. Dieser Wert
liegt nahe an dem von Barnes et al. [Bar02], fiir den damaligen Stand der Technologie
zylindrischer Fabry-Pérot Mikrosdulenresonatoren vorrausgesagten, maximal méoglichen
Wert von 70 %. Der zur Zeit hochste erzielte Wert der Photonen-Auskoppeleffizienz liegt
bei (79 + 8) % unter optischer Anregung und wurde kiirzlich von Gazzano et al. an deter-
ministisch positionierte QPe in Mikroséulenresonatoren beobachtet [Gaz13]. Grofie Fort-
schritte beziiglich der Photonen-Auskoppeleffizienz wurden in den letzten Jahren auch bei
optisch gepumpten QPen welche in speziell geformte Nanodrédhte integriert sind erreicht.
So berichteten Claudon et al. einen Wert von 7,;, = (72 £9) % fiir eine optisch gepumpte
Einzelphotonenquelle basierend auf konisch verjingten Nanodréhten [Clal0]. Eine elek-
trische Kontaktierung und damit auch ein elektrischer Betrieb solcher Strukturen bleibt
aufgrund der Geometrie und den geringen lateralen Abmessungen bis jetzt jedoch eine
grofle Herausforderung. Kiirzlich verdffentlichten Munsch et al. eine alternative Geometrie
von Nanodrdhten, photonische Trompeten genannt, mit Photonen-Auskoppeleffizienzen
von My, = (75 £10) % [Munl3]. Diese zeigen, aufgrund der sich in Wachstumsrichtung
aufweitenden oberen Facette des Nanodrahtes, giinstigere Vorraussetzungen fiir eine zu-
kiinftige elektrische Kontaktierung [Grel3].

Abbildung 4.13 (c) zeigt die nach Gleichung 4.9 aus den Einzelphotonen-Emissionsraten
in (a) berechneten Werte der Gesamteffizienz ngpq sowie der elektrischen Injektionseffi-
zienz 1o des untersuchten Mikroresonators (dc = 2,0 um) in Abhéngigkeit des Gleich-
spannungsanteils Upc. Die Gesamteffizienz der EPQ nimmt ausgehend von einem Wert
von 3,8 % bei Upc = 1,65V kontinuierlich zu und erreicht innerhalb des Einzelphotonen-
Regimes bei Upc = 2,05V einen Maximalwert von
fiEpg

nEPQ (2,0 um) = =(214+31)% . (4.10)
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Die elektrische Injektionseffizienz 7. wéachst dementsprechend von 6,3 % bei Upc = 1,65V
auf einen Wert von 7o) = 35 % an. Fiir hohere Werte von Upc stagniert sowohl 7 als auch
nepq aufgrund der Séttigung der Emission des X™-Zustandes (vgl. Abbildung 4.13 (a)).
Diese Betrachtungen zeigen, dass fiir die Gesamteffizienz der betrachteten EPQ die elek-
trischen Verluste auf der Strecke von Pulsgenerator zu QP von grofler Bedeutung sind.
Hierfiir verantwortlich sind neben den Verlusten in den DBRs sowie der Impedanzanpas-
sung insbesondere auch Ladungstrigerverluste durch nichtstrahlende Rekombination von
Elektron-Loch-Paaren an den Seitenwianden des Mikroresonators [Eng07, Rei08b]. Mit zu-
nehmendem Durchmesser d¢ ist jedoch ein verringerter Einfluss dieses Verlustkanals auf
Nel zu erwarten, weshalb im Folgenden ein Mikroresonator mit einem gréfleren Durchmes-

ser untersucht wird.

Abbildung 4.14 zeigt temperaturabhéngige pEL-Spektren eines Mikroresonators mit ei-
nem Durchmesser von 3,0 um. Die gepulst-elektrische Anregung erfolgte zunéchst bei einer
Anregungs-Repetitionsrate von 66 MHz, wobei das beste Signal-zu-Hintergrund Verhélt-
nis bei Upc = 1,38V, Uac = 3,6V sowie Atpyse = 200ps erreicht wurde. Im pEL-
Spektrum bei T' = 50K ist bei 1,3792eV die Emission eines Trion-Zustandes (X7) zu
beobachten (vgl. Abildung 4.14 (a)), welche spektral bereits teilweise mit der Resonator-
grundmode (Ec = 1,3789¢eV, @ = 2100) iiberlappt. Oberhalb von 1,3825 eV folgen die ho-
heren optischen Moden. Durch eine Temperaturerhéhung auf 7' = 56 K kann auch hier die
X~-Linie in Resonanz mit der optischen Mode C gebracht werden, wobei eine Uberhéhung
der Emissionsintensitat aufgrund des Purcell-Effektes zu beobachten ist (vgl. Abbildung
4.14 (a) und (b)). Gegentiber der EPQ des vorhergehenden Abschnittes mit dc = 2,0 pm
ist trotz der niedrigeren Anregung eine merkliche Zunahme des spektralen Beitrages der
Grundmode sowie der héheren Moden zu verzeichnen (vgl. hierzu Abb. 4.10 (a)). Auf-
grund des groferen Resonatordurchmessers tragen mehr QPe zur Emission bei, wodurch
auch die nichtresonanten Beitrdge der optischen Moden zunehmen. Dies spiegelt sich in
einem moderaten g(?)(0)-Wert von 0,40 wider (nicht abgebildet), welcher an dem resonant
gekoppelten QP-Mikroresonatorsystem aus Abbildung 4.14 (a) beobachtet wurde.

Um hohere Emissionsraten zu erzielen, wurde in spektraler Resonanz (1" = 56 K) die
Anregungs-Repetitionsrate auf 102 MHz gesteigert (Upc = 1,45V, Uac = 4,2V, Atpyise =
200 ps). Abbildung 4.15 (a) und (b) zeigt das pEL-Spektrum sowie die zugehorige Photonen-
Autokorrelationsmessung: Mit g(z)(O) = 0,44 £ 0,02 < 0,5 konnte auch bei diesen Anre-
gungsbedingungen Einzelphotonenemission nachgewiesen werden. Die gegeniiber der Mes-
sung bei 66 MHz etwas stédrkere Anregung des Mikroresonators resultiert dabei in einem

leicht hoheren g(?) (0)-Wert. Aus der Anpassung zweier Lorentzprofile fiir QP-Exzitonlinie
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Abbildung 4.14: (a) pEL-Spektren eines Mikroresonators mit einem Durchmesser von
3,0 um unter gepulst-elektrischer Anregung (f = 66 MHz). Bei T = 50K ist eine einzelne
QP-Exzitonlinie (X7) sowie, auf deren niederenergetischen Seite, die sehr emissionsschwache
fundamentale optische Mode (C) des Mikroresonators zu identifizieren. Durch eine Erhchung
der Temperatur auf 56 K wird die X~ -Linie in spektrale Resonanz mit der optischen Mode
C gebracht, wobei eine Uberhohung der Emissionsintensitit aufgrund des Purcell-Effektes zu
beobachten ist. (b) Zweidimensionale Falschfarbendarstellung von pEL-Spektren des Mikro-
resonators aus (a) fiir einen gréBeren Temperaturbereich. Bei einer Temperaturerhéhung von
52K auf 60 K wird die X~ -Linie durch die spektrale Resonanz mit der optischen Mode C
verstimmt.

und Resonatorgrundmode an das Spektrum (p = 0,86) ist nach Gleichung 4.7 auf einen
Hintergrundbeitrag der optischen Mode von gg)(O) = 0,26 zu schlieBen. Die erzielte
Einzelphotonen-Emissionsrate ergibt sich, analog zu der oben diskutierten EPQ, aus den
gemessenen Detektionsraten sowie dem ¢(?)(0)-Wert zu ngpq = (35 + 7) MHz. Fiir die
Gesamteffizienz nppq folgt daraus:

EpQ (3,0 wm) = "EJf’Q —(34+7)% . (4.11)
Des Weiteren kann mit den Werten Q = 2100, Fp = 2 und Qop = 3000 fiir die Photonen-
Auskoppeleffizienz (vgl. Gleichung 2.13) dieser EPQ ein Wert von 7y, = 47 % extrahiert
werden, womit die elektrische Injektionseffizienz zu ne = 72 % abgeschéitzt werden kann.
Entsprechend der Erwartung ist also, aufgrund des geringeren Einflusses der nichtstrah-
lenden Rekombination an den Resonatorseitenwédnden, eine Verringerung der elektrischen
Verluste mit zunehmendem Resonatordurchmesser zu beobachten (vgl. ng = 35% bei
dc = 2,0 um). Fir diese EPQ kann daher trotz der niedrigeren Photonen-Auskoppeleffizienz

eine hohere Gesamteflizienz erzielt werden.
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Abbildung 4.15: (a) ptEL-Spektrum des Mikroresonators aus Abbildung 4.14 (d¢ = 3,0 pm)
unter gepulst-elektrischer Anregung bei f = 102MHz. Bei T = 56K ist eine einzelne
QP-Exzitonlinie (X~) in spektraler Resonanz mit der optischen Mode C. (b) Photonen-
Autokorrelationsmessung des EPQ-Signals aus (a): Der ¢(?)(0)-Wert von 0,44 < 0,5 weist
die Emission einzelner Photonen nach.

4.6 Zusammenfassung des Kapitels

In diesem Kapitel wurden experimentelle Untersuchungen an effizienten, elektrisch betrie-
benen Quantenpunkt-Einzelphotonenquellen vorgestellt. Basierend auf einem optimierten
Design der eingesetzten zylindrischen Fabry-Pérot Mikrosédulenresonatoren konnten so-
wohl beziiglich der Emissionsrate der einzelnen Photonen als auch der Gesamteffizienz der
Bauteile Ergebnisse erzielt werden, welche den aktuellen Stand der Technologie widerge-
ben.

Anhand von Simulationsrechungen auf Basis der Maxwell-Gleichungen mittels der Me-
thode der finiten Elemente wurde zunéchst die Photonen-Auskoppeleffizienz 7, der Mi-
kroresonatoren untersucht. Dabei wurde deutlich, dass 7, durch die Wahl des Resona-
tordurchmessers maximiert werden kann. Der optimale Arbeitsbereich konnte experimen-
tell bei Resonatordurchmessern im Bereich um 2 um lokalisiert werden. Quantenpunkt-
Zustande, welche iiber die Probentemperatur gezielt in spektrale Resonanz mit der opti-
schen Mode der Mikroresonatoren verstimmt wurden, fungierten im Folgenden als effiziente
Einzelphotonen-Emitter. Anhand von Photonen-Autokorrelationsmessungen zweiter Ord-
nung ¢ (1) wurde sowohl unter kontinuierlicher- als auch gepulst-elektrischer Anregung
Einzelphotonen-Emission (¢(?)(0) < 0,5), mit gemessenen Werten von gg\zv(O) = 0,17 bzw.
g/(fc)j(()) = 0,14, nachgewiesen. Unter gepulst-elektrischer Anregung bei einer Anregungs-
Repetitionsrate von 220 MHz konnte des Weiteren ein Purcell-Faktor von Fp = (4,0+0,2)
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nachgewiesen werden. Der Purcell-Effekt fithrte zu einer Verkiirzung der strahlenden Le-
bensdauer des Quantenpunkt-Zustandes auf 300 ps, womit ein Hochfrequenz-Betrieb der
EPQ bis in den GHz-Bereich moglich sein sollte [Loc09, ReilOa].

Durch den ausgepragten Purcell-Effekt wurde fiir Mikroresonatoren mit einem Durch-
messer von 2,0 um eine Einzelphotonen-Emissionsrate ngpg von bis zu (47,0 £ 6,9) MHz
bei einer Anregungs-Repetitionsrate von 220 MHz erzielt werden (¢(? (0) = (0,44 +0,04)).
Dies ist der hochste bis dato berichtete Wert der Emissionsrate einer elektrisch getriggerten
EPQ und liegt signifikant {iber dem bisherigen Bestwert von 11,2 MHz, welcher von Ellis
et al. berichtet wurde [E108]. Aus der in der vorliegenden Arbeit erzielten Einzelphotonen-
Emissionsrate konnte fiir die EPQ mit einem Durchmesser von 2,0 um eine Gesamteflizienz
NEPQ = “EP2 von (21,4 + 3,1) % abgeschiitzt werden.

f
Bei einem grofleren Resonatordurchmesser (3,0 pm) wurde, aufgrund geringerer La-

dungstragerverluste durch nicht-strahlende Rekombination an den Resonatorseitenwén-
den, eine nochmals hohere Gesamteffizienz von (34+7) % beobachtet. Dieser Wert verbes-
sert den bisherigen Bestwert fiir elektrisch getriggerte Quantenpunkt-EPQn von (14+1) %

[E1108] um mehr als einen Faktor zwei.
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Quantenpunkte

Die Vision eines optischen Quanten-Computers erfordert die Erzeugung und Kontrolle
quantenmechanisch verschrénkter Photonen [Kni01, Kok07, Lad10]. Benson et al. schlu-
gen im Jahre 2000 erstmals vor, dass auch Halbleiter-Quantenpunkte in der Lage sind
iiber die Biexziton-Exziton- (XX-X-) Kaskade polarisationsverschrinkte Photonenpaare
zu emittieren [Ben00]. Die erste experimentelle Bestitigung folgte im Jahre 2006 von
Akopian et al. [Ako06] und die Fortschritte in jiingster Zeit reichen von dem ersten elek-
trischen Betrieb einer sogenannten Entangled-LED [Sall0] bis zur Teleporation einzelner,
photonischer Quanten-Bits [Nil13].

In diesem Kapitel efolgt auf der Basis innovativer, elektrisch betriebener Einzel-Quanten-
punktstrukturen eine Analyse des Zweiphotonen-Zustandes der XX-X-Kaskade mittels
Photonen-Kreuzkorrelationsexperimenten. Abschnitt 4.1 beginnt mit einer Vorstellung der
Technologie der Einzel-Quantenpunktstrukturen und diskutiert zwei unterschiedliche An-
sitze zur rdumlichen Selektion der Quantenpunkte. Diese beiden Ansétze werden in Ab-
schnitt 5.2 im Rahmen einfithrender spektroskopischer Untersuchungen vergleichend ge-
geniibergestellt. In Abschnitt 5.3 wird die Photonen-Kreuzkorrelation der XX-X-Kaskade
elektrisch betriebener Quantenpunkte untersucht, bevor in Abschnitt 5.4 anhand pola-
risationsaufgeloster Korrelationsmessungen eine Quantentomographie des Zweiphotonen-
Zustandes erfolgt. Abschnitt 5.5 behandelt anschliefflend eine Methode zur Manipulation
der Feinstrukturaufspaltung mittels thermischen Ausheilens, bevor das Kapitel mit einer

Zusammenfassung und Diskussion der Ergebnisse in Abschnitt 5.6 schlief}t.

5.1 Technologie der Einzelquantenpunkt-Leuchtdioden

5.1.1 Resonatordesign

Der Aufbau der Quantenpunkt-Leuchtdioden (QP-LEDs) ist in Abbildung 5.1 zusam-
mengefasst. Die planare Struktur basiert, im Gegensatz zu dem Design der Einzelpho-

tonenquellen des vorherigen Kapitels, auf einem stark asymmetrischen Mikroresonator
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung der Quantenpunkt-Leuchtdioden (QP-LED) basie-
rend auf einem pin-dotierten, planaren Mikroresonator mit 20 (2) AlAs/GaAs-Schichtpaaren
im unteren (oberen) Bragg-Spiegel (DBR) sowie einer 2A-dicken Kavitdt mit InAs-QPen als
aktive Schicht. Gezeigt sind zwei unterschiedliche Ansétze zur Kontaktierung und rdumlichen
Selektion der Emission einzelner QPe: in (a) mit einer Lochmaske aus Aluminium und in (b)
mit gedtzten Mesen. In (b) liegt der obere Kontakt aus transparentem, elektrisch leitfihigem
Indiumzinnoxid (ITO) flachig auf den Mesen und dem umgebenden Planarisierer Benzocyclo-
buten (BCB) auf. Details der Kontaktierung sind Abbildung 5.3 zu entnehmen.

mit geringerem Q-Faktor (@ =~ 80): Eine 2A-dicke, intrinsische GaAs-Kavitit ist zwi-
schen einem unteren, n-dotierten DBR mit 20 AlAs/GaAs-Schichtpaaren und einem obe-
ren, p-dotierten DBR mit 2 AlAs/GaAs-Schichtpaaren eingebettet. Als aktives Medium
kommt bei den QP-LEDs ebenfalls eine Schicht selbstorganisierter, mittels dem PCA-
Verfahren behandelter InAs-QPe zum Einsatz (vgl. hierzu Abschnitt 4.1.2), welche im
Zentrum der Kavitat plaziert ist. Eine REM-Aufnahme der Spaltkante einer solchen, mit-
tels MBE auf n-dotiertem GaAs-Substrat gewachsenen Struktur ist in Abbildung 5.2 (a)
gezeigt. Die Wahl dieses Resonatordesigns ist auf die Anwendung der QP-LEDs zuge-
schnitten, als Emitter ,zweifarbiger”, korrelierter Photonenpaare der XX-X-Kaskade zu
fungieren. Ein Resonatordesign mit hoherem @Q-Faktor, wie es bei Einzelphotonenquellen
eingesetzt wird, wére hinderlich fiir eine simultan effiziente Auskopplung von Photonen
signifikant unterschiedlicher Energie [Doul0]. Typische Biexzitonbindungsenergien liegen
im Bereich einiger meV (siehe Abschnitt 2.1.3), so dass beispielsweise bei spektraler Re-
sonanz von Exziton-Emission und Resonatorgrundmode (AEc =~ 0,7meV bei @ = 2000)
die Emission des Biexziton-Zustandes im Stoppband des Resonators liegen wiirde. Daher
wird bei dem Resonatordesign dieses Kapitels eine breitbandige Auskopplung des Lich-
tes angestrebt (AEc ~ 17meV). Ein weiteres Charakteristikum der planaren Struktur ist
die verhaltnisméBig dicke intrinsische GaAs-Kavitiat (Hc = 2)\). Diese unterdriickt durch
den groflien Abstand zwischen aktiver QP-Schicht und dotierten DBRs die Bildung elek-

trisch geladener QP-Zustiande, welche durch das Tunneln von Elektronen entstehen kénnen
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[Sall0], was zu einer verringerten Besetzung der elektrisch neutralen QP-Zustédnde fithren
wiirde.

Das Wachstum der planaren Struktur der QP-LEDs mittels MBE erfolgt analog zu
dem der Einzelphotonenquellen, weshalb hierfiir auf Abschnitt 4.1.4 verwiesen wird. Die
Angaben zu Schichtdicken und Dotierkonzentrationen finden sich in Anhang A.4.

Abbildung 5.2 (b) zeigt das Reflexionsspektrum (rote Kurve) sowie das PL-Spektrum
(schwarze Kurve) eines planaren Mikroresonators nach dem MBE-Wachstum. Im Reflexi-
onsspektrum, welches bei Raumtemperatur (RT) aufgenommen wurde, fiithrt die Resonanz
der planaren Kavitéit zu einer verringerten Reflexion von R = 77 % bei einer Wellenlédnge
von /\gT = 904 nm. Auf der langwelligen Seite dieses ,,Resonator-Dips“ erstreckt sich das
Stoppband (R =~ 98 %) bis ca. 960 nm, wohingegen auf der kurzwelligen Seite deutlich die
Absorption von GaAs zu erkennen ist. Das PL-Spektrum der Struktur bei Tieftemperatur
(T = 10K) zeigt die Emission der Resonatormode bei A\{?® = 885 nm mit einer spektralen

Breite von AA¢ = 11 nm, was einem Q-Faktor von ) = 80 entspricht.

5.1.2 Raumliche Selektion und elektrische Kontaktierung

Fir Experimente im Einzelemitter-Regime ohne ausgepréigten Resonatoreffekt muss, im
Gegensatz zu den Mikroresonatortiirmchen in Kapitel 4, eine stirkere Vereinzelung der
QPe durch rdumliche Selektion erfolgen. Bei QP-Flichendichten im Bereich 10° cm™2 er-
fordert dies laterale Strukturgréfien unterhalb von 1 pm. Zudem ist fiir den elektrischen
Betrieb eine elektrische Kontaktierung mit hoher Bauteilausbeute erwiinscht. Ein Einsatz
von Ringkontakten wie in Kapitel 4, welche eine sehr hohe Positioniergenauigkeit wahrend
des Herstellungsprozesses erfordern, ist bei derart kleinen Strukturen mit einer geringe-
ren Bauteilausbeute verbunden. Fiir die elektrische Kontaktierung der Strukturen dieses
Kapitels wurden daher zwei alternative Ansédtze gewéhlt, welche im Folgenden vorgestellt

werden.

Lochmasken

Bei diesem Ansatz zur rdumlichen Selektion wurde eine 100nm dicke Aluminium- (Al-)
Lochmaske auf die Oberseite des unstrukturierten, planaren Mikroresonators aufgebracht
in welcher mittels Elektronenstrahllithographie Aperturen definiert wurden [Gam96]. Der
Durchmesser der Aperturen wurde von 100 nm bis 900 nm variiert'. Der Abstand der Aper-
turen in lateraler Richtung betrigt Ax ,y = 30 pm. Die Al-Lochmaske dient dabei einser-

seits der rdumlichen Selektion des Detektionsbereichs, andererseits als p-Kontakt. Wird

1 Zur Justage wurden des Weiteren auch Aperturen mit einem Durchmesser von 8 pm eingesetzt.
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Abbildung 5.2: (a) REM-Aufnahme des planaren Mikroresonators einer Quantenpunkt-

Leuchtdiode (QP-LED). (b) Grundcharakterisierung der planaren QP-LED Struktur nach

dem MBE-Wachstum: Reflexionsspektrum in rot, gemessen bei Raumtemperatur (RT), sowie
Photolumineszenz- (PL-) Spektrum in schwarz bei T'= 10 K.

eine elektrische Spannung in Durchlassrichtung der pin-Diode an die Struktur angelegt, so
werden Ladungstriger in die gesamte aktive Schicht des planaren Probenstiickes injiziert.
QPe welche geometrisch unterhalb einer Apertur liegen werden dabei durch Diffusion der
Ladungstrager in laterale Richtungen erreicht, welche dort strahlend rekombinieren kén-
nen. Die Aperturen selektieren rdumlich aus der Emission der gesamten QP-Schicht die
Elektrolumineszenz einer geringeren Anzahl an QPen, welche anschliefflend durch ein Mi-

kroskopobjektiv detektiert werden kann.

Mesen

Im Rahmen dieser Methode zur raumlichen Selektion der QPe wird, ausgehend von dem
planaren Probenstiick, der obere DBR sowie die Hélfte der intrinsischen Kavitét ein-
schliefSlich der aktiven Schicht mittels Plasmaédtzen entfernt. Lediglich an den zuvor mit-
tels Elektronenstrahllithographie definierten Stellen, verbleiben sogenannte Mesen' als
optisch aktive QP-Strukturen mit einer Hohe von etwa 600 nm. Die Prozessschritte ver-
laufen, abgesehen von einer deutlich geringeren Atztiefe, weitestgehend analog zu dem
technologischen Ansatz bei den Einzelphotonenquellen, weshalb hierfiir auf Abschnitt 4.1
verwiesen wird. Die Mesen besitzen eine quadratische Grundfliche mit Kantenldngen zwi-

schen 400nm und 5 pm bei einem lateralen Abstand von ebenfalls Ax/y = 30 pm. Fir

1 Nach dem spanischen Wort Mesa, zu deutsch Tafelberg.
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(a) Aluminium

Abbildung 5.3: Detailansicht der eingesetzten Methoden zur elektrischen Kontaktierung und
rdumlichen Selektion der Emission einzelner Quantenpunkte (QPe). Rote Pfeile symbolisieren
die Ladungstriagerinjektion. In (a) werden Ladungstriger tiber eine Aluminium-Lochmaske in
die aktive Schicht injiziert und die Emission einzelner QPe durch Aperturen rdumlich selek-
tiert. In (b) hingegen werden Mesen strukturiert und dabei der umliegende obere DBR, sowie
die Hilfte der GaAs-Kavitiit einschlieBlich der aktiven QP-Schicht durch einen Atzprozess
entfernt. Die Kontaktierung erfolgt hier iiber eine transparente, elektrisch leitfahige Schicht
aus Indiumzinnoxid (ITO), welche flichig auf den Mesen und dem umliegenden Planarisie-
rer Benzocyclobuten (BCB) aufliegt. REM- sowie lichtmikroskopische-Aufnahmen vollstindig
prozessierter Strukturen sind im unteren Teil der jeweiligen Abbildung gezeigt.

die Isolierung des freiliegenden, undotierten GaAs und als Auflagefliche fiir den oberen
p-Kontakt sind die Mesen von dem Polymer BCB umgeben. Die elektrische Kontaktierung
der Mesen-Strukturen erfolgt durch eine 60 nm bis 120 nm dicke Schicht aus Indiumzinn-
oxid (ITO'), einem transparenten und zugleich elektrisch leitfihigen Material?. Auf das
ITO folgt eine Goldmaske mit Aussparungen iiber den Mesen, welche die Orientierung
auf der Probe erleichtert und das Kontaktieren des Probenstiickes mittels einem diinnen
Golddraht (wire bonding) ermoglicht.

Dieser Ansatz zur raumlichen Selektion durch Mesen ist als komplementéir zu der Me-
thode mit einer Lochmaske anzusehen, und - wenn auch technologisch anspruchsvoller - der

vielversprechendere: Eine Injektion von Ladungstriagern erfolgt nur in die QP-Strukturen,

1 Indium Tin Oxide
2 Aufgrund dieser Eigenschaften wird ITO insbesondere bei der Herstellung von organischen Leuchtdi-
oden (OLEDs) eingesetzt.
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von welchen auch Elektrolumineszenz detektiert werden soll. Folglich ist auch ein Betrieb
bei geringeren Stromstérken mdoglich. Gegeniiber einer Kontaktierung mittels Ringkontak-
ten birgt diese Methode des Weiteren den Vorteil, nicht von einer exakten Positionierung
des Kontaktes abhéngig zu sein. Dies fiihrt zu einer hohen Ausbeute an sowohl elektrisch

als auch optisch funktionsfahigen QP-Strukturen.

5.2 Einfliihrende spektroskopische Untersuchungen

In diesem Abschnitt werden die grundlegenden Eigenschaften von QP-Mikrostrukturen mit
Lochmasken oder Mesen untersucht. Dabei erfolgt insbesondere eine vergleichende Gege-
iiberstellung der beiden Ansétze zur rdumlichen Selektion der QP-Elektrolumineszenz.

Abbildung 5.4 (a) zeigt die Strom-Spannungskennlinie eines Probenstiickes mit Mesen,
aufgenommen bei einer Temperatur von 7" = 20 K (Messwiderstand: 1k2). In Sperrrich-
tung (Upc < 0V) flielen durch die pin-Diodenstruktur geringe Leckstrome im Bereich von
10 pA. In Durchlassrichtung (Upc > 0) setzt ab einer Gleichspannung von etwa 1,5V ein
Stromfluss im Bereich von 100 pA ein. Oberhalb der Kniespannung Upc = 1,8 V flieflen
durch den seriellen Messwiderstand limitierte Strome im mA-Bereich.

Ein pEL-Spektrum einer Mesa mit einer nominellen Kantenldnge von L = 1,8 um ist
in Abbildung 5.4 (b) exemplarisch dargestellt, wobei die Diodenstruktur bei einer Gleich-
spannung von 2,50 V betrieben wurde (7' = 20 K). Die Unterabbildung zeigt des Weiteren
ein rdumlich aufgelostes Bild der Emission dieser Mesa, aufgenommen mit einer CCD-
Kamera (die Aussparung der Gold-Schattenmaske ist rot markiert). Das pEL-Spektrum
der Mesa zeigt eine Vielzahl spektral scharfer Emissionslinien einzelner QPe. Gegeniiber
Messungen an QP-Ensemblen tritt der rdumlich selektierende Einfluss der Mesa bereits
deutlich hervor. Da das Spektrum bei verhaltnisméfig niedriger Anregung aufgenommen
wurde und keine nennenswerte Hintergrunddotierung der intrinsischen GaAs-Kavitét vor-
liegt, kann ndherungsweise angenommen werden, dass die Fmissionslinien jeweils von der
Rekombination elektrisch neutraler QP-Exzitonzusténde (X) unterschiedlicher QPe stam-
men. Uber die Anzahl der beobachteten Emissionslinien (N a 45) sowie die nominelle
Kantenldnge der Mesa kann eine Flachendichte der QPe von ngp ~ 1 —2- 109 cm =2 fiir
diese Diodenstruktur abgeschiitzt werden. Dieser Wert ist in guter Ubereinstimmung mit
der an Kalibrationswafern beobachteten QP-Flichendichte im unteren 109 cm™2-Bereich.
Fiir die angestrebten spektroskopischen Untersuchungen im Einzelquantenpunkt-Regime,
bei dem sich im Idealfall ein einzelner, optisch aktiver QP in einer Mesa befindet, miissen

im Folgenden Strukturen mit geringeren lateralen Abmessungen betrachtet werden.
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Abbildung 5.4: (a) Strom-Spannungskennlinie eines mit Mesen prozessierten Probenstiickes
bei T' = 20K. Der Stromfluss durch die pin-Diodenstruktur setzt ab einer Gleichspannung
Upc von etwa 1,5V ein. (b) Exemplarisches pEL-Spektrum einer elektrisch betriebenen Mesa
mit einer nominellen Kantenldnge von L = 1,8 um (Upc = 2,56V, T = 20K). Aufgrund der
raumlichen Selektion durch die Mesa sind einzelne Quantenpunkt- (QP-) Emissionslinien zu
beobachten. Unterabbildung: Raumlich aufgelostes CCD-Bild der Elektrolumineszenz dieser
Mesa (die Aussparung der Gold-Schattenmaske ist rot markiert).

Abbildung 5.5 zeigt pEL-Spektren von Diodenstrukturen mit Aperturen (a) und mit
Mesen (b) bei T' = 20K. Im Falle der Aperturen wurde dabei mit einer Lochblenden-
Anordnung (Pinhole) im Strahlengang gemessen (vgl. Messanordnung in Abbildung 3.2),
um den Detektionsbereich rdumlich weiter einzuschrianken (vgl. Diskussion im Folgenden).
In der Wasserfalldarstellung nimmt die Strukturgrofle von oben nach unten ab. Des Weite-
ren wurden alle Spektren zugunsten der Darstellung auf ihr jeweiliges Intensitdtsmaximum
normiert. Sowohl bei den Aperturen als auch bei den Mesen ist klar der rdumlich selek-
tive Charakter der Strukturen zu erkennen: In beiden Féllen bewirkt eine Abnahme der
Strukturgrofle eine Verringerung der Anzahl der beobachteten QP-Emissionslinien, welche
jeweils im Wellenldngenbereich um 885 nm liegen. Bei den Aperturen wird das Regime in
welchem sich nur einige wenige QP-Emissionslinien im Spektrum befinden, erst bei deutlich
kleineren Strukturen erreicht, als im Falle der Mesen. Beispielsweise entspricht die spektra-
le QP-Dichte! bei einer Apertur mit einem nominellen Durchmesser von D = 0,6 um, was
einer Fliche von 0,3 um? entspricht, der bei einer Mesa mit einer nominellen Kantenléinge
von 1,4 um und einer Fliche von 2,0 um?. Zwar stammen die Probenstiicke von ein und

demselben Wafer, der Einfluss einer leicht inhomogene Verteilung der QP-Flachendichte

1 Diese wurde aus der Anzahl an QP-Emissionslinien in dem jeweiligen Spektrum abgeschétzt.
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Abbildung 5.5: Normierte pEL-Spektren von Diodenstrukturen mit Aperturen (a) und mit
Mesen (b) (T' = 20K). Bei beiden Kontaktierungsansétzen ist mit abnehmender Struktur-
grofle deutlich der rdumlich selektierende Charakter zu beobachten. In (a) ist eine merkliche
Verschlechterung des Signal-zu-Hintergrund Verhéltnisses bei kleinen Apertur-Durchmessern
D zu beobachten, welche auf eine endliche Transmission der Aluminium-Lochmaske zuriick zu
fithren ist. Der beste Arbeitsbereich fiir Experimente im Einzelquantenpunkt-Regime ergibt
sich in (b) fiir Mesen-Kantenldngen L von 0,8 pm bis 0,9 pm.

ist dennoch nicht vollkommen auszuschlielen. Des Weiteren ist bei den Aperturen, insbe-
sondere bei kleinen Duchmessern, ein schlechteres Signal-zu-Hintergrund Verhéltnis als bei
den Mesen zu beobachten. Wie im Folgenden diskutiert, konnen beide Beobachtungen da-
durch erklart werden, dass mit dem Mikroskopobjektiv bei den Aperturen die QP-Emission
von einer effektiv grofleren Fliache detektiert wird.

Bei der Ladungstréigerinjektion durch eine Lochmaske wird, anders als bei der lokalen
optischen Anregung durch einen Laser, die gesamte aktive Schicht des planaren Proben-
stlickes elektrisch gepumpt und erst nachtraglich mit der Schattenmaske die Emission
selektiert. Daher kann auch die Emission von QPen, welche rein geometrisch bereits in
dem abgeschatteten Bereich der Maske liegen in die numerische Apertur des Mikrosko-
pobjektives gelangen. Eine einfache geometrische Uberlegung! ergibt unter Beriicksichti-
gung des Grenzwinkels der inneren Totalreflexion am Ubergang von GaAs zum Vakuum
(= 16,3°) sowie der Entfernung der QP-Schicht zur Oberfliche (550 nm), dass die effek-
tive Fliache von welcher QP-Emission durch die Apertur gelangen kann etwa 2,4 bis 4,3

mal so grof3 ist wie die eigentliche Flache einer Apertur mit einem Durchmesser zwischen

1 Fir den effektiven Radius in der QP-Schicht ergibt sich Refrektiv = D/2+tan(0c) ¢, mit dem Grenzwin-
kel Oc und der Tiefe der QP-Schicht ¢.
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0,6 um und 0,3 um. Die bei den Spektren der Aperturen beobachtete, kontinuierliche Hin-
tergrundemission im Spektralbereich zwischen 870 nm und 900 nm, wird dartiber hinaus
auch an Positionen direkt iber dem Aluminium ohne eine Apertur detektiert und ist daher
durch eine endliche Transmission der Aluminium-Lochmaske in diesem Spektralbereich zu
erkliaren, welche durch Variationen in der Schichtdicke hervorgerufen werden kann. Die
im Detektionsbereich des Mikroskopobjektives (Dpetektion =~ 3 um) durch die Lochmas-
ke transmittierte Emission des QP-Ensembles ist gegeniiber der Emission einzelner QPe
unterhalb der Apertur auch bei einer sehr geringen Transmission des Aluminiums nicht
mehr zu vernachléssigen, und fithrt zu der beobachteten Verschlechterung des Signal-zu-
Hintergrund Verhéltnises mit abnehmender Aperturgrofle.

Bei dem Mesen-Ansatz hingegen wird die umliegende aktive Schicht des planaren Pro-
benstiickes entfernt, so dass nur QPe innerhalb der Mesen elektrisch gepumpt werden.
Die Flache optisch aktiver QPe ist dabei noch etwas geringer als die geometrische Flache,
da QPe welche nahe (= 20nm) an der geitzten Mesen-Seitenwand liegen aufgrund der
dominierenden nichtstrahlenden Rekombination von Ladungstriagern an der Halbleitero-
berfléche optisch inaktiv sind [Cla89, Mai89]. Dementsprechend ist in Abbildung 5.5 (b)
im Gegensatz zu den Aperturen keine signifikante Hintergrundemission zu verzeichnen,
wodurch auf den Einsatz eines Pinholes im Strahlengang verzichtet werden kann. Inte-
resanterweise ist bei den Mesa-Strukturen, anders als bei den Aperturen, mit abnehmen-
der Strukturgrofe ein systematischer Shift der QP-Emission zu héheren Energien zu be-
obachten. Diese Blauverschiebung ist auf den zunehmenden photonischen Einschluss der
optischen Mode in den Mesa-Strukturen zuriick zu fithren (vgl. auch Abbildung 4.8 (a)
und (b)). Der spektrale Shift von ~ 10meV bzw. ~ 29meV bei einer Verringerung der
Mesa-Kantenlédnge von 5,0 um auf 1,6 pm bzw. 0,9 um ist dabei in sehr guter quantitati-
ver Ubereinstimmung mit den Arbeiten [Rei97] und [ReilOb], welche an quaderformigen
bzw. zylindrischen Mikroresonatoren mit héheren Q-Faktoren durchgefithrt wurden.

Entsprechend dem oben diskutierten eignen sich insbesondere die Mesa-Strukturen auf-
grund des geringeren spektralen Hintergrundes im Einzelquantenpunkt-Regime fiir Unter-
suchungen der Photonen-Korrelation unterschiedlicher QP-Zustdnde. Dennoch werden die
folgenden Photonenstatistik-Messungen an einer Apertur durchgefithrt, um die prinzipi-
elle Eignung der QP-Leuchtdioden fiir die elektrische Erzeugung nicht-klassischen Lichts

unter Beweis zu stellen.

Die Photonen-Autokorrelationsmessungen zweiter Ordnung (vgl. Messanordnung in Ab-
schnitt 3.3) werden an einer Apertur (D = 0,5 um) mit einer emissionsstarken QP-Emissi-

onslinie durchgefiihrt, wobei die Diodenstruktur zunéchst mit einer Gleichspannung von
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3,0 V betrieben wird. Abbildung 5.6 (a) zeigt das entsprechend pEL-Spektrum (7' = 20 K),
wobei die betrachtete QP-Emissionslinie mit einer Linienbreite von ypc = 60 ueV durch
einen roten Pfeil bei 1,3947 eV (889 nm) markiert ist. Fiir die () (7)-Messung wird diese
QP-Emissionslinie durch den Monochromator in einem 0,33 meV breiten Spektralbereich
selektiert (vgl. rote Markierungen in Abbildung 5.6 (a)). Das Histogramm der Koinzi-
denzmessung ist in Abbildung 5.6 (b) dargestellt: Der Verlauf von ¢ (1) zeigt ein aus-
gepriagtes Antibunching um 7 = 0 und weist mit einem gemessenen Antibunching von
g?(0) = 0,13 < 0,5 eindeutig die Emission einzelner Photonen nach. Unter Beriick-
sichtigung der zeitlichen Auflosung (0,8ns) der APDs (vgl. Gleichung 4.5) ergibt sich
ein entfalteter Wert von géiif‘(O) = 0,11 und eine Lebensdauer des QP-Zustandes von
TQP = 2,5ns, wobei die korrespondierende, gefaltete Fitfunktion in rot dargestellt ist. Der
entfaltete g(2)-Wert ist konsistent mit der im Spektrum beobachteten Hintergrundemission
(p = 0,95) anderer Emitter (vgl. Gleichung 4.7). Fiir die Realisierung einer getriggerten
Emission wird die Diodenstruktur im Folgenden mit einem elektrischen Pulsgenerator be-
trieben.

Abbildung 5.6 (c) zeigt das pEL-Spektrum der oben diskutierten Apertur unter gepulst-
elektrischer Anregung bei einer Anregungs-Repetitionsrate von f = 36 MHz. Der Gleich-
spannungsanteil ist dabei auf Upc = 2,2V verringert, ein Arbeitspunkt an welchem die
Apertur gerade keine Emission mehr zeigt, und es sind elektrische Pulse mit einer Ampli-
tude Upac = 6,0 V und einer Breite At = 1ns addiert. Die Wahl dieser Parameter erfolgte
anhand einer Optimierung des Signal-zu-Hintergrund Verhéltnisses. Wie unter gepulster
Anregung zu erwarten, ist die Emissionsintensitit im Vergleich zur kontinuierlichen Anre-
gung geringer und die Linienbreite mit yac = 77 ueV etwas gréfer. Die Linienverbreiterung
ist dabei, wie in Abschnitt 4.3 erldutert (vgl. Diskussion zu Abbildung 4.9 (¢) und (d)),
auf den zeitabhangigen Stark-Shift zuriickzufithren [Stel2b]. Die zugehorige Photonen-
Autokorrelationsmessung der Emissionslinie bei 1,3947 €V ist in Abbildung 5.6 (d) darge-
stellt. Als Folge der gepulsten Anregung des QPes wird eine zeitlich periodische Haufung
der Koinzidenzen beobachtet, wobei die Maxima der Anregungs-Repetitionsrate entspre-
chend einen Abstand von A7 = 27,8ns aufweisen. Die signifikant geringere Flédche des
Koinzidenz-Peaks um 7 = 0 spiegelt den nicht-klassischen Charakter der getriggerten
Photonen-Emission mit einem Antibunching von ¢(®(0) = 0,60 wider. Auffillig ist jedoch
ein Antibunching-Minimum innerhalb des Peaks bei 7 = 0. Bei verschwindenden Delay-
zeiten sind nahezu keine Koinzidenzen zu beobachten - die QP-Emissionslinie emittiert
folglich einzelne, konsekutiv abfolgende Photonen. Bei endlichen Delayzeiten von +1ns -
lange bevor der nédchste Anregungspuls folgt - nehmen jedoch die Koinzidenzen merklich

zu und zerfallen anschlieBend exponnentiell auf einer Zeitskala von a3 ns. Verantwort-



5.2 Einfiihrende spektroskopische Untersuchungen 89

Wellenlange (nm) Wellenlange (nm)
889 888 887 886 889 888 887 886
1 1 1 1 1 1 1 1

|@ “0-013 oc]||© 5 | ¢®0=060 ac||
— 2 —_
o ' Lo < i
2 10 = N 2
- g ] —
B 0,5 S £
2 5 2
-gc-'z 0,0~ T T T x %
= - 40 20 0 20 40 =
2051 I o) ; T
3 3

0,0 “J‘"J . : e AN
1,394 1,396 1,398 1,394 1,396 1,398
Energie (eV) Energie (eV)

Abbildung 5.6: pEL-Spektren sowie zugehorige Photonen-Autokorrelationsmessungen
von g (7) einer elektrisch betriebenen Apertur mit einem Durchmesser von 0,5pum
(T'=20K): (a) und (b) unter kontinuierlicher Anregung bei Upc = 3,0V sowie (c) und
(d) unter gepulst-elektrischer Anregung bei einer Anregungs-Repetitionsrate von 36 MHz
(Upc =2,2V, Uac = 6,0V). Die Spektren sind auf das Intensitdtsmaximum in (a) normiert.
Die g(®(7)-Messungen erfolgten jeweils an derselben, markierten QP-Emissionslinie (vgl. (a)
und (c)). In beiden ¢(® ()-Histogrammen ist ein klares Antibunching (¢(®(0) < 1) als Aus-
druck der Emission nicht-klassischen Lichts zu beobachten. Angegeben sind jeweils die ge-
messenen ¢?)(0)-Werte. In (d) ist dieser durch sogenannte recapture-Prozesse, auf welche das
Antibunching-Minimum innerhalb des Peaks bei 7 = 0 hindeutet, limitiert (vgl. Diskussion
im Text).

lich fiir diese erneute Anregung des QP-Zustandes innerhalb eines Anregungszyklus sind
moglicherweise sogenannte recapture-Prozesse, welche beispielsweise auch in den Arbeiten
[Aic04] und [Dal08] an nichtresonant, optisch gepumpten QPen berichtet werden. Wah-
rend eines Anregungspulses wird eine grofie Anzahl an Ladungstragern in der Struktur
generiert. Dieses konnen zum einen in den QP relaxieren und dort strahlend rekombinie-
ren, zum anderen jedoch auch im QP-nahen Barrierenmaterial in lokalisierten Zustdnden
(engl. charge traps) fiir eine gewisse Zeit gefangen werden. Nach der Rekombination eines
QP-Zustandes kénnen diese ,, gespeicherten“ Ladungstrager durch Diffusions- oder Tunnel-
Prozesse ebenfalls in den QP gelangen und strahlend rekombinieren. Dieser Mechanismus
héngt stark von der lokalen Potentiallandschaft in der Umgebung eines QPes ab, was er-
klaren wirde, dass dieser Effekt nicht bei den zylindrischen Mikroresonatortiirmchen in
Kapitel 4 beobachtet wurde.

Wie im Rahmen dieses Abschnittes diskutiert, eignen sich die Mesa-Strukturen, insbe-
sondere im Bereich von Kantenléngen zwischen 0,8 pm und 0,9 um, fiir Untersuchungen der
Photonen-Korrelation unterschiedlicher QP-Zusténde. Die in Abbildung 5.6 untersuchte
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Apertur hingegen zeigte Elektrolumineszenz einer Vielzahl von QPen, wodurch die Zuord-
nung einzelner Emissionslinien zu bestimmten QP-Zustédnden erheblich erschwert wére.
Im Rahmen des folgenden Abschnittes werden daher Photonen-Korrelationsexperimente

an Mesa-Strukturen unter kontinuierlich-elektrischer Anregung durchgefiihrt.

5.3 Korrelierte Photonenpaare der Biexziton-Exziton-Kaskade

In diesem Abschnitt erfolgen anhand von Photonen-Korrelationsmessungen detaillierte
Untersuchungen an elektrisch betriebenen Mesen. Die erste untersuchte Mesa mit einer
Kantenlange von 0,9 um, im Folgenden als Mesa A bezeichnet, zeigt Elektrolumimneszenz
von zwei bis drei QPen. Anhand Kreuzkorrelationsmessungen kann dabei eine eindeutige
Zuordnung der Emissionslinien zu den exzitonischen Mehrteilchenkomplexen X, XX und

X eines QPes erfolgen sowie die Emission eines weiteren QPes identifiziert werden.

Abbildung 5.7 (a) zeigt das pEL-Spektrum von Mesa A unter elektrischer Anregung bei
einer Gleichspannung von Upc = 5,94V (T = 21 K). Es sind zwei Gruppen spektral schar-
fer QP-Emissionslinien zu beobachten, welche von zwei bis drei unterschiedlichen QPen
stammen. Die erste Gruppe bei einer Emissionsenergie um 1,400 eV und die zweite, deutlich
emissionsstérkere bei 1,418 eV. Letztere wird aufgrund der héheren Emissionsintensitéten
im Folgenden genauer analysiert (siche Abbildung 5.7 (b)). Auf der niederenergetischen
Seite dieses spektralen Ausschnittes ist, wie anhand von Kreuzkorrelations-Messungen
weiter unten gezeigt werden wird, die Emission einer XX-X-Kaskade zu identifizieren. Die

Emission des Exziton-Zustandes liegt energetisch hoher als die Biexziton-Emission, was

einem bindenden Biexziton-Zustand mit einer Bindungsenergie' von AE%&E = +1,8meV
entspricht. Der mit AE)‘Sn = —1,1meV antibindende Zustand der als X bezeichneten

Emissionslinie deutet des Weiteren auf eine positive elektrische Ladung des Trions hin, da
bei Lochern aufgrund ihrer hoheren effektiven Masse die repulsive Coulombwechselwirkung
dominiert (vgl. auch Abschnitt 2.1.3). Die mit XX, X, X* und A gekennzeichneten Emis-
sionslinien zeigen, wie fiir hochqualitative InAs/GaAs-QPe erwartet, geringe Linienbreiten
von yxx = 67 ueV, yx = 70 ueV, yx+ = 64 eV und y5 = 70 ueV. Dass diese dennoch nicht
durch das spektrale Auflosungsvermogen des Monochromators (35 neV) limitiert sind, ist
auf die verhaltnisméflig starke Anregung und die daraus reultierende erhohte spektrale
Diffusion zuriickzufiihren [Ber06, Hugll] (siche auch Diskussion zu Abbildung 5.8 (c)).

Dariiber hinaus ist am Fufl der QP-Emissionslinien eine leichte Verbreiterung durch die

1 Definiert relativ zum Exziton: AE%}‘;‘mnd = Ex — Ezustana (vgl. Abschnitt 2.1.3).
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Abbildung 5.7: (a) pEL-Spektrum der elektrisch betriebenen Mesa A mit einer nomi-
nellen Kantenlinge von 0,9um (Upc = 5,94V, T = 21K). Auf der hochenergetischen
Seite des Spektrums ist die Emission der XX-X-Kaskade mit einem bindenden Biexziton-
Zustand (AEZX = +1,8meV), die Trion-Emission (XT) desselben QPes sowie die Emis-

sionslinie A eines weiteren QPes zu beobachten (vgl. (b)). (c) Messung der Photonen-

Kreuzkorrelationsfunktion g%)( _,x(7): Das beobachtete, ausgepréigte Antibunching-Bunching-

Verhalten beruht auf der kaskadierten Emission der Photonen. (d) Messung der Kreuzkor-

relation g)(?l _x(7) zwischen Trion- und Exziton-Zustand desselben QPes. (e) Messung der

Kreuzkorrelation QELX(T) zwischen den beiden Emissionslinien unterschiedlicher QPe.

Kopplung an akustische Phononen zu erkennen, welche auf ein pumpstrom-induziertes
Aufheizen der Probe hindeutet [Bes01] (siehe auch energetische Verschiebung bei Mesa B
in Abbildung 5.8 (a)).

Um den Ursprung der oben diskutierten QP-Emissionslinien zu verifizieren und einen
Einblick in die zeitliche Dynamik des Systems zu erhalten, wird im Folgenden die Photonen-
Kreuzkorrelation zwischen den QP-Zustdnden mit der in Abschnitt 3.4 beschriebenen
Messanordnung untersucht. Durch die Monochromatoren wird hiefiir jeweils ein Spektral-
bereich von 0,33 meV selektiert (vgl. rote Markierungen in Abbildung 5.7 (b)). Abbildung
5.7 (c) zeigt das Histogramm der gemessenen Kreuzkorrelationsfunktion gg% _x(7) nach ei-
ner Integrationszeit von 2,25 h', wobei die spektral selektierte XX-Linie als ,,Start“-Impuls,
die X-Linie als ,Stopp“-Impuls fiir die Koinzidenzmessung gewéhlt wurde. Im Gegen-
satz zu den bisher durchgefithrten Autokorrelationsmessungen ist eine ausgeprigte Asym-
metrie beziiglich 7 = 0 zu beobachten. Fiir positive Delayzeiten bei 7 ~ 0,2ns ist ein

starkes Bunching mit g%)(ﬁx(—i—()ﬂ ns) ~ 2,07, fiir negative Delayzeiten bei 7 &~ —1,0ns

1 APD-Zahlraten: nisp ~ 6 - 10° Hz, nXpp ~ 1,7 - 10* Hz;
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hingegen ein Antibunching von g%)( _x(=1,0mns) ~ 0,59 zu beobachten. Dieser Verlauf

der Photonen-Kreuzkorrelationsfunktion ist ein charakteristisches Merkmal fiir ein Drei-
Niveau-System, in welchem ein kaskadierter, strahlender Zerfall zwischen zwei angeregten
Zustdnden und dem Grundzustand statt findet. Aus der Atomphysik sind Zerfallskaska-
den wohl bekannt, und wurden in zeitaufgelosten Messungen beispielsweise bei Strontium-
Atomen beobachtet [Asp80] und geniitzt, um die Giiltigkeit der Quantenmechanik tiber
eine Verletzung der Bell’schen Ungleichungen zu iiberpriifen [Asp81, Asp82]. Aber auch
in jingerer Zeit wurden &hnliche Untersuchungen an Rubidium-Atomen mit mdéglichen
Anwendungen auf dem Weg zum Quantenrepeater durchgefithrt [Will0]. In QPen wurde
die Photonen-Kreuzkorrelation der XX-X-Kaskade erstmals im Jahre 2001 von Moreau et
al. [Mor01] und Regelman et al. [Reg01] beobachtet und ist wie folgt zu erklaren:

Wird zur Zeit 0 ein XX-Photon emittiert, so ist die Besetzungswahrscheinlichkeit des
X-Zustandes 1 und damit die bedingte Wahrscheinlichkeit der Emission eines X-Photons
auf der Zeitskala der Exziton-Lebensdauer 7x stark erhoht. Hieraus folgt eine erhohte
Wahrscheinlichkeit der Detektion eines X-Photons (,,Stopp“) nachdem zuvor bereits ein
XX-Photon (,,Start*) detektiert wurde. In der Kreuzkorrelations-Messung fithrt dies zu
einem Bunching bei positiven Delayzeiten, welches exponentiell auf der Zeitskala mx hin
zum Poisson-Niveau abklingt. Wird hingegen bei negativen Zeiten ein X-Photon emit-
tiert, so befindet sich das System im Grundzustand - dem unbesetzten QP-Potential. Erst
nach der Relaxation zweier Elektronen und zweier Locher in den QP, kann erneut ein
XX-Photon emittiert werden. Die bedingte Wahrscheinlichkeit, ein XX-Photon nach dem
eines X-Photons zu detektieren, ist damit stark reduziert und fithrt in dem Histogramm
zu einem Antibunching bei negativen Delayzeiten.

Die obige Kreuzkorrelationmessung bestatigt wie zu erwarten eine starke Korrelation der
XX-X-Photonenpaare. Im Hinblick auf eine potentielle quantenmechanische Verschrén-
kung der Photonenpaare ist es des Weiteren interessant die Feinstrukturaufspaltung mit
der homogenen Linienbreite 1™ des Exziton-Zustandes zu vergleichen (vgl. Abschnitt
2.1.5). Aus polarisationsaufgelosten Spektren (nicht abgebildet; fiir Details wird auf Ab-
bildung 5.10 verwiesen) wurde eine Feinstrukturaufspaltung des betrachteten X-Zustandes
von AEpss = (10,0 £0,5) peV ermittelt. Andererseit ergibt sich aus der abfallenden Flan-
ke des Bunchings in Abbildung 5.7 (¢) durch die Anpassung einer Exponentialfunktion
eine strahlende Lebensdauer des Exziton-Zustandes von 7x = 0,45 ns, was einer homoge-
nen Linienbreite von 'y%‘(Om = h/tx = 1,5 neV entspricht. Die Feinstrukturaufspaltung des
betrachteten Exziton-Zustandes liegt damit deutlich oberhalb seiner homogenen Linien-
breite, weshalb in diesem Fall keine Effekte einer quantenmechanischen Verschriankung zu
erwarten sind [You06, Hud07].
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Dariiber hinaus wurden Kreuzkorrelationsmessungen an den mit X' bzw. A gekenn-
zeichneten Emissionslinien durchgefithrt, wobei die Koinzidenzmessung jeweils durch die
X-Emission gestoppt wurde. Die Kreuzkorrelationsfunktion gg)r _x(7), dargestellt in Ab-
bildung 5.7 (d), zeigt ein deutliches Antibunching von 0,28. Die Emission des X T-Zustandes
stammt folglich von dem selben QP wie die X- bzw. XX-Emission. Wie fiir einen Trion-
Zustand zu erwarten [Ben06, Abb09], ist kein Bunching-Verhalten und damit keine kaska-
dierte Emission der Photonen beider Zusténde nachzuweisen. Jedoch ist eine signifikante
Asymmetrie des Verlaufs der Koinzidenzen beziiglich 7 = 0 zu beobachten. Die Relaxation
stanten von t4 = 0,39 ns, deutlich schneller als fiir negative Delayzeiten mit t_ ~ 0,70 ns.

(7) hin zum Poisson-Level verlauft fir positive Delayzeiten, mit einer Zeitkon-

Dieses Verhalten bestiitigt, dass es sich bei der X-Linie um die Emission eines Trion-
Zustand des QPes handelt [Kir02]. Startet ein X*-Photon die Koinzidenzmessung (7 > 0),
so verbleibt ein Loch im QP-Potential. Das entsprechende ,,Stopp“-Photon der X-Linie
kann bereits nach dem Einfang eines einzelnen Elektrons emittiert und schliellich detek-
tiert werden. Wird die Koinzidenzmessung dagegen von einem X-Photon gestartet (7 < 0),
so befindet sich der QP im Grundzustand und es miissen drei Ladungstréger (ein Elektron
und zwei Locher) in das QP-Potential relaxieren, bevor das ,,Stopp“-Photon der X ™-Linie
emittiert werden kann. Da die Wahrscheinlichkeit fiir die Relaxation von drei Ladungs-
tragern in das QP-Potential in einer gegebenen Zeitspanne deutlich geringer ist als der
Einfang von nur einem Ladungstrager, ergibt sich in dieser Zustands-Konfiguration die
beobachtete langsamere Zeitkonstante bei negativen 7. Die Beobachtung der Signatur ei-
nes Trion-Zustandes in der Kreuzkorrelationsmessung ist dartiber hinaus konsistent mit
einer verschwindenden Polarisationsaufspaltung der X -Emissionslinie (nicht abgebildet).

Im Gegensatz zu dem oben diskutierten, ergibt sich bei der Kreuzkorrelationsmessung
QSLX(T) zwischen der Emission von Linie A und der Exziton-Emission (X) keinerlei Kor-
relation (vgl. Abbildung 5.7 (e)). Die Emission des Zustandes A ist damit eindeutig einem
anderen QP zuzuordnen als X, XX, und X*. Eine endliche Polarisationsaufspaltung (nicht
abgebildet) dieser Emissionslinie von AEI?O1 ~ 24 ueV deutet zudem auf einen elektrisch
neutralen QP-Zustand hin.

In dem Spektrum der oben analysierten XX-X-Kaskade fallt des Weiteren auf, dass die
Besetzung des Biexziton-Zustandes trotz einer bereits relativ hohen Anregung verhéltni-
méfig gering ist (vgl. Spektrum in Abbildung 5.7 (b)). Dabei konnte das Intensitatsver-
héltnis von XX- zu X-Emission (Ixx/Ix =~ 1/4) auch bei einer weiteren Steigerung der
Anregung der Mesa nicht signifikant erhoht werden, was insbesondere bei polarisationsauf-
gelosten Photonen-Kreuzkorrelationsmessungen zu langen Integrationszeiten fithrt. Eine

mogliche Ursache der schwachen Biexziton-Besetzung ist der Wettbewerb der unterschied-
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lichen QPe in Mesa A um den Einfang der injizierten Ladungstréger. Im Folgenden wird
daher eine weitere Mesa (Mesa B) mit einer Kantenlidnge von 0,8 um analysiert, deren

Elektrolumineszenz von einem einzigen QP dominiert wird.

Abbildung 5.8 (a) zeigt pEL-Spektren von Mesa B in Abhéngigkeit der Anregungsstérke
(T = 20K). Die Spektren wurden fiir Gleichspannungen Upc von 2,40V bis 4,80V in
0,05 V-Schritten aufgenommen und die Messdaten in einer zweidimensionalen Falschfar-
bendarstellung dargestellt (blau entspricht niedriger, rot hoher Intensitét). Die Y-Achse
rechts gibt zusitzlich die entsprechende Stromstéirke! an. Bei geringer Anregung im Be-
reich Upc < 2,75V ist zunédchst eine Emissionslinie bei 1,4020eV (X) zu identifizieren,
deren Ursprung anhand der Diskussion weiter unten dem elektrisch neutralen Exziton-
Zustand zuzuordnen ist. Mit zunehmender Anregung sind bei Spannungen oberhalb von
3,00V weitere QP-Emissionslinien, insbesondere bei 1,3962¢eV (X7), 1,4005eV (XX) so-
wie 1,4044 eV (XT), zu beobachten. Die Emission des Biexziton-Zustandes (XX) zeigt wie
zu erwarten mit zunehmender Anregung einen deutlich rascheren Anstieg ihrer integrier-
ten Intensitdt relativ zu der X-, X~ - und X*-Linie [Kam98, Sar06]. Die XX-Linie ist
um die Bindungsenergie AE%?IE = +1,4meV gegeniiber der X-Linie rotverschoben, was
wiederum einem bindenden Biexziton-Zustand entspricht (vgl. auch Mesa A in Abbil-
dung 5.7 (b)). Die Bindungsenergien der beiden Trion-Zusténde beziiglich der X-Emission
betragen AES. = +58meV bzw. AE)B?n = —2,4meV und spiegeln den stark unterschied-
lichen Ladungstrigereinschluss von Elektronen und Loéchern wieder [Rod05] (vgl. auch
Abschnitt 2.1.3). Dieser spektrale ,Fingerabdruck® wird haufig bei InAs/GaAs-QPen be-
obachtet [Rod05, Seg06, MI1i09, Yam12] und auch im Rahmen des néchsten Abschnittes
5.4 durch polarisationsaufgeloste Messungen bestétigt (siehe Abbildung 5.10). Des Wei-
teren ist bei allen QP-Linien mit zunehmender Anregung eine Verschiebung ihrer spek-
tralen Lage zu niedrigeren Energien zu beobachten (AE = —0,6 meV). Ein Einfluss des
quantum-confined Stark-Effektes kann in diesem Fall ausgeschlossen werden, da die Spek-
tren bei abrupten Spannungsinderungen auf einer verhdltnisméfliig langsamen Zeitskala
im Sekunden-Bereich relaxierten (nicht abgebildet). Dieser spektrale Shift wird vielmehr
durch pumpstrom-induziertes Aufheizen der Mesa hervorgerufen und entspricht einer Tem-
peraturerhohung von AT ~ 9K, wobei 6 = —0,066 meV /K aus der temperaturabhingigen
Messung in Abbildung 4.10 (b) verwendet wurde. Weitere Emissionslinien des Spektrum

neben den oben diskutierten resultieren moglicherweise aus der Emission zweifach gelade-

1 Es ist anzumerken, dass der angegebene Pumpstrom nicht direkt die in diese Mesa injizierten Ladungs-
trager pro Zeit, sondern die Stromstéarke durch das gesamte Probenstiick mit einer Vielzahl von Mesen
unterschiedlicher Gréfen angibt.
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Abbildung 5.8: Pumpstrom-Abhéngigkeit der Emission der elektrisch betriebenen Mesa B
mit einer nominellen Kantenldnge von 0,8 um (7" = 20K): (a) Zweidimensionale Falschfar-
bendarstellung von pEL-Spektren in Abhédngigkeit der an die Probe angelgten Spannung Upc
bzw. der Stromstérke (linke bzw. rechte Y-Achse). Es sind die Emissionslinien des Exziton- (X)
und Biexziton-Zustandes (XX) sowie der geladenen Trion-Zustinden (X, X*) eines QPes zu
identifizieren. (b) Doppelt-logarithmische Darstellung der integrierten Intensitaten von X- und
XX-Emission aus (a) in Abhangigkeit des Pumpstromes: Das Verhéltnis der Steigungen von
7% = 1,75 liegt nahe dem erwarteten Wert von 2. (c) Linienbreite der X- und XX-Emission:
oberhalb von 2,25 mA ist ein Anwachsen der Linienbreite aufgrund verstarkter spektraler
Diffusion zu verzeichnen. (d) pEL-Spektrum bei 2,28 mA bzw. Upc = 4,25V (gestrichelte, ho-
rizontale bzw. vertikale Linie in Abbildung (a) bzw. (b) und (c)): dieser Arbeitspunkt wurde
ftr alle folgenden Messungen an Mesa B verwendet.

ner Exziton- und einfach geladener Biexziton-Zustéinde desselben QPes, wenn auch eine
zweifelsfreie Zuordnung nicht getroffen werden konnte.

Die quantitative Analyse der integrierten Intensitdten von X- und XX-Linie in Abhén-
gigkeit des Pumpstromes ist in Abbildung 5.8 (b) in doppelt-logarithmischer Auftragung
dargestellt. Die Biexziton-Emission setzt im Vergleich zur Exziton-Emission erst bei ho-
heren Stromstérken ein und weist einen schnelleren Zuwachs auf. Die Anpassung zweier
Geraden an die Datenpunkte bei moderaten Pumpstrémen ergibt ein Verhéltnis der Stei-
gungen von %X;( = 1,75 nahe dem erwarteten Wert von 2. Jedoch ist eine Abweichung der
absoluten Werte der Steigungen (mx = 2,5 und mxx = 4,5) von der Erwartung Ix o P!
bzw. Ixx o P2, nach welcher Exziton- und Biexziton-Emission linear bzw. quadratisch

mit der Anregungsleistung anwachsen sollten [Kam98, Sar06], festzustellen. Dies ist dar-
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auf zuriickzufiihren, dass die Stromstérke durch das gesamte Bauteil gemessen wird, wobei
Mesen mit unterschiedlichen Groflen zu dem Stromfluss beitragen. Dies fithrt dazu, dass
die gemessene I-U-Kennlinie nicht die in den betrachteten QP injizierten Ladungstriger
pro Zeit widerspiegelt. Letzteres ist bei leistungsabhéngigen Messungen unter lokaler, op-
tischer Anregung mit einem Laser deutlich besser gegeben. Bei einer Stromstérke von
etwa 1,9mA sittigt die Exziton-Emission limitiert durch die spontane Emissionsrate des
Zustandes [Gér01, Ben05b, EN08] und fillt oberhalb von 2,3mA wieder rasch ab. Die
Biexziton-Emission hingegen erreicht ihre maximale Intensitét erst bei einer Stromstérke
von 2,6 mA, bevor auch sie wieder abnimmt. Die Abnahme der Emissionsintensititen bei
hoher Anregung ist dabei sowohl auf die zunehmende Besetzung weiterer QP-Zustinde
[Yua02], als auch auf das pumpstrom-induzierte Aufheizen der Mesa zuriickzufiihren.

Des Weiteren erfolgt eine Analyse der Linienbreiten der X- bzw. XX-Emission in Ab-
héngigkeit des Pumpstromes (siehe Abbildung 5.8 (c)). Fiir Stromstérken unterhalb von
etwa 2,25 mA sind die Linienbreiten beider QP-Zustidnde limitiert durch die spektrale Auf-
16sung des Monochromators. Erst oberhalb von 2,25 mA ist ein signifikanter Anstieg der
Linienbreiten zu verzeichnen. Dieser ist auf die mit dem Pumpstrom anwachsende La-
dungstragerdichte in der aktiven Schicht zurtickzufithren [Ber06, Hugl1], welche tiber den
quantum-confined Stark-Effekt eine zunehmende spektrale Diffusion bewirkt und damit zu
einer inhomogenen Verbreiterung der Emissionslinien fiihrt.

Das pEL-Spektrum des Arbeitspunktes bei einem Pumpstrom von 2,28 mA (Upc =
4,25V) ist in Abbildung 5.8 (d) abgebildet (auch markiert durch gestrichelte Linien in
Abbildung 5.8 (a) bzw. (b) und (c)). Exziton- und Biexziton-Zustand weisen bei nahe-
zu gleicher Emissionsintensitét ein hohes Signal-zu-Hintergrund Verhéltnis auf, wobei die
entsprechenden Linienbreiten vx = 38 peV und yxx = 42 peV betragen. Alle folgenden
Experimente, welche sich auf die Photonen-Korrelation der XX-X-Kaskade fokusieren,

werden an diesem Arbeitpunkt von Mesa B durchgefiihrt.

Um die Dynamik der XX-X-Kaskade des QPes aus Mesa B zu analysieren, werden an
dem oben beschriebenen Arbeitspunkt (Upc = 4,25V) sowohl Auto- als auch Kreuz-
korrelationsmessungen an den beiden Emissionslinien durchgefiihrt (siche pEL-Spektrum
in Abbildung 5.9 (a)). Durch die Monochromatoren wird auch hier jeweils ein Spektral-
bereich von 0,33 meV selektiert (vgl. rote Markierungen in Abbildung 5.9 (b)). Fiir jede
der drei Korrelationsmessungen, dargestellt in Abbildung 5.9 (¢), (d) und (e), wird eine
Statistik des Poisson-Niveaus von etwa 100 Koinzidenzen pro Kanal akkumuliert (Integra-

=3,5h txi( =45h, XXX =65 h). Die Autokorrelationsmessungen der

tionszeiten: t: , Uin s ling

int

Exziton- und Biexziton- Emission, fiir welche jeweils beide Monochromatoren auf dieselbe
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Emissionslinie eingestellt sind, zeigt Abbildung 5.9 (¢) und (d). Der Verlauf beider Auto-
korrelationsfunktionen zeigt ein starkes Antibunching um 7 = 0, welches mit gemessenen
Werten von ggg)HX(O) = 0,46 und g)(é)( oxx(0) = 0,42 bestatigt, dass die Emission jeweils
von einem Einzelphotonen-Emitter stammt (g(®(0) < 0,5). Unter Beriicksichtigung der
zeitlichen Auflésung der APDs von 0,8 ns (vgl. Gleichung 4.5) ergeben sich entfaltete Wer-
te von gglmf.(O) = 0,10 bzw. g%)(’entf.(O) = 0,15, welche durch die Detektion von Hinter-
grundemission anderer Emitter limitiert sind. Die aufgrund des spektralen Hintergrundes
(px = 0,93, pxx = 0,91) zu erwartenden Antibunching-Werte liegen mit 91(32’))((0) =0,14
und g](327)XX(0) = 0,17 in beiden Féllen leicht iiber den entfalteten Werten. Dies ist darauf
zuriickzufithren, dass der geringe Beitrag weiterer Emissionslinien bei diesem QP tatséch-
lich nicht mehr als unkorrelierte (poissonartige) Lichtquelle betrachtet werden kann. Des
Weiteren konnen die strahlenden Lebensdauern der beiden QP-Zustdnde zu 7x = 0,45 ns
und 7xx = 0,60 ns extrahiert werden. Die entsprechenden, gefalteten Fitfunktionen sind
ebenfalls in den Abbildungen 5.9 (¢) und (d) dargestellt (vgl. blaue Kurven).

Das extrahierte Verhéltnis von Exziton- zu Biexziton-Lebensdauer weicht mit 0,75 deut-
lich von der einfachen statistischen Uberlegung 7x/7xx = 2 ab [Feu08]. Ein méglicher
Grund hierfiir ist die erhéhte Wahrscheinlichkeit der Besetzung des Biexziton-Zustandes
aufgrund der hohen Anregung: Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Exziton noch innerhalb
seiner strahlenden Lebensdauer in den Biexziton-Zustand angeregt wird ist somit gegen-
iiber einer schwécheren Anregung erhoht. Hierdurch wird die Detektionswahrscheinlichkeit
eines Photons, welches aus einem ,langlebigen* Exziton-Zerfall resultiert unterdriickt, und
damit die gemessene Exziton-Lebensdauer effektiv verringert. Eine weitere Rolle spielt
moglicherweise der mit der QP-Gréfe variierende Einfluss der dunklen Ezziton-Zustdnde
[Bac99], wodurch zum Beispiel auch in den Arbeiten [Bai06] (7x/7xx =~ 7,5) und [Rei08a]
(tx/mxx =~ 0,67) Abweichungen von der Erwartung 7x/7xx = 2 berichtet wurden.

Auftillig ist dariiber hinaus, dass bei der Autokorrelationsmessung der Exziton-Emission
ein signifikanter Bunching-Effekt bei endlichen Delayzeiten um 7 = +2 ns beobachtet wird.
Im Gegensatz zu dem héufig berichteten Bunching-Verhalten bei Messungen an schwach
angeregten Biexziton-Zustédnden [Kir02, Ben05b, Jar12], ist in diesem Fall wiederum die
starke Anregung des Exziton-Zustandes hierfiir verantwortlich [Reg01, Shi02]: Wie im
vorherigen Absatz diskutiert ist hierdurch die Anregung des Biexziton-Zustandes aus der
Besetzung des Exziton-Zustandes wahrscheinlicher als bei niedriger Anregung. Startet
ein Exziton-Photon die Koinzidenzmessung, so kann das folgende ,Stopp“-Photon des
Exziton-Zustandes mit einer gegeniiber dem zeitlichen Mittel erhohten Wahrscheinlichkeit
durch die vorherige strahlende Rekombination eines Biexzitons prapariert werden, woraus

der beobachtete Bunching-Effekt bei endlichen Delayzeiten resultiert.
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Abbildung 5.9: uEL-Ubersichts- (a) und Detail- (b) Spektrum der elektrisch betriebenen
Mesa B aus Abbildung 5.8 (Upc=4,25V, T=20K). Die XX-X-Kaskade zeigt einen bindenden
Biexziton-Zustand (AESX = +1,4meV). (c) und (d): Photonen-Autokorrelationsmessungen
(Daten in schwarz) des Exziton- und Biexziton-Zustandes bestétigen den Einzelphotonen-
Charakter der Emission (¢(®)(0) < 0,5) an dem gewihlten Arbeitspunkt. Unter Beriicksichti-
gung der endlichen zeitlichen Auflésung der Detektoren werden entfaltete Antibunching-Werte
von g}(?)emf_ (0) = 0,10 bzw. g)%% ontt (0) = 0,15 extrahiert werden. Die jeweilige Fitfunktion
nach Gieichung 4.5 ist in blau dz{rgestellt. Das Bunching der X-Emission bei 7 = £2ns ist auf

den Einfluss des XX-Zustandes aufgrund der hohen Anregung zuriickzufiihren (siehe Text). (e)

Photonen-Kreuzkorrelationsfunktion g%)( _x(7): Die Messdaten (schwarz) zeigen das typische

Antibunching-Bunching-Verhalten einer kaskadierten Emission von XX-X-Photonenpaaren.
Die Messdaten sind in sehr guter Ubereinstimmung mit Berechnungen (rot) auf Basis eines
idealen 3-Zustands-Systems (siche Termschema und Diskussion im Text).

Das Histogramm der Kreuzkorrelationsmessung von g%)( _x(7) ist in Abbildung 5.9 (e)
dargestellt (APD-Zihlraten: nXSy &~ nXpp ~ 7 - 103 Hz). Der Verlauf von 9§(2))( _x(7) zeigt
das erwartete Antibunching-Bunching-Verhalten der XX-X-Kaskade und bestétigt zwei-
felsfrei die Zuordnung der beiden Emissionslinien. Mit einem Antibunching g)%)i _x(=0,8ns)
von 0,30 und Bunching g%)( _x(+0,2ns) von 2,28 sind die Amplituden der Kaskaden-
Signatur stirker ausgepragt als bei Mesa A, was den reduzierten Beitrag an unkorre-
lierter Hintergrundemission widerspiegelt. Die Messdaten wurden mit Berechnungen ba-
sierend auf einem Ratengleichungs-Modell fiir ein ideales 3-Zustands-System verglichen
[Mor01, Aic05] (siehe auch Anhang A.1). Auch hier wurde die endliche zeitliche Auflsung
der APDs beriicksichtigt. Eine sehr gute Ubereinstimmung der Berechnungen mit den ex-
perimentellen Daten ergibt sich fiir Lebensdauern von Exziton- und Biexziton-Zustand von
7x = 0,5ns bzw. 7xx = 0,9 ns bei einer Anregungsrate von 7'151 =0,5ns"! (vgl. rote Kurve

in Abbildung 5.9 (e)). Insbesondere die extrahierte Lebensdauer des Exziton-Zustandes,
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welche den exponentiellen Abfall des Bunchings bei positiven Delayzeiten beschreibt, ist
in guter Ubereinstimmung mit dem aus der Autokorrelationsmessung gg)_)X(T) extra-
hierten Wert. Da der Biexziton-Zerfall direkt den Ausgangszustand des Exziton-Zerfalls
prapariert, konnen hier kaum storende Einfliisse einwirken. Die extrahierte Biexziton-
Lebensdauer ist hingegen verhéltnisméaflig grofl und liegt deutlich iiber dem Wert, welcher
aus der Autokorrelationsmessung g%)( xx(7) extrahiert wurde. Die Abweichungen sind
darauf zuriickzufiihren, dass die idealisierte Betrachtung eines 3-Zustands-Systems kei-
nem der in den Spektren beobachteten geladenen QP-Zustdnden Rechnung tréagt. Eine
entsprechende Modellierung wird beispielsweise in [Bai06] behandelt.

Im Laufe des Folgenden Abschnitts werden insbesondere polarisationsaufgeloste Kreuz-
korrelations-Messungen an der XX-X-Kaskade von Mesa B vorgestellt, welche eine de-

taillierte Beschreibung der beobachteten Zweiphotonen-Zusténde erméglichen.

5.4 Quantentomographie von Zweiphotonen-Zustanden

In diesem Abschnitt erfolgen polarisationsaufgeloste Messungen zur Photonen-Kreuzkor-
relation der elektrisch gepumpten XX-X-Kaskade des QPes aus Mesa B an demselben
Arbeitspunkt wie in Abbildung 5.9 (Upc = 4,25V, T = 20 K). Dabei erfolgt insbesondere
eine Quantentomographie des emittierten Zwei-Photonenzustandes in der rektilinearen
(HV), diagonalen (DA) und zirkularen (RL) Polarisations-Basis [Sall0]. Hierfiir wird im
Folgenden zunéchst die Polarisations-Basis des QPes relativ zum Laborsystem bestimmt.

Hierfiir werden mit einem Linearpolarisator im Detektionspfad pEL-Spektren auto-
matisiert mit einer Integrationszeit von 1s fiir Polarisatorstellungen von 0° bis 350° in
5°-Schritten aufgenommen und Lorentzkurven an die Spektren der Emissionslinien ange-
passt. Abbildung 5.10 (a) zeigt ein exemplarisches pEL-Spektrum (untere Abbildung) so-
wie die extrahierten Werte der relativen Emissionsenergien (obere Abbildung) des X~ -, X-,
XX- und X"-Zustandes in Abhéngigkeit der Polarisatorstellung. Wie zu erwarten, zeigen
die Trion-Zustinde (X, X*) keinerlei Abhéngigkeit von der Stellung des Linearpolarisa-
tors. Aufgrund der gepaarten Elektron- bzw. Loch-Spins im Leitungs- oder Valenzband
besitzen diese geladenen Zusténde keine Feinstrukturaufspaltung (siehe Abschnitt 2.1.4).
Beide Emissionslinien zeigen jeweils fiir sich betrachtet lediglich eine statistisch zufillige!
Verschiebung ihrer Emissionsenergien aufgrund spektraler Diffusion. Die Trion-Zustéinde
driften spektral jedoch nahezu parallel, was aufgrund der starken Ortsabhéngigkeit der ur-

séchlichen Ladungstriagerfluktuationen bestétigt, dass beide Zusténde ein und demselben

1 Diese statistische Zufélligkeit ist nicht immer zwingend gegeben. So wurde in [Seu00] ein quasiperiodi-
sches Verhalten experimentell beobachtete, dessen Ursprung jedoch noch ungeklart ist.
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Abbildung 5.10: Polarisationsabhingige Messungen an dem Quantenpunkt aus Mesa B
(vgl. Abbildung 5.8 (c)): (a) Exemplarisches pEL-Spektrum sowie extrahierte, relative Emis-
sionsenergien der Zustinde X~, X, XX und X* in Abhingigkeit der Polarisatorstellung. Die
Trion-Zustéinde (X~, XT) zeigen lediglich Anzeichen spektraler Diffusion, wihrend Exziton-
(X) und Biexziton- (XX) Emission eindeutig eine Polarisationsaufspaltung aufweisen. (b) An-
hand dieser Art der Auftragung der Emissionsenergien von X und XX erfolgt eine genauere
Bestimmung der Feinstrukturaufspaltung AFEpgg des Exziton-Zustandes: Die angepasste Si-
nuskurve (rot) entspricht AEpgss = (8,9 £+ 0,5) ueV. Unterabbildungen: Schematische Darstel-
lung des XX-X-Spektrums bei den Polarisatorstellungen fy und 6y fiir H- bzw. V-Polarisation.

QP-Potential zuzuordnen sind [Tiir00, Rod05, Sar06]. Interessanterweise ist auch zu erken-
nen, dass die ,,Zitterbewegung® des X~ -Zustandes ausgeprigter als die des X ™-Zustandes
verlduft, was auf die geringere effektive Masse der Elektronen gegeniiber Léchern zurtick-
zufithren ist [Rod06]. Im Falle der X- und XX-Emission ist hingegen eindeutig eine Ab-
héngigkeit von der Polarisatorstellung zu beobachten. Beide Emissionslinien zeigen eine
periodische Verschiebung ihrer spektralen Lage mit einer Periodizitdt von ndherungswei-
se 180°, wobei beide Kurven mit einer Phasenverschiebung von etwa 90° gegeneinander
laufen - beides sind typische Merkmale einer XX-X-Kaskade mit einer endlichen, aber
kleinen! Feinstrukturaufspaltung des Exziton-Zustandes [Sar06]. Aus den Kurven ergibt
sich eine Polarisationsaufspaltung AFE},, zwischen H- und V-Polarisation im Bereich 8 peV
bis 14 nueV. Bei beiden Emissionslinien ist - wie bereits bei den Trion-Zustdnden - der Ein-
fluss spektraler Diffusion zu beobachten. Eine weitere Rolle spielen moglicherweise geringe
spektrale Drifts aufgrund von minimalen Schwankungen der Probentemperatur oder einer
mechanischen Drift der Messanordnung. Da diese Effekte die Zustdnde eines QPes jedoch

jeweils in gleichem Mafle betreffen, wird eine deutlich genauere Bestimmung der Fein-

1 Bezogen auf die spektrale Auflésung des Monochromators (35 peV).
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strukturaufspaltung A Epgg durch die Auftragung der Grofle (Ex — Exx) —m in
Abhéngigkeit der Polarisatorstellung erreicht (siehe Abbildung 5.10 (b)) [You09]. Es ergibt
sich ein nahezu perfekt symmetrischer Kurvenverlauf, welcher erwartungsgemaf sehr gut
durch eine Sinuskurve beschrieben werden kann. Die Amplitude entspricht dabei einer Fe-
instrukturaufspaltung von AFpgs = (8,940,5) peV. Damit ist die Feinstrukturaufspaltung
dieses QPes nochmals etwas geringer als bei dem QP aus Mesa A (10 neV), liegt jedoch
noch etwa um einen Faktor 7 {iber der homogenen Linienbreite des Exziton-Zustandes
(YoM = h/rx = 1,3peV mit 7x = 0,5ns). Daher ist in den folgenden Messungen die

Beobachtung einer klassischen Polarisationskorrelation zu erwarten (vgl. Abschnitt 2.1.5).

Anhand der Messung der Feinstrukturaufspaltung ist es nun moglich, jeweils gezielt eine
der Polarisationskomponenten der Exziton- bzw. Biexziton-Emission fiir ein Kreuzkorrela-
tions-Experiment zu selektieren. Dabei definieren die Maxima bzw. Minima des Kur-
venverlaufs in Abbildung 5.10 (b) die Polarisatorstellungen 6y bzw. 6y, welche der ho-
rizontalen und vertikalen Komponente der QP-Basis entsprechen. Die Zuordnung von H
und V kann hierbei willkiirlich gewéhlt werden. Bei den folgenden polarisationsaufgelos-
ten Kreuzkorrelations-Messungen erfolgt die Selektion der jeweiligen Polarisationskompo-
nente fiir jeden der beiden Monochromatoren separat, indem je drei Polarisationsopti-
ken (Linearpolarisator, A/2- und \/4-Plattchen) zwischen 50:50-Strahlteiler und jeweili-
gem Monochromator platziert werden (vgl. Messanordnung in Abbildung 3.2). Fir die
Polarisations-Selektion der Photonen in der diagonalen Messbasis wird zwischen Strahl-
teiler und Linearpolarisator (fy) ein A/2-Wellenplétchen mit seiner schnellen Achse auf
0p£22,5° eingestellt. In der zirkularen Messbasis wird das A/2- durch ein \/4-Pléattchen
ersetzt und auf O£45° justiert.

Zunéchst erfolgen an dem QP aus Mesa B die beiden komplementéren Messungen von
91({2})1 (7)* und gl(f\),(T) in der rektilinearen Basis an dem Arbeitspunkt aus Abbildung 5.9 (b)
(Upc = 4,25V, T = 20K). Dabei wird jeweils eine Statistik des Poisson-Niveaus von
etwa 50 Koinzidenzen pro Kanal akkumuliert. Die resultierenden Histogramme sind in
Abbildung 5.11 (a) dargestellt. Der Verlauf von gI({ZI){ (1) (grine Kurve) zeigt das erwartete
Antibunching-Bunching-Verhalten einer kaskadierten Emission von Photonen. Durch die
Linearpolarisatoren in HH-Konfiguration wird die Koinzidenzmessung jeweils durch ein H-
polarisiertes Photon der Biexziton- und Exziton-Emission getriggert, sodass die Messung
innerhalb desselben Zerfallskanals erfolgt (vgl. Termschema in Abbildung 5.11 (a)). Bei

der Messung von gl(f\),(T) (schwarze Kurve) hingegen, bei welcher die Koinzidenzmessung

(2)

1 Im Folgenden abkiirzend fir g/ 5, () verwendet.
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Abbildung 5.11: (a) Polarisationsaufgeloste Kreuzkorrelationsmessungen an der XX-X-
Kaskade des Quantenpunktes aus Mesa B (vgl. Abbildung 5.9) unter elektrischer Anre-
gung (Upc = 4,25V, T = 20K): Bei der Messung innerhalb desselben Zerfallskanals (grii-
ne Kurve, HH) ist ein ausgeprigtes Antibunching-Bunching-Verhalten zu beobachten. Stam-
men Biexziton- und Exziton-Photon jedoch aus unterschiedlich polarisierten Zerfallskanélen
(schwarze Kurve, HV) verbleibt lediglich das Antibunching bei negativen Delayzeiten. (b) Aus
den beiden Messungen in (a) nach Gleichung 5.1 berechnete Korrelationsfunktion Cyy(7):
70 % aller gemessenen Photonenpaare weisen dieselbe horizontale Linearpolarisation auf. Die
gestrichelte Linie markiert die maximal mogliche Korrelation Cyy = 1. (¢) und (d) Berechnun-
gen zu den experimentellen Daten aus (a) auf Basis eines 3-Zustands-Systems (vgl. Text). In
(d) sind die Daten aus (b) zum Vergleich reproduziert (graue Kurve). Aus dem Modell ist unter
Berticksichtigung der zeitlichen Auflésung der Detektoren auf eine Polarisationskorrelation von
Cert-(0) = 0,79 zu schliefen (gestrichelte Kurve). Hierdurch kann die Relaxationszeit TRelax
zwischen den beiden hellen Exziton-Zustédnden (symbolisiert durch Pfeile im Termschema in
(a)) zu 3ns abgeschétzt werden (siehe Text).

durch H-polarisierte Biexziton-Photonen gestartet aber V-polarisierte Exziton-Photonen
gestoppt wird, ist lediglich ein Antibunching bei negativen Delayzeiten zu beobachten. Die
bedingte Wahrscheinlichkeit der Detektion eines Exziton-Photons des V-Kanals nach vor-
heriger Detektion eines Biexziton-Photons des H-Kanals (7 > 0) ist gleichverteilt, weshalb
kein Bunching zu erwarten ist. Das Antibunching fiir 7 < 0 jedoch bleibt bestehen, da nach
der strahlenden Rekombination des Exzitons zunéchst wieder zwei Elektron-Loch Paare
in das QP-Potential relaxieren miissen, bevor erneut ein Zerfall des Biexziton-Zustandes
registriert werden kann. Das Bunching der Kaskaden-Signatur ist mit 91({21){("‘072 ns) ~ 3,16
deutlich stérker ausgepréigt als bei einer entsprechenden Messung ohne Polarisations-
filterung (vgl. Abbildung 5.11 (e)), da letztere einer Mischung der beiden Histogram-
me ggl){(T) und gl(f\),(T) entspricht. Das hier beobachtete Verhalten der XX-X-Kaskade
bei polarisationsaufgelosten Kreuzkorrelationsmessungen wurde erstmals in den Arbeiten

[Ste02, San02c] an QPen unter optisch-gepulster Anregung berichtet.
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Aus den beiden komplementéren Messungen ggl){(T) und gg\), (1) lasst sich die Polarisa-

tionskorrelation Cyy (7) in der rektilinearen Basis bestimmen [Hud07, Sall0]:

(2)

(2)
g (T) — gror (T
Cirv(r) = 2D — v (1)
H

Iu(7) + gprv (7)

Dabei wird angenommen, dass die beiden H- und V-polarisierten Zerfallskanéle gleich-
wahrscheinlich sind - der QP also unpolarisiert emittiert. Abbildung 5.11 (b) zeigt die aus
den beiden Kreuzkorrelations-Messungen von Abbildung 5.11 (a) resultierende Polarisa-
tionskorrelation Cyy(7): Es ist ein ausgepragtes Maximum bei 7 ~ 0 mit einer Halb-
wertsbreite von etwa 1,2ns zu beobachten, wobei die maximale Polarisationskorrelation
Cuv(0) = 0,70 £ 0,05 betriagt. In 70 % aller Koinzidenzen folgt auf ein H-polarisierters
Biexziton-Photon also tatséchlich auch ein H-polarisiertes Exziton-Photon. Die beobach-
tete Polarisationskorrelation von Cyy(0) = 0,70 ist in sehr guter Ubereinstimmung mit
den in [San02c| und [Ulr03] berichteten Wert von 0,684 bzw. 0,745 an optisch gepumpten
InAs- und CdSe-QPen mit endlichen Feinstrukturaufspaltungen. Die Abweichung von der
erwarteten, perfekten Polarisationskorrelation in rektilinearer Basis (Cpy(r = 0) = 1)
ist teilweise auf die endliche zeitliche Auflésung der APDs zuriickzufiihren, welche den
Antibunching-Bunching Kontrast reduziert und somit auch die Polarisationskorrelation
Chy (1) dampft. Des Weiteren haben auch Spinflip-Prozesse eine Verringerung der Polari-
sationskorrelation zur Folge [San02c, Ulr03]. Nach dem strahlenden Zerfall des Biexzitons
kann der Exziton-Zustand innerhalb seiner Lebensdauer durch Spinflips sowohl in einen
dunklen Exziton-Zustand, oder aber in den komplementiren hellen Zustand gestreut wer-
den (vgl. Termschema in Abbildung 5.11 (a)), wodurch der HH-Zerfallskanal gestort wird.

Um den Einfluss der Spinflip-Prozesse unabhéngig von der endlichen zeitlichen Auflo-
sung der APDs betrachten zu kénnen, werden die Messdaten mit einem 3-Zustands-System
modeliert [Mor01, Aic05] (vgl. auch Abbildung 5.9 (e))). Die Polarisationsabhéngigkeit der

beiden Kreuzkorrelationsfunktionen gI(fBI(T) und gl(f\)/(T) wird dabei empirisch beriicksich-

tigt, indem bei der HV-Konfiguration fiir positive Delayzeiten von gl({z\),(T > 0) = 1 ausge-
gangen wird (vgl. Anhang A.1). Sowohl die berechneten Kreuzkorrelationsfunktionen als
auch die iiber Gleichung 5.1 ermittelte Polarisationskorrelation sind in guter Ubereinstim-
mung mit den Messdaten (siehe Abbildung 5.11 (c) und (d)). Die Berechungen sind dabei
mit demselben Parametersatz fiir die Lebensdauern von Exziton- und Biexziton-Zustand
sowie der Anregungsrate durchgefiihrt worden (7x = 0,4ns, 7xx = 1,1ns, 7 1—-0,3 ns— ).
Die modellierte Polarisationskorrelation entspricht einem zeitlich entfalteten Wert von
Ceat-(0) = 0,79 (gestrichelt). Die Wahrscheinlichkeit € eines Polarisations-Flips von dem

H- in den V-Zerfallskanal betriigt damit e = (1 — CSR¥(0)) = 0,105. Nach Referenz
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[San02b] kann damit fiir die Zeitkonstante Tgrelax der Relaxation zwischen den beiden
hellen Exziton-Zustédnden eine untere Grenze zu TRelax = Tx(1 — 2€) /e abgeschitzt wer-
den. Mit der Lebensdauer 7x = 0,4ns wird eine Relaxationszeit TRelax = 3,0 ns ermittelt.
Diese ist guter Ubereinstimmung mit einem Wert von 2,2ns fiir InAs-QPe aus [San02b]
und deutlich gréfer als der fir CdSe-QPen berichtete Wert von 0,48 ns [Ulr03].

Aufgrund der endlichen Feinstrukturaufspaltung des Exziton-Zustandes ist, wie weiter
oben bereits erlautert, eine klassische Polarisationskorrelation der emittierten Zweiphoto-
nen-Zustande zu erwarten. Falls vorhanden, wére der Einfluss einer quantenmechanischen
Korrelation jedoch erst in der diagonalen (DA) und zirkularen (RL) Polarisations-Basis
zu detektieren [You06, Hud07]. Daher werden an dem QP aus Mesa B (vgl. Abbildung
5.9 (b)) neben den Messungen in rektilinearer Basis auch die entsprechenden komplemen-
tdren Kreuzkorrelations-Messungen in DA- und RI-Basis durchgefiihrt. Die Statistik des
Poisson-Niveaus betragt in diesen vier Messungen jeweils etwa 25 Koinzidenzen pro Ka-
nal. Eine Zusammenfassung aller polarisationsaufgelosten Kreuzkorrelations-Messungen
sowie die resultierenden Korrelationsfunktionen zeigt Abbildung 5.12. Bei den beiden Mes-
sungen ggl))(r) und gg)\(T) in diagonaler Basis (siehe Abbildung 5.12(c)) ist sowohl fur
parallele als auch orthogonale Filtereinstellungen das Antibunching-Bunching-Verhalten
der kaskadierten Emission von Photonen zu beobachten. Die analog zu Gleichung 5.1 be-
rechnete Polarisationskorrelation Cpa (7) ist in Abbildung 5.12 (d) gezeigt, und bestétigt,
dass keine signifikante Korrelation in der diagonalen Messbasis vorliegt. Im Falle polari-
sationsverschrankter Photonenpaare wére hingegen eine positive Polarisationskorrelation
Cpa(0) >> 0 der DA-Basis zu erwarten [You06, Hud07]. Die Beobachtung einer fehlenden
Polarisationskorrelation in der DA-Basis unterstreicht damit die klassische Korrelation
der untersuchten XX-X-Kaskade. Die in beiden Kreuzkorrelationsmessungen 9]()2])3 (1) und
ggi(T) auftretende Signatur des kaskadierten XX-X-Zerfalls resultiert dabei aus der Pro-
jektion der horizontal- bzw. vertikal-linearpolarisierten Emission auf die diagonale Messba-
sis. Da diese Projektion statistisch zuféllig fiir H und V verlduft ist das Bunching-Verhalten
gegeniiber der Messung in der rektilinearen Basis geddmpft (vgl. Abbildung 5.12 (a)).
Die beiden komplementédren Messungen g%){(T) und ggﬁ (7) in der zirkularen Messbasis
sind in Abbildung 5.12 (e) dargestellt und zeigen ein sehr &hnliches Verhalten. Sowohl fiir
parallele als auch orthogonale Filtereinstellungen ist ein Antibunching-Bunching-Verhalten
aufgrund der oben erlduterten Projektion der H- bzw. V-Emission auf die zirkulare Mess-
basis zu beobachten. Im Falle einer quantenmechanischen Korrelation ist hier eine nega-
tive Polarisationskorrelation Cryr,(0) << 0 zu erwarten [You06, Hud07]. Diese wird nicht

in der aus den Messdaten berechnete Polarisationskorrelation Crr,(7) beobachtet (sie-
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Abbildung 5.12: Quantentomographie des Zweiphotonen-Zustandes der XX-X-Kaskade

aus Mesa B anhand polarisationsaufgeloster Kreuzkorrelationsmessungen ggé)( _x(7): (a), (¢)
und (e) zeigen die Messresultate in rektilinearer- (HV-), diagonaler- (DA-) und zirkularer-
(RL) Basis. (b),(d) und (f) stellen die ermittelte Polarisationskorrelation Cpp(7) in den drei
Messbasen dar (0Z=Standardabweichung des Rauschens). (g) Fidelity () des gemessenen
Zweiphotonen-Zustandes, berechnet nach Gleichung 5.2 aus den Messdaten aller drei Pola-
risationsbasen (grau) bzw. unter der Annahme Cps = Cgrr, = 0 (blau). Mit f* < 0,5 wird
aufgrund der endlichen Feinstrukturaufspaltung des Exziton-Zustandes eine klassischen Pola-
risationskorrelation beobachtet.

he Abbildung 5.12 (f)). Statt dessen wird eine geringe, positive Polarisationskorrelation
Crr(0) = 0,38 detektiert, welche auf einen nicht korrekt eingestellten Winkel der \/4-
Wellenpléattchen zuriickzufiihren ist.

Wie in Abschnitt 2.1.5 beschrieben wird der Zweiphotonen-Zustand &) der XX-X-
Kaskade durch die Fidelity f* charakterisiert, welche den Uberlapp des Zustandes [¥) mit
dem maximal verschrinkten Bell-Zustand |[#F) = %(|RL> +|LR)) angibt. Im Falle einer
idealen, klassischen Polarisationskorrelation gilt f* < 0,5. Nach Hudson et al. [Hud07] ist
die Fidelity f* aus den Korrelationskoeffizienten der drei Polarisations-Basen wie folgt zu

bestimmen: .
= Z(l + Cuv + Cpa — CRry) - (5-2)
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Abbildung 5.12 (g) zeigt die nach Gleichung 5.2 aus den experimentellen Daten der Kreuz-
korrelationsmessungen berechnete Fidelity f*(7) (graue Kurve). Um 7 = 0 zeigt die Fideli-
ty im Mittel signifikant héhere Werte als bei endlichen Delayzeiten. Der Verlauf von £ (7)
ist jedoch insbesondere durch die endliche, positive Polarisationskorrelation in zirkularer
Messbasis maskiert. Unter der Annahme Cpa = Cgr, = 0, welche durch die Beobachtung
einer endlichen Feinstrukturaufspaltung gerechtfertigt ist, zeigt die Fidelity (blaue Kurve)
ein ausgeprigtes Maximum im Bereich verschwindender Delayzeiten mit f*(0) = 0,42. Un-
ter Verwendung des anhand der Berechungen aus Abbildung 5.11 extrahierten, entfalteten
Wertes der Polarisationskorrelation ergibt sich 1‘;“1&_ (0) = 0,45, in sehr guter Ubereinstim-

mung mit Referenz [Hud07] im Falle einer Feinstruktuaufspaltung von ~ 10 peV.

5.5 Thermische Manipulation der Feinstrukturaufspaltung

Um quantenmechanisch polarisationsverschréinkte Photonenpaare iiber die Emission der
Biexziton-Exziton-Kaskade zu erzeugen, muss wie bereits diskutiert, die Feinstrukturauf-
spaltung des Exziton-Zustandes im Bereich seiner homogenen, durch die strahlende Le-
bensdauer limitierten, Linienbreite liegen (vi°™ ~ 1 — 3 ueV bei Tieftemperatur [Bor01,
Bir01, Bay02]). In den Arbeiten [Ako06, You06, You09, Haf07, Doul0O, Sall0] konnte
die Emission polarisationsverschrankter Photonenpaare von InAs/GaAs-QPen auf (001)-
orientiertem Substrat nachgewiesen werden. Die Wahrscheinlichkeit einen QP mit ent-
sprechend geringer Feinstrukturaufspaltung zu identifizieren, ist jedoch verhéltnisméfig
gering. So berichteten Salter et al. in [Sall0] eine Trefferquote von etwa 1 %.

In diesem Abschnitt wird eine thermischen Behandlung der InAs/GaAs-QPe im Anschluss
an das Wachstum durchgefithrt und die Auswirkung sowohl auf die Emission des QP-
Ensembles als auch auf die Feinstrukturaufspaltung einzelner QP-Emissionslinien systema-
tisch untersucht. Bei dem angewandten RTA!-Prozess wird die Probe nach dem Wachstum
auf einer Zeitskala von einigen Minuten einer hohen Temperatur (typischwerweise 600°C
bis 900°C) ausgesetzt [You05, Seg06, EI07, Doul0] und die QPe so, dhnlich dem PCA
Schritt wihrend des Wachstums (vgl. Abschnitt 4.1.2), ausgeheizt. Da die bereits mit
elektrischen Kontakten prozessierten QP-LEDs, welche bisher im Rahmen dieses Kapitels
untersucht wurden, die hohen Temperaturen des RTA-Prozesses nicht unbeschadet iiber-
stehen wiirden, wird fiir die Durchfithrung der im Folgenden beschriebenen Messreihe ein
sogenannter Kalibrations-Wafer verwendet. Dieser wird vor dem Wachstum der eigent-
lichen QP-LEDs hergestellt und dient der Parametereinstellung fiir das QP-Wachstum.

1 Rapide Thermal Annealing



5.5 Thermische Manipulation der Feinstrukturaufspaltung 107

Um die Analyse einzelner QP-FEmissionslinien zu ermdéglichen, werden vor dem thermi-
schen Ausheilen Mesa-Strukturen auf vier préparierten Probenstiicken prozessiert. Von
diesen Proben werden drei jeweils einem 5-, 10- bzw. 15-miniitigen RTA-Schritt bei einer
Temperatur von 675 °C ausgesetzt [E1l07], wihrend die verbleibende vierte Probe als Refe-
renz unbehandelt bleibt. Die optische Charakterisierung mittels Mikrophotolumineszenz-
(uPL-) Spektroskopie wird an der Messanordnung aus Abschnitt 3.1 durchgefithrt, wobei
die Anregung der QPe durch einen frequenzverdoppelten Festkorperlaser (A = 532nm)
erfolgt.

5.5.1 Einfluss auf die Emission des Quantenpunkt-Ensembles

Um den Einfluss des thermischen Ausheilens auf die Emission des QP-Ensembles zu un-
tersuchen, werden bei jedem der vier Probenstiicke uPL-Spektren an groflen Justage-
Mesen (5 um Kantenlédnge) aufgenommen. Abbildung 5.13 (a) zeigt exemplarisch zwei der
Spektren, welche zu Gunsten der Darstellung beziiglich ihrer Intensitdt normiert wur-
den. Beide Spektren zeigen eine fiir selbstorganisierte Stranski-Krastanow-QPe typische
inhomogen verbreiterte QP-Emission, aufgrund von Fluktuationen in der QP-Morphologie
und chemischen Komposition [Ebi98, Per00]. Die Anpassung einer Gauflkurve (grau) an
das Spektrum der unbehandelten Referenz-Probe (blaue) ergibt eine zentrale Emissions-
wellenldnge von 925nm und eine Halbwertsbreite (FWHM) von 41nm. Bei dem Pro-
benstiick welches 15 Minuten ausgeheizt wurde (rot) ist eine Verschiebung der Emission
des QP-Ensembles zu kiirzeren Wellenléngen (910 nm) sowie eine Verringerung der Halb-
wertsbreite (32nm) zu beobachten. Dieser Trend bestétigt sich in Abbildung 5.13 (b) bei
einer Auftragung der Zentralwellenlinge des QP-Ensembles in Abhéngigkeit von der Zeit-
dauer des RTA-Prozesses. Dabei wurde fiir jedes Probenstiick iiber sechs pPL-Spektren
von unterschiedlichen Orten auf der Probe gemittelt, um einen Einfluss lokaler Fluk-
tuationen der QP-Morphologie ausschlielen zu koénnen. Die Emission des QP-Ensembles
verschiebt sich mit zunehmender RTA-Zeit sukzessive zu niedrigeren Wellenldngen, bis-
hin zu einer Blauverschiebung von 18,2nm gegeniiber der Referenz-Probe. Damit einher
geht eine ebenfalls monoton verlaufende Verringerung der Halbwertsbreite (vgl. Abbildung
5.13 (¢)). Die Blauverschiebung der QP-Emission ist auf eine zunehmende Interdiffusion
von Indium-Atomen der QPe und Gallium-Atomen der umgebenden GaAs-Matrix zuriick-
zufithren [Mal97, Ras04, Seg06, Keil2]. Hierdurch verringert sich die effektive Breite des
QP-Potentialtopfes in allen drei Raumrichtungen, wodurch die Energieniveaus der Elek-
tronen zu hoéheren bzw. die der Locher zu niedrigeren Energien verschieben - die Emissi-
onswellenlénge nimmt folglich ab. Die beobachtete Verringerung der Halbwertsbreite mit

zunehmender RTA-Zeit hingegen ist durch eine Homogenisierung der Morphologie des QP-
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Abbildung 5.13: (a) Normierte Mikrophotolumineszenz- (uPL-) Spektren des
Quantenpunkt- (QP-) Ensembles einer unbehandelten Referenz-Probe (blau) sowie ei-
nes Probenstiickes welches fiir 15 Minuten thermisch bei 675°C ausgeheizt wurde (rot). Dieser
sogenannte RTA-Prozess fithrt zu einer spektralen Verschiebung zu niedrigeren Wellenléngen
sowie einer Verringerung der inhomogenen Verbreiterung des QP-Ensembles. (b) und (c)
Zentrale Emissionswellenldnge Aqp_gnsemble und Halbwertsbreite (FWHM) der Emission
des QP-Ensembles als Funktion der Zeitdauer des RTA-Prozesses (Hilfslinien in grau). Die
Blauverschiebung mit wachsender RTA-Zeit ist durch die zunehmende Interdiffusion von QP-
und Barrieren-Atomen zu erkldren, welche zu einem schmaleren QP-Potential fithrt (vgl.
Skizze).

Ensembles zu erkliren Inwieweit die Anderung der Morphologie auch die Symmetrie der
einzelnen QPe - insbesondere die fiir die Feinstrukturaufspaltung mafigebliche Asymmetrie

in der Wachstumsebene - betrifft wird im Folgenden Abschnitt untersucht.

5.5.2 Einfluss auf die Feinstrukturaufspaltung einzelner Quantenpunkte

Der Einfluss des thermischen Ausheilens auf die Feinstrukturaufspaltung einzelner QP-
Emissionslinien wird mittels polarisationsaufgeloster uPL-Messungen untersucht. Um ei-
ne statistische Aussage treffen zu konnen, werden von etwa 150 QP-Emissionslinien eines
jeden Probenstiickes die Feinstrukturaufspaltung ermittelt, wobei Mesen mit Kantenlan-
gen von 300nm bis 700 nm untersucht werden. Wie in Abbildung 5.10 (a) werden hier-
fiir Spektren fiir Polarisatorstellungen von 0° bis 360° aufgenommen, die spektrale Lage
der QP-Emissionslinien durch eine Lorentzkurve bestimmt und die extrahierten Werte
mit einer Sinusfunktion angepasst. Auf eine Identifizierung von Linienpaaren der XX-X-
Kaskade wird aufgrund der grofien Anzahl an untersuchten QP-Emissionslinien verzichtet.

Eine ungewollte Doppelzéhlung der Feinstrukturaufspaltungen ist daher nicht prinzipiell
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auszuschliefen, da zu jedem Exziton-Zustand auch ein zugehériger Biexziton-Zustand mit
der gleichen Polarisationsaufspaltung existiert. Die Wahrscheinlichkeit der Doppelzdhlung
wurde jedoch durch die Verwendung verhéltnismifig geringer Anregungsleistungen mog-
lichst gering gehalten. QP-Emissionslinien bei welchen keine messbare Feinstrukturaufspal-
tung beobachtet wird, sind zu verwerfen, da diese auch aus der Rekombination eines einfach
geladenen QP-Zustandes resultieren konnten. Die spektrale Auflosung, mit welcher die Fe-
instrukturaufspaltung bei dieser Methode detektiert werden kann, betragt etwa 1 ueV. Ab-
bildung 5.14 (a) stellt die resultierende Héaufigkeitsverteilung fiir 110 QP-Emissionslinien
der Referenz-Probe in Abhéngigkeit der Feinstrukturaufspaltung dar. Die Binbreite des Hi-
stogramms betragt 2 ueV. Die Verteilung ist durch einen Mittelwert von AEE% = 19,2 ueV
und eine Standardabweichung von aﬁfgg = 17,4 ueV charakterisiert. Dabei haben 32 % aller
dargestellten QP-Emissionslinien eine Feinstrukturaufspaltung welche iiber dem Mittel-
wert der Verteilung liegt. Zum Vergleich wurde in Referenz [Trel2] an &hnlichen QPen
eine mittlere Feinstrukturaufspaltung von 14 peV bestimmt. Die Statistik des Proben-
stiickes welches dem RTA-Prozess fiir 10 Minuten ausgesetzt war ist in Abbildung 5.14 (b)

gezeigt und basiert auf der Auswertung von 125 QP-Emissionslinien. Der Mittelwert der

Verteilung liegt mit AE‘%%émn = 10,3 nueV deutlich unter dem der Referenz-Probe und auch
die Standardabweichung zeigt mit a%%?in = 9,0 peV eine signifikante Verringerung. Bei-

de Beobachtungen deuten sowohl auf eine RTA-induzierte Erhéhung der Symmetrie des
QP-Potentials in der Wachstumsebene als auch auf eine Homogenisierung der Asymmetrie
innerhalb des QP-Ensembles hin. Die Auswertung der Haufigkeitsverteilungen aller vier
Probenstiicke ist in Abbildung 5.14 (¢) und (d) zusammengefasst und iiber der Zeitdauer
des RTA-Prozesses aufgetragen. Bei allen drei ausgeheizten Probenstiicken wird eine dhn-
lich starke Verringerung der mittleren Feinstrukturaufspaltung und Standardabweichung
gegeniiber der Referenz-Probe beobachtet. Die Anwendung eines RTA-Prozesses auf die
QP-LEDs sollte also im Mittel zu einer geringeren Feinstrukturaufspaltung der Exziton-
Zustande fihren, und damit die Wahrscheinlichkeit erhohen, einen QP zu identifizieren der
polarisationsverschrinkte Photonenpaare emittiert. Da die mittlere Feinstrukturaufspal-
tung jedoch bei den RTA-behandelte Proben bei einem Wert séttigt, der etwa einen Faktor
10 iiber der Auflosung (~ 1 peV) der eingesetzten Messmethode liegt, kann von einer int-
rinsischen Limitierung der untersuchten QPe ausgegangen werden. Diese Vermutung wird
unterstiitzt durch die Beobachtung, dass die Emission des QP-Ensembles mit zunehmender
RTA-Zeit monoton zu niedrigeren Wellenldngen verschiebt (vgl. Abbildung 5.13 (b)), was
den Einfluss des RTA-Prozesses auf die QP-Emission aller drei Probenstiicke nachweist.
Eine mogliche Limitierung stellt die, trotz des RTA-Schrittes verbleibende, geringe piezo-
elektrische Anisotropie zwischen der [110]- und der [110]-Kristallrichtung des eingesetzten
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Abbildung 5.14: Statistische Erhebung zum Einfluss des thermischen Ausheilens (RTA) auf
die Feinstrukturaufspaltung (FSS) einzelner Quantenpunkt- (QP-) Emissionslinien: (a) und
(b) Héufigkeitsverteilung der QP-Emissionslinien einer unbehandelten Referenz-Probe (blau)
und eines Probenstiickes welches fiir 10 Minuten thermisch ausgeheizt wurde (rot), jeweils
aufgetragen iiber der FSS. Der Mittelwert der jeweiligen Verteilung ist als gestrichelte Linie
angedeutet. Die Verringerung der FSS durch das thermische Ausheilen ist auf die Symmetrisie-
rung des QP-Potential zuriickzufithren. (c¢) und (d) Mittlere Feinstrukturaufspaltung F'S'S und
zugehorige Standardabweichung opgs als Funktion der Zeitdauer des RTA-Prozesses (Hilfsli-
nie in grau). Die Sattigung der FSS fir RTA-Zeiten oberhalb von 5 Minuten deutet auf eine
intrinsiche Limitierung durch das QP-Potential hin.

(001)-orientierten GaAs-Substrates dar [Gru95, Bes06]. Diese Asymmetrie verbleibt auch
im Falle eines QPes mit einer perfekt kreisrunden Grundfliche in der Wachstumsebene,
und fiihrt zu einer endlichen Polarisationsaufspaltung des Exziton-Niveaus [Sch09a, Trel2].

Eine vielversprechende Perspektive hinsichtlich der Entwicklung elektrisch betriebener
Quellen polarisationsverschrankter Photonenpaare bieten InAs-QPe, welche auf (111)-
orientiertem GaAs-Substrat gewachsen werden [Sch09a]. Diese zeigen aufgrund der drei-
fachen Rotationssymmetrie des Substrates eine, gegeniiber (001)-QPen deutlich reduzier-
te Feinstrukturaufspaltung [Stol0, Man10, Trel2]. Kiirzlich wurde von Juska et al. in
[Jus13] auch erstmals der Nachweis einer Polarisations-Verschrankung an rdumlich deter-
ministisch auf (111)-Substrat gewachsenen pyramidalen QPen berichtet. Eine Integration
(111)-orientierter QPe in dotierte Halbleiterstrukturen, welche einen elektrischen Betrieb

ermoglichen wiirden, steht jedoch weiterhin aus.
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5.6 Zusammenfassung des Kapitels

Dieses Kapitel befasste sich mit der elektrischen Erzeugung korrelierter Photonenpaa-
re iiber die Biexziton-Exziton-Zerfallskaskade einzelner, selbstorganisierter InAs/GaAs-
Quantenpunkte. Die durchgefithrten Photonen-Kreuzkorrelationsexperimente ermoglich-
ten einen tiefen Einblick in die Dynamik der kaskadierten Emission von Lichtquanten, bis
hin zu einer Quantentomographie des Zweiphotonen-Zustandes.

Die Quantenpunkte wurden zu diesem Zweck in eine pin-dotierte Halbleiterstruktur
eingebettet, welche eine spektral breitbandige Auskopplung sowohl der Exziton- als auch
der Biexziton-Emission in Wachstumsrichtung erlaubt. Um eine starke rdumliche Selek-
tion der Quantenpunkte im Bereich weniger hundert Nanometer zu erreichen und den-
noch effizient Ladungstrager in die aktive Schicht injizieren zu kénnen, wurde ein in-
novativer Ansatz zur elektrischen Kontaktierung von Mesa-Strukturen beschrieben. Ein
Vergleich dieser Mesa-Strukturen mit einer konventionellen, auf einer Metall-Lochmaske
basierenden Methode zeigte die Uberlegenheit des Ansatzes im elektrischen Betrieb der
Quantenpunkt-Leuchtdioden. Eine Analyse der Photonen-Kreuzkorrelation an elektrisch
gepumpten Mesa-Strukturen ermoglichten einen tiefen Einblick in die Dynamik der in
hohem Mafle korrelierten Emission der Biexziton-Exziton-Kaskade einzelner Quanten-
punkte. Des Weiteren konnte anhand polarisationsaufgeloster Messungen der Photonen-
Kreuzkorrelation ein hoher Korrelationsgrad der linear co-polarisierten Biexziton-Exziton-
Photonenpaare von 79 % beobachtet werden. Berechnungen auf Basis eines idealen 3-Zu-
stands-Systems zeigten, dass die Polarisationskorrelation in diesem Fall durch Spinflips
limitiert ist und lielen auf eine untere Grenze fiir die Relaxationszeit zwischen den beiden
hellen Exziton-Zustdnden von 3 ns schlieflen. Dariiber hinaus erfolgte eine Quantentomo-
graphie des Zweiphotonen-Zustandes der Biexziton-Exziton-Kaskade in der rektilinearen
(HV), diagonalen (DA) und horziontalen (HV) Polarisationsbasis. Die aus den Messda-
ten extrahierte Fidelity zu dem perfekten, polarisationsverschriankten Bell-Zustand W+>
zeigte einen Wert von f;ltf. = 0,45 im klassischen Regime, was einer nahezu perfekten,
klassischen Polarisationskorrelation (f* = 0,5) entspricht und konsistent mit der Beob-
achtung einer Feinstrukturaufspaltung von 8,9 ueV ist. Schliellich konnte gezeigt werden,
dass die mittlere Feinstrukturaufspaltung der Quantenpunkte durch thermisches Ausheilen
signifikant reduziert werden kann. Jedoch sind Anzeichen einer intrinsischen Limitierung

durch die Asymmetrie des (001)-orientierten GaAs-Substrates zu beobachten.






6 Quanten-Schliisselverteilung mit elektrisch

getriggerten Einzelphotonenquellen

Dieses Kapitel beschreibt die erstmalige Implementierung elektrisch betriebener Quanten-
punkt-Einzelphotonenquellen in Experimenten zur Quanten-Schliisselverteilung (QKD?).
Auf Basis der in Kapitel 4 eingehend analysierten Quantenpunkt-Mikroresonatoren konn-
ten dabei, in enger Kollaboration mit der Arbeitsgruppe von Prof. Dr. Harald Weinfurter?,
zwei unterschiedliche Experimente in Freistrahloptik demonstriert werden: Das erste, durch-
gefiihrt im Labormafistab in Wiirzburg, basiert auf einem Quantenkanal mit einer Lénge
von ca. 40 cm (siehe Abschnitt 6.2). Das zweite QKD-Experiment wurde iiber eine Distanz
von 500 m in der Miinchner Innenstadt zwischen zwei Gebduden der Ludwig-Maximilians-
Universitat realisiert (siche Abschnitt 6.3). Eine Zusammenfassung und Diskussion der im
Rahmen dieses Kapitels erzielten Resultate erfolgt am Ende des Kapitels (6.4). In dem
folgenden Abschnitt wird nun zunéchst das Konzept der QKD sowie das BB84 Protokoll

vorgestellt und erlautert.

6.1 Quanten-Schliisselverteilung und BB84-Protokoll

Die QKD beruht auf der grundlegenden Idee fundamentale quantenmechanische Gesetze
bei der Erzeugung und Verteilung eines Schliissels zwischen einem Sender und einem Emp-
fanger - Alice und Bob genannt - auszunutzen [Gis02, Sca09]. Mit dem sicheren Schliissel
kann anschliefend eine Nachricht mittels klassischer Kryptographie codiert werden. Un-
abhingig von der QKD ist bis zum heutigen Tag aus informationstheoretischer Sicht nur
ein einziges Verschliisselungsverfahren bekannt, welches nachweisbar sicher ist [Sha49]:
Das one-time pad. Dieses symmetrische?® Verschliisselungsverfahren, erstmals von Gilbert

Vernam im Jahre 1926 postuliert, beruht auf vier entscheidenten Vorraussetzungen: Der

1 Quantum Key Distribution

2  Kontakt: Ludwig-Maximilians-Universitat Miinchen, Fakultéit fiir Physik, Schellingstr. 4/111, D-80799
Miinchen, Germany;

3 Symmetrisch bedeutet, dass Kodierung und Dekodierung mit ein und demselben Schliissel erfolgen.
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Schliissel von Alice und Bob ist geheim, zufillig erzeugt, besitzt mindestens dieselbe Léan-
ge wie die zu verschliisselnde Nachricht! und er wird nur ein einziges mal eingesetzt (da-
her der Name one-time pad). Existiert ein solcher Schliissel, so kann dieser mittels einer
XOR2-Verkniipfung auf die Nachricht aufgeprigt werden. Die resultierende verschliisselte
Nachricht erscheint fiir Dritte so zufillig wie der Schliissel selbst und liefert ihnen daher
keinerlei niitzliche Information. Das Problem ist jedoch eben die geheime Verteilung des
Schliissels - eine Vorraussetzung, welche nur durch Methoden der QKD absolut sicherge-
stellt werden kann. Die Sicherheit der QKD basiert dabei nicht darauf einen Lauschangriff
zu verhindern. Sie erlaubt jedoch - im Gegensatz zu jeglicher klassischen Kommunikation
- die Bestimmung einer oberen Grenze des Informationsgehalts, welchen ein potentieller
Angreifer bei der Schliisselverteilung abgehort haben kénnte. Liegt dieser zu hoch, so wird
der Schliissel nicht eingesetzt.

In der Quanteninformation wird das Quanten-Bit (Qubit) als Triager von Information
verwendet. Ein Qubit kann dabei jeder quantenmechanische Zustand |¥) sein, der als Su-
perposition zweier zueinander orthogonaler Basis-Zusténde, |0) und |1), beschrieben wer-
den kann. Im Gegensatz zum klassischen Bit, welches nur die Werte 0 oder 1 besitzt, kann
ein Qubit daher auch eine kohérente Superposition der Basis-Zustdnde annehmen. Allge-
mein kann jedes quantenmechanische Zwei-Zustands-System als Qubit verwendet werden
[Sca09]. Praktikabel ist jedoch insbesondere die Verwendung sogenannter flying-qubits,
welche durch polarisierte Photonen repréasentiert werden und auch bei der folgenden Er-
lauterung des BB84 Protokolls betrachtet werden.

Das BB84 Protokoll von C.H. Bennett und G. Brassard ist das erste publizierte QKD
Protokoll und basiert auf einer Idee von S. Wiesner um 1970% [Wie83]. In den Jahren nach
1984 wurde eine Vielzahl weiterer QKD Protokolle postuliert, und dennoch ist das BB84
Protokoll auch heute noch die Grundlage vieler moderner QKD-Systeme - nicht zuletzt
aufgrund seiner schlichten Eleganz. Das BB84 Protokoll verwendet vier unterschiedliche
Polarisationszustdnde der Photonen, welche den Eigenzusténden zweier zueinander konju-
gierter, vollstadndiger quantenmechanischer Basen entsprechen. Im Folgenden werden ohne
Beschriankung der Allgemeinheit die vier Zustédnde der Photonen zu |H)-, |V)-, |D)- und
|A)- (horizontal-, vertikal-, diagonal- und anitdiagonal-) polarisiert gewé#hlt. Diese vier

Polarisationsrichtungen sind Eigenzustédnde zu den konjugierten, vollstdndigen Basen HV

1 Die Dateniibertragungsrate mit einem one-time pad ist daher durch die erzielbare Schliisselrate limitiert.
eXclusive OR

3 Nach Bennett et al. [Ben92] wurde das Manuskript Wiesners‘ bereits in den spéaten 1960er Jahren
verfasst, jedoch erst im Jahre 1983 publiziert.
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Abbildung 6.1: Links: Schema des Messkonzeptes bei der Durchfithrung eines BB84-
Protokolls: Die Kommunikation zwischen Sender (Alice) und Empfinger (Bob) erfolgt mit
einzelnen Photonen unterschiedlicher Polarisation (|H), |V), |D) und |A)). Ein potentieller
Angreifer (Eve), welcher den Quantenkanal abhort, ist als roter Blitz symbolisiert. Rechts:
Exemplarisches Protokoll einer BB84 Alice-Eve-Bob Kommunikation, bei welcher Eve die so-
genannte intercept-resend-Strategie anwendet (siche Text). Rote Kreuze markieren Bits wel-
che aufgrund unterschiedlicher Messbasen bei Alice und Bob verworfen werden miissen (,key
siften®). Der rote Blitz zeigt einen aufgedeckten Abhorversuch Eves an: Die Bit-Werte von
Alice und Bob stimmen nicht iiberein, obwohl in der selben Basis gemessen wurde.

und DA, da |D) = \%ﬂH) +|V)) und |A) = %QH) —|V)). Mit dieser Wahl der Polarisa-
tionzustinde kann das BB84 Protokoll, welches schematisch in Abbildung 6.1 dargestellt

ist, wie folgt zusammengefasst werden [Gis02, Sca09]:

1. Der Sender (Alice) prapariert Photonen zuféllig und voneinander unabhéngig in den
vier Polarisationszustanden |H), |V'), |D) und | A), notiert sich die jeweilige Polarisa-
tion in einer Liste und sendet die Photonen iiber den Quantenkanal dem Empfinger
(Bob). Dieser versucht die Polarisation jedes einzelnen Zustandes zu analysieren,
indem er jeweils zufillig eine der beiden Polarisationsbasen, HV oder DA, fiir seine

Messung wéhlt.

2. Bob teilt Alice mit, welche der Photonen er detektiert hat und Alice streicht die
restlichen Eintrage von ihrer Liste. Beide Parteien teilen nun den sogenannten raw-

key, welcher aus den Polarisationszustdnden beispielsweise wie folgt generiert wird:
|H) oder |D) — 0, |V) oder |[A) — 1g.

3. Alice und Bob komunizieren {iber einen klassischen Kanal, welche Messbasis sie je-
weils fiir die Zustandspréiparation bzw. Zustandsanalyse verwendet haben und ver-
werfen die Bits, bei welchen sie in unterschiedlichen Basen gemessen haben. Denn
in 50 % aller Féalle misst Bob in der falschen Basis, wodurch sein Messergebnis zu-

fallig auf einen der beiden Eigenzustinde der konjugierten Messbasis projiziert wird
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(woraus insgesamt eine Fehlerrate von 25 % resultieren wiirde). Der verbleibende
Schliissel nach diesem Abgleich wird als sifted-key bezeichnet. Idealerweise sollten
die sifted-keys von Alice und Bob nun identisch sein, jedoch werden sowohl durch
potentielle Abhorversuche, als auch durch eine inperfekte Messanordnung gewis-
se Fehler in den Schliissel iibertragen. Aufgrund der geforderten ,bedingungslosen*
Sicherheit der QKD wird {iblicherweise davon ausgegangen, dass samtliche Fehler
durch Eve entstanden sind [Bev02, Sca09].

4. Um das Quanten-Bitfehlerverhiltnis (QBER!) - definiert als das Verhiltnis von feh-
lerbehafteten Bits zu ingsgesamt empfangenen Bits [Gis02] - zu bestimmen, werden
Teile des sifted-keys auf dem offentlichen Kanal verglichen. Liegt das QBER iiber
einem bestimmten Grenzwert, kann aus den iibertragenen Bits im folgenden Schritt
kein sicherer Schliissel (secure-key) generiert werden und das Protokoll wird an dieser

Stelle abgebrochen bzw. erneut durchgefiihrt.

5. Andernfalls werden klassische Nachbearbeitungs-Schritte wie Fehlerkorrektur [Bra94]
und privacy amplification [Ben88, Ben95] angewandt, um aus dem sifted-key einen
finalen secure-key zu destillieren [Ren05, Weill]. Dabei wird der sifted-key in Abhén-
gigkeit von dem @BER mehr oder weniger stark ,, geschrumpft“ um die Information,

welche Eve erhalten haben kdnnte, auf einen beliebig kleinen Anteil zu reduzieren.

Um die informationstheoretische Sicherheit - auch bedingungslose Sicherheit genannt - des
BB84 Protokolls gegeniiber Abhérversuchen zu testen, sind verschiedenste Szenarien denk-
bar. Ein einfaches und zugleich praktikables Abhor-Szenarium, welches das Sicherheits-
Konzept des BB84 Protokolls auf einfache Weise veranschaulicht, ist die intercept-resend-
Strategie (vgl. hierzu auch Abbildung 6.1). Dabei unterbricht ein potentieller Abhérer
(Eve?) den Quantenkanal zwischen Alice und Bob, und fiihrt dort dieselbe Messung mit
zufilliger Basenwahl wie bisher der Empfanger selbst durch. Anschlielend sendet Eve mit
einer eigenen Einzelphotonenquelle die Photonen mit der von ihr zuvor gemessenen Pola-
risation an Bob weiter. In 50 % aller Fille hat Eve dieselbe Messbasis gewéhlt wie Alice,
sodass Bobs Messapparat den korrekten Polarisationszustand erhélt - der Eingriff Eves
bleibt also von Alice und Bob unentdeckt. In den restlichen 50 % der Falle jedoch misst
Eve in der falschen Basis und projiziert den Polarisationszustand somit probabilistisch
auf die Eigenzustinde der konjugierten Basis. Von den anschlieBend an Bob weitergeleite-

ten, fehlerhaften Qubits werden auf Empfiangerseite wiederum 50 % in der urspriinglichen

1 Quantum Bit Error Ratio, hdufig auch als Synonym fiir quantum bit error rate verwendet.
2 Abgeleitet von dem englischen Wort eavesdropping, zu deutsch das Abhéren bzw. das Lauschen.
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korrekten Messbasis (bezogen auf Alice) detektiert, fithren nun jedoch zu einem unkor-
relierten Ergebnis. Insgesamt werden Alice und Bob also auch nach dem Abgleich IThrer
Messbasen ein QBER von 25 % in dem sifted-key detektieren und Eves Abhorversuch ist
enttarnt (vgl. roter Blitz in Abbildung 6.1).

Neben dieser intercept-resend-Strategie sind verschiedenste weiterer Attacken denkbar,
welche jedoch allesamt durch eine Reihe von Beweisen zur informationstheoretischen Si-
cherheit des BB84 Protokolls entkriftet werden kénnen [Lo99, Sho00, May01]. Nach dem
bisher allgemeinsten und zugleich kompaktesten Beweis von P. W. Shore und J. Preskill
[Sho00] ist die absolute Sicherheit des BB84 Protokolls bis zu einem QBER von 11 %
gewdhrleistet. Die Vorgabe des BB84 Protokolls, eine perfekte Einzelphotonenquelle in
Alice’ Apparat zu verwenden, ist in tatsdchlichen Experimenten jedoch schwer zu rea-
lisieren. Die meisten Experimente basieren, wie zu Beginn dieser Arbeit erwidhnt (vgl.
Kapitel 1), gar auf abgeschwéchten Lasern, welche aufgrund ihrer Poisson-Statistik intrin-
sisch eine endliche Wahrscheinlichkeiten fiir Mehrphotonen-Pulse besitzen (vgl. Abschnitt
2.3.2). Durch Erweiterungen des BB84 Protokolls mit sogenannten Decoy'-Zustinde kann
auch in diesen Féllen eine sichere Dateniibertragung erreicht werden [Wan05], jedoch auf
Kosten einer stark reduzierten Schliisselrate. Der Einsatz von effizienten, nichtklassischen
Lichtquellen, welche durch ¢(?(0) < 1 charakterisiert sind, hat somit insbesondere bei
der Kommuniktaion {iber grofie Distanzen oder bei hohen Kanalverlusten klare Vorteile
[Wak02b, Bev02, All04, Int09, Leil3].

6.2 Labor-Experiment lber eine Distanz von 40 cm

In diesem Abschnitt wird die Implementierung der elektrisch betriebenen Quantenpunkt-
Einzelphotonenquelle (QP-EPQ) in ein QKD-Experiment im Labormafstab vorgesetellt.
Der Quantenkanal, iber welchen die polarisations-modulierten Photonen gesendet werden,
ist dabei in Freistrahloptik tiber eine Distanz von etwa 40 cm realisiert. Ziel dieses ersten
Experimentes ist neben einer Demonstration der Machbarkeit, die erzielbaren Schliissel-
und Fehlerraten zu untersuchen, und das Ubertragungskonzept in einer . geschiitzten“
Laborumgebung zu optimieren.

In Abschnitt 6.2.1 erfolgt zunéchst die grundlegende Spezifizierung des eingesetzten
QP-Mikroresonators, bevor in Abschnitt 6.2.2 die Messanordnung fiir die Durchfiihrung
des QKD-Experimentes naher erlautert wird. Die Ergebnisse des Experimentes werden in
Abschnitt 6.2.3 vorgestellt und diskutiert.

1 engl. fir Kéder;
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Abbildung 6.2: (a) tEL-Spektren einer Quantenpunkt-Einzelphotonenquelle (QP-EPQ) mit
einem Durchmesser von 2,0 um unter gepulst-elektrischer Anregung bei 199 MHz. Bei einer
Temperatur von 17K ist eine einzelne QP-Emissionslinie in Resonanz mit der fundamentalen
optischen Mode des Mikroresonators. Eingebettet: Schematische Darstellung der elektrisch
kontaktierten QP-EPQ (vgl. Kapitel 6). (b) Photonen-Autokorrelationsmessung des EPQ-
Signals aus (a) bei T = 17K nach spektraler Filterung durch einen Monochromator. Die
Wahrscheinlichkeit von Mehrphotonen-Emissionsereignissen liegt unter 10 %.

6.2.1 Grundcharakterisierung der eingesetzten Einzelphotonenquelle

Abbildung 6.2 (a) zeigt termperaturabhingige pEL-Spektren einer QP-EPQ mit einem
Durchmesser von dc = 2,0 um unter gepulst-elektrischer Anregung bei einer Repetiti-
onsrate von 199 MHz (Pulsbreite At ~ 200 ps). Die Amplitude der Spannungspulse be-
tragt Uac = 5,25V bei einem DC-Offset von Upc = 1,450 V. Durch eine Verringerung
der Temperatur von 30K auf 17K kann die QP-Emissionslinie eines Trion-Zustandes
(X7) in spektrale Resonanz mit der fundamentalen optischen Mode C (@ = 2100) des
Mikroresonators verschoben werden. Die Emissionsintensitat der spektral dominierenden
X~ -Linie wird als Folge des Purcell-Effektes drastisch erhoht (vgl. Abschnitt 4.3), was
zu einer maximalen CCD-Detektionsrate von 1,26 - 10° Hz fithrt. Bemerkenswert ist dabei
der duflerst geringe spektrale Hintergrundbeitrag weiterer QP-Emissionslinien, auch im
Spektralbereich der ersten hoheren optischen Mode Cj. Insbesondere der in Mikroreso-
natoren mit hohen Q-Faktoren haufig beobachtete Effekt des nichtresonanten ,Fiitterns®
der Resonatormoden durch andere QPe [Pre07, Hen07, Ate09], ist aufgrund der nied-
rigen spektralen Dichte der QPe im Bereich der optischen Mode stark reduziert. Eine
entsprechende Photonen- Autokorrelationsmessung der resonant gekoppelten X~ -Emission
(T = 17K) mit der fasergekoppelten HBT-Messanordnung aus Abschnitt 3.3 bestétigt die
bemerkenswerte Reinheit der Einzelphotonenemission mit ¢(® (0) = 0,09 (siche Abbildung
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Abbildung 6.3: Testmessungen mit einem Bandpassfilter fiir den Einsatz in der QKD: (a)
uEL-Spektren der Einzelphotonenquelle aus Abbildung 6.2 vor (schwarz) und nach (rot)
spektraler Filterung durch einen Interferenzfilter mit einer Transmission von 42 % bei ei-
ner Halbwertsbreite von 0,25nm und einer 10 %-Bandbreite von 0,44nm. (b) Mit diesem
(0,25/0,44) nm-Bandpassfilter wurde ein Antibunching-Wert von g(?)(0) = 0,25 erreicht.

6.2 (b)). Mehrphotonen-Emissionsereignisse sind folglich im Vergleich zu einer poissonver-
teilten Lichtquelle derselben mittleren Intensitdtet um etwa eine Groflenordnung unter-
driickt [Yua02]. Erwidhnenswert ist des Weiteren, dass die Schwankungen in der maximalen
Emissionsintensitiat der QP-EPQ iiber einen Zeitraum von einigen Monaten unterhalb von
20 % lagen, wobei viele Einkiihl- und Aufwérm-Zyklen durchlaufen wurden. Die Kombi-
nation aus Langzeitstabilitit einerseits, und emissionsstarker Einzelphotonenemission bei
niedrigen g(®) (0)-Werten andererseits, priadestiniert die QP-EPQ fiir die Durchfithrung von
QKD-Experimenten.

Im Hinblick auf zukiinftige Anwendungen der EPQn ist eine Miniaturisierung, nicht nur
der Quelle selbst, sondern auch der notwendigen Peripherie erstrebenswert. Die notwen-
dige spektrale Filterung der Einzelphotonen-Emission, welche bisher durch einen Gitter-
Monochromator erfolgte, wird fiir das Senden der Qubits wahrend der QKD daher mit ei-
nem kompakten Interferenzfilter realisiert. Aufgrund der verhéltnisméfig hohen @-Faktoren
der Mikroresonatoren miissen, im Gegensatz zu Experimenten an Strukturen mit breitban-
digerem Resonatoreffekt!, fiir die QKD &uflerst schmalbandige Interferenzfilter eingesetzt
werden (siehe auch Anhang A.2). Die besten Ergebnisse werden mit einem Bandpassfilter

(Andover Corporation) mit einer Halbwertsbreite von 0,25 nm und einer 10 %-Bandbreite

1 In [Col10] wurde eine QP-Mikroresonatorstruktur mit 6/16 Spiegelpaaren im oberen/unteren DBR ein-
gesetzt und bei spektraler Filterung durch einen 2 nm-Bandpassfilter ein g® (0)-Wert von 0,32 erreicht.
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von 0,44 nm erzielt. Dieser zeichnet sich durch besonders steile Flanken der Transmis-
sionskurve aus und basiert auf einem sogenannten 2-Cavity Design, bei dem zwei In-
terferenzfilter iibereinander gewachsen werden. Die maximale Transmission dieses Filters
betragt 0,42 %. Abbildung 6.3 (b) zeigt das pEL-Spektrum der in Abbildung 6.2 vorge-
stellten EPQ vor (schwarze Kurve) und nach (rote Kurve) spektraler Filterung durch den
(0,25/0,44) nm-Bandpassfilter (f = 176 MHz). Die Abstimmung der Zentralwellenldnge
(ZWL) des Bandpassfilters beziiglich der QP-Emission erfolgt dabei durch leichte Ver-
kippung des Filters (hier &~ 10°) relativ zur optischen Achse (Alpax &~ —7nm fiir eine
Verkippung um 15°). Nach dem Bandpassfilter wird das pEL-Signal der QP-EPQ direkt
in die fasergekoppelte HBT-Messanordnung eingekoppelt. Die entsprechende Photonen-
Autokorrelationsmessung zeigt mit ¢(®(0) = 0,25 nur einen etwa um einen Faktor zwei
hoheren Antibunching-Wert (siehe Abbildung 6.3 (b)) im Vergleich zu der spektralen Fil-
terung durch den Monochromator (vgl. Abbildung 6.2 (b)).

6.2.2 Experimentelle Messanordnung

Abbildung 6.4 zeigt schematisch die Messanordnung zur Durchfithrung der QKD-Experi-
mente im Labormafistab. Als Kern des Sender-Moduls (,,Alice”) ist die elektrisch kontak-
tierte QP-EPQ in die pEL-Messanordnung von Abschnitt 3.3 integriert und wird mit einem
Pulsgenerator betrieben. Die Emission der EPQ wird durch ein 20fach-Mikroskopobjektiv
(NA = 0,4) kollimiert, durch einen Bandpassfilter spektral gefiltert und anschliefend
iiber einen Klappspiegel in eine Singlemode- (SM-) Glasfaser (Typ 780HP) eingekop-
pelt. Die Verwendung eines schmalbandigen Interferenzfilters' mit einer Transmission von
42 % anstatt eines Monochromators (/30 %) unterstreicht nicht nur das Anwendungs-
potential des vorgestellten Konzeptes, sondern verringert dariiber hinaus auch die opti-
schen Verluste. Die Abstimmung der Zentralwellenldnge des Bandpassfilters beziiglich der
Einzelphotonen-Emission erfolgt, wie im vorrangehenden Abschnitt 6.2.1 erldutert, durch
leichte Verkippung des Filters relativ zur optischen Achse, wobei das Spektrum mit einem
Monochromator mit CCD {iberpriift werden kann. Fiir die Durchfithrung von Photon-
Autokorrelationsmessungen an der bandpassgefilterten Emission der Probe wird die faser-
gekoppelte HBT-Messanordnung (vgl. Abschnitt 3.3) direkt an die SM-Faser gekoppelt.
Die Notwendigkeit der SM-Glasfaserverbindung selbst ergibt sich zum einen aus der Geo-
metrie des weiter unten erlauterten elektrooptischen-Modulators (1 mm freie Apertur, 4 cm
Lénge), welcher eine hohe Strahlqualitét vorraussetzt. Zum anderen dient sie als flexible

optische Verbindung zu der im Folgenden beschriebenen, auf einem separaten Breadboard

1 Spezifikationen: FWHM = 0,25 nm, 10 %-Bandbreite= 0,44 nm , Transmission= 42 %;
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Abbildung 6.4: Schematische Darstellung der Messanordnung zur Durchfithrung von QKD-
Experimenten im Labormafistab auf der Basis des BB84-Protokolls. Der Quantenkanal in
Freistrahloptik hat eine Lédnge von etwa 40 cm. Kern des Sender-Moduls ,,Alice® ist eine elek-
trisch betriebene Quantenpunkt-Einzelphotonenquelle (QP-EPQ). Der zur Anregung verwen-
dete elektrische Pulsgenerator liefert gleichzeitig den Takt fiir die Synchronisation der Mess-
anordnung.

realisierten Messanordnung®.

Fir die Durchfilhrung der QKD wird die Emission der EPQ nach der Auskopplung
aus der SM-Glasfaser zunidchst durch einen Linearpolarisator gesandt und anschlielend
die vier, fiir das BB84-Protokoll notwendigen Polarisationszusténde mit einem schnel-
len (500 MHz Bandbreite) elektrooptischen-Modulator (EOM) (Modell: TWAM-10HP-75,
Quantum Technology, Inc.) mit einem Kontrastverhdltnis von 1:25 prapariert. Verwendet
wurden hierbei die horizontal- und vertikal-linearen sowie links- und rechts-zirkularen Po-
larisationen (|H), |[V'), |L) und |R)). Da es sich bei dieser QKD-Messanordnung um einen
Demonstrationsaufbau handelt wurde der EOM mit einem 4-stufigen Rechtecksignal ei-
nes Wellenformgenerators angesteuert, welcher eine feststehende, sich wiederholende Ab-
folge der vier Polarisationszustinde generiert?. Nach dem EOM verlassen die Photonen
den Sender und propagieren in der etwa 40cm langen Freistrahlverbindung in Richtung
Empfianger-Modul (,,Bob*). Innerhalb Bobs werden die zirkularen Polarisations-Zustande
zunéchst durch zwei \/4-Wellenplattchen auf +45°-Linearpolarisation gedreht und die ho-
rizontalen und vertikalen Achsen von Sender und Empfinger angeglichen. Anschlieflend
erreichen die Photonen den Polarisationsanalysator, in welchem zunéchst ein nichtpola-
risierender Strahlteiler zuféllig die Basis der Messung auswéhlt. Danach durchlauft der

Strahlengang in dem einen Pfad einen polarisierenden Strahlteiler (PST), an welchem

1 Der folgende Teil der Messanordnung sowie die Software-Implementation zur Durchfithrung des QKD-
Protokolls wurde von Markus Rau (LMU-Miinchen) entwickelt.

2 Fir die tatsidchliche Erzeugung eines sicheren Schliissels nach dem BB84-Protokoll muss eine zuféllige
Abfolge der Polarisationszustédnde generiert werden.



122 6 Quanten-Schlisselverteilung mit elektrisch getriggerten Einzelphotonenquellen

die horizontal- und vertikal-lineare Polarisation getrennt wird. In dem anderen Pfad be-
findet sich eine Kombination aus A\/2-Wellenplattchen und polarisierendem Strahlteiler,
wodurch die Trennung der £45°-Linearpolarisationen erfolgt. An den vier Kanalausgén-
gen der Polarisationsanalyse werden die Photonen durch fasergekoppelte Si-APDs (35 %
Detektionseffizienz bei einer Wellenldnge von 900 nm) detektiert und die Signale an die
zeiterfassende Elektronik weitergeleitet. Ein Rechner fithrt schliellich elektronisch eine
zeitliche Filterung sowie die ,,Aussiebung” (key sifting) der verwertbaren Detektionsereig-
nisse durch, bei welchen Sender und Empfianger dieselbe Messbasis hatten. Als Takt fiir die
Synchronisation der gesamten Messanordnung wird der Trigger-Ausgang des anregenden
Pulsgenerators verwendet (f = 183 MHz).

6.2.3 Quanten-Schlisselverteilungs-Experiment

Fir die Durchfithrung des QKD-Experimentes wird die in Abschnitt 6.2.1 vorgestellte
QP-EPQ mit einer Emissionswellenlénge von Agpq = 897nm eingesetzt (I = 20K).
Die EPQ sowie die iibrige Messanordnung aus Abbildung 6.4 wird mit einer Anregungs-
Repetitionsrate f von 183 MHz getaktet. Amplitude Upc und zeitliche Breite At der
Spannungspulse betragen 6,0V bzw. 200 ps. Der DC-Offset Upc hingegen dient, wie in
Abschnitt 4.5 beschrieben, als Kontroll-Parameter fir die Einzelphotonenemissionsrate.
Der nichtklassische Charakter der Einzelphotonen-Pulse innerhalb des Quantenkanals wird
{iberwacht, indem die glasfaserbasierte HBT-Messanordnung fiir g(?) (7)-Messungen direkt
an die bandpassgefilterte Emission der QP-EPQ in der SM-Glasfaser gekoppelt wird.
Abbildung 6.5 (a) und (b) zeigt die gemessenen sifted-key rates, das zugehorige Quanten-
Bitfehlerverhiltnis (QBER) sowie den jeweiligen ¢(®)(0)-Wert!. Bei niedriger Anregung
(Upc = 1,350 V) betrigt die sifted-key rate 8,6 kbit /s bei einem ¢(?)(0)-Wert von 0,30. Mit
zunehmendem DC-Offset steigt die Schliisselrate bis auf 27,2 kbit/s bei Upc = 1,400 V
an wobei der ¢(®(0)-Wert nur geringfiigig auf 0,35 zunimmt. Die entsprechende Photon-
Autokorrelationsmessung dieses Arbeitspunktes ist in dem eingebetteten Graphen in Ab-
bildung 6.5 (a) dargestellt. Eine weitere Erhthung von Upc bewirkt schliellich eine Sét-
tigung der Schliisselrate sowie einen merklichen Anstieg des ¢()(0)-Wertes. Ersteres ist
dabei auf die Sattigung der QP-Emission selbst zuriickzufithren, wihrend die Zunahme der

Mehrphotonen-Emissionsereignisse durch den zunehmenden Beitrag unkorellierter Hinter-

1 Fiir die Berechnung von g<2)(0) = AO/A wurden in diesem Kapitel die gemessenen Koinzidenzen sum-
miert um die Fliche Ao des Peaks bei 7 = [—(2f) !, + (2f) '] sowie den Mittelwert A der Flichen der
Peaks bei 7 # 0 zu bestimmen. Da keinerlei Korrekturen der Messdaten beziiglich der Dunkelzdhlraten
der Detektoren erfolgten sind die angegebene Werte jeweils eine obere Grenze fiir die Zweiphotonen-
Emissionswahrscheinlichkeit in dem Quantenkanals.
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Abbildung 6.5: QKD-Experiment mit einer elektrisch betriebenen Quantenpunkt-
Einzelphotonenquelle (T' = 20 K) bei einer Anregungs-Repetitionsrate von f = 183 MHz tiber
eine Distanz von 40 cm: (a) sifted-key rate sowie entsprechende g(?) (0)-Werte (blau) in Abhéin-
gigkeit des DC-Offsets Upc. Die Unterabbildung zeigt die ¢(?) (1)-Messung bei einer sifted-key
rate von 27,2 kbit/s und verifiziert mit g(*(0) = 0,35 < 0,5 die Einzelphotonen-Emission in-
nerhalb des Quantenkanals. (b) Gemessenes Quanten-Bitfehlerverhéltnis (QBER) der Daten
in (a). (c) Sifted key rate aufgetragen iiber dem ¢(® (0)-Wert.

grundemission der fundamentalen optischen Mode hervorgerufen wird. Des Weiteren sind
die erzielten g(2)(0)—Werte gegeniiber Messungen mit einem Monochromator leicht erhoht,
was durch die groBere Bandbreite des eingesetzten (0,25/0,44)nm-Interferenzfilters zu er-
kldaren ist (vgl. Abschnitt 6.2). Die limitierenden Faktoren fiir die Schliisselraten werden
am Ende dieses Abschnittes nédher analysiert.

Abbildung 6.5 (b) dokumentiert, dass die erzielten Schliisselraten jeweils bei geringen
Fehlerraten deutlich unter 10 % aufgezeichnet wurden - eine entscheidente Voraussetzung
fiir die Sicherheit der QKD (vgl. Abschnitt 6.1). Die beobachtete Abnahme des QBER
von 5,3 % auf 3,9% mit zunehmender Anregung ist, wie im Folgenden erldutert, auf die
Verbesserung des Signal-zu-Hintergrund Verhéltnisses zuriickzufiihren. Nach Gisin et al.
kann das QBER wie folgt beschrieben werden [Gis02]:

QBER ~ Popt T RDet/Rsifted . (6'1)
~— N
QBERopt, QBERpet

Dabei bezeichnet pop,t die Wahrscheinlichkeit fiir ein Photon, einen falschen Polarisations-
kanal zu durchlaufen und Rpet = if) einen Beitag zur detektierten sifted-key rate Rgifted,
welcher durch die Dunkelzidhlrate D (4 - 500 Hz) sowie Streulicht hervorgerufen wird. Da-
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bei ist zu beachten, dass von der Dunkelzéhlrate D durch die zeitliche Filterung nur etwa
25 % zur sifted-key rate beitragen (f) ~ 0,25 - D). Das gemessene QBER setzt sich dem-
nach aus einem, der optischen Messanordnung intrinsischen Beitrag Q BE Rqp, und dem
relativen Detektorbeitrag () BE Rpet zusammen. Bei hohen Schliisselraten ist letzterer zu
vernachléssigen und das QBER ist durch das Kontrastverhéltnis des EOMs (1:25) limitiert:
QBERp ~ 4% [Gis02]. Bei niedrigen Schliisselraten hingegen nimmt der relative Beitrag
der Hintergrund-Zéhlrate zu und fiihrt iber den Term QBFE Rpe; zu dem beobachteten
Anstieg des QBER.

Erfolgt neben Upc auch eine inkrementelle Variation der restlichen Anregungsparameter
sowie jeweils eine Anpassung der zeitlichen Filterung der Detektionselektronik, so konnte
eine maximale sifted-key rate von 35,4 kbit /s bei einem QBER von 3,8 % und ¢®(0) = 0,49
erzielt werden. Die entsprechenden Schliisselraten bei unterschiedlichen Anregungsbedin-
gungen zeigt Abbildung 6.5 (¢) aufgetragen iiber dem ¢(?)(0)-Wert. Das zugehérige QBER
lag dabei weiterhin auf einem niedrigen Nievau (3,8 % bis 6,7 %). Die hier erstmals mit
einer elektrisch betriebenen EPQ erzielten Schliisselraten sind dabei vergleichbar mit dem
Bestwert fiir optische gepumpte QP-EPQn, welcher von Waks et al. mit einer sicheren
Kommunikationsrate von 25 kbit /s berichtet wurde [Wak02a]. Andere Arbeiten mit eben-
falls optisch gepumpten QP-EPQn erzielten beispielsweise eine sifted-key rate von 16 bit /s
[Int07], eine secure key rate von 288 bit/s [Col10] oder eine raw key rate von 102 bit /s tiber
eine 50 km lange Glasfaserverbindung [Tak10].

Um die limitierenden Faktoren fiir die erzielten Schliisselraten zu identifizieren ist eine
Abschitzung der Photonenemissionsrate der eingesetzten QP-EPQ von Interesse. Bei ei-
nem Arbeitspunkt moderater Anregungsstérke der QP-EPQ (sifted-key rate=27,2 kbit/s,
g?(0) = 0,35; vgl. Abbildung 6.5 (a)) betrigt die Detektionsrate einer direkt an die SM-
Glasfaser gekoppelten Si-APD etwa napp = 0,25 MHz. Die Gesamttransmission der Mess-
anordnung bis zu diesem Punkt kann zu ngetup = 3,3 % abgeschétzt werden!. Die Photo-
nenemissionsrate der QP-EPQ in das Mikroskopobjektiv betrdgt demnach napp/Nsetup ~
7,6 MHz. Ausgehend von der APD-Detektionsrate an der SM-Glasfaser (0,25 MHz) kann
unter Beriicksichtigung des Polarisationsfilters (50 %) und der Transmission des EOMs
(80 %) auf eine Photonenrate innerhalb des Quantenkanals® von fajice = 0,29 MHz ge-
schlossen werden. Dies entspricht einer mittleren Photonenanzahl pro Puls von pajice =

Nnlice/f = 0,0016. Die Transmission der Messanordnung von der SM-Glasfaser bis ein-

1 Dabei wird die Transmission der einzelnen Komponenten wie folgt beriicksichtigt: Kryostaten-Fenster
(97 %), Mikroskopobjektiv (70 %), finf Spiegel (88 %), Bandpassfilter (42 %), SM-Glasfasereinkopplung
(38 %), APD-Detektionseffizienz (35 %);

. . 1
2 NAlice = NAPD - Napp * LPol - TEOM
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schlieBSlich der Detektion durch die APDs wurde unabhingig von der obigen Abschatzung
mit einem Laser bestimmt und betriagt etwa 16 %. Bei ,,Bob“ wird demnach eine detek-
tierte Photonenrate von nggn, &= NAPD nX%,D 0,16 = 114 kHz erwartet. Die Diskrepanz zu
der gemessenen sifted-key rate von 27,2 kbit /s ist schlielich auf den key sifting-Schritt der
rohen Schliisselrate (50 %) sowie die zeitliche Filterung der Pulse zuriickzuftihren. Letztere
ermoglicht dabei die im Experiment erzielten, niedrigen Quanten-Bitfehlerraten.
Ansatzpunkte fiir eine weitere Optimierung der Messanordnung bietet zum Beispiel ei-
ne direktere Kopplung der QP-EPQ an die SM-Glasfaser durch eine weitere Reduzierung
optischer Komponenten zwischen Mikroskopobjektiv und SM-Glasfasereinkopplung. Des
Weiteren ist anzumerken, dass gegeniiber den optimalen Arbeitspunkten der QP-EPQn bei
Anregungs-Repetitionsraten f von 199 MHz bzw. 220 MHz (vgl. Abschnitt 6.2.1 und 4.5)
eine Reduzierung von f aufgrund der endlichen Bandbreite des EOMs (500 MHz) erfolgen
musste. Aufgrund der hochfrequenten Anteile der zu modulierenden stufenférmigen Signa-
le kann ein hoher Polarisationskontrast und damit eine geringe Quanten-Bitfehlerrate nur
bei Taktraten, welche erheblich unterhalb der Bandbreite liegen, erzielt werden. Dariiber
hinaus ist aus konzeptionell-technologischer Sicht bei der QKD mittels Freistrahlverbin-
dungen insbesondere der Einsatz von InP-QPen von groflem Interesse, da deren Emission
im sichtbaren Spektralbereich (=~ 650 nm) nahe der maximalen Detektionseffizienz der Si-
basierten APDs liegt [RoB08, Reil0Oa]. Und auch der Einsatz von polarisierten QP-EPQn
[Str07, Krel2, Des13b, Bral3| bietet eine weitere Moglichkeit die erzielbaren Schliisselra-
ten zu erhohen, da in diesem Fall auf den Linearpolarisator vor der Zustandspraparation

verzichtet werden kann.

6.3 500 m-Freistrahlexperiment

Aufbauend auf den Ergebnissen der Laborexperimente in Wiirzburg (siehe Abschnitt 6.2)
erfolgte ein weiteres QKD-Experiment in Miinchen mit dem Ziel, die Skalierbarkeit der
Quanten-Schliisselverteilung mittels elektrisch betriebener Einzelphotonenquellen unter
Beweis zu stellen. Zu diesem Zweck wurde die Ubertragungsdistanz in Freistrahloptik von
40 cm auf 500 m gesteigert. Sender (Alice) und Empfanger (Bob) wurden auf den Déchern
zweier Gebaude der Ludwig-Maximilians-Universitét in der Innenstadt Miinchens postiert.
Wie der schematischen Kartenansicht in Abbildung 6.7 entnommen werden kann, erfolg-
te die Ubertragung der einzelnen Photonen iiber zwei StraBenziige hinweg in Richtung
Stidwesten in einer Hohe von etwa 26 m iiber Grund (ca. 540 m tiber Normalhdhennull).
In Abschnitt 6.3.1 wird zunéchst die experimentelle Messanordnung beschrieben, wobei

der Schwerpunkt auf die Herausforderungen, welche mit einem derart dimensionierten
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Experiment verbunden sind, gelegt wird. Eine Zusammenfassung der erzielten Ergebnisse
folgt in Abschnitt 6.3.2.

6.3.1 Experimentelle Messanordnung

Die experimentelle Messanordnung des QKD-Experimentes ist in Abbildung 6.6 schema-
tisch dargestellt. Auf Senderseite, in einem Raum direkt unterhalb des Geb&dudedaches,
befindet sich zunéchst das Einzelphotonenquellen-Modul welches den Betrieb der EP(Q si-
cherstellt. Von dort fithrt eine SM-Glasfaserverbindung zu der 500 m-Freistrahlverbindung
zwischen Sender- und Empféanger-Teleskop, bei welchen die Zustandspriparation bzw. Zu-
standsdetektion erfolgt. Die einzelnen Messanordnungen des QKD-Experimentes werden

im Folgenden naher erlautert.

Einzelphotonenquellen-Modul

Auf Senderseite wird die Emission der EPQ mittels eines Mikroskopobjektives kollimiert,
durch einen schmalbandigen Interferenzfilter! spektral gefiltert und in eine SM-Glasfaser
eingekoppelt. Zur Kiithlung der EPQ wurde, anstatt des bisherigen fHe, Durchfluss-Kryo-
staten, ein Pulsrohrenkiihler? (Modell: ATTODRY700, attocube systems) eingesetzt. Die-
ser ist auf eine Temperatur von 4 K spezifiziert und nicht auf eine Infrastruktur fiir fliissiges
Helium angewiesen. Ein Vorteil dieses speziellen Kryostaten-Modells gegeniiber anderen,
sogenannten closed-cycle-Systemen, ist die starke Reduzierung der Vibrationen, welche
durch die funktionsbedingten, niederfrequenten (ca. 1 Hz) Druckschwankungen innerhalb
des Kompressors zustande kommen. Die iiber Mini-Koaxialkabel elektrisch kontaktierte
EPQ ist iiber drei Piezoaktuatoren (Modelle: 2x ANPx101, 1x ANPz101, attocube sys-
tems) innerhalb des Kryostaten in allen drei Raumrichtungen positionierbar. Die Emission
der Probe wird mittels eines tieftemperatur-tauglichen Mikroskopobjektives (NA = 0,68)
noch innerhalb des Kryostaten kollimiert und durch ein Glasfenster ausgekoppelt. Der
kompakte Aufbau, bestehend aus dem Kryostaten selbst und der Messapparatur zur spek-
troskopischen Charakterisierung (aus Griinden der Ubersichtlichkeit nicht in Abbildung 6.6
dargestellt), fand auf einem Breadboard mit den Abmessungen (1,20 x 0,80) m? Platz und
ist in Abbildung 6.7 gezeigt. Fiir g2 (7)-Messungen innerhlab des Quantenkanals kann die
MM-glasfaserbasierte HBT-Messanordnung aus Abschnitt 3.3 direkt mit der SM-Glasfaser

1 Spezifikationen: FWHM = 0,23 nm, 10 %-Bandbreite= 0,44 nm , Transmission= 48 %;
Diese Art von Kryostat basiert auf dem Prinzip des Stirlingmotors. Der Pulsrohrenkiihler enthélt
jedoch keine beweglichen Teile in der Umgebung der Kéltesenke, wodurch die erzielbare Temperatur
nicht durch die entstehende Reibungswérme limitiert ist [Rad00].
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Abbildung 6.6: Schematische Darstellung der Messanordnung zur Durchfiihrung von QKD-
befindet sich das Modul mit einer elektrisch betriebene Quantenpunkt-Einzelphotonenquelle
(QP-EPQ) in einer Dachkammer und das Sender-Teleskop sowie die Optiken zur Zustands-
von Bob befinden sich auf einem weiteren Gebdudedach. Die Synchronisation von Alice und
Bob ist iiber zwei GPS-Uhren realisiert.

verbunden werden, welche wahrend der QKD als optischer Link zum Sender-Teleskop auf

dem Dach fungiert.

500 m-Freistrahlverbindung und Elektronik

Von dem Einzelphotonenquellen-Modul aus wird die durch den Interferenzfilter spektral
selektierte Emission der Probe iiber eine 20 m lange SM-Glasfaser auf das Gebdudedach
zum Sender-Teleskop geleitet. Hier werden in einem freistehenden Modul zunéchst die
Polarisationszustdnde der einzelnen Photonen durch eine Kombination von Linearpola-
risator und EOM prépariert (siehe Abbildung 6.6). Wie in Abschnitt 6.2.2 wurde dabei
eine feststehende, sich wiederholende Abfolge der vier ndtigen Polarisationszustinde ge-
neriert. Die nachfolgenden Wellenpldttchen dienen der Anpassung der horizontalen und
vertikalen Achsen von Sender und Empfinger. Nach der Zustandspraparation werden die
FEinzelphotonen-Pulse iiber ein Teleskop mit einer 3"_Linse in den Quantenkanal in Rich-
tung Empfanger eingekoppelt. Die optischen Komponenten sind auf einem Breadboard
montiert, welches iiber zwei Schrittmotoren computergesteuert positioniert und so ge-
geniiber dem Empfinger ausgerichtet werden kann. Das Sender-Teleskop befindet sich in
einem Aluminium-Gehéduse, um die Optiken vor dufleren Wettereinfliissen zu schiitzen.

Der 500 m weit entfernt gelegene Empfinger (Bob) befindet sich ebenfalls freistehend
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s Sender-Teleskop

Einzelphotonenquellen-Modul

QP-EPQ

Abbildung 6.7: Links: Schematische Kartenansicht des QKD-Experimentes in Miinchen:
Sender (Alice) und Empfianger (Bob) befinden sich auf den Déchern zweier Gebdude der
Ludwig-Maximilians-Universitdt und sind mittels zweier Teleskope iiber einen 500 m langen
Quantenkanal miteinander verbunden. Rechts: Modul fiir den Betrieb der elektrisch betriebe-
nen Quantenpunkt-Einzelphotonenquelle (QP-EPQ) bei Alice: Die QP-EPQ wird mittels eines
closed-cycle Kryostaten gekiihlt. Fir die QKD wird die Emission der QP-EPQ durch einen
schmalbandigen Bandpass (BP) spektral gefiltert und iiber eine Singlemode-Glasfaser (SM)
an das Sender-Teleskop auf dem Gebédudedach gekoppelt (durchgezogene, roter Pfeil). Ein
Monochromator und eine glasfaserbasierte Hanbury-Brown und Twiss Messanordnung (nicht
abgebildet) dienten der spektralen Charakterisierung sowie der Uberwachung der g (0)-Werte
der QP-EPQ.

auf dem Dach eines zweiten LMU-Gebdudes. Das Signal des Quantenkanals wird dort
durch das zweite Teleskop auf eine vierkanalige Einheit zur Polarisationsanalyse, mit zu-
falliger, passiver Wahl der Polarisationsbasis, abgebildet (vgl. hierzu auch Abschnitt 6.4).
Auch wenn die QKD-Experimente ausschliefllich Nachts durchgefiihrt wurden, ist die Un-
terdriickung von Streulicht essentiell fiir ein gutes Signal-zu-Rausch Verhéltnis und damit
niedrige Quanten-Bitfehlerraten wahrend der QKD-Messungen. Daher ist der Polarisati-
onsanalyse ein Bandpassfilter mit einer Halbwertsbreite von 40 nm vorgeschaltet. Als De-
tektoren wurden in diesem Fall vier passiv gequenchte, Peltier-gekiihlte Si-APDs mit einer
Detektorfliche von 500 pm eingesetzt (4kHz addierte Dunkelzdhlrate). Das Empfanger-
Modul ist ebenfalls mittels computergesteuerter Schrittmotoren positionierbar und durch
ein Aluminium-Gehéuse gegeniiber Wettereinfliissen geschiitzt. Die Abschwéchung durch
den Quantenkanal einschliellich der Detektoren konnte mit einem Referenz-Laser zu 10 dB
bestimmt werden.

Die fiir die Durchfithrung der QKD notwendige, prézise zeitliche Synchronisation zwi-

schen Sender und Empfinger erfolgte aufgrund der grofien Distanz zwischen Alice und
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Bob kabellos mittels zweier GPS! disziplinierter Quarz-Oszillatoren (GPS-Uhr), welche
jeweils auf Sender- und Empféngerseite als globale 10 MHz-Referenzfrequenz dienen. Dies
erlaubte eine Synchronisation mit einer Genauigkeit von etwa 30 ps, limitiert durch Phasen-
Drifts der GPS-Uhren relativ zueinander. Auf Senderseite wird diese Referenzfrequenz zu
der notigen Anregungsfrequenz der EPQ (f = 125MHz) konvertiert und als Signal an
den Trigger-Eingang des elektrischen Pulsgenerators sowie der Ansteuerung des EOMs
gegeben. Der EOM selbst generiert, wiederum mit einer fest vorgegebenen, sich wieder-
holenden Abfolge die vier Polarisationszustdnde des BB84 Protokolls. Auf Empféangersei-
te werden die Detektionsereignisse mit einer zeiterfassenden Elektronik, welche an Bobs
GPS-Uhr gekoppelt ist, registriert und an einen PC weitergeleitet. Nach dem softwareba-
sierten zeitlichen Filtern des Signals (1,8 —2,2 ns Akzeptanz-Fenster) und einem key-sifting
Schritt wird schliellich, durch den Vergleich der Detektionsereignisse in den verschiedenen
Polarisations-Kanélen mit der bekannten Polarisationsabfolge des Senders, die Quanten-

Bitfehlerrate bestimmt.

6.3.2 Quanten-Schlisselverteilungs-Experiment

Fir das QKD-Experiment iiber eine Distanz von 500 m wurde ebenfalls eine EPQ mit
einem Resonatorduchmesser von dc = 2,0 pm eingesetzt, welche in Testmessungen einen
g (0)-Werte von 0,23 bei einer Anregungs-Repetitionsrate von 180 MHz erreichte.

Sender- und Empfinger-Teleskop wurden zueinander ausgerichtet, indem ein Referenz-
Laser iiber die SM-Glasfaserverbindung bei Alice in die Freistrahlverbindung eingekop-
pelt wurde. Mit dem Laser konnte zugleich auch die Anpassung der Polarisationsachsen
von Sender und Empfanger erfolgen. Anschlieend erfolgte die Einkopplung der gepulsten
Emission des Einzelphotonenquellen-Moduls in den 500 m-Quantenkanal.

Die EPQ wurde gepulst-elektrisch bei einer Anregungs-Repetitionsrate von f = 125 MHz
und einer Pulsbreite von At ~ 1,0ns betrieben (7" = 56 K). Die Emissionswellenlédnge
wahrend des QKD-Experimentes betrug Agpq = 910nm. Die Anregungsstéirke der EPQ,
charakterisiert durch Wertepaare (Upc, Uac) wurde iiber einen groen Bereich variiert und
fiir jeden Arbeitspunkt eine separate Messung von ¢ (0) durchgefiihrt. Die Ergebnisse
der sifted-key-rate und des Quanten-Bitfehlerverhéltnisses (QBER) sind in Tabelle 6.8
zusammengefasst. Im Regime niedriger Anregung wird eine sifted-key-rate von 7,4kbit /s
bei einem QBER von 7,2% erreicht (Upc = 2,00V, Uac = 4,75V). Der beobachtete
Antibunching-Wert weist, mit ¢(®(0) = 0,39, eindeutig den Einzelphotonen-Charakter

der in den Quantenkanal eingekoppelten Emission nach. Bei einer hohen Anregungsstérke

1 Global Positioning System
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niedrige Anregung moderate Anregung hohe Anregung

f

Distanz (MHz) | SKR (o]:133 SKR (o]:13] SKR (o]:13] @)(0)
(kbit/s) (%) (kbit/s) (%) (kbit/s) (%) 4

40 cm 8,0 6,7 27,2 35,4

7,4 7,2 0,39 11,6 6,2 0,46 16,8 6,3

Abbildung 6.8: Zusammenfassung der Ergebnisse der beiden QKD-Experimente mit gepulst-
elektrisch betriebenen QP-EPQn: Angegeben sind die sifted-key-rate (SKR), das Quanten-
Bitfehlerverhiltnis (QBER) sowie der g(?)(0)-Wert innerhalb des Quantenkanals.

der EPQ wéchst die sifted-key-rate bis auf einen maximalen Wert von 16,8 kbit/s bei ei-
nem QBER von 6,3% (Upc = 2,75V, Uac = 5,00 V). Auch in diesem Regime der starken
Anregung ist die Photonen-Statistik der Emission, mit ¢(®(0) = 0,71, noch deutlich im
nichtklassichen Bereich (¢(?(0) < 1). Jedoch ist die Einzelphotonen-Emission der betrach-
teten QP-Exzitonlinie merklich durch den unkorrelierten Hintergrundbeitrag der Resona-
torgrundmode maskiert. Die hochste erzielte sifted-key-rate im Einzelphotonen-Regime
betriigt 11,6 kbit/s bei g (0) = 0,46 (QBER = 6,2%) und wurde bei einer moderaten
Anregungsstirke aufgezeichnet (Upc = 2,25V, Uac = 5,00V).

Das erzielte QBER liegt jeweils deutlich unter 10 %, womit eine sichere Schliisselver-
teilung moglich wéare (vgl. Abschnitt 6.1). Bei niedriger Anregunsstirke ist das QBER
vergleichbar mit dem Wert des Laborexperimentes. Bei moderater bzw. hoher Anregung
der QP-EPQ liegt das QBER des 500 m-Experimentes etwa 2% iiber den Werten des
40 cm-Experimentes. Dies ist konsistent mit der hoheren Dunkelzéhlrate der vier passiv
gequenchten APDs (4kHz), welche nach Gleichung 6.1 neben den 4 % des EOMs ebenfalls
zu dem gesamten (QBER beitriagt. Dabei ist wieder zu berticksichtigen, dass durch die
zeitliche Filterung nur etwa gg: = 25 % der Dunkelzdhlrate zur sifted-key rate beitragen.

Um die limitierenden Faktoren fiir die erzielten Schliisselraten zu identifizieren, wird
analog zu Abschnitt 6.2.3 die Effizienz der QP-EPQ sowie der Messanordnung analy-
siert. Im Bereich der hochsten Anregungsstiarke kann aus den APD-Detektionsraten in
der SM-Glasfaser (napp = 0,40 MHz) und der Transmission der vorliegenden Messan-
ordnung (Nsetup =~ 3,9%*) eine Photonenemissionsrate der QP-EPQ in das Mikroskopob-
jektiv von nApp/7Msetup ~ 10,3 MHz abgeschétzt werden. Dies entspricht einer mittleren

Photonenanzahl pro Puls von pgpg = 0,082. Weitere Verluste durch die Optiken fiir die

1 Transmission der einzelnen Komponenten: Mikroskopobjektiv (70 %), Kryostaten-Fenster (97 %),
vier Spiegel (90 %), Bandpassfilter (48 %), SM-Glasfasereinkopplung (38 %), APD-Detektionseffizienz
(35%);
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Zustandspraparation (Linearpolarisator, EOM, etc.) fiihren in dem Quantenkanal zu einer
mittleren Photonenanzahl pro Puls von pajce = 0,0034. Folglich ist unter Einbeziehung
der Transmission des Quantenkanals einschliefilich der Detektoren (Tkana ~ 10 %) eine
sifted-key-rate von % - Alice * TKanal + f =~ 21kbit/s zu erwarten. Dieser Wert ist in guter
Ubereinstimmung mit dem im Experiment gemessenen 16,8 kbit /s, wobei die verbleibende
Diskrepanz auf die zeitliche Filterung der Detektionsereignisse zuriickzufiihren ist.

Eine detailliertere Beschreibung und Analyse der experimentellen Daten dieses Miinch-
ner QKD-Experimentes!® iiber eine Distanz von 500 m erfolgt in der Dissertation von Mar-

kus Rau (Experimentelle Quantenphysik, Ludwig-Maximilians-Universitdt Miinchen).

Die in diesem Kapitel demonstrierte Implementierung elektrisch betriebener, halbleiter-
basierter Einzelphotonenquellen in Experimenten zur QKD stellt einen wichtigen Schritt
hinsichtlich der Realisierung effizienter und praktikabler QKD-Systeme dar. Die oben dis-
kutierten optischen Verluste innerhalb des QKD-Systems miissen jedoch weiter reduziert
werden (vgl. auch Abschnitt 6.2.3), um den Vorteil nicht-klassischer Lichtquellen gegen-
iiber abgeschwichten Laserpulsen umsetzen zu konnen. Ist die mittlere Photonenanzahl
pro Puls pajice einer Einzelphotonenquelle innerhalb des Quantenkanals vergleichbar mit
der mittleren Intensitét der abgeschwéchten Laserpulse pgaser = 0,1 —0,4, wie sie hdufig in
Decoy-Protokollen verwendet werden [Wan05, Lou05b], so kénnen mit der Einzelphotonen-
quelle hohere sichere Schliisselraten erzielt werden, da der sifted-key der abgeschwéchten
Laserpulse aufgrund der Poisson-Statistik stiarker reduziert werden muss. Mogliche Ansét-
ze zur Optimierung des QKD-Systems sowie einer weiteren Steigerung der Effizienz von
Einzelphotonenquellen wurden in Abschnitt 6.2.3 erlautert.

Um elektrisch betriebene, nicht-klassische Lichtquellen auch im Raumtemperatur-Betrieb
in QKD-Systemen einsetzen zu koénnen, sind entscheidente Impulse alternativer Mate-
rialsysteme notig. Vielversprechend sind in diesem Zusammenhang QPe auf Basis des
CdSe- [Mic00a, Ari08] und InGaN- [Kak06, Des13a] Materialsystems. Bereits bei Raum-
temperatur zu betreibende Einzelphotonenquellen sind einzelne Fehlstellen in Diamant-
Nanokristallen [Kur00], welche unter optischer Laseranregung bereits fiir die QKD einge-
setzt wurden [Bev02, All04, Leil3]. Mizuochi et al. erreichten vor kurzem erstmals auch

Einzelphotonen-Emission einzelner Stickstoff-Fehlstellen im elektrischen Betrieb [Miz12].

1 Die Beitrage zu dem Experiment waren wie folgt aufgeteilt: Der Autor dieser Arbeit war verantwort-
lich fir die Konzeptionierung, den Aufbau und den Betrieb des Einzelphotonenquellen-Moduls aus
Abbildung 6.7. Markus Rau (LMU-Miinchen) entwickelte die nétige Elektronik sowie die Software-
Implementation fiir die Durchfiithrung des QKD-Protokolls und steuerte die beiden Teleskop-Module
auf Sender- und Empfingerseite.



132 6 Quanten-Schlisselverteilung mit elektrisch getriggerten Einzelphotonenquellen

Diesbeziiglich wurden nicht zuletzt auch bei einzelnen, in organischen Leuchtdioden ein-
gebetteten Molekiilen grole Fortschritte erzielt [Not12].

6.4 Zusammenfassung des Kapitels

Dieses Kapitel beschrieb die erstmalige Implementierung elektrisch betriebener Quanten-
punkt-Einzelphotonenquellen in Experimenten zur Quanten-Schliisselverteilung (QKD).
Basierend auf den in Kapitel 4 eingehend analysierten Quantenpunkt-Mikroresonatoren,
konnten zwei Experimente in Freistrahloptik mit unterschiedlichen Ubertragungsdistanzen
demonstriert werden: Das in Wiirzburg durchgefiihrte Laborexperiment basiert auf einem
Quantenkanal mit einer Lange von ca. 40 cm. Das zweite QKD-Experiment wurde {iber
eine Distanz von 500m in der Miinchner Innenstadt zwischen den Déchern zweier Ge-
baude der Ludwig-Maximilians-Universitéit realisiert. In beiden Experimenten wurde ein
BB84-Protokoll nachgeahmt, indem auf die einzelnen Photonen eine feststehende Abfolge
von vier unterschiedlichen Polarisationszusténden aufmoduliert wurde. Die Ergebnisse der
Experimente sind in Tabelle 6.8 zusammengefasst.

Im Rahmen des Laborexperimentes (40 cm), welches bei einer Taktrate von 183 MHz
arbeitete, konnten bei moderater Anregung der Einzelphotonenquelle ausgesiebte Schliis-
selraten (sifted-key rate) von 27,2kbit/s bei einem Quanten-Bitfehlerverhéltnis (QBER)
von 3,9 % erzielt werden. Der Einzelphotonen-Charakter der Emission innerhalb des Quan-
tenkanals konnte dabei mit einem ¢ (0)-Wert von 0,35 eindeutig nachgewiesen werden.
Die maximale sifted-key rate im Einzelphotonen-Regime (¢(®(0) = 0,49 < 0,5) betrug
35,4 kbit /s bei einem QBER von 3,8 %. Dabei fiithrte die hohere Anregung der Einzelpho-
tonenquelle aufgrund der unkorrelierten Hintergrundemission der Resonatorgrundmode zu
einer Zunahme des g (0)-Wertes.

Fir das QKD-Experiment in Miinchen wurden die Einzelphotonen-Pulse der Quan-
tenpunkt-Mikroresonatoren von einem Sender- zu einem 500m weit entfernt gelegenen
Empfanger-Teleskop gesandt. Die Messungen wurden bei einer Taktrate von 125MHz
durchgefiihrt. Die erzielte sifted-key rate bei niedriger Anregung betrug 7,4 kbit/s bei ei-
nem QBER von 7,2%, wobei mit einem Antibunching-Wert von ¢(?)(0) = 0,39 eindeu-
tig Einzelphotonen-Emission innerhalb des Quantenkanals nachgewiesen werden konn-
te. Die hochste erzielte sifted-key-rate im Einzelphotonen-Regime betrug 11,6 kbit/s bei
g (0) = 0,46 (QBER = 6,2%).

Betrachtungen zu der Effizienz der Quantenpunkt-Einzelphotonenquellen sowie der Mess-
anordnung zeigten, dass die gemessenen Schliisselraten konsistent mit Photonenemission-
raten der Quellen von 7,3 MHz (Labor) und 10,3 MHz (500 m) sind.
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A Anhang

A.1 Ratengleichungs-Modell der Biexziton-Exziton-Zerfallskaskade

Im Rahmen von Kapitel 5 werden in den Abbildungen 5.9 (e) sowie 5.11 (c¢) und (d) die ex-
perimentell bestimmten Photonen-Kreuzkorrelationsfunktionen g%)( _x(7) der Biexziton-
Exziton-Zerfallskaskade (XX-X-Kaskade) mit Berechnungen verglichen, welche auf einem
Ratengleichungs-Modell basieren. Dies wird im Folgenden erlautert:

Die XX-X-Kaskade eines Halbleiter-Quantenpunktes wird hierfiir ndherungsweise als ein
ideales 3-Zustands-System betrachtet, welches durch den Grundzustand G, den Exziton-
Zustand X und den Biexziton-Zustand XX gebildet wird (vgl. auch Termschema in Abbil-
dung 5.9 (e)). Die drei Zustande werden durch die zeitabhéngigen Besetzungswahrschein-
lichkeiten ng(t), nx(t) und nxx(t), den strahlenden Lebensdauern 7x und 7xx sowie der
globalen Anregungsrate 7 ! beschrieben. Die Dynamik der XX-X-Kaskade kann somit in

den folgenden linearen Differentialgleichungen formuliert werden [Mor01]:

dng(t) e (t)  nx(t)

a TE * ™
dnx () _ na(t) (L Yo+ mxit) (A.1)
de TE TE  TX XX
dnxx(t) _ nx(t)  nxx(t)
dt R XX

Die Losungen der Gleichungen A.1 werden ausfithrlich in der Dissertation von T. Aichele

[Aic05] hergeleitet und erlautert, weshalb im Folgenden das Ergebnis angegeben wird:

ng(t) = Anxnxx + Bi(=nxx — 1 = MiT)eM! + Ci(—nxx — 1 — Ag7p)e™?!

nx (t) = Anxx + Bi(nxx + MTe)eM! + Ci(nxx + Aatr)e™ (A.2)
nxx(t) =A+ Bie)\lt + CieAzt .
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Dabei wurden folgende Abkiirzungen eingefiihrt:

XXX = TE/TX,XX )

A= (14nxx +nxmxx) ", (A.3)

1 _
A2 = —57E ! (77X +nxx +2+ \/(nx —nxx)? + 477X) .

Des Weiteren bezeichnen B; und C; in den Gleichungen A.2 Koeffizienten, welche im

Folgenden von den jeweiligen Anfangsbedingungen abhéngen.

A.1.1 Photonen-Kreuzkorrelationsfunktion zweiter Ordnung

Die im Hanbury-Brown und Twiss- (HBT-) Experiment beobachtete Photonen-Kreuzkor-
relationsfunktion zweiter Ordnung ist nun proportional der Besetzungswahrscheinlichkeit
des jeweils detektierten Zustandes. Je nachdem, welcher der beiden Zustédnde als ,,Start“-
oder ,,Stopp“‘-Impuls fiir eine Koinzidenzmessung gewéhlt wird, ergeben sich unterschied-

liche Anfangsbedingungen.

+ Biexziton — Exziton (Bunching, 7 > 0)
Startet das Biexziton die Koinzidenzmessung, wahrend das Exziton den ,Stopp“-
Impuls liefert, so sind die Anfangsbedingungen nx(0) = 1, ng(0) = nxx(0) = 0
und die von dem ,Stopp“-Detektor beobachtete Besetzungswahrscheinlichkeit ist
proportional zu der des Exziton-Zustandes (g$2>)0(t) x ng(t)). Damit folgt fir das

g%)( _,x-Histogramm fiir 7 > 0:

B C
g§2>)0(t) X <1 + 71(1 + )xlTXX)e)‘lt + Zl(l + )\QTXX)e/\Qt) ’

A
) 1+ nxx + nxnxx + A7k
bei B = A
wobDel 1 ()\1 — )\Q)TE ) (A4)
and O — 1+77xx+77x77xx+)\1TEA
! (A2 — A)™R '

o Exziton — Biexziton (Antibunching, 7 < 0)
FEine negative Delay-Zeit 7 < 0 entspricht hingegen einer Koinzidenzmessung, bei
welcher das Exziton ,startet und das Biexziton ,stoppt®. Die Anfangsbedingungen
sind folglich ng(0) = 1, nx(0) = nxx(0) = 0 und die von dem ,Stopp*“-Detektor
beobachtete Besetzungswahrscheinlichkeit ist proportional zu der des Biexziton-

Zustandes (g£2<)0(t) x nxx(t)). Fir die negative Seite des g%)( _,x-Histogramms folgt
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somit:

A .

und Cy = P
o Empirische Beriicksichtigung der Polarisation

In Abbildung 5.11 (¢) und (d) wurde polartisationsaufgeloste Messungen der XX-
X-Kaskade in der rektilinearen (HV) Polarisations-Basis durchgefiihrt und mit Be-
rechnungen auf Basis des Ratengleichungs-Modells verglichen. In der Messung von
gI({ZI){ (1), bei welcher sowohl die ,,Start“- als auch die ,,Stopp“-Detektion durch horizon-
tal-linearpolarisierte Photonen erfolgt, wird das gemessene Histogramm durch die
Gleichungen A.4 und A.5 beschrieben. Bei der Messung von gl(f\),(T), bei welcher
die ,,Start“- und ,,Stopp“-Detektion in zueinander orthogonaler Polarisation erfolgt,

wurde fiir die Modellierung von gl(f\),(v' < 0) wiederum Gleichung A.5 verwendet,

wéhrend fiir positive Delayzeiten gg\), (7 > 0) = 1 angenommen wurde.

A.1.2 Beriicksichtigung der zeitlichen Auflosung der Detektoren

Um die zeitliche Auflésung t..s der Detektoren zu beriicksichtigen, muss die aus dem

Ratengleichungs-Modell ermittelte ideale Kreuzkorrelationsfunktion g%)( X idea (1) mit ei-

ner Gaufiverteilung G(oyes) der Standardabweichung o = tyes/ (2\/2 In 2) gefaltet werden:
2 2

9% x(T) = I X e (1) © G101es)

A6
= [026(~)0(—t) + g2, (D0(t)] @ G (t,01es) - .

Dabei wurde die Stufenfunktion 6(t) verwendet. Da die direkte Faltung der Gleichung
A.6 aufgrund ihrer Komplexitdt zu Konvergenzproblemen fiihrt, wurde sie entsprechend
dem folgenden Ausdruck in Faltungen einer Exponentialfunktion mit der Gaufiverteilung
zerlegt [Aic05]:

E(tXis0ves) = [X0(1)| @ G(t,01e5) (A7)
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Damit kann die gemessene Photonen-Kreuzkorrelation gg;( _x(t) wie folgt beschrieben

werden:
9%)(_9((?5) =1+ Z aiE(_taAivo'res) + ZB@'E("’_ta)\i;O’res) . (A8)

Dabei miissen die Koeffizienten o; und §; entsprechend den jeweiligen Vorfaktoren aus den

Gleichungen A.5 und A.4 gewéhlt werden.
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A.2 Einfluss der Bandbreite von Bandpassfiltern auf das Antibunching

Im Rahmen von Kapitel 6 werden zur spektralen Filterung der Emission von Einzelpho-
tonenquellen kompakte Bandpassfilter anstatt eines Monochromators eingesetzt, um die
Transmission der Messanordnung zu erhohen und die Komplexitidt des Aufbaus zu redu-
zieren. Im Vorfeld der durchgefithrten QKD-Experimente erfolgten hierfiir Testmessungen
mit Bandpassfiltern unterschiedlicher Bandbreite, um deren Auswirkung auf die gemesse-
nen g(Q)(O)—Werte zu untersuchen. Hierzu zeigt Abbildung A.1 Messungen der Photonen-
Autokorrelation zweiter Ordnung g(2)(7') einer gepulst-elektrisch betriebenen Einzelphoto-

nenquelle unter jeweils identischen Anregungsbedingungen. Die Referenzmessung mit dem

400 ——mM\,= 0,67 nm
. — D\, = 0,25 nm
ui —,,,=0,22nm
= 300
5 g?(0)=0,70
N
S 200
S
N
=
2 1004
0,30
0 T T T T T T T T 1
8 6 -4 -2 0 2 4 6 8
1 (ns)

Abbildung A.1: Testmessungen mit Bandpassfiltern fiir den Einsatz in QKD-Experimenten:
Dargestellt sind Messungen der Photonen-Autokorrelation g(?) (1) einer elektrisch betriebenen
Einzelphotonenquelle bei spektraler Filterung mit unterschiedlichen Bandbreiten. Bei dem
Einsatz von Bandpassfiltern (BP) werden gegeniiber einer Messung mit einem Monochromator
hohere g(?) (0)-Wert beobachtet.

Monochromator (AX = 0,22 nm, Transmission T =~ 30 %) zeigt ein starkes Antibunching
mit ¢(2 (0) = 0,30 (schwarze Kurve). Bei dem Einsatz eines Bandpassfilters (BP) mit einer
Halbwertsbreite (FWHM) von 0,67 nm (10 %-Bandbreite = 0,97nm, T' ~ 64 %) anstatt
des Monochromators erhoht sich der ¢(®(0)-Wert auf 0,70 (rote Kurve). Diese Zunah-
me des g(®(0)-Wertes bei einer spektralen Filterung der Elektrolumineszenz durch einen
Bandpassfilter mit einer hoheren Bandbreite ist auf eine erhéhte Detektion der unkorellier-
ten Hintergrundemission von Resonatorgrundmode und Quantenpunkt-Ensemble zuriick-
zufithren. Die Verwendung eines Bandpassfilters mit einer Halbwertsbreite von 0,25 nm
(10 %-Bandbreite = 0,82nm, T ~ 45 %) ergibt, mit g(®(0) = 0,59, einen merklich besse-
ren Wert, entspricht jedoch gegeniiber der Messung mit Monochromator immer noch einer

Verschlechterung um einen Faktor 2.
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Die besten Ergebnisse in den QKD-Experimenten wurden mit Bandpassfiltern (Andover
Corporation) im sogenannten 2-Cavity Design erzielt, welche sich durch besonders steile
Flanken in den Transmissionskurven auszeichnen. Der im Laborexperiment in Wiirzburg
eingesetzte Bandpassfilter (T" ~ 42 %) weist eine Halbwerts- bzw. 10 %-Bandbreite von
0,25nm bzw. 0,44 nm auf (vgl. Abschnitt 6.2.1 und 6.2.2). Fiir das QKD-Experiment in
Miinchen wurde ein Bandpassfilter (T ~ 48 %) mit einer Halbwerts- bzw. 10 %-Bandbreite
von 0,23nm bzw. 0,44nm eingesetzt (vgl. Abschnitt 6.3.1). Die leicht unterschiedlichen
Spezifikationen in der Halbwertsbreite und der Transmission rithren daher, dass die Filter
jeweils Sonderanfertigungen fiir eine bestimmte Wellenlénge mit entsprechenden Ferti-

gungstoleranzen sind.
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A.3 Probenaufbau (Wafer: M3598, fir Mikrosaulenresonatoren)
’ Bereich H Anzahl ‘ Dicke (nm) ‘ Material ‘ Dotierkonzentration (cm~3) ‘
oberer DBR 2 X 65 C:GaAs 2 x 1019
2 x 78 C:AlAs 2 x 10"
! 5 X 65 C:GaAs 6 x 108
5 x 78 C:AlAs 6 x 108
! 3 X 65 C:GaAs 4 x 108
3 x 78 C:AlAs 4 % 108
! 3 X 65 C:GaAs 2 x 108
3 X 78 C:AlAs 2 x 1018
Kavitét 1 x 130 GaAs intrinsisch
aktive Schicht 1 x 1.5 Cap PCA-InAs intrinsisch
Kavitét 1 x 130 GaAs intrinsisch
' 4 x 78 Si:AlAs 2 x 1018
4 x 65 Si:GaAs 2 x 108
" 5 x 78 Si:AlAs 4 x 1018
5 X 65 Si:GaAs 4 x 108
' 16 x 78 Si:AlAs 6 x 108
16 x 65 Si:GaAs 6 x 10'®
Pufferschicht H 1 x 400 Si:GaAs 3 x 1018

Tabelle A.1: Zusétzlich befindet sich an jeder Grenzfliche von GaAs zu AlAs ein §-
Dotierschicht, die einer Flachendotierung von 1 x 10'2 em =2 entspricht.
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A.4 Probenaufbau (Wafer: VC156, fir Einzelquantenpunkt-Strukturen)

’ Bereich H Anzahl ‘ Dicke (nm) ‘ Material ‘ Dotierkonzentration (cm™3) ‘
oberer DBR 1 x 65 C:GaAs 8 x 1018
1 x 78 C:AlAs 8 x 1018
! 1 x 65 C:GaAs 4% 108
1 x 78 C:AlAs 4 x 1018
Kavitat 1 x 260 GaAs intrinsisch
aktive Schicht 1 x 1.5 Cap PCA-InAs intrinsisch
Kavitéat 1 x 260 GaAs intrinsisch
' 4 x 78 Si:AlAs 1 x 1018
4 x 65 Si:GaAs 1x 108
' 5 x 78 Si:AlAs 2 x 10"
5 X 65 Si:GaAs 2 x 1018
' 11 x 78 Si:AlAs 3 x 1018
11 x 65 Si:GaAs 3 x 108
Pufferschicht H 1 x 300 ‘ Si:GaAs ‘ 3 x 1018

Tabelle A.2: Zusétzlich befindet sich an jeder Grenzfliche von GaAs zu AlAs ein §-
Dotierschicht, die einer Flichendotierung von 1 x 10*2 ¢m ™2 entspricht.
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