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Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit hatte das Ziel basierend auf Halbleiternanostrukturen eine
effiziente und skalierbare Quelle einzelner und ununterscheidbarer Photonen zu
entwickeln. Dies ist eine Basiskomponente von zukiinftigen quantenphysikalischen
Anwendungen wie der Quantenkommunikation oder dem Quantencomputer. Diese
Konzepte nutzen gezielt quantenmechanische Systeme um einerseits Kommunikati-
on absolut abhorsicher zu machen oder um neuartige Computer zu konstruieren,
die bestimmte Aufgaben — wie die Produktzerlegung grofier Zahlen — effizienter
16sen als heutige Systeme. Ein mogliche Realisierung der Quantenkommunikation
ist beispielsweise die Schliisselverteilung zwischen zwei Parteien durch Verwendung
des BB84-Protokolls. Dazu wird eine Lichtquelle benétigt, welche die physikalisch
kleinstmogliche Lichtmenge — ein einzelnes Photon — aussendet. Der Kommuni-
kationskanal wird dann iiber verschiedene Polarisationszusténde dieser Photonen
gegen ein Abhoren nach auflen hin abgesichert. Da die maximale Kommunika-
tionsdistanz aufgrund von Verlusten im Quantenkanal beschréinkt ist, muss das
Signal fiir groflere Distanzen mit Hilfe eines sog. Quantenrepeaters aufbereitet
werden. Ein solcher kann ebenfalls unter Verwendung von Einzelphotonenquellen
realisiert werden. Das Konzept des Quantenverstéarkers stellt aber die zusétzliche
Anforderung an die Einzelphotonenquelle, dass die ausgesendeten Lichtteilchen in
der Summe ihrer Eigenschaften wie Energie und Polarisation immer gleich und

somit ununterscheidbar sein miissen.

Auf Basis solcher ununterscheidbarer Photonen gibt es zudem mit dem linear
optischen Quantenrechner auch mogliche theoretische Ansétze zur Realisierung
eines Quantencomputers. Dabei kann iiber die Quanteninterferenz von ununter-

scheidbaren Photonen an optischen Bauteilen wie Strahlteilern ein Quanten-NOT-
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Gatter zur Berechnung spezieller Algorithmen realisiert werden.

Als vielversprechende Kandidaten fiir eine solche Lichtquelle einzelner Photonen ha-
ben sich in den letzten Jahren Halbleiter-Quantenpunkte herauskristallisiert. Dank
des festkorperbasierten Ansatzes kénnen diese Strukturen in komplexe photonische
Umgebungen zur Erhohung der Photonen-Extraktionseffizienz und -Emissionsrate
eingebettet werden. Ziel dieser Arbeit war somit eine effiziente Quelle einzelner
ununterscheidbarer Photonen zu realisieren. Im Hinblick auf die spatere Anwendbar-
keit wurde der Fokus zudem auf die skalierbare bzw. deterministische Fabrikation
der Quantenpunkt-Strukturen gelegt und zwei technologische Ansétze — die kryo-
gene in-situ-Lithographie und das positionierte Wachstum von Quantenpunkten —

untersucht.

Im ersten experimentellen Kapitel dieser Arbeit wird ein neuartiges Material-
system vorgestellt, welches sich zur Generation einzelner Photonen eignet. Es
konnen spektral scharfe Emissionslinien mit Linienbreiten bis knapp tiber 50 ueV
aus Al 4sIng 50As Volumenmaterial beobachtet werden, wenn diese Schicht auf
InP(111) Substraten abgeschieden wird. In Querschnitt-Rastertunnelmikroskopie-
Messungen wurden ca. 16 nm grofie Cluster, welche eine um ungefahr 7 % hohere
Indiumkonzentration im Vergleich zur nominellen Zusammensetzung des Volu-
menmaterials besitzen, gefunden. Uber die Simulation dieser Strukturen konnten
diese als Quelle der spektral scharfen Emissionslinien identifiziert werden. Zudem
wurde mittels Auto- und Kreuzkorrelationsmessungen nachgewiesen, dass diese
Nanocluster einzelne Photonen emittieren und verschieden geladene exzitonische

und biexzitonische Ladungstriagerkomplexe binden kénnen.

Anschlieend wurde der Fokus auf InGaAs-Quantenpunkte gelegt und zunéchst
im Rahmen einer experimentellen und theoretischen Gemeinschaftsarbeit die Ko-
harenzeigenschaften eines gekoppelten Quantenpunkt-Mikrokavitéat-Systems un-
tersucht. Uber temperaturabhingige Zwei-Photonen Interferenz Messungen und
dem Vergleich mit einem mikroskopischen Modell des Systems konnten gezielt
die Bestandteile der Quantenpunkt-Dephasierung extrahiert werden. Auf diesen
Ergebnissen aufbauend wurde die gepulste, strikt resonante Anregung von Quan-

tenpunkten als experimentelle Schliisseltechnik etabliert. Damit konnten bei tiefen
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Temperaturen nahezu vollstéandig ununterscheidbare Photonen durch eine Zwei-

Photonen Interferenz Visibilitdt von iiber 98 % nachgewiesen werden.

Fiir ein skalierbares und deterministisches Quantenpunkt-Bauelement ist entweder
die Kontrolle iiber die Position an welcher der Quantenpunkt gewachsen wird nétig,
oder die Position an der eine Mikrokavitit gedtzt wird muss auf die Position eines
selbstorganisiert gewachsenen Quantenpunktes abgestimmt werden. Im weiteren
Verlauf werden Untersuchungen an beiden technologischen Ansétzen durchgefiihrt.
Zunéchst wurde der Fokus auf positionierte Quantenpunkte gelegt. Mittels in das
Substrat geédtzter Nanolocher wird der Ort der Quantenpunkt-Nukleation festgelegt.
Durch die gedtzten Grenzflachen in Quantenpunkt-Néhe entstehen jedoch auch De-
fektzustdnde, die negativen Einfluss auf die Kohdrenz der Quantenpunkt-Emission
nehmen. Deshalb wurde an diesem Typus von Quantenpunkten die strikt resonante
Anregung etabliert und zum ersten Mal die kohérente Kopplung des Exzitons an
ein resonantes Lichtfeld demonstriert. Zudem konnte die deterministische Kontrolle

der Exzitonbesetzung iiber den Nachweis einer Rabi-Oszillation gezeigt werden.

Abschlieend wird das Konzept der kryogenen in-situ-Lithographie vorgestellt.
Diese erlaubt die laterale Ausrichtung der Mikrokavitit an die Position eines
selbstorganisiert gewachsenen Quantenpunktes. Damit konnte gezielt die Emission
eines zuvor ausgewéhlten, spektral schmalen Quantenpunktes mit nahezu 75 % Ge-
samteffizienz eingesammelt werden. Die Ununterscheidbarkeit der Quantenpunkt-
Photonen war dabei mit einer Zwei-Photonen Interferenz Visibilitdt von bis zu
v = (88 &£ 3) % sehr hoch. Damit wurde im Rahmen dieser Arbeit eine Einzelpho-
tonenquelle realisiert, aus der sich sehr effizient kohdrente Photonen auskoppeln
lassen, was einen wichtigen Schritt hin zur deterministischen Fabrikation von

Lichtquellen fiir quantenphysikalischen Anwendungen darstellt.






Summary

The aim of this thesis was to develop an efficient and scalable source of single
and indistinguishable photons. This is a fundamental element of future quantum
physical applications like quantum communication or quantum networks. These
concepts use quantum mechanical systems to either establish absolute secure
communication or to construct new computers, whose calculating capacity for
specialized algorithms — like integer factorization — is far beyond today’s systems.
One possible realization of quantum communication is the key distribution between
two parties via using the BB84-protocol. This scheme needs a lights source that
emits the physical smallest amount of light — a single photon. The communication
channel between transmitter and receiver is then secured against eavesdropping
by different polarisation states of these photons. The non-avoidable loses in the
quantum channel limit the maximum possible communication distance, which is
why the signal has to be amplified with a so called quantum repeater after a certain
distance. Such a repeater can also be realized with a single photon source. In
addition to the BB84-protocol, for realizing the concept of a quantum repeater the
photons have to share all their properties like energy and polarization, i. e. they

need to be indistinguishable.

Over the past years, semiconductor quantum dots have been identified as a pro-
mising candidate for such a light source. Due to the solid state scheme, these
structures can be implemented into complex photonic architectures to increase
the outcoupling efficiency and the emission rate of single photons. The main goal
of the following work was therefore the realization of an efficient source of single
and indistinguishable photons. Keeping future applications in mind, the additional

focus of this work was lying on the scalable and deterministic fabrication of these
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quantum dot structures and two technological approaches — the cryogenic n-situ-

lithography and the positioned growth of quantum dots — were investigated.

In the first part of this thesis, a novel material system, which serves as a source of
single photons is presented. Spectrally sharp emission features with a linewidth down
to 50 peV from bulk Alg4sIngs2As grown on InP(111) substrates were observed.
Via cross-section scanning tunneling microscopy measurements, nanoclusters with
a diameter of approximately 16 nm and a 7 % increased indium concentration
compared to the nominal composition, were found. Additional simulations of these
complexes identify these nanoclusters as sources of the spectrally sharp emissions
lines. Furthermore, single photon emission as well as the formation of multi excitonic
charge complexes within these clusters via auto- and crosscorrelation measurements

is confirmed.

Afterwards, the work focusses on InGaAs-quantum dots and, as a first step, the
coherence properties of a coupled quantum dot microcavity system are investigated
within a joint theoretical and experimental work. Via temperature dependent
two-photon interference measurements the single dephasing mechanisms of this
system are extracted via modelling the results with a microscopic theory. Based
on this results, the strict resonant excitation of quantum dots was established
as a experimental key technique and quantum dot photons with a two-photon

interference visibility above 98 % were generated at low temperatures.

For scalable and deterministic quantum dot devices, one either needs to control
the growth spot of a quantum dot or the position of an etched microcavity has
to be aligned to the position of a self-organized quantum dot. In the subsequent
parts if this work, studies on both technological approaches are presented. First,
spectroscopic experiments on site controlled quantum dots were carried out. Via
etched nanoholes, the nucleation spot of the quantum dot is defined. These etched
surfaces may lead to defect states, which decrease the coherence of the quantum
dot emission. In order to avoid these detrimental influence, the strict resonant
excitation of such site controlled quantum dots is established and the coherent
coupling of the site controlled quantum dot exciton to the resonant laser field is

observed. In addition, deterministic control of the site controlled quantum dot
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population is achieved, which is verified via the observation of the first Rabi-

oscillation.

Finally, the so-called in-situ-lithography is presented, which allows for the lateral
alignment of a self-organized quantum dot and the fundamental mode of a mi-
cropillar. Using this technique, an overall collection efficiency of single photons
from a pre-selected quantum dot with a small linewidth of almost 75 % is shown.
The coherence of this quantum dot was notably, which is demonstrated by a two-
photon interference visibility as high as v = (88 & 3) %. In summary, an efficient
source of single and indistinguishable photons was realized in this thesis, which is
an important step towards the fabrication of deterministic quantum dot devices

for quantum mechanical applications.






1 Einleitung

Nachdem die Quantenmechanik, die zu Beginn des 20. Jahrhunderts u. a. von
Werner Heisenberg und Erwin Schrodinger entwickelt wurde, bereits unser physika-
lisches Versténdnis der Natur revolutioniert hat, ist eine der tragenden Séulen der
modernen Forschung die Implementierung von Quantentechnologien in unseren
Alltag. Im Vordergrund steht hier vor allem die Erforschung neuer Kommunikation-
und Informationstechnologien basierend auf quantenphysikalischen Effekten. Die
Notwendigkeit erhohter Kommunikationssicherheit erscheint vor allem durch die
Enthiillungen des ehemaligen Geheimdienstmitarbeiters Edward Snowden in vollig
neuem Licht. Um potentielle Lauschangriffe zu vermeiden, lassen sich Quantenei-
genschaften ausnutzen um den Informationsaustausch zwischen zwei Parteien
abhorsicher zu machen. Basis dafiir sind in der Regel einzelne Lichtquanten deren
Polarisationszustand nach dem sog. BB84-Protokoll [Ben84] fiir die Erzeugung
und Verteilung eines Schliissels genutzt wird. Diese Technologie ist bereits so-
weit gediehen, dass Kommunikationsdistanzen von ca. 100 km realisiert wurden
[Pen07), Ros07, [SMO7, [Urs07] und im Rahmen des Projektes SECOQC bereits
ein Verbund aus acht Parteien iiber die sog. Quantenschliisselverteilung
kommuniziert [Pee09]. Der Grofiteil der bisherigen Projekte wurde jedoch mit stark
abgeschwichten Laserpulsen als Quelle einzelner Lichtteilchen realisiert. Da diese
immer noch Licht emittieren, welches in seiner zeitlichen Verteilung einer Poisson-
Statistik folgt, gibt es auch eine endliche Wahrscheinlichkeit, dass ein Laserpuls
mehr als ein Photon enthiélt. Diese Einschrankung kann genutzt werden um die

Kommunikation iiber sog. photon-number-splitting attacksﬂ abzuhoren [Hut95] und

Lenglisch fiir Photonen-Anzahl-Aufteilungs- Angriff. Ein Abhérer fingt hierbei gezielt Photonen
aus Pulsen mit mehr als einem Lichtteilchen ab und erhélt somit Teile des iibertragenen Schliissels
ohne aufzufallen.
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muss deshalb durch die Verwendung sog. decoyﬂ-Zustéinde verhindert werden. Da
dies auf Kosten der iibertragenen Schliisselrate geht [Wan05], eignen sich echte
Einzelphotonenquellen besser fiir die Quantenkommunikation [Wak02].
Eine solche Quelle einzelner Photonen stellen Halbleiter-Quantenpunkte dar.
Aufgrund der quantisierten Energieniveaus in den [QPfn und der Wechselwirkung
der gebundenen Ladungstriger untereinander, hat jeder Ladungszustand eines
[QPps eine bestimmte Energie. Rekombiniert nun ein Ladungstrigerpaar dieses
Zustandes, sendet der auf dieser definierten Energie nur ein einzelnes Photon

aus.

Die oben erwiahnten Kommunikationsdistanzen sind vor allem durch die Verluste in
den Tragermedien des Lichtes (typischerweise Glasfasern mit einer Dampfung von ca.
0,2 dB/km) beschrinkt. Da fiir die Schliisseliibertragung Quantenzusténde benutzt
werden, kann das Signal nicht durch einen klassischen Verstirker wieder aufbereitet
werden. Dies verbietet das sog. No-Cloning Theorem [Woo82]. Deshalb schlugen
Briegel et al. ein Konzept vor, dass die quantenmechanische Verschriankung zweier
Zustande zur Erhéhung der Kommunikationsreichweite benutzt [Bri98]. Basis eines
sog. Quantenrepeatemﬂ ist eine Quelle einzelner ununterscheidbarer Photonen und
ein Quantenspeicher der mit den Lichtquanten verschrankt ist. Dies alles ldsst sich
mit geladenen Exzitonen in [QPpn realisieren. Das geladene Exziton zerfillt unter
Aussendung eines Photons, wobei der Spin des iibrig bleibenden Ladungstréigers
mit der Polarisation [DG12] oder der Farbe des Lichtquants [Gaol2] verschrinkt
ist. Lésst man nun die Photonen zweier solcher interferieren, verschrénkt
man die jeweiligen Quantenspeicher miteinander. Beide Parteien teilen nun einen
gemeinsamen quantenmechanischen Zustand, der zur Schliisselgeneration genutzt
werden kann. Da dieses Schema beliebig oft repliziert werden kann, ist somit

theoretisch eine beliebige Kommunikationsdistanz moglich.

Einzelne ununterscheidbare Photonen lassen sich nicht nur fiir abhorsichere Kommu-
nikation bzw. zur Vergréferung der moglichen Kommunikationsdistanz benutzen,

auch die Konstruktion neuartiger Computer steht im Fokus der Forschung. Durch

2englisch fiir Falle, Koder

3Repeater, engl. fiir Verstarker
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den immer weiter zunehmenden Rechenleistungsbedarf wurden die Halbleiterstruk-
turen auf Computerchips immer weiter geschrumpft um immer mehr Transistoren
auf kleiner Flache unterzubringen. George E. Moore erkannte bereits friihzeitig,
dass sich die Zahl an Transistoren auf einem Chip alle 12 bis 24 Monate verdop-
pelt [Moo65, MooT75]. In den néchsten Jahren erreichen die Strukturgrofien eine Art
physikalische Untergrenze, bei der quantenmechanische Effekte die Funktionsweise
von Transistoren unzuverlédssig macht [Wall6]. Eine Erhohung der Rechenleistung
ist aufgrund der damit wachsenden Warmeabgabe ebenfalls nur bedingt moglich.
Um dies zu Umgehen wurden verschiedene theoretische Umsetzungen bzw. Al-
gorithmen fiir einen Quantencomputer entwickelt [Deu92, [Sho94, [Gro96]. Dieser
verwendet zur Losung von Rechenproblemen quantenmechanische Zusténde. Im
einfachsten Fall besteht die Basis eines quantenmechanischen Systems aus den
beiden Zusténden |0) und |1), welche in Analogie an die Rechenzusténde eines
klassischen Computers als Quanten-Bits bezeichnet werden. Der Zustand,
in dem sich das System befindet lésst sich dann als Superposition beider Basiszu-
stédnde beschreiben. Ein Quantencomputer nutzt nun diese Superpositionen um mit
mehr als den klassischen Bits 0 und 1 zu rechnen. Dadurch l&sst sich ein Problem
hochgradig parallelisieren und somit die Rechendauer verkiirzen. Eine mogliche
Realisierung eines solchen hochkomplexen Quantencomputers ist der linear optische
Quantenrechnelﬂ [Kok(7] bzw. das sog. Boson-sampling als eine Art Quantenemu-
lator [Aarlll [Garl5]. Beiden Ansétzen gemeinsam ist die Interferenz von einzelnen

Quanten an einem Strahlteiler um Rechenoperationen durchzufiihren.

Somit wird offensichtlich, dass fiir die Realisierung beider Anwendungen der Quan-
tentechnologie — Quantenrepeater und -computer — eine Quelle einzelner, ununter-
scheidbarer Photonen hilfreich ist. Bis heute wurden verschiedene Materialsysteme
identifiziert, die als nichtklassische Lichtquellen operieren kénnen. Hierzu zéhlen
u. a. kalte Atome [McKO04], eingefangene Tonen [Die87, Bas92|, optisch aktive
Defekte in Diamant [Bro00, Kur00], Siliziumkarbid [Cas14], 2D-Schichtmateria-
lien [Held, Ton15), [Sri15] [Chalbl [Kopl5] und Halbleiter{QP¢| [Mic00, [San02]. Im
direkten Vergleich bieten einige Vorteile: Sie sind festkorperbasiert, was

4im Englischen linear optical quantum computing
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nicht nur eine kompakte Bauform zulidsst sondern auch die elektrische Adres-
sierbarkeit [Yua02l, Heil0Oal, [EII0§] und die Einbringung in komplexe photonische
Architekturen auf einem Chip ermoglicht [Yaol0l, Hoal2, [Diel6]. Weiterhin kann
durch die Einbettung von [QPkn in verschiedene photonische Umgebungen die
Auskoppeleffizienz der Photonen erhoht werden [Grel3]. Bisher wurden dabei
Mikrokavitdten [MorO1l [Pel02], Linsen [Maildl, [Gscl5l, [Sap15] und Wellenleiter-
Strukturen [Clal0], [HeilObl Reil2 [Arc14] realisiert und Effizienzen im Bereich von
70 % demonstriert. Die Realisierung einer Quelle ununterscheidbarer Photonen im
Festkorper bringt jedoch auch einige Nachteile mit sich. So sorgt die Kopplung
des [QPps an Phononen und geladene Storstellen fiir eine Dephasierung des
Zustandes und damit zu einer Verringerung der Kohérenzeigenschaften der emit-
tierten Photonen. Wie bereits gezeigt wurde, kann man dies jedoch wirksam mit
Hilfe einer strikt resonanten Anregung umgehen und Quellen reiner Dephasierung
weitestgehend eliminieren [Hel3bl [Hel3al (Gaol3, (Weildb]. Die Effizienz der in
diesen Arbeiten verwendeten Strukturen war jedoch auf Werte deutlich unter 10 %

limitiert.

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich nun mit der Vereinigung all dieser Konzepte
um eine moglichst effiziente Quelle einzelner und ununterscheidbarer Photonen zu
realisieren, welche sich im Bestfall ebenso durch eine méglichst einfache Fabrika-
tionsmethode auszeichnet. Zunéchst wird daher in Kapitel |4 mit Alj 45Ing 50 As,
welches auf InP(111) Substrat gewachsen wird, ein neuartiges Materialsystem
prasentiert, welches als Emitter einzelner Photonen benutzt werden kann. Wah-
rend des Wachstums bilden sich in der mehr als 100 nm dicken Alj4gIng soAs-
Schicht Nanocluster, die in ihren spektralen Eigenschaften wie Linienbreite und
Feinstrukturaufspaltung (ESA]) herkémmlichen InGaAs{QPpn dhnlich sind. Durch
Querschnitt-Rastertunnelmikroskopie (XSTM])-Aufnahmen konnten die Ausbil-
dung von ungefihr 16 nm groBen Clustern, welche eine um ca. 7 % hohere In-
diumkonzentration haben, nachgewiesen werden. Die anschliefende Simulation
des energetischen Grundzustandes dieser Strukturen ist im Einklang mit den
uw-PL Ergebnissen, sodass diese Nanocluster zweifelsfrei als Quelle der spektral
scharfen Emissionslinien verifiziert wurden. Mit Hilfe von Auto- und Kreuzkorrela-

tionsmessungen konnte zudem der Nachweis erbracht werden, dass diese Cluster
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einzelne Photonen unter Dauerstrich (Tw)- als auch gepulster Anregung emittieren
und komplexe exzitonische und multiexzitonische Ladungstragerkomplexe binden

konnen.

Anschliefend wird der Fokus auf die Weiterentwicklung des etablierten InGaAs-
Materialsystems fiir gelegt. Zunéchst wird in Kapitel [5| die Erzeugung
ununterscheidbarer Photonen aus einem in einem Mikrotiirmchen mit adiaba-
tischer Modenanpassung diskutiert. In einer Zusammenarbeit mit theoretischen
Physikern wurden zum ersten Mal gezielt die Ursachen der nicht perfekten Unun-
terscheidbarkeit von Photonen aus einem solchen [QPFMikrokavitat-System iiber
verstimmungsabhéngige Zwei-Photonen Interferenz (ZPI)) Messungen untersucht.
Dadurch ist es moglich gezielt Verbesserungen, sowohl am experimentellen Aufbau
als auch an den Bauteilen, vorzunehmen um hohe Effizienz und Kohérenz zu verei-
nen. Als erster Schritt wird deshalb in Kapitel [6] die strikt resonante Anregung
eines [QPps in einer planaren Mikrokavitdt vorgestellt. Mit Hilfe dieser Technik
gelingt es Fourier-limitierte Photonen mit einer [ZP]] Visibilitit von fast 99 % zu

erzeugen.

Dieses resonante Anregungsschema wird darauthin in Kapitel [7] an positionierten
[QPfn etabliert. Diese stellen einen Ansatz fiir skalierbare Einzelphotonen-
emitter dar. Durch das Wachstum von [QPpn in vorher definierte Nanolocher erhélt
man gezielt Kontrolle iiber den Nukleationspunkt des Emitters. Durch die gedtzten
Grenzflachen in der ndheren Umgebung der positionierten ist die Linienbreite
der Emission typischerweise deutlich hoher als die von selbstorganisiert gewachsenen
[QPEn. Deshalb wird hier zum ersten Mal die strikt resonante Anregung eines solchen
positionierten [QPps sowohl unter gwr als auch unter gepulster Anregung realisiert.
Zudem wird die Dephasierung des [QP}Exzitons mit zunehmender Temperatur
untersucht und es kann gezeigt werden, dass sich diese aus zwei Bestandteilen
zusammensetzt. Zum Einen koppelt der an Defektzustinde die durch die
gedtzten Nanolocher entstehen, als auch an longitudinal akustische Phononen,
welche einen Beitrag zur Dephasierung liefern, der abhéngig von der Leistung des

eingestrahlten Lasers ist.

Im néchsten Schritt wird in Kapitel [§] die gepulste, strikt resonante Anregung auf
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einen in einem Mikrotiirmchen iibertragen. Mittels der Technik der kryogenen
in-situ-Lithographie konnte zudem die Position der geédtzten Mikrokavitéit auf einen
ausgewéhlten, spektral schmalen abgestimmt werden. Dadurch konnten aus
diesem deterministischen [QPFMikrokavitéit-System mit einer Effizienz von nahezu
75 % einzelne Photonen ausgekoppelt werden. Durch die strikt resonante Anregung
wurde zudem die Erzeugung kohérenter Photonen durch den Nachweis der Hong-
Ou-Mandel (HOM]) Interferenz mit einer Sichtbarkeit von bis zu v = (88 £ 3) %

demonstriert.



2 Grundlagen

Dieses Kapitel stellt die theoretischen Grundlagen vor, welche zum Verstdndnis
der Arbeit benottigt werden. Beginnend mit dem niederdimensionalen Einschluss
von Ladungstriagern werden die grundlegenden elektronischen Eigenschaften von
Halbleiter{QPpn erldutert. Um ein tiefgreifenderes Versténdnis der Zusténde in ei-
nem zu erhalten werden anschliefend Simulationen, welche mittels der kommer-
ziellen Software nextnano++ durchgefiihrt wurden, prisentiert. Daraufhin werden
die theoretischen Grundlagen von Mikrotiirmchen diskutiert, bevor anschliefend
basierend auf dem Jaynes-Cummings-Modell die Licht-Materie-Wechselwirkung
erortert wird. Dies beinhaltet sowohl die Kopplung des [QPps an ein strikt reso-
nantes Laserfeld als auch die Wechselwirkung mit der fundamentalen optischen
Mode einer Mikrokavitét. Fiir die Charakterisierung von [QPkn hinsichtlich ihrer
Emissionseigenschaften werden daraufhin die Autokorrelationsfunktionen erster
und zweiter Ordnung vorgestellt. Erstere dient zur Quantifizierung der Kohéren-
zeigenschaften der emittierten Photonen, wohingegen die Autokorrelation zweiter

Ordnung einen experimentellen Zugang zum Nachweis der Einzelphotonenemission
und des [HOM| Effekts bietet.

Teile der vorliegenden Arbeit sind in Kooperation aus theoretischer und experi-
menteller Arbeit entstanden. Die theoretische Unterstiitzung fand dabei durch Dr.
Dara P.S. McCutcheon, Prof. Dr.Niels Gregersen und Prof. Dr. Jesper Mgrk von
der DTU Kopenhager[]] statt. Dies umfasst sowohl die umfassende Theorie der
[ZP1 eines gekoppelten [QP}Mikrokavitit-Systems, als auch der Eigenschaften des
Mollow-Triplets bei Kopplung des [QPps an Phononen.

! Adresse: Technical University of Denmark, Orsteds Plads, 2800 Kgs. Lyngby
Homepage: |http://www.fotonik.dtu.dk/english|
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2.1 Elektronische Eigenschaften von

Quantenpunkten

2.1.1 Niederdimensionaler Einschluss von Ladungstriagern

Schrankt man ein physikalisches System soweit ein, dass seine Abmessungen im
Bereich der de-Broglie-Wellenlinge Ade roglie = h/(v/2megE) (h: Planck’sches Wir-
kungsquantum; mesy: effektive Masse; E: Energie) der Teilchen liegen, so kommt
es zur Quantisierung der Energieeigenwerte. Aus dem Einschluss eines Teilchens
in allen drei Raumrichtungen ergibt sich somit ein vollstdndiger dreidimensio-
naler Potentialtopf, der nur noch diskrete Energiewerte fiir das eingeschlossene
Teilchen erlaubt. Diesen Einschluss realisiert man im Festkorper durch zwei Ma-
terialien mit unterschiedlich grofler Bandliicke, wobei bei den hier verwendeten
Typ I Heteroiibergéingen das Material mit kleinerer Bandliicke von dem mit der
grofleren vollstdndig umgeben ist. Das Resultat ist eine quasi 0-dimensionale Struk-
tur die auch genannt wird. Ein typisches System fiir Halbleiter{QP¢ ist InAs,
welches in einer GaAs-Matrix eingebettet wurde. Hergestellt werden die hier ver-
wendeten Strukturen durch das Abscheiden von InAs auf einem GaAs Substrat
mittels Molekularstrahlepitaxie (MBE)-Wachstum. InAs hat bei Raumtemperatur
im Vergleich zu GaAs eine um ca. 7 % grofiere Gitterkonstante (agaas = 5,65A;
AnAs = 6,06A). Scheidet man InAs auf GaAs ab, bilden sich zunéchst gitterange-
passte, verspannte InAs-Schichten. Ab einer gewissen kritischen Schichtdicke ist
es energetisch giinstiger, wenn sich zusétzliches InAs nicht mehr gitterangepasst

ablagert, sondern es zu einem inselféormigen Wachstum und somit zur Ausbildung
von [QPpn kommt [AIIOT].

Eine Rasterelektronenmikroskopie (REM))-Aufnahme einer solchen [QP}Schicht ist
in Abbildung [2.1|(a) zu sehen. Die helleren Bereiche entsprechen den linsenformigen
[QPkn, welche hier einen lateralen Durchmesser von /&~ 20 nm und eine Hohe von ~ 5
nm aufweisen. Die Bandstruktur eines solchen InAs{QPps nach dem Uberwachsen
mit GaAs ist in Abbildung [2.1(b) entlang der Wachstumsrichtung schematisch
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Abbildung 2.1: (a) REM Aufnahme von selbstorganisiert gewachsenen InAs{QPn. Die
linsenfoérmigen haben eine laterale Ausdehnung von ungefahr 20 nm
bei einer Hohe von ca. 5 nm. (b) Schematische Darstellung von Leitungs-
und Valenzband in Wachstumsrichtung. Durch die unterschiedlichen
Bandliicken von GaAs und InAs kénnen Ladungstréger dreidimensional
im InAs eingefangen werden. Es kommt zur Ausbildung von quantisierten
Zusténden, die analog zum Schalenmodel in der Atomphysik als s-, p-
und d-Schale bezeichnet werden.

dargestellt. Die Energieniveaus die sich im Leitungs- und Schwerlochband ausbilden
nennt man in Analogie zum Schalenmodell bei Atomen s-, p- und d-Schale [Fin01].
Wird in der Umgebung des [QPes — z. B. iiber die Absorption eines Lasers —
ein Elektron-Loch-Paar erzeugt, relaxiert dieses anschliefend iiber Streuprozesse
mit Phononen in den Grundzustand des [QPps und formt durch die attraktive
Coulomb-Wechselwirkung ein gebundenes Exziton. Der Hamiltonoperator des
Exzitons setzt sich dann zusammen aus den elementaren Beitrdgen von Elektron
. respektive Loch H,,, sowie zweier zusitzlicher Summanden fiir den Coulomb-
Anteil He, der die attraktive Wechselwirkung beider Ladungstrédger beinhaltet und
der Spin-Bahn-Austauschwechselwirkung H 4 [Che04), Nar(0]:

7:[:7’15—1-7:[;1-}-7:[0%—7:[,4 (2.1)

Die Coulomb-Wechselwirkung zweier Teilchen ¢ und j mit den Ladungen g; ; lasst

2 — 2
Hc—// 44, ”"’” 0 o7 a7, (2.2)

4ATepe, T — 75

sich iiber
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berechnen, wobei €, die Vakuum- bzw. relative Permittivitat und U, ;(7; ;) die
Wellenfunktion am Ort 7; ; ist [War98]. Fiir ein gebundenes Elektron-Loch-Paar
liegt die erwartete Bindungsenergie je nach Grofle des [QPps bzw. Ausdehnung der
Wellenfunktion im Bereich von 10 — 30 meV [Sti99].

Neben der Coulomb-Wechselwirkung muss auch die Spin-Bahn-Wechselwirkung
der Ladungstriger beriicksichtigt werden. In den hier untersuchten I1I-V-Material-
systemen gibt es drei Lochbénder, das Schwerloch-, Leichtloch- und das energetisch
abgespaltene Lochband, wobei das Schwerloch- und das Leichtloch-Band energetisch
entartet am I'-Punkt sind. Durch die kompressive Verspannung im Kristallgitter des
[QPks wird die energetische Entartung aufgehoben und das Schwerlochband bildet
den energetisch niedrigsten Lochzustand [He04l, Bay024, [Jas06]. Der Gesamtspin
des Exzitons als Projektion auf die z-Achse (Wachstumsrichtung) bildet sich somit
aus den Lochspins mit j, 5, = |[£3/2) und den Elektronenspins mit s, . = |£1/2).
Fiir den Gesamtdrehimpuls des Exzitons M, = j, + s, ergeben sich somit die
vier Moglichkeiten |+2) und |4+1). In Dipolniherung sind nur solche Ubergéinge
erlaubt bei denen eine Drehimpulséinderung um AM = +1 stattfindet. Daraus folgt,
dass nur die beiden Zustidnde M = |+1) strahlend zerfallen. Diese werden daher
auch helle Ezxzitonen genannt. Die beiden Zusténde M = |£2) sind dipolverboten
und werden dunkle Ezzitonen genannt [Nir95, [Bay99]. Der Hamilton-Operator
Hu der Wechselwirkung der Spins untereinander in Gleichung ist gegeben
als [VK90, [Bay02a]

Ha=— Z (aiji,hhgi,e + bijig,hhgi,e> ; (2.3)

1=T,Y,2

wobei die Parameter a; und b; material- und symmetrieabhéingige Parameter sind.
Durch die linsenférmige Struktur der (siehe Abbildung [2.1[(a)) hat dieser
eine zweidimensionale Symmetrie und es gilt b, = b, # b.. Dies fithrt zu einer
energetischen Abspaltung der beiden dunklen Zustdnde um &y = 1,5(a, + 2,25b,).
Die beiden Zustédnde M = |+2) spalten dabei zueinander um d, = 0,75(b, + b,)
auf. Die hellen Zustédnde sind energetisch entartet und zerfallen unter Aussendung
eines o bzw o~ polarisierten Photons. Wird die laterale Symmetrie gebrochen

und es gilt b, # b, # b, spalten auch die beiden hellen Zusténde auf. Die Energiese-
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Abbildung 2.2: Das Exzitonniveau spaltet durch die Austauschwechselwirkung zwischen
Elektron- und Lochspin energetisch auf. Je nach Symmetrie des [QPks
bleibt das helle Exziton energetisch entartet (grauer Kasten) oder spaltet
in zwei Zusténde auf, die linear polarisiertes Licht emittieren (blauer
Kasten).

paration des hellen Exzitons ¢; = 0,75(b, — b,) nennt man auch [ESAl des Exzitons.
Fiir die hier untersuchten InGaAs{QP¢| liegt die [FSA] typischerweise im Bereich
einiger 10 peV [Sei08], Trel2], sie kann jedoch auch Werte deutlich iiber 100 peV
annehmen [Seg05]. Die Emission ist nun nicht mehr zirkular polarisiert, durch die
Mischung der beiden Zustéande zerfillt das Exziton nun unter Aussendung eines
linear polarisierten Photons. Abbildung fasst die hier beschriebene energetische
Entwicklung der vier Spin-Zusténde mit abnehmender [QPFSymmetrie schematisch

Zusamimern.

2.1.2 Mehrteilchenkomplexe in Quantenpunkten

Da die Besetzung der quantisierten Zusténde in einem mit Fermionen erfolgt
und somit dem Pauli-Prinzip unterliegt, kann jedes Energieniveau im Valenz- bzw.
Leitungsband zwei Ladungstrager mit entgegengesetzt ausgerichtetem Spin auf-
nehmen. Ein kann also eine Vielzahl von Ladungskomplexen einschlieflen. Die
Gesamtenergie des jeweiligen Zustandes ist dabei durch die Coulomb-Wechselwir-

kung (siehe Gleichung abhéngig von der Anzahl an Ladungstragern im [QP)]
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wodurch das Spektrum eines einzelnen [QPps in der Regel aus mehreren Linien
besteht [Seg06, [Fin01l, Rod05].

Abbildung [2.3] stellt schematisch die verschiedenen Ladungszustéande mit dem jewei-
ligen Gesamtspin fiir eine sukzessive Auffiillung des [QPps mit Ladungstrigern dar.
Erhéht man die Ladungstrigeranzahl im [QP|erhilt man aus dem ungeladenen Exzi-
ton das Trion X */~. Hier befindet sich zusétzlich zum Exziton ein weiteres Elektron
respektive Loch im [QP] Der Gesamtspin des Trions ist somit Myx- = |£3/2) fiir
das X~ bzw. Mx+ = |£1/2) fiir das X*. Den Grundzustand des Trions bildet
somit der nach Zerfall eines Elektron-Loch-Paares iibrig bleibende Ladungstréiger.
Aufgrund der moglichen Spin-Einstellungen gibt es fiir beide Trionen keine dunklen
Zerfallskanile wodurch es bei der Rekombination eines Elektron-Loch-Paares immer
zur Aussendung eines Photons kommt. Die Quanteneffizienz dieses Zustandes ist
somit im Extremfall doppelt so hoch wie fiir das neutrale Exziton, wodurch das
Trion der bevorzugte Zustand fiir effiziente ist. Weiterhin lasst sich mit
einem Trion eine Spin-Photon-Schnittstelle fiir die Quanteninformationstechnologie
realisieren [Yao05l Y1110, Kim08, [DG11]. Hier nutzt man aus, dass der Spin des
iibrig bleibenden Ladungstriagers mit der Polarisation [DGI12] oder der Wellenlinge
des emittierten Photons verschrénkt ist [Gaol2]. Um die Bildung von Trionen in
[QPEn zu bevorzugen kann man entweder eine d-Dotierschicht knapp unterhalb der
[QP}Schicht einbringen oder die in eine Diodenstruktur einbauen. Die Dotier-
schicht 1adt den probabilistisch vorab mit einem Ladungstriger, sodass bei der
Absorption eines Lasers bevorzugt das Trion im gebildet wird [Pre08§]. Im Falle
der Diodenstruktur lasst sich iiber die angelegte Spannung der Ladungszustand
des [QPps steuern [Bra05), [Sei05].

Neben Exziton und Trion nimmt das Biexziton ebenfalls eine wichtige Rolle ein. Es
bildet sich aus zwei aneinander gebundenen neutralen Exzitonen und zerfillt somit
kaskadiert iiber das Exziton-Niveau in den leeren Grundzustand. Da fiir den Gesamt-
spin des Biexzitons gilt Mxx = |0), zerfillt es immer strahlend in einen der beiden
hellen Exziton-Zustdnde Mx = |£1). Da sich die Austauschwechselwirkung durch
die gegenldufige Orientierung der Spins kompensiert, besitzt das Biexziton-Niveau

keine energetische Aufspaltung. Besitzt nun auch das Exziton eine verschwindend
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Abbildung 2.3: Die quantisierten Zusténde eines [QPps werden unter Beriicksichtigung
des Pauli-Prinzips mit Ladungstrigern gefiillt. Die einzelnen Zustédnde
(von links nach rechts) sind das Exziton (X, le + 1h), das negativ
geladene Exziton (X7, 2e + 1h), das positiv geladene Exziton (XT, le +
2h) und das Biexziton (XX, 2e + 2h).

kleine [ESA] so ist es nicht moglich durch eine Messung der Photonenenergie auf
die Polarisation der emittierten Photonen zu schliefen. Die beiden Photonen die
beim Zerfall des Biexzitons in den leeren Grundzustand ausgesendet werden sind
somit in ihrer Polarisation quantenmechanisch verschriankt [Ako06l [Haf07, [Jus13].
Dies kann beispielsweise im Rahmen des Ekert91-Protokolls [Eke91] — alternativ
zu einzelnen Photonen im BB84-Protokoll — fiir sichere Quantenkommunikation

verwendet werden [Gis02, [Gis07].

2.1.3 Simulation der Energieeigenwerte von InGaAs-

Quantenpunkten

Fiir ein detaillierteres Verstdndnis der elektronischen Struktur von [QPen sollen
nun Simulationen dieser Nanostrukturen vorgestellt werden, welche mit Hilfe der
kommerziellen Software nextnano++ durchgefithrt wurden [Bir07]. Diese erlaubt
es die elektronischen Eigenschaften von Halbleiterstrukturen auf Basis quanten-
mechanischer Modelle zu berechnen [Bir06, [Tre06] und bietet hierfiir die Losung
der Einband-Schrédingergleichung, sowie die 6-Band und 8-Band k-p-Methode

zur Berechnung der Bandstruktur an. Das Programm beriicksichtigt dabei sowohl
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Abbildung 2.4: (a) Indiumprofil des simulierten [QPks als Konturplot. Fiir die Simulation
wurde eine lineare Abnahme des Indiumanteils zur [QP}fOberseite hin
angenommen. Der [QP]ist ein Konus mit 26 nm Durchmesser in lateraler
Ebene an der Unterseite, einer Konizitéit von 0,75 und einer Héhe von
hgp = 2 nm. Die Dicke der Benetzungsschicht betrégt hps = 1 nm. (b)
und (c) Bandverlauf des [QPps in (a) axialer und (b) lateraler Richtung.
Die Grundzustinde von Elektron und Loch sind jeweils in rot eingezeich-
net. Die blaue Linie stellt die Energie des néchst hoheren Zustandes
dar.

Gitterverspannungen als auch piezoelektrische Felder in der Struktur. Neben der
Bandstruktur kénnen auch die Wellenfunktionen bzw. Aufenthaltswahrscheinlichkei-
ten von Elektron und Loch sowie die quantisierten Energieniveaus im Potentialtopf

simuliert werden.

Ausgangspunkt der Simulation ist ein konischer mit 26 nm Durchmesser an
der Unterseite, einer Konizitdt von 0,75 und einer Héhe von 2 nm, welcher in
Abbildung [2.4)(a) dargestellt ist. Diese Abmessungen sind konform mit Raster-
Transmissionselektronenmikroskopie (STEMI)-Aufnahmen von [QPpn, welche auf
dhnliche Weise gewachsen wurden wie die in dieser Arbeit verwendeten [Bral6]. Die
Hohe der [QPe] wird beim Wachstum mafgeblich von der Hohe der Benetzungsschicht
vor dem thermischen Ausheilungsschritt (partial capping and annealing, siehe
Abschnitt bestimmt. Durch den thermischen Ausheilschritt kommt es zur
Diffusion zwischen Gallium und Indium Atomen, sodass effektiv InGaAs{QP¢
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entstehen, bei denen die Indiumkonzentration zur Spitze der hin abnimmt.
Fiir die Simulation wurde diese Konzentration mit einem linearen Gradienten von
45 % Indium an der Unterseite der auf 35 % an der Spitze reduziert. Ein
qualitativ dhnlicher Verlauf konnte in Messungen an in-situ ausgeheilten
[QPkn nachgewiesen werdenf] Die Dicke der Benetzungsschicht wurde als 1 nm

angenommen [Sek06], wobei die Indiumkonzentration dem maximalen Anteil im

entspricht.

Die Struktur wurde fiir die Simulation in ein Netz zerlegt, bei dem die einzelnen
Gitterpunkte in lateraler Ebene 1 nm und in axialer Richtung 0,1 nm Abstand
haben. Der Quelltext ist in Anhang vollstandig aufgelistet. Fiir die Simulation
wurde die 6-Band k-p-Methode gewihlt, welche die Wechselwirkung der Lochbén-
der untereinander berticksichtigt. Die Abbildungen [2.4(b) und 2.4[c) zeigen den
Bandverlauf entlang der [001] und [100] Kristallachse (welcher aufgrund der Sym-
metrie identisch zur [010] Achse ist). Die eingezeichneten blauen Linien entsprechen
dem energetischen Grundzustand, welcher sowohl fiir Elektronen als auch Locher im
Potentialtopf eingeschlossen ist. Der Einschluss des Elektrons ist mit 24 meV etwas
geringer als der des Lochs mit 178 meV, was sich auf die unterschiedlichen Band-
diskontinuitédten zuriickfithren lédsst. Aus der Energiedifferenz der beiden Zusténde
ergibt sich die Emissionsenergie des Exzitons zu E; = 1,3135 eV. Dies entspricht
der Photonenenergie der in dieser Arbeit untersuchten InGaAs{QPd welche etwa
einen Bereich von 1,3776 eV bis 1,305 eV (900 nm bis 950 nm) abdeckt. In der
Simulation wird sowohl die Coulomb-Wechselwirkung der beiden Ladungstrager als
auch die Austauschwechselwirkung der Spins von Elektron und Loch vernachléssigt.
Dies fiihrt in realen Systemen zu einer Absenkung der Grundzustandsenergie von 10
bis 30 meV [Sti99]. Auch der néchsthéhere Zustand — genannt p-Schale — mit einer
Ubergangsenergie von E, = 1,3507 eV ist noch im Potentialtopf eingeschlossen. Die
Energiedifferenz von ungefihr 24 meV ist in Einklang zu experimentell beobachte-
ten Werten [Goll4, [San02), [Ate09al, [Fin01]. Fiir den energetischen Grundzustand
ist weiterhin in Abbildung die simulierte Aufenthaltswahrscheinlichkeit von (a)
Elektron und (b) Loch dargestellt. Die Wellenfunktion des Lochs ist dabei génzlich

2 Transmission Electron Microscopy Analysis of Semiconductor Quantum Dots, Master Thesis,
Nils Lundt, Lehrstuhl fiir Technische Physik, Universitiat Wiirzburg, 2015
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Abbildung 2.5: Simulierte Aufenthaltswahrscheinlichkeit von (a) Elektron und (b) Loch.
Durch die kleinere effektive Masse erstreckt sich die Wellenfunktion des
Elektrons iiber einen grofleren Bereich, sodass sich das Elektron sogar
mit einer endlichen Wahrscheinlichkeit aulerhalb des[QPs befindet. Das
Loch ist hingegen vollstindig auf das Volumen des [QPfs beschréinkt.

auf den Bereich des[QPps und der darunterliegenden Benetzungsschicht beschrénkt.
Im Vergleich dazu nimmt das Elektron einen deutlich gréferen Bereich ein und hat
auch eine endliche Aufenthaltswahrscheinlichkeit oberhalb und unterhalb des [QPks.
Dies ist eine direkte Konsequenz aus der geringeren effektiven Masse des Elektrons.
Durch den energetischen Einschluss von 24 meV ist das Elektron trotzdem lokal

eingefangen, sodass immer noch ein quasi O-dimensionales System vorliegt.

Abschliefend wurde diese Simulation sowohl fiir andere Indiumprofile, als auch ver-
schiedene Hohen des[QPps durchgefiihrt. Abbildung [2.6] fasst die Emissionsenergien
des Grundzustandes von diesen Berechnungen zusammen. In Abbildung lassen
sich insgesamt zwei Trends ausmachen. Mit zunehmendem maximalen Indiumanteil
an der [QP} Unterseite sinkt die Energie des Grundzustandes im [QP] Dies resultiert
aus der abnehmenden Bandliicke des terniren In,Ga;_,As-Systems mit zuneh-
menden Indiumanteil 2. Weiterhin nimmt die Ubergangsenergie innerhalb jeder
Indiumkonfiguration mit abnehmender [QPFH6he zu. Sinkt die QPFH6he — beispiels-

weise durch eine diinnere Ga-Bedeckungsschicht beim Wachstum — nimmt durch die
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Abbildung 2.6: Simulierte Ubergangsenergie zwischen den Grundzusténden von Elektron
und Loch. Die Simulationen wurden fiir [QP}Héhen von 1,5 nm bis 5 nm
und drei verschiedene Indiumkonzentrationen durchgefiithrt. Durch den
zunehmenden Einschluss nimmt die Energie mit abnehmender [QP}Hohe
sukzessive zu. Weiterhin sinkt die Ubergangsenergie, je indiumreicher
im Mittel der ist. Es gibt somit verschiedene Konfigurationen aus
Hohe und Indiumkonzentration um den Wellenldngenbereich von 900
nm bis 950 nm abzudecken.

verringerte Abmessung des endlichen Potentialtopfs die Quantisierung des Systems
und damit die Ubergangsenergie zwischen dem Elektron- und Lochgrundzustand
z1. Somit gibt es mehrere Moglichkeiten die Emissionswellenlinge der auf den

in dieser Arbeit relevanten Bereich von 900 nm bis 950 nm einzustellen.

2.2 Mikrosaulenresonatoren

Durch die Einbettung in eine GaAs-Halbleitermatrix mit einem Brechungsindex
von Ngeas ~ 3,0 ist der kritische Einfallswinkel, unter dem Photonen die Pro-
be an der Grenzfliche zu Vakuum verlassen konnen sehr steil. Dadurch koénnen

in einer reinen [QP}Struktur nur ca. 3 % der emittierten Photonen die Probe
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verlassen [Bar02]. Uber eine Kombination aus nanoskaliger Lithographie und an-
schlieBendem Atzen konnen die photonischen Eigenschaften der Halbleiterstruktur
modifiziert werden und das emittierte Licht kann gezielt in eine bestimmte Rich-
tung gefithrt werden. Je nachdem in welche Raumrichtung dies geschehen soll,
gibt es verschiedene photonische Architekturen um dies zu bewerkstelligen. Eine
Ubersicht iiber hiufig verwendete Resonatorstrukturen ist in Abbildung gezeigt.
Um eine gerichtete Emission in lateraler Ebene der Probe zu erzielen, werden
iiblicherweise zwei Strukturen verwendet. Zum einen handelt es sich dabei um
photonische Kristalle, bei denen iiber das periodische Atzen von Léchern in die
GaAs Matrix eine Bandstruktur fiir Licht erzeugt wird [Noz10, [Eng05]. Durch das
gezielte Auslassen eines oder mehrerer solcher Locher wird ein Defekt in der Band-
liicke dieser Struktur erzeugt, welcher die optische Fundamentalmode der Struktur
darstellt. Ein alternativer Ansatz, bei dem die Lichtpropagation hauptséchlich
in lateraler Ebene stattfindet, ist der in Abbildung [2.7|(b) gezeigte Mikroschei-
benresonator [Arm03, Pet05], [Sri06l [Sri07]. Durch den hohen Indexkontrast zum
Vakuum wird das Licht sehr stark in der Scheibe eingeschlossen. Es bilden sich
daraufhin sog. Fliistergalleriemoden, an die ein Emitter ankoppeln kann. Auf Basis
dieser beiden Strukturen sollen Experimente und Anwendungen direkt auf dem
Chip realisiert werden [Diel6]. Im Rahmen dieser Arbeit fand das Konzept der
Mikroséulenresonatoren (Abbildung [2.7)(c)) Verwendung, da fiir die durchgefiihrten
Experimente eine Lichtquelle benotigt wird, die senkrecht zu ihrer Oberfliche eine
effiziente Lichtauskopplung ermoglicht [Gér99, Rei04, Rei09].

Die Mikrotiirmchen basieren zumeist auf einer Kavitit aus GaAs, welche von
zwei Bragg-Spiegeln umgeben ist. Die Dicke der Kavitédt gibt dabei die
Resonanzwellenlinge A des Systems vor. Jeder [DBR] besteht aus mehreren Spiegel-
paaren, welche jeweils aus einer Schicht GaAs und AlAs gebildet werden. Durch
den Brechungsindexunterschied kommt es zu einer teilweisen Reflexion des Lichtes

an der Grenzflache der beiden Materialien. Fiir eine Dicke der Einzelschichten

2
an;

terferenzbedingungen fiir die Reflexion und destruktive fiir Transmission. Da die

von (n;: Brechungsindex der jeweiligen Schicht) erhdlt man konstruktive In-

maximal mogliche Reflexion — bedingt durch den geringen Indexunterschied — klein
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Abbildung 2.7: Dargestellt werden verschiedene Realisierungen von Mikrokavitéten.
(a) SEM Aufnahme einer photonischen Kristall Kavitét (entnommen
aus [Beeld]). (b) SEM Aufnahme eines Mirkoscheibenresonators (ent-
nommen aus [Sri06]). (c) SEM Aufnahme eines Mikrosdulenresonators.

ist, wéchst man mehrere dieser Spiegelpaare. Die Gesamtreflektivitét R eines|[DBRS

ergibt sich dann zu [Iga03]

1 _ MNoben ( MNAlAs ) ’
\/E _ Nunten NGaAs = (24)
1 + _Moben_ (M)

Nunten NGaAs

wobel Ngper, UNd Nypten, die Brechungsindizes der Materialien {iber bzw. unter dem
[DBRI sind und 7 die Anzahl der GaAs/AlAs Spiegelpaare ist. Eine gerichtete Lich-
temission in Richtung des Mikroskopobjektivs wird durch eine ungleiche Anzahl
an Spiegelpaaren gewihrleistet. Die Reflektivitit der beiden [DBRI bestimmt eben-
falls die Zeit 7 wie lange sich ein Photon in der jeweiligen Mode des Resonators
aufhélt und definiert damit die Giite () eines Resonators mit der Resonanzfrequenz
wo [Reil0]:

Q = Twy (2.5)

Obige Gleichung lasst sich ebenfalls in eine experimentell einfacher zugéngliche

Form umwandeln:
FE A

AE ~ AN
wobei E und A die Resonanzenergie bzw. -wellenlédnge ist und AE/A\ die Halb-

Q= (2.6)

wertsbreite der Mode darstellt. Fir die hier verwendeten Mikrosaulenresonatoren
wird zunéchst eine planare Mikrokavitdt hergestellt, die aus einem oberen und

unteren DBR besteht. Anschlieffend werden iiber eine Kombination aus Litho-
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graphie und anschlieBendem Atzen die Mikrotiirmchen hergestellt. Die optische
Mode ist nun im Vergleich zur planaren Struktur durch den Indexkontrast an
der Seitenwand der Kavitdt in allen drei Raumrichtungen eingeschréankt. Der Q-
Faktor eines solchen Mikrotiirmchens ist im Idealfall identisch zum intrinsischen
Q-Faktor der planaren Struktur ();,;. In realen Systemen wird er jedoch zumeist
von mehreren Verlustmechanismen beeinflusst, welche zu einer Abnahme fiithren.
Je nach Durchmesser der Struktur und dem daraus folgendem Verhéltnis aus
Oberflache zu Volumen des Tiirmchens dominiert die Streuung an den Réndern
des Mikrotiirmchens () gana liber die Absorptionsverluste in den Spiegeln Q aps. pBR
und im aktiven Material () aps.op. Die einzelnen Beitrdge summieren sich reziprok
und ergeben den Q-Faktor der Struktur zu [Boc08| Riv99, [Eng06]

S S S 1
Q Qint QAbs.,QP

+ . 2.7
CQAbs.,DBR QRand ( )

2.3 Licht-Materie-Wechselwirkung

In dieser Arbeit manifestiert sich die Licht-Materie-Wechselwirkung durch zwei
Effekte. Zum einen ist fiir die effiziente Erzeugung einzelner Photonen die An-
kopplung eines Zwei-Niveau-Systems an die optische Mode einer Mikrokavitét von
Bedeutung. Zum anderen beschéftigt sich ein grofler Teil dieser Arbeit mit der
resonanten Anregung eines [QPps, welche grundsétzlich die Kopplung eines [QPps an
ein resonantes Laserfeld darstellt. Beide Effekte lassen sich im Rahmen des Jaynes-
Cummings-Modells beschreiben. Dabei wird ein Zwei-Niveau-System mit Uber-
gangsenergie w4 angenommen, das an ein Lichtfeld der Energie Aiwy, mit der Stérke
g = Qr/2 (Qg: Rabi-Frequenz) koppelt. Der resultierende Hamilton-Operator lésst
sich dann als die Summe aus den Einzeloperatoren fiir das Zwei-Niveau-System
bzw. Lichtfeld und einem zusétzlichen Term, der die Wechselwirkung zwischen
beiden beinhaltet schreiben [Jay63], [Sho93]:

H=Hzns + Hricht + Hww = hwao, o + thdT& + hg (dTU + U+d) (2.8)
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0
Zusténde des Zwei-Niveau-System und a bzw. a ist der Erzeugungs- respektive

01 0 0
o, = (0 ) bzw. 6 = (1 O) ist der Auf- bzw. Absteigeoperator der beiden

Vernichtungsoperator des Lichtfeldes. Basierend auf Gleichung werden nun
verschiedene Zusténde des Systems betrachtet und deren spektrale Eigenschaften

abgeleitet.

2.3.1 Resonante Anregung von Zwei-Niveau-Systemen

Ausgehend von Gleichung lassen sich die Energieeigenwerte des Systems fiir
den einfachsten Fall der Besetzung des Lichtfeldes mit einem bzw. keinem Photon

berechnen zu:

1 A\?
Eizéh(wA—l—wL)ﬂ: 92—1— Z . (29)

Hierbei ist A = E4 — Ey, die energetische Verstimmung zwischen dem Zwei-Niveau-
System und dem Lichtfeld. Fiir spektrale Resonanz zwischen Emitter und Lichtfeld
spaltet das System um den Wert AFE = 2¢g auf. Mit steigender Besetzungszahl npy,

der Photonmode nimmt die Aufspaltung wurzelférmig zu:

AFE = 2g\/nph (210)

Abbildung [2.§|(a) zeigt die Energiestruktur eines solchen gekoppelten Systems —
auch Jaynes-Cummings-Leiter genannt — fiir verschiedene Besetzungszahlen des
Lichtfeldes. Sendet das gekoppelte System ein Photon aus und steigt damit die
Leiter um eine Stufe herunter, gibt es insgesamt vier mogliche Zerfallskanéle falls
Anfangs zwei oder mehr Photonen in der Mode waren. Fiir sehr hohe Photonenzah-
len npy, sind zwei dieser Ubergiéinge in guter Niherung energetisch entartet, da gilt
npy, & (npy, —1). Im Spektrum, welches beispielhaft in Abbildung [2.8(b) dargestellt
ist, sind somit drei Uberginge sichtbar, die in energetisch aufsteigender Reihenfolge
als Fluoreszenz-, Rayleigh- und Drei-Photonen-Linie (engl. Three-photon-line) be-
zeichnet werden. Dieses charakteristische Spektrum wird auch als Mollow-Triplett

bezeichnet [Mol69] und konnte zuerst von Wu et al. an Natrium Atomen [Wu75]
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Abbildung 2.8: (a) Energiediagramm des ungekoppelten (links) und des gekoppelten

(rechts) Systems aus Licht und Materie. Durch die Wechselwirkung
kommt es zu einer Aufspaltung der gekoppelten Zustinde, welche wur-
zelformig mit der Besetzungszahl des Lichtfeldes skaliert. (b) Spektrum
eines gekoppelten Licht-Materie-Systems, welches mit einem starken re-
sonanten W betriebenem Laser wechselwirkt. Es sind drei Spektrallinien
beobachtbar, welche aus Ubergingen in der Jaynes-Cummings-Leiter in
(a) resultieren. Die Linien werden in aufsteigender energetischer Reihen-
folge als Fluoreszenz-, Rayleigh- und Drei-Photonen-Linie (engl. Three-
photon-line) bezeichnet. (c) Besetzungswahrscheinlichkeit des angeregten
Zustandes eines Zwei-Niveau-System, aufgetragen iiber der Pulsfliche
des gepulsten resonanten Laserfeldes. Fiir ein ungeddmpftes Systems
treten die charakteristischen Rabi-Oszillationen auf, welche entsprechend
Gleichung [2.22) mit zunehmender Dephasierung des Systems abnehmen.

nachgewiesen werden. Der energetische Abstand der beiden Seitenpeaks zur zen-

tralen Linie wird als Rabi-Aufspaltung bezeichnet und héngt wie zuvor bereits

erwiahnt von der Besetzungszahl des Lichtfeldes ab (siehe Gleichung [2.10)).

In Realitdt unterliegt ein solches System immer Dephasierungsprozessen, welche
bisher nicht beriicksichtigt wurden. Da eine festkorperbasierte Plattform

darstellen, ist die Kopplung an quantisierte Gitterschwingungen eine der Hauptur-

sachen fiir eine Dephasierung des [QP}Zustandes. Es kann gezeigt werden, dass im

Falle der resonanten Anregung eines [QP}Zwei-Niveau-Systems die Auswirkungen
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der Kopplung an [LA] Phononen hinreichend genau durch eine Renormalisierung
der Rabi-Aufspaltung, sowie der Einfithrung einer phononeninduzierten Dephasie-
rungsrate wiedergegeben werden [McC13|. Die renormalisierte Rabi-Aufspaltung

(in Einheiten der Energie) ist dann gegeben durch
O, = GEyR = QgR, (2.11)

wobei [ das Dipolmoment des Emitters ist, EO die elektrische Feldstarke des
Lasers und R der Renormalisierungsparameter. Die Exziton-Phonon Wechselwir-
kung mit der Kopplungsstéirke a ist proportional zur spektralen Dichte J(w) der

Gitterschwingungen, welche sich darstellen ldasst als [Ram10bl [Ram10al:

J(w) = aw®exp (— (;—C)2> (2.12)

mit der Abschneidefrequenz we die invers proportional zur QP- Ausdehnung ist.
Damit kann man den Renormalisierungsfaktor R aus Gleichung schreiben
als [McC10, McC13, Weil4al:

R =exp _%/j(;u) coth( - )dw (2.13)
0

w QkBT
Die Gesamtdephasierung I'y des gekoppelten Systems ist durch

1
I'y = §F1 +vpp + Y (2.14)

gegeben [Weildb], wobei I'y = 1/T} die spontane Emissionsrate des [QPs, 7o
eine konstante, phononenunabhéngige Dephasierung und vpp die durch Phononen
verursachte Dephasierung ist. Es kann gezeigt werden, dass fiir schwache Exziton-

Phonon-Wechselwirkung gilt:

o gJ(QR) coth ( (2.15)

w
2kgT

~ T2, 2.1
Qr<<k3T7TakB r ( 6)
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Die Linienbreite der Mollow-Seitenpeaks, welche im spéteren Verlauf dieser Arbeit
zur Charakterisierung des gekoppelten QP-Laser-Systems verwendet wird, ist

gegeben als

3 3
Aw= =T ~ r TO? 2.1
w o1 +vpp + Y0 0.t 2 + makgT 2 + o (2.17)

Bisher wurde die Kopplung zwischen Zwei-Niveau-System und Laser nur fiir ein
zeitunabhéngiges Laserfeld betrachtet. Da im Hinblick auf spétere Anwendungen die
Erzeugung einzelner Photonen auf ,,Knopfdruck® jedoch von essentieller Bedeutung
ist, soll nun noch auf die Licht-Materie-Wechselwirkung fiir ein zeitabhéngiges
elektro-magnetisches Feld Fy(t) eingegangen werden. Dazu wird die zeitabhéngige
Schrédingergleichung betrachtet, wobei sich der Hamilton-Operator des Systems
in einen zeitunabhingigen Term, der dem ungestorten Zwei-Niveau-System ohne
Lichtfeld entspricht und einen Stérungsterm fiir die Licht-Materie-Wechselwirkung
aufspalten lasst. Die allgemeine Losung der Schrédingergleichung ist dann gegeben
durch [Fox06]:

U(rt) =c (t)l/Jl(r)@_iElt/h + C2(t>¢2<r)€_m2t/ha (2.18)

mit den beiden Energien E) sowie Ey des Zwei-Niveau-Systems. ¢;(t) und co(t)
stellen die zeitabhéngige Superposition zwischen den beiden Zusténden wahrend der
Wechselwirkung mit dem Laser dar. Darauf aufbauend lésst sich unter Anwendung
der rotating wave approa:z’matz’onﬂ und unter der Annahme, dass Laser und der Zwei-
Niveau-System-Ubergang resonant sind folgendes Gleichungssystem ableiten:

1

Cl (t) = §QR61 (t)
ea(t) = 59meal(t) (2.19)

Dabei ist Qr = pEy(t)/h analog zu Gleichung die Rabi-Frequenz, wobei hier

die Renormalisierung durch Phononen vernachléssigt wird und die Feldamplitude

3engl. fiir Drehwellenniherung. Bei der Losung der Schrédingergleichung treten Terme auf, die mit
+(w + wo) rotieren (w: Frequenz des Lasers; wy Frequenz des Zwei-Niveau-System-Uberganges),
somit nicht energieerhaltend sind und daher vernachlassigt werden konnen.
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zeitabhéngig ist. Lost man dieses Gleichungssystem erhélt man fiir die Besetzungs-

wahrscheinlichkeiten von Grundzustand respektive angeregtem Zustand:

ey (8))? = cos? (Qgt/2)
ey ()] = sin? (Qgt/2) (2.20)

Daraus erkennt man, dass das ungedampfte System zwischen dem Grundzustand
und dem angeregten Zustand mit der Rabi-Frequenz €1y oszilliert, was auch als
Rabi-Oszillation bezeichnet wird. Wie leicht ersichtlich ist, befindet sich das System
fiir Qgt = 7 im angeregten Zustand. Da die Rabi-Frequenz abhingig von der
Feldamplitude Ej ist kann die Besetzung des Zwei-Niveau-System extern durch die
Stéarke des Lasers eingestellt werden, was auch als kohdrente Kontrolle bezeichnet
wird. Dazu ist es hilfreich die Pulsfliche © zu definieren, welche im Prinzip die
zeitliche Entwicklung von Qzt in Gleichung darstellt und somit angibt in
welchem Zustand sich das System nach der Wechselwirkung mit dem Laser befindet.
Mathematisch wird die Pulsfliche definiert als [Fox06, Mel0§]:

o= ’i/Eo(t)dt (2.21)

Liefert dieses Integral den Wert 7 spricht man auch von einem 7-Puls, welcher das
System im angeregtem Zustand pripariert. Bei einem 27-Puls rotiert das System
einmal in den angeregten Zustand und wieder zuriick in den Grundzustand. Von au-
Ben betrachtet sieht es somit aus, als ob das System keinerlei Stérung erfahren hétte.
Die bisherige zeitabhéingige Betrachtung hat Verluste des gekoppelten Systems
vernachlissigt, in realen [QP}Systemen wird man immer eine zeitliche Démpfung
des Systems beobachten kénnen, die zum Abklingen der Rabi-Oszillationen fiihrt.
Zuallererst sei hier die spontane Emission des angeregten Zustandes genannt, die
dazu fiihrt, dass die mittlere Besetzungsdichte des angeregten Zustandes abnimmt.
Weitere mogliche Dephasierungen sind, wie zuvor schon erwéhnt die Kopplung an
Phononen oder Storstellen. Fasst man alle diese Beitrége in einer Dephasierungsrate

~ zusammen, ldsst sich zeigen, dass fiir die Besetzungswahrscheinlichkeit des Zwei-
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Niveau-System gilt [Fox06, Lou00]:

1

’CQ(tW = m <1 — (cos () + —435_52 sin (Q’t)) exp (_%>> 7

(2.22)
wobei & und Q' gegeben sind iiber

527/912

QO = Qpy/1—€2/4 (2.23)

Abbildung 2.§|c) zeigt die Besetzungswahrscheinlichkeit des angeregten Zustandes
fiir verschiedene Dampfungen des Systems. Die Rabi-Frequenz wurde dabei {2p = 1
gesetzt und es wurden Rabi-Oszillationen fiir verschiedene Dampfungsraten
aufgetragen. Das ungedampfte System oszilliert Sinus-formig mit zunehmender
Pulsfliche zwischen maximaler Inversion fiir ungerade Faktoren von 7 und ver-
schwindender Besetzung fiir geradzahlige Vielfache von 7. Eine Anregung mit
einem m-Puls entspricht daher der maximalen Wahrscheinlichkeit ein Photon aus
dem Zwei-Niveau-System zu generieren, was auch als deterministische Erzeugung
von Photonen bezeichnet wird. Fiir eine geringe Ddmpfung des Systems oszilliert
das System fiir hohe Pulsflichen nur noch sehr schwach um den Wert |¢;|* = 0,5.
Fiir starke Dephasierungsprozesse wird dieses Niveau deutlich unterschritten, eine

Invertierung des Zwei-Niveau-System ist somit nicht mehr moéglich. Dieser Effekt
konnte bereits hiufig an [QPkn beobachtet werden [Ard14, Reil4, Bould].

2.3.2 Quantenpunkte in Mikrokavitaten

In Analogie zur Licht-Materie-Wechselwirkung bei der resonanten Anregung eines
Zwei-Niveau-Systems, ldsst sich ein der an die Fundamentalmode einer Mikroka-
vitit koppelt ebenfalls im Rahmen des Jaynes-Cummings-Modells beschreiben. Der
Hamiltonoperator des Systems ist wie zuvor durch Gleichung beschrieben. Fiir
das [QP}Mikrokavitit-System wird jedoch nur der Fall der leeren oder mit einem
Photon besetzten optischen Mode betrachtet, da ein bei dem Zerfall aus einem
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angeregten Zustand idealerweise ein einzelnes Photon in die unbesetzte Grundmode
emittiert. Der gekoppelte angeregte Zustand spaltet somit in zwei Aste mit einer
Energieseparation von AE = 2¢g auf. Diese Kopplungsstérke ist mafigeblich von
der Oszillatorstirke f des[QP}Exzitons sowie dem effektiven Modenvolumen Vi,
der Fundamentalmode abhéngig und ist nach [And99] gegeben als

g:\/ L et/ (2.24)

4mereq 2moVar

Dabei ist ¢y die Vakuum- und e, die relative Permittivitat, mg die freie Elektronen-
masse und e die Elementarladung. Die Eigenenergien des Systems sind identisch zu
Gleichung [2.9] das gekoppelte System ist somit durch zwei Spektrallinien gekenn-
zeichnet, die entsprechend ihrer Energie auch als oberes bzw. unteres Polariton
(UP/LP) bezeichnet werden. Durch die endliche Lebensdauer des Exzitons besitzt
dieses eine homogen verbreiterte Spektrallinie der Breite vx. Der Ubergang der
optischen Mode zeigt infolge der imperfekten Reflektivitaten der ebenfalls
eine Verbreiterung ~¢. Beriicksichtigt man diese Abweichungen vom idealen ver-
lustfreien System und fasst die Linienbreiten als Kopplung an externe Reservoirs
auf, lasst sich dieses im Rahmen einer Master Gleichung fiir die Dichtematrix des
Systems beschreiben. Die Energieeigenwerte des gekoppelten Systems sind dann
gegeben iiber [And99]

Ec+E 7\’
Eyp = Lot Bx Zhw + h\/g2 _ (u) _ (2.25)

Je nachdem ob die Wurzel einen realen oder imagindren Anteil liefert, enthélt
das resultierende Spektrum zwei oder nur eine Spektrallinie und man spricht von
starker bzw. schwacher Kopplung. Da die natiirliche Linienbreite des Exzitons
typischerweise viel geringer ist als die der optischen Mode werden beide Regime

durch die Ungleichung
g>c/4 (2.26)

voneinander abgetrennt. Ist diese erfiillt iiberwiegt die Kopplung zwischen Exzi-

ton und Photon die Verluste des Systems. Dadurch kommt es zum kohérenten
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Energieaustausch zwischen beiden Teilchen, wodurch der Prozess der spontanen
Emission reversibel wird. An [QPpn in Mikroresonatoren konnte dieser Effekt zum
ersten Mal von Reithmaier et al. an Mikrotiirmchen [Rei04] und von Yoshie et al.
in photonischen Kristallen [Yos04] gezeigt werden. Fiir diese Arbeit ist jedoch das
Regime der schwachen Licht-Materie-Wechselwirkung von groflerer Bedeutung, da
hier die Verluste des Systems gezielt genutzt werden, um das Photon an der oberen
Facette des Mikrotiirmchens auszukoppeln, was in Abbildung [2.9(a) verdeutlicht
wird. Mathematisch wird dies durch Fermis Goldene Regel verdeutlicht, welche
zeigt, dass die Zerfallsrate I' eines Emitters direkt proportional zur optischen
Modendichte poay (w) ist [Géras]:

1 A7

== ?pCav(w) <

- TE ()| >2 . (2.27)

Hierbei ist d das Dipolmoment des Emitters und £ (7) die Feldamplitude am Ort
7. Die Modendichte in einem Resonator mit Resonanzfrequenz we und der Giite

Q= 5—5 ist durch eine Lorentzfunktion der Form

2 gle;
av = — 2.28
gegeben [Kav(07]. Damit ldsst sich das Verhéltnis aus der Emissionsrate I'c eines
Emitters in einer Kavitédt im Vergleich zu Rate ['sp zum Volumenmaterial wie folgt

ausdriicken [Gay03]

N 2
VRS S . SN
Tap 472V Alwx — W) + 2 [ = 3 - .
3D M ( X C) Yo EMaa;
N\ -— AN ~ P
Fp Max Verstimmung zwischen Position im
QP und FM Resonator

Die Erhohung der spontanen Emissionsrate infolge der Kopplung an einen Resona-
tor wird nach Edward M. Purcell, der diesen Effekt 1946 theoretisch vorhergesagt
hat, auch Purcell-Effekt genannt [Purd6]. Die maximal mdogliche Erhohung der
Zerfallsrate Fpprq, héngt nur von den Eigenschaften des Resonators bzw. dem

Verhéltnis @/V)s ab. In dem in dieser Arbeit untersuchten Durchmesserbereich
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von 1 um < d < 4 um skaliert das Modenvolumen in guter Ndherung quadratisch
mit dem Tiirmchendurchmesser |[Grel3|, weshalb grundsitzlich kleinere Durch-
messer bevorzugt werden. Als gegenldufiger Trend nimmt jedoch der Q-Faktor
mit sinkendem Durchmesser ab, da das Verhéltnis aus Volumen zu Oberflache
des Tiirmchens abnimmt und somit die Seitenwandstreuung der optischen Mode
zunimmt [Reil0)]. Deshalb gilt es im Experiment den Mittelweg zwischen hohem Q-
Faktor und geringem Modenvolumen zu finden um eine hohe Purcell-Verstarkung
zu erhalten.

Der Purcell-Faktor bestimmt weiterhin den Anteil 5 der [QPFEmission der in die

Fundamentalmode des Resonators emittiert wird [Bar02]:

Fp

==,
Fp 4 Yreck

(2.30)

dabei ist Ve = ['p/I'sp das Verhéltnis aus der Emission des @es in Leckmo-
den I'g zur Emissionsrate im Volumenmaterial I'sp. Fiir die hier verwendeten
Mikrotiirmchen wird der laterale Einschluss durch den hohen Brechungsindexun-
terschied zwischen Kavitdt und Vakuum und der damit einhergehenden hohen
Reflektivitdat der Grenzflache erzielt. Damit ist die Modendichte in der Ebene nahe-
zu unverandert, womit angenommen werden kann, dass keine Unterdriickung der
Volumenemissionsrate stattfindet. Die Emissionsrate in Leckmoden entspricht somit
in etwa der Rate im Volumenmaterial, woraus man in guter Naherung vyre. = 1
annehmen kann [Bar(02]. Fiir den nutzbaren, d. h. an der Oberseite des Tiirmchens
emittierten Anteil der [QP}Emission miissen die relativen Verluste der Grundmode
im Vergleich zur Giite der planaren Struktur )op beriicksichtigt werden, sodass

sich fiir die Extraktionseffizienz einer Mikrotiirmchenstruktur ergibt

_ @
Q2p

Wie leicht ersichtlich ist, muss fiir eine hohe nutzbare Effizienz sowohl das Verhéltnis

n (2.31)

aus Q/Q2p als auch der Purcell-Faktor grofl sein. Erste Bedingung ist typischerweise
fiir groBere Tiirmchendurchmesser erfiillt, letztere fiir kleine Durchmesser. Es gilt
somit einen Mittelweg fiir die Durchmesser der Strukturen zu finden, bei dem

sowohl hohe Kopplungsstiarken zwischen und Fundamentalmode, als auch die
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Abbildung 2.9: (a) Schematische Darstellung eines [QPps in einem Mikroresonator. (b)
Das Zwei-Niveau-System koppelt an die Mode mit Stérke g. Zuséatzlich
wird ein Pumplevel |p) und eine Dephasierung v des angeregten
Zustandes eingefiihrt. Aus der adiabatischen Eliminierung der Kavitéts-
freiheitsgrade resultiert ein effektives Drei-Niveau-System.

Vermeidung von Verlusten der Struktur erfiillt werden.

Fiir eine realistischere Beschreibung des schwach gekoppelten [QP}Mikrokavitét-
Systems — welche im weiteren Verlauf der Arbeit noch benétigt wird — soll im Fol-
genden ein erweitertes Modell, welches in Abbildung (b) schematisch dargestellt
ist, erldutert werden. Zusétzlich zu den Zustdnden |g) und |e) des Zwei-Niveau-Sys-
tems mit der spontanen Zerfallsrate I'g wird ein Pumpzustand |p) mit Zerfallsrate
a und eine Dephasierungsrate v des angeregten [QP}Zustandes |e) eingefiihrt. Das
Zwei-Niveau-System ist dabei mit der Wechselwirkungsstérke g an eine optische
Mode mit Ubergangsrate x gebunden, wobei zwischen Zwei-Niveau-System und
Fundamentalmode eine Verstimmung A angenommen wird. Es ldsst sich zeigen,
dass im Grenzwert der schwachen Licht-Materie-Wechselwirkung die Freiheitsgrade
der Kavitdtsmode adiabatisch eliminiert werden konnen, da die Kavitatszerfallrate
sehr viel grofer ist als die Zerfallsrate des [QPks. Die dynamischen Freiheitsgrade
der Kavitédt konnen sich somit hinreichend schnell auf die Dynamik des [QPes
einstellen. Die Mastergleichung des System im Lindblad Formalismus [Bre02] ist
dann gegeben als [Kael3al:
dp

D — 2 IAIB) (B p] + (Lr (1G) (B]) + Lz, (1) (BD) + Lo (1B} (PD) p. (2.32)
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Dabei ist p die Dichtematrix des Systems und die Zusténde |E) = |e,n = 0),
|G) = |g,n = 1) und |P) = |p,n = 0) spiegeln die verschiedenen Zusténde des [QPs
(lg), le), |p)) gekoppelt an die leere oder mit einem Photon besetzte Grundmode
wider. L; sind die Lindblad Operatoren, welche benutzt werden um die zeitliche
Entwicklung des Systems zu beschreiben. Die gesamte Zerfallsrate I' des angereg-
ten [QP}Zustandes nach Elimination der Kavitétsfreiheitsgrade ldsst sich daraus
berechnen zu

“Vtot
[=Tp+2g2—1t
YN

wobei Vit =7 + 1(k + I'p) die gesamte Zerfallsrate (vgl. Abbildung des
Mikrokavitét-Systems ist, mit der Zerfallsrate des [QPps in Leckmoden I'p (vgl

Gleichung [2.30)).

(2.33)

2.4 Korrelationsfunktionen erster und zweiter

Ordnung von quantisierten Lichtfeldern

Um experimentellen Zugang zu den Kohérenzeigenschaften und der zeitlichen
Emissionscharakteristik eines Emitters zu erhalten, bedient man sich in der Regel
der Korrelationsfunktionen ¢ (7) [Gla63]. Der Grad der Korrelation n gibt dabei
die Anzahl an Feldern an, die miteinander korreliert werden. Die Korrelation erster
Ordnung g™ (7) ist somit die Interferenz eines Feldes mit sich selbst und trifft
somit Aussagen iiber die Kohérenz eines elektromagnetischen Feldes. Die Korre-
lationsfunktion zweiter Ordnung ¢® (7) untersucht hingegen die Abhingigkeiten
zweier Felder zueinander und kann somit zur Analyse der zeitlichen Verteilung der
emittierten Photonen benutzt werden. Je nachdem ob man die Intensitét einer
Quelle mit sich selbst oder mit einer zweiten Quelle korreliert spricht man von
Auto- respektive Kreuzkorrelation. Nachfolgend sollen die mathematischen Grund-
lagen fiir die Korrelationsfunktionen erster und zweiter Ordnung erldutert und
Modelle fiir die zu erwartenden Eigenschaften der untersuchten Systeme présentiert

werden.
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2.4.1 Autokorrelationsfunktion erster Ordnung

Die Autokorrelationsfunktion erster Ordnung stellt die Interferenz eines Lichtfeldes
mit elektrischer Feldamplitude E mit sich selbst dar und ist fiir plan parallele
Wellen gegeben iiber [Kav07]:

(E*()E( + 7))
(E@)

Sie bietet somit Zugang zu den Kohérenzeigenschaften eines Lichtfeldes und lésst

gW(r) = (2.34)

sich experimentell beispielsweise mit einem Mach-Zehnder-Interferometer (MZI))
oder einem Michelson-Interferometer bestimmen. Beide Interferometer basie-
ren auf demselben Grundkonzept, eine elektromagnetische Welle an einen 50/50-
Strahlteiler aufzuteilen und anschliefend wieder zur Interferenz zu bringen. Der
optische Weg eines Teilstrahls wird dabei um die Strecke Al = ¢-7 (¢: Lichtge-
schwindigkeit, 7: Laufzeitdifferenz) verlangert. Beim findet die Interferenz an
einem zweiten 50/50-Strahlteiler statt, beim [MIl werden beide Teilstrahlen wieder
auf den ersten Strahlteiler zuriickgespiegelt. Variiert man nun die Phase der Welle
in einem Arm {iiber eine sehr feine Variation der Laufzeitdifferenz, so kommt es
alternierend zu destruktiver bzw. konstruktiver Interferenz am Strahlteiler. Der

Kontrast K (7) der Interferenz ist dann definiert als [Sal0§]:

Imax - ]min
K(r) = g = o) 239

und entspricht dem Betrag der Korrelationsfunktion erster Ordnung aus Glei-
chung I'nax/min stellt in Gleichung die maximale bzw. minimale Intensitét
des Lichtfeldes am Ausgang des Interferometers dar. Um die Kohérenzzeit eines
Signals zu bestimmen, nimmt man den Kontrast des Lichtfeldes K (7) in Abhén-
gigkeit der Laufzeitdifferenz 7 und somit des Wegléngenunterschiedes Al = cr
der beiden Arme des Interferometers auf. Der sich daraus ergebende Verlauf ist
abhingig vom elektromagnetischen Spektrum S(v) des Lichtfeldes. Geméfl dem

Wiener-Khinchin-Theorem lassen sich Autokorrelation und Spektrum durch eine
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Fourier-Transformation ineinander iiberfithren und es gilt somit [Sal08| Lou00]
S(v) = / g V(1) exp (—i2nv7) dr. (2.36)

Homogen verbreiterte Spektrallinien zeichnen sich durch ein lorentzférmiges Spek-
trum S(v) mit Halbwertsbreite Aw aus. Aus der Fourier-Transformation folgt
somit fiir die Autokorrelationsfunktion erster Ordnung

il

19 (7) | omogen O €XD (_E) : (2.37)

T, entspricht der Kohérenzzeit des Lichtfeldes und lésst sich aus der Linienbreite
iber Tp = 2/Aw berechnen. Entsprechend lisst sich fiir die Autokorrelation einer
inhomogen verbreiterten Linie mit gaussformigem Spektrum (beispielsweise durch

thermische Verbreiterung) zeigen [Goll4]

2
(1) I
‘g (T)|inh0m0gen oc exp < 2 <T2> ) ' (238)

Hier bestimmt sich die Kohérenzzeit zu Ty = 2v/27In 2 /Aw aus der Linienbreite
Aw. Abbildung [2.10((a) zeigt beispielhaft jeweils ein Spektrum einer homogen sowie
inhomogen verbreiterten Spektrallinie. Beide Emitter weisen in diesem Beispiel
eine identische Linienbreite auf. Im Bereich um das Maximum herum sehen beide
Kurvenformen sehr dhnlich aus, grole Unterschiede ergeben sich jedoch fiir Werte
abseits davon. Die Lorentz-verbreiterte Linie weifit fiir Frequenzen weitab des
Maximum ein deutlich héheres Signal auf als die Gauss-verbreiterte Spektrallinie.
Abbildung [2.10b) zeigt die Fourier-Transformierten der beiden Emissionslinien
aus Abbildung [2.10|(a). Nach Gleichung [2.36] und [2.38]| zeigt die Autokorrelation

der inhomogen verbreiterten Linie ebenfalls eine Gauss-formige Funktionalitét,

wohingegen die homogen verbreiterte Spektrallinie entsprechend Gleichung
einer exponentiell abfallenden Funktion entspricht. Haben die Emitter wie in Abbil-
dung [2.10[a) dieselbe Linienbreite, hat die inhomogen verbreiterte Emissionslinie
eine um einen Faktor v/27 In 2 groBere Kohirenzzeit.
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Abbildung 2.10: (a) Elektromagentische Spektren einer homogen bzw. inhomogen ver-
breiterten Lichtquelle mit identischer Linienbreite. (b) Korrelations-
funktionen erster Ordnung die sich aus der Fourier-Transformation
dieser Spektren ergeben.

2.4.2 Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung

Die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung beschreibt mathematisch die Kor-
relation der Intensitédt eines Lichtfeldes und ist in nicht normierter Schreibweise
gegeben durch [Bec01]:

GO (ty,t5) = (I(1)I(t2)) (2.39)

I(t1) und I(t3) sind dabei die Intensitéten des Lichtfeldes zur Zeit ¢, respektive t.
Da dies noch die klassische Darstellung der Autokorrelationsfunktion ist muss ( ) als
zeitliche Mittelung verstanden werden. Da in dieser Arbeit der Grenzfall behandelt
wird, dass das Lichtfeld nur ein einzelnes Photon enthilt, muss Gleichung [2.39] auf
ihr quantenmechanisches Analogon umgeformt werden. Dazu wird die Intensitit
des Lichtfeldes mit den entsprechenden Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren

a bzw. a' eines Lichtquants ersetzt und man erhélt:

Diese Funktion kann man i. A. nutzen um die zeitliche Statistik eines Lichtfeldes

zu bestimmen. Dies beinhaltet z. B. die Emissionsstatistik einer [SPS| oder auch
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die Interferenz zweier ununterscheidbarer Teilchen. Beide Effekte sollen nun in den

folgenden Unterabschnitten diskutiert werden.

2.4.2.1 Korrelation einzelner Photonen

In dieser Arbeit wird die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung iiber die Kor-
relation von Detektionsereignissen an den Ausgéngen eines 50/50-Strahlteilers
gemessen. Fiir eine mathematische Beschreibung dieses Aufbaus wird nun ange-
nommen, dass die Feldoperatoren aus Gleichung bereits den Erzeugern und
Vernichtern an den beiden Ausgédngen des Strahlteilers entsprechen. Die einlau-
fenden Moden é;(t) und é;(t) eines perfekten verlustfreien Strahlteilers sind dann
mit den beiden auslaufenden Moden a;(¢) und ay(t) iiber die folgende unitére

Operation verkniipft [Kir04]:

altyy 1 (11 él(t—p)
( ak(t) ) V2 ( -1 1 ) ' ( éit) ) (241)

Dabei stellt 7p den Unterschied in der Ankunftszeit der beiden einlaufenden Pho-
tonen dar. Ausgehend von dieser allgemeinen quantenmechanischen Betrachtung
eines Strahlteilers in Verbindung mit der Korrelationsfunktion zweiter Ordnung
aus Gleichung [2.40] werden im Folgenden die beiden Félle fiir einzelne sowie

ununterscheidbare Photonen betrachtet.

Fiir den Nachweis der Einzelphotonenemission wird die Emission nicht auf beide
Einginge des ST aufgeteilt, sondern man benutzt eine sog. Hanbury-Brown und
Twiss (HBT))-Messanordnung. Dabei wird das emittierte Licht an einem 50/50-
Strahlteiler auf die beiden Detektoren an den Ausgéingen aufgeteilt und die Kor-
relation zwischen beiden gemessen. Setzt man Gleichung — bei der der erste
Eingang keinen Beitrag liefert — in die Korrelationsfunktion zweiter Ordnung
(Gleichung erhélt man fiir die Korrelationsfunktion GggT(tl,tg) des BT+
Aufbaus:

Crta ) = 1 {a(2)a (1)a(t)a(r)) (2.42)
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Die Indizes wurden dabei weggelassen, da sie gleichwertig sind bzw. das System in
sich symmetrisch ist. Fiir die Wahrscheinlichkeit zwei Photonen zur gleichen Zeit
zu detektieren muss Gleichung iiber alle Zeiten ¢; und ¢, integriert werden und
zudem noch normiert werden. Fiir die Normierung wird angenommen, dass ¢; und
to hinreichend unterschiedlich sind, sodass die zugehorigen Feldoperatoren bzw.
Lichtfelder keinerlei Korrelation zueinander mehr aufweisen. Praktisch gesprochen
ist dies die Wahrscheinlichkeit zwei Photonen aus zwei aufeinanderfolgenden Pulsen
zu detektieren, sofern die beiden Pulse nicht miteinander korreliert sind. Dies ist
gegeben, wenn die Zerfallszeit des angeregten Zustandes deutlich kiirzer ist als der
Abstand der Laserpulse und wenn das System keinen Speichereffekt iiber friithere
Zustédnde hat. Die Korrelationsfunktion fiir zwei unkorrelierte Lichtfelder an den

Ausgéngen des Strahlteilers lasst sich somit darstellen als:

G ntors (01:12) = 7 {0l (R)alt) ol ()ar)) = 162 (0 t)  (243)

Die Wahrscheinlichkeit zwei Photonen gleichzeitig zu detektieren g (0) ergibt sich
somit aus den Gleichungen [2.42] und 2.43] zu:

[ dty [ dty GOty o)

gD(0) = = == (2.44)
f diy f dta Gg)BT,Unkorr.<t17t2)
T dty [ dts (al(t2)al (t)a(t)a(ts)
= " (2.45)
7f dt17f dty (at(tz)a(ts)) (a'(t1)a(t1))

Fiir eine perfekte gilt {(a'(ty)al(t1)a(t1)a(ty)) = 0, da nach Erzeugung ei-
nes Photons zur Zeit ¢; nicht noch ein zweites zur Zeit t, erzeugt werden kann
(fiir hinreichend kleine Differenzen zwischen ¢; und t5). Fiir Gleichung folgt
somit 9(2)(0) = 0. Anstelle mit Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren lasst
sich Gleichung [2.45| auch mit Hilfe eines Photonenzahloperators n ausdriicken,

welcher angibt wie viele Teilchen sich in der optischen Mode eines Lichtfeldes
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Abbildung 2.11: Simulierte Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung: (a) Die Quelle ist

mit ¢®(0) = 0,5 kein perfekter Einzelphotonenemitter. (b) Das Fehlen
des zentralen Peaks zeigt mit ¢(*(0) = 0 die Einzelphotonenemission.

befinden [Tho04]:

Diese Gleichung lisst sich unter Verwendung der Varianz (An)? = (A2%) — (n)” =0

eines Fock-Zustandes umformulieren zu [Lou00]

g0 =11 (2.47)
n

wobei n die Anzahl an Emittern ist, die zur detektierten Emission beitragen. Aus
Gleichung lasst sich eine Grenze definieren, ab welcher man von Einzelpho-
tonenemission einer Quelle sprechen kann. Emittiert die Quelle im Mittel immer
zwei Photonen gilt somit g (0) = 0,5. Unterschreitet der gemessene ¢(?(0)-Wert
diese Schwelle kann man somit von der Emission einzelner Photonen sprechen.
Diese Schwelle wird von die dem derzeitigen Stand der Forschung entspre-
chen sehr deutlich unterschritten und es werden g (0)-Werte sehr nahe an null
erreicht [San02l [Hel3bl, Weil4b]. Wird eine gepulst zur Emission angeregt,
besteht das gemessene g(? (7)-Histogramm aus einzelnen Peaks, welche mit dem
zeitlichen Abstand der Anregung aufeinander folgen. Abbildung zeigt zwei

simulierte Autokorrelationsmessungen zweiter Ordnung. Dabei wird eine [SPS| mit
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einer Frequenz von 82 MHz angeregt wird, was der typischen Repetitionsrate
eines Ti:Saphir Lasers entspricht. Jeder einzelne Peak entspricht einer zweiseitig
abfallenden exponentiellen Funktion, mit der radiativen Lebensdauer T,,; des

angeregten Zustandes der als Zeitkonstante der Funktion:

f(7) x e Trad (2.48)

Fiir Abbildung (a) wurde eine Lichtquelle angenommen, welche mit ¢(® (0) = 0,5
von einer idealen abweicht. Dementsprechend zeigt die Autokorrelationsmes-
sung fiir 7 = 0 einen Peak, welcher die halbe Fldche der benachbarten Peaks
aufweist. Emittiert die Quelle — wie es in Abbildung [2.11|(b) simuliert wurde —
immer nur ein einzelnes Photon pro Puls, verschwindet der zentrale Peak um 7 = 0

ginzlich und es gilt ¢®(0) = 0,0.

2.4.2.2 Ununterscheidbare Photonen und deren Korrelation

Stimmen zwei quantenmechanische Teilchen, wie z. B. Photonen, in allen ihren
Eigenschaften iiberein, so nennt man diese ununterscheidbar. Diese Eigenschaft
ist von zentraler Bedeutung fiir quantenoptische Anwendungen wie z. B. dem
Quantenrepeater. Einen zentralen Bestandteil eines solchen Verstirkers stellt
das sog. entanglement swappz'n dar [Ben93| ZQBJ. Dieses nutzt zwei Quellen
verschrinkter Photonenpaare um iiber die Interferenz jeweils eines der Photonen

die beiden iibrigen miteinander zu verschréanken.

Da dieses System nur funktioniert wenn die beiden Kommunikationsparteien simul-
tan iiber einen verschriankten Zustand verfiigen, ist es fiir zukiinftige Anwendungen
wiinschenswert, wenn Sender und Empfanger zudem iiber einen Quantenspeicher
verfiigen. Darauf basierend schlugen Duan et al. ein Schema vor, um zwei vonein-
ander entfernte Quantenspeicher mit Hilfe von Photonen miteinander zu verschrin-
ken [Dua0l]. Dieses Konzept — welches nach seinen Entdeckern DLCZ-Protokoll
genannt wird — lasst sich im Prinzip mit [QPkn realisieren. Dazu wird zunéchst

im [QP| ein Trion erzeugt. Zerfallt dieses ist die Polarisation den ausgesendeten

4Engl. fiir Verschrinkungsvertauschung
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Abbildung 2.12: Schematische Darstellung des DL CZ-Protokolls zur Realisierung eines
Quantenrepeaters auf Basis von [QP} Trionen. Uber die Interferenz der
beiden Photonen am Strahlteiler werden die beiden Spins in den [QPEn
miteinander verschrankt.

Photons mit dem Spin der zuriickbleibenden Ladungstragers verschrankt [DG12].
Lésst man dieses Photon — wie es in Abbildung [2.12] schematisch dargestellt wird —
an einem Strahlteiler mit dem Photon eines zweiten [P} Trions interferieren, so
sind anschlieffend die beiden Spins miteinander verschriankt. Sender und Empfanger
teilen somit einen im Festkorper gespeicherten quantenmechanisch verschrankten

Zustand, welcher zur Quantenkommunikation genutzt werden kann.

Das zentrale Element dieses Konzepts ist die Interferenz der beiden Photonen
am Strahlteiler. Diese kann nur stattfinden, wenn die beiden Photonen in ihren
physikalischen Eigenschaften wie Polarisation und Energie identisch sind. Erfiillen
die Lichtteilchen diese Anforderung spricht man auch von wununterscheidbaren
Photonen. Abbildung zeigt die Moglichkeiten, wie zwei gleichzeitig am 50/50-
Strahlteiler eintreffende Photonen diesen wieder verlassen kénnen. Sind beide
Teilchen ununterscheidbar und von bosonischem Charakter, so verlassen sie den
Strahlteiler gemeinsam durch den gleichen Ausgang (siehe Abbildung [2.13(a) und
(b)). Sind die beiden Quanten unterscheidbar, kénnen sie den Strahlteiler auch an
unterschiedlichen Ausgéngen verlassen (siehe Abbildung [2.13(c) und (d)). Dieser
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Abbildung 2.13: Schematische Darstellung des [ HOM}Effekts. (a) und (b): Treffen zwei
ununterscheidbare Bosonen auf einen 50/50-Strahlteiler so verlassen sie
diesen immer zusammen. (c¢) und (d): Sind die Teilchen unterscheidbar,
so konnen sie den ST auch an getrennten Ausgéngen verlassen.

Effekt wird nach seinen Entdeckern C. K. Hong, Z.-Y. Ou und L. Mandel auch
HOMLI Effekt genannt [Hon87].

Fiir eine mathematische Beschreibung der Quanteninterferenz von Photonen soll
nun wiederum von der allgemeinen Transfermatrix eines 50/50-Strahlteilers (siche
Gleichung und der allgemeinen Formulierung der Autokorrelation zweiter
Ordnung (siehe Gleichung ausgegangen werden. Im Gegensatz zur [HBTH
Messanordnung befinden sich nun in beiden einlaufenden Moden Photonen, sodass
man insgesamt 16 Terme erhélt wenn man Gleichung [2.41]in Gleichung[2.40] einsetzt.
Entsprechend Anhang [A.2]14sst sich daraus die Autokorrelationsfunktion zweiter

Ordnung fiir die Interferenz zweier Teilchen an einem Strahlteiler ableiten:

0oar (7) = 3682 (0) + 5 (1= C(m)) (2.49)

Dabei stellt gggT(O) eine mogliche Abweichung von einer perfekten Einzelphoto-
nenemission dar. C'(7p) ist der Interferenzkontrast der beiden Teilchen fiir eine

gegeben Zeitdifferenz 7p mit der beide Teilchen am Strahlteiler eintreffen und kann

in vereinfachter Darstellung geschrieben werden als [Goll4]

_lral

C(rp)=vxe T, (2.50)

mit der radiativen Lebensdauer 77 und der Visibilitdt der [ZPIl v = C(0). Im

Allgemeinen kann man diese Visibilitit als Verhéltnis von der Kohérenzzeit 15 zur
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radiativen Zerfallszeit 77 der Quelle darstellen [Byl03]:
15
== 2.51
v o (2.51)

Aus Gleichung [2.36] und lasst sich fiir einen Zustand, dessen Linienbreite
der natiirlichen Lorentz-Verbreiterung entspricht die maximale Kohérenzzeit be-
stimmten zu 75 = 277. In diesem Fall spricht man auch von Fourier-limitierten
Photonen, welche entsprechend Gleichung eine [ZP]l Visibilitat von 100 %
aufweisen. Befinden sich im untersuchten System Quellen von reiner Dephasie-
rungﬂ so andert sich auch die Kohérenzzeit der emittierten Photonen iiber den

Zusammenhang [Weill]:
1 1 1

T, = o + T—; (2.52)
Mogliche Dephasierungsquellen sind beispielsweise die Ankopplung des Emitters
an ein Phononenbad. Diese Kopplung stért das System und sorgt fiir einen energe-
tischen Jitter der Emissionslinie. Dies fiithrt zu einer zusétzlichen Verbreiterung
der Spektrallinie und somit zu einer Abnahme der Kohérenz des Systems. Abbil-
dung zeigt eine Simulation des sog. [HOMFDip nach Gleichung [2.49] Dabei
wurden drei unterschiedliche Systeme simuliert, fiir die jeweils eine radiative Zer-
fallszeit von 77 = 1 ns angenommen wurde. Fiir Simulation 1 (blau) wurde eine
absolut kohérente Einzelphotonenquelle angenommen, sodass der HOM-Dip bis
auf ggé 1(0) = 0 hinabreicht. Der geringere zeitliche Uberlapp der Photonen fiir
7p # 0 fiihrt weiterhin zu einer Abnahme der Quanteninterferenz und zu einer
Zunahme von ggz) (7). Simulation 2 (rot) stellt eine kohérente Lichtquelle dar,
die aber mit g}ng = 0,1 von einer idealen abweicht. Dementsprechend weifit
der gesamte Graph eine Verschiebung um diesen Wert entlang der y-Achse auf.
Simulation 3 (schwarz) stellt wiederum eine dar. Hierbei weicht die Kohérenz
der Photonen mit 7, = 0,7- 27 von einer idealen Quelle ab, sodass der HOM-Dip

nach Gleichung [2.49| nur ein Minimum von gg)o v = 0,15 aufweist.

5im Englischen pure dephasing
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Abbildung 2.14: Simulierte Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung fiir die Interferenz
zweier Photonen am Strahlteiler nach Gleichung

Aus den Gleichungen [2.51] und [2.52] wird ersichtlich, dass es grundsétzlich zwei

Wege gibt, die Visibilitéit der [ZPI] zu steigern. Entweder muss 77 minimiert werden,
oder T3 muss vergrofert werden. Ersteres ldsst sich durch die Einbettung der
in Resonatorstrukturen erreichen, wie es in Abschnitt theoretisch beschrieben
wurde. Auch verdeutlicht dies einen moglichen Vorteil von Mikrosédulenresona-
toren im Vergleich zu Nanodrihten, welche ebenfalls eine Effizienz bis zu 80 %
Lichtauskopplung erméglichen [Clal(], jedoch nicht den Vorteil der herabgesetzten
Lebensdauer durch den Purcell-Effekt bieten, was einen positiven Einfluss auf die

Kohéarenz der emittierten Photonen hat.

Auf die Dephasierung 775 kann man durch das Anregungsschema Einfluss nehmen.
So kann man beispielsweise das zeitlich fluktuierende elektrostatische Potential
durch andere Ladungstriager weitestgehend unterdriicken, indem statt eines nichtre-
sonanten Pumpschemas eine quasi- oder sogar strikt resonante Anregung benutzt

wird.

2.4.2.3 Ununterscheidbare Photonen aus einem Quantenpunkt-

Mikrokavitat-System

Ausgehend von der Master Gleichung [2.32] eines gekoppelten [QP}Mikrokavitét-
Systems lasst sich tiber Gleichung das Maf} der [ZPI] berechnen. Folgt man den
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Schritten in Anhang [A.3]kann man den Zusammenhang der [ZPIlmit den relevanten

Systemparametern in kompakter analytischer Form darstellen :

1
gg)OM(TD) = 3 (1 - - v [Fe—lTD\oz _ Oée_l’TDF:|) 7 (2'53)

—

mit der [ZP] Visibilitat v = [['/ (I + 27)] [a/ (T’ + «)]. Diese Gleichung beschreibt
die Photonen Ununterscheidbarkeit eines gekoppelten [QP} Mikrokavitéit-Systems
vollstiandig, da eine Verstimmung A zwischen und Fundamentalmode {iber die
Emissionsrate I' (siehe Gleichung in obige Gleichung eingeht. Zudem wurde
ein Pumpzustand angenommen, der mit einer Zerfallsrate o in das Niveau

zerfallt.

Ausgehend von Gleichung[2.53|sollen nun die Einfliisse der verschiedenen Komponen-
ten genauer betrachtet werden. Abbildung [2.15|a) zeigt die graphische Darstellung
von Gleichung fiir drei unterschiedliche Lebensdauern des [QPps. Der zeitliche
Jitter wurde dabei als T, = 5 ps (a = 200 ns™') und die Dephasierungszeit als
Ty =10 ns (y = 0,1 ns™!) angenommen, was typischen experimentell beobachteten
Werten in dieser Arbeit entspricht und sich mit den in der Literatur berichte-
ten Messungen deckt. Die Lebensdauer der drei Kurven ist 77 schwar, = 2 1S,
1) ot = 500 ps und 7} pay = 100 ps, was gut die in dieser Arbeit gemessenen
Werte abdeckt. Es lassen sich zwei Trends am sog. [HOMIDip ausmachen: Der
minimale Wert 91(3)0 1(0) und die zeitliche Breite der Vertiefung nehmen mit zu-
nehmender Zerfallsrate ab. Da die Dephasierungsrate konstant ist, nédhert sich
das System fiir kiirzere Lebensdauern dem Fourier-Limit der Photonen an (vgl.
Gleichung wodurch das Minimum des [HOMIDips abnimmt. Durch die kiirze-
re Lebensdauer des angeregten Zustandes wird die zeitliche Differenz welche die
beiden Photonen haben diirfen um interferieren zu kénnen ebenfalls kiirzer, was
zu dem schmaleren Dip fiihrt. Dies verdeutlicht zudem die zeitliche Prézision, mit
der die beiden Teilarme eines Interferometers justiert sein miissen, um den

Effekt nachweisen zu konnen.

Ausgehend von Gleichung lasst sich der Eindruck gewinnen, dass ein Purcell-

Effekt fiir die Kohérenzeigenschaften der Photonen immer einen positiven Effekt
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Abbildung 2.15: (a) Simulierter [HOM}Dip entsprechend Gleichung (b) und (c)
Simulierte Visibilitdt ausgehend von Gleichung Variiert wurden
die Dephasierungsrate v und die Zerfallsrate o aus dem Pumpzustand.
Fiir (b) wurde eine Lebensdauer des angeregten Zustandes von 77 = 1 ns
angenommen, fiir (¢) 71 = 50 ps.

hat. Um dies genauer zu untersuchen wurde in den Abbildungen [2.15(b) und [2.15(c)
der Einfluss von Dephasierung und zeitlichem Jitter fiir zwei Systeme mit unter-
schiedlicher Zerfallsrate simuliert. Fiir Abbildung [2.15(b) wurde mit 73 = 1 ns eine
Lebensdauer gewéhlt, welche einem im Volumenmaterial bzw. in Strukturen
ohne Purcell-Verstarkung entspricht. Fiir Abbildung (c) hingegen wurde eine
Resonatorstruktur mit einem Purcell-Faktor von Fp = 20 angenommen, sodass
sich eine sehr kurze Zerfallsdauer von T; = 50 ps ergibt. Abseits von einem idealen
System mit v — 0 ns~! und o — oo, ergeben sich fiir beide Simulationen qualitativ
unterschiedliche Verlaufe. Der mit langerer Zerfallsdauer zeigt ein robusteres
Verhalten gegen einen zeitlichen Jitter der dem Emissionsprozess iiberlagert ist,

wohingegen das System stark an Kohéirenz mit zunehmender Dephasierung einbiifit.
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Die simulierte Resonatorstruktur mit sehr kurzer Lebensdauer in Abbildung [2.15(c)
zeigt ein zu Abbildung (b) exakt gegenldufiges Verhalten. Das System baut mit
zunehmenden Jitter stark an Sichtbarkeit ab und zeigt kaum Beeinflussung durch
zunehmende Dephasierungsprozesse. Durch die lange Lebensdauer des ersten Sys-
tems muss « = 1/7,, sehr kleine Werte erreichen, sodass Lebensdauer und zeitlicher
Jitter auf dhnlicher Zeitskala stattfinden und dadurch eine Beeinflussung der [ZP]]
stattfindet. In d&hnlicher Weise wird dementsprechend ein System mit sehr kurzer
Lebensdauer sehr schnell von einer zeitlichen Unsicherheit im Emissionsprozess
beeintriichtigt. Entsprechende Uberlegungen gelten fiir etwaige Dephasierungspro-
zesse des Systems. Geschehen diese auf kurzen Zeitskalen, wird ein System mit
groBerer Zerfallsdauer stéarker beeinflusst als ein solches mit kurzer. Aus beiden
Simulationen ldsst sich somit folgern, dass eine hohe Purcell-Verstéarkung nicht fiir
jedes System hilfreich ist um Fourier-limitierte Photonen zu erzeugen. Nur [QP¢]|,
deren Kohérenz von Dephasierungsprozessen beeintréichtigt wird, konnen durch
die Einbettung in eine Resonatorstruktur an Kohérenz gewinnen. Ist das System
mafigeblich durch zeitlichen Jitter beeinflusst nimmt die Sichtbarkeit der [ZPIl sogar
ab fiir eine ausgeprigte Kopplung an einen Resonator. Hierauf lédsst sich somit
auch die Notwendigkeit einer strikt resonanten Anregung des [QPks zuriickfiihren.
Dadurch lassen sich nicht nur Dephasierungsprozesse minimieren sondern auch der
zeitliche Jitter auf dem Emissionsprozess komplett umgehen (o — 00). Hiermit
kann man Gleichung vereinfachen zu

(1 —ve Ity (2.54)

N | —

2
91(*{2)M (7p) =

r _ Ty

mltywm—ﬁ.






3 Experimentelle Techniken und

Versuchsaufbau

In diesem Kapitel werden die experimentellen Techniken erldutert, welche fiir die
in dieser Arbeit préisentierten Messungen genutzt wurden. Dies beinhaltet als Ba-
siskomponenten einen Mikro-Photolumineszenz (PL) Messaufbau mit integrierter
Kreuzpolarisationskonfiguration zur resonanten und quasiresonanten Anregung
der [QP¢], das Lasersystem zur Erzeugung von Laserpulsen mit unterschiedlichem
zeitlichem Abstand, einem unbalancierten zur Messung der Korrelationsfunk-
tion erster Ordnung sowie fiir den experimentellen Nachweis des [HOM}Effektes
und eine fasergekoppelte HBTlI Anordnung fiir den Nachweis der Einzelphotonen-
emission. Abbildung zeigt eine mafistabsgetreue Nachbildung des verwendeten
Messaufbaus, der die o. g. Komponenten enthélt. In den folgenden Abschnitten

werden diese ausfiihrlich erlautert.

3.1 Mikro-Photolumineszenzaufbau und

Kreuzpolarisationskonfiguration

Abbildung zeigt die schematische Darstellung eines [uPT}Messaufbaus. Als
Basiskomponenten beinhaltet dieser einen fliissig-Helium Durchflusskryostaten
(Modell Janis ST500) in dem die Halbleiterprobe auf einem Kiltefinger montiert
ist. Bedingt durch eindringende Warmestrahlung liegt die minimale erreichbare

Temperatur bei T =~ 4,6 K. Mittels eines Heizwiderstandes kann die Probe bei einer
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Abbildung 3.1: (a) MaBstabsgetreue Abbildung des verwendeten Versuchsaufbaus.

beliebigen Temperatur oberhalb dieses Schwellwertes stabilisiert werden. Die Tem-
peraturkontrolle erfolgt hierbei {iber einen Temperaturfiihler, der am Kaltefinger
unterhalb der Probe angebracht ist. Um die Probe unter dem Mikroskopobjektiv
positionieren zu konnen ist der Kryostat auf zwei zueinander orthogonal orien-
tierten Linearaktuatoren (Modell Physik Instrumente PI M-511.DD) montiert.
Diese bieten zum einen einen grofien Verfahrbereich von 100 mm, als auch eine
sehr prézise Positionierung auf ca. 100 nm genau. Zur Vorcharakterisierung steht
ein griiner cw+Diodenlaser (A = 532 nm) zur Verfiigung. Dieser wird mittels eines
8/92-Pellicle-Strahlteilers in den optischen Strahlengang eingekoppelt. Mittels eines
Mikroskopobjektivs wird der Laser auf die Probe fokussiert und gleichzeitig das
von der Halbleiterstruktur emittierte Licht aufgesammelt. Zur Wahl stehen drei
Objektive mit unterschiedlicher VergroBerung und numerischer Apertur (20-fach
NA=0,40; 50-fach NA=0,42; 100-fach NA=0,70). Zur spektralen Analyse dient ein

Monochromator, bei dem zwischen drei Gittern (300 L2en 190( Linien 1j50( Linin)
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Abbildung 3.2: (a) Schematischer [uPL}Aufbau zur resonanten und nichtresonanten
Anregung der Strukturen.

gewihlt werden kann. Die Detektion erfolgt iiber eine Silizium-basierte sz
Die maximale Auflésung wird mit dem 1500 % Gitter erreicht und liegt bei
AFE ~ 30 peV fiir eine Wellenldnge um 900 nm. Mittels eines Klappspiegels kann
statt des griinen Lasers auch eine Weifllichtlampe in den Strahlengang eingekop-
pelt werden. Dadurch kann direkt die Probenoberfliche auf eine CMOS} Kamera
abgebildet werden.

Der Aufbau zur strikt- oder quasiresonanten Anregung basiert auf einem Schema,
bei dem Anregung und Detektion jeweils in einer definierten Polarisation geschehen.
Die beiden Polarisationsachsen sind dabei zueinander orthogonal orientiert, sodass
der anregende Laser aus dem Detektionspfad herausgefiltert wird. Uber die Ein-
und Auskopplung aus einer monomodigen (SM]) Faser erhélt der Laser zuerst
ein Gauf-formiges Intensitatsprofil. Anschliefend wird die Polarisation iiber einen
Linearpolarisator festgelegt und der Laser mittels eines 8/92-Pellicle-Strahlteilers in
den Strahlengang eingekoppelt. Uber ein A/2-Wellenplittchen kann die Polarisation
des Lasers auf den Linearpolarisator zur Maximierung der Transmission abgestimmt

werden. Ein Filterrad mit variierender optischer Dichte dient zur Einstellung

! Akronym fiir englisch charge-coupled device, zu deutsch ladungsgekoppeltes Bauelement

2 Akronym fiir englisch complementary metal-ozide-semiconductor, zu deutsch sich ergéinzender
Metall-Oxid-Halbleiter
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der an der Probe ankommenden Laserleistung. Da von dem Mikroskop-objektiv
sowohl reflektierter Laser als auch das Resonanzfluoreszenz (RE)-Signal der Probe
eingesammelt wird, erfolgt die Filterung des reflektierten Lasers iiber einen zweiten
Linearpolarisator, der orthogonal zu dem ersten Polarisator orientiert ist. So erreicht
man bereits eine Unterdriickung des Lasersignals um einen Faktor von ca. 10%.
Um die Unterdriickung noch weiter zu steigern, wird das Probensignal in eine
Faser eingekoppelt. Das System aus Mikroskopobjektiv und Kollimator mit
Faser bildet ein Konfokalmikroskop. Dadurch wird die Fldche aus dem Fokus des
Mikroskopobjektivs, welche in die Faser eingekoppelt wird, mafigeblich durch den
Kerndurchmesser der Faser bestimmt. Somit l4sst sich die Laserunterdriickung des
Messaufbaus auf einen Faktor von ca. 10° — 107 steigern. Erst so ist es moglich,
das eigentliche Signal aus dem gesamten Signal herauszufiltern und z. B. den
Einzelphotonencharakter der Emission nachzuweisen.

Das Signal wird anschlieend wieder aus der Faser ausgekoppelt und durch
eine Linse auf den Eingangsspalt des Monochromators fokussiert. Das durch das
Gitter spektral aufgeloste Signal kann mittels eines Klappspiegels auf den Aus-
gangsspalt des Monochromators geleitet werden. Je nach Offnung des Spalts kann
somit ein enges spektrales Fenster aus dem gesamten Signal herausgefiltert wer-
den und anschlieBend mittels eines Kollimators wieder in eine Faser eingekoppelt
werden. An diese kann nun z. B. der [HBTFAufbau zur Nachweis der Einzelpho-
tonenemission oder das [MZI| zur Messung der [ZPIl angeschlossen werden. Die
fasergekoppelten Signale werden mittels Silizium-basierter einzelphotonensensitiver
Lawinenphotodioden detektiert. Die Signale der werden mit zwei
Eingéingen einer Zeit-zu-Amplituden-Konverter (TAC)-Karte (Modell Becker &
Hickl SPC-130) verbunden. Detektiert die Karte an einem Eingang ein Signal von
der wird ein Spannungswert solange erhoht, bis an dem zweiten Eingang der
Karte ein Signal ankommt. Der resultierende Spannungswert ist somit proportional
zur Zeit zwischen den beiden Signalen. Die Anzahl an Detektionsereignissen fiir ein
bestimmtes Zeitintervall wird in einem Koinzidenzhistogramm aufsummiert und
somit die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung gemessen. Die Karte kann
den Spannungswert auf insgesamt 4096 einzelne Kanéle stiickeln, die jeweils einer

minimalen zeitlichen Differenz von Atrsc = 12.2 ps entsprechen. Je nach Messung
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stehen weiterhin verschiedene zur Verfiigung, welche sich hinsichtlich ihrer
Quanteneffizienz und Zeitauflosung unterscheiden. Als Standardsystem fiir [HBTI
und [ZPIl Messungen werden des Typs PicoQuant 7-SPAD verwendet, die
sich durch eine hohe Effizienz sowie einer Zeitauflosung von Atg.s ~ 370 ps aus-
zeichnen. Fiir zeitaufgeloste [uPT}Messungen zur Bestimmung der Lebenszeit des
angeregten [P} Zustands schliet man die direkt an eine Faser am Kollimator
nach dem Ausgangsspalt des Monochromators an. Ein Tm’ggeﬂAusgang des Lasers
dient dann als Referenzsignal an der [TACHKarte. Da fiir diese Art an Messungen
eine besonders hohe Zeitauflosung notig ist (in dieser Arbeit sind die kiirzesten
gemessenen Lebenszeiten bei ~ 60 ps), werden hierfiir besonders schnelle
vom Typ id Quantige id100-MMF50 verwendet. Im Vergleich zu den PicoQuant
liegt hier die Zeitauflosung bei Atg.s ~ 40 ps was jedoch mit einer geringeren

Detektionseffizienz einhergeht.

3.2 Hanbury-Brown und Twiss Messaufbau

In Abbildung B.3a) wird der schematische Aufbau der fasergekoppelten [HBTH
Messanordnung dargestellt. Das mittels des Monochromators spektral selektierte
Signal wird nach dem Ausgangsspalt in eine Faser eingekoppelt. Mittels eines
50/50-Faserstrahlteilers werden die Photonen zufillig auf die beiden Ausgéinge
des Faserstrahlteilers verteilt, an denen sich jeweils eine befindet. Die
sind wiederum mit der [TACI-Karte verbunden, womit das Koinzidenzhistogramm

zur Messung der Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung erstellt wird.

3.3 Laserpulse mit zeitlich variablem Abstand

Abbildung [3.3|(b) zeigt schematisch das unbalancierte [MZI, dass zur Erzeugung

von Laserpulsen mit variablem zeitlichem Abstand dient. Ein Laserpuls wird am

3engl. fiir Ausloser
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Abbildung 3.3: (a) Schematische Darstellung der fasergekoppelten [HBTHVersuchsanord-
nung. (b) Schematische Anordnung des Laserpulsdopplers.

ersten 50/50-Strahlteiler zu gleichen Teilen auf die beiden Pfade des aufgeteilt.
Die Laufzeit eines Arms ist nun um eine definierte Zeitspanne 0t langer als die
des Anderen. Somit erhdlt man nach dem zweiten 50/50-Strahlteiler Pulsziige in
einem zeitlichen Abstand von 12,2 ns, wobei jeder Pulszug aus zwei Einzelpulsen
mit Abstand 6t besteht.

3.4 Mach-Zehnder-Interferometer

Fiir den experimentellen Nachweis des [HOMI Effektes stehen zwei unbalancierte
[MZIl zur Verfiigung. Abbildung [3.4a) zeigt die fasergekoppelte Versuchsanordnung,
wohingegen Abbildung|3.4{(b) eine Freistrahl-Variante darstellt. Bei beiden Aufbau-
ten wird die [QP}Emission zunéchst iiber den Monochromator spektral gefiltert und
anschlielend in eine Faser eingekoppelt. Fiir das fasergekoppelte Interferometer
werden polarisationserhaltende Fasern verwendet, fiir das Freistrahl{MZIl Einzel-
modenfasern. Im Falle der fasergekoppelten Version wird die Emission anschlieSend
am ersten 50/50-Strahlteiler auf die beiden Arme des aufgeteilt. Ein Arm ist

nun exakt soviel langer, dass der Pulsabstand des Lasers von 12,2 ns kompensiert



3.4 Mach-Zehnder-Interferometer 61

<
. 3
(@) ) e
Start ) 0\-;.&4&
50/50 @@QQ\
50/500 SR 50/30
=—H Hi=
variable Koinzidenzmessung %‘5@ E; {’f,é/‘g%(@
by Verzogerung §%&® A\ ’Oo(;lgcz‘a%
50/50 S8 7 40,
W %\‘V 2

Start

auf Linearaktuator

Retroreflektor I

Koinzidenzmessung

Abbildung 3.4: (a) Schematische Darstellung des unbalancierten fasergekoppelten
(b) Schematische Darstellung des unbalancierten Freistrahl{MZIl

wird. Zwei direkt nacheinander emittierte Photonen kénnen somit gleichzeitig am
zweiten 50/50-Strahlteiler ankommen und dort interferieren. Um die Wellenpakete
unterscheidbar zu machen, befindet sich im lingeren Arm des [MZI zusitzlich eine
variable, fasergekoppelte Verzogerungsstrecke. Damit kann die Ankunftszeit des
Photons mit einer Genauigkeit von ca. 1,5 ps variiert werden. Verlangert bzw.
verkiirzt man schrittweise den Gangunterschied zwischen den beiden Armen nimmt
der Grad der [ZPI schrittweise durch den verringerten zeitlichen Uberlapp ab,
bis die einzelnen Photonen schliefilich nicht mehr interferieren kénnen und somit
unterscheidbar sind. An den Ausgingen des zweiten 50/50-Strahlteilers befinden
sich die beiden iiber die die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung
gemessen wird. Wie in Abschnitt beschrieben, verlassen zwei nacheinander
emittierte Photonen das an demselben Ausgang, falls am Strahlteiler die
stattgefunden hat.

Das Freistrahl{MZIl aus Abbildung[3.4b) basiert grundsétzlich auf demselben Funk-

tionsprinzip. Die mittels des Monochromators spektral gefilterten Photonenpaare
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werden iiber eine Faser in das [MZI geleitet. Uber ein \/4- und ein \/2-Wel-
lenpléttchen werden Storungen der Linearpolarisation kompensiert, anschlieBend
erfolgt eine Filterung mit einem Linearpolarisator. Die Photonen werden am ersten
50/50-Strahlteiler zu gleichen Teilen auf die beiden Arme des [MZIl aufgeteilt. Der
Laufzeitunterschied der beiden Arme kann durch einen beweglichen Retroreflektor
im langen Teil des so eingestellt werden, das die Zeitdifferenz ¢t zwischen den
beiden Photonen kompensiert wird. Um etwaige Anderungen in der Polarisation
auf dem Weg durch das kompensieren zu kénnen, befinden sich in beiden
Armen vor dem zweiten Strahlteiler jeweils ein A\/2-Wellenplidttchen sowie ein
polarisierender Strahlteiler. Um den Interferenzkontrast des Aufbaus zu erhthen
wird das Signal an beiden Ausgéingen in Fasern eingekoppelt an deren Enden
sich zwei zur Messung des Korrelationshistogramms befinden. Um die beiden
Wellenpakete vor der Uberlagerung unterscheidbar zu machen wird im kurzen Arm
des [MZIl vor dem zweiten ST ein weiteres \/2-Wellenpléttchen eingebracht. Die
Achse dieses Wellenplattchens ist dabei um 45° zur Achse des Linearpolarisators

gedreht, was in einer 90°-Drehung der Polarisation der Photonen resultiert.

Zusétzlich zur Ununterscheidbarkeit von aufeinander folgend emittierten Photonen,
kann man mit dem oben beschriebenen auch die Autokorrelationsfunktion
erster Ordnung messen. Dabei wird ein Lichtfeld am ersten 50/50-Strahlteiler
auf die beiden Arme des Interferometers aufgeteilt und anschliefend am zweiten
Strahlteiler mit sich selbst zur Interferenz gebracht. Uber den Linearaktuator wird
dann der Laufzeitunterschied des eingestellt. Uber einen Piezoaktuator am
Retroreflektor kann die Phasendifferenz am zweiten Strahlteiler variiert werden,
wodurch es abwechselnd zu konstruktiver und destruktiver Interferenz an einem
Ausgang des Strahlteilers kommt. Bestimmt man diesen Interferenzkontrast fiir
verschiedene Laufzeitunterschiede zwischen den beiden Armen ergibt sich die

Autokorrelationsfunktion erster Ordnung.
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Wie bereits in Kapitel 2| erlautert wurde, stellen einzelne Lichtteilchen eine zen-
trale Komponente bei Anwendungen wie der Quantenkryptographie dar, die sich
Prinzipien der Quantenphysik zu Nutze machen. Uber die letzten Dekaden hinweg
wurden vielzdhlige Materialsysteme entdeckt und erforscht, die als Quelle einzelner
Photonen genutzt werden konnen. Dazu zihlen kalte Atome [McKO04], eingefangene
Ionen [Die87], einzelne Molekiile [Bas92|, Stickstoffpaare in GaP [Ike07], optisch
aktive Defekte in Diamant [Bro00) [Kur00], Siliziumkarbid [Cas14], lokalisierte Exzi-
tonen in zweidimensionalen Schichtmaterialien [Hel5l [Ton15, [Sril5] [Chalsl Kop15]
und die in den weiteren Kapiteln behandelten Halbleiter{QPel Fiir eine Anwendung,
die auch die Herstellung der Strukturen in industriellem Mafistab und in kompak-
ter Grofle ermoglicht, ist eine halbleiterbasierte Quelle von héchstem praktischen
Nutzen. Griinde hierfiir sind die mogliche Einbringung in Resonatorstrukturen wie
Mikrotiirmchen [Gér98, [Reil0] oder photonische Wellenleiter [Clal0, Reil2, [Arc14]
und die elektrische Adressierbarkeit [Yua02l [HeilOal [E1I08]. Weiterhin sollte mog-
lichst gewéhrleistet sein, dass der Herstellungsprozess hochgradig beherrschbar ist
um die Fertigung in hoher Qualitdt und unter Minimierung von Probenausschuss
zu gewahrleisten. In diesem Kapitel wird ein neuartiges Materialsystem vorgestellt,
das auf einer einzigen abgeschiedenen Schicht Volumenmaterial und damit einer
—im Vergleich zu den oben genannten Alternativsystemen — bemerkenswert ein-
fachen Herstellungstechnik beruht. Es wird gezeigt, dass sich bei dem Wachstum
von Alj 4sIng s0As (AllnAs) auf InP(111) Substraten indiumreiche Nanocluster im

Volumenmaterial bilden. Die verringerte Bandliicke in diesen Clustern fiihrt zu
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raumlich und energetisch eingeschlossenen Exzitonen, welche somit — analog zu

[QPEn — eine Quelle einzelner Lichtquanten darstellen kénnen.

4.1 Probenaufbau und -herstellung

Bevor die physikalischen Eigenschaften der lokalisierten Exzitonen und deren Emis-
sion naher untersucht werden, soll zunéchst kurz die Herstellung der verwendeten
Proben erldutert werden. Diese wurden auf InP(111) Substrat mittels [MBE] ge-
wachsen. Um die Oberfliche des Substrates zu glitten wurde eine 50 nm dicke
Schicht Ing 53Gag 47As gewachsen, bevor im Anschluss eine 200 nm dicke AllnAs
Schicht abgeschieden wurde. Auf diese wurde wiederum eine Schicht GaAs(111)-
gewachsen, bevor die Schichtstruktur durch eine 100nm dicke AlInAs Pas-

sivierungsschicht abgeschlossen wurde. Um die Auskoppeleffizienz und somit die

Lichtmenge, die mit dem Mikroskopobjektiv eingesammelt wird zu steigern, wurde
zudem mittels Buehler mounting waz eine Feststoffimmersionslinse auf die Probe
geklebt. Diese Linse erhoht durch eine vergréfierte numerische Apertur die Anzahl
an Photonen, welche vom Objektiv aufgesammelt werden [Wu99]. Zusétzlich zu
den auf InP(111)-Substraten gewachsenen Proben wurden Strukturen bestehend
aus 1 pum dickem AllnAs auf InP(001)-Substrat hergestellt, um die Rolle der (111)-

Wachstumsrichtung auf die Formation dieser Nanocluster zu untersuchen.

4.2 Grundlegende Emissionseigenschaften der

AllnAs-Nanocluster

Abbildung[4.1f(a) zeigt ein charakteristisches [WPT}Spektrum einer AllnAs/InP(111)-
Probe, welches unter nichtresonanter cw+ Anregung mit einem griinen Laser auf-

genommen wurde. Man erkennt deutlich die spektral scharfen Emissionslinien im

'Die Probe wurde zudem fiir Untersuchungen an GaAs(111) {QPkn verwendet, welche jenseits
von 950 nm emittieren [Yerld]. Diese Arbeit beschéftigt sich jedoch nur mit der Emission aus
der AllnAs-Schicht, welche unterhalb von 950 nm beobachtet werden konnte.
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Abbildung 4.1: (a) Spektrum einer Probe mit 200 nm AllnAs auf (111)InP Substrat.
Die spektral scharfen Emissionslinien entstammen Exzitonen, die — wie
in Abschnitt noch detailliert gezeigt wird — lokal in indiumreichen
Nanoclustern gebunden sind. Diese Cluster entstehen nur beim Wachs-
tum auf (111)-orientierte Substrate, da diese charakteristischen
dhnlichen Spektrallinien in (b), dem Spektrum der Kontrollprobe welche
auf (001)InP Substrat gewachsen wurde, fehlt.

spektralen Bereich um 1,5 eV. Da diese Emission nahe an der Bandliicke von
gitterangepasstem AllnAs auf InP Substrat von Eg =~ 1,55 eV bei tiefen Tem-
peraturen ist [Rou97], liegt die Vermutung nahe, dass diese Spektrallinien ihren
Ursprung in indiumreichen Bereichen in der AllnAs Schicht haben. Da InAs eine
sehr viel geringere Bandliicke als AlAs hat, konnen bereits geringe Anreicherungen

von Indium zu einer energetischen Falle fiir Ladungstriger werden [VurO1].

Wie sich in Abschnitt zeigen wird, bilden sich im AllnAs Volumenmaterial
tatséchlich (16 & 4) nm grofie Cluster, welche eine um ca. 6 % hohere Indiumkon-
zentration vorweisen. Um die Einfliisse der Wachstumsrichtung auf die Emissionsei-
genschaften der AllnAs Schicht zu untersuchten, wurden [uPT} Messungen an einer
Referenzprobe durchgefiihrt, bei der eine Schicht AllnAs auf InP(001) Substrat ge-
wachsen wurde. Die Emission der Referenzprobe ist in Abbildung [£.1[(b) dargestellt.
Die Emission um 1,55 eV herum entstammt der AllnAs Schicht. Der Vergleich zum
Spektrum der AllnAs/InP(111)-Probe in Abbildung [1.1[(a) zeigt, dass die spektral
scharfen Emissionslinien bei der auf InP(001) gewachsenen Probe fehlen. Somit

zeigt die Referenzprobe keinerlei Anzeichen einer Emission aus lokal gebundenen
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Exzitonen. Die [QP}éhnliche Emission ist somit ein Charakteristikum der (111)
Wachstumsrichtung. Dies liegt mutmaflich an Verspannungen im Materialsystem,
welche scheinbar nur beim Wachstum in (111)-Richtung auftreten. Die Formation
von indiumreichen Bereichen ist dann ein Mechanismus, diese Verspannungsenergie
zu minimieren. Weiterhin ist das AllnAs-Wachstum dominiert durch die Nukleation
von 2D-Inseln, was in einer hohen Dichte an Schichtstufen resultiert [Yer14]. Diese
Stufen stellen Einbauorte fiir ankommende adsorbierte Atome dar und kénnen
durch die unterschiedliche Mobilitdt von Indium und Aluminium ebenfalls zu der

Anreicherung von Indium fithren.

Im néchsten Schritt wurde in Abbildung die Temperaturabhiangigkeit der
Spektrallinien naher untersucht, um Riickschliisse iiber die thermische Aktivier-
barkeit sowie iiber das Einschlusspotential der beiden gebundenen Ladungstréager
ziehen zu konnen. Dazu wurden Messungen an einzelnen Linien, als auch an dem
gesamten Ensemble durchgefiihrt. In Abbildung [4.2f(a) und Abbildung [£.2(c) wird
das [uPT}Signal fiir eine einzelne Linie (markiert mit einem schwarzen Pfeil) bzw.
fiir das gesamte Ensemble gezeigt. Um eine moglichst gute Mittelung iiber viele
Einzelemitter zu erhalten, wurde der Strahl bei der Messung in Abbildung [4.2]c)
leicht defokussiert. Somit wird Licht aus einem gréfleren Bereich eingesammelt
und es lassen sich im Spektrum keine Einzellinien mehr durch die hohe spektrale
Liniendichte erkennen. In beiden Féllen wurden Spektren in einem Temperatur-
bereich von 6 K bis ca. 60 K aufgezeichnet. Man erkennt fiir beide Messungen
eine deutliche Abnahme der Intensitéit mit steigender Temperatur durch die zuneh-
mende thermische Aktivierung der Ladungstriger. Es sei nun angenommen, dass
diese Abnahme hauptséchlich durch zwei Verlustkanéle in Form der thermischen
Entleerung der beiden gebundenen Ladungstrager bestimmt wird. Damit ldsst sich
fiir die temperaturabhéngige Intensitdt {iber ein Ratengleichungsmodell folgender
Zusammenhang herleiten [Bim71]:

E

1T = Iy, (1 4+ Crelomar) & Cze(‘k’?T)) o (4.1)
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Abbildung 4.2:

Dargestellt sind temperaturabhéingige [WPL} Messungen fiir (a) eine ein-
zelne Emissionslinie und (c) ein gesamtes Ensemble von Nanoclustern.
Die integrierte Intensitit von Einzellinie und Ensemble wurde in (b) bzw.
(d) in Arrhenius-Auftragung dargestellt und iiber Gleichung ange-
passt. Fiir (b) ergeben sich Aktivierungsenergien der beiden gebunden
Ladungstriger von Eq = (5 £ 1) meV und E; = (34 £4) meV, welche
Loch bzw. Elektron zugeordnet werden.
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Die Einzellinie wurde nun mit einer Lorentzfunktion angepasst (siehe Inset in
Abbildung 4.2(b)), wohingegen das Ensemble —trotz einer leichten Asymmetrie
— mit einer Gaussfunktion hinreichend genau reproduziert wird (siehe Inset in
Abbildung [4.2fd)). Fiir beide Messreihen wird die daraus extrahierte integrierte
Intensitéit in Abhéngigkeit der Temperatur ausgewertet. In den Abbildungen [4.2|(b)
und (d) sind die Ergebnisse in Arrhenius-Darstellung gezeigt und mittels Glei-
chung |4.1] angepasst. Die Fitergebnisse sind in Tabelle zusammengefasst. Fiir
die Temperaturserie der Einzellinie in Abbildung 4.2(b) ergeben sich Aktivierungs-
energien von E; = (5+ 1) meV und Ey = (34 £ 4) meV. Die Auswertung der
Messserie an dem Linienensemble in Abbildung [4.2(b) zeigt mit £y = (6 £ 1) meV

und Ey = (18 £ 1) meV ahnliche Aktivierungsenergien wie die Einzellinie.

| Messreihe | E; (meV) | E; (meV) [ Epp (meV) |
einzelne Linie 5=E1 34+4 23 £1
Ensemble 6E1 18+1 —

Tabelle 4.1: Die aus den Anpassungen von Abbildung[4.2]und Abbildung[4.3]extrahierten
Aktivierungsenergien und Phonon Energie.

Neben der Tiefe des energetischen Einschlusses in Valenz- und Leitungsband lassen
sich aus den temperaturabhingigen Spektren iiber die Entwicklung der Linienbreite
auch Riickschliisse iiber die Kopplung an akustische und optische Phononen ziehen.
Nach [Bay02a] ergibt sich fiir die Linienbreite in Abhéngigkeit der Temperatur

folgender Zusammenhang

Ero -1
YT) =70 + vac- T + 0P (e Rl — 1> : (4.2)

dabei ist 7y die Linienbreite bei 0 K, y4¢ ist die lineare Verbreitung durch
die Kopplung an [LAl Phononen und ~op die entsprechende Verbreitung durch
die Wechselwirkung mit den [LOl Phononen der Energie Ero. Abbildung [4.3|(a)
zeigt die aus den temperaturabhingigen Spektren der einzelnen Emissionslinie
aus Abbildung [£.2|a) ausgewertete Linienbreite. Die Daten wurden mittels Glei-

chung |4.2] angepasst. Die unverbreiterte Linienbreite ergibt sich aus der Anpassung
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Abbildung 4.3: Dargestellt ist die aus den temperaturabhéngigen Spektren der einzelnen
Linie in Abbildung (a) extrahierte Linienbreite, aufgetragen iiber der
Temperatur. Aus der Datenanpassung lisst sich eine Energie des
Phonons von Erp = (23 + 1) meV extrahieren.

zu 7y = (121 £ 3) peV und der LO Phonon Fitparameter zu yop = (22 £ 13) meV.
Die Energie des Phonons ergibt sich aus der Anpassung zu E o = (23+1) meV.
Dies ist in sehr guter Ubereinstimmung mit den von Watanabe et al. berichte-
ten 26 meV [WatO1]. Bei den gezeigten Daten war kein Verbreiterungsmecha-
nismus durch die Kopplung an [LAl Phononen erkennbar. Die vergleichsweise ge-
ringe Phonon Energie und die damit frithzeitig einsetzende Verbreiterung
durch optische Gitterschwingungen iiberdecken den Einfluss des akustischen Pho-
nonenreservoirs weitestgehend. Die unverbreiterte Linienbreite vy liegt deutlich
iiber den typischen Werten um 10 — 20 peV, die fiir selbstorganisiert gewachsene
InGaAs{QP¢ berichtet werden [Ate09D, Ric10, Bay02a]. Es lisst sich jedoch erwar-
ten, dass die Linienbreite durch quasi- oder strikt resonante Anregungsschemata
sinkt [Ate09bl [Gol14l Prel6].

Im n#chsten Schritt wurde systematisch die Linienbreite von insgesamt 41 Spek-

trallinien untersucht. Die Spektren wurden dabei unter moderater Anregung und
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Abbildung 4.4: (a) Statistik iiber die Linienbreite der Emissionslinien aus den AllnAs
Nanoclustern. Die Auswertung ergibt einen Median von Awpedian =
137 peV. Die minimale gefundene Linienbreite liegt dabei bei Awn, =
(54 +4) peV.
(b) Statistische Verteilung der [ESAl Der Median der [ESA] liegt bei
ALQFSA, Median = 28,5 peV.

bei tiefen Temperaturen aufgenommen um eine leistungs- bzw. temperaturindu-
zierte Verbreiterung der Emission auszuschlieSen. Die statistische Verteilung ist
in Abbildung [4.4(a) dargestellt. Als Medianwert ergibt sich eine Linienbreite von
AwWpedian = 137 peV. Die schmalste Emissionslinie zeigte eine Linienbreite von
Awyin = (54 £ 4) peV. Der iiberwiegende Teil der untersuchten Linien zeigte
eine gauBformige Spektrallinie, die nahelegt, dass der Hauptmechanismus der

Linienverbreiterung die spektrale Diffusion ist [Usk01].

Bei [QPpn fiithrt das Wachstum entlang der (111) Kristallachse durch die drei-
fache Rotationssymmetrie der (111) Oberfliche im Idealfall zu [QPen mit einer
C39-Symmetrie oder hoher. Des Weiteren entsteht durch die entlang der Wachs-
tumsrichtung wirkenden internen piezoelektrischen Felder keine Herabsetzung der
Symmetrie, sodass man eine Entartung der beiden hellen Exzitonzustéinde erwar-
tet [Sch09al, [Sin09] [Sto10, Tre12]. Um zu iiberpriifen, ob das Wachstum entlang der
(111) Kristallrichtung auch fiir die exzitonischen Komplexe in den hier untersuchten
Nanoclustern zu @hnlichen Symmetrieeigenschaften fithrt, wurde systematisch die
[FSAl der gebundenen Exzitonen untersucht. Dazu wurde iiber ein zusétzliches \/2-

Wellenplattchen in Verbindung mit einem Linearpolarisator im Strahlengang die
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polarisationsaufgeloste Emissionsenergie gemessen. Die Achse des Linearpolarisa-
tors wird dabei entlang der Hochreflexionsachse des Gitters im Monochromator
ausgerichtet. Uber eine schrittweise Rotation des Wellenpléttchens wird somit
abwechselnd horizontal oder vertikal polarisiertes Licht am Linearpolarisator trans-
mittiert. Aus der Anpassung der Spektren lisst sich daraufhin eine [FESA] bis hinab
zu =~ 2 peV extrahieren. Ist kein eindeutiger sinusférmiger Verlauf in der polarisati-
onsabhéngigen Energie einer Emissionslinie erkennbar, wurde das Ergebnis nicht in
die Statistik inkludiert. Da beispielsweise das Trion keine [FSAl zeigt, kann ohne wei-
terfithrende Messungen nicht geklart werden, welchem exzitonischen Komplex die
untersuchte Linie mit verschwindender [ESAl zugrunde liegt. Insgesamt fanden somit
52 Emissionslinien Einzug in die in Abbildung[4.4[(b) gezeigte Statistik. Der Median
der [ESAl ergibt sich daraus zu AEpga. Median = 28,5 peV. Dies ist leicht hoher als
die Median{FSAl von GaAs(111){QPen von 7,6 peV [Yerld] und von InGaAs(111)-
[QPEn von 5,6 peV [Trel2], aber gut vergleichbar mit den Werten von 10 peV bis ei-
nigen 100 peV die typischerweise fiir InGaAs{QP¢] berichtet werden, welche entlang
der (001) Kristallachse gewachsen wurden [Bay02b), Trel2] [Sei08, [Seg05) Kow05].
Daraus lésst sich schliefen, dass die Symmetrie des elektronischen Einschlusspoten-
tials der Nanocluster Cyy oder niedriger ist und die dreifache Rotationssymmetrie

fiir diese Strukturen nicht erhalten bleibt.

4.3 Verifikation indiumreicher Clusterstrukturen als

Emissionsquelle

Durch die energetische Néhe zur AllnAs Bandliicke liegt die bereits zuvor gedu-
Berte Vermutung nahe, dass die [QP}éhnlichen Emissionslinien aus indiumreichen
Nanoclustern innerhalb des Volumenmaterials stammen. Um diese Vermutung zu
iiberpriifen wurden in Zusammenarbeit mit Christian M. Krammel und Prof. Dr.
Paul M. Koenraad von der Universitit Eindhoven?| XSTMFMessungen an den hier
untersuchten Strukturen durchgefiihrt. XSTMI Messungen werden oftmals genutzt,

2 Adresse: Department of Applied Physics, Eindhoven University of Technology, Eindhoven 5612
AZ, The Netherlands
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Abbildung 4.5: (a) Hochaufgeloste filled state XKSTMFMessung, aufgenommen bei einer
hohen negativen Spannung zwischen Probe und Spitze von Up = —2,6 V
und einem konstanten Tunnelstrom von It = 30 pA. Durch die hohe
Spannung werden direkt die Gruppe I1I Elemente sichtbar. Helle Bereiche
entsprechen indiumreichen Bereichen, dunkle aluminiumreichen. Der wei-
Be Kreis markiert einen Adsorbenten A, der durch das Spalten entstanden
ist. (b) Auswolbung z der Probenoberfliche durch die unterschiedlichen
Gitterkonstanten des Bereiches innerhalb des weifilen Quadrates in (a).
Die beiden Gauflverteilungen entsprechen der AllnAs-Matrix und dem
indiumreichen Nanocluster. In dem Inset wurden alle Hohenwerte un-
terhalb des der kleineren Gaufiverteilung abgeschnitten um zu
verdeutlichen, dass dieser dem Nanocluster entspricht.

um die Beschaffenheit nanoskaliger Strukturen zu untersuchen, welche unter der
Probenoberfliche verborgen sind. Dazu wird die Probe zunéchst gespalten. Auf
dem dadurch zuginglichen Probenquerschnitt kann anschlieend die XSTMIMes-
sung durchgefithrt werden. Aus dem Tunnelstrom zwischen Probenoberfliche und
Messspitze des Mikroskops kann dann auf die elektronischen Eigenschaften der

Probe und somit auch auf die Zusammensetzung zuriickgeschlossen werden.

Abbildung [4.5(a) zeigt eine typische sog. filled-stateflXSTM Messung. Dabei wird
bei konstantem Tunnelstrom von Ip = 30 pA und einer starken negativen Pro-

benspannung von Up = —2,6 V hauptséchlich das Hohenprofil der Oberfliche

3engl. fiir besetze Zustédnde
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aufgezeichnet und der elektronische Kontrast unterdriickt. Da InAs eine groflere
Gitterkonstante hat als AlAs kommt es zu einer kompressiven Verspannung in
indiumreichen Bereichen. Dadurch wolbt sich die Oberflache an dieser Stelle aus der
Probenoberfliche heraus um die Verspannung zu minimieren. Durch den geringeren
Abstand zur Messspitze erscheinen indiumreiche Bereiche in Abbildung [4.5(a)
hell und aluminiumreiche durch den grofleren Abstand entsprechend dunkel. Man
erkennt sehr gut die grofffiichigen Kompositionsfluktuationen, die spontan im
AllnAs Volumenmaterial auftreten und indiumreiche Cluster formen. Einer dieser
Nanocluster ist beispielhaft mit einem weiflen Rahmen markiert. Die ebenfalls
sichtbaren sehr kleinen und hellen Bereiche, wie beispielsweise der markierte Be-
reich A in Abbildung [£.5|a), sind héchstwahrscheinlich adsorbierte Fremdatome
auf der Probenoberfliche und werden daher im Folgenden vernachléssigt. Die
ibrigbhleibenden, gréfleren Cluster sind im Schnitt ungefihr 16 nm ausgedehnt. Aus
dem Hohenprofil der Probe und damit aus der Oberflachenrelaxation durch die
Verspannung aufgrund der unterschiedlichen Gitterkonstanten lassen sich Riick-
schliisse auf die Kompositionsunterschiede in den untersuchten Bereichen ziehen.
Diese Methode wurde bereits zur Untersuchung der Zusammensetzung von [QPen
und Benetzungsschichten mittels XSTM genutzt [Len02, [Off05]. Abbildung [4.5(b)
zeigt die Hohenverteilung in einem kleinen Bereich um den Nanocluster, welcher
in Abbildung [4.5(a) mit einem weifien Quadrat markiert wurde. Man erkennt
zwei gauBformige Hohenprofile. Fiir den Inset in Abbildung [4.5(b) wurden alle
Punkte abgeschnitten, deren Hohe unterhalb der Halbwertsbreite der niedrigeren
GauBfunktion liegt (blau gestrichelte Linie). Ein Vergleich mit Abbildung [4.5](a)
zeigt, dass die schwéchere der beiden Gaufverteilungen dem indiumreichen Na-
nocluster zuzuordnen ist, und das starker auftretende Profil der AllnAs Matrix. Aus
der Differenz der beiden GauBprofile folgt, dass die Oberfliche des Nanoclusters
im Durchschnitt um (54 £ 16) pm aus der Oberfliche herausragt. Ein Vergleich
mit der simulierten Oberflichenrelaxation eines indiumreichen Clusters mittels
COMSOL legt nahe, dass die Komposition des Nanoclusters nahe an Ing goAlg 40As
liegt [Off05) [Gid11]. Zusétzlich zu den groBflichig hellen und somit indiumreichen
Bereichen in Abbildung [4.5[a) sind kleinere, dunkle Stellen zu sehen, wovon zwei

exemplarisch mit einem roten Ring markiert wurden. Da die atomaren Reihen
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durch diese Strukturen und die umliegende Matrix kontinuierlich verlaufen kann
ausgeschlossen werden, dass beim Spalten an diesen Stellen Material aus der Ober-
fliche herausgerissen wurde. Die scharfe Abgrenzung der dunklen Bereiche spricht
weiterhin dafiir, dass Ladungseffekte wie sie z. B. an Donatoren und Akzeptoren
beobachtet wurden ausgeschlossen werden kénnen [Wijll]. Darauf aufbauend ist
die wahrscheinlichste Ursache eine Anlagerung von Aluminiumatomen an diesen
Stellen um die indiumreichen Bereiche zu kompensieren und lokale Verspannungen

7ZU minimieren.

Um zu iiberpriifen ob die durch XSTM!Messungen gefundenen lokalen Inhomoge-
nitéten der AllnAs-Komposition tatséchlich zu den beobachteten [QP}éhnlichen
Emissionslinien fiithren, wurden Simulationen mit dem kommerziellen Programm
nextnano+-+ durchgefiihrt, welches bereits in Abschnitt zur Simulation von
[QPkn genutzt wurde. Der Quelltext der Simulation ist dhnlich zu dem der
Simulationen in Anhang[A 1] Insgesamt wurden drei verschiedene Durchmesser —
12 nm, 16 nm und 20 nm — der Nanocluster simuliert. Die Indiumkonzentration
innerhalb der Cluster wurde von 56 % bis 62 % mit Inkrementen von 1 % vari-
iert, wobei die Grenzfliche Cluster-Matrix scharf, ohne einen Ubergangsbereich
ist. Abbildung |4.6{(a) zeigt die simulierte Valenz-und Leitungsbandkante eines 16
nm grofen Clusters mit einer Indiumkonzentration von 60 %. Die simulierten
Ubergangsenergien zwischen den Grundzustinden von Elektron und Loch sind
in Abbildung [4.6(b) dargestellt. Man erkennt, dass sich wie erwartet durch die
Indiumanreicherung in Abbildung [£.6|(a) ein energetischer Potentialtopf bildet. Die
simulierten Grundzustinde fiir Elektron und Loch sind mit 60 meV und 20 meV
gut im Cluster eingeschlossen, was auch durch die simulierte Aufenthaltswahr-
scheinlichkeit |¥|* in Abbildung (a) verdeutlicht wird. Der Energiebereich des
Grundzustandsiibergangs reicht in Abbildung [4.6(b) von 1,375 eV bis zu 1,525
eV und deckt somit den Spektralbereich ab, in dem [QP}éhnliche Emissionslinien
in Abbildung [{.1(a) beobachtet wurden. Die Tiefe des energetischen Einschlus-
ses reichte dabei von 10 — 100 meV fiir das Elektron sowie 5 — 35 meV fiir das
Loch und deckt somit die in Abschnitt £.2] experimentell bestimmten Werte ab.
Der energetische Einschluss ist dennoch tendenziell leicht hoher als die Aktivie-

rungsenergien von ~ 5meV und ~ 30 meV die aus den temperaturabhingigen
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Abbildung 4.6: (a) Simulierte Bandstruktur eines AllnAs Nanoclusters mit einem Durch-
messer von 16 nm und einem Indiumgehalt von 60 %. Beide Ladungstri-
ger sind sehr gut im entstehenden Potentialtopf lokalisiert. (b) Simulation
der Ubergangsenergie zwischen Elektron und Loch. Der simulierte Gro-
Benbereich von 12 nm bis 20 nm mit einer Variation im Indiumgehalt
von 56 % bis 62 % deckt sich sehr gut mit dem Energieintervall in dem
die Emissionslinien beobachtet wurden.

Spektren in Abschnitt extrahiert wurden. Mogliche Griinde hierfiir sind die
Vernachlissigung von Ladungstragerwechselwirkungen in der Simulation sowie die
Approximation des Clusters mit scharfen Grenzflichen. Die XSTMI Aufnahme in
Abbildung legt einen flieBenderen Ubergang in der Indiumkonzentration nahe,
was fiir die Simulation vernachléssigt wurde. Insgesamt léasst sich somit aus den
XSTMHMessungen in Verbindung mit den Simulationen feststellen, dass die beob-
achteten Spektrallinien tatséchlich aus indiumreichen Nanoclustern stammen, die

sich beim Wachstum von AllnAs-Volumenmaterial auf InP(111) Substrat bilden.

4.4 Einzelphotonenemission und Bindung
multiexzitonischer Komplexe
Nachdem nun indiumreiche Cluster als Ursprung der [QP}éhnlichen Spektrallinien

identifiziert werden konnten und gezeigt wurde, dass AllnAs-Nanocluster in vielen

Bereichen — wie Linienbreite, Temperaturverhalten und [FSAl— Analogien zu [QPen
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aufweisen, wird in diesem letzten Abschnitt untersucht, ob diese Strukturen sich
auch als Emitter einzelner Photonen eignen. Dazu wurden zunéchst Messungen mit
nichtresonanter cwr Anregung durchgefiihrt. Abbildung [4.7(a) zeigt ein hochaufge-
16stes Spektrum, aufgenommen bei einer Temperatur von 7' = 12 K. Die beiden
hellsten Linien im Spektrum, die im Folgenden nédher untersucht werden sollen,
sind mit X; bzw. X5 benannt. Zunéchst werden die grundlegenden spektralen
Eigenschaften der beiden Emissionslinien untersucht. Dazu wurden wiederum pola-
risationsabhéngige Spektren aufgenommen und die Energie der Emissionslinie {iber
der Polarisation in Abbildung [4.7|(b) aufgetragen. Zunéchst einmal ldsst sich fest-
stellen, dass beide Linien eine [FSA] aufweisen, die zudem noch antizyklisch verliuft.
Detektiert man die minimale Energie von X, wird zeitgleich die Komponente mit
maximaler Energie von Xs am Linearpolarisator transmittiert. Dies legt die Vermu-
tung nahe, dass beide Linien demselben Nanocluster entstammen [Rod02 [Seg05].
Im Verlauf ergeben sich jedoch Abweichungen von einem sinusférmigen Verlauf,
was sich auf eine Linearpolarisation der Emission entlang einer ausgezeichneten
Kristallachse zuriickfithren ldsst. Die Anpassungsfunktion besteht dann aus der
Transmissionswahrscheinlichkeit am Linearpolarisator — welche mit cos?  skaliert —

und einer Gewichtung des Polarisationsgrades beider Linien:

Ei-a-cos? (0 + ¢) + Ey- (1 — a)-cos® (0 — /2 + ¢)
a-cos? (04 ¢) + (1 —a)-cos? (0 — /2 + ¢)

E@)=m=x0+ (4.3)
FE; und Es sind dabei die Energie der beiden orthogonal zueinander polarisierten
Zerfallskanéle, 6 der Winkel des Linearpolarisators (bzw. der doppelte Winkel des
A/2-Plittchens), ¢ ist eine Phasenverschiebung, a bzw. (1 —a) ist die relative Inten-
sitdt der jeweiligen Linie und m ist ein Korrekturterm der eine konstante lineare
Steigung z. B. durch einen Temperaturdrift wahrend der Messung kompensiert. Aus
der Anpassung ergibt sich fiir die Linie X; eine [FSAlvon AFpga = (6,3+0,6) peV
und fiir Xo AErsa = (4,6 +£0,7) peV. Der Polarisationsgrad (DOPI), welcher iiber
DOP = g;g definiert ist, ergibt sich fiir beide Linien zu DOPx, = (78 +3) %
und DOPyx, = (83 £4) %. Eine solche Linearpolarisation wurde beispielsweise
auch fiir InP/GalnP{QP¢| beobachtet [Sug99, Bral3] und wurde dabei auf eine
anisotrope Form der zuriickgefiihrt.
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Abbildung 4.7: (a)[uPL}Spektrum bei einer Temperatur von 7' = 12 K und £wAnregung.
Die beiden mit X7 und X9 markierten Linien werden im folgenden genau-
er analysiert. (b) Polarisationsabhéngige Emissionsenergie von X; und
X5. Aus der Anpassung der Daten mittels Gleichung ergibt sich die
[ESAlzu AEpsa x, = (6,3+0,6) peV bzw. AEpga x, = (4,6 £0,7) peV.
(c) Leistungsabhiingige integrierte Intensitét der beiden Emissionslinien.
Aus der Anpassung ergeben sich die Koeffizienten der Leistungsabhén-
gigkeit zu ax, = 1,72 £ 0,08 und ax, = 1,03 £0,11.
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Abbildung [4.8(c) zeigt die leistungsabhéngige Intensitiat der beiden Linien X; und
X5 in log-log-Auftragung. Die Daten werden unterhalb der Sattigung mit einer
Funktion der Form I(P) x P* angepasst. Aus den Anpassungen der beiden Kurven

ergeben sich Steigungen von ax, = 1,03 £ 0,11 respektive ay, = 1,72 £ 0,08.

Um die zeitlichen Emissionseigenschaften der beiden Spektrallinien und eine méogli-
che Korrelation der beiden Zusténde zu untersuchen wurde die Auto- und Kreuzkor-
relationsfunktion zweiter Ordnung experimentell gemessen. Die Kreuzkorrelation
unterscheidet sich dahingehend von der Autokorrelation, dass die Intensitéiten
zweier verschiedener Lichtfelder miteinander korreliert werden und lésst sich in

Analogie an die Autokorrelation darstellen als [Kir02]:

(@) (11 (t) I (£ + 7))

P =0 ) (s @) -
Damit ist es beispielsweise moglich kaskadierte Zerfélle wie die Biexziton-Exziton-
Zerfallsreihe nachzuweisen |Ako06l BenlOc, [Doul0]. Experimentell wurde dies
in dieser Arbeit mittels der Integration eines zweiten Monochromators in den
[uPT}Messaufbau realisiert. Das Messsignal wird mittels eines 50/50-Strahlteiler
auf beide Monochromatoren aufgeteilt und an beiden jeweils eine Emissionslinie
spektral gefiltert. Das gefilterte Signal wird anschlieend in eine Faser eingekoppelt,
an deren Ende sich eine Si-APD befindet. Das Signal beider wird dann
mittels der [TACIMesskarte miteinander korreliert und ein Koinzidenzhistogramm
erstellt. Filtert man an beiden Monochromatoren dieselbe Spektrallinie, so misst
man effektiv die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung analog zu einer [HBT}
Messanordnung (siehe Abschnitt [3.2).

Die Abblldungenm und- zeigen die Autokorrelationsmessungen der Linien
X7 und X5. Um 7 = 0 herum kann man in beiden Féllen ein deutliches Antibunching
erkennen, was den eindeutigen Nachweis der nichtklassischen Lichtemission aus

den AllnAs-Nanoclustern darstellt. Die Anpassung der Daten wurde mit einer
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Abbildung 4.8: (a) Histogramm der Autokorrelation von Xj. (b) Histogramm der Auto-
korrelation von X5. Beide Messungen zeigen ein deutliches Antibunching
als Nachweis der Einzelphotonenemission. Aus der Anpassung mittels

Gleichung |4.5| ergeben sich ¢(?)(0)-Werte von g&?)(()) = 0,20 + 0,13 und

1

ggé)(O) = 0.0ngjég. (c) Kreuzkorrelation zwischen X7 und X5. Das Anti-

bunching ist der Nachweis, dass beide Linien aus demselben Nanocluster
stammen.

zweiseitig abfallenden Exponentialfunktion durchgefiihrt, welche die folgende Form

hatte [Zwi01]:

#2m0)= 1= (1= 920) e () ) w39y

N ~~ A
QP- Signal Messaufbau

T, ist dabei die Lebensdauer des untersuchten Zustandes. Die endliche Zeitauflo-
sung des Aufbaus wird iiber eine Faltung von Gleichung [4.5] mit einer Gauf3funktion
entsprechend Gleichung beriicksichtigt. Es ergeben sich ¢(®(0)-Werte fiir beide
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Zusténde von g%)(O) = 0,20 £ 0,13 und ggé)(O) = 0.05i3;})§. Damit unterschreiten
beide Spektrallinien die Grenze fiir Einzelphotonenemission von ¢ (0) < 0,5
deutlich, wobei der Zustand X5 einem idealen Einzelphotonenemitter sehr nahe
kommt. Der etwas hohere Wert fiir X; ergibt sich hochstwahrscheinlich aus dem
Uberlapp mit einer zweiten Linie, die in der héher-energetischen Flanke der Emis-
sionslinie von X; in Abbildung [£.7|(a) erkennbar ist. Die aus den Fits extrahierten
Zerfallskonstanten sind T'x, = (459 + 115) ps und T, = (332 & 142) ps. Dies ist
insoweit bemerkenswert, da die Lebensdauer deutlich kiirzer ist als bei InGaAs-
[QPkn (=~ 1 ns, [Bor02, [Zre02]), welche etwas langwelliger emittierten oder InP-
[QPEn (2,3 ns, [Zwi03]), welche im roten Spektralbereich Licht aussenden. Daraus
lasst sich folgern, dass die hier untersuchten Zusténde iiber vergleichsweise hohe
Oszillatorstarken f verfiigen, da diese direkt proportional zur spontanen Emissi-
onsrate I' des Zustandes ist [And99, [Hou05]. Uber die Kopplung an die optische
Mode eines Resonators wiirden sich somit extrem kurze Zerfallszeiten realisieren
lassen, da zum einen die spontane Emissionsrate ohne Resonator vergleichsweise
grof3 ist. Zudem folgt nach Gleichung dass die Licht-Materie-Wechselwirkung
mit grofler werdender Oszillatorstéirke ebenfalls zunimmt und somit die Zerfallsrate

weiter steigt. Damit besitzen die hier untersuchten Nanocluster ein hohes Potential
fiir effiziente und kohérente [SPSenl

Im néchsten Schritt wurde die Kreuzkorrelation g%_ x, (7) zwischen den beiden

Linien gemessen. Das Koinzidenzhistogramm ist in Abbildung [4.8|c) dargestellt.
Man erkennt wiederum eine deutlich verminderte Detektionswahrscheinlichkeit um
7 &~ 0, welche auf unter 0,5 herab reicht. Dies ist der experimentelle Nachweis,
dass beide Linien von demselben Nanocluster emittiert werden. Da jedoch das
charakteristische Bunching fehlt, kann ein kaskadierter Zerfall der beiden Linien
ausgeschlossen werden. Unter Beriicksichtigung der bisherigen Ergebnisse handelt
es sich bei bei X; aufgrund der linearen Leistungsabhéngigkeit um einen exzito-
nischen Komplex. In Verbindung mit der nicht verschwindenden [FSA] handelt es
sich bei der Spektrallinie X; wahrscheinlich um ein neutrales Exziton [Bay02b].
Die Emissionslinie X, resultiert durch den stark superlinearen Anstieg héchstwahr-

scheinlich aus einem multiexzitonischen Zustand, der jedoch nicht kaskadiert zu
X, zerfallt.
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Die Datenanpassung von Abbildung [4.8(c) erfolgte mit einer &hnlichen Funktion wie
Gleichung[4.5] mit dem Unterschied, dass die Funktion nicht achsensymmetrisch um
den Nullpunkt ist, sondern beide Flanken unterschiedliche Zerfallskonstanten haben.
Aus dem Fit ergeben sich diese zu T-o = (490+149) ps und 75¢ = (5054149) ps und
sind damit recht dhnlich zu den aus den Autokorrelationsmessungen bestimmten
Lebensdauern der Zusténde. Der g (0)-Wert fiir diese Messung betriigt ¢‘®(0) =
0,06J_r8:(1)§. Somit konnte der Nachweis erbracht werden, dass das hier vorgestellte
Materialsystem auch geeignet ist multiexzitonische Komplexe zu binden und somit
eine weitere Analogie zu [QPkn aufweist. Dies ldsst somit die Moglichkeit offen bei
entsprechend niedriger [ESAl auch polarisationsverschrinkte Photonenpaare mit

diesen AllnAs Nanoclustern zu erzeugen.

Da die Emission einzelner Photonen aus den AllnAs-Nanoclustern fiir c@Anregung
bereits erfolgreich nachgewiesen werden konnte, soll abschliefend in diesem Kapitel
noch die Einzelphotonenemission bei gepulster Anregung und somit auf Abruf
untersucht werden. Dazu wird der griine Laser durch einen gepulsten Ti:Saphir
Laser substituiert. Damit die Laserwellenlange unterhalb der Bandliicke der AllnAs-
Schicht liegt, werden die Laserpulse {iber einen nichtlinearen Kristall frequenzver-
doppelt woraus sich eine Wellenldnge von Apgser = 475 nm fiir den Anregungslaser
ergibt. Abbildung [4.9(a) zeigt das Spektrum der AllnAs-Probe, welches unter
gepulster Anregung aufgenommen wurde. Die hellste Linie im Spektrum mit einer
Linienbreite von Aw = (147 £ 1) peV wird iiber den Ausgangsspalt des Mono-
chromators spektral selektiert und in eine fasergekoppelte [HBTIMessanordnung

geleitet.

Abbildung (b) zeigt das Histogramm der Autokorrelationsmessung dieser Spek-
trallinie fiir eine moderate Anregungsleistung unterhalb der Sattigungsschwelle.
Die Unterdriickung des zentralen Peaks um 7 ~ 0 ist abermals der Nachweis der
nichtklassischen Lichtemission. Aus der Summation der Koinzidenzen innerhalb
von 12,2 ns breiten Zeitfenstern ergibt sich ein unkorrigierter ¢(®(0)-Wert von

(2)

Ggeputs(0) = 0,35 £ 0,02. Dies unterschreitet die Nachweisgrenze fiir die Emission

einzelner Lichtquanten. Fiir die Abweichung von einer perfekten Quelle einzelner
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Abbildung 4.9: (a) Spektrum welches unter gepulster Anregung aufgenommen wur-
de. Die Markierung verdeutlicht das Fenster der spektralen Filterung
fiir die Autokorrelationsmessung. (b) Koinzidenzhistogramm fiir ge-
pulste Anregung. Die Unterdriickung um 7 &~ 0 ist der Nachweis der
nichtklassischen Lichtemission. Die Auswertung der Pulsflichen ergibt
gﬁ;ul s(0) = 0,35 £ 0,02 und zeigt den Einzelphotonencharakter der
Emission.

Lichtquanten kann eine mogliche spektrale Hintergrundemission, die mit der un-
tersuchten Spektrallinie iiberlappt verantwortlich sein. Aus der Anpassung der
Emissionslinie in Abbildung [4.9(a) lésst sich innerhalb des Fensters spektraler

Filterung — markiert durch die beiden gestrichelten Linien im Spektrum — ein

5
S+H

p = 0,924 0,01. Der ¢®(0)-Wert im Beisein spektralen Hintergrundes lisst sich

darstellen als [Mic02]

Signal zu Rausch Verhéltnis p = (S: Signal; H: Hintergrund) bestimmen von

2 2
gl(qz?ntergrund(o) =1+ p2 (g(QBLellea)) - ]') : (46)

Damit ergibt sich ein korrigierter Wert von g, (0) = 0,24 % 0,02. Die verblei-

bende Abweichung ldsst sich auf das nichtresonante Anregungsschema und die
damit einhergehende Wiederbefiillung des Nanoclusters innerhalb einer Repetiti-
on des Lasers zuriickfithren. Dabei werden durch die Anregung der Nanocluster
iiber die Bandkante sehr viele Elektron-Loch-Paare in der Umgebung des unter-

suchten Nanoclusters gebildet. Aus diesem Reservoir kann der Nanocluster nach
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Emission eines Photons erneut befiillff] werden, falls sich der Ladungstriigervorrat
nicht auf kiirzeren Zeitskalen als die Zerfallszeit des gebundenen Exzitons abbaut.
Wie in Kapitel [8] gezeigt wird, ist die strikt oder quasi-resonante Anregung ein
probates Mittel um sehr reine Einzelphotonenemission sicherzustellen und einen

Wiederbefiillungseffekt zu unterdriicken.

Zusammenfassung des Kapitels

In diesem experimentellen Kapitel wurde mit AllnAs auf InP(111) Substrat ein
neuartiges Materialsystem zur Generation einzelner Lichtquanten auf Abruf vor-
gestellt. Durch Verspannungen aufgrund der (111) Wachstumsrichtung kommt
es zu einer Segregation von Indium und Aluminium. Damit bilden sich sowohl
(sehr kleine) aluminiumreiche Bereiche als auch (16+)4 nm grofe Bereiche mit
erhohter Indiumkonzentration. Durch die unterschiedlichen Bandliicken kénnen
in den indiumreichen Clustern Ladungstriager eingefangen werden und es lassen
sich spektral scharfe Emissionslinien — in Analogie zu [QPen — beobachten. Uber
temperaturabhéngige [uWPT}Messungen konnte die Energie des Phonons zu
Ero = (23 £ 1) meV bestimmt werden. Die Aktivierungsenergien von Elektron
und Loch wurden zu etwa ~ 30 meV und ~ 5 meV gemessen. Uber [XSTM Mes-
sungen und Simulation via nextnano++ konnten diese Emissionslinien eindeutig
den indiumreichen Nanoclustern im AllnAs-Volumenmaterial zugeordnet werden.
Abschlieend wurden noch Auto- und Kreuzkorrelationsmessungen an diesen
Emissionslinien vorgestellt, wobei zum Einen die Emission einzelner Lichtquanten —
sowohl unter £w als auch gepulster Anregung — demonstriert, als auch der Nach-
weis erbracht wurde, dass diese Nanocluster multiexzitonische Komplexe binden

konnen.

Die Resultate dieses Kapitels wurden in ,,S. Unsleber et al., Optics Express 24,
23198-23206 (2016)“ publiziert.

4im Englischen wird dieser Effekt refilling genannt






5 ,,How-to": Kohadrente einzelne
Photonen aus Quantenpunkten in

Mikrokavitaten

Im Rahmen dieses Kapitels werden die Ergebnisse einer Kooperation aus theoreti-
scher und experimenteller Forschung vorgestellt, welche das Ziel hatte die genauen
physikalischen Einfliisse auf die Kohérenzeigenschaften eines gekoppelten
Mikrokavitét-Systems zu erforschen. Damit soll durch Kenntnis der verschiedenen
Einschréankungen des Systems der Grundstein fiir die Fabrikation moglichst heller
und kohérenter gelegt werden. Zudem wird fiir die hier untersuchten Mi-
krotiirmchen das Konzept der adiabatischen Modenanpassung angewendet, welches
erlaubt Q-Faktoren von ca. 10* fiir sehr kleine Resonatorendurchmesser um ~ 1 pm
zu realisieren. In diesem Kapitel wird das Regime der schwachen Licht-Materie-
Wechselwirkung untersucht, wobei ein hoher Purcell-Faktor von Fp = (7.8 £ 2.3)
bei gleichzeitig sehr reiner Einzelphotonenemission demonstriert wird. In einem
weiteren Schritt kann die Ununterscheidbarkeit der emittierten Photonen mit einer
maximalen Visibilitdt von v = (83+5) % nachgewiesen werden. Um den Einfliissen
auf den Grund zu gehen, die in diesem Experiment fiir eine Verringerung der
[ZP]l Sichtbarkeit sorgen, wird eine neuartige Theorie der Quanteninterferenz von

Photonen aus gekoppelten [QPFMikroresonator-Systemen vorgestellt.
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5.1 Probenlayout und Fabrikation

In diesem Abschnitt wird der Aufbau sowie die Herstellung der hier verwendeten
[QP}Mikrotiirmchen-Proben mit adiabatischer Modenanpassung vorgestellt. Durch
diese Anpassung erfolgt eine verbesserte Unterdriickung von Verlustkanélen fiir
Tiirmchendurchmesser < 1,5 um, da die optische Fundamentalmode einen stér-
keren Einschluss in den zentralen Bereich des Tiirmchens erfahrt. Zuerst wurde
dieses Konzept von Lalanne et al. im Jahr 2003 fiir nichtperiodische Strukturen
vorgeschlagen [Lal03]. Anfangs wurde das Konzept nur in Systemen, bei denen
der Resonator konzeptionell aus Bereichen mit hohem Brechungsindexunterschied
gebildet wird, realisiert. Dazu zéhlen z. B. eindimensionale [Vel07] und zweidimen-
sionale photonische Kristalle [Son05]. In Strukturen, bei denen der Einschluss der
optischen Mode durch Materialien mit kleinem Unterschied in den Brechungsindizes
generiert wird, gelang der experimentelle Nachweis zuerst Lermer et al. im Jahr
2012 |Ler12]. Die von Lermer et al. verwendeten Strukturen sind identisch zu dem
hier verwendeten Wafer M4056, dessen Schichtaufbau in Anhang erlautert
wird und in Abbildung illustriert wird.

Die verwendete mittels [MBE] hergestellte Struktur ist ein Fabry-Pérot-Resonator,
bei dem die beiden Spiegel aus \/4-dicken GaAs/AlAs Spiegelpaaren gebildet
werden (sieche Abschnitt 2.2)). Um eine gezielte Auskopplung der Photonen an
der oberen Facette des spateren Mikrotiirmchens zu gewéhrleisten, besteht der
untere Spiegel aus insgesamt 29,5 Paaren, der obere jedoch nur aus 25. Zwischen
den beiden Spiegeln befindet sich die Kavitét, die entgegen des ,,Standarddesigns*
[Gér96, [Rei07] nicht aus einer A-dicken GaAs Schicht sondern aus insgesamt sechs
einzelnen GaAs/AlAs Schichten besteht. Die Dicke dieser einzelnen Schichtpaare
wird dabei — ausgehend von den \/4-dicken Spiegelpaaren — schrittweise zur Mitte
der Kavitdt hin reduziert (siche Abbildung [5.1[(b)). Als aktives Medium befindet
sich eine Schicht InAs{QPe| in der Mitte der Kavitit, eingebettet in eine 59,4 nm
dicke GaAs Schicht. Das Wachstum der findet im sog. ,,Stranski-Krastanov-
Wachstumsmodus® statt (siehe Abschnitt 2.1.1)). Um die optische Qualitit zu

erhohen und die Emissionswellenléinge in den Bereich um 900 nm zu schieben,



5.1 Probenlayout und Fabrikation 87

|1. Reduktuiof
12. Red.

1.

: Qpe in
Kavitat —

,3OXDBR§

Q-Faktor (10%)

800 1000 1200 1400
Durchmesser (nm)

Abbildung 5.1: (a) Illustrierter Aufbau der Mikrotiirmchen mit adiabatischer Modenan-
passung. Der Bereich mit zunehmend reduzierter Schichtdicke um die
InAs{QP¢|ist vergréBert in (b) dargestellt. Durch die adiabatische Mo-
denanpassung werden Verlustkanéle bei kleinen Tiirmchendurchmessern
kleiner als 1 pm unterdriickt, wodurch sich sehr hohe Q-Faktoren von
einigen Tausend ergeben.

erfahren die direkt nach dem Wachstum einen [PCAl-Schritt] [Gar97]. Dariiber
wird die Wellenlénge des [QP}Ensembles durch eine Reduktion der [QP}H6he und
der Interdiffusion von GaAs und InAs blauverschoben [Bral6].

Nach dem Wachstum des planaren Wafers M4056 (genaue Schichtstruktur siehe An-
hang wird eine Schicht Polymethylmethacrylat (PMMAI) als Positiv-Photolack
aufgebracht. Mittels Elektronenstrahllithographie werden Kreise unterschiedlichen
Durchmessers in den Lack belichtet, wodurch die spateren Mikrotiirmchen definiert
werden. Die so belichteten Bereiche werden anschlieend durch ein Losungsmittel
entfernt und es wird eine Nickel-Atzmaske aufgetragen. AnschlieBend wird der
iibrige Photolack entfernt, sodass nur an den anfangs beleuchteten Stellen Nickel

iibrig bleibt. Abschliefend werden die Mikrotiirmchen mittels reaktivem Ionenétzen

L Akronym fiir engl. partial capping and annealing, zu deutsch ,teilweise bedecken und ausheilen®
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durch Argon- und Chlorionen in die Struktur transferiert. Die Nickelmaske wird
wihrend des Atzens ebenfalls abgetragen, jedoch viel geringer als die freiliegen-
den Halbleiterbereiche. Durch eine Optimierung des Atzprozesses gelingt es, dass
zum Schluss nur eine sehr diinne Schicht Nickel auf dem Tiirmchen verbleibt.
Zur Sicherstellung der Fabrikationsqualitdt der Mikrotiirmchen werden zunéchst —
abhéngig vom Durchmesser — die Giitefaktoren der Probe bestimmt. Abbildung
5.1{(c) zeigt die gemessenen Q-Faktoren auf dieser Probe fiir d = 750 — 1550 nm.
Wie man deutlich erkennen kann, liegen die gemessenen Q-Faktoren immer iiber
einem Wert von Q= 3000. Dies iibersteigt deutlich die Giitefaktoren von
Qstandara < 2000, die auf dieser Groflenskala und mit einer A\-dicken Kavitiat ge-
messen wurden [Lal04, Lec07, Ler12] und ist eine direkte Konsequenz aus der
optimierten Struktur mit adiabatischer Modenanpassung. Weiterhin lisst sich eine
Abnahme des Q-Faktors zu kleineren Durchmessern hin erkennen, was vermutlich
an einem schlechteren Volumen zu Oberflachenverhéltnis mit der einhergehenden

Zunahme an Verlusten durch Seitenwandstreuung liegt [Rei07].

5.2 Grundcharakterisierung der untersuchten

Quantenpunkt-Mikrokavitat

Abbildung (a) zeigt als Konturdarstellung temperaturabhéingige Spektren eines
[QPks in einem Mikrotiirmchen mit adiabatischer Modenanpassung , welche bei nicht
resonanter wrAnregung aufgenommen wurden. Die Intensitédt der Spektren wird
dabei durch eine farbcodierte Konturdarstellung wiedergegeben. Aus der Anpassung
der Grundmode ergibt sich der Giitefaktor des untersuchten Mikrotiirmchens (d =
1050 nm) zu @ = 3200. Durch die Temperaturabhéngigkeit der Bandliicke in einem
Halbleiter kann man eine deutliche Blauverschiebung der [QP}Emission zu tieferen
Temperaturen hin erkennen. Im Vergleich zur Bandliicke &ndert sich die Energie der
fundamentalen optischen Mode nur sehr wenig im dargestellten Temperaturbereich,
da sich die Brechungsindizes der verwendeten Halbleitermaterialien nur geringfiigig
andern. Bei einer Temperatur von 7' = 17.5 K kommt es zur Resonanz zwischen

dem angeregten Zustand des [QPps und der Grundmode. Damit einhergehend kann



5.2 Grundcharakterisierung der untersuchten Quantenpunkt-Mikrokavitét 89

(a) Intensitat (w. E.) (b) P 11,350485 gj
' 11,350480 ¢

o o 11,350475%
d [, P | @  Emissionsencrgie= Fit 17350470/\

0 100 200 300 %
Polarisatorstellung (°) —

Intensitat (w. E,)
e e | 351()

10 15 20 25 25 20 75 100 125 1
Temperatur (K) Verstimmung E,-E., (meV)

Abbildung 5.2: (a) Temperaturabhéngige Spektren des untersuchten [QPps. Durch die
schwache Licht-Materie-Wechselwirkung kommt es zu einer starken Erho-
hung der emittierten Intensitét fiir spektrale Resonanz zwischen und
Fundamentalmode. (b) Polarisationsaufgeldste Energie der [QP] Emission.
Es ist eine[ESAlvon AEpsa = (13+£7) peV erkennbar. (c) Intensitét des
[QP}Exzitons in Abhéngigkeit von der Verstimmung zwischen Laser und
Es sind mehrere Resonanzen erkennbar, die sich auf Phononenreplika
und héhere Zusténde im zuriickfithren lassen.

man eine deutliche Erhohung der vom emittierten Intensitéit erkennen, die in

der schwachen Licht-Materie-Wechselwirkung begriindet liegt.

Um zunéchst den [QP}Zustand genauer zu charakterisieren, wurde mittels eines
zusitzlichen Linearpolarisators und eines \/2-Wellenpldttchens im Strahlengang
untersucht, ob der Zustand eine [ESAl besitzt und wie grofl diese gegebenenfalls
ist. Der Linearpolarisator wird dazu so eingestellt, dass die transmittierte Polarisati-
on der Achse mit hochster Reflektivitit des Monochromators entspricht. Mittels des
Wellenpléttchens wird dann die Polarisation der [QP}Emission gedreht und somit
Spektren in Abhéngigkeit dieser aufgenommen. Abbildung b) zeigt als Ergebnis
einer solchen Polarisationsserie die Emissionsenergie des [QPgs in Abhéngigkeit
der Polarisatorstellung. Es lasst sich ein oszillierendes Verhalten durch die nicht
verschwindende [FSA] des [QPps erkennen. Daraus lédsst sich schlieBen, dass es sich

beim spektroskopierten Zustand hochstwahrscheinlich um ein neutrales Exziton
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handelt. Aus einer sinusférmigen Anpassung dieses Verlaufs lisst sich die [FSA] als
Peak-zu-Peak-Differenz zu AEpga = (13 £ 7) peV bestimmen.

Um die Reinheit der Einzelphotonenemission als auch die Kohérenz der emittierten
Photonen zu erhohen, wird héufig eine quasi-resonante oder sogar strikt-resonante
Anregung des Uberganges verwendet [San02, [Gol14] [HeI3b]. Um Resonanzen
des [QPps — wie beispielsweise die p-Schale — in dem hier untersuchten System zu
identifizieren, wurden Spektren des [QPFMikrokavitéit-System in Abhéngigkeit der
Wellenldnge des anregenden Lasers gemessen. Die Temperatur betrug bei dieser
Messung T' = 5,5 K, sodass der leicht verstimmt zur Grundmode war. Dadurch
kann die Unterscheidung zwischen und Grundmodenemission gewahrleistet
werden. Abbildung [5.2)(c) zeigt das Spektrum des untersuchten [QPgs in Abhéngig-
keit der Laserwellenldnge, wobei die Intensitéit des[QPks als Konturplot dargestellt
wird. Man kann deutlich mehrere, verschieden helle Resonanzen erkennen, welche
sichtbar werden wenn der Laser resonant mit einem hoheren Zustand des [QPps
ist. Diese Zustédnde konnen beispielsweise quantisierte Energieniveaus des Poten-
tialtopfes — wie die p-Schale — sein. Der Laser regt dann effektiv diesen Zustand
an, woraufhin das erzeugte Ladungstragerpaar in den energetischen Grundzustand
— welcher der hier untersuchten Spektrallinie entspricht — relaxiert. Weiterhin ist
auch eine Anregung des [QPps iiber die Benetzungsschicht denkbar oder auch
die Besetzung des [QP}Grundstandes bei gleichzeitiger Generation eines optischen
Phonons. Fiir alle weiteren Experimente wurde eine Blauverstimmung des Lasers
um 32 meV gewihlt. Dies entspricht hochstwahrscheinlich der Anregung eines
Exzitons unter Zuhilfenahme eines Phonons, da diese Verstimmung mit der LO-
Phononenenergie von 33 meV iibereinstimmt, welche fiir Ings3Ga47As berichtet
wurde [Pea83|. Durch den [PCA}Schritt beim Wachstum kommt es zur Interdiffusi-
on zwischen Gallium und Arsen, sodass sich nidherungsweise eine Komposition von
Ing 5Gag 5As ergibt. Bei der Anregung des[QPps iiber den [LOFPhonon Zustand lésst
sich zudem erwarten, dass es kaum zeitlichen Jitter beim Emissionsprozess gibt,
da die Phononen eine Relaxationszeit von einigen 10 ps aufweisen, was deutlich
unterhalb der typischen Lebensdauer eines Exzitons liegt [Gra07].
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5.2.1 Lebensdauer- und Kohdrenzzeitmessungen

Um die Kopplungsstirke des [QPFMikrotiirmchen-Systems zu quantifizieren, eignet
sich die experimentelle Bestimmung des Purcell-Faktors. Wie in Kapitel [2.3.2]
bereits erklart wurde, stellt der Purcell-Faktor das Verhaltnis aus Lebensdauer des
[QP}Exzitons in das umgebende dreidimensionale Volumenmaterial ohne Resonator
und der Zerfallszeit in Resonanz mit der optischen Mode dar. Um die Zerfallsrate
zu messen wird die durch den Monochromator spektral gefilterte Emission des
[QPps in eine Faser eingekoppelt, an deren Ende sich eine zeitlich hochauflésende
(Atges =~ 40 ps) befindet. Als Referenzsignal an der [TAC-Karte dient der
Trigger-Ausgang des Lasers. Der Laser startet damit die Zeitmessung der [TACH
Karte, welche durch die Detektion eines Photons in der gestoppt wird. Wie-
derholt sich diese Messung sehr hiufig ergibt sich daraus das zeitaufgeloste [uWPL}
Signal, wie in Abschnitt erlautert. Zwei dieser Messungen an dem o. g.
Mikrotiirmchen sind in Abbildung [5.3(a) gezeigt. In roten Quadraten dargestellt
ist die Zerfallskurve des Exzitons fiir eine Verstimmung zwischen und Funda-
mentalmode von A = Eo — Ex = 0,69 meV, wohingegen die blauen Kreise dem
zeitaufgelosten Signal fiir spektrale Resonanz zwischen und Fundamentalmode
entsprechen. Vor allem fiir geringe Zeitdifferenzen von unter 1 ns ist deutlich der
schnellere Zerfall fiir spektrale Resonanz erkennbar. Um die Daten hinreichend
gut reproduzieren zu konnen, musste fiir beide Zerfallskurven eine biexponentiell
abfallende Funktion mit zwei unterschiedlichen Zeitkonstanten zur Anpassung
verwendet werden. Die in Abbildung |5.3[(a) gezeigten Anpassungskurven haben
deshalb die Form f(7p) = yo + Ay * e”™/Tsemett 1 Ay x e770/Tlangsam | Dabei stellt
Yo einen konstanten Untergrund z. B. durch die Dunkelzéhlrate der dar,
Tynnen ist die schnellere Zerfallskonstante und entspricht hier der Lebensdauer
T des Exzitonzustands und Tiangsam die langsamere Zeitkonstante. Diese beiden
Signale lassen sich der Emission des Quantenpunktes mit der Zerfallskonstanten T}
sowie einem weiteren Beitrag aus der Emission der Grundmode mit der Zerfallszeit
Tnr (NR: nicht resonant) zuordnen. Die Emission der Kavitét setzt sich dann
aus Beitragen von dem hier untersuchten sowie anderen nicht resonant an die

Mode gekoppelten Emissionslinien zusammen. Diese Emission kann dabei entweder
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Abbildung 5.3: (a) Zeitaufgelostes [{PL}Signal der [QP}Emission fiir spektrale Resonanz
und fiir eine Verstimmung zwischen und Fundamentalmode von A =
0,69 meV. Es ist ein deutlich schnellerer Abfall des Signal fiir A = 0 meV
erkennbar. Die Daten werden mit einer biexponentiellen Zerfall angepasst
wodurch sich eine [QP}Lebensdauer von T1(A = 0 meV) = (67 £ 8) ps
ergibt. (b) Lebensdauer des [QPps in Abhingigkeit der Verstimmung
des [@QPps zur Fundamentalmode. Eine Anpassung mit einer Lorentz-
Funktion mit Halbwertsbreite Aw = ¢ ergibt einen Purcell-Faktor von
Fp="T78+23.

von anderen [QPpn im Mikrotiirmchen stammen, oder von einem anderen Zustand
des hier untersuchten [QPps. In beiden Féllen ist die Emission spektral verstimmt
zur Grundmode, jedoch gelangt ein nicht verschwindender Anteil beispielsweise
iiber die Streuung mit [LAl Phononen in die Grundmode und kann deshalb auf der
hier gefilterten Wellenldnge detektiert werden. Da diese Spektrallinien energetisch
verstimmt zur optischen Mode sind ist ihre Lebensdauer deutlich ldnger als die des
hier untersuchten, mit der Grundmode resonanten [QPps. Da die [QP}FEmission —
wie im Folgenden noch gezeigt wird — fiir spektrale Resonanz einen sehr reinen Ein-
zelphotonencharakter aufweist, entstammen diese nicht resonanten bzw. spektral
verstimmten Emissionslinien wahrscheinlich demselben [QP] Aus den Datenanpas-
sungen in Abbildung |5.3(a) ergeben sich radiative Lebensdauern in bzw. auerhalb
der Resonanz zu 77 (A = 0 meV) = (67£8) ps bzw. T1 (A = 0,69 meV) = (306£13)
ps.

Um den Purcell-Effekt im Detail auswerten zu kénnen, wurden die zeitaufgelosten

Messungen fiir insgesamt 14 verschiedene Temperaturen und somit 14 verschiedene
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Verstimmungen wiederholt. Die Ergebnisse sind in Abbildung [5.3(b) dargestellt.
Nach Gleichung hingt die Zerfallsrate des [QPps vom spektralen Uberlapp
zwischen [QP}Exziton und Fundamentalmode ab. Mathematisch entspricht dieser
Zusammenhang einem Lorentzprofil, wobei die Halbwertsbreite der Kurve I'x(A)
(I'x: Zerfallsrate des Exzitons, A: Verstimmung zur optischen Mode) identisch mit
der Linienbreite der optischen Mode ist. Die aus der biexponentiellen Anpassung
der einzelnen zeitaufgelosten Messungen extrahierten Lebensdauern werden iiber
der jeweiligen Verstimmung aufgetragen und mit einem inversen Lorentzprofil
angepasst. Die Halbwertsbreite der Anpassungsfunktion wurde dabei auf die der
optischen Mode (y¢ = 0,42 meV) gesetzt. Nach [Mun09] ergibt sich der Purcell-

Faktor iiber den Zusammenhang

Fp = RAZ0) —1, (5.1)

wobei angenommen wurde, dass es keine Unterdriickung der Leckmoden gibt.
Daraus folgt fiir das untersuchte [QP}Mikrotiirmchen-System ein Purcell-Faktor
von Fp =78+ 23.

Als néchster Schritt werden die Kohérenzeigenschaften der von diesem emit-
tierten Photonen untersucht. Dazu bestimmt man die Autokorrelationsfunktion
erster Ordnung (siche Abschnitt der Emission, was einer Interferenz des
Lichtfeldes mit sich selbst entspricht. Experimentell misst man diese durch ein [M]l
oder ein [MZI mit gleich langen Armen (siche Abschnitt [3.4)).

Abbildung (a) zeigt das periodische Verhalten der Intensitét der [QPHEmission
in Abhéngigkeit der Stellung des Piezoaktuators (und somit der Phasendifferenz)
fiir einen nominellen Gangunterschied der beiden Arme von At &~ —7 ps. Aus einer
Anpassung der Daten mit einem Sinusfit der Form f(t) = yo + A * sin(*_2) lasst
sich der Kontrast der Interferenz iiber C' = l% als das Verhiéltnis von Amplitude
A zum y-Achsenabschnitt gy, bestimmen. Fiir die hier gezeigte Messung ergibt
sich ein Interferenzkontrast von Chpr., = (90 £ 3) %. Abbildung [5.4(b) zeigt die
Messung des Interferenzkontrastes fiir einen nominellen zeitlichen Gangunterschied

der beiden Arme von At = —140 ps, bei der kaum noch ein sinusférmiger Verlauf
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Abbildung 5.4: (a) Zihlrate der Emission am Ausgang des Interferometers aufgetra-
gen iiber dem Piezo Verfahrweg fiir einen nominellen Gangunterschied
zwischen den beiden Armen des Interferometers von ~ 7 ps. Die Daten
werden mit einer Sinus-Funktion zur Ermittlung des Interferenzkon-
trastes angepasst. (b) Zdhlrate in Abhéngigkeit des Piezo Verfahrweges
fiir einen Gangunterschied von 140 ps. Es ist fast keine Interferenz
mehr sichtbar. (c) Interferenzkontrast der [QP}Emission aufgetragen iiber
dem Laufzeitunterschied des Interferometers. Eine Anpassung mit einer
gauBformigen Funktion liefert eine Kohérenzzeit der [QP}Emission von
Ty = (93 £ 3) ps.

erkennbar ist. Eine erneute Anpassung der Daten mit einem sinusférmigen Fit
ergibt einen Kontrast von Cy, = (6 £ 1) %. Wiederholt man die Messungen des
Interferenzkontrastes fiir verschiedene Gangunterschiede und trigt den Kontrast
iiber der jeweiligen Laufzeitdifferenz auf, ergibt sich der gaufiférmige Verlauf in
Abbildung 5.4(c). Nach Gleichung [2.38| ergibt sich somit eine Kohérenzzeit der
Emission von Ty = (93 £ 3) ps. Somit sind die Photonen nicht Fourier-limitiert, da
die Lebensdauer fiir spektrale Resonanz bei T7(A = 0 meV) = (67 £ 8) liegt, was
eine maximale Kohérenzzeit von 15 e, = 2 % T = 134 ps fiir Fourier-limitierte
Photonen ergibt. Der Grund hierfiir ist hochstwahrscheinlich spektrale Diffusion
in Folge des sehr kleinen Resonatordurchmessers. Dadurch kénnen Oberflachen-
zustdnde — die an den Réndern des Tiirmchens existieren — an den QP koppeln.

Diese Zustdnde konnen, beispielsweise durch einen zeitlich verénderlichen Ladungs-
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zustand, zu einer energetischen Fluktuation des QP Zustandes und damit zu einer
niedrigeren Kohirenz der [QP}Emission fiihren.
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Abbildung 5.5: Kohirenzzeit der [QP}Emission in Abhéngigkeit des Tiirmchendurchmes-
sers. Fiir jeden Durchmesser wurden mehrere vermessen und der
Bestwert hier aufgetragen. Unterhalb von 1 um bricht die Koh#renzzeit
durch den Einfluss der Oberflichenzustéinde drastisch ein.

Um den Einfluss dieser Oberflachenzustéinde genauer zu untersuchen, wurde die
Messung der Kohérenzzeit fiir verschiedene Durchmesser der Mikrotiirmchen wie-
derholt. Dabei wurden bei jedem spezifischen Durchmesser mehrere vermessen
und der Bestwert in Abbildung [5.5 aufgetragen. Fiir groe Durchmesser konvergiert
die gemessene Th—Zeit ungefahr gegen T(d — o0) ~ 170 ps. Fiir d < 1 pum bricht
die Kohérenzzeit der |(QPe| dagegen drastisch ein. Wie bereits erwéhnt lasst sich
dies auf den negativen Einfluss der Oberflichenzustédnde zuriickfithren. Der zuvor
untersuchte liegt mit einer gemessenen Kohérenzzeit von T = (93 £3) ps etwas
unter dem gemessenen Bestwert fiir diesen Durchmesser. Grundsétzlich gilt es im
Hinblick auf die Erzeugung ununterscheidbarer Photonen das Verhéltnis T5/T}
zu maximieren (siehe Gleichung . Basierend auf den durchmesserabhéngigen
T>-Messungen in Abbildung [5.5] sind also groflere Durchmesser zu bevorzugen.

Fiir grole Mikrotiirmchendurchmesser nimmt jedoch auch der laterale Einschluss
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der optischen Mode ab. Damit sinkt die Feldstirke der Mode am Ort des [QPks,
woraus sich nach Gleichung bzw. Gleichung eine groflere Lebensdauer
des Emitters ergibt. Somit gilt es einen Mittelweg zu finden, bei dem sowohl die
Kohérenz als auch die Zerfallsrate des [QPps hoch ist.

5.2.2 Nachweis der Einzelphotonenemission

In diesem Abschnitt wird das bereits vorgestellte [QP}Mikrotiirmchen-System auf
die Emission einzelner Photonen hin untersucht. Dies ist, neben der Ununterscheid-
barkeit der Lichtteilchen, eine Kerneigenschaft, die ein solches Systems erfiillen
muss, um als Lichtquelle fiir weitergehende Experimente auf Basis der Quantenin-
terferenz zu dienen [Aarlll Spr13]. Das vom emittierte Licht wird dazu tiber
den Monochromator spektral gefiltert, in eine Faser eingekoppelt und die Autokor-
relationsfunktion zweiter Ordnung mittels eines fasergekoppelten [HBTI Aufbaus
(siche Abschnitt [3.2)gemessen. In Abbildung [5.6|(a) ist das Koinzidenzhistogramm
fiir spektrale Resonanz zwischen und Fundamentalmode sowie fiir gepulste
quasi-resonante Anregung gezeigt. Der verschwindende Peak um 7 ~ 0 zeigt bereits
die nichtklassische Lichtemission aus dem untersuchten Zustand. Weiterhin ist
eine Abnahme der Hohe der einzelnen Peaks zu grofleren Zeitunterschieden hin
erkennbar. Dieses Verhalten resultiert aus dem sog. blmkingﬂ und l&sst sich wahr-
scheinlich auf einen weiteren Ladungstriagerkomplex des [QPks — wie beispielsweise
einen Trionzustand — zuriickfithren. Nach einer charakteristischen Zeit wird im
ein oder mehrere weitere Ladungstriager gefangen, sodass bei der Injektion eines
Exzitons ein anderer Zustand als das neutrale Exziton entsteht. Dieser hat eine
leicht unterschiedliche Energie und wird deshalb auf der gemessenen Wellenlédnge
nicht detektiert. Der befindet sich also fiir die Messung in einem ausgeschalteten
Zustand, wodurch die Wahrscheinlichkeit zu hoheren Zeitunterschieden hin ein
zweites Exziton-Photon zu messen abnimmt, was zu dem beobachteten blinking-
Verhalten fiithrt. Unterstiitzt wird diese These ebenfalls durch den zweiten Zerfalls-

kanal, der in den zuvor vorgestellten Lebensdauermessungen beobachtet wurde.

2engl. fiir ,,das Blinken“
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Abbildung 5.6: (a) Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung fiir A = 0 meV. Die
Unterdriickung des Peaks um 7 = 0 ns ist der Nachweis der Ein-
zelphotonenemission. Eine Auswertung der Pulsflichen liefert g(Q)(O) =
0,058 & 0,006.(b) ¢ (0)-Wert in Abhingigkeit der Verstimmung zwi-
schen und Fundamentalmode. Zu héheren Verstimmungen hin ist
nur eine leichte Verschlechterung erkennbar, die Einzelphotonenemission
bleibt jedoch mit ¢ (0) = 0,11 £ 0,01 fiir A = 0,61 meV (T = 25,5 K)

sehr rein.

Dieser entspricht aller Wahrscheinlichkeit nach dem ,,Aus“-Zustand, der das hier
beobachtete blinking verursacht. Um die Reinheit der Einzelphotonenemission zu
quantifizieren wird der ¢ (0)-Wert iiber das Verhiltnis aus Fliche des zentralen
Peaks geteilt durch die durchschnittliche Flache der umgebenden Peaks berechnet.
Fiir die Messung in Abbildung (a) ergibt sich g (0) = 42> = 0,058 £ 0,006,

Side

was die Grenze einer SPY von ¢ < 0,5 deutlich unterschreitet.

Um weiterhin zu untersuchen, inwieweit die Reinheit der Emission vom spektralen
Uberlapp zwischen Emissionslinie und Fundamentalmode abhéngt, wird der
Versuch fiir verschiedene Temperaturen wiederholt und wiederum der g‘® (0)-Wert
fiir jede einzelne Verstimmung bestimmt. Das Ergebnis dieser Messreihe ist in
Abbildung [5.6(b) dargestellt. Wie man feststellt, unterschreitet der gemessene
g?(0)-Wert iiber den gesamten untersuchten Bereich die Nachweisgrenze der
Einzelphotonenemission deutlich. Es ergibt sich nur eine leichte Zunahme des
g (0)-Wertes fiir hohe Temperaturen bzw. Verstimmungen auf maximal ¢(?(0) =
0,11 + 0,01 fir A = 0,61 mev (T = 25,5 K). Fiir die Messung in spektraler
Resonanz ergab sich ein Signal-Rausch-Verhéltnis an den von p = 0,977,



98 5 ,How-to“: Kohérente einzelne Photonen aus QQPen in Mikrokavitéiten

wobei das Rauschen der Dunkelzdhlrate der Detektoren entspricht. Beriicksichtigt
man dies, lésst sich iiber Gleichung der korrigierte ¢®(0)-Wert zu ¢®(0) =
0,014 + 0,001 berechnen. Nun werde angenommen, dass sich dieser korrigierte
g?(0)-Wert des Emitters nicht mit variierender Verstimmung @ndert. Damit lisst
sich aus dem Signal-Rausch-Verhéltnis bei einer Verstimmung von A = 0,61 meV
von p = 0,943 der durch den Hintergrund beeinflussten ¢(® (0)-Wert zu ¢®(0) =
0,122 £ 0,013 berechnen. Dies stimmt mit dem gemessenen Wert iiberein, woraus
der zunehmende ¢(®(0)-Wert mit zunehmender Verstimmung nahezu ausschlielich
aus dem schlechter werdenden Signal-Rausch-Verhéltnis resultiert. Ein weiteres
bemerkenswertes Merkmal des untersuchten Systems ist die Tatsache, dass die
Reinheit der Einzelphotonenemission fiir spektrale Resonanz keinen Einbruch
erfahrt. Die Emission aus der Grundmode besteht somit fast ausschliellich aus
Photonen, die aus dem hier untersuchten in die Fundamentalmode eingekoppelt
werden. Dies kann als direkte Konsequenz des sehr kleinen Tiirmchendurchmessers
interpretiert werden. Dadurch befinden sich nur noch sehr wenige im Resonator,
sodass die Wahrscheinlichkeit, dass zwei bei dhnlicher Wellenldnge emittieren
sehr klein ist. Das quasi-resonante Anregungsschema verhindert zudem durch
die direkte Bildung eines Exzitons im einen Wiederbefiillungseffekt (siehe

Abschnitt [4.4]).

5.3 Zwei-Photonen Interferenz

In diesem Abschnitt sollen nun die Interferenzeigenschaften des[QP}Mikrotiirmchen-
Systems durch die Interferenz konsekutiv emittierter Photonen an einem 50/50-
Strahlteiler untersucht werden. Dazu wird die spektral selektierte [QP}Emission in
das in Abschnitt vorgestellte faserbasierte [MZIl geleitet. An dessen Ausgang
wird mittels zweier die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung gemessen.
Nimmt das zuerst emittierte Photon den Weg iiber den langen Arm des Interfe-
rometers und das anschlieend emittierte Lichtquant entsprechend den Weg iiber
den kurzen Arm, kann es am zweiten 50/50-Strahlteiler zur Interferenz kommen.

Sind die beiden Photonen ununterscheidbar resultiert dies in einem antibunching
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Abbildung 5.7: (a) Histogramm der [ZP]l fiir einen Unterschied der Ankunftszeit der
beiden Photonen von 7ys75 =~ 0. Die Unterdriickung des zentralen Peaks
ist der Nachweis der Ununterscheidbarkeit der [QP}Photonen. (b) Wie-
derholt man diese Messung fiir einen variirenden Zeitversatz der beiden
Photonen ergibt sich der HOMIDip. Die Anpassung der Daten liefert
eine Sichtbarkeit der [ZPIl von v = (83 +5) %.

im gemessenen Koinzidenzhistogramm, mit einem ¢(? (0)gorm-Wert der unter 0,5

liegt (siehe Abschnitt 2.4.2.2)).

Abbildung [5.7(a) zeigt das aufgezeichnete Histogramm des untersuchten [QPps bei
quasi-resonanter Anregung, fiir spektrale Resonanz zwischen und Fundamen-
talmode und fiir gleichzeitiges eintreffen hintereinander emittierter Photonen am
zweiten Strahlteiler des [MZIl Der Effekt der [ZPI]ist deutlich am reduzierten Peak
um 7 & 0 erkennbar. Die verbleibenden Koinzidenzen deuten auf eine nicht perfekte
Interferenz der Photonen hin, ausgelost durch eine Dephasierung des [QP}Exzitons
nach der erneuten Anregung durch den zweiten Laserpuls. Weiterhin féllt auf, das
die beiden Peaks bei £12,2 ns nicht die volle Hohe der benachbarten Koinzidenzan-
sammlungen erreichen. Insgesamt gibt drei Moglichkeiten, wie Photonen das
durchlaufen kénnen, um eine Koinzidenz bei +£12,2 ns zu generieren. Alle weiteren
Peaks kénnen aus insgesamt vier Moglichkeiten gebildet werden. Dies fithrt dazu,
dass die beiden Peaks bei +12,2 ns in ihrer Fliche nur 75 % der benachbarten
Peaks entsprechen. Da auch in dieser Autokorrelationsmessung ein blinking Effekt
zu sehen ist, wird der ¢®(0)-Wert nur aus dem Verhiltnis des zentralen Peaks
zu dem Durchschnitt der beiden Erhéhungen bei £24.4 ns gebildet. Fiir die hier
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. . . . (2) o A0 ns o .
gezeigte Messung ergibt sich somit ¢'*(0) = T 2S+A24,4 ~= 0,17 + 0,02. Dies
unterschreitet deutlich die Grenze fiir unterscheidbare Photonen von g(f)(O) =0.5
und ist somit der Nachweis, dass signifikante Quanteninterferenz stattgefunden

hat.

Um den Grad der [ZPIl auszumessen wird anschliefend schrittweise die variable,
fasergekoppelte Verzogerungsstrecke verdndert und das Koinzidenzhistogramm
aufgenommen. Abbildung[5.7(b) zeigt die aus diesen Messungen hervorgehenden
gg)o 17(0)-Werte (blaue Quadrate) aufgetragen, gegen die eingestellte Zeitdifferenz
der beiden Photonen 73;z;. Dieser Kurvenverlauf ist auch als [IOM}Dip bekannt. Da
der zuvor bestimmte Reinheit der Einzelphotonenemission leicht von 9(2)<0)HBT =0

abweicht, beeinflusst dieser ebenfalls die hier gemessene [ZPIl Deshalb werden die

gemessenen Datenpunkte nach Gleichung [2.49| entsprechend um %gggT(O) (siehe
Abschnitt [5.2.2)) bereinigt. Die korrigierten Daten sind in Abbildung [5.7|(b) als
rote Kreise dargestellt. Um die Visibilitdt der [ZPIl aus der Messung zu extrahieren,

werden die korrigierten Daten mit Gleichung angepasst, wobei fiir die Lebens-
dauer des [QP}Exzitons der gemessene Wert von T = (67 £ 8) ps (siehe Abschnitt
5.2.1) verwendet wird. Fiir die [ZP] ergibt sich damit eine maximale Visibilitit
von v = (83 £5) %. Im Vergleich zur Literatur ist dieser Wert in Einklang mit
anderen Experimenten die unter quasi-resonanter Anregung stattgefunden haben
[San02, Var05), [Gaz13| [Gol14) [Gsc15]. In keiner der bisherigen Arbeiten konnte
jedoch aus den Messungen die Ursache der nicht vollstdndigen Ununterscheidbar-
keit explizit ermittelt werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurde daher der Versuch
unternommen, durch eine Zusammenarbeit aus experimenteller und theoretischer
Ansiitze die Limitierungen des [QPFMikrotiirmchen-Systems herauszufinden. Diese

Ergebnisse werden im folgendem Abschnitt vorgestellt.
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5.4 Mikroskopische Modellierung der Zwei-

Photonen Interferenz

In diesem Abschnitt sollen mittels verstimmungsabhéngiger Messungen die ver-
schiedenen Einfliisse die zur Reduktion der Kohérenz des[QP}Mikrokavitat-Systems
beitragen ermittelt werden. Dazu wurde in Zusammenarbeit mit Dr. Dara McCut-
cheon, Prof. Dr. Niels Gregersen und Prof. Dr. Jesper Mgrk der DTU|in Lyngby,
Kopenhagen ein theoretisches Modell entwickelt, das die eines [QPks der an eine
Mikrokavitét gekoppelt ist, grundlegend beschreibt. Wie in den Abschnitten 2.3.2]
und bereits vorgestellt, handelt es sich hierbei um ein mikroskopisches
Modell des Systems, das sowohl einen zeitlichen Jitter durch die quasi-resonante
Anregung, die Kopplung von und Fundamentalmode, reine Dephasierung des
Systems als auch die zeitliche Differenz der interferierenden Photonen am zweiten
Strahlteiler beinhaltet. Reine Dephasierung kann man im Allgemeinen als quanten-
mechanische Ankopplung der [QP}Zusténde an andere Freiheitsgrade des Systems
— welche auch als Bad-Moden[] bezeichnet werden — auffassen. Diese zusitzlichen
Freiheitsgrade kénnen beispielsweise [LAl Phononen oder auch eine Storstelle sein.
Quantenmechanisch werden diese Effekte durch eine Stérungsrechnung des Systems
behandelt, wodurch Effekte reiner Dephasierung als Zerfall der Nicht-Diagonal-
elemente der Zustandsdichtematrix des Systems auftreten [Hsu87]. Diese reinen
Dephasierungsprozesse konnen auf Zeitskalen ablaufen, die deutlich kiirzer sind als
die Lebensdauer des angeregten [QP}Zustandes und dadurch die Ununterscheidbar-
keit der emittierten Photonen negativ beeinflussen [Kael3b]. Falls die Quelle der
reinen Dephasierung die Kopplung an [LA] Phononen ist, lidsst sich erwarten, dass

diese eine ausgeprigte Temperaturabhingigkeit zeigt [Kael3al [Kael3b].

Ein weiterer moglicher negativer Einfluss auf die Quanteninterferenz ergibt sich
durch ein spektrales Wandern der [QP}Emission. Dadurch stimmt die Wellenlénge
der beiden interferierenden Photonen nicht mehr exakt iiberein und der Grad

der Ununterscheidbarkeit sinkt. Dieser spektrale Jitter wird beispielsweise durch

3Danmarks Tekniske Universitet

4im Englischen bath modes
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Ladungstrager- oder Spinrauschen hervorgerufen und kann sich auf Zeitskalen von
Sekunden bis deutlich unter 1 ps abspielen [Houl2, [Kuh13].

Um die einzelnen Einfliisse durch Modellierung der Daten moglichst genau quan-
tifizieren zu koénnen, ist es daher noétig den Versuch zur [ZPI] des Systems unter
Variation moglichst vieler Parameter durchzufithren. Deshalb wird in diesem Ab-
schnitt nicht nur die Verinderung der [ZPIl unter Varianz der Ankunftszeiten der
Photonen am Strahlteiler gemessen, sondern es wird auch die Kopplungsstirke
des [QPFMikrotiirmchen-Systems durch Anderung der Temperatur variiert. Die
Anderung der Temperatur bewirkt gleichzeitig eine magliche Anderung der reinen
Dephasierungsrate des [QPs, falls diese durch die Kopplung an ein Phononenbad

hervorgerufen wird.

Abbildung [5.8(a) zeigt erneut den bereits im letzten Abschnitt prisentierten
Dip. Nun wurde fiir diese Versuchsreihe die variable Faserverzogerung auf 7,77 = 0
ps eingestellt. Anschlielend wurden die Messung der Autokorrelation fiir das Mini-
mum des [HOMDip bei verschiedenen Temperaturen wiederholt. Abbildung [5.8(b)
zeigt die temperatur- bzw. verstimmungsabhiingigen ¢(®(0)-Werte die aus dieser
Messreihe resultieren. Die Auswertung der Koinzidenzhistogramme wurde analog
zu Abschnitt durchgefiihrt. Fiir die Korrektur einer nicht perfekten Einzelpho-
tonenemission wurden die in Abschnitt |5.2| présentierten gg};T(O)—Werte verwendet.
Wie man anhand der verstimmungsabhéngigen Daten sehen kann, verschlechtern
sich die Interferenzeigenschaften der emittierten Photonen sobald und Funda-
mentalmode nicht mehr zueinander resonant sind. Dies demonstriert deutlich, dass
die Interferenzeigenschaften des Systems von der schwachen Licht-Materie-Wechsel-
wirkung profitieren und diese genutzt werden kann, um die Ununterscheidbarkeit
der [QP}Emission zu steigern. Im Vergleich zu den Werten bei grofier Verstimmung
(¢gP(A = 0,61 meV) = 0,38 + 0,03), verbessert der Purcell Effekt die [ZPl fiir
spektrale Resonanz (¢®(A = 0,0 meV) = 0,12 4 0,01) um mehr als einen Faktor
drei. Ein &hnlicher Effekt konnte bereits von Varoutsis et al. gezeigt werden. Dort
konnte gezeigt werden, dass bei hohen Temperaturen ein gewisses Mafl an Ununter-
scheidbarkeit wiederhergestellt wird durch den Purcell-Effekt [Var05]. Im Gegensatz

zu den hier gezeigten Messungen wurde jedoch die grofite Ununterscheidbarkeit
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Abbildung 5.8: (a) [HOM}Dip, wie er bereits in Abbildung gezeigt wurde. (b) Die
Autokorrelationsmessung der [ZPIl wurde am Minimum des [HOMI-Dip fiir
variierende Verstimmung zwischen [@P|und Fundamentalmode wiederholt.
Modell A nimmt an, dass ausschliellich ein zeitlicher Jitter durch den
Pumpzustand fiir die unvollstindige [ZPIl verantwortlich ist. Modell B
passt die Daten unter der Annahme einer konstanten Dephasierungsrate
an. Die Fitergebnisse zeigen, dass es kaum zeitlichen Jitter auf dem
Emissionsprozess gibt. Bei Modell C setzt sich die Dephasierungsrate
aus einem konstanten Anteil und einem temperaturabhiangigen Teil der

durch die Kopplung an Phononen verursacht wird zusammen.

nicht bei spektraler Resonanz erreicht und das gekoppelte System wurde generell

durch die Temperatur-induzierten Dephasierungsprozesse dominiert.

Um die verschiedenen Einfliisse im System auf die [ZPIl herauszufinden, wurde
an beiden Kurven — unter Beriicksichtigung der Ergebnisse der Grundcharakteri-
sierung aus Abschnitt — eine Modellierung der Daten unter Verwendung von
Gleichung durchgefiihrt. Insgesamt wurde das Modell an die Daten mit drei
unterschiedlichen Parametersétzen angepasst, die auf unterschiedlichen Grundan-
nahmen fiir die unvollstindige [ZP]] basieren. Fiir Modell A, welches der roten Kurve
in Abbildung entspricht, wurden die verstimmungsabhingigen Daten zunéchst
nicht beriicksichtigt und nur Abbildung [5.8(a) unter der Annahme, dass nur ein
zeitlicher Jitter T, fiir die Limitierung verantwortlich ist angepasst. Die einzelnen
Fitparameter sind in Tabelle dargestellt. Das Modell reproduziert den [HOM
Dip (Abbildung [5.§](a)) sehr gut, der Verlauf bei den verstimmungsabhéngigen

Daten ist jedoch genau gegensétzlich zu dem gemessenen Trend. Der Grund hierfiir
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’ Fitparameter \ Modell A \ Modell B \ Modell C ‘

T, = 1/a (ps) 21,5 3,2 3,2
v (peV) 0 1,6 1
n (meV~—?) - - 0,032
we (meV) - - 1,3

Tabelle 5.1: Fitparameter zur Anpassung der in Abbildung (a) und (b) gezeigten
Daten.

ist, das bei einer lingeren Zerfallszeit des [QPs eine zeitliche Unsicherheit auf
dem Emissionsprozess immer weniger Auswirkungen hat, je grofler 77 wird (vgl.
Abschnitt [2.4.2.3). Da die Kohérenz des Systems jedoch eindeutig von dem Purcell-
Effekt profitiert, ldsst sich daraus schlieflen, dass ein zeitlicher Jitter nicht fiir die
Limitierung des Systems verantwortlich ist. Fiir Modell B werden somit beide
Kurven simultan durch Gleichung angepasst, wobei die Dephasierungsrate
iiber alle Temperaturen hinweg konstant gehalten wird. Mit diesen Parametern
werden beide Kurven gut modelliert. Nur fiir hohe Temperaturen, d. h. eine hohe
Verstimmung, weichen die gemessenen Datenpunkte in Abbildung [5.§|(b) etwas
von der Fitkurve ab. Daraus lésst sich folgern, dass die Dephasierung in dem Sys-
tem nicht ausschliefllich durch einen temperaturunabhéngigen Prozess stattfindet.
Beispiele fiir solch einen — zumindest iiber den untersuchten Temperaturbereich
— stabilen Prozess wire die Wechselwirkung des gekoppelten Systems mit Ober-
flachenzusténden an den Seitenwidnden des Mikrotiirmchens. Weiterhin kommen

geladene Storstellen in der Nihe des [QPps fiir eine solche Dephasierung in Frage.

Um die Temperaturabhingigkeit beim Fit beriicksichtigen zu konnen, wurde
das Modell zusétzlich um die Exziton-Phonon-Wechselwirkung erweitert. Eine
genaue mathematische Beschreibung findet sich im Anhang [A.4] Zusammen-
fassend wird die Ankopplung an das Phononenbad durch die spektrale Dichte
J(w) = nw® exp [~ (w/w.)?] des Phononenbades (n: Exziton-Phonon-Kopplung; we:
Abschneidefrequenz), welches im Rahmen des Dirac-Bildes als Storterm auf das
[QP}Mikrokavitit-System einwirkt, beschrieben. Der aus diesem Modell erhaltene
Fit (blaue Kurve) bildet beide Kurven in Abbildung sehr gut nach. Es ergibt

sich aus dem Fit eine leichter zeitlicher Jitter durch den Pumpzustand von 7, = 3,2



5.4 Mikroskopische Modellierung der Zwei-Photonen Interferenz 105

ps, sowie eine Dephasierung, die fiir spektrale Resonanz zwischen und Funda-
mentalmode zu ca. 40 % aus Phononenbeitragen und zu 60 % aus einer konstanten
Dephasierung von v = 1 neV besteht. Der sehr kurze zeitliche Jitter lasst sich auf
das quasi-resonante Anregungsschema zuriickfithren. Die Energiedifferenz zwischen
dem anregenden Laser und der [QP}Emission von 32 meV deutet darauthin, dass die
Anregung des [QPps unter Erzeugung eines Phonons vonstatten geht, welches

auf dieser Zeitskala relaxiert [Gra07].

Mit Hilfe der aus diesem Modell gewonnenen Kenntnisse, kann man nun versuchen
das [QPFMikrotiirmchen-System und den experimentellen Aufbau so zu veréindern,
dass man die Visibilitéit der [ZPI auf Werte nahe an 100 % bringt. So wiirde eine
strikt resonante Anregung sowohl die zeitliche Ungenauigkeit auf dem Emissions-
prozess eliminieren, als auch andere negative Einfliisse auf die[ZPIl wie das spektrale
Wandern infolge von Ladungstrigerfluktuationen minimieren. Dephasierungsprozes-
se, die aus der Ankopplung an Oberflichenzustinde des Mikrotiirmchens entstehen,
kénnen durch die Verwendung groflerer Mikrokavitédten eventuell minimiert werden,
da der rdumliche Abstand und somit die Kopplung des [QPps an diese Zustédnde
kleiner wird. Deshalb wird im néchsten Kapitel zunédchst die strikt resonante

Anregung eines [QPps in einer planaren Mikrokavitit etabliert.
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Zusammenfassung des Kapitels

In diesem Teil der Arbeit wurde zum ersten Mal die Erzeugung ununterscheid-
barer Photonen aus [QPpn in Mikrotiirmchen mit adiabatischer Modenanpassung
demonstriert. Die emittierten Photonen wiesen dabei einen sehr reinen Einzelpho-
tonencharakter von ¢ (0) = 0,058 & 0,006 auf. Der Uberlapp der Zwei-Photonen-
Wellenfunktion konnte durch Interferenzmessungen in einem [MZIlzu v = (83+5) %
bestimmt werden. Um die verschiedenen Prozesse, die die [ZPIl beeinflussen genauer
zu untersuchen, wurden verstimmungsabhéngige Interferenzexperimente durchge-
fithrt. Durch ein neuartiges Modell konnte gezeigt werden, dass die vorherrschende
Limitierung in diesem System nicht durch eine zeitliche Unsicherheit beim Emissi-
onsprozess entsteht, sondern vielmehr Dephasierung des [QPps dafiir verantwortlich
ist. Diese Dephasierungsrate setzt sich fiir spektrale Resonanz zwischen und
Fundamentalmode zu 40 % aus phononeninduzierter Dephasierung und zu 60 %

aus einer konstanten, temperaturunabhingigen Rate zusammen.

Die Resultate dieses Kapitels wurden in ,,S. Unsleber et al., Physical Review B 91,
075413 (2015)“ publiziert.



6 Resonanzfluoreszenz zur

Erzeugung koharenter Photonen

Wie die theoretische Modellierung der experimentell gewonnenen [ZPIFDaten im
vorangegangenen Abschnitt gezeigt hat ist die Etablierung eines strikt resonan-
ten Anregungsschemas eine Schliisselkomponente im Hinblick auf die Erzeugung
Fourier-limitierter Photonen, da storende Dephasierungsprozesse durch Storstellen
oder Ladungstriagerrauschen minimiert werden. Erst durch diese Technik konnten
erstmals in gepulst betriebenen Experimenten [ZP] Visibilitaten von nahezu 100 %
realisiert werden [Hel3bl Weil4b|. Da eine energetische Separation von Laser und
[QP}Signal nicht mehr moglich ist, wurde stattdessen eine Filterung durch zuein-
ander orthogonal orientierten Polarisationen der beiden Lichtfelder mittels der
in Abschnitt vorgestellten Kreuzpolarisationskonfiguration etabliert. Zudem
wurde statt der Mikrotiirmchenprobe zunéchst eine planare Struktur zur Untersu-
chung der strikt resonanten Anregung verwendet, da hier eine hinreichend grofle
Unterdriickung des riickgestreuten Lichts durch die unstrukturierte Oberfléiche
leichter moglich ist. Um eine moglichst breitbandige Erhohung (Q ~ 200) der
Auskoppeleffizienz zu erzielen, wurde der unstrukturierte Wafer M3569 verwendet.
Dieser bestehet aus 24 unteren und 5 oberen Spiegelpaaren (Schichtstruktur siehe
Anhang [A.7), welche eine A-dicke Kavitét einschliefen. Als aktives Material wird
wiederum eine Schicht [PCAl-InAs [QPf verwendet.
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6.1 Spektrale Eigenschaften des untersuchten

Quantenpunktes unter resonanter Anregung

Abbildung (a) zeigt das Spektrum dieser planaren Probe, aufgenommen unter
nichtresonanter Anregung mit dem griinen Laser bei einer Temperatur von 7' = 5 K.
Die einzelne, helle und spektral auflosungslimitierte [P} Linie, welche das Spektrum
dominiert, ist der Ausgangspunkt fiir die weiteren Untersuchungen die unter strikt
resonanter Anregung durchgefiihrt wurden. Dazu wird der gepulste Ti:Saphir Laser
auf die Energie des Ubergangs abgestimmt. Durch eine sehr feine Justierung
der beiden Linearpolarisatoren wird dann die Unterdriickung des Lasers maximiert.
Das Resultat ist das in Abbildung (b) gezeigte Spektrum. Zu sehen ist der
breitbandige Hintergrund des gepulsten Lasers. Die Ausloschung des Lasers ist
schmalbandiger als die Linienbreite des Lasers, was zu dem beobachtbaren , Aus-
16schungstal® fithrt. Dieses spektrale Fenster in dem der Laser unterdriickt wird
verdndert sein energetische Position mit der Einstellung des zweiten Linearpolarisa-
tors. Daraus lasst sich schliefen, dass es im experimentellen Aufbau Komponenten
gibt, die die Polarisation des Lasers in Abhéngigkeit der Laserwellenldnge drehen.
Weiterhin zeigte sich, dass die Orientierung des ersten Linearpolarisators die maxi-
male Unterdriickung des Aufbaus bestimmt. Daraus folgt, dass die Polarisation
des Lasers durch den experimentellen Aufbau elliptische Komponenten erhélt, die

am zweiten Linearpolarisator dann nicht mehr herausgefiltert werden kénnen.

Zentral in dem Fenster maximaler Unterdriickung ist die helle[@P} Linie sichtbar. Die
Datenanpassung entspricht einer Summe aus zwei Gau-Funktionen — einer mit po-
sitiver Amplitude fiir den Laser und einer mit negativer fiir die Laserunterdriickung
des Aufbaus — sowie einer Lorentz-Funktion fir die [QP}Emission. Die Gaufi-Form
der Laserunterdriickung ergibt sich rein phdnomenologisch. Aus der Anpassung
erhdlt man eine spektrale Breite der Laserausloschung von Aw = (562 + 10) peV.
Die Breite dieses Fensters variiert dabei je nach verwendeter Struktur. Dieses
Fenster ist fiir prozessierte Proben signifikant kleiner, da das riickgestreute Licht

scheinbar durch die strukturierte Oberfliche elliptische Polarisationskomponenten
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Abbildung 6.1: (a) Spektrum des untersuchten [QPks in einer planaren Mikrokavitiit,
aufgenommen bei nichtresonanter Anregung. (b) Spektrum desselben
[@PEs bei gepulster strikt resonanter Anregung. Die einzelne helle
Linie ist iiberlagert vom gauférmigen Spektralprofil des Lasers. Durch
die Kreuzpolarisation wird der Laser in einem spektralen Fenster der
Breite Aw = (562+£10) peV sehr stark unterdriickt. (c) Integrierte Inten-
sitét der [QP}-Linie in Abhéngigkeit der Laserfeldstérke fiir verschiedene
Temperaturen. (d) Autokorrelation zweiter Ordnung des untersuchten
[QPks, welcher strikt resonant mit einem 7-Puls angeregt wurde.
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erhélt. Ebenso war nicht bei allen untersuchten [QPfn ein so deutliches Hinter-
grundsignal abseits vom eigentlichen [QP}Signal beobachtbar. Der Grund hierfiir
liegt hochstwahrscheinlich in der Beschaffenheit der Probenoberfliche und der
damit einhergehenden unterschiedlichen Riickstreuung des Lasers. Im Allgemeinen
lésst sich jedoch mit dem verwendeten experimentellen Aufbau an der spektralen
Position des [QPs eine ausreichend groBe Ausloschung realisieren um beispielsweise
Einzelphotonenemission nachzuweisen. So werden von ca. 100 uW Laserleitung vor
dem zweiten Linearpolarisator noch ca. 1 nW nach diesem gemessen. Dies ergibt
eine Unterdriickung von etwa 10°. Wie das Resonanzfluoreszenzspektrum in Abbil-
dung [6.1|(b) zeigt, ist die Unterdriickung an der Position der [QP}Emissionslinie
noch einmal hoher. Vergleicht man die Amplituden des gauférmigen Laserhinter-
grundes mit der (negativen) Laserausloschung, ergibt sich eine um einen Faktor
10 hohere Unterdriickung im Zentrum der Laserunterdriickung. Insgesamt ergibt

sich somit eine maximale Unterdriickung des Lasers an der spektralen Position des
[QPfs von 10°.

Im néchsten Schritt wurden Spektren wie in Abbildung [6.1{(b) fiir verschiedene
Leistungen des Lasers aufgezeichnet. Jedes Spektrum wurde wiederum mit einer
Summe aus zwei Gauf- und einer Lorentzfunktion fiir den angepasst. Die dar-
aus extrahierte integrierte Intensitidt der QP-Emission in Abhéngigkeit der Wurzel
der eingestrahlten Laserleistung ist in Abbildung [6.1)(c) dargestellt. Es ergeben
sich die fiir ein gepulst resonant angeregtes Zwei-Niveau-System charakteristischen
Rabi-Osrzillationen. Die Daten wurden mit Gleichung [2.22) angepasst, welche einen
Déampfungsterm in Folge der Kopplung an [LA] Phononen enthilt. Erhoht man die
Probentemperatur lassen sich drei Effekte an den Rabi-Oszillationen beobachten.
Zum einen sinkt die maximale Intensitédt bei Anregung mit einem m-Puls mit zu-
nehmender Temperatur. Da der ebenfalls unter nichtresonanter Anregung eine
starken Einbruch in der maximalen Helligkeit gezeigt hat ldsst sich daraus folgern,
dass dieser Effekt hauptséchlich durch thermische Entleerung hervorgerufen wird
und keine Konsequenz aus der zunehmenden Phononwechselwirkung ist. Weiterhin
lésst sich eine Verschiebung der m-Puls Leistung hin zu hoheren Werten beobachten.
Dies lasst sich auf eine Renormalisierung der Rabi-Frequenz durch die zunehmende

[LAl Phonondichte erkldren. Dadurch wird die Kopplung des [QPps an das resonante
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Laserfeld kleiner wodurch eine hohere Laserleistung fiir eine Inversion des [QPps
benotigt wird [Weilda]. Zuséitzlich kann man eine zunehmende Dampfung der
Oszillationen beobachten, welche ebenfalls aus der zunehmenden Besetzung des
Phononenbades resultiert [Ram10b]. Um die Daten fiir 17,5 K und 20 K hinreichend
gut mit der Fitfunktion reproduzieren zu konnen, wurde bei diesen beiden Kurven
ein zusitzlicher Term der Form m- v/Ppaser zu Gleichung addiert. Dieser lésst
sich héchstwahrscheinlich auf das schlechter werdende Signal-Rausch-Verhéltnis
und dem damit zunehmenden Laserhintergrund zuriickfithren [Pre0§]. Durch die
abnehmende maximale Intensitét der [QP}Emission nimmt auch das Signal-Rausch-
Verhéltnis ab. Zudem wurde die Laserunterdriickung mit zunehmender Tempera-
tur und damit grofler werdender Wellenlénge der Emission schlechter. Dies liegt
vermutlich an der Wellenléngenabhéngigkeit der Unterdriickung, die zuvor bereits
erldutert wurde. Es scheint, dass die [QP}Emission bei 7' = 20 K bei einer weniger
gut zu unterdriickenden Wellenlénge liegt. Beide Effekte lassen sich am Besten
durch den zusitzlichen Term m- v/Prage, zu Gleichung kompensieren.

Um den Einzelphotonencharakter der [QP}Emission bei resonanter Anregung zu
untersuchen, wurde das spektral gefilterte Signal in die faserbasierte [HBTFAnord-
nung gekoppelt und die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung unter Anregung
des [QPps mit einem 7-Puls gemessen. Das Koinzidenzhistogramm ist in Abbil-
dung [6.1d) dargestellt. Das Fehlen des Peaks um 7 & 0 ist der klare Nachweis der
nichtklassischen Lichtemission. Um die Reinheit der Emission zu quantifizieren,

wurden alle Peaks mit einer Funktion der Form

kil 1,142

F(7) o< (A xe” M) x (e72()) (6.1)
angepasst. Diese Funktion stellt einen zweiseitigen exponentiellen Zerfall mit der
Lebensdauer des [QPps T; als Zerfallskonstante dar, der mit einem GaufB-Profil
gefaltet wurde (siehe Anhang |A.5)). Die GauB-Verteilung ist dabei die Antwort-

funktion des Versuchsaufbaus mit der Zeitauflosung ta.g. = W) ~ 520 ps. Der

gemessene ¢ (0)-Wert ergibt sich aus der Fliche der Fitfunktionen, indem die
Flache unter dem zentralen Peak durch die durchschnittliche Fléache der insgesamt
sechs umgebenen Peaks geteilt wird zu ¢(®(0) = 0,0194 + 0,0007. Dies verdeutlicht
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die sehr reine Emission und die erfolgreiche Unterdriickung des resonanten Lasers
vom eigentlichen [QP}Signal.

Im néchsten Schritt wurde die Korrelationsfunktion erster Ordnung gemessen um
daraus die Kohérenzzeit der emittierten Photonen zu bestimmen. Die Messung
erfolgte mit dem in Abschnitt [3.4] vorgestellten Freistrahl{MZIl Analog zu den Kohé-
renzzeitmessungen aus Abschnitt wurde auch hier der Interferenzkontrast der
Emission fiir verschiedene Laufzeitunterschiede der beiden Arme des bestimmt.
Abbildung [6.2f(a) zeigt den Interferenzkontrast der [QP}Emission aufgetragen iiber
dem Laufzeitunterschied des [MZIl fiir die strikt resonante Anregung des [QPps mit
einem 7-Puls. Im Vergleich zu der in Abschnitt gezeigten Messung féllt der
S0g. beatz’ngﬂ Effekt auf. Der Kontrast zeigt bei etwa 7 ~ +400 ps einen Einbruch
und erholt sich danach wieder. Dieser Effekt ldsst sich auf eine [FSA] des [QPs
zuriickfithren. Dadurch besteht die im Spektrum beobachtete Emissionslinie nicht
aus einer einzelnen Spektrallinie, sondern aus zwei eng beieinanderliegenden. Der
energetische Abstand dieser beiden Linien ist geringer als das Auflésungsvermogen
des Monochromators, wodurch die beiden Linien im Spektrum als eine erscheinen.
Léasst man die [QP}Emission nun mit sich selbst interferieren kommt es zu einem
Art Schwebung durch die beiden unterschiedlichen Komponenten der Emission. Die
Korrelationsfunktion erster Ordnung wird daher ausgehend von Gleichung [2.36] mit
der Fourier-transformierten aus der Summe zweier Lorentzfunktionen angepasst.
Die Linienbreite der beiden Funktionen wurde als identisch angenommen. Aus der

Anpassung ergibt sich eine Kohérenzzeit von T5 resonant = (670 £ 52) ps.

Um vergleichen zu kénnen, ob das strikt resonante Anregungsschema einen positiven
Einfluss auf die Kohérenz der Emission hat, wurde die Messung unter quasi-
resonanter Anregung wiederholt. Dabei war der Laser um 34 meV blauverschoben
zu der Linie, was einer Anregung in die p-Schale oder der Anregung iiber
ein [LOl Phonon entspricht. Die Leistung des Lasers wurde so eingestellt, dass die
Emission zu etwa 70 % gesittigt war. Der Interferenzkontrast in Abhéngigkeit des
Laufzeitunterschiedes ist in Abbildung[6.2(b) dargestellt. Im Vergleich zur Messung

'zu deutsch ,schlagend®
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Abbildung 6.2: Korrelationsfunktion erster Ordnung fiir (a) strikt resonante und fiir (b)
quasi-resonante Anregung.

unter strikt resonanter Anregung zeigt sich das deutlich schnellere abklingen der
Interferenz, sodass beispielsweise der beating Effekt hier kaum sichtbar ist. Aus der
Anpassung der Daten mit derselben Funktion wie fiir Abbildung [6.2fa) ergibt sich
eine Kohérenzzeit von 15 guasi-resonant = (264 &= 54) ps. Dies ist deutlich kiirzer als
der Wert fiir strikt resonante Anregung und lasst sich auf eine groflere spektrale

Diffusion der Emission durch die grofiere Energie des Lasers zuriickfiihren.

6.2 Zwei-Photonen-Interferenz bei strikt und quasi-

resonanter Anregung

Um eine groBere Flexibilitéat hinsichtlich des zeitlichen Abstandes der erzeugten
Photonen zu erhalten, wurden im néchsten Schritt die beiden in Abschnitt
und Abschnitt erlauterten Freistrahl{MZI| zur Verdopplung der Laserpulse und
zur Messung des [HOMI Effektes benutzt. Damit kénnen Photonenpaare in einem
beliebigen Zeitabstand bis unter 1 ns erzeugt werden. Die Weglédngenunterschiede
beider [MZIl sind dabei identisch, sodass der eingestellte zeitliche Abstand in der Ge-
neration der [QP}Photonen bei der anschlieflenden Interferenz im zweiten [MZIl exakt
kompensiert wird. Abbildung6.3(a) zeigt das gemessene Koinzidenzhistogramm fiir

einen zeitlichen Abstand der beiden Photonen von 7 & 2 ns mit 7-Puls Anregung



114 6 Resonanzfluoreszenz zur Erzeugung kohédrenter Photonen

(a) __ Parallele Polarisation (b) _Orthogonale Polarisation

—~ 1.0r¢ o s-Schale K e o Daten [11.

3 '
s B
g g
= 205
=i

N

k=

3

4

00—~ 0 4 =
Verzogerung T, (ns) Verzogerung T, (ns)

(c) Parallele Polarisation (d)

_1.0F Ve quasiresp ' Y S R — [}

4 o\ =Fit o A, , . N
o E ° : 175 2
% o o é -m- s-Schale <
= S ° °f Po -e-quasires. Z
=200 o . \ o R
g S e/ ° - =

E 5 » ¢ ¢ {25 &

2 =

0.0— ' : ' : : : :
-8 -4 0 4 8 0.50 0.75 1.00
Verzogerung T, (ns) Laserleistung (Pg;iyu,)

Abbildung 6.3: (a) [ZPI] aufgenommen unter strikt resonanter Anregung mit einem -
Puls und paralleler Polarisation der beiden Photonen, welche in einem
zeitlichen Abstand von 2 ns generiert wurden. Aus dem Vergleich mit der
Referenzmessung, bei der die beiden Photonen orthogonal zueinander
orientierte Polarisationen haben (in (b)) ergibt sich die Sichtbarkeit der
[ZPIl zu v = (98,8 + 0,2) %. (c) [ZP]l fiir eine quasi-resonante Anregung
des [QPEs in die p-Schale. Die Sichtbarkeit ist hier mit v = (62 £
4) % deutlich schlechter als fiir resonante Anregung in die s-Schale.
(d) Leistungsabhingige Sichtbarkeit der [ZP1l
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und bei einer Temperatur von 7' = 5 K. Durch die verschiedenen Moglichkeiten
wie die beiden Lichtteilchen das [MZI| durchlaufen kénnen werden pro Repetition
des Lasers 5 Peaks bei 7p = 4+4; £2; 0 ns erzeugt. Um eine zeitliche Differenz
am zweiten Strahlteiler von 2 ns zu erhalten gibt es insgesamt doppelt so viele
Moglichkeiten als fiir einen Zeitunterschied von 4 ns, weshalb die entsprechenden
Peaks auch doppelt so hoch im Histogramm sind. Der verschwindende Peak um
7 = 0 ist der Nachweis der Quanteninterferenz der beiden Photonen. Um die Flache
des zentralen Peaks extrahieren zu konnen, wurden jeder Peak der Messungen mit
der Funktion in Gleichung angepasst. Die Lebensdauer des [QP}Exzitons wurde
dabei auf T} = 920 ps fixiert, was der aus der Anpassung von Abbildung (6.1{(d)
extrahierten Zerfallskonstante entspricht. Fiir die Anpassung wurde zudem ein
konstanter Achsversatz auf die Anpassungsfunktion addiert, welcher exakt aus der
Dunkelzéhlrate der APDs berechnet wurde und somit dem Signal-Rausch-Verhélt-
nis der Detektoren entspricht. Es zeigt sich, dass der Peak um 7 ~ 0 verschwindend
gering ist, da die Amplitude der angepassten Funktion nur ca. 0,2 % der Hohe der
benachbarten Peaks entspricht. Dies ldsst auf eine sehr hohe Kohérenz der

Photonen schlieflen.

Fiir die Referenzmessung wurde die Polarisation der Photonen in einem Arm des
MZI um 90° gedreht und die Lichtteilchen somit unterscheidbar gemacht. Das
Ergebnis ist in Abbildung|6.3(b) dargestellt. Da keine Interferenz mehr stattfinden
kann, ist der zentrale Peak auch nicht mehr unterdriickt sondern in guter Néhe-
rung genauso hoch, wie die beiden bei +2 ns. Auch diese Messung wurde iiber
Gleichung [6.1] angepasst. Die [ZP]l Visibilitét ergibt sich dann aus den Flichen der

beiden Messungen iiber die Beziehung

_ 4
v = (1= 75100 % (6.2)

Aus dem Vergleich der beiden Messungen in Abbildung [6.3(a) und Abbildung[6.3|(b)
ergibt sich v = (98,8 £ 0,2) %. Somit sind die erzeugten Photonen dank des strikt

resonanten Anregungsschemas nahezu vollstdndig ununterscheidbar.

Um den Vorteil dieser Anregungstechnik zu verdeutlichen, wurden zudem Ver-
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gleichsmessungen mit quasi-resonanter Anregung durchgefiihrt. Abbildung [6.3(c)
zeigt das Koinzidenzhistogramm fiir parallele Polarisation der Photonen und eine
Verstimmung des Lasers um etwa A = 34 meV, welche einer hoheren Resonanz
des [QPps wie der p-Schale oder auch einem Phononenreplika entspricht. Fiir
die Messung wurde die Leistung so hoch gewihlt, dass die [QP}Emission die Halfte
der Sittigungsintensitit betrug. Hier ist bei der Messung der [ZPIl mit paralleler
Polarisation der beiden Photonen ein deutlicher Peak um 7 ~ 0 herum sicht-
bar. Eine Auswertung der Pulsflichen und der Vergleich mit der Messung mit
orthogonaler Polarisation liefert eine Sichtbarkeit der [ZPIl von v = (62 + 4) %.
Weiterhin sei erwihnt, dass die Messung unter quasi-resonanter Anregung ein
hoheres Rauschniveau im Histogramm aufweist. Dies liegt am Freistrahl-Aufbau
und der hoheren absoluten Laserleistung, welche zur Anregung des [QPps bendtigt
wird. Dadurch ist das Streulicht am Versuchsaufbau grofier und das Signal-Rausch-
Verhéltnis auf den steigt entsprechend an. Die [ZP] Visibilitét ist zudem
deutlich schlechter als der in Abschnitt gemessene Wert, welcher ebenfalls
mit quasi-resonanter Anregung aufgezeichnet wurde. Dies lésst sich auf die sehr
viel grofere Lebensdauer des angeregten [QP}Zustandes zuriickfithren. Damit sinkt
bei gegebener Dephasierungsrate die mogliche [ZPIl durch die schlechter werdende
Kohérenzzeit (siehe Gleichung [2.52)). Der drastische Unterschied zwischen quasi-
und strikt resonanter Anregung liegt vermutlich an einer geladenen Storstelle in
der Umgebung des [QPps. Durch die hohere Energie des Lasers kann diese angeregt

werden, wodurch es zu einem energetischen Jitter des [QPps kommt.

Ein weiterer Vorteil der strikt resonanten Anregung zeigt sich bei der Untersuchung
der Leistungsabhéngigkeit der Photonen-Kohérenz. Abbildung [6.3(d) zeigt die ge-
messene [ZPI] Visibilitét fiir verschiedene Anregungsleistungen, sowohl fiir s-Schalen-
als auch quasi-resonante Anregung. Es zeigt sich, dass die Interferenzeigenschaften
der [QP}Emission fiir die Anregung in die s-Schale duflerst robust gegeniiber der
Anregungsleistung sind. Dies ist von essentieller Bedeutung fiir mogliche Anwen-
dungen, da so immer sichergestellt ist, dass die maximale Helligkeit der Probe
mit maximaler Kohédrenz einhergeht. Im Falle der quasi-resonanten Anregung ist
eine deutliche Abnahme mit zunehmender Pumpleistung beobachtbar. Bei 90 %
der Sittigungsleistung betrigt die [ZPI Visibilitit nur noch knapp iiber 30 %. Die
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Interferenzvisibilitdt von v = (98,8 +0,2) % unter resonanter Anregung gehért mit
zu den besten Werten welche bisher fiir Halbleiter{QP¢| berichtet wurden. Vergleich-
bare Werte wurden bisher von He et al. (97,2 %), Wei et al. (99,5 %), Somaschi et
al. (99,6 %) und Ding et al. (98,5 %) berichtet. Dies unterstreicht deutlich den Nut-
zen der strikt resonanten Anregung zur Erzeugung ununterscheidbarer Photonen.
Weiterhin verdeutlicht dieses Experiment, dass die Ununterscheidbarkeit durch die
resonante Anregung auch fiir deutlich gesteigert werden kann, welche unter
quasiresonanter Anregung mit v ~ 30 % eher schlechte Interferenzeigenschaften
zeigen. Typische Werte in der Literatur fiir ein quasiresonantes Anregungsschema
liegen etwas iiber 80 % [San02, [Gaz13| [Gsc15l [Goll4], was ein weiteres Mal die

Vorteile und Notwendigkeit dieses resonanten Anregungsschemas unterstreicht.

6.3 Abhdngigkeit der Zwei-Photonen Interferenz

von Temperatur und Laserpulsabstand

Im néchsten Schritt soll der Einfluss des Pulsabstands auf die Ununterscheidbarkeit
der emittierten Photonen untersucht werden. Dazu wurden am Laserpulsdoppler
verschiedene Laufzeitdifferenzen zwischen At = 1,5 ns und 4 ns realisiert und
das Freistrahl [MZI zur Messung der entsprechend justiert. Die Experimente
mit einem Pulsabstand von 12,2 ns wurden mit dem fasergekoppelten [MZI] aus
Abschnitt durchgefiihrt. Die Versuche wurden wiederum sowohl fiir strikt als
auch quasi-resonante Anregung durchgefiihrt. Fiir die strikt resonant gepumpten
Messungen wurde der mit einem 7-Puls angeregt, die quasi-resonanten Messun-
gen wurden bei 50 % der Sittigungsintensitéit durchgefiihrt. In beiden Féllen sinkt
die Visibilitét fiir grofle Pulsseparationen deutlich, die Werte fiir strikt resonante
Anregung sind jedoch durchweg héher. Fiir sehr kurze Photonenabstinde kénnen
nahezu vollstédndig ununterscheidbare Photonen erzeugt werden. Durch die Depha-
sierung des [QPps kommt es bei hinreichend grofien Abstéinden zwischen konsekutiv
emittierten Photonen zu der beobachteten Abnahme der Ununterscheidbarkeit. Von

Thoma et al. wurde bereits ein d&hnliches Experiment — jedoch unter quasiresonanter
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Abbildung 6.4: (a) Sichtbarkeit der [ZPIl in Abhéngigkeit der Separation zwischen den

Photonen fiir quasi- und strikt resonante Anregung. Fiir beide Anre-
gungsschemata nimmt die Ununterscheidbarkeit der beiden Photonen
mit zunehmendem Abstand deutlich ab. (b) [ZPIl Visibilitit in Abhéngig-
keit der Temperatur fiir strikt resonante Anregung mit einem 7-Puls und
einer Photonenseparation von 2 ns. Durch die zunehmende Dephasierung
durch Phononen nimmt die Sichtbarkeit mit zunehmender Temperatur
ab. Beide Fits wurden unter Verwendung der Gleichungen und
erstellt. Fiir Fit 2 wurden die temperaturunabhéngigen Fitparameter
aus (a) verwendet.

Anregung — mit variablen zeitlichen Photonenabstinden durchgefiihrt [Thol6]. Um
die von Thoma et al. gemessenen Ununterscheidbarkeiten modellieren zu kénnen,
wurde ein phdnomenologisches Modell aufgestellt, welches auch hier zur Anpas-
sung der Daten Anwendung fand. Die grundlegenden Annahmen dieser Theorie
beschreiben das System als Zwei-Niveau-System, welches von einem Laser, der als
klassisches Lichtfeld beschrieben wird, angeregt wird. Zusétzlich koppelt der
an ein quantisiertes Lichtfeld mit der Stédrke g, welches hier die optische Mode
der planaren Mikrokavitdat darstellt. Damit wird das System in dhnlicher Art
beschrieben wie in Abschnitt Die reine Dephasierung des Systems wird von
Thoma et al. phinomenologisch durch eine stochastische Kraft F(t) = P(t) + D(t)
im Hamiltonoperator beriicksichtigt. Dabei entspricht P(7") der durch Phononen

verursachten Dephasierung, welche als d-korreliertes weifies Rauschen] aufgefasst

2Als é-korreliertes weiBes Rauschen bezeichnet man ein Signal, welches keinerlei Korrelation
aufweist. Korreliert man das Rauschsignal mit sich selbst, zeigt es nur fiir ¢ = ¢’ eine Korrelation
mit sich selbst: < P(¢)P(t') >= 0(t — t'). WeiBles Rauschen weist zudem eine konstante spektrale
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wird. D(t) ist ein farbiges Rauschenf’| welches das spektrale Wandern des [QPps
darstellen soll. Wie von Thoma et al. dargelegt wird, zeigt die Dephasierung durch
das spektrale Wandern eine ausgepragte Abhéngigkeit von dem zeitlichen Abstand
in dem die Photonenpaare erzeugt werden. Basierend auf diesen Annahmen l&sst
sich folgender analytischer Ausdruck fiir die [ZPI}Visibilitit herleiten [Thol6]:

r
I (1 —exp (= (6t/7¢))) +(T) + T

v(oT, 7o, ') = (6.3)
Dabei stellt der Ausdruck I'" = I'y (1 — exp (— (6¢/ Tc)Q)) den Anteil der Dephasie-
rung durch spektrale Diffusion dar, dessen maximaler Anteil I'j; ist und der eine
Korrelationszeit von 7¢ hat. I' = 1/T7 ist die spontane Emissionsrate des [QPps

und (7) die phononeninduzierte Dephasierung, welche iiber

() = 50n(T) (R(T) = 1), it (6.4
_ a -1
n(T) = (eXp <?> — 1>
beriicksichtigt wird. 7 stellt eine Art Kopplungskonstante an das Phononenbad
dar, wobei die gesamte Dephasierung durch Phononen mit einer charakteristischen
Temperatur a zunimmt. Mit diesem Satz an Gleichung wurden beide Kurven in
Abbildung angepasst. Fiir strikt resonante Anregung ist die Korrelationszeit der
spektralen Diffusion mit 7¢ s =~ 6 ns in etwa doppelt so hoch wie fiir quasi-resonantes
Pumpen des [QPps mit 75 ~ 3 ns. Die Limitierung der [ZPI] Visibilitét fiir sehr
kurze Pulsabstinde auf ~ 70 % wird durch eine Phononen-Dephasierungsrate
von y(T' =5 K) = 0,46 GHz verursacht. Es zeigte sich, dass fiir die Anpassung
der Daten, welche unter strikt resonante Anregung gemessen wurden, nur ein

vernachlissigharer Phononenbeitrag nétig war. Die Abnahme der [ZP]I] 14sst sich

hier rein auf das spektrale Wandern des [QPps zuriickfiihren. Aus den Anpassungen

Leistungsdichte auf, d.h. alle Frequenzen tragen in gleicher Weise zum Rauschsignal bei. Die
Dephasierung in Folge der Kopplung an Phononen wird somit als komplett stochastisch aufgefasst.

3Im Gegensatz zum weilen Rauschen hat ein farbiges Rauschen eine Abhingigkeit der spektralen
Leistungsdichte von der Frequenz des Signals. Fiir das spektrale Wandern des QPes in diesem Ex-
periment was als farbiges Rauschen aufgefasst wird, bedeutet dies, dass dieses aus unterschiedlich
schnellen Prozessen besteht.
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ergeben sich zudem charakteristische Korrelationszeiten, welche leicht niedriger
sind als die in [Thol6] berichteten Werte.

Im n#chsten Schritt wurde der Einfluss der Temperatur auf die Kohédrenzeigen-
schaften des [QPps untersucht. Dazu wurden wiederum Interferenzmessungen unter
strikt resonanter Anregung mit einem 7-Puls und einem Pulsabstand von At = 2 ns
durchgefiihrt. Die extrahierten Visibilitdten sind in Abbildung (b) gezeigt. Durch
die zunehmende Dephasierung infolge der hoheren Besetzungsdichte des Phono-
nenbades kommt es zu einer Abnahme der Ununterscheidbarkeit der [QP}Photonen
auf va x = (59 4+ 4) % bei 20 K. Dies ist in qualitativer Ubereinstimmung mit
der ebenfalls zunehmenden Démpfung in den Rabi-Oszillationen, welche in Ab-
bildung gezeigt wurden. Die Anpassung wurde wiederum mit Gleichung [6.4
vorgenommen. Die rote (durchgezogene) Kurve wurde aus einer Anpassung, bei der
alle Parameter aufler der spontanen Emissionsrate frei wiahlbar waren, gewonnen.
Der Einfluss der spektralen Diffusion war damit vernachlissigbar und die Phono-
nendephasierung ist durch a &~ 37 K und 7 &~ 6 GHz gekennzeichnet. Fiir die blaue
(gestrichelte) Kurve wurden die Parameter der spektralen Diffusion auf die aus
Abbildung [6.4[a) extrahierten Werte festgesetzt. Damit ergeben sich mit o ~ 67 K
und g ~ 22 GHz leicht hohere Werte. Jedoch werden die Daten vor allem fiir tiefe
Temperaturen vom anderen Parametersatz besser reproduziert. Dies ldsst fiir den
hier untersuchten den Schluss zu, dass vor allem die Dephasierung in Folge
der Kopplung an Phononen zu der beobachteten Abnahme der [ZP] Visibilitét fiir

hohe Temperaturen fiihrt.
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Zusammenfassung des Kapitels

Basierend auf den Erkenntnissen des vorangegangenen Kapitels wurde in diesem
Teil der Arbeit ein experimenteller Aufbau zur strikt resonanten Anregung von
[QPpn realisiert. Uber zwei zueinander orthogonal orientierte Linearpolarisatoren
ist es gelungen, den resonanten Laser so gut aus dem Signal herauszufiltern, dass
mit ¢®(0) = 0,0194 & 0,0007 eine sehr reine Einzelphotonenemission des unter-
suchten [QPls nachgewiesen werden konnte. Zudem wurde die des Systems fiir
resonante und quasiresonante Anregung bei verschiedenen Anregungsleistungen
sowie fiir verschiedene zeitliche Abstdnde der erzeugten Photonenpaare und unter-
schiedliche Temperaturen untersucht. Im Allgemeinen lief sich dabei feststellen,
dass die Quanteninterferenz der Photonen deutlich robuster bei strikt resonanter
Anregung ist. Zudem war der Grad an Ununterscheidbarkeit bei strikt resonanter
Anregung immer grofler als bei quasiresonanter. Bei tiefen Temperaturen und
kurzen Zeitabstdnden der Photonen waren diese bei resonanter Anregung mit

maximal v = (98,8 £ 0,2) % nahezu vollstindig ununterscheidbar.






7 Resonanzfluoreszenz geordneter

Quantenpunkt-Strukturen

Fiir zukiinftige Anwendungen der Quanteninformationstechnik ist eine skalierbare
Implementation von Festkorper-Quantenbits bzw. Quantenemittern von essenti-
eller Bedeutung. Eine mogliche Realisierung eines solchen skalierbaren Schemas
sind positionierte [QP¢] bei denen das [QP}Wachstum an einer definierten Stel-
le geschieht. Diese Positionskontrolle lédsst sich zum einen iiber flache Nanolo-
cher [Ish00} [Sch07, [Sch08|, [Sch09¢, [Hug11b] oder das Wachstum in vorstrukturierte,
invertierte Pyramiden [Har98| Bai04b] erzielen. Bisher konnten an diesen [QPen die
Emission einzelner [Bai04al [Sch09b] sowie ununterscheidbarer [J13] Photonen und
die Erzeugung polarisationsverschrankter Photonenpaare [Jusl3] gezeigt werden.
Ebenso wurde bereits die Integration von positionierten [QPpn in optisch [Sch09b]
und elektrisch gepumpte [Sch12] Mikrokavititen gezeigt. Bei den fiir diese Arbeit
verwendeten Proben wurde die Positionskontrolle durch das Wachstum in vorstruk-
turierte Probenoberfldchen erzielt. Durch die geédtzten Grenzflichen in der nahen
Umgebung der positionierten erfahren diese jedoch zumeist einen starken
Dephasierungsprozess durch geladene Storstellen, sodass die Linienbreite signifikant
hoher ist als fiir selbstorganisiert gewachsene [Sch09¢].

Als weiterer Schritt hin zu einer effizienten Quelle deterministisch erzeugter und
ununterscheidbarer Photonen basierend auf positionierten [QPpn ist die strikt
resonante Anregung — sowohl im als auch im gepulsten Betrieb des Lasers —
unumgéanglich. Dieses Kapitel beschéftigt sich daher mit der Etablierung dieses

Anregungsschemas an positionierten [QPpn.
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7.1 Herstellung und Probenaufbau

In diesem Abschnitt sollen zunéchst schematisch die einzelnen technologischen
Schritte die zur Herstellung der Proben mit positionierten [QPen nétig sind vorge-
stellt werden. Das Wachstum der Proben erfolgte durch Sebastian Maier, in dessen
Dissertation die genaue Herstellung beschrieben ist] Zunichst wird auf das Sub-
strat der untere Spiegel bestehend aus 30 A\/4-dicken AlAs/GaAs Schichten
und anschliefend eine 85 nm dicke GaAs Schicht gewachsen. Dies entspricht einer
einseitigen planaren Kavitét, die unter Verwendung eines 50x Mikroskopobjektivs
(N=0,42) fiir Extraktionseffizienzen im Bereich 10 — 12 % sorgt [Roy01]. Anschlie-
Bend werden in einem mehrstufigen Prozess aus Lithographie und nasschemischem
Atzen zuerst Marker und anschliefend die Nanolocher in die Struktur eingebracht.
Daraus resultieren 300 x 300 pm?* groBe Mesenf| (siehe Abbildung[7.1[(a)) mit je-
weils einem 200 x 200 um? groBen Feld Nanoléchern. Die Periodizitét dieser Locher
variiert iiber die Probe hinweg zwischen 500 nm und 4 pm. Anschlieend werden
die Nanoltcher mit einer 10 nm dicken Pufferschicht {iberwachsen um Rauigkeiten
an den gedtzten Grenzflichen zu beseitigen. Daraufhin wird die erste Schicht [PCA}
InAs gewachsen (siehe Kapitel . Durch die Anpassung der Wachstumspara-
meter wird die Migrationslinge der [QP}Elemente maximiert, was zur bevorzugten
Nukleation in den geétzten Lochern fithrt. Diese [QPFSchicht wird von einer 35 nm
dicken GaAs-Separationsschicht iiberwachsen. Die unterschiedliche Gitterkonstante
von InAs im Vergleich zu GaAs sorgt fiir Verspannungen in dieser Schicht, wodurch
sich die zweite InAs{QP}Schicht exakt iiber der ersten anlagert. Abbildung [7.1](b)
zeigt eine REM| Aufnahme von positionierten [QPen mit einer Periodizitét von
2 um, aufgenommen unter einem Winkel von 70°. Wie man sehr gut erkennen kann
hat die Nukleation ausschliellich auf definierten Gitterpléatzen stattgefunden,
wobei alle Positionen belegt sind. Fiir diese Aufnahme betragt der Fiillfaktor somit
100 % bei 0 % falschen Nukleationspunkten. Die rdumliche Separation zwischen der

oberen [QP}Schicht und den geétzten Nanoléchern sorgt fiir eine bessere optische

1Sebastian Maier, ,,Quantenpunktbasierte Einzelphotonenquellen und Licht-Materie-Schnittstellen®,
Dissertation eingereicht an der Universitat Wiirzburg, 2016

2von spanisch la mesa, zu deutsch ,,der Tisch®
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Qualitat dieser im Vergleich zu unteren Schicht. Der Grund hierfiir ist, dass
Defekte an der geétzten Grenzfliche durch Ladungstrigereinfang eine spektrale
Diffusion des [QP}Zustandes verursachen [Sch12, [Hugl1a]. Durch eine gréfiere Sepa-
ration von diesen Defekten wird deren Einfluss verringert und die optische Qualitét
erhoht sich. Mittels eines weiteren [PCA] -Schrittes wird die Emissionswellenlénge
in den Bereich um 930 nm geschoben. Zur besseren spektralen Trennbarkeit der
beiden [QP}Schichten emittiert die zuerst gewachsene Schicht rot verschoben zur
oberen. Abschliefend wird die zweite [QP}Schicht noch mit einer GaAs-Deckschicht
tiberwachsen um die A-dicke Kavitdt zu komplettieren (sieche Anhang fiir die
gesamte Schichtstruktur). Um die Adressierbarkeit der einzelnen zu erhéhen
wird abschliefend mittels Elektronenstrahllithographie ein Titangitter, das an dem
Lochmuster der Nanolécher ausgerichtet ist, auf die Probenoberfliche aufgebracht.
Mittels zusétzlich aufgebrachter Buchstaben und Zahlen (siehe Abbildung|7.1{(a)),

ldsst sich somit jeder einzelne positionierte gezielt untersuchen.

Die erfolgreiche Positionierung der zeigt sich auch anhand der in Abbil-
dung (C) gezeigten ortsaufgelosten [uPT] Dazu wurde die Probe mit einem
griinen Laser angeregt und Spektren wéahrend der Abrasterung der Oberfliche
mit einem 100x Mikroskopobjektiv aufgezeichnet. Das Signal wurde dann in dem
interessanten Spektralbereich von 910 — 950 nm integriert und in Abhéngigkeit
der Position auf der Probe dargestellt. Man erkennt sehr deutlich einzelne helle
Positionen, die zudem auf definierten Gitterplatzen mit 2 um Periode liegen, wobei
jedoch nicht aus allen Gitterpldtzen Emission zu sehen ist. Dies lésst sich auf ver-
starkte nicht radiative Zerfallsprozesse, verursacht durch die geétzten Grenzflichen
der Nanolocher zuriickfithren. Die in den [QPkn eingefangenen Exzitonen zerfallen
dabei nicht unter Aussendung eines Photons, sondern einzelne im eingefan-
gene Ladungstrager konnen diesen durch Tunnelprozesse in die Defektzustédnde
an den Grenzflachen verlassen. Dies senkt die Quanteneffizienz der strahlenden
Rekombination, sodass einige in den gezeigten [uPL} Aufnahmen dunkel er-
scheinen [AIb10]. Alle im weiteren Verlauf des Kapitels durchgefithrten Messungen

wurden an dem in Abbildung|7.1|(c) mit einem roten Pfeil markierten positionierten
durchgefiihrt.
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Abbildung 7.1: (a) Schematischer Aufbau der Probe mit positionierten [QPen. Die
sind in zwei iibereinander angeordneten Schichten gewachsen. Um die
Extraktionseffizienz breitbandig zu erhshen befinden sich die [QPp in
einer A\-dicken Kavitit und auf einem unteren [DBR] Spiegel bestehend
aus 30 AlAs/GaAs Spiegelpaaren. Zur Orientierung auf der Probe und
zur besseren Adressierbarkeit der einzelnen wurde ein Titangitter
auf die Oberfléiche aufgebracht. (b) Eine [REM] Aufnahme zeigt die mit
2 pm Periode angeordneten (c) Ortsaufgeloste [fPL] Messung im
Bereich von 910 — 950 nm. Die Emission erfolgt aus klar definierten
Gitterpunkten was der Nachweis der erfolgreichen Positionierung der

ist.
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7.2 Grundlegende Emissionseigenschaften und

Einzelphotonenemission

Abbildung [7.2](a) zeigt das PL-Signal des in Abbildung[7.1](c) markierten [QPps,
welches sowohl unter nicht- als auch quasi-resonanter Anregung aufgenommen
wurde. Beide Emissionslinien wurden durch eine Gauf}-Funktion angepasst. Die
aus der Anpassung resultierenden Linienbreiten sind fiir beide Anregungsarten
vergleichbar mit Awsso nm = (88+2) peV und Awy schale = (87£1) peV. Dies lésst
auf eine inhomogene Linienverbreiterung schlielen, die durch geladene Storstellen
an den gedtzten Nanolochern verursacht werden kann. Die Linienbreite wurde
fiir p-Schalenanregung zudem in Abhéngigkeit der Pumpleistung analysiert. Die
aus den leistungsabhéngigen Spektren extrahierten Linienbreiten sind in Abbil-
dung (b) dargestellt. Es zeigt sich ein leichter Anstieg der Linienbreite mit
zunehmender Pumpleistung. Der Trend im Linienbreitenzuwachs wird gut durch
einen logarithmischen Anstieg beschrieben. Eine solche zunehmende Linienbreite
wurde bereits an selbstorganisiert gewachsenen [QPen durch den Einfluss einer
geladenen Storstelle in der ndheren Umgebung des [QPks dokumentiert [Ber06].
Der Anstieg lidsst sich durch das zunehmende Laden und Entladen und das daraus
folgende zeitlich verdnderliche elektrostatische Potential welches der erfahrt
erklaren. Die Linienbreite von knapp unter 100 peV ist deutlich iiber den typi-
scherweise fiir selbstorganisiert gewachsene erreichten Werten von 10peV oder
weniger [Ate09bl [Ric10, Bay02a] und ebenfalls iiber dem fiir positionierte
dokumentiertem Bestwert von 7 peV [J13].

Als néchster Schritt soll sichergestellt werden, dass der auch als Emitter ein-
zelner Photonen eingesetzt werden kann. Dazu wird der mit einem um 64 meV
blau verstimmten Laser angeregt, was wahrscheinlich der Anregung in die Benet-
zungsschicht entspricht. Das daraus resultierende Spektrum fiir gepulste Anregung
ist in Abbildung [7.3|a) dargestellt. Die Linienbreite ist im Vergleich zur &wAnre-
gung in Abbildungleicht auf Awgepust = (116 £2) peV gestiegen. Dies lésst sich

auf die gepulste Anregung mit sehr kurzen Pulslangen von ca. 1,4 ps zuriickfiihren.
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Abbildung 7.2: (a) Spektrum des positionierten [QPks fiir nichtresonante und p-Scha-
lenanregung. Die Linienbreiten sind fiir beide Anregungsschemata mit
~ 90 peV identisch. (b) Linienbreite in Abhéngigkeit der eingestrahlten
Laserleistung fiir p-Schalenanregung in logarithmisch-linearer Auftra-

gung.

Da die mit dem Leistungsmessgerét bestimmte Laserleistung das zeitliche Mittel
darstellt, sind die maximalen Feldstéarken bei gepulster Anregung um einen Faktor
12,2 ns/1,2 ps = 10000 hoher als bei cwrAnregung. Dies fiihrt zu einem weiteren
Anstieg der Linienbreite dhnlich wie in Abbildung [7.2b). Die Emissionslinie wird
mittels des Monochromators spektral gefiltert und in einen faserbasierten [HBTL
Aufbau (siehe Abschnitt eingekoppelt. Das gemessene Koinzidenzhistogramm
ist in Abbildung [7.3(b) dargestellt. Die starke Unterdriickung des zentralen Peaks
um 7 = 0 ist der Nachweis der nicht-klassischen Lichtemission des positionierten
[QPks. Die Auswertung der Messung erfolgte analog zu Abschnitt [4.4] Fiir die in
Abbildung [7.3(b) gezeigte Messung erhilt man somit ¢ (0) = 0,39 & 0,02.

7.3 Strikt-resonante Dauerstrichanregung

Fiir die strikt resonante Anregung von positionierten [QPen wurde ein Aufbau
verwendet, dhnlich dem der in Abbildung [3.1(b) in Kapitel [3.1| dargestellt ist. Die
Unterdriickung des von der Probe zuriickgestreuten Lichts mittels eines Kreuzpo-

larisationsaufbaus wurde hier jedoch iiber polarisierende Strahlteiler statt zweier
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Abbildung 7.3: (a) Spektrum des [QPks bei gepulster Anregung mit einem um 64 meV
blau verstimmten Laser. (b) Gemessenes Koinzidenzhistogramm des
[QPps. Es ergibt sich ein g(®(0)-Wert von ¢®(0) = 0,39 =+ 0,02.

Linearpolarisatoren erreicht. Zur Anregung wurde ein abstimmbarer £wrDiodenlaser
mit externer Kavitidt benutzt, der eine sehr schmale Linienbreite von unter 1 MHz
(= 4 neV) besitzt. Um die Auflosung des Versuchsaufbaus zu erhéhen (auf Kosten
der Detektionseffizienz) wurde fiir die spektrale Analyse ein Doppelmonochromator
mit zwei hintereinander geschalteten Gittern mit jeweils 1200 % verwendet.
Dadurch erhoht sich das Auflosungsvermogen auf etwa AFx.q =~ 20 peV im

Wellenldngenbereich um 930 nm.

Abbildung (a) zeigt das Spektrum des positionierten [QPps, welches unter re-
sonanter cw+Anregung mit einer Laserleistung von Pr,s, = 183 pW und bei
einer Temperatur von 7" = 5 K aufgenommen wurde. Es zeigt sich das typische
Emissionsspektrum eines Zwei-Niveau-Systems, welches an ein starkes resonantes
Laserfeld koppelt. Dadurch kommt es zu einer Aufspaltung von Grundzustand und
angeregtem Zustand des [QPps jeweils um die halbe Rabi-Frequenz 2 und man
erhélt effektiv ein gekoppeltes System mit vier Energieniveaus und vier unterschied-
lichen Zerfallskanélen. Da zwei dieser Zerfélle energetisch entartet sind enthélt

das Spektrum drei Emissionslinien: Die niederenergetische Fluoreszenz-Linie (F),
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Abbildung 7.4: (a) Spektrum des positionierten [QPps aufgenommen bei resonanter

Anregung mit einer Laserleistung von Prgser = 183 uW und einer Tem-
peratur von T = 5 K. Es tritt das charakteristische Mollow-Triplett
zu Tage. (b) Die Rabi-Aufspaltung der drei Spektrallinien nimmt mit
steigender eingestrahlter Leistung des Lasers nicht-linear zu. (c) Eine
Auswertung der Rabi-Aufspaltung ergibt einen klaren linearen Zusam-
menhang zur Feldstirke des eingestrahlten Lasers. (d) Die Linienbreite
der Seitenpeaks nimmt wie erwartet linear mit dem Quadrat der Rabi-
Aufspaltung zu. Die nicht durch Phononenwechselwirkung verursachte
Dephasierung betrégt fiir beide Spektrallinien vy ~ 30 peV.
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die blau verschobene Drei-Photonen-Linie (”[ﬂ) und die energetisch unverénderte
zentrale Rayleigh-Linie (R) (vgl. Abschnitt bzw. Abbildung [2.8)). Dieses Spek-
trum mit seinen drei charakteristischen Spektrallinien wird auch Mollow-Triplett
genannt, da es von Benjamin R. Mollow theoretisch vorhergesagt wurde [Mol69).
Der erste experimentelle Nachweis gelang an Natriumatomen [Wu75]. Idealerweise
haben die Intensitéiten der drei Linien ein Verhéltnis von 1 : 2 : 1. Das gezeigte
Spektrum weicht von diesem Ideal mit einem Verhéltnis von 1 : 12 : 1 durch eine un-
vollsténdige Unterdriickung des Lasers und der daraus resultierenden Uberhéhung
der zentralen R-Linie ab. Der Grund hierfiir liegt vermutlich in Oberflichenrau-
igkeiten der Probe und einer damit einhergehenden elliptischen Verzerrung der
Polarisation des riickgestreuten Lasers. Die drei Spektrallinien besitzen eigentlich
ein Lorentz-formiges Profil. Da der zentrale Peak jedoch durch den auflésungsbe-
grenzten Laser {iberlagert ist, muss dieser mit einer Gau-Kurve angepasst werden.
Aus der Anpassung ergeben sich Linienbreiten der beiden aufgespaltenen Peaks
von Awp = (31£7) peV bzw. Awr = (43£9) peV. Damit liegt die Linienbreite fiir
strikt resonante Anregung — wie erwartet — durch die Verringerung an spektraler
Diffusion deutlich unter den Linienbreiten, welche fiir quasi- und nicht resonante
Anregung gemessen wurden. Diese Werte sind jedoch immer noch etwas hoher als
die Werte bis hinab zu 1—3 peV, die typischerweise fiir selbstorganisiert gewachsene
berichtet werden [Hog04, [Houl2, Xu07, [Vam09, Ngul2]. Dies ldsst sich auf
die Linienverbreitung durch die Defektzusténde an den geétzten Grenzflichen der
Nanol6cher zuriickfithren. Die Rabi-Aufspaltung liegt fiir die in Abbildung (a)
gezeigte Anregungsleistung bei €2, = 72 peV. Man erwartet eine lineare Zunahme
der Rabi-Aufspaltung mit steigender Feldstérke bzw. eine wurzelférmige Zunahme
mit steigender Laserleistung [Vam09]. Abbildung [7.4(b) zeigt die Spektren des
[QPks unter strikt resonanter Anregung fiir eine zunehmende Leistung des Lasers
als Konturplot. Abbildung [7.4](a) stellt dabei den Querschnitt dieses Plots ent-
lang der weify gestrichelten Linie dar. Mit zunehmender Leistung des resonanten
Lasers erkennt man wie vorhergesagt die Zunahme der Rabi-Aufspaltung. Fiir
eine detaillierte Analyse dieser Aufspaltung wurde jedes einzelne Spektrum ana-

log zu dem in Abbildung [7.4|(a) gezeigten als die Summe aus zwei Lorentz- und

3von engl. Three-Photon-Line
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einer Gau-Funktion angepasst. Die daraus extrahierte Rabi-Aufspaltung ist in
Abbildung [7.4(c) iiber der Wurzel der eingestrahlten Laserleistung dargestellt. Es
ergibt sich ein klarer linearer Zusammenhang und man erhélt einen gemittelten
% = uR (siehe Gleichung [2.11)) fiir beide Spektralli-

nien von k = £(5,04 +0,01) ;ﬁlw Dies ist leicht geringer als der von Wei et al.

berichtete Wert von xk = 7,6 peV fiir selbstorganisiert gewachsene [QPp [Weil4a]

und lasst sich entweder auf einen etwas niedrigeren Renormalisierungsfaktor R

Proportionalitatsfaktor k =

oder ein geringeres Dipolmoment zuriickfithren (siehe Gleichung [2.11)).

Um die Kopplungsstirke an [LAl Phononen genauer zu untersuchen wurden die Li-
nienbreiten der Mollow-Seitenpeaks genauer analysiert. Durch die Wechselwirkung
mit dem Phononenbad kommt es bei hohen Feldstédrken des anregenden Lasers
zu der sog. ,anregungsinduzierten Dephasierung‘ﬁ was zu einer Zunahme der
Linienbreiten Aw fiihrt [Ram10b]. Ausgehend von Gleichung ergibt sich unter
Verwendung von Gleichung fiir die Leistungsabhéngigkeit der Linienbreite

X = %Aw by o %%Aw = 5;;22 (gfl + TakpTO? + 70) = rwakgT, (7.1)
mit der Exziton-Phonon Kopplungsstérke «, der Boltzmann-Konstante kg und der
Temperatur 7. Tréagt man die Linienbreite iiber dem Quadrat der Rabi-Aufspaltung
auf, erwartet man einen linearen Zusammenhang. In Abbildung [7.4(d) sind die aus
der Datenanpassung der leistungsabhéngigen Spektren extrahierten Linienbreiten
der F- und T-Linie iiber der quadrierten Aufspaltung der Seitenpeaks dargestellt.
Die Daten folgen klar dem linearen Trend, wobei die hoher energetische T-Linie
starker dephasiert als die F-Linie. Aus der Anpassung der Daten mit Gleichung[2.1
ergibt sich xrp = (2,0 £0,6)-107* pneV=" bzw. xyr = (6,3 £0,7)-107* pneV-1. Wie
sich noch zeigen wird, tritt die stdrkere Dephasierung der T-Linie systematisch
fiir alle Messreihen in diesem Abschnitt auf. Nach der in Kapitel vorgestellten
Theorie sollten sich fiir beide Spektrallinien symmetrische Linienbreiten ergeben.
Die in diesem Experiment zu Tage tretende Abweichung hiervon liegt wahrschein-
lich an einer leichten Verstimmung zwischen dem anregenden Laser und dem

Exziton. Durch eine zusétzlich auftretende Energieverschiebung durch die hohe An-

4im Englischen excitation induced dephasing
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regungsleistung (bis zu ~ 2,5 mW) in diesem Experiment kann diese Verstimmung
wahrend der Messreihe noch erhoht werden. Fiir Systeme mit hoher Dephasierung
wurde von Ulhaq et al. eine solche Asymmetrie vorhergesagt, welche sich auf
die Exziton-Phonon-Wechselwirkung zuriickfithren lédsst und iiber das einfache
Modell der Dephasierung hinausgeht [UIh13]. Die stirkere Verbreiterung der T-
Linie lasst den Riickschluss zu, dass der Laser wiahrend des Experiments leicht blau
verschoben zum Ubergang ist. Eine genauere experimentelle Untersuchung
dieses Phanomens steht jedoch noch aus. Der Achsenschnittpunkt ergibt fiir die

beiden Seitenpeaks eine Phononen unabhéngige Dephasierung von ~y ~ 30 peV.

Das Verhalten des [QPps fiir resonante Anregung soll weiterhin fiir verschiede-
ne Probentemperaturen untersucht werden. Damit wird die Renormalisierung
der Rabi-Aufspaltung als auch die Wechselwirkung mit dem Phononenbad ge-
nauer untersucht. Hierzu wurde die in Abbildung [7.4] vorgestellte Messung bei
T =5 K fiir schrittweise erhchte Temperaturen bis 35 K wiederholt und analog
ausgewertet. Fiir das Mafl der Seitenpeakverbreiterung y erwartet man entspre-
chend Gleichung eine lineare Zunahme mit steigender Temperatur unter der
Voraussetzung, dass die Exziton-Phonon-Kopplungsstiarke a konstant ist. Die
aus der Verbreiterung der F- und T-Linie mit zunehmender Rabi-Aufspaltung
extrahierten Dephasierungskonstanten x sind in Abbildung [7.5(a) in Abhéngig-
keit der Temperatur aufgetragen. Fiir beide Linien ist der lineare Trend sichtbar.
Weiterhin zeigt sich, dass die Dephasierung mit Ausnahme der Messreihe fiir
10 K fiir die F-Linie immer stéarker ausgepragt ist als fiir die T-Linie. Das un-
terstiitzt die oben getroffene Annahme, dass es durch die hohen Feldstéarken zu
einer Rotverschiebung des Uberganges kommt und die Verstimmung des Lasers
somit blauverschoben ist. Aus der linearen Anpassung mit Gleichung erge-
ben sich Exziton-Phonon-Wechselwirkungsstérken der beiden Emissionslinien von
ap = (0,077 4 0,015) ps? respektive ar = (0,113 +0,012) ps?. Dies ist vergleichbar
zu bisher veroffentlichten Werten in der Literatur fiir selbstorganisiert gewach-
sene von a = 0,165 — 0,182 ps? [Raml0a], o = 0,168ps? [Raml0b] und
a = 0,254ps? [Weildal. Die hier fiir positionierte gemessenen Werte liegen
sogar leicht unter denjenigen fiir selbstorganisierte
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Abbildung 7.5: (a) Dephasierungskonstante y der beiden Mollow-Seitenpeaks mit zuneh-
mender Temperatur. Die Daten folgen dem erwarteten linearen Verlauf.
Aus der Anpassung ergeben sich Exziton-Phonon-Wechselwirkungsstér-
ken von ap = (0,077 4 0,015) ps? und ar = (0,113 £ 0,012) ps?. (b)
Renormalisiertes Dipolmoment x in Abhéngigkeit der Temperatur. Nach
dem erwarteten Abfall durch die verringerte Renormalisierungskonstante
R steigt das Dipolmoment wieder an. Dies ldsst sich auf einen zusétzli-
chen Einschluss der Exziton-Wellenfunktion bei niedrigen Temperaturen
zuriickfithren, welcher fiir ansteigende Probentemperaturen thermisch
aktiviert wird.

Aus den temperaturabhidngigen Messungen lésst sich aus der Rabi-Aufspaltung
mit steigender Feldstirke das renormalisierte Dipolmoment x = pR bestimmen.
Dazu wurde analog zu der in Abbildung [7.4{(c) gezeigten Messung der Proportio-
nalitdtsfaktor k aus der Rabi-Aufspaltung der F- und T-Linie mit zunehmender
Feldstérke bestimmt. Die daraus erhaltenen Ergebnisse sind fiir beide Seitenpeaks
in Abbildung [7.5(b) dargestellt. Es sind zwei kompetitive Trends in der Kurve
sichtbar. Zum einen sinkt das renormalisierte Dipolmoment zunéchst wie erwar-
tet mit steigender Temperatur. Ab T = 15 K kehrt sich der Trend jedoch um
und das Dipolmoment steigt relativ kontinuierlich mit der Temperatur an. Die
Ursache fiir dieses Verhalten ist hochstwahrscheinlich eine nicht konstante Indi-
um Konzentration im (siche Abschnitt [2.1.3)). Durch den [PCAl-Schritt beim
Wachstum diffundieren Gallium Atome in den und Indium aus dem [QP] Durch
die unterschiedlichen Diffusionsldngen kann es zu einem Indiumgradienten im

kommen (vgl. Abschnitt [2.1.3)). Dies verursacht ein energetisches Potentialgefil-
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le innerhalb des [QPps und die Wellenfunktion ist in hoherem Mafl im Zentrum
des [QPps eingeschlossen als ohne dieses Gefille. Abgesehen vom Grenzfall eines
sehr starken Ladungstrigereinschlusses hat eine rdumlich starker eingeschlossene
Wellenfunktion ebenso ein geringeres Dipolmoment [Thr02, [And99]. Nachdem eine
gewisse thermische Aktivierungsenergie iiberwunden wird, wird die zusétzliche
Lokalisation innerhalb des [QPps aufgehoben und die Wellenfunktion erstreckt
sich iiber ein grofleres Volumen. Dadurch steigt auch das Dipolmoment des
Exzitons und somit die Wechselwirkung mit dem resonanten Laserfeld. Eine weitere
Moglichkeit um ein solches zusétzliches Einschlusspotential im Zu generieren
ergibt sich durch mogliche Hohenschwankungen des [QPps. Ist die Ausdehnung
in Wachstumsrichtung nicht gleichméfig grof}, konnte dies ebenso zu einem zu-
sitzlichen Einschluss der Wellenfunktion fithren. Ahnliche Beobachtungen wurden
von Musial et al. durch magnetooptische Untersuchungen an selbstorganisierten
[QPkn gemacht [Musl4]. In dieser Arbeit wurde der diamagnetische Koeffizient
in magnetfeldabhéngigen Messungen bestimmt und es zeigte sich, dass dieser fiir
manche mit steigender Temperatur zunimmt. Da der diamagnetische Koeffizi-
ent ebenfalls von der rdumlichen Ausdehnung der Wellenfunktionen von Elektron
und Loch abhéngt, wurde ebenfalls ein verstérkter rdumlicher Einschluss der

Wellenfunktion fiir tiefe Temperaturen vermutet.

7.4 Deterministische Kontrolle des angeregten

Quantenpunktzustandes

Im néchsten Schritt wurde zusétzlich zur bereits vorgestellten resonanten Dauer-
strichanregung ebenso die gepulste, strikt resonante Anregung eines positionierten
[QPfs realisiert. Dazu wurde ein durchstimmbarer Ti:Saphir Laser und der in
Abschnitt vorgestellte experimentelle Aufbau verwendet. Wie sich gezeigt hat
ist vor allem fiir den gepulsten Betrieb die Unterdriickung des riickgestreuten
Lasers sehr stark von der absoluten Orientierung der Laserpolarisation abhén-
gig. Da die zuvor verwendeten polarisierenden Strahlteiler keine Verstellung der

Polarisationsachse durch Rotation zulassen, wurde daher der Aufbau mit zwei
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Abbildung 7.6: (a) Spektrum des positionierten [QPps aufgenommen mit gepulster re-
sonanter Anregung. Der breite Hintergrund unter der schmalen
Linie (Aw = (90 £ 1) peV) stammt von nicht vollsténdig unterdriicktem
Laserstreulicht. (b) Integrierte Intensitéit des [QPps in Abhéngigkeit der
Feldstéirke des anregenden Lasers. Die erste geddampfte Rabi-Oszillation
ist der Nachweis der kohérenten Kontrolle des angeregten [QP}Zustandes.

Linearpolarisatoren aus Abschnitt [3.1| verwendet. Abbildung [7.6{a) zeigt das Spek-
trum des bereits zuvor untersuchten [QPps unter gepulster resonanter Anregung mit
dem Ti:Saphir Laser (frep. = 82 MHz; At ~ 1,2 ps). Es ist deutlich die spektral
schmale [QP}Linie sichtbar, die von einem breitbandigen Hintergrund durch einen
nicht vollstdndig unterdriickten Laser iiberlagert wird. Durch die zeitlich sehr
kurzen Pulse kommt es im Rahmen der Energie-Zeit-Unschérfe zu einer spektralen
Verbreiterung des Laserpulses wodurch Laser und gut unterscheidbar sind
im Spektrum. Der Fit stellt die Summe aus zwei Gauflifunktionen dar. Fiir den
ergibt sich eine Linienbreite von Aw = (90 £ 1) peV. Dieser Wert ist wieder-
um vergleichbar zu der Linienbreite fiir die nicht resonante Dauerstrichanregung
und bedeutet, dass der trotz resonanter Anregung wieder stiarkeren Depha-
sierungsprozessen unterliegt. Die Ursache hierfiir liegt in den hohen Feldstarken
des gepulsten Lasers von etwa Erger ~ 1 % 108 % bei Anregung des Systems
mit einem 7m-Puls und unter der Annahme, dass der Laser auf einen Durchmesser
von 4 um fokussiert ist. Diese Feldstéarke ist fiir die Dauer des Pulses sehr viel
hoher als bei Dauerstrichanregung, wodurch es zu verstéirkter anregungsinduzierter

Dephasierung kommt.
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Um die deterministische Kontrolle der Exziton-Besetzungsdichte und somit die
Inversion des Zwei-Niveau-Systems zu iiberpriifen, wurde im néchsten Schritt die
integrierte Intensitét des [QPFExzitons in Abhéngigkeit der Anregungsleistung
des gepulsten Lasers bestimmt. Die aus der Anpassung der einzelnen Spektren
resultierenden Datenpunkte sind in Abbildung [7.6(b) aufgetragen. Man erkennt
die erste Rabi-Oszillation des gepulst betriebenen Systems, was ein Nachweis der
kohérenten Kontrolle des [QP}Exzitons ist. Eine ideale Rabi-Oszillation wiirde
bei einer Anregung mit einem 27 Puls eine komplette Rotation um die Bloch-
Kugel vollziehen und somit wieder in seinen Ausgangszustand mit der maximalen
Besetzung des Grundzustandes zuriickgehen. Die detektierte Emission wire somit
null. Da sich die [QP}Emission in Abbildung [7.6](b) eher asymptotisch der halben
maximalen Intensitéit ndhert, ldsst sich daraus schlieflen, dass das resonant angeregte
Zwei-Niveau-System einer starken Dephasierung und somit einer starken Démpfung
unterliegt. Dies ist in Ubereinstimmung mit der Linienbreite aus Abbildung [7.6(a),
welche bereits ein Hinweis auf eine hohe Dephasierung war. Die Modellierung der
Daten erfolgte — wie bereits im vorangegangenen Kapitel — mit Gleichung [2.22]
Die Dephasierung des Systems lasst sich einerseits auf die anregungsinduzierte
Dephasierung durch die Kopplung an [LAl Phononen zuriickfiihren, andererseits
auf die vergleichsweise hohe konstante, laserunabhéngige Linienverbreiterung ~o,
welche in Abschnitt [7.3] zu 79 = 30 peV bestimmt wurde.
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Zusammenfassung des Kapitels

In diesem Kapitel wurde systematisch das Verhalten eines positionierten [QPps
unter strikt resonanter Anregung untersucht. Als Nachweis der kohdrenten Kopp-
lung zwischen dem mwtLichtfeld und dem [QP}Exziton wurde das charakteristische
Mollow-Triplett beobachtet. Die Aufspaltung und Dephasierung der Seitenpeaks
wurde zudem fiir verschiedene Temperaturen untersucht. Die Dephasierung der
Mollow-Seitenpeaks konnte durch die Kopplung an ein Phononenbad sehr gut
modelliert werden und es wurde eine Exziton-Phonon-Kopplungsstérke von etwa
a ~ 0,1 ps? extrahiert. Ein mit steigender Temperatur zunehmendes Dipolmo-
ment deutet auf eine zusétzliche Lokalisierung der [QP}Wellenfunktion bei tiefen
Temperaturen hin. AbschlieBend konnte auch die gepulste resonante Anregung
des [QP}Exzitons und somit die deterministische Kontrolle der Besetzungsdichte
des angeregten Zustandes iiber den experimentellen Nachweis der Rabi-Oszillation

gezeigt werden.

Die Resultate dieses Kapitels wurden in ,,S. Unsleber et al., Optica 2, 1072-1077
(2015)“ publiziert.



8 Eine deterministische und
effiziente Quelle einzelner

koharenter Photonen

Im Hinblick auf die Erzeugung einzelner und kohérenter Photonen konnte in Ka-
pitel [6] demonstriert werden, dass eine strikt resonante Anregung eines [QPks ein
probates Mittel darstellt, um einerseits zeitliche Unsicherheiten des Emissions-
prozesses und andererseits eine Dephasierung des [QP}Exzitons zu unterdriicken.
Ununterscheidbare Photonen auf ,, Knopfdruck® aus InGaAs{QPkn konnten erstmals
in den Arbeiten von He et al. (2013) [Hel3b] und Wei et al. (2014) [Weildb] mit
nahezu 100 % Visibilitdt durch die gepulste resonante Anregung nachgewiesen
werden. Durch die Verwendung planarer Resonatorstrukturen war kein lateraler
Modeneinschluss gewiéhrleistet, wodurch sowohl in diesen Arbeiten als auch in
Kapitel [6] die Extraktionseffizienz stark limitiert war. Fiir eine spitere Anwendung
in der Quanteninformationstechnik sind jedoch hocheffiziente Quellen essentiell.
Durch die Einbettung von [QPpn in Mikrokavititen [HeilOal [(Gaz13, [Gér98, Mail4]
oder photonischen Wellenleitern [Clal0l [HeilObl Reil2), [Arc14] ldsst sich diese
Effizienz auf Werte um 80 % steigern. Bisher ist es jedoch noch nicht gelungen
beide Notwendigkeiten — Effizienz und Kohérenz — einer ,optimalen“ Quelle unun-
terscheidbarer Photonen zu kombinieren. Um diese Kriterien erfiillen zu kénnen,
stellen sich an die Probe einige Anforderungen. Um die Effizienz zu maximieren
muss der Emitter sowohl spektral als auch ortlichen bestmoglich mit der opti-
schen Mode iiberlappen. Um zusétzliche Dephasierungsprozesse durch Phononen

zu vermeiden muss die spektrale Resonanz bei sehr tiefen Temperaturen gegeben
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sein. Da Mikrotiirmchenproben — wie beispielsweise die in Kapitel [b| untersuchten —
iiblicherweise in einem festen Layout gefertigt werden ist die ortliche Platzierung
der ein statistischer Prozess. Da der zusétzlich auch spektral resonant
mit der optischen Mode sein muss, ist die Wahrscheinlichkeit ein geeignetes
Mikrokavitét-System zu finden — basierend auf der experimentellen Erfahrung — bei
ungefdhr 1:1000. Weiterhin ist es bisher nicht gelungen ein solches System mit reso-
nanten Laserpulsen zu betreiben um damit die Kohérenz der emittierten Photonen
zu maximieren. Im Rahmen dieser Arbeit wurde daher zunéchst im Rahmen einer
Kollaboration mit der Gruppe um Prof. Dr. Chao-Yang Lu und Prof. Dr. Jian-Wei
Pan von der USTC Hefei (China) E| die strikt resonante Anregung eines Purcell-
verstirkten [QPps realisiert [Uns15] und die Erzeugung kohérenter Photonen aus
einem solchen [QP}Mikrotiirmchen realisiert [Dinl6]. Der enorme zeitliche Aufwand
und die duferst geringe Ausbeute an geeigneten [QP}Mikrokavitét-Systemen wur-
den zum Anlass genommen im Rahmen dieser Kollaboration eine deterministische
Platzierung der in den Kavitatsstrukturen zu realisieren. Diese als kryogene in-
situ-Lithographie bezeichnete Technik erlaubt es bei tiefen Temperaturen einen
zu selektieren und anschliefend mittels eines zweiten Lasers das Mikrotiirmchen
lithographisch zu definieren. Mit Hilfe dieser Technik ist es gelungen ein determi-
nistisch gekoppeltes [QPFMikrotiirmchen herzustellen, welches als effiziente Quelle
einzelner kohérenter Photonen verwendet werden kann. Diese Ergebnisse gehen
deutlich tiber bisher berichtete deterministische [@P}Strukturen hinaus, bei denen
entweder die Effizienz der Struktur limitiert war [Gscld], keine Aussagen iiber die
Kohérenz der emittierten Photonen getroffen wurde [Sap15] oder eine Zwei-Laser-
Anregung zu einem potentiellen zeitlichen Jitter und Wiederbefiillungseffekten

beim Emissionsprozess fithren kann [Gaz13].

! Adresse: Hefei National Laboratory for Physical Sciences at the Microscale and Department of
Modern Physics, & CAS Center for Excellence and Synergetic Innovation Center in Quantum
Information and Quantum Physics, University of Science and Technology of China, Hefei, Anhui
230026, China
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8.1 Herstellung und Giitefaktor der

Mikrotiirmchenprobe

Die hier verwendete Probe wird in dhnlicher Weise wie bereits die in Abschnitt
diskutierten Strukturen mittels [MBEl Wachstum hergestellt. Die planare Struktur
besteht aus 25,5 GaAs/AlAs [DBRI Spiegelpaaren die den unteren Reflektor bilden
und 15 Paaren fiir den oberen Spiegel (siehe Anhang fiir die genaue Schicht-
struktur). Diese stark asymmetrische Anzahl an Schichtpaaren wird benétigt um
einen sehr effizienten Verlustkanal in vertikaler Richtung zu gewéhrleisten. Damit
wird eine hinreichend hohe Licht-Materie-Wechselwirkung bei gleichzeitig effizienter
Auskopplung der Grundmode iiber die obere Facette des Tiirmchens realisiert.
Simulationen zeigen, dass fiir dieses Layout der Anteil der optischen Mode die in
Vorwiértsrichtung emittiert wird bei iiber 90 % liegt [Grel3]. Als aktive Schicht
dient eine Schicht [PCAI-InAs[QPk, eingebettet in eine A-dicke Kavitét zwischen den
Spiegeln. Nach dem Wachstum erfolgt die lithographische Definition der Struktur
mittels Elektronenstrahllithographie oder kryogener in-situ Lithographie. Fiir den
Atzprozess wird hier eine BaCl/F Maske aufgetragen, da sich diese im Gegensatz
zur Ni-Atzmaske vollsténdig entfernen lisst. Nach dem Atzen der Mikrotiirmchen
wird die Probe mit Benzocyclobuten (BCBJ) planarisiert, was die Seitenwénde der
Mikrotiirmchen gegen Oxidation schiitzt. AnschlieBend wird die Atzmaske durch
Abspiilen mit Wasser entfernt. Dieser Prozess hat gegeniiber der Ni-Maske den
Vorteil, dass Laserlicht weniger reflektiert wird, da keine metallischen Reste auf
der Facette des oberen Spiegels zuriickbleiben. Abbildung (a) zeigt eine SEM
Aufnahme einer solchen Mikrokavitat mit einem Durchmesser von 4 um vor der

Planarisierung mit BCB.

Zunichst wurden fiir die Grundcharakterisierung der Struktur Mikrotiirmchen
mit Durchmessern zwischen 1 — 8 pm gedtzt und der Giitefaktor in Abhéngigkeit
des Durchmessers bestimmt. Dazu wurden Spektren unter nichtresonanter Anre-
gung aufgezeichnet. Ein solches beispielhaftes Spektrum eines Mikrotiirmchens
mit 2 wm Durchmesser ist in Abbildung (b) dargestellt. Bei der Bestimmung
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Abbildung 8.1: (a) SEM Aufnahme eines Mikrotiirmchens mit 4 um Durchmesser. (b)
Beispielhaftes Spektrum eines Mikrotiirmchens mit 2 pm Durchmesser.
(c) Giitefaktoren der Fundamentalmode in Abhéngigkeit des Tiirmchen-
durchmessers auf der untersuchten Probe. Aus dem Séttigungsverhalten
wird der Q-Faktor der planaren Struktur zu Qsp = 6670 bestimmt.
(d) Aus den Q-Faktoren lésst sich die maximale Auskoppeleffizienz in
abschitzen. Diese liegen iiber 60 % fiir 2 um < d < 4 pm.

der Q-Faktoren fiir nichtresonante Anregung muss darauf geachtet werden, dass
die Spektren unter hinreichend groflier Anregungsleistung aufgezeichnet werden,
sodass alle Ubergiinge gesittigt werden. Die breitbandige Absorption des
Ensembles wiirde ansonsten einen Verlustkanal fiir die Fundamentalmode darstel-
len (vgl. Gleichung und die gemessenen Q-Faktoren wiirden somit unter den
tatsichlichen Giiten liegen |Gay08]. Die energetisch niedrigste Mode ist die doppelt
entartete Grundmode HEq; des Mikrotiirmchens. Die Benennung der Grundmoden
erfolgt anhand der Quantenzahlen der Losungen des radialsymmetrischen Potential-
topfes [Gut99, Reil0]. Der Q-Faktor ldsst sich aus der Anpassung der Grundmode
mit einer Lorentz-Funktion iiber Gleichung [2.6] extrahieren, woraus sich @ = 3770
fiir das in Abbildung|8.1{(b) gezeigte Spektrum ergibt. Fiir die auf der Probe vorhan-
denen Durchmesser von 1 — 8 wm ergibt sich der in Abbildung [8.1|c) dargestellte
durchmesserabhéngige Verlauf des Giitefaktors. Fiir kleine Durchmesser unter 2 pm
erkennt man in Abbildung [8.1)(c) deutlich einen Abfall der Q-Faktoren durch die

Zunahme an Verlusten der Fundamentalmode. Der Hauptanteil dieser Abnahme
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wird durch die Seitenwandstreuung der optischen Mode verursacht, welche fiir
kleine Radien der Mikrokavitdat immer deutlicher zu Tage tritt. Fiir Durchmesser
iiber 4 um lésst sich weiterhin ein einsetzendes Sattigungsverhalten der Q-Faktoren
erkennen und die gemessenen Giiten nihern sich dem Wert der planaren Struktur
an. Die maximale Auskoppeleffizienz unter der Annahme, dass sich der Emitter an
der Stelle der maximalen Feldstédrke der Fundamentalmode befindet lédsst sich iiber
Gleichung abschitzen. Fiir die Berechnung des maximalen Purcell-Faktors
wurde Gleichung benutzt. Fiir die Abschétzung des Modenvolumens wurde der
in [B6c08] berichtete Wert von Vy; = 0,83 um? fiir ein Mikrotiirmchen mit 2,5 um
Durchmesser benutzt und mit dem Volumen des Mikrotiirmchens skaliert. Da sich
die Hohe des Mikrotiirmchens nicht dndert, ldsst sich somit das Modenvolumen
iber Vi (d) = (275dum>2 * 0,83 um? abschitzen. Die Giite der planaren Struk-
tur wurde aus Abbildung 8.1((b) durch Extrapolation zu Q2p = 6670 bestimmt.
Weiterhin lasst sich fiir Mikrotiirmchen die Emission in Verlustmoden v (siehe
Gleichung néherungsweise durch v ~ 1 beschreiben, da keine Unterdriickung
der Volumenemissionsrate der stattfindet [Bar02] sondern durch die Kopplung

an ein optisches Feld nur zuséitzliche Emissionskanile entstehen. Die unter diesen

Annahmen mit Gleichung abgeschitzten maximalen Auskoppeleffizienzen sind
in Abbildung B.1d) dargestellt. Fiir Durchmesser zwischen 2 und 4 pum lassen sich

somit Gesamteffizienzen von iiber 70 % erwarten.

8.2 In-situ-Lithographie

Um eine deterministische Kopplung eines bestimmten [QPs an die Fundamental-
mode eines Mikrotiirmchens zu erreichen wurde innerhalb einer Zusammenarbeit
von Dr. Yu-Ming Hd?| die Technik der in-situ-Lithographie etabliert, welche auf
einem dhnlichen Ansatz beruht wie der von Dousse et al berichtete [Dou0§]. Das
Grundprinzip basiert darauf, die Belichtung der planaren Struktur wéahrend der
Untersuchung der bei kryogenen Temperaturen durchzufiithren statt mittels

2UTSC China und Technische Physik Universitit Wiirzburg
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Abbildung 8.2: (a) Experimenteller Aufbau zur in-situ-Lithographie der [QP}Mikrotiirm-
chen. (b) Uber die Belichtungsdauer des Lasers lisst sich der Durchmesser
der Mikrokavitdat und somit die Energie der Fundamentalmode einstellen.
(c) Es wird ein spektral alleinstehender ausgewdahlt, dessen Linien-
breite auflosungsbegrenzt ist. (d) Nach dem Prozessieren des belichteten
Bereichs entstehen Mikrotiirmchen. (e) Durch die spektrale Abstim-
mung iiber den Tiirmchendurchmesser ist der zuvor ausgewiéhlte bei
Tieftemperatur in Resonanz mit der Fundamentalmode.
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Elektronenstrahllithographie bei Raumtemperatur wie bei den Proben aus Kapi-
tel Bl Dazu wird der Lack micro resist ma-P1215 verwendet, der eine spektrale
Sensitivitdt zwischen 330 und 450 nm aufweist. Bei einer Beleuchtung in diesem
Spektralbereich wird der Lack in seiner chemischen Zusammensetzung veréndert,
wodurch er beim spéteren Entwickeln an den belichteten Stellen entfernt werden
kann. Setzt man den Photolack hingegen griinem Licht aus, bleibt die chemische
Struktur des Lacks unangetastet. Diese Zwei-Farben-Beleuchtung wird in einen
[LPL} Aufbau integriert wie es in Abbildung [8.2(a) gezeigt wird. Zur Anregung
der wird der griine, &w betriebene Laser (A = 532 nm) verwendet, der zu-
dem in eine Faser gekoppelt wird um einen gaufférmigen, symmetrischen
Strahlquerschnitt zu gewihrleisten. Nachdem der Laser die [SM] Faser kollimiert
verlédsst, wird er iiber einen 8/92-Pellicle-Strahlteiler in die optische Achse des
uPL Aufbaus eingekoppelt. Ein weiterer blauer, ©m betriebener Laser (A = 405
nm) wird analog iiber eine [SM] Faser und einen Pellicle-Strahlteiler auf denselben
Strahlengang einjustiert. Ein 50-fach Mikroskopobjektiv (N A = 0,42) fokussiert
beide Laser und sammelt gleichzeitig das von der Probe emittierte Licht ein. Um
die Ortsauflésung zu erhohen werden die emittierten Photonen in eine Faser
eingekoppelt, sodass der Versuchsaufbau einem Konfokalmikroskop entspricht. Das
Signal wird darauthin mit einem Monochromator mit 1500 % spektral ana-
lysiert. Die Belichtungszeit des Photolacks durch den blauen Laser ldsst sich iiber
eine elektrisch gesteuerte Verschlussblende priizise steuern. Uber den Durchmesser
des Mikrotiirmchens léasst sich die Energieverschiebung der Fundamentalmode
beeinflussen, da ein kleinerer Radius durch das zunehmende Einschlusspotential
zu einer Blauverschiebung der Fundamentalmode fithrt [Reil(]. Als erster Schritt
wurde daher der Zusammenhang zwischen Tiirmchendurchmesser und Beleuch-
tungszeit des Photolacks experimentell bestimmt. Dazu wurden an einer planaren
Struktur, auf die mittels Spin-coating der Photolack aufgebracht wurde, kreis-
formige Strukturen mit variierender Belichtungszeit bei konstanter Leistung des
blauen Lasers von Pjyps nm = 5 n1W geschrieben. Anschliefend wurde eine BaF /Cl
Atzmaske auf die Probe aufgebracht und die Mikrotiirmchen mittels reaktivem
Ionenéitzen prozessiert. Abschlieend werden die Mikrotiirmchen mittels zum

Schutz vor Oxidation wieder planarisiert und die Atzmaske in einem Ultraschallbad
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entfernt. Abbildung (b) zeigt die anschieflend ausgemessenen Durchmesser der
Mikrokavitaten in Abhéngigkeit der Belichtungszeit. Fiir die gewéhlte Intensitit
des blauen Lasers ergeben sich somit Belichtungszeiten zwischen 1 und 9 s um

Tiirmchen mit Durchmessern im Bereich von ca. 2 bis 6 um zu erhalten.

Auf diesen Erkenntnissen aufbauend wurde daraufhin der in Abbildung [8.2]c)
gezeigte als Emitter eines deterministisch gekoppelten Systems ausgewéhlt.
Dieser ist zum einen spektral schmal, mit einer Linienbreite die unterhalb
der Auflosungsgrenze des Monochromators (=~ 30 peV) liegt. Zum anderen ist im
dargestellten Bereich kein zweiter [QP] sichtbar, sodass man erwarten kann, dass
kein zweiter die Emission der Fundamentalmode beeinflusst und sich fiir den
hier gezeigten eine sehr gute Einzelphotonenemission vermuten léasst. Mittels
der im Kryostat integrierten Piezoaktuatoren (attocube systems AG ANPx101)
wird das Signal anschliefend maximiert um sicherzustellen, dass sich der
genau im Zentrum des fokussierten Lasers befindet. AnschlieBend wurde mittels
des blauen Lasers ein Mikrotiirmchen definiert, sodass die Fundamentalmode
der Mikrokavitit zur Emissionswellenlinge des [QPps passt. Nach dem Atzen
des Mikrotiirmchens, was in Abbildung [8.2(d) schematisch dargestellt ist, erhélt
man das in Abbildung (e) gezeigte deterministisch gekoppelte System. Dieses
zeichnet sich durch spektrale Resonanz zwischen und Fundamentalmode bei
tiefen Temperaturen und durch eine sehr helle Emission in Folge der schwachen

Licht-Materie-Wechselwirkung aus.

8.3 Grundcharakterisierung des in-situ definierten

Mikroturmchens

Das im vorangegangenen Abschnitt mittels in-situ-Lithographie deterministisch
gekoppelte [QP}Mikrokavitéit-System (siche Abbildung [8.2(e)) bildet den Ausgangs-
punkt fiir die im weiteren Verlauf des Kapitels vorgestellten Messungen. Abbildung
8.3(a) zeigt zunéchst die temperaturabhingigen Spektren des Mikrotiirmchens,

welche unter nichtresonanter Anregung mit einem griinen betriebenen Laser
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aufgenommen wurden. Es zeigt sich eine deutliche Erhohung der emittierten [QPHn-
tensitiat durch den Purcell-Effekt zu tiefen Temperaturen hin, welche bei spektraler
Resonanz zwischen und Fundamentalmode bei 7' = 17,5 K ihr Maximum er-
reicht. Der Q-Faktor der Fundamentalmode wurde mittels starker nicht resonanter
Anregung zu @ = 5930 bestimmt (yo = 232 peV).

Abbildung [8.3[(b) zeigt das Spektrum des [QPps, welches unter gepulster, strikt
resonanter Anregung mit einer Leistung von Pp...,. = 63 nW und fiir spektrale
Resonanz zwischen und Fundamentalmode aufgezeichnet wurde. Der breitban-
dige Untergrund entstammt dem zuriickgestreuten Laserlicht. Der experimentelle
Aufbau aus zwei Linearpolarisatoren mit zueinander orthogonal eingestellten Ach-
sen unterdriickt den Laser an der Stelle der [QP}Emission sehr effizient, sodass
man eine nahezu untergrundfreie Emission erhélt. Die Anpassung der Daten
erfolgte — analog zu Abschnitt [6.1] — durch die Summe aus zwei Gauf-Profilen
und einer Lorentz-Funktion. Eine Gauf}-Funktion modelliert dabei das Lasersignal,
die zweite die Unterdriickung des Lasers und die Lorentz-Funktion das [QP}Signal.
Aus der Anpassung erhélt man eine spektrale Breite der Laserunterdriickung von
Awynterar. = (278 & 11) peV. Dies entspricht in erster Ndherung der Linienbreite
der Fundamentalmode und léasst sich darauf zuriickfiihren, dass die Fundamen-
talmode als eine Art spektraler Filter fiir das Laserlicht wirkt. Im Bereich der
Fundamentalmode kann der Laser teilweise durch das Mikrotiirmchen propagie-
ren, sodass der Laser durch die Struktur transmittiert wird. Durch die erhohte
Reflektivitdat um den Bereich der Fundamentalmode herum wird auch mehr Licht
vom Mikroresonator zuriickgestreut, sodass man effektiv eine inverse optische
Mode im spektralen Profil des Lasers erhélt. Da die spektrale Filterung durch den
Ausgangsspalt des Monochromators kleiner ist als dieses Spektralfenster wird der
Laser vollstindig aus dem in die Faser eingekoppelten Signal herausgefiltert. Die
Oszillationen des reflektierten Laserhintergrundes lassen sich vermutlich auf die
Wellenléngenabhéngigkeit der Laserunterdriickung des verwendeten Messaufbaus

zuriickfithren.

Um die Kopplungsstéarke zwischen und Fundamentalmode quantifizieren zu

konnen wurden die in Abbildung [8.3(b) gezeigten zeitaufgelosten Messungen des
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Abbildung 8.3: (a) Temperaturabhingige Spektren des [QP}Mikrokavitét-Systems im
Bereich von 5 bis 46 K, welche bei nichtresonanter Anregung aufge-
nommen wurden. und Fundamentalmode sind bei ca. T'= 17,5 K
in Resonanz. (b) Spektrum des [QPps welches sich bei gepulster, strikt
resonanter Anregung ergibt. Deutlich sichtbar ist die Unterdriickung des
Lasers in einem ungefidhr 280 peV breiten Bereich und die schmalbandige
Emission eines einzelnen [QPks. (c¢) Aus der zeitaufgelosten [uPT}Messung
bei A =0 meV und A = —2,7 meV ergibt sich ein Purcell-Faktor von
Fp=58402.
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Signals fiir spektrale Resonanz zwischen und Fundamentalmode, sowie fiir
eine Verstimmung von A = —2,7 meV =~ 12- ¢ durchgefiihrt. Man erkennt den
deutlich schnelleren Abfall im Signal fiir A = 0 meV durch den Purcell-Effekt.
Fiir die Auswertung der Zerfallskurven wurde die Messung fiir A = 0 meV mit
einem biexponentiellen Zerfall angepasst, fiir A = —2,7 meV hingegen mit einem
monoexponentiellen Abfall. Aus den Anpassungskurven ergeben sich Lebensdauern
des Exzitons von 77 (A = 0 meV) = (168+£5) ps sowie T1 (A = —2,7meV) = (1140+
19) ps. Damit ergibt sich nach Gleichung ein Purcell-Faktor von Fp = 5,8 +0,2.
Der biexponentielle Zerfall fiir spektrale Resonanz entstammt wahrscheinlich einem
zweiten Ladungszustand des [QPps. Dieser Zustand emittiert moglicherweise mit
einer anderen Wellenlénge und wire somit spektral verstimmt zur Fundamental-
mode [Hen07]. Unter dieser Annahme setzt sich die Emission der Fundamentalmode
somit aus Beitragen von zwei Emittern zusammen, wodurch man einerseits den
schnellen Zerfall der hier untersuchten Spektrallinie misst, als auch einen Anteil
des verstimmten und dadurch langsamer zerfallenden Ladungszustandes. Fiir die
Messung mit A = —2,7 meV wird innerhalb des selektierten Spektralfensters kaum
mehr Emission der Fundamentalmode eingesammelt. Damit wird auch nur noch
das zeitaufgeloste [uPT}Signal dieser einen Emissionslinie detektiert, woraus sich
der monoexponentielle Zerfall ergibt. Aus dem gemessenen Purcell-Faktor lasst
sich tiber Gleichung [2.30] und Gleichung [2.31] die Effizienz des Mikrotiirmchens
abschétzen. Mit Fp = 5,8 + 0,2 ergibt sich unter Verwendung des Q-Faktors
der planaren Struktur von (Q;p = 6670 aus Abschnitt eine Effizienz von
n= (76 £4) %.

Im néchsten Schritt soll die Autokorrelation erster Ordnung der emittierten Pho-
tonen bei resonanter Anregung des [QPks bestimmt werden. Dazu wird das in
Abschnitt [3.4] vorgestellte Freistrahl{MZI verwendet, wobei jedoch beide Arme des
[MZIl die gleiche Linge haben. Mittels eines Piezokristalls an dem Retroreflektor
des [MZIl wird dann der Gangunterschied der beiden Arme auf der Gréfienord-
nung der Wellenlénge verédndert, sodass es abwechselnd zu konstruktiver bzw.
destruktiver Interferenz am Ausgang des mit der daran angeschlossenen
APD kommt. Abbildung [8.4f(a) zeigt den (logarithmierten) Interferenzkontrast
der Emission in Abhéngigkeit des Gangunterschiedes zwischen den beiden
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Abbildung 8.4: (a) Autokorrelationsfunktion erster Ordnung fiir 7-Puls Anregung: Aus
der Anpassung mit einem exponentiellen Zerall ergit sich eine Kohérenz-
zeit des [QPps von Ty = 148 +5 ps. (b) Mit sinkender Anregungsleistung
nimmt die Kohérenzzeit leicht zu auf T = (178 £5) ps fiir eine Pulsfliche
von 7 /4.

Armen des [MZI fiir eine Anregung des [QPps mit einem 7-Puls, also fiir maximale
Helligkeit der Emission. Aus der Anpassung der Daten mit einem exponentiellen
Zerfall der Form f(7) o ¢~ erhiilt man die Kohirenzzeit der [QP}Emission von
T, = (148 £ 5) ps. Dies ist deutlich unter der fiir Fourier-limitierte Photonen zu
erwartenden Kohérenzzeit von 15 yax = 2 * T} = 336 ps. Der Grund hierfiir ist
aller Wahrscheinlichkeit nach die spektrale Diffusion des [QPps, moglicherweise
durch eine geladene Storstelle in der Halbleitermatrix. Um die Abhéngigkeit der
Kohérenzzeit von der Anregungsleistung zu bestimmen wurde die Messung fiir eine
Anregung des[QPps mit einem 7 /2- sowie 7/4-Puls wiederholt und die Ergebnisse in
Abbildung 8.4(b) dargestellt. Es zeigt sich, dass die Kohérenz der QP}Photonen mit
abnehmender Pumpleistung leicht bis auf Ty(7/4) = (178 & 5) ps zunimmt. Diese
anregungsinduzierte Dephasierung lasst sich auf die Kopplung des Exzitons an
[LAl Phononen zuriickfithren. Mit steigender Pumpleistung nimmt die Kopplung an
das Phononenbad zu und somit auch die Dephasierung durch diese Wechselwirkung
[Ram10b].



8.4 Effiziente und kohiarente Emission einzelner Photonen 151

8.4 Effiziente und koharente Emission einzelner

Photonen

Im vorangegangenen Kapitel wurde die zu erwartende Effizienz der bereits
aus der Messung des Purcell-Faktors zu n = (76 £+ 4) % abgeschétzt. Um die
tatséchliche Effizienz zu bestimmen, muss jedoch die maximale Zahlrate der
gemessen werden und aus der Bestimmung der Setupeffizienz 7g..,, auf die emit-
tierte Photonenrate zuriickgerechnet werden. Dazu wurden zunéchst Spektren
fiir spektrale Resonanz zwischen und Fundamentalmode in Abhéngigkeit der
Pumpleistung des Lasers aufgezeichnet und aus diesen Spektren die integrierte
Photonenzéhlrate auf der des Monochromators bestimmt. Das Resultat ist in
Abbildung [8.5(a) dargestellt. Man erkennt deutlich den sinusférmigen Verlauf der
ersten Rabi-Oszillation durch die Kopplung des [QPs an das resonante Laserfeld
mit einem Maximum von etwa 1,3 IOGW. Die Anpassung der Daten erfolgte
durch Gleichung und beriicksichtigt eine Dédmpfung durch die Kopplung an [LAl
Phononen. Die Kalibration des Versuchsaufbaus erfolgte mit einem £wtDiodenlaser,
der auf die Wellenlénge der Emission eingestellt wurde um Wellenlédngenab-
héngigkeiten des Aufbaus zu beriicksichtigen. Es ergibt sich eine Effizienz der
Anordnung bis hin zur des Monochromators fiir die Linearpolarisation des
detektierten Lichts von np;, = (2,1 £0,1) %. Da die [QP}Emission aus zwei —
typischerweise gleichstarken — zueinander orthogonalen Polarisationskomponenten
besteht, muss die gemessene Photonenrate verdoppelt werden. Unter Beriicksich-
tigung der Setupeffizienz ergibt sich somit aus Abbildung (a) eine gesamte
Effizienz der von ngpg = (74 £ 4) %. Diese Effizienz muss grundsétzlich noch
um eine eventuelle Multiphotonenemission des [QPps iiber den Zusammenhang
Miorr, = n\/T@)(O) bereinigt werden [HeilOal, [Pel02]. Da das System — wie sich
im weiteren Verlauf zeigt — eine nahezu perfekte Einzelphotonenemission aufweist,
andert diese Korrektur die gemessene Effizienz der nicht. Die Gesamteffizienz
des Systems ist zudem in sehr guter Ubereinstimmung mit der aus der Messung
des Purcell-Faktors erwarteten Effizienz von n = (76 £ 4) % (siehe Abschnitt [8.3).
Ebenso ist die Effizienz des deterministisch gekoppelten [QP}Mikrokavitét-System
vergleichbar zu den Bestwerten in der Literatur von ca. 80 % [Gaz13|, [Clal0].
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Abbildung 8.5: (a) Gemessene integrierte Photonenrate des [QPps auf der des
Monochromators bei gepulster resonanter Anregung. Aus der Kalibration
des Versuchsaufbaus ergibt sich eine Effizienz der von ngpQ =
(74 £ 4) %. (b) Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung fiir 7-Puls
Anregung und spektrale Resonanz zwischen und Fundamentalmode.

Die Reinheit der Einzelphotonenemission wird abermals mit dem fasergekoppelten
[HBTFAufbau (siche Abschnitt getestet. Dazu wird das [QPFMikrokavitét-
System mit einem 7-Puls angeregt. Das mittels des Monochromators spektral
selektierte[QP] Signal wird anschlieflend in eine Faser mit dem daran angeschlossenen
[HBTI Versuchsaufbau eingekoppelt. Das gemessene Koinzidenzhistogramm ist in
Abbildung B.5(b) dargestellt. Die unterdriickte Peak um 7 = 0 ist ein klarer Beweis
fiir die nahezu perfekte Einzelphotonenemission des Systems. Die Messung wurde
mit einer Summe aus insgesamt sieben Funktionen aus Gleichung [6.1] angepasst,
wobei die zuvor experimentell bestimme Zerfallszeit beim Fit verwendet wurde.
Der gemessene g (0)-Wert ergibt sich aus der Fliche der Fitfunktionen, indem die
Fléche unter dem zentralen Peak durch die durchschnittliche Flédche der insgesamt
sechs umgebenen Peaks geteilt wird zu ¢ (0) = 0,0092 4 0,0004. Die Emission ist

somit sehr nahe an einer idealen und effizienten [SPSI
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Zwei-Photonen-Interferenz

Wie die Messung der Kohérenzzeit mittels der experimentellen Bestimmung der
Autokorrelationsfunktion erster Ordnung in Abschnitt bereits gezeigt hat,
unterliegt der Dephasierungsprozessen oder spektraler Diffusion, welche die
Kohérenz der emittierten Photonen einschranken. Vor allem die schnellen Depha-
sierungsprozesse, die sich auf einer Zeitskala von wenigen Nanosekunden abspielen,
kann man versuchen durch eine zeitlich schnellere Generation der Photonen zu um-
gehen (vgl. [Thol6] und Kapitel [f]). Abbildung [8.6](a) zeigt das aus der Korrelation
zwischen den beiden Ausgingen des [MZI| aufgezeichnete Koinzidenzhistogramm
fir die Anregung des [QPps mit einem 7/4-Puls und A = 0 meV. Die deutliche
Unterdriickung des zentralen Peaks um 7 & 0 ist der Nachweis der Quanteninterfe-
renz der beiden Photonen. Die Kurvenanpassung erfolgt mit Gleichung 6.1 wobei
insgesamt fiinf dieser Peaks an das aufgezeichnete Histogramm angepasst werden.
Als Zerfallskonstante wird fiir jeden Peak die gemessene Lebensdauer des [QPps
(siehe Abschnitt verwendet. Fiir die Referenzmessung wird die Polarisation
der Lichtteilchen in einem Arm des um 90°gedreht und die Photonen somit
unterscheidbar gemacht. Diese Messung ist in Abbildung (b) dargestellt. Im
Vergleich mit der Messung mit parallel eingestellter Polarisation erkennt man, dass
der zentrale Peak nun nicht mehr unterdriickt ist, sondern in etwa so hoch wie
die beiden benachbarten Peaks bei 7 = £2 ns. Die Visibilitit der [ZP]Il ergibt sich
aus den Peakflichen die man aus der Datenanpassung erhéilt iiber Gleichung [6.2]
Fiir die beiden Messungen aus [8.6(a) und [8.6[(b) erhélt man v = (84 & 3) %. Diese
unkorrigierte Visibilitét ist jedoch noch von leichten Imperfektionen des [MZIl beein-
flusst. So fithrt eine Abweichung des zweiten 50/50-Strahlteilers von R =T = 0,5
zu einer negativen Beeinflussung des Ergebnisses, ebenso wie eine leichte Dejustage
der Strahlenginge der beiden Arme des [MZIl Dies fiihrt zu einem unvollstéindigen
raumlichen Uberlapp der Wellenpakete am ST und senkt somit die Interferenzvisi-
bilitdt der Photonen. Mittels eines duflerst schmalbandigen Diodenlasers wird der
Interferenzkontrast des zu (1 — €) = 0,98 bestimmt. Der Strahlteiler weicht
von der Spezifikation ebenfalls leicht ab und es ergibt sich eine Reflektivitéit von
R = 0,485 und eine Transmission von 7" = 0,515. Nach [San02] wird der zentrale
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Peak des Koinzidenzhistogramms fiir parallele bzw. orthogonale Polarisationen (A

bzw. A} ) durch diese Imperfektionen folgendermaflen beeinflusst:

A o< (R°T + RT®)-(1+2g%) — 2(1 — )’ R*T"v (8.1a)
Al o< (R*T + RT?) (1 + 2g") (8.1b)

R und T ist dabei die Reflektivitat bzw. Transmission des Strahlteilers, (1 — ¢)
ist der Interferenzkontrast des [MZI, g* ist der ¢ (0)-Wert aus der Autokorrelati-
onsmessung zweiter Ordnung der sich ergibt, wenn man zur Berechnung nur den
jeweils nichsten Peak um 7 = 0 ns heranzieht und v ist die Visibilitéit der [ZP]]
ohne Beeinflussung des Messaufbaus. Die beiden Gleichungen unterscheiden sich
dahingehend, dass man Gleichung aus Gleichung erhilt wenn man v = 0
setzt. Unter Beriicksichtigung dieser Korrektur ergibt sich eine korrigierte [ZPIl
Visibilitdt von v, = (88 £+ 3) %.

Abbildung [8.6{c) zeigt das Koinzidenzhistogramm fiir eine komplette Inversion der
Exzitonbesetzung mit einem 7-Puls. Fiir eine maximale Helligkeit der lésst sich
eine leichte Abnahme der [ZPI] auf korrigierte v, = (73+1) % beobachten. Dies liegt
hochstwahrscheinlich an der Kopplung des [QPks an [LAl Phononen und der damit
einhergehenden anregungsinduzierten Dephasierung. Diesen Effekt konnte man
durch eine Reduzierung der Phononenbesetzung minimieren. Dazu miissen und
Fundamentalmode bei tieferen Temperaturen als bei dem hier vorgestellten System
von T = 17,5 K in Resonanz sein. Da es jedoch héufig zu beobachten ist, dass
die Emission bei mehreren Einkiihl- und Aufwarm-Zyklen energetisch leicht
variiert, kann es durch die in-situ-Lithographie nicht zu 100 % sichergestellt werden,
dass und Fundamentalmode bei 4,2 K in Resonanz sind. Eine Moglichkeit dies
zu umgehen wére die Anbringung von elektrischen Kontakten an der Ober- und
Unterseite des Mikrotiirmchens. Damit kann die Energie mittels angelegter
elektrischer Felder und dem sog. quantum-confined Stark effect veréndert werden
und somit spektrale Resonanz ohne Erhéhung der Probentemperatur erreicht
werden [Emp97, [Kis08| Lau09, Benl0a, Benl0b]. Ein weiterer vielversprechender

Ansatz ist die Anderung der Emissionswellenléinge iiber Verspannungen mittels
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(a) parallele Polarisation /4-Puls (b) orthogonale Polarisation
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Abbildung 8.6: (a) welche bei einer Anregung mit 7/4-Puls und fir A = 0 meV ge-
messen wurde. (b) Referenzmessung mit orthogonalen Polarisationen der
beiden Photonen. Aus (a) und (b) ergibt sich eine korrigierte Visibilitét
der [ZPI von v = (88 +3) %. (c) welche fiir 7-Puls Anregung des
[QPps gemessen wurde. Die Visibilitét sinkt leicht auf v = (73+1) %. (d)
Zusammenfassung der [ZP]] Visibilitit in Abhingigkeit der Pulsfliche.

eines unter der Probe angebrachten Piezokristalls [Dinl0} [Tro12, [Krel4l [Zhal?)
Mrol6, [Chel6]. Abbildung [8.6{(d) fasst die Ergebnisse der [ZPI Messungen noch
einmal zusammen. Der Graph zeigt qualitativ den gleichen Verlauf wie die direkte
Messung der Kohérenzzeit in Abbildung [8.4[(b). Wie bereits erliutert, lisst sich
durch die Kopplung an [LAl Phononen in Verbindung mit einer Probentemperatur
von T' = 17,5 K eine kontinuierlich abnehmende Visibilitdt mit steigender

Anregungsleistung beobachten.
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Zusammenfassung des Kapitels

Aufbauend auf den Ergebnissen aus Kapitel [5] und Kapitel [6] wurde in diesem Teil
der Arbeit die strikt resonante Anregung eines [QPs in einem Mikroséulenreso-
nator realisiert. Im Hinblick auf die Realisierung skalierbarer und effizienter
Bauelemente wurde eine Mikrotiirmchenprobe verwendet, bei der die Belichtung
der Strukturen mittels der kryogenen in-situ-Lithographie stattfand. Diese Technik
erlaubt es, eine definierte QP}Emissionslinie lateral und spektral auf den Mikroreso-
nator abzustimmen und den Emitter somit deterministisch an die Grundmode eines
Mikrotiirmchens zu koppeln. Darauthin wurde im Hinblick auf die Erzeugung kohéa-
renter einzelner Photonen die gepulste resonante Anregung dies Systems etabliert.
Die dabei erreichte Extraktionseffizienz ist mit n = (74 £ 4) % im Einklang mit
den Bestwerten, die in der Literatur berichtet werden. Durch die strikt resonante
Anregung konnte dabei unter Anregung des Systems mit einem 7-Puls eine nahezu
ideale Einzelphotonenemission erzielt werden, was durch ¢®(0) = 0,0092 £ 0,0004
charakterisiert wird. Gleichzeitig konnte gezeigt werden, dass die Emission aus
diesem deterministisch gekoppelten [QPFMikrokavitit-System zu einem sehr ho-
hen Grad kohérent ist. Dies wurde durch Interferenzmessungen von konsekutiv
emittierten Photonen nachgewiesen, wobei eine maximale Visibilitdt von
v = (88 £ 3) % nachgewiesen wurde. Diese Ergebnisse stellen zusammen mit einer
dghnlichen Arbeit von Somaschi et al. — welche zeitgleich zu dieser Arbeit realisiert
wurde — den momentanen Stand der Technik hinsichtlich effizienter und kohérenter
Einzelphotonenquellen dar [Som16]. Im Vergleich zu den hier erzielten Ergebnissen
ist die von Somaschi et al. berichtet [ZPIl Visibilitdt von einem deterministisch
gekoppelten [QPFMikrokavitét-System um etwa 10 % hoher. Die Gesamteffizienz
der Quelle ist jedoch mit &~ 32 % unter den hier berichteten Werten. Da die hier
durchgefiithrten Experimente immer auf der Interferenz linear polarisierter
Photonen beruhen, ist fiir eine zukiinftige Anwendung vor allem die Extraktionsef-
fizienz von linear polarisierten Photonen von Interesse. Einen moglichen néchsten
Entwicklungsschritt, stellt die lithographische Definition von elliptischen statt
runden Mikrotiirmchen dar. Durch die Elliptizitdat spaltet die Grundmode des

Mikrotiirmchens energetisch in zwei linear polarisierte Komponenten auf [Dar06].
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Koppelt man nun den gezielt an eine dieser Moden emittiert das System immer
linear polarisierte Photonen, wodurch sich die nutzbare Photonenrate der Struktur
im Idealfall verdoppelt. Weiteres Verbesserungspotential liegt in der Unterdriickung
der Emission des[QPps in die Leckmoden des Mikrotiirmchens. Unterdriickt man
diese Moden — beispielsweise iiber radiale [DBR] Spiegel um das Mikrotiirmchen
herum — lieffe sich die gesamte Extraktionseffizienz unpolarisierter Photonen weiter

steigern [Bay01], [Jak14].

Die Resultate dieses Kapitels wurden in ,,S. Unsleber et al., Optics Express 23,
32977-32985 (2015) und ,,S. Unsleber et al., Optics Express 24, 8539-8546 (2016)“
publiziert.






Liste der verwendeten Abkiirzungen

uPL
APD
BCB
CCD
cw
DBR
DOP
FSA
FWHM
HBT
HOM
LA
LO
MBE
MI
MZ1

PCA

Mikro-Photolumineszenz

Lawinenphotodiode, vom englischen avalanche photo diode
Benzocyclobuten

Ladungsgekoppeltes Bauelement, vom englischen charge-coupled device
Dauerstrich , vom englischen continuous wave

Bragg-Spiegel , vom englischen distributed Bragg reflector
Polarisationsgrad , vom englischen degree of polarization
Feinstrukturaufspaltung

Halbwertsbreite , vom englischen full width at half maximum
Hanbury-Brown und Twiss

Hong-Ou-Mandel

longitudinal akustisch

longitudinal optisch

Molekularstrahlepitaxie , vom englischen molecular beam epitazy
Michelson-Interferometer

Mach-Zehnder-Interferometer

teilweise bedecken und ausheilen , vom englischen partial capping and

annealing
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PMMA Polymethylmethacrylat

QKD Quantenschliisselverteilung , vom englischen quantum key distribution

QP Quantenpunkt

Qubit Quanten-Bit

REM Rasterelektronenmikroskopie

RF Resonanzfluoreszenz

SM monomodig , vom englischen single mode

SPS Einzelphotonenquelle, im englischen single photon source

STEM  Raster-Transmissionselektronenmikroskopie , vom englischen scanning
tunneling electron microscopy

TAC Zeit-zu-Amplituden-Konverter , vom englischen time to amplitude
converter

UHV Ultrahochvakuum

XSTM  Querschnitt-Rastertunnelmikroskopie , vom englischen cross-sectional

ZP1

scanning tunneling-microscopy

Zwei-Photonen Interferenz
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A Anhang

A.1 Simulation von InAs-Quantenpunkten

Der folgende Programmtext wurde fiir die in Abschnitt préasentierten Simula-
tionen von InAs-QPen verwendet.

$0nlyStructure = 0

$Temp = 10
$XWIDTH = 26
$YWIDTH = $XWIDTH
$HEIGHT = 2
$WETTING = 1

$constProfile = 0
$linearProfile = 1

$X_QD_Indium = 0.5
$X_Wetting_Indium
$Xmin = 0.35

$Xmax = 0.45
$XGRID = 1

$YGRID $XGRID
$ZGRID 0.1

$NUME = 3
$NUMH = 3
$KP6 = 1

$KP8 = 0
$ManyBody = 0
$Dispersion = 0
$AVS = 0

$zPos = 2.5
$coneshape = 0.75

H OH H H H HFHHHHHEHHEHHH

H OH HF HHHEHHEHHEHH

auf 1 gesetzt wird nur die Struktur berechnet
Temperatur (Kelvin)

Ausdehnung des QPes (nm) in x-Richtung
Ausdehnung des QPes (nm) in y-Richtung

Hohe des QPes (nm)

Dicke BS (am)

konstante Indiumkonzentration im QP
linearer Gradient der Indiumkonzentrationen
(von der QP Oberseite zur Unterseite)
Indiumanteil fiir konstantes Profil
Indiumanteil BS

Indiumanteil QP Oberseite (@ z = HEIGHT)
Indiumanteil QP Unterseite (@ z = WETTING)
Gitterabstédnde x-Richtung (nm)
Gitterabstédnde y-Richtung (nm)
Gitterabstédnde z-Richtung (nm)

Anzahl an Elektronenzusté&nden

Anzahl an Elektronenzust&dnden

Benutze 6-band k.p Modell fiir Locher (1)

oder 1-band eff. Massen Modell (O)

Benutze 8-band k.p Modell fiir Elektronen und
Locher (1) oder 1-band eff. Massen Modell (0)
beriicksichtige Viel-Teilchen-Effekte

in LSDA N&herung: yes (1) or no (0)

berechne Dispersion - ja (1) oder nein (0)

2D Ausgabe in AVS (1) oder Origin (0) Format
z-Position fiir 1D X-/Y- und 2D XY- Querschnitt
Konizit&t des Kegelstumpfs
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# feste Parameter

$DISTxy = 20
$DISTz = 10
$BARRIER = 5

H H H HH

# abgeleitete Parameter

$ELEC1 = 1-$KP8

$HOLE1 = (1-$KP8)*(1-$KP6)
$O0RIGIN = 1-$AVS
$CalcAll = 1-$0nlyStructure

globalq{
simulate3D{}
temperature

crystal_zb{

= $Temp
substrate{name="GaAs" }

Dicke der umgebenden GaAs Region
in x/y-Richutng (nm)
Dicke der umgebenden GaAs Region
in z-Richtung (nm)
Ausdehnung der Quantenregion in die Barriere (nm)

x_hkl = [1, 0, 0] y_hkl = [0, 1, O] # definiert Orientierung der
# Simulationsdomane
# (Wachstum: z = [001])

X
}<>
output{
directory = "output"

#if $AVS format2D = AvsAscii
#if $ORIGIN format2D = Origin
format3D = AvsAscii

section2D{ name = "sideXZ" y = 0 } # 2D Schnitt
section2D{ name = "sideXY" =z = $zPos } # 2D Schnitt
sectioniD{ name = "z" x = 0y =0 } # 1D Schnitt
sectionlD{ name = "y" x = 0 z = $zPos } # 1D Schnitt
<>
contacts{
ohmic{
name = "topContact"
bias = 0.0
}
ohmicq{
name = "bottomContact"
bias = 0.0
}
}<>
grid{
xgrid{
line{ pos = -$XWIDTH/2-$DISTxy spacing = 2}
line{ pos = -$XWIDTH/2 spacing = $XGRID}
line{ pos = 0 spacing = $XGRID}

xz-Ebene durch QP
xy-Ebene bei $zPos
z-Achse durch QP
y-Richtung bei $zPos
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line{ pos = $XWIDTH/2 spacing = $XGRID}
line{ pos = $XWIDTH/2+$DISTxy spacing = 2}
}
ygrid{
line{ pos = -$YWIDTH/2-$DISTxy spacing = 2}
line{ pos = -$YWIDTH/2 spacing = $YGRID}
line{ pos = 0 spacing = $YGRID}
line{ pos = $YWIDTH/2 spacing = $YGRID}
line{ pos = $YWIDTH/2+$DISTxy spacing = 2}
}
zgrid{
line{ pos = -$DISTz spacing = 0.5}
line{ pos = -$DISTz+1 spacing = 2}
line{ pos = 0 spacing = $ZGRID}
line{ pos = $WETTING spacing = $ZGRID}
line{ pos = $WETTING+$HEIGHT spacing = $ZGRID}
line{ pos = $HEIGHT+$DISTz spacing = 2}
line{ pos = $HEIGHT+$DISTz+1 spacing = 0.5}
}
periodic{ x = yes y = yes}
}<>
structure{

output_material_index{}
output_alloy_composition{}

# unterer Kontakt

region{
cuboid{
x = [-$DISTxy-$XWIDTH/2, $XWIDTH/2+$DISTxy]
y = [-$DISTxy-$YWIDTH/2, $YWIDTH/2+$DISTxy]
z = [-$DISTz,-$DISTz+1]
}
contact{ name = "bottomContact" }
}
# GaAs Substrat
region{
everywhere{}
binary{ name="GaAs" }
}
# InGaAs-QP
region{

#if $constProfile ternary_constant{
name="In(x)Ga(1-x)As" alloy_x=$X_QD_Indium
}

#if $linearProfile ternary_linear{

name="In(x)Ga(1-x)As"
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alloy_x = [$Xmax, $Xmin]
x= [0,0] y=[0,0] =z=[$WETTING, $HEIGHT]

cone{
base_x = [-$XWIDTH/2, $XWIDTH/2]
base_y = [-$YWIDTH/2, $YWIDTH/2]
base_z = [$WETTING, $WETTING]
top = [0, 0, $HEIGHT+$WETTING]
diminution=$coneshape

}
}
# InAs wetting layer
region{
cuboid{
x = [-$DISTxy-$XWIDTH/2, $XWIDTH/2+$DISTxy]l
y = [-$DISTxy-$XWIDTH/2, $XWIDTH/2+$DISTxy]
z = [0,$WETTING]
}
ternary_constant{ name="In(x)Ga(l-x)As" alloy_x=$X_Wetting_ Indium }
}
# top Contact
region{
cuboid{
x = [-$DISTxy-$XWIDTH/2, $XWIDTH/2+$DISTxy]l
y = [-$DISTxy-$XWIDTH/2, $XWIDTH/2+$DISTxy]
z = [$WETTING+$HEIGHT+$DISTz, $WETTING+$HEIGHT+$DISTz+1]
}
contact{ name = "topContact" }
}
I<>
classical{
Gamma{}
LH{}
HH{}
so{>

#if $CalcAll output_bandedges{}
}<>

quantum{

#if $ManyBody exchange_correlation{
type = lsda initial_spin_pol = 0
output_exchange_correlation{}

}
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region{
name = "dot"
X [-$BARRIER-$XWIDTH/2, $XWIDTH/2+$BARRIER]
y [-$BARRIER-$YWIDTH/2, $YWIDTH/2+$BARRIER]
z [-$BARRIER, $HEIGHT+$BARRIER]
boundary{ x = dirichlet y = dirichlet z = dirichlet }

#if $ELEC! Gamma{ num_ev = $NUME }

#if $HOLE1 HH{ num_ev = $NUMH }

#if $HOLE1 LH{ num_ev $NUMH }

#if $KP6  kp_6band{ num_ev = $NUMH }

#if $KP8  kp_8band{ num_electrons = $NUME num_holes = $NUMH }

#if $Dispersion calculate_dispersion{
num_points = 10
relative_size = 1.0
X
output_wavefunctions{
amplitudes = no
probabilities = yes
max_num = $NUME+$NUMH
b

}<>

#if $CalcAll poisson{ output_electric_field{} }<>

strain{
minimized_strain{}
polarization_charges = yes
growth_direction = [0,0,1]
output_strain_tensor{}
output_polarization_charges{}
}<>

run{

#if $CalcAll solve_strain{}

#if $CalcAll solve_poisson{}

#if $CalcAll solve_quantum{}
}<>
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A.2 Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung fiir

die Interferenz zweier bosonischer Teilchen

Fiir die Interferenz zweier Teilchen am Strahlteiler geht man zunéchst von der

allgemeinen Transfergleichung des Strahlteilers aus [Kir04]:

alty 1 (11 él(t—p)
( al(t) ) V2 ( 11 ) ’ < &) ) (A1)

Dabei sind é; 5(t) die beiden einlaufenden Moden und a, »(t) die auslaufenden.

Setzt man diesen Zusammenhang in die allgemeine Autokorrelationsfunktion zweiter

Ordnung
GO (ty,ty) = (al (t1)al (t2)a(tz)alty)) (A.2)

ein erhélt man folgende Gleichung fiir die Autokorrelationsfunktion zweiter Ord-

nung:

GO (ty,ty) :<i< 1t — ) + el (t1) 12 ( 1(ta —7p) + ea(tz))

(Q—TD)+627§1) ( (t1 — D) +62(t1))>

\/

(A.3)

/_\I\D

7
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Das ausmultiplizieren ergibt:

1
G (ty,ts) :<Z (61(151 — 7p)el(ty — p)er(ty — Tp)er (tr — )

_4m—mﬂm—mmw—mmm0>
+<%Gmrww4@—mkwﬁﬂh—m)
—el(t; — mp)el (s — TD)@(tz)ez(tl)) >
¥ <% (_eml — 1p)eb(ta)er(ts — mp)er(ty — )
emrwwﬁmq@—mmm0>
+ <i (—ei(tl — mp)e}(ta)ea(ta)er(ts — 7p)
4@—@%%%%%@0>

(A.4)
+ <i (e;(tl)ei(h —rp)er(ts — Tp)er(t — )
— eb(t1)el(ty — Tp)er(ts — TD)ez(t1)> >
+ <1 (eg(tl)e{(tz — 7p)ea(ta)er(tr — 7o)

4

émﬂm—mm@mm0>

+ <i (_ei(h)eé(m)el(tz — 7p)ex(ty — 7p)

&m@mwwrww@m0>

1

+ <Z (—eg(tl)eg(tg)ez(tz)el(tl —17p)

%m@wmwmm0>
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Unter der Annahme, dass die beiden einlaufenden Moden identisch aber statistisch
unabhéngig voneinander sind, kann man den Zusammenhang (A4;As) = (A7) (As)
benutzen. Dabei ist A; jeweils ein Produkt aus Operatoren, welche die i-te Mode
betreffen. Nun erhdlt man 8 Terme, welche jeweils linear von (a;) oder (as)
abhdngen. Nimmt man einen Fock-Zustand p = |n) (n| an, ldsst sich schreiben
(a) = Trlap] = (nla|n). Da a|n) o |n —1) gilt, ergibt sich somit (n |a|n) =
(nln — 1) = 0, da die Zustdnde orthogonal zueinander sind. Die Terme zweiter
Ordnung sind von der Form (a!(t1)al(t5)). Diese sind ebenfalls gleich null, da
angenommen wird, dass t;und ¢, hinreichend unterschiedlich sind damit beide
Terme keinerlei Korrelation zueinander haben. Die iibrigbleibenden Terme vierter

Ordnung ergeben zusammengefasst:

G (titaymp) = Gpr(ty — Toyts — ) + Glpr(t,ta)

1
+Z(g(2)(t1 — Toota) + G (ty,ty — D)
—2R,€ [G(l) (tl — TD,tQ — TD)G(I) (t17t2)}> (A5)

Dabei wurden die unnormalisierte Autokorrelation erster Ordnung G™M (¢y,t5) =
{a'(t1)) {a'(t;)) sowie die Identititen G%T(tl,@) aus Gleichung und G (£ t,)
aus Gleichung verwendet. Fiir die Normalisierung von Gleichung wird
wiederum angenommen, dass t; und ¢5 hinreichend unterschiedlich voneinander
sind, sodass die Modenoperatoren zu diesen Zeitpunkten unkorreliert sind. Daraus
folgt die unkorrelierte Autokorrelationsfunktion des 50/50-Strahlteilers:

1
Gg)OM,unkorr. (t17t2) = Z[g@) (t17t2> + g(2) (tl - TthQ)

+ GO (ty,ty — mp) + GP(t1 — Tpty — )] (A.6)

Da fiir eine Normalisierung iiber alle ¢; und ¢, integriert wird, kann die Abhéngigkeit

von 7p vernachléssigt werden und es folgt:

/ dt, / dtsG ot wnkors. (t1:12) = / dt, / A5G (t1,t) (A.7)
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Eine identische Uberlegung kann fiir die Normalisierung von G%BT in Gleichung[A.5
angestellt werden, sodass sich insgesamt fiir die normalisierte Autokorrelations-

funktion zweiter Ordnung der [ HOMl Messanordnung ergibt:

f dtl f dtQGg)OM(tlyt27TD)

(2) _ —© —o0
9iom(Tp) = —= 50 @
f dtl f dtQGHOM,unkorr.(thtz)
_1lo L _c A
= 59upr(0) + 5 (1 = C(7p)) (A.8)

Dabei wurde die Wahrscheinlichkeit

f dtl f dthe[G(l) (tl - TD7t2 - TD)G(l) (tl,tg)]
C(rp) = —— = (A.9)
[ dty [ dtaGP(t,t2)

—0o0

definiert, welche angibt ob zwei Photonen den Strahlteiler gemeinsam verlassen
und welche fiir 7p = 0 zur Sichtbarkeit der [ZPIl v = C/(0) wird .
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A.3 Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung fiir
ununterscheidbare Photonen aus einem

Quantenpunkt-Mikrokavitat-System

Bisher wurden in den Berechnungen der Autokorrelationsfunktionen stets die
Operatoren des Strahlungsfeldes a eines Zwei-Niveau-Systems verwendet. Da in
einem Experiment immer das Fernfeld der Quelle gemessen wird, werden diese
Operatoren iiber die Quelle-Feld Beziehung mit den Dipol Projektionsoperatoren
o = |G) (E| substituiert a(t) — o(t) [Kir04]. Diese beschreiben die Uberginge
zwischen dem Grundzustand |G) und dem angeregten Zustand |E) des gekoppelten
[QP}Mikrokavitit-Systems beschreibt. Die Photonenerzeugungs- und -vernichtungs-
operatoren konnen somit direkt durch den Dipoloperator ersetzt werden. Praktisch
gesprochen bedeutet dies, das ein Photon immer aus dem Ubergang des Zwei-Niveau-

Systems erzeugt bzw. vernichtet wird. Um die Autokorrelationsfunktion zweiter

Ordnung G®(t1,ty) = § (al(t)al(ta)a(t)a(tr)) = § (o7 (t1)ol(t2)o(ta)o(t1)) zu
berechnen, kann man das Quanten-Regressions-Theorem [Car98| benutzen und

den folgenden Zusammenhang formulieren:

5
S Glpr(tt +7) = ~TGip (1t +7), (A.10)

mit der Zerfallsrate des Zwei-Niveau Systems I' (siche Gleichung [2.33)). Fiir 7 =
0 ergibt sich dabei G%BT(t,t) = G(ﬁ,}gT(t,t +7) = 0 da gilt 6% = (67)? = 0
und somit ¢®(0) = 0. Dies spiegelt die Tatsache wieder, dass sich zu einer
gegebenen Zeit in den hier untersuchten [QP}basierten Lichtquellen immer nur
ein (oder kein) angeregter Zustand im System befindet. Damit féllt der erste
Term in Gleichung weg. Zur Berechnung von C(7p) betrachtet man zunéchst
die unkorrelierte Korrelationsfunktion G® (t1,t5) — (of(t1)o' (t2)o(t2)o(t1)). Der
Erwartungswert der Dipoloperators (of(t)o(t)) = Tr [p(t)oto] ist die Besetzung
des angeregten Zustandes zur Zeit ¢ und man erhélt aus Gleichung [2.32;

(e_o‘t — e_rt) , (A.11)
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bei der die Heaviside © Funktion (© = 0 fiir t < 0 und © = 1 fiir ¢ > 0) sicherstellt,
dass es nur eine Emission stattfindet, wenn der angeregte Zustand besetzt war. Aus
der Anwendung des Quanten-Regressions-Theorems auf die Korrelationsfunktion
erster Ordnung mit der Anfangsbedingung G (t,t) = (of(t)o(t)) erhilt man die
Bewegungsgleichung des Systems:

;G(l)(t,t +7)=— (7 + %F + iA) GO (t,t +7) (A.12)
-

Daraus ergibt sich fiir die Korrelationsfunktion erster Ordnung des Systems:

GO(tt) = (o (t)o(t)) e~ (el Hid) I (A.13)
Beriicksichtigt man diese Zusammenhénge in Gleichung und fithrt die Integrale
aus erhalt man

2
QEJEDM(TD) =

(1 — — [reiele aeTDF]) . (A.14)

—

N —
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A.4 Exziton-Phonon Wechselwirkung

Die Master-Gleichung des QP-Mikrokavitéit-Systems vor der adiabatischen Elimi-
nierung der Kavititsfreiheitsgrade unter Beriicksichtigung von Phonon-Wechsel-

wirkung ldsst sich schreiben als [Kael3al:

% — —i[Hye,p] + (Lu() + Lr(|g)el)

+ Loy (le)el) + La(le)p]) p + Kon(p), (A.15)

mit dem Phononen-Storterm

Kon(p) = — / " ST [Hy, [ (—5). plt) © p] (A.16)

wobei Trpy die Spur iiber alle Phonon Moden ist. Der Wechselwirkungs-Hamilton-

operator ist gegeben als

Hy = le)(e] > gr(b) + br) (A.17)

mit dem Erzeugungsoperator b,t einer Phonon-Mode mit Wellenvektor £ und der
Exziton Kopplungsstiarke gp. Der Hamilton-Operator in Dirac Darstellung ist
definiert als ]:](—3) = e Hos g ettos ' mit Hy = Hyc + Hp, und dem Phononen
Hamilton-Operator H,, =), wkbibk und der Frequenz wy der Mode k.

Abschlieend wird ein thermischer Zustand fiir den Phononen-Dichteoperator ange-
nommen: py, = e v /Ty (e7PHen) mit 3 = h/kgT und der Probentemperatur
T.

Die Stirke der QP-Phonon-Wechselwirkung wird durch die spektrale Dichte J(w) =
> 1 970 (w — wy) definiert, welche durch die Funktion

J(w) =nw’exp [ — (w/w.)?], (A.18)
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beschrieben werden kann. Dabei ist ) die Stirke der Wechselwirkung und w, ist die

Abschneidefrequenz, welche invers proportional zur QP-Ausdehnung ist [Ram10b].

A.5 Einfluss des Messaufbaus auf die

Korrelationsmessung

Wie bereits beschrieben bietet die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung
einen experimentellen Zugang um die zeitliche Emissionsstatistik einer Quelle zu
charakterisieren. Dazu werden die Detektionsereignisse von zwei Detektoren iiber
einen Korrelator miteinander in Verbindung gesetzt und die Zeitdifferenz zwischen
den Ereignissen gemessen. Trigt man viele dieser Ereignisse iiber dem Zeitintervall
T zwischen den Detektion auf, erhélt man ein Koinzidenzhistogramm welches der
Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung entspricht. Dabei ist zu beriicksichtigen,
dass man nie die reine Korrelation des Lichtfeldes messen kann, sondern immer
die Uberlagerung mit der Ubertragungsfunktion des Messaufbaus. Mathematisch
entspricht dies der einer Faltung zwischen der Korrelationsfunktion der Quelle und
der Zeitauflosung fpe:. (t) des Versuchsautbaus, welche durch eine Gau3-Verteilung
mit der zeitlichen Breite o = tges/ (2\/@) (tges: Zeitauflosung des Aufbaus als

[FWHM) gegeben ist

9(2) (T)real = (gi(jial * fDet.) (7—) - / 9(2) (t)ideal' fDet.(T - t)dt (Alg)

—00
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A.6 Aufbau des Wafers M4056

Bereich Anzahl | Dicke (nm) Material Dotierung
oberer DBR 25x 7l Cads
87,9 AlAs
1x 69,2 GaAs
1x 83,1 AlAs
adiabatische 1x 65,3 GaAs
Modenanpassung 1x 78,2 AlAs
1x 61,4 GaAs
1x 73,4 AlAs
1x 29.7 GaAs

aktive Schicht 1x 2 (Abdeckung) | PCA-InAs QPe | |

. 207 Cahs intrinsisch
1x 73,4 AlAs
1x 61,4 GaAs
adiabatische 1x 78,2 AlAs
Modenanpassung 1x 65,3 GaAs
1x 83,1 AlAs
1x 69,2 GaAs
oberer DBR | 29,5x oY Alds
71,1 GaAs
Substrat 1x GaAs
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A.7 Aufbau des Wafers M3569

Bereich Anzahl Dicke (nm) Material Dotierung
oberer DBR 5x o Cas
75 Alp 90Gag 10As
Kavitét 1x 147 GaAs intrinsisch
aktive Schicht 1x 1,5 (Abdeckung) | PCA-InAs QPe
1x 10 GaAs
Kavitat 1x Si d-Dotierung
1x 137 GaAs
1x 75 Alp 90Gag10As
unterer DBR 69 GaAs
24x intrinsisch
75 Al 90Gag 10As
Pufferschicht 1x 400 Alp 90Gag 10As
Substrat 1x GaAs
A.8 Aufbau des Wafers C4161
Bereich Anzahl | Dicke (nm) Material Dotierung
Kavitét 1x 131 GaAs
1x 2 (Abdeckung) | PCA-InAs QPe
aktive Schicht 1x 35 GaAs
1x InAs QPe
Kavitét 1x 89 GaAs intrinsisch
unterer DBR 25x 064 Cads
79,8 AlAs
Pufferschicht 1x 240 GaAs
Substrat 1x GaAs
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A.9 Aufbau des Wafers C4020
Bereich Anzahl Dicke (nm) Material Dotierung
oberer DBR 15x 07,2 Cads
80,7 AlAs
Kavitét 1x 135 GaAs intrinsisch
aktive Schicht 1x 1,5 (Abdeckung) | PCA-InAs QPe
1x 10 GaAs
Kavitat 1x Si d-Dotierung | d-Dotierung
1x 125 GaAs
1x 75 AlAs
unterer DBR 67,2 GaAs
25Hx intrinsisch
80,7 AlAs
Pufferschicht 1x 240 GaAs
Substrat 1x GaAs
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