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Zusammenfassung

Die Bose-Einstein-Kondensation (BEK) und die damit verbundenen Effekte wie Superfluidi-
tdt und Supraleitung sind faszinierende Resultate der Quantennatur von Bosonen. Nachdem
die Bose-Einstein-Kondensation fiir Atom-Systeme nur bei Temperaturen nahe dem
absoluten Nullpunkt realisierbar ist, was einen enormen technologischen Aufwand benétigt,
wurden Bosonen mit wesentlich kleineren Massen zur Untersuchung der BEK gesucht.
Hierfiir bieten sich Quasiteilchen in Festkorpern wie Magnonen oder Exzitonen an, da deren
effektive Massen sehr klein sind und die Kondensationstemperatur dementsprechend héher
ist als fiir ein atomares System. Ein weiteres Quasiteilchen ist das Exziton-Polariton als
Resultat der starken Licht-Materie-Wechselwirkung in Halbleitermikrokavitéaten, welches
sowohl Materie- als auch Photoneigenschaften hat und dessen Masse theoretisch eine
BEK bis Raumtemperatur erlaubt. Ein weiterer Vorteil dieses System ist die einfache
Erzeugung des Bose-Einstein-Kondensats in diesen Systemen durch elektrisches oder
optisches Injizieren von Exzitonen in die Halbleiter-Quantenfilme der Struktur. Auflerdem
kann die Impulsraumverteilung dieser Quasiteilchen leicht durch einfache experimentel-
le Methoden mittels eines Fourierraumspektroskopie-Aufbaus bestimmt werden. Durch
die winkelabhéngige Messung der Emission kann direkt auf die Impulsverteilung der
Exziton-Polaritonen in der Quantenfilmebene zuriickgerechnet werden, die zur Identifikation
der BEK hilfreich ist. Deshalb wird das Exziton-Polariton als ein Modellsystem fiir die
Untersuchung von Bose-Einstein-Kondensation in Festkorpern und den damit in Relation
stehenden Effekten angesehen. In dieser Arbeit wird die Grundzustandskondensation von
Exziton-Polaritonen in Halbleitermikrokavitéiten verschiedener Dimensionen realisiert und
deren Emissionseigenschaften untersucht. Dabei wird vor allem die Wechselwirkung des
Polariton-Kondensats mit der der unkondensierten Polaritonen bzw. der Quantenfilm-
Exzitonen im externen Magnetfeld verglichen und ein Nachweis zum Erhalt der starken
Kopplung iiber die Polariton-Kondensationsschwelle hinaus entwickelt. Auflerdem werden
die Kohérenzeigenschaften von null- und eindimensionalen Polariton-Kondensaten durch
Bestimmung der Korrelationsfunktion erster beziehungsweise zweiter Ordnung analysiert.
Als Materialsystem werden hierbei die III/V-Halbleiter gewédhlt und die Quantenfilme

bestehen bei allen Messungen aus GaAs, die von einer AlAs Kavitdt umgeben sind.

Eindimensionale Polariton-Kondensation - raumliche Koharenz
der Polariton-Drahte
Im ersten experimentellen Teil dieser Arbeit (Kapitel 5) wird die Kondensation der Polari-

tonen in eindimensionalen Dréhten unter nicht-resonanter optischer Anregung untersucht.

Dabei werden verschiedene Drahtlingen und -breiten verwendet, um den Einfluss des
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zusétzlichen Einschlusses auf die Polariton-Dispersion bestimmen zu kénnen. Ziel dieser
Arbeit ist es, ein eindimensionales Bose-Einstein-Kondensat mit einer konstanten riumlichen
Kohirenz nach dem zentralen Abfall der g™V (r)-Funktion fiir groBe Abstéinde r in diesen
Drihten zu realisieren (sogenannte langreichweitige Ordnung im System, ODLRO?).

Durch Analyse der Fernfeldemissionseigenschaften kénnen mehrere Polariton-Aste, der
eindimensionale Charakter und die Polariton-Kondensation in 1D-Systemen nachgewiesen
werden. Daraufhin wird die rdumliche Kohéirenzfunktion g(!) (r) mithilfe eines hochpriizisen
Michelson-Interferometer, das im Rahmen dieser Arbeit aufgebaut wurde, bestimmt.
Die ¢! (r)-Funktion nimmt hierbei iiber grofe Abstéinde im Vergleich zur thermischen
De-Broglie-Wellenléinge Ajp einen konstanten Plateauwert an, der abhingig von der
Anregungsleistung ist. Unterhalb der Polariton-Kondensationsschwelle (Schwellleistung
Pg) ist kein Plateau sichtbar und die rdumliche Kohérenz ist nur im zentralen Bereich
von unter |r| < 1 pm vorhanden. Mit ansteigender Anregungsleistung nimmt das zentrale
Maximum in der Weite zu und es bildet sich das Plateau der g(*) (r)-Funktion aus, das
nur auerhalb des Drahtes auf Null abfallt. Bei P = 1,6 Pg ist das Plateau maximal und
betragt circa 0,15. Auflerdem kann nachgewiesen werden, dass mit steigender Temperatur
die Plateauhthe abnimmt und schliellich bei T' = 25K nicht mehr gemessen werden
kann. Hierbei ist dann nur noch das zentrale Maximum der Kohirenzfunktion g (r)
sichtbar. Weiterhin werden die Ergebnisse mit einer modernen mikroskopischen Theorie,
die auf einem stochastischen Mastergleichungssystem basiert, verglichen, wodurch die
experimentellen Daten reproduziert werden kénnen. Im letzten Teil des Kapitels wird noch
die Kohirenzfunktion ¢(!) (r) im 1D-Fall mit der eines planaren Polariton-Kondensats
verglichen (2D).

Nulldimensionale Polariton-Kondensation - Kondensation und

Magnetfeldwechselwirkung in einer Hybridkavitat

Im zweiten Teil der Arbeit wird die Polariton-Kondensation in einer neuartigen Hybrid-
kavitéit untersucht. Der Aufbau des unteren Spiegels und der Kavitdt inklusive der 12
verwendeten Quantenfilme ist analog zu den gewohnlichen Mikrokavitéiten auf Halblei-
terbasis. Der obere Spiegel jedoch besteht aus einer Kombination von einem DBR? und
einem Brechungsindexkontrast-Gitter mit einem Luft-Halbleiteriibergang (groit moglichster
Brechungsindexkontrast). Durch die quadratische Strukturgréfie des Gitters (Seitenlédnge
5 um) sind die Polaritonen zusétzlich zur Wachstumsrichtung noch in der Quantenfilmebene
eingesperrt, so dass sie als nulldimensional angesehen werden konnen (Einschluss auf
der ungefihren Grofle der thermischen De-Broglie-Wellenlidnge). Um den Erhalt der
starken Kopplung iiber die Kondensationsschwelle hinaus nachweisen zu kénnen, wird
ein Magnetfeld in Wachstumsrichtung angelegt und die diamagnetische Verschiebung
des Quantenfilms mit der des 0D-Polariton-Kondensats verglichen. Hierdurch kann das
Polariton-Kondensat von dem konventionellen Photonlasing in solchen Strukturen unter-

schieden werden. Weiterhin wird als letztes Unterscheidungsmerkmal zwischen Photonlasing

! Abkiirzung aus dem Englischen off-diagonal long-range order
2 Abkiirzung aus dem Englischen distributed Bragg reflector
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und Polariton-Kondensation eine Messung der Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung
g2 (7) durchgefiihrt. Dabei kann ein Wiederanstieg des g2 (1 = 0)-Werts mit ansteigender
Anregungsleistung nachgewiesen werden, nachdem an der Kondensationsschwelle der
g® (7 = 0)-Wert auf 1 abgefallen ist, was auf eine zeitliche Kohiirenzzunahme im System
hinweist. Oberhalb der Polariton-Kondensationsschwelle Pg steigt der g(?) (7 = 0)-Wert wie-
der aufgrund zunehmender Dekohérenzprozesse, verursacht durch die im System ansteigende
Polariton-Polariton-Wechselwirkung, auf Werte gréfler als 1 an. Fiir einen gewohnlichen
Photon-Laser (VCSEL?) im monomodigen Betrieb kann mit steigender Anregungsleistung
kein Wiederanstieg des ¢(2 (7 = 0)-Werts gemessen werden. Somit stellt dies ein weiteres

Unterscheidungsmerkmal zwischen Polariton-Kondensation und Photonlasing dar.

Zweidimensionale Polariton-Kondensation - Wechselwirkung mit

externem Magnetfeld

Im letzten experimentellen Kapitel dieser Arbeit wird die Magnetfeldwechselwirkung der drei
moglichen Regime der Mikrokavitétsemission einer planaren Struktur (zweidimensional)
untersucht. Dazu werden zuerst durch eine Leistungsserie bei einer Verstimmung des
Photons und des Quantenfilm-Exzitons von § = —6,5meV das lineare, polaritonische
Regime, das Polariton-Kondensat und bei weiterer Erhohung der Anregungsleistung das
Photonlasing identifiziert. Diese drei unterschiedlichen Regime werden daraufhin im Magnet-
feld von B = 0 T—5T auf ihre Zeeman-Aufspaltung und ihre diamagnetische Verschiebung
untersucht und die Ergebnisse der Magnetfeldwechselwirkung werden anschlielend mit-
einander verglichen. Im linearen Regime kann die Abhéngigkeit der Zeeman-Aufspaltung
und der diamagnetischen Verschiebung vom exzitonischen Anteils des Polaritons bestétigt
werden. Oberhalb der Polariton-Kondensationsschwelle wird eine gréflere diamagnetische
Verschiebung gemessen als fiir die gleiche Verstimmung im linearen Regime. Dieses
Verhalten wird durch Abschirmungseffekte der Coulomb-Anziehung von Elektronen und
Lochern erklart, was in einer Erhohung des Bohrradius der Exzitonen resultiert. Auch
die Zeeman-Aufspaltung oberhalb der Polariton-Kondensationsschwelle zeigt ein vom
unkondensierten Polariton abweichendes Verhalten, es kommt sogar zu einer Vorzeichenum-
kehr der Aufspaltung im Magnetfeld. Aufgrund der langen Spin-Relaxationszeiten von
300 ps wird eine Theorie basierend auf der im thermischen Gleichgewichtsfall entwickelt,
die nur ein partielles anstatt eines vollstdndigen thermischen Gleichgewicht annimmt.
So befinden sich die einzelnen Spin-Komponenten im Gleichgewicht, wihrend zwischen
den beiden Spin-Komponenten kein Gleichgewicht vorhanden ist. Dadurch kann die
Vorzeichenumkehr als ein Zusammenspiel einer dichteabhéingigen Blauverschiebung jeder
einzelner Spin-Komponente und der Orientierung der Spins im Magnetfeld angesehen
werden. Fiir das Photonlasing kann keine Magnetfeldwechselwirkung festgestellt werden,
wodurch verdeutlicht wird, dass die Messung der Zeeman-Aufspaltung beziehungswei-
se der diamagnetischen Verschiebung im Magnetfeld als ein eindeutiges Werkzeug zur
Unterscheidung zwischen Polariton-Kondensation und Photonlasing verwendet werden

kann.

3 Abkiirzung aus dem Englischen vertical-cavity surface-emitting laser






Summary

Bose-Einstein-Condensation (BEC) and the associated effects, for instance superfluidity
and superconductivity, are fascinating results of the bosonic quantum nature. Since Bose-
FEinstein-Condensation for atomic systems can only be realized with enormous technical and
experimental effort at sufficient low temperatures near absolute zero, people are looking
for bosons with smaller masses. For this quasi-particles in solid state systems such as
magnons and excitons are perfect candidates, due to their smaller effective masses and as
a consequence thereof the higher Bose-Einstein-Condensation temperatures in comparison
to atomic systems. Another quasi-particle is the exciton-polariton, originating from strong
light-matter coupling in semiconductor microcavities. This particle has properties of the
light as well as of the matter part and the mass is so small that in theory room temperature
Bose-Einstein-Condensation is possible. A further benefit of this system is the relatively
easy realization of the BEC by injecting excitons via optical or electrical excitation in
the quantum wells of the structure. Additionally, the momentum space distribution of
these quasi-particles can be measured via a straightforward Fourier-spectroscopy setup.
By determination of the angular distribution of the emitted light of the microcavity, the
momentum of the particle in the quantum-well plane can be defined. This information helps
to identify the BEC-phase. On these grounds the exciton-polaritons are model systems for
studying Bose-FEinstein-Condensation and attributed phenomena in matter. In this work
the ground-state condensation of exciton-polaritons is realized in microcavities of various
dimensions and the emission properties of these are investigated. Thereby, especially the
magnetic field interaction of the uncondensated and condensated polaritons will probed
and resulting from this a proof concept for the persistence of the strong-coupling across
the condensation threshold is developed. Additionally, the coherence properties of the
polariton-condensates in different dimensions will be studied by determination of the first
and second order correlation functions. For all experiments a III/V-semiconductor system

consisting of GaAs quantum-wells and a surrounding AlAs cavity is used.

One-dimensional polariton-condensation - spatial coherence of

polariton-wires

In the first experimental part (chapter 5), the polariton-condensation of one-dimensional
wires under non-resonant, optical excitation is studied. For this, different length and width
of wires are used to determine the influence on the polariton-dispersion of additional
confinement. The aim of this investigation is to realize a one-dimensional Bose-Einstein-
Condensate with a nearly constant plateau of the spatial coherence for high distances

r after the central drop-down of the first order correlation g (r)-function, which is a
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characteristic of the off-diagonal long-range order (ODLRO) of the system.

By analysis of the farfield emission characteristics several polariton branches, the one-
dimensionality and the polariton-condensation can be proved in this wires. After this, the
spatial coherence function g") () is measured with a high precision Michelson-interferome-
ter, which is established during this work. The g (r)-function has, for distances essential
greater than the thermal De-Broglie-wavelength Agp of the polaritons, a plateau value
which depends on the pumping power of the system. Below the polariton-condensation
threshold (power Pg) no plateau is visible and coherence is only established within the
central part for |r| < 1pum of the interferograms. With increasing power, the width of
the central coherence peak growth and the plateau of the g(!) (r)-function appears, which
is only absent away from the wire. At a power of P = 1.6Ps the plateau reaches its
maximal value and it amounts to 0.15. Furthermore, it can be demonstrated, that as
the temperature of the crystal lattice increases the plateau decreases and it vanishes at
T = 25K indicating the loss of the off-diagonal long range coherence. This behavior can be
explained by a modern microscopic theory based on the master-equation approach which
fits the experimental data well. The last part of this chapter compares the characteristics
of the first order correlation function g(!) (r) in the 1D case with the spatial coherence

function of the planar polariton-condensate of a similar structure (2D).

Zero-dimensional polariton-condensation - condensation and

magnetic field interaction in a hybrid cavity

In the second part of this thesis, polariton-condensation in novel hybrid-cavities is investi-
gated. The layout of the lower mirror and of the cavity with 12 embedded quantum wells
is analog to normal semiconductor microcavities. However, the upper mirror consists of a
combination of a DBR* and a high refractive index contrast grating with a semiconductor
air transition (highest possible refractive index contrast). Due to the fact that the grating
has a quadratic structure (side length 5 pum), the polaritons are additionally confined in
the plane of the quantum wells perpendicular to the growth direction and can be treated
as zero-dimensional particles. To prove the persistence of the strong coupling across the
condensation threshold, a magnetic field is applied in the growth direction, in order that
the diamagnetic shift of the polaritons below and above the condensation thresholds can
be measured comparatively. With this the polariton-condensate can be distinguished from
the conventional photonic lasing of the microcavity. As another way to distinguish between
polariton- and photon-lasing the second order autocorrelation function g(? (1) of the system
is determined. Here a re-increase of the ¢ (7 = 0)-value can be shown with increasing
excitation power, after the value dropped down to 1 at the condensation threshold of the
system indicating the increase of temporal coherence. Far above the condensation-threshold
Ps the ¢ (7 = 0)-value increases to values higher than 1 due to the appearance of
decoherence processes in the system caused by rising polariton-polariton-interaction. For

a conventional single-mode photon-laser, as for instance VCSEL?®, this behavior is not

4distributed Bragg reflector
Svertical-cavity surface-emitting laser
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expected and it is an additional criterion to distinguish between polariton-condensation

and photon-lasing.

Two-dimensional polariton-condensation - interaction with

external magnetic fields

In the last experimental chapter of this thesis, the magnetic field interaction of the three
possible working regimes of the planar microcavity (2D) emission is analyzed. First power
series at a exciton-photon detuning of § = —6.5meV are performed to identify the linear
polaritonic regime, the polariton-condensate phase and the photonic lasing at sufficient
high excitation powers. After that, the Zeeman splitting and the diamagnetic shift of these
three regimes are investigated in an external magnetic field applied again in the growth
direction and ranging from B =0T to B = 5T. The results are compared to each other.
For the linear regime, the theoretic expected dependence of the Zeeman splitting and
diamagnetic shift is confirmed. However, above the threshold in the polariton-condensate
phase a higher diamagnetic shift compared to the linear regime is measured. This behavior
can be explained by taking into account bleaching effects of the Coulomb interaction due
to the high carrier density resulting in an increase of the Bohr radius of the excitons. Also
for the Zeeman splitting a different behavior to the equilibrium theory is found. The sign
of the magnetic field splitting is reversed in comparison to the linear regime. Due to long
spin relaxation time in red detuned systems of about 300 ps, a theory is developed based
on a partial thermal equilibrium of the spin components of the condensate. Here the spin
components are in equilibrium with themselves, but not with the other component. As a
consequence, the sign reversal can be interpreted as an interplay of the density dependent
blueshift of the single spin components and the orientation of the spins in the magnetic
field. For the photonic lasing no magnetic field interaction is found, indicating that the
measurement of the Zeeman splitting and the diamagnetic shift in an external magnetic

field is a unique tool to distinguish between polariton-condensation and photon-lasing.






1 Einleitung

Das Phénomen der Bose-Einstein-Kondensation (BEK) ist seit 70 Jahren Gegenstand um-
fangreicher Forschungsarbeiten, sowohl in der theoretischen als auch in der experimentellen
Physik. In den 1920er Jahren wurde von Albert Einstein auf Grundlage der Arbeit von
Satyendranath Bose fiir ein ideales Gas von Teilchen mit ganzzahligen Spin (Bosonen)
ein neuer Phaseniibergang vorhergesagt, der fiir Temperaturen nahe dem absoluten
Nullpunkt auftritt [Bos24, Ein25]. Dabei nehmen alle Teilchen des Gases den Grundzustand
des Systems ein und das Vielteilchensystem kann mit einer makroskopisch besetzten
Einteilchenwellenfunktion beschrieben werden. Dieser Zustand, Bose-Einstein-Kondensat
genannt, wird als ein weiterer Aggregatzustand der Materie neben den normalen drei (fest,
fliissig und gasformig) angesehen. Dieser Zustand weist sehr interessante und oftmals
iiberraschende Eigenschaften auf. Mit der Bose-Einstein-Kondensation werden unter
anderem die Superfluiditéit und die Supraleitung verbunden, welche zu den interessantesten
physikalischen Vorgédngen und Zusténden gehoren [Annll]. Dieses Verhalten ist direkt
auf die Quantennatur der Materie zuriickzufithren und in makroskopischen Bereichen
beobachtbar, wihrend andere Quanteneffekte meist erst auf atomarer Ebene zum Tragen
kommen. Da fiir die Beobachtung dieser makroskopischen Quantenphinomene in der
Regel sehr tiefe Temperaturen notig sind, ist die experimentelle Realisierung oftmals
sehr komplex. Wihrend beispielsweise die Superfluiditidt schon 1938 entdeckt wurde
[Kap38, All38], dauerte es bis zur erstmaligen Realisierung der Bose-Einstein-Kondensation
in atomaren Systemen bis 1995 (2001 mit dem Nobelpreis der Physik ausgezeichnet)
[And95, Dav95]. Zur Bose-Einstein-Kondensation wurden in diesen Experimenten verdiinnte
Alkali-Gase (Rubidium, Lithium oder Natrium) verwendet, die zum Beispiel mithilfe der in
den 1980er Jahren entwickelten Laserkiihlung von Atomen (Nobelpreis 1997) unterhalb
der kritischen Temperatur, bei der die Bose-FEinstein-Kondensation stattfindet, abgekiihlt
werden [Wie89, And95]. Die durch die Atommassen bestimmte kritische Temperatur liegt
im Bereich von 1076 — 1072 K [And95, Dav95, Bra95]. Deshalb musste zur Abkiihlung der
Gase enormer technologischer Aufwand betrieben werden. Um dies zu umgehen und die
Bose-Einstein-Kondensation bei hoheren Temperaturen, die noch mittels Kryostattechnik
erreichbar sind, zu ermoglichen, wurden leichtere Bosonen gesucht. Schon 1962 wurde
das Exziton aufgrund seiner leichten Masse im Halbleiter als geeignetes Quasi-Teilchen
vorgeschlagen. Nachdem die Supraleitung im Sinne einer Bose-Einstein-Kondensation
von Elektronenpaaren (BCS-Theorie) erklirt wurde [Bar57], wurde dieses Konzept auch
auf ein aus Elektron und Loch zusammengesetztes Quasi-Teilchen iibertragen [Bla62,
Mos62]. Als 1992 der experimentelle Nachweis von Exziton-Polaritonen in Halbleiter-
Mikrokavitidten gelang [Wei92], wurden diese Quasi-Teilchen als mdgliche Kandidaten

zur Bose-Einstein-Kondensation vorgeschlagen [Ima96]. Durch den photonischen Anteil
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des Exziton-Polaritons besitzen diese Teilchen nochmals eine 10~% mal kleinere Masse
als das Exziton im Quantenfilm [Sko98|, wodurch eine Bose-Einstein-Kondensation bei
geeigneter Materialwahl bis Raumtemperatur moglich sein sollte. Allerdings erkauft man
sich durch den photonischen Anteil des Exziton-Polaritons eine kurze Lebensdauer im
Bereich von 10 ps, die durch die endliche Giite der Halbleiter-Spiegel verursacht und von
der Lebenszeit der Photonen in der Halbleitermikrokavitét dominiert wird [Nor94, Sko98].
Da auflerdem die Exziton-Polaritonen von einem Kristallgitter umgeben sind und die
Energierelaxationszeit (einige 10 ps) im Bereich der Lebenszeit der Exziton-Polaritonen
ist [Tas99, Blo05], ist es sehr schwierig, ein thermisches Gleichgewicht zwischen dem
Kristallgitter und den Exziton-Polaritonen zu erreichen. Dennoch konnte fiir verschiedene
Materialsysteme eine Kondensation im Grundzustand unter nicht-resonanter Anregung
gezeigt werden [Den02, Ric05a, Ric05b], wobei aber nicht der Charakter eines Phasen-
iibergangs nachgewiesen werden konnte. 2006 und 2007 wurde dann fiir CdTe- [Kas06]
und GaAs- [Bal07]-Quantenfilme in Mikrokavitidten die Bose-Einstein-Kondensation der
Exziton-Polariton durch Nachweis von rdumlicher Kohérenz als Phaseniibergang identifiziert
[Kas06]. Bei einer BEK wird erwartet, dass die rdumliche Kohérenz sich iiber das ganze
Kondensat erstreckt [Leg01, Pit03]. Jedoch kann man das Polariton-Kondensat aufgrund
der kurzen Lebensdauer nicht als Bose-Einstein-Kondensat im vollstdndigen thermodyna-
mischen Gleichgewicht ansehen. Allerdings kénnen in Exziton-Polariton-Systemen viele
Eigenschaften, die eng in Verbindung mit einem Bose-Einstein-Kondensat stehen, wie zum
Beispiel Superfluiditit [Uts08, Amo09b, Amo09a, Amol1l] und Vortices [Lag08, Roull],
nachgewiesen werden, so dass das Polariton als Modellsystem mit einfachem experimentellen
Zugang fiir Bose-Einstein-Kondensation angesehen werden kann.

Die Messung der rdumlichen Kohérenz durch die Bestimmung der Korrelationsfunktion
erster Ordnung g (r) ist ein sehr wichtiger Parameter der Bose-Einstein-Kondensation
in den verschiedenen Systemen. Sie ist auf das Konzept der nicht-diagonalen langreich-
weitigen Ordnung (ODLRO?) im System zuriickzufiihren, das von Penrose und Onsager
als verallgemeinertes Kriterium fiir ein BEK eingefiihrt wurde [Pen51, Pen56]. Durch
diese Definition wird es moglich, einen Zusammenhang zwischen Superfluiditét (makros-
kopischer Quanteneffekt) und der BEK zu herzustellen [Blo00]. Die g (r)-Funktion von
Bose-Einstein-Kondensaten nimmt ndherungsweise fiir grole Abstdnde im Vergleich zur
thermischen De-Broglie-Wellenlénge Agp einen konstanten Wert ein, der abhéngig von
der Reinheit des Kondensats, d. h. von dem thermischen und kondensierten Anteilen
der Teilchen im System, ist [Blo00]. In Polariton-Kondensaten konnten in verschiedenen
Dimensionen bisher nur Anzeichen einer Ausbildung der ODLRO gefunden werden [Kas06,
Bal07, Werl0, Man11, Tril3], wobei aber kein konstantes Plateau in der gV (r)-Funktion
iiber groe Absténde r gefunden wurde. Auflerdem ist eine systematische Untersuchung der
ODLRO in Abhéngigkeit von den externen Parametern (Temperatur des Halbleiterkristalls
und Anregungsleistung), die zur Polariton-Kondensation fiithren, nicht durchgefiihrt worden.

Weiterhin muss bei einem Polariton-Kondensat der Spin-Freiheitsgrad der Exziton-
Polaritonen beachtet werden. In diesem unterscheidet sich das Polariton-System in einem

wesentlichen Punkt von seinem atomaren Gegenstiick. Die Polaritonen besitzen nur zwei

! Abkiirzung aus dem Englischen off-diagonal long-range order
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Spin-Projektionen S, = £1 auf der Wachstums-Achse der Mikrokavitit [She04], wiahrend
Atome mit Spin 1 .S = 0,41,—1 besitzen [Cha05]. Daraus folgt, dass das Polariton-Kondensat
(Atom-System mit Spin 1) aus zwei (drei) Komponenten besteht, die normalerweise
entartet sind [She06, Lau06]. Durch das 2-Niveau-System des Exziton-Polariton-Kondensats
und den verschiedenen Wechselwirkungskonstanten der Polaritonen mit gleichen und
unterschiedlichen Spins kommt es hierbei beim Anlegen eines Magnetfelds, das die Entartung
aufhebt, zu einem neuen Verhalten, welches im atomaren System nicht auffindbar ist:
Die Zeeman-Aufspaltung wird durch die Wechselwirkung der Polaritonen untereinander
bis zu einem kritischen Magnetfeld komplett unterdriickt. Dies wird in Analogie zum
Meissner-Effekt bei Supraleitern, bei dem ein dufleres Magnetfeld bis zu einer kritischen
Stérke vollstdndig aus dem Inneren eines Supraleiter verdrangt wird, ,,Spin-Meissner“-Effekt
genannt [Mei33, Rub06]. Dieses Verhalten wurde zwar theoretisch schon 2006 vorhergesagt,
konnte aber bis zum heutigen Tag noch nicht experimentell bewiesen werden. Das Ausbleiben
der Zeeman-Aufspaltung bis zu einem kritischen Magnetfeld Bo in den Experimenten von
Larionov et al. [Lar1l0] und Walker et al. [Walll] wird nicht vor dem Hintergrund des Spin-
Meissner-Effekts, sondern unter der Annahme von einer Nichtgleichgewichtskondensation
der Polaritonen, bei der fiir kleine Magnetfelder die obere Spin-Komponente stéarker als die
untere besetzt ist oder von selbst induzierten Lamorprézessionen im Magnetfeld, erklért.

Die Zielsetzung dieser Arbeit ist es, die Polariton-Kondensation in verschiedenen Di-
mensionen an I11/V-Halbleitermikrokavitédten unter nicht-resonanter optischer Anregung
zu untersuchen. Hier wird ein besonderes Augenmerk auf die verschiedenen Aspekte der
Polariton-Kondensation und die Eigenschaften des aufgrund der kurzen Lebensdauern der
Polaritonen nicht vorhandenen thermischen Gleichgewichts gelegt:

Im Kapitel 2 werden die zum Versténdnis dieser Arbeit benttigten theoretischen Grund-
lagen besprochen. Dabei wird auf die Bildung des Exziton-Polaritons aufgrund der starken
Kopplung in der Halbleitermikrokavitéit eingegangen. Auflerdem werden die Eigenschaften
der Bose-Einstein-Kondensation und deren Adaption auf das Exziton-Polariton diskutiert.
Zuletzt werden noch die Magnetfeld-Wechselwirkungen der unkondensierten Polaritonen
und des Polariton-Kondensats dargestellt. Anschliefend wird in Kapitel 3 der Aufbau
und die Herstellung der in dieser Arbeit verwendeten Halbleitermikrokavititen vorgestellt,
wihrend in Kapitel 4 die zur Bestimmung der Eigenschaften der Polariton-Kondensation
bendétigten Messaufbauten gezeigt und beschrieben werden.

Im ersten experimentellen Kapitel 5 wird die Polariton-Kondensation in 1D-Systemen
untersucht. Der im Vergleich zu einer planaren Mikrokavitdt zusédtzliche Einschluss wird
durch Strukturierung von Polariton-Dréhten mit einer Breite von L, = 3 — 8 um erreicht.
Im ersten Teil werden die Emissionseigenschaften dieser Drihte im linearen Regime (nicht
kondensiert) und der Einfluss der Drahtbreite auf die Polariton-Dispersion bestimmt.
Darauf folgt die anregungsleistungsabhéngige Untersuchung eines Polariton-Drahts mit
L, = 5um und einer Lénge von L, = 200 um. An diesem werden dann zur Bestimmung
der Korrelationsfunktion erster Ordnung g% (r) Michelson-Interferometer-Messungen fiir
unterschiedliche Anregungsleistungen und Temperaturen durchgefiihrt.

Im Kapitel 6 wird eine Hybridkavitét, deren Verwendung im Bereich der starken Kopplung

und der Polariton-Kondensation neuartig ist, untersucht. Der obere Spiegel besteht aus
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1 Einleitung

einer Kombination von einem konventionellen Halbleiterspiegel und einem Brechungsin-
dexkontrast-Gitters. Bedingt durch diese Art der Strukturierung sind die Polaritonen als
nulldimensional anzusehen. Auch hier erfolgt eine leistungsabhéngige Charakterisierung der
Emissionseigenschaften der Hybridkavitét, die bei der Polariton-Kondensation beobachtet
werden koénnen. Um allerdings den Materieanteil und den Erhalt der starken Kopplung
auch iiber die Kondensationsschwelle hinaus beweisen zu kénnen, wird die diamagnetische
Verschiebung im externen Magnetfeld, das in der Wachstumsrichtung der Struktur angelegt
wird, gemessen.

Im letzten experimentellen Kapitel 7 werden die drei méglichen Emissionsregime einer
planaren Mikrokavitit (2D-System) miteinander im externen Magnetfeld, das wiederum
in Wachstumsrichtung angelegt ist, verglichen. Die drei Regime werden unter gleichen
Bedingungen gemessen und durch Variation der Anregungsleistung erreicht, so dass
das Polariton im linearen Bereich und im Kondensat theoretisch gleiche Licht- bzw.
Materieanteile aufweist. Es werden fiir alle drei Bereiche die Zeeman-Aufspaltung und
die diamagnetische Verschiebung in Abhéngigkeit vom angelegten Magnetfeld bestimmt.
Anschlielend werden die Ergebnisse miteinander verglichen, im Kontext der thermischen
Gleichgewichtstheorie von Rubo et al. interpretiert und die Theorie auf den Ungleichge-
wichtsfall erweitert [Rub06]. Hierbei wird ersichtlich, dass die Zeeman-Aufspaltung direkt
mit der Polarisation beziehungsweise der Spin-Besetzung des Kondensats zusammenhéngt

und aus der Teilchenzahl und dem Zirkularpolarisationsgrad berechnet werden kann.
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2 Theorie

In diesen Kapitel werden kurz die zum Verstdndnis des experimentellen Teils dieser
Arbeit benétigen theoretischen Grundlagen dargelegt. Dabei wird zuerst die Bildung
von Exziton-Polaritonen (kurz Polaritonen genannt) in Halbleiter-Mikrokavitédten und
deren Eigenschaften in verschiedenen Dimensionen dargestellt. Weiterhin wird auf die Bose-
Einstein-Kondensation dieser Quasi-Teilchen und der damit einhergehenden kohérenten
Lichtemission der Mikrokavitit eingegangen. Im letzten Abschnitt dieses Kapitels wird
auBerdem der Einfluss eines externen Magnetfeldes auf Exziton-Polaritonen und die dabei
auftretenden Besonderheiten im Polariton-Kondensat unter Annahme eines thermischen

Gleichgewichts erlautert.

2.1 Grundlagen des Exziton-Polaritons

Im folgenden Unterkapitel wird auf die Bildung von Exziton-Polaritonen in den Halbleiter-
Mikrokavitdten eingegangen. Hierbei werden die beiden Komponenten, das Quantenfilm-
Exziton und das Mikrokavitdtsphoton, und die sogenannte starke Kopplung, die zur Bildung

der Polaritonen fiihrt, vorgestellt.

2.1.1 Quantenfilm-Exziton

In Halbleitern ist das Quasiteilchen Exziton als der gebundene Zustand eines Lochs h™
und eines Elektrons e~ bekannt. Die Bindung findet aufgrund der Coulombanziehung der
positiv (Loch) und negativ (Elektron) geladenen Teilchen statt. Die Eigenzustéinde fiir
ein solches Quasiteilchen kénnen im dreidimensionalen (3D) Fall unter Beachtung der
relativen Permittivitit e, des betrachteten Halbleitermaterials analog zum Wasserstoffatom
beschrieben werden [Kav07]:

pret K2

E K)=F,— + . 2.1
Xn ( ) g (477')2 2h2626(2)n2 27’)’1,} ( )

Hierbei sind F; die Energie der Bandliicke des Halbleiters, n die Hauptquantenzahl, m’_ und

my . die effektiven Massen des Elektrons bzw. des Lochs im Halbleiter, m% = m>_ +mj} ,

die effektive Gesamtmasse und pu, die reduzierte Masse /% = ml + m1 des Exzitons. K
T e nt
ist der zugehorige Wellenvektor des Teilchens.

Der Bohrradius eines dreidimensionalen Exzitons im Grundzustand n = 1 lautet [Kav07]:

Arhepe,
pre?

Wird nun eine Bewegungsrichtung der Exzitonen in der Gréflenordnung ihrer De-

apx = (2.2)

Broglie-Wellenlénge A\gp (typischerweise im Nanometerbereich) eingeschrinkt, so hat dies
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2 Theorie

Auswirkung auf die Energie und die Dimensionalitéit der Exzitonen. Der Wellenvektor K
in Einschlussrichtung wird quantisiert und das Exziton kann nun als zweidimensionales
(2D) Teilchen angesehen werden. In Halbleiterstrukturen wird der Einschluss auf der
Nanometerskala durch Einbringen einer diinnen (meist 5nm-15nm) Halbleiterschicht in
ein Material mit groBerer Bandliicke verwirklicht (Typ-I Heteroiibergang zum Einschluss
von Elektronen und Loéchern [Foull]). Die Elektronen und Loécher in diesem diinnen
Film, genannt Quantenfilm (QF), sind dort lokalisiert, da sich ein Potentialtopf mit
endlich hohen Winden ausbildet. Ohne extra Energiezufuhr, zum Beispiel durch thermische
Energie, konnen die Elektronen und Lécher nicht den Potentialtopf verlassen. In der Ebene
des Quantenfilms kénnen die Elektronen und Locher sich dennoch weiter ungehindert
ausbreiten, vorausgesetzt die hierfiir benttigte Energie wird bereitgestellt. Fiir Exzitonen im
Quantenfilm wird nun der Wellenvektor K =k.&,+ ky€y+ k.€. (€x,y,~: Einheitsvektoren
in x,y,z-Richtung) im dreidimensionalen Fall zu k= EII +k 1 im Quantenfilm. Der Impuls
k1 bezeichnet hierbei den Impuls entlang der Wachstumsrichtung und ist quantisiert,
wihrend k| den Impuls in der QF-Ebene (transversale Bewegungsrichtung) beschreibt und
keine Quantisierung aufweist. Dies fithrt zu einer Modifizierung der Exziton-Energie Ex aop
im QF. Unter der Annahme eines idealen zweidimensionalen Falls gilt fiir den Bohrradius
nun apop = 4 [Har05, Kav07, Denl0] und somit fiir die Energie eines 2D Exzitons
[Kav07]:
h2k?
Exap (kyn) = B, — 4E3P + 2—” . (2.3)
mx
Da die Elektronen und Locher eines Exzitons ein Dipolmoment verursachen, kénnen
diese mit einem Lichtfeld wechselwirken, was fiir die spéter beschriebene Bildung der
Exziton-Polaritonen essentiell ist. Ein Maf} fiir diese Wechselwirkungsfiahigkeit ist die

sogenannte Oszillatorstirke f, die im 3D-Fall fiir eine bestimmte Frequenz w lautet [Den10]:

2 T —— V
f = o |7E o) . (2.4)
B

V bezeichnet das elektrische Quantisierungsvolumen, ¢, und ¢, sind die Blochfunktionen der
Elektronen und Loécher. Durch die Verringerung des Bohrradius im 2D-Fall und dem damit
verbundenen héheren Uberlappung der Wellenfunktion und der stéirkeren Anziehung der e~
und ht erhoht sich die Oszillatorstérke entsprechend < i )3 [K1i05, Den10]. Im Fall eines

ap2p
dreidimensionalen photonischen Felds wird diese Erhéhung meist durch den verminderten

Uberlapp zwischen dem photonischen Feld und dem Exziton, vor allem in Einschlussrichtung,
kompensiert [Denl0]. Um dies zu umgehen und starke Licht-Materie-Wechselwirkung zu
garantieren, wird das Photon-Feld auch in die gleiche Richtung wie die QF-Exzitonen

eingeschriankt. Dies wird meist durch sogenannte Halbleiter-Mikrokavitéaten erreicht.

2.1.2 Mikrokavitatsphoton

Unter einer Halbleiter-Mikrokavitéit versteht man zwei dielektrische, sich gegeniiberliegende
Spiegel, deren Abstand im Bereich von wenigen ganzzahligen Vielfachen der halben

Resonatorwellenlédnge ist. Der Raum zwischen den beiden Spiegeln wird hierbei Kavitét
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2.1 Grundlagen des Exziton-Polaritons

genannt und es bildet sich eine stehende Welle mit einer Resonanzwellenléinge Ac = A\o/n¢
(nc : Brechungsindex des Kavitétsmaterials) aus. Dies fithrt zu einer Quantisierung des
Wellenvektors k in der Einschlussrichtung, wihrend die Ausbreitung in der uneingeschrénk-
ten Richtungen unberiihrt bleibt. Auch hier kann der Wellenvektor k wieder in eine
longitudinale &, und transversale k| Komponente aufgeteilt werden. Hieraus folgt fiir die

Energie eines Photons im Mikroresonator:

Ec (ki oky) = hek = hey/ (K +#2) . (2.5)

Fiir die hier giiltige Néherung, dass k; > k|| ist und unter Berticksichtigung des quantisier-

ten Wellenvektors k; = %v wird die Energie des Photons zu
kﬁ R2k?

> = Bo (k) =0) + 5. (2.6)

EC (k'”) ~ FLC]CL (1 + ch

2k%
Das Photon erhélt in dieser Konfiguration nun eine parabolische Dispersionsrelation und
ihm kann eine effektive Masse m¢ zugeordnet werden [Kav07]:

_ 27mhne

me = v (2.7)

Die Kavitatsphotonmasse ist sehr klein und liegt ungefihr in der Groflenordnung von
10~5m, (m.: Ruhemasse eines Elektrons) [Whi96].

2.1.3 Starke Kopplung - Bildung des Exziton-Polaritons

Wenn der Quantenfilm in ein Feldmaximum der Mikrokavitit gebracht wird, kénnen die
QF-Exzitonen stark mit dem Lichtfeld interagieren. Dabei kommt es zu einem periodischen
Energieaustausch zwischen den beiden Zusténden [Wei92]. Wenn dies schneller als die
mittlere Zerfallszeit und die Dekohérenzrate der Mikrokavitdtsphotonen und der QF-
Exzitonen stattfindet, kommt es zur sogenannten starken Kopplung. Dabei bilden sich zwei
neue, energetisch aufgespaltene Zusténde aus, die Exziton-Polaritonen genannt werden.
Der Hamilton-Operator dieses Systems ldsst sich als zwei gekoppelte quantenmechanische

Oszillatoren folgendermaflen darstellen [Sav96, Kav03al:

H=Hx+ Hc + Hyw

(2.8)
= EXaLak + Echbk +Q (azbk + b};ak) .

Hyx ist der Hamiltonoperator des QF-Exzitons, Hc des photonischen Felds und Hyyw
der Wechselwirkung zwischen den beiden. Der Wechselwirkungsterm 2 wird auch in
Analogie zur Atomphysik Rabi-Aufspaltung genannt, die im direkten Zusammenhang mit
der Dipol-Wechselwirkung zwischen Exziton und Lichtfeld steht [SM83, Hou94]. aL und
ap bzw. b}; und by sind die Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren des Exzitons bzw.
Photonfeldes.
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2 Theorie

Wenn nun der Photon- und Exzitonzustand als Basis genommen wird, gilt:

al10y=1]z) , (0lax = (2], (2.9a)
bLI0y=]e) , (0]br = (¢, (2.9b)

woraus fiir den Hamiltonoperator des Systems H folgt.
H = Ec|c) {c| + Ex |z) (z| + Q(|c) (| + [z) (c]) . (2.10)
In der Matrixdarstellung lautet der Hamiltonoperator H [Kav03a]:

H= (E;X ;i) . (2.11)

2

Die Eigenwerte dieser Matrix sind die beiden neuen Energiezustinde des Systems in starker

Kopplung:

Erp= <Ex—|—Ec— \/Q2+(E0—Ex)2> , (2.12&)

1
2

1
Eup = <EX+EC+\/Q2+(EC—EX)2> . (2.12b)

Der energetisch niedrigere Zustand wird unteres (LP!) und der hohere oberes Polariton
(UP?) genannt. In Abbildung 2.1 (a)-(c) sind fiir drei verschiedene Exziton-Photon-
Verstimmungen 6 = Ec — Ex (a) § = —Q, (b) § = 0 und (¢) 6 = +Q die Exziton-
(rot), Photon-(griin), unteren Polariton-(blau) und oberen Polariton-Energien (schwarz) in
Abhiéngigkeit vom transversalen Wellenvektor k| dargestellt. Hieraus wird eine charakteristi-
sche Eigenschaft der starken Kopplung ersichtlich: Die neuen Zustédnde schneiden bei keinem
k|-Vektor und keiner Verstimmung ¢ die QF-Exziton-Energie Ex. Aufilerdem kénnen die

neuen Zustandsvektoren mithilfe der Gleichungen 2.11, 2.12a und 2.12b bestimmt werden:

|LP) =X |z) — C|c) (2.13a)
[UP) =X |c)+ C'|z) . (2.13b)

X und C sind die sogenannten Hopfield-Koeffizienten [Hop58]. Da die neuen Zustéinde aus

Anteilen der Photon- und Exzitonmode entstanden sind, geben diese Koeffizienten den

! Abkiirzung aus dem Englischen lower polariton
2 Abkiirzung aus dem Englischen upper polariton
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2.1 Grundlagen des Exziton-Polaritons
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Abbildung 2.1: (a)-(c) Exziton-(rot), Photon-(griin), untere Polariton- (blau) und obere
Polaritondispersion (schwarz) fiir die Verstimmungen (a) 6 = —, (b) § = 0 und (c) § = +.
In (d) ist das antikreuzende Verhalten des unteren und oberen Polaritons mit der Exziton-
und Photonenergien gezeigt. Im Resonanzfall betriagt die Modenaufspaltung zwischen LP
und UP genau der Rabi-Aufspaltung {2 des Systems.

jeweiligen Anteil des Exzitons (X) und des Photons (C) an. Es gilt [Den10]:

1 Ec—E

X2 ==+ SRt S— (2.14a)
2 \/92+(E0—EX)

op=2-__fe_Bx (2.14b)
2 Q2+ (Ec - Ex)

Der Betrag der Rabi-Aufspaltung 2 ist abhéngig von der Oszillatorstiarke f der QF-
Exzitonen, der Anzahl der Quantenfilme und der Grofle der Mikrokavitét vo (zum Beispiel

von der Lénge der Kavitit eines planaren Mikroresonators bzw. vom Kavitatsvolumen im

3D-Fall) [Hou94, Sko98, Yam99]:
N,
Qo 4 | INor (2.15)
vc

Die Bestimmung der Rabi-Aufspaltung kann durch Auftragung der Energieposition des
unteren und oberen Polaritons bei k| = 0 gegen die Verstimmung § erfolgen [siehe Abbildung
2.1 d)]. Im Resonanzfall Ec = Ex ist der Modenabstand zwischen LP und UP genau
die Rabi-Aufspaltung Q. Fiir starke Verstimmungen § (mehr als 1,50 von der Resonanz
entfernt) liegen die LP- und UP-Energien je nach Art der Verstimmung (negativ oder
positiv) auf ungefihr der jeweiligen Photon- bzw. Exzitonenergie und verhalten sich in

ihren Eigenschaften (wie z. B. effektive Masse und Lebenszeit) auch wie diese. Mithilfe
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2 Theorie

der Hopfield-Koeffizienten aus den Gleichungen 2.14a und 2.14b lassen sich die effektiven

Massen und die Lebenszeiten des unteren und oberen Polaritons berechnen [Denl0):

1 X e
= " +
mrp mX mgc
1 [CP | IXP

= " + .
muyp mX mc

; (2.16a)

(2.16b)

Die Massen der Polaritonen sind aufgrund der sehr geringen effektiven Photonmasse m¢
sehr klein (mpp/yp ~ 10~5m%). Dieser Umstand macht Exziton-Polaritonen zu idealen
Kandidaten zur Untersuchung von Bose-Einstein-Kondensation in Festkorpern, worauf im
Kapitel 2.2 eingegangen werden soll. Weiterhin lédsst sich die Zerfallsrate der Polaritonen
mit den Hopfield-Koeffizienten abschétzen [Denl0]:

vp = [XPax +[CP e, (2.17a)
ywp =CPyx + X e, (2.17b)

wobei vx bzw. 7¢ die nichtradiative Zerfallsrate des Exzitons (100 ps bis 1ns) bzw. die
Lebenszeit eines Photons (1 ps bis ca. 10 ps), die durch die Verluste aufgrund nicht perfekter
Spiegel dominiert wird, ist. Polaritonen zerfallen nach ihrer Lebenszeit 7,p/yp = TLP/UP
wobei ein Photon mit dem gleichen transversalen Wellenvektor k|| emittiert wird, wie das
Polariton davor besessen hat. Dieser Wellenvektor ist direkt mit dem Winkel 6 verbunden,

unter dem das Photon beim Zerfall des Polaritons ausgesendet wird [Den10]:

k= 2”;0 tan [sin_l (smeﬂ . (2.18)

nc

Hierbei ist A die Wellenlénge des emittierten Photons auflerhalb der Mikrokavitit. Diese
Gleichung 2.18 erlaubt einen einfachen experimentellen Zugang zu den Polariton-Zusténden,
da iiber die Messung der Winkelverteilung die Polariton-Dispersion (Gleichung 2.12a und
2.12b) bestimmt werden kann (siche Kapitel 4).

2.1.4 Eindimensionale Exziton-Polaritonen

Im vorherigen Abschnitt 2.1.3 wurde die Bildung von zweidimensionalen Exziton-Pola-
ritonen beschrieben. In diesem Kapitel werden nun die dispersiven KEigenschaften von
eindimensionalen Polaritonen besprochen. Der zusétzliche Einschluss in eine weitere
Raumrichtung wird beispielsweise durch Herstellung von Mikrokavitétsdrihten, deren
Breite in der Groflenordnung der thermischen De-Broglie-Wellenlidnge Agp = #ﬁkw
(kp: Boltzmannkonstante, T: Temperatur) des Mikrokavitdtsphotons ist, erreicht. Bei
einer Photonmasse von m¢ = 10 - 107% - m, und einer angenommenen Temperatur von
T = 10K ergibt sich eine ungefihre Polariton-Drahtbreite von L, < 8 um. Dies fiihrt
zu dem zusétzlichen Einschluss und die Photonen kénnen sich nur noch entlang des

Drahtes frei bewegen [k,, siche Abbildung 2.2 a)], wihrend die Zusténde entlang der Breite
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2.1 Grundlagen des Exziton-Polaritons

— - — Exziton

= = = Photonmoden(0-3)
— LP-Moden(0-3)
—— UP-Moden(0-3)

Wellenvektor k, <uim>

Abbildung 2.2: a) Rasterelektronenmikroskop-Aufnahme von Mikrokavitétsdrahten, &,
und k, bezeichnen die zusétzlich eingeschriankte bzw. die weiter freie Bewegungsrichtung
entlang des Drahtes. b) Darstellung der 1D-Polariton-Dispersionen fiir m = 0,1,2,3. Das
Exziton bleibt uneingeschréinkt (rot, gestrichelt), wihrend das Photon nun verschiedene
Aste ausbildet (griin, gestrichelt). Die einzelnen Photonmoden koppeln mit dem Exziton und
bilden dabei die unteren Polariton- (blau) und oberen Polariton-Aste (schwarz) aus. Hier
wurde eine Rabi-Aufspaltung von {2 = 14,5meV und eine Verstimmung von 6,,—g = —0,7€2
angenommen.

[ky, siche Abbildung 2.2 a)] quantisiert sind. Die Photon-Dispersionsrelation lautet dann
[Rei97, Tar98, Das02]:

22 M] , (2.19)

h
Bom (ke) = | Beo+ it [k% I
e y

Ec ist die Grundzustandsenergie der Photonmode (vertikal emittierende Mode), L, die
Breite des Polariton-Drahtes, €.y ist die effektive dielektrische Konstante und m = 0,1,2,...
die den quantisierten Zustand in Richtung der Drahtbreite bezeichnende Ordnungszahl.
Diese Photonmoden koppeln mit dem QF-Exziton, welches durch die geringe Breite nicht
eingeschriankt wird und seine zweidimensionalen Eigenschaften behélt. Fiir die Energie-
Impuls-Dispersionsrelationen der eindimensionalen Exziton-Polaritonen ergibt sich nun

[Tar98]:

XS B (k) B ()

E%P,m (km) 2 ) (2203‘)
22 + 24 _4E§( (kx) E%m (kx)
B (k) = v . . (2.20b)
Es gilt hierbei:
2
> 7= EX (ke) + Eg, (k) + Q7 (2.21)
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Die Rabi-Aufspaltung 2 ist fiir kleine m = 0,1,2,3 ndherungsweise konstant, was experi-
mentell bestitigt werden kann [Tar98, Das02, Lec13]. Im Folgenden werden immer nur die
ersten drei bis vier Polariton-Aste (m = 2—3) beobachtet und diese Niiherung darf verwendet
werden. In Abbildung 2.2 b) sind die 1D-Polariton-Dispersionen mit einer Rabi-Aufspaltung
von 2 = 14,5meV und einer Verstimmung von d,,—g = —0,7€2 des untersten Polariton-Astes
fiir die Moden m = 0,1,2,3 aufgetragen. Die einzelnen Polariton-Aste haben unterschiedliche
Verstimmungen §,, und damit einhergehend verschiedene exzitonische und photonische
Anteile.

2.2 Polariton-Kondensation in niederdimensionalen Systemen

Im Allgemeinen versteht man unter der Polariton-Kondensation die makroskopische
Besetzung eines erlaubten Polariton-Zustands, dessen Teilchen durch eine einzelne Zu-
standswellenfunktion beschrieben werden kénnen. Dieses Konzept lidsst sich auf der von
Albert Einstein [Ein25] fiir Bosonen (ganzzahliger Spin) aufgrund der quantenstatistischen
theoretischen Betrachtungen von Satyendranath Bose [Bos24] entwickelten Theorie der
Bose-FEinstein-Kondensation zuriickfithren. In dieser Theorie wird von Bosonen mit einer
endlichen Masse ausgegangen, die ein wechselwirkungsfreies, homogenes Bose-Gas bilden
und der Bose-Einstein-Statistik folgen. Die Kernaussage ist, dass dieses Bosonen-Gas am
absoluten Temperaturnullpunkt (7" = 0K) einen Phaseniibergang vollzieht, wobei alle
Teilchen in den Grundzustand des Systems iibergehen und durch eine einzige makrosko-
pische Grundzustandswellenfunktion beschrieben werden koénnen. Dieser Zustand wird
Bose-Einstein-Kondensat bzw. der Ubergang Bose-Einstein-Kondensation genannt. Dieser
Prozess konnte erstmals 1995 an verschiedenen verdiinnten atomaren Gasen (Rubidium,
Lithium, Natrium) unter immensen experimentellen Aufwand nachgewiesen werden [And95,
Bra95, Dav95]. In diesem Kapitel soll auf die Grundlagen der Bose-Einstein-Kondensation,
ihre Adaption auf niederdimensionale Systeme und untereinander wechselwirkenden Teilchen
naher eingegangen werden. Exziton-Polaritonen verhalten sich aufgrund ihres Materieanteils
wie ein Bose-Gas untereinander wechselwirkender Teilchen mit geringer Dichte. Auflerdem
wird wegen ihren sehr kleinen Massen (~ 107% Atommassen) erwartet, dass die kritische
Temperatur T, bei der sich die Kondensation vollzieht, im leicht experimentell realisierbaren
Bereich von T, = 5 — 300 K liegt. Im Jahre 2006 konnte schliefllich von Kasprzak et al. die
Bose-Einstein-Kondensation von Exziton-Polaritonen nachgewiesen werden [Kas06].

Im Folgenden wird von einem sich zu jeder Zeit im thermischen Gleichgewicht befindlichen
System ausgegangen. Daher kann die zum Verstédndnis dieser Arbeit notige Theorie nicht im-
mer direkt auf die sich im thermischen Ungleichgewicht befindliche Polariton-Kondensation,
verursacht durch die kurzen Lebensdauern der Polaritonen, iibertragen werden, welche im

experimentellen Teil dieser Arbeit untersucht wird.

2.2.1 Bose-Einstein-Kondensation - Ideales Bose-Gas

Fiir ein ideales Bose-Gas in einem kanonischen Ensemble mit N Teilchen im Volumen L¢

(d: Dimension, L: Systemgrofe) gilt die Bose-Einstein-Verteilung:
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1

(ex—m)
e BT —1

wobei hier ¢, die Dispersionsrelation des Teilchens in Abhéngigkeit vom Wellenvektor k, k,

fB (k7T7M) = ) (222)

die Boltzmannkonstante sind. Das chemische Potential y gibt die Energie an, die benttigt
wird, um ein Teilchen dem System hinzuzufiigen. Es ist durch die Normalisierungsbedingung

fiir eine festgelegte Anzahl von Teilchen N

N (Tp)=> fz(kTp), (2.23)
k

gegeben [Kav03a]. Die Teilchen im Grundzustand kénnen getrennt von denen in anderen

Zustinden betrachtet werden:
1
N(Tp)=———+ >, [p(kTp). (2.24)
e Bl =1 g2
IRIZ R

Im thermodynamischen Limit ist die Teilchendichte konstant und durch Integration iiber

den reziproken Raum gegeben [Kav03al:

n(Top) = lim —7== = mno (T\u) + @n)? /fB (k) dk (2.25)
mit
. 1 1
no (T,p) = lim ———5——. (2.26)

L—oo Ld 6_ BT _ 1

Im Falle eines chemischen Potentials p # 0 geht die Grundzustandsbesetzung ng (')
gegen Null [Kav07]. AuBlerdem steigt das Integral in Gleichung 2.25 mit dem chemischen
Potential p an, d. h. bei Erhohung der Teilchendichte n im System vergréflert sich auch
das chemische Potential y. Die maximale Teilchendichte, bei der die Besetzung der Bose-

Einstein-Verteilung folgt, kann folgendermaflen berechnet werden [Kav03a]:

1
ne (T) = lim i
#=0 (27r)

/ I (k) dk . (2.27)

Unter Annahme einer parabolischen Dispersionsrelation kann dieses Integral analytisch
berechnet werden [Gri95]. Dabei konvergiert es fiir d > 2, wihrend es fiir d < 2 divergiert.
In zwei oder weniger Dimensionen erfiillt fiir 4 < 0 jede beliebige endliche Anzahl von
nicht wechselwirkenden Bosonen die Bose-Einstein-Verteilung. Das chemische Potential
kann deshalb niemals Null werden und folglich bleibt der Grundzustand unbesetzt, d. h. es
findet kein Phaseniibergang fiir L — oo statt [Kav03a]. Betrachtet man aber drei- oder
hoher-dimensionale Systeme, so scheint es, dass die Dichte in Gleichung 2.27 eine Art
Obergrenze darstellt, wo keine weiteren Teilchen hinzugefiigt werden kénnen. Tatséchlich
aber bevolkert oberhalb dieser kritischen Dichte jedes weitere Teilchen, das dem System
hinzugefiigt wird, direkt den Grundzustand. Dies wird als Phaseniibergang angesehen, bei
dem das chemische Potential 1 = 0 und der durch eine makroskopische Besetzung des

Grundzustands charakterisiert ist [Kav03a).
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Umfassende theoretische Untersuchungen dieses Phénomens brachten eine weiteres
Kriterium fiir ein Bose-Einstein-Kondensat hervor: Alle Teilchen eines BEKs koénnen durch
eine makroskopische Kondensats-Wellenfunktion v (r) beschrieben werden, wobei der
Erwartungswert (¢ (r)) # 0 ist [Kav03al:

(¥ (r)) = v/nicona (r)e?™) . (2.28)

Der Erwartungswert (¢ (7)) wird als Ordnungsparameter angesehen und besteht aus einer
komplexen Zahl mit der Wurzel aus der Kondensatsdichte nxonq (1) als Amplitude und
einer Phase 0 (r). Bei einem BEK hat das ganze Kondensat eine feste Phase und ist
phasenkohérent [Kav03a]. Penrose und Onsager stellten 1956 ein weiteres Kriterium fiir
ein BEK auf [Pen51, Pen56]:

p(rr)=w @ () — @ () @) o, (2.20)

|1‘—'r',|—>oo

wobei p ('r,fr’) die Dichtematrix fiir ein Teilchen ist. Dieses Verhalten wurde von Yang
1962 als nicht-diagonale langreichweitige Ordnung (ODLRO) bezeichnet [Yan62]. Diese
langreichweitige Ordnung des Systems kann mit Hilfe der g(*) (r)-Funktion beschrieben

und bestimmt werden:

t 7'/ r
gD (r) = W ( >¢( ) , (2.30)

St () e () (e

Gleichung 2.30 beschreibt die Dichtematrix, die mithilfe der lokalen Teilchendichten an den

Punkten 7 und 7" normiert wird. Somit spiegelt die g (r)-Funktion die langreichweitige
Ordnung des Systems dar. Mittels eines Materiewellen-Interferenzversuchs konnte diese
Funktion fiir Atom-BEKSs im Jahre 2000 gemessen werden und somit ODLRO nachgewiesen
werden [Blo00]. 2006 wurde dies auch erstmals fiir Exziton-Polariton von Kasprzak et al.
durch ein Michelson-Interferometer, wie es in &hnlicher Art und Weise auch in dieser Arbeit

verwendet wird, bestétigt [Kas06].

2.2.2 Bose-Einstein-Kondensation von Exziton-Polaritonen

Aufgrund den in Kapitel 2.2.1 vorangegangen Uberlegungen ist bei einem idealen Gas fiir
Temperaturen, die grofler als der absolute Nullpunkt sind, keine Bose-Einstein-Kondensation
im 2D-Fall mo6glich. Der Phaseniibergang zum BEK wird durch thermische Fluktuationen
(Wirbel) sowohl der Phase als auch der lokalen Teilchendichte, die die langreichweitige
Ordnung zerstoren, verhindert. Intensive theoretische Untersuchen in den 1960er Jahren
beschiftigten sich mit der nicht vorhandenen langreichweitigen Ordnung in niederdimensio-
nalen Systemen [Bog60, Mer66, Hoh67] und zeigten, dass dies generell in allen 1D- und
2D-Systemen nicht moglich ist (Mermin-Wagner Theorem).

Wird aber anstatt eines idealen Gases ein reales Gas mit untereinander wechselwir-
kenden Bosonen und eine endliche Systemgréfie angenommen, so wird die Bose-Einstein-

Kondensation auch im niederdimensionalen Fall moglich [Had11]. Die Herleitung hiervon
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startet bei einem 2D-Bose-Gas, deren schwache Wechselwirkung untereinander repulsiv
ist, da nur durch Abstoflung die lokalen Dichteschwankungen ausgeglichen werden kénnen.
FEine Minimierung der Wechselwirkungsenergie der Teilchen zeigt diese Unterdriickung der
Dichtefluktuationen eines Gases bei niedrigen Temperaturen. Durch die Wechselwirkung
werden die thermischen Dichtefluktuationen bei niedrigen Temperaturen verhindert, wéih-
rend die Phasenfluktuationen davon unberiihrt bleiben. In diesem Fall kann dennoch ein
Ubergang von einem superfluiden System bei niedrigen Temperaturen zu einem normalen
System bei hoheren Temperaturen stattfinden, der Berezinkii-Kosterlitz-Thouless-Ubergang
(BKT-Phase) genannt wird [Ber72, Kos73].

Betrachtet man nun weiterhin das schwach wechselwirkende Bose-Gas in einer endlichen
Box eingesperrt, dessen Kantenldnge L grofler als die thermische Wellenldnge A\gp der
Partikel ist, so wird die Bose-Einstein-Kondensation bei endlichen Temperaturen moglich.
Es kann sich eine langreichweitige Ordnung auf der Groflenskala des physikalischen Systems
ausbilden [Bag91, Gri95, Hadll]. Dies wird in fast jedem experimentell realisierbaren
System mit einer limitierten Anzahl an diskreten Zusténden E; (i = 1,2,...) erfiillt. In einem
endlichen 2D-System mit der Grée L? lautet dann die kritische Bedingung fiir ein BEK

unter der Annahme, dass das chemische Potential y = Ej ist [Denl0]:

1 1
ne=73 ) ~E (2.31)

i>2 ekl

Dieses Kriterium wird fiir eine kritische Dichte n. fiir eine Temperatur 7" > 0 K erfiillt
[Denl0]:

2 L
Ne=——1In|{ — | . 2.32
Aig (AdB) (2.52)

Aus dieser Gleichung folgt, dass der Phaseniibergang entweder bei einer geniigend kleinen
Temperatur T" oder einer geniigend hohen Teilchendichte vollzogen werden kann. Anschau-
lich bedeutet diese Bedingung in Gleichung 2.32, dass der mittlere Teilchenabstand in der
Groflenordnung der thermischen De-Broglie-Wellenlénge liegen muss, damit die einzelnen
Teilchenwellenfunktionen iiberlappen kénnen und der Phaseniibergang vollzogen werden
kann [Ket02]. Schematisch ist dieses Verhalten in Abbildung 2.3 dargestellt. Auf der linken
Seite (blau) ist der Prozess der Bose-Einstein-Kondensation bei konstanter Teilchenanzahl
im System fiir fallende Temperaturen unter der kritischen Temperatur 7, zu sehen. Bei hohen
Temperaturen T > T, konnen die Teilchen eines schwach wechselwirkenden Bose-Gases als
Billiardkugeln betrachtet werden. Bei niedrigeren Temperaturen 1" > T, werden dagegen die
Bosonen als Wellenpakete mit der thermischen De-Broglie-Wellenléinge \;p beschrieben, die
mit niedrigerer Temperatur immer grofler werden. An der kritischen Temperatur T, fangen
die Wellenpakete an zu iiberlappen und der Partikelabstand wird ungefihr gleich A\;p.
Das Bose-Einstein-Kondensat bildet sich aus, es bleiben aber noch Teilchen, die nicht im
Grundzustand sind, vorhanden. Am absoluten Nullpunkt 7" = 0 K nehmen alle Teilchen den
Grundzustand des Systems ein und bilden ein reines BEK ohne thermischen Anteil. Auf der
rechten Seite ist der Prozess fiir eine konstante Temperatur 7" und einer variablen Dichte n

dargestellt. Hier lauft der Kondensationsprozess éhnlich ab, nur dass nicht die Temperatur
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung der Bose-Einstein-Kondensation unter verschie-
denen Veraussetzungen. Auf der linken Seite wird die Teilchendichte n konstant gehalten,
wéahrend die Temperatur nach und nach unter die kritische Temperatur 7, abgesenkt wird

[Ket02]. Dagegen wird auf der rechten Seite die Temperatur 7' konstant gehalten und die
Dichte n iiber die kritische Teilchendichte n. erhoht [Bal09].

T erniedrigt wird, sondern die Teilchendichte n iiber die kritische Dichte n. erhcht wird.
Allerdings bleibt immer ein thermischer Anteil bei einer Erhohung der Teilchendichte n
ohne Erreichen des absoluten Nullpunkts 7" = 0 K oberhalb der kritischen Teilchendichte
ne iibrig (rechte Seite von Abbildung 2.3). In dieser Arbeit wird dieses Schema bei der
Kondensation von Exziton-Polaritonen verwendet. Hierbei wird die Temperatur durch den
Kryostaten konstant gehalten und durch Laseranregung die Anzahl der Polaritonen variiert,

wodurch dann die kritische Dichte n. zur Kondensation tiberschritten wird.

2.3 Exziton-Polaritonen im externen Magnetfeld

Exzitonen im QF erfahren in einem Magnetfeld senkrecht zur QF-Ebene (Faraday-Konfigu-
ration) sowohl eine diamagnetische Verschiebung als auch eine Zeeman-Aufspaltung. Die
diamagnetische Verschiebung der Exziton-Energie ist immer positiv und kann mithilfe des

diamagnetischen Koeffizienten k. sy dimensionsabhéngig bestimmt werden [Thi99, KIi05]:
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1\2
ABgiax = kxB? = 0,3G (a) <(aB : 108_1? ) ) B2, (2.33)
100me ~ puy

wobei m, die freie Elektronenmasse und G («) ein dimensionsabhéngiger Parameter ist.
Im 2D-Fall (o = 2) betréigt dieser G (o) = 2. Der Bohrradius und das Magnetfeld sind in
Gleichung 2.33 in Angstrém A bzw. Tesla T einzusetzen. Fiir das Exziton-Polariton gibt es
somit auch eine diamagnetische Verschiebung, da sich die dem Polariton zugrunde liegende
QF-Exziton-Energie Ex dndert. Unter Beachtung der Kopplung mit einem Photon und
des daraus resultierenden, vom angelegten Magnetfeld abhingigen, exzitonischen Anteils
| X (B) |? kann die Verschiebung mithilfe eines effektiven diamagnetischen Koeffizienten

keff beschrieben werden [RI11]:

AEBgq = |X (B)] kxB* = keyB%. (2.34)

In den hier betrachteten Halbleitern (Kristall mit Zinkblende-Struktur) hat das Elektron
im Leitungsband eine S-Symmetrie mit einer Spin-Projektion auf die z-Achse S = i%
und das Loch im Valenzband eine P-Symmetrie mit einer Spin-Projektion S = :I:%, + %
Die Locher mit S = :t% werden leichte und die mit S = i% schwere Locher genannt
[Kav07, Shel0]. In Quantenfilmen ist die Entartung der Energien der leichten und schweren
Locher aufgrund der zusétzlichen Einschriankung aufgehoben, so dass das Energielevel des
schweren Lochs ndher an der Bandliicke des Quantenfilms als das des leichten Lochs liegt.
Deshalb wird der Grundzustand des Exzitons aus einer Kombination von einem Elektron
und einem schweren Loch gebildet und Schwerloch-Exziton (HH?) genannt [Kav07, Shel0).
Die gesamte Spinprojektion auf die Wachstumsachse betréigt hierbei +1 und +2. Wenn
man beachtet, dass ein Photon nur Spin 1 oder —1 haben kann und der Spin bei einer
Photonabsorption erhalten bleibt, dann sind die Exzitonen mit Spin £+2 nicht optisch aktiv
[Kav07, Shel0]. Deshalb kann eine starke Kopplung nur zwischen Kavitétsphotonen und
Exzitonen mit Spin +1 zustandekommen. Diese beiden Zusténde sind ohne zusétzliches
Feld entartet. Wird aber ein Magnetfeld senkrecht zur QF-Ebene angelegt, so spalten
sich die beiden Zustédnde auf, da die Spinzustinde entweder parallel oder antiparallel zum
angelegten Magnetfeld ausgerichtet sind. Dies wird Zeeman-Aufspaltung genannt. Fiir die
Aufspaltung des Exzitons gilt [Wim94]:

AEzeex = upgx B (2.35)

eh
2Me

pp ist das Bohr’sche Magneton up = und g ist der sogenannte g-Faktor des QF-
Exzitons. Dieser ist abhéngig vom Material, von der Quantenfilm-Breite, vom angelegten
Magnetfeld B selbst und berechnet sich aus dem g-Faktor der Elektronen und Lécher im
Halbleiter gx = ge + gn [Sne92, Tra95]. Fiir ein Polariton gilt dann unter Beachtung des
exzitonischen Anteils |X (B) |? dhnlich der diamagnetischen Verschiebung [Wim94, Kav07,

RI11]:

AEzee = ppgessB = | X (B)|* upgx B . (2.36)

3 Abkiirzung aus dem Englischen heavy-hole exciton
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In Abbildung 2.4 a) ist das lineare Verhalten der Zeeman-Aufspaltung eines unkondensierten
Polaritons mit steigenden Magnetfeld dargestellt (schwarze Linie).

Bei einem Bose-Einstein-Kondensat von Exziton-Polaritonen kommt es zu einer Beson-
derheit bei der Zeeman-Auspaltung im externen Magnetfeld, wihrend die diamagnetische
Verschiebung ein dhnliches Verhalten wie fiir die Polaritonen im linearen Regime zeigt.
Betrachtet man ein Polariton-Kondensat im thermischen Gleichgewicht und beachtet hierbei
den Spin +1 der Teilchen (Spinor-Kondensat), so erwartet man im Magnetfeld ein zu einem
normalen Kondensat ohne Betrachtung des Spins unterschiedliches Verhalten. Das Spinor-
Polariton-Kondensat der zwei Komponenten Spin +1 kann durch einen 2D-komplexen
Vektor v (r,t) (kurz: 1) beschrieben werden. Die freie Energie des Systems lautet dann
[Rub06]:

1
2m*

($A™) — p (™) — 101 x $*] + 3 [Uo () ~ Tilww?] . (2.37)

Der erste Term in 2.37 beschreibt die kinetische Energie der Polaritonen (hier: & = 1),
1 das chemische Potential und Q2 = %ge ¢ripB die halbe Zeeman-Aufspaltung des freien
Polariton Zustands. Die beiden letzten Terme in Gleichung 2.37 sind die Beitrdge der
Polariton-Polariton-Wechselwirkung zur freien Energie. Die Wechselwirkungskonstanten
Up und U; kénnen aus den Matrixelementen der Polariton-Polariton-Streuung fiir parallel

(1) und antiparallelen (o) Spins bestimmt werden:

Up=ay, (2.38a)

(2.38b)

In konventionellen Mikrokavitéten gilt fiir die Koeffizienten Uy > U; > 0. Im Folgenden soll
die freie Energie zeitunabhéngig und als rdumlich uniform betrachtet werden. Es gilt dann
fiir den Zustandsvektor des Kondensats v (r,t) = ¢ () = konstant. Die Polariton-Dichte

n lautet dann:

n=(¢pp*)=ny +n_. (2.39)

ny und n_ sind die Dichten fiir die Spin 1 bzw. —1 Komponenten des Polariton-Kondensats.
Die Gesamtpseudospin-Komponente des Kondensats S, normal zur QF-Ebene kann aus

den einzelnen Anteilen von Spin 4+1-Teilchen berechnet werden:

i |
S: =5 [9¢7] =5 (n4 —n-) . (2.40)
Hieraus folgt fiir die freie Energie aus Gleichung 2.37:
_ ar +az 9 2
F = —pun — ppgessBS: + n” + (a1 —ag) S . (2.41)

4
Bei einem Magnetfeld von B = 0T hat die freie Energie ein Minimum, wenn S, = 0 ist.

Dies ist der Fall fiir ein linear polarisiertes Polariton-Kondensat, da dies aus gleichviel o -
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Abbildung 2.4: a) Theoretisch erwartetes Verhalten eines Polariton-Kondensats im
Magnetfeld fiir ein vollstdndiges thermisches Gleichgewicht. Im Polariton-Kondensat
(rot) kommt es bis zum kritischen Magnetfeld B, zu einer Unterdriickung der Zeeman-
Aufspaltung. Oberhalb von B, steigt die Aufspaltung mit der gleichen Steigung, wie im
linearen Regime (schwarz) an. b) Verhalten des linearen und zirkularen Polarisationsgrades
des Polaritons-Kondensats in Abhéngigkeit vom kritischen Magnetfeld B..

und o~ -polarisierten Teilchen n4 und n_ besteht und S, = 0 (siehe Gleichung 2.40) ist. Fiir
perfekte Mikrokavitdten bildet sich die Orientierung der Linearpolarisation spontan aus und
kann fiir jede experimentelle Realisierung des Kondensats verschieden sein. Es wird aber
erwartet, dass sich in realen Kavitdten mit vorhandener Unordnung die Linearpolarisation
fest einstellt, zum Beispiel entlang einer Kristallachse [Kas06]. Um das chemische Potential

fir B =0T zu bestimmen wird Gleichung 2.41 iiber n minimiert:

u= <a1;“2> n. (2.42)

Werden kleine Magnetfelder B betrachtet, so dass |3ppgesrB| < n (o1 — ag) ist, ergibt

sich aus der Minimierung der freien Energie fiir die Pseudospin-Komponente S, :

g _ puBYersB }

f
4(041—0[2) ’ e 2

1
MBgeffB‘ <n(o —ag) . (2.43)

Das Kondensat emittiert fiir kleine Magnetfelder elliptisch anstatt linear polarisiertes
Licht. Auf der anderen Seite gilt immer noch die Bedingung fiir das chemische Potential
aus Gleichung 2.42. Fiir diesen Fall &ndert sich die energetische Position der beiden
Komponenten des Kondensats (Spin +1) nicht, sondern nur der Zirkularpolarisationsgrad.
Anschaulich wird die Zeeman-Aufspaltung der beiden Anteile exakt von der Energiever-
schiebung aufgrund der Polarisationsénderung aufgehoben. Dies geschieht solange bis das
Polariton-Kondensat komplett zirkularpolarisiert ist, was beim kritischen Magnetfeld B,
(siche Abbildung 2.4) erfiillt ist:
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2 Theorie

B, = (a1 —az)m _ (2.44)
KUBYeff
Im Regime B > B, steigt dann die Zeeman-Aufspaltung wieder wie im linearen Regime

al:

AEZee,Kon = UBYeff (B — BC) , fir B > B,. (2.45)

In Abbildung 2.4 a) ist dieses Verhalten in Abhéngigkeit vom kritischen Magnetfeld B, (rote
Linie) dargestellt. Bis zum Erreichen des kritischen Magnetfelds B, wird die Aufspaltung
komplett unterdriickt, wihrend die Zirkularpolarisation ansteigt. Am kritischen Magnetfeld
B, kann die Aufspaltung nicht mehr kompensiert werden, da dort das Kondensat bereits
vollsténdig zirkularpolarisiert ist [siehe Abbildung 2.4 b)]. Dieses Verhalten im thermischen
Gleichgewicht wird auch in Analogie zum Meissner-Effekt, bei dem das Magnetfeld im
Inneren eines Supraleiters bis zu einem kritischen Magnetfeld Bo exakt null ist und sich

dieser wie ein idealer Diamagnet verhilt [Mei33], Spin-Meissner-Effekt genannt.
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3 Probenaufbau und Herstellung

In diesem Kapitel wird auf den prinzipiellen Aufbau der verwendeten Quantenfilm-Mikro-
kavitidten eingegangen. Auflerdem wird die Strukturierung der null- und eindimensionalen

Polariton-Bauteilen dargelegt.

3.1 Planare Mikrokavitaten mit GaAs-Quantenfilmen

3.1.1 Prinzipieller Aufbau eines Fabry-Pérot-Mikroresonators

Die planaren Mikrokavitétsstrukturen sind sogenannte Halbleiter-Fabry-Pérot-Mikroresona-
toren, die mittels Molekularstrahlepitaxie (MBE!) hergestellt werden. Der Mikroresonator
ist aus zwei Bragg-Spiegeln aufgebaut, die die Kavitdt mit einem optische aktiven Medium
(hier: Quantenfilme) umgeben. Der obere und untere Bragg-Spiegel bestehen hierbei aus
einer Vielzahl von zwei verschiedenen, alternierenden Schichten mit moéglichst hohem
Brechungsindexkontrast. In dieser Arbeit bestehen die Einzelschichten aus Al 2Gag gAs
(Material a) und AlAs (Material b). Die Schichtdicken d, (Alg2GaggAs, Brechungsindex
ng) und dp (AlAs, Brechungsindex n;,) werden hierbei so gewihlt, dass die sogenannte

Bragg-Bedingung erfiillt wird [Kav07]:
Ao
4 )

wobei A\¢ die Resonanzwellenldnge der Bragg-Spiegel ist. Werden mehrere einzelne Bragg-

Nedy = Npdy = (3.1)

Spiegelpaare zusammengesetzt, bilden diese den sogenannten DBR?. Die Anzahl und der
Brechungsindexkontrast der einzelnen Spiegelpaare bestimmen die Gesamtreflektivitéit des
DBRs, wobei grundsétzlich gilt, je grofer diese beiden sind, desto hoher ist auch Reflektivitét
[Sko98, Kav07]. Mit dieser Art von Spiegeln konnen leicht Reflektivititen von iiber 99 %
iiber einen breiten Bereich von ca. 150 meV um der Resonanzwellenléinge A¢ erreicht werden.
Werden die unteren und oberen DBRs um eine Kavitéit mit der Dicke eines ganzzahligen
Vielfachen von )‘TC angebracht, so bildet sich bei der Resonanzwellenlénge A¢ ein scharfer Ein-
bruch in der Reflektivitét aus. Dieses Verhalten ist im mithilfe der Transfermatrix-Methode
berechneten Reflektionsspektrum in Abbildung 3.1 a) dargestellt. Ungefdhr im Zentrum
des Stoppbandes ist die sich ausbildende Mode bei der Resonanzwellenléinge A\ zu sehen.
In Abbildung 3.1 b) ist das dazugehorige experimentell bestimmte Reflektionsspektrum bei
Raumtemperatur dargestellt, das weitestgehend mit dem theoretisch erwarteten Verhalten
iibereinstimmt. Der hier sichtbare Abfall der Reflektivitéit am hoher energetischen Teils
des Stoppbands ist auf die bei Raumtemperatur ab 770 nm einsetzende Absorption von

Alp 15Gag g5As (Spiegelmaterial des DBRs) zuriickzufiihren.

! Abkiirzung aus dem Englischen molecular beam epitazy
2 Abkiirzung aus dem Englischen distributed Bragg reflector
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3 Probenaufbau und Herstellung
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Abbildung 3.1: a) Mithilfe der Transfermatrix-Methode berechnetes Reflektionsspektrum.
b) Experimentell bestimmtes Reflektionsspektrum.

Weiterhin muss bei der Dicke der Kavitét (Brechungsindex: n.) darauf geachtet werden,
dass die optische Mode im Gegensatz zu Metallspiegeln exponentiell in die Bragg-Spiegel
eindringt [Sko98, Kav07]. Die Eindringtiefe fiir die zentrale Wellenléinge des DBRs lésst
sich mithilfe der Brechungsindizes n, # nj und Dicken der beiden Schichten d, und dp
abschétzen [Kav07]:

dg + dp

In ny
Na

LDBR = (32)

Diese Eindringtiefe in die DBRs muss bei der Konzeption der in dieser Arbeit verwendeten
Halbleiterstrukturen beachtet werden und die eigentliche Kavitdt beim Wachstum des
Mikroresonators um den doppelten Betrag von Lppgr verringert werden.

Da die verwendeten DBR-Spiegel keine unendlich hohe Reflektivitit haben und weiterhin
Absorption und Streuung auftreten kénnen, hat die sich im Mikroresonator ausbildende
optische Mode eine endliche Linienbreite d E.. Ein Maf§ fiir die Qualitét einer optischen
Mode mit der Energie E. ist der sogenannte Qualitéts-Faktor (Q-Faktor) [Sko98]:
Ec
SE.

Aus dem Q-Faktor ldsst sich weiterhin die Lebensdauer einer optischen Mode im Resonator
abschétzen [Reil0]:

Q= (3-3)

_ Qn
TC—EC.

Die im Experiment verwendeten Proben haben Q-Faktoren im Bereich von 5000-10000,

(3.4)

was nach Gleichung 3.4 eine Lebenszeit der Kavitdtsmode von 7. = 2 — 4 ps ergibt.
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3.1 Planare Mikrokavititen mit GaAs-Quantenfilmen
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Abbildung 3.2: a) Schematischer Aufbau eines planaren Halbleiter-Mikroresonantors. b)
Raster-Elektronen-Mikroskop(REM)-Aufnahme der fertig hergestellten planaren Struktur.
In der Mitte ist die Kavitdt mit den Quantenfilmen zu sehen. c), d) und e) zeigen den
oberen DBR, die Kavitét mit den 12 QF und den unteren DBR der Struktur aus b).

3.1.2 Herstellung der Mikroresonatorstrukturen

Die Herstellung wird hier einfachheitshalber schematisch anhand einer einzelnen in der
Arbeit verwendeten Probe dargestellt. Es werden weiterhin auch andere Mikroresonatoren
verwendet, deren Aufbau sich allerdings hauptséchlich in der Quantenfilmanzahl und der
Anzahl der Spiegel-Paare unterscheidet. Die Eigenschaften aller verwendeten Proben dieser
Arbeit ist in Anhang B tabellarisch dargestellt. Bei der hier schematisch dargestellten
Probe handelt es sich um die Probe 1 der Tabelle B.1.

Die Grundlage aller verwendeten Mikroresonatoren bildet ein GaAs-Substrat, auf dem
zuerst eine GaAs-Pufferschicht von ungefahr 200 nm zur Gléttung aufbracht wird. Dann
erfolgt das Wachstum des unteren DBR-Spiegels gemif8 des schematischen Aufbaus
in Abbildung 3.2 a). Der untere Spiegel besteht aus 27 Spiegelpaaren mit der Ma-
terialkombination von AlAs und Alp2GaggAs. Zwischen jedem Spiegelpaar wird eine
Glattungsschicht von 3nm GaAs eingebracht, um scharfe Grenzflichen zu erreichen. Dies
ist nicht zwangsldufig nétig und wird nicht in allen Proben verwendet, kann allerdings zur
Minimierung von photonischer Unordnung im System beitragen. Da der Mikroresonator
eine )‘%—Kavitéit besitzt und 12 Quantenfilme (Dicke: 7nm beziehungsweise 13nm) in

die aktive Region des Resonators eingebracht werden sollen, werden die Quantenfilme
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Abbildung 3.3: Brechungsindex- (schwarz) und Feldverteilung |E|? (rot) von in dieser
Arbeit verwendeter Mikroresonatoren. Der Nullpunkt entspricht der Mitte der Kavitét.

auf drei Stapel mit jeweils 4 QF, die durch 4nm dicke Schichten AlAs voneinander
getrennt sind, aufgeteilt. Dabei ist es sehr wichtig, dass diese immer in ein Maximum der
Photon-Feldverteilung in der Struktur eingebracht werden. Der erste Stapel wird in das
Photonfeld-Maximum im ersten Spiegelpaar des unteren DBRs, der zweite in die Mitte
der Kavitidt und der dritte wiederum in das Feldmaximum des ersten Spiegelpaares des
oberen DBRs gewachsen. In Abbildung 3.3 ist der Verlauf des Brechungsindexes iiber
die Position in Wachstumsrichtung dargestellt (schwarze Linie). Dabei wird zwischen den
Brechungsindizes von GaAs (Quantenfilme, Glattungsschichten) und AlAs beziehungsweise
Alp 2Gag gAs (Spiegelpaare) variiert. Der Nullpunkt der x-Achse entspricht der Mitte der
Kavitit. Uber die Brechungsindexvariation ist der dazugehérige Verlauf der Feldverteilung
|E|* (rote Linie) in Wachstumsrichtung gezeichnet. An den Positionen der QF-Stapel
weist die Photon-Mode jeweils ein Maximum auf. Hiermit wird gewéhrleistet, dass es zur
maximal moglichen Licht-Materie-Wechselwirkung in der Struktur kommt. Der Vorteil

dieses Konzepts gegeniiber zum Beispiel einer 3)50 -Kavitat, bei der die QF-Stapel alle in

der Kavitédt untergebracht werden konnen, ist, dass die Lange der Kavitét klein gehalten
werden kann, was nach Gleichung 2.15 die Rabi-Aufspaltung der beiden Polariton-Moden
vergroflert. Zusétzlich triagt die hohe Anzahl von QF Ngr = 12 im Resonator auch zur
Rabi-Aufspaltung (siehe Gleichung 2.15) bei. Im Anschluss an das Wachstum der Kavitét
und der Quantenfilme wird der obere DBR (23 Spiegelpaare) gewachsen. In Abbildung 3.2
b)-e) sind Raster-Elektronen-Mikroskop-Aufnahmen der fertigen Struktur gezeigt. b) bildet
die komplette Schichtabfolge inklusive des oberen, des unteren DBRs und der Kavitéit in
der Mitte ab. In ¢) und e) sind der obere bzw. untere DBR vergroflert gezeigt, wobei hier
sichtbar ist, dass die Schichtgrenzen zwischen den einzelnen Spiegelpaaren sehr scharf und
von guter Qualitdt sind. Die Kavitét ist in Abbildung 3.2 d) dargestellt. Hierbei sind die
drei Quantenfilmstapel zu sehen, wobei sich zwei in den jeweils ersten Spiegeln des unteren
und oberen DBRs und einer in der Mitte der Kavitét befinden.

32



3.2 Fabrikation der null- und eindimensionalen Strukturen

Abbildung 3.4: a) REM-Aufnahme verschiedener photonische Drahte unterschiedlicher
Lénge. b) Draht mit der Lange L, = 100 um und der Breite L, = 5 um.

3.2 Fabrikation der null- und eindimensionalen Strukturen

3.2.1 Herstellung der eindimensionalen photonischen Kavitédten

Die Grundlage fiir die im Kapitel 5 verwendeten eindimensionalen photonischen Kavitéiten
bildet der im vorangegangenen Abschnitt 3.1.2 vorgestellte planare Mikroresonator. Zuerst
werden mittels Elektronenstrahllithographie die photonischen Drihte mit einer Lénge von
L, = 75um bis L, = 200 um und einer Breite von L, = 3 um bis L, = 8 um definiert.
Nach der Lithographie werden die Bereiche um die Driahte durch reaktives Ionenétzen
entfernt. Dabei wird durch den oberen DBR, die Kavitdt mit den Quantenfilmen bis auf
die letzten Spiegelpaare des unteren DBRs geiitzt. Durch das tiefe Atzen wird sichergestellt,
dass das Einschlusspotential in erster Ndherung als unendlich hoch angesehen werden kann.
Fiir den photonischen Einschluss wire es auch ausreichend nur durch den oberen DBR,
zu atzen, allerdings steigt die effektive Breite des photonischen Drahtes an, die in den
Formeln 2.19, 2.20a und 2.20b beriicksichtigt werden muss. Auflerdem wiirden bei optischer
Anregung aufgrund des endlichen Durchmessers des Lasers auf der Probe auch Exzitonen
im QF leicht auflerhalb des photonischen Drahtes angeregt werden, was ein erhebliches
Hintergrundsignal generieren wiirde und das Auflésen des Signals der Drahte erschweren
wiirde.

In Abbildung 3.4 sind REM-Aufnahmen der fertigen photonischen Drihten dargestellt.
In 3.4 a) ist die Anordnung der Drihte mit unterschiedlichen Léngen zu sehen, wihrend
in 3.4 b) ein einzelner Draht mit der Lénge L, = 100 pm und einer Breite L, = 5pum
dargestellt ist. Die Anordnung der photonischen Drihte auf der Probe erfolgt so, dass sich
moglichst die Verstimmung ¢ der Photon- und Exziton-Moden entlang des Drahtes (L)
nicht dndert. Damit wird gewéhrleistet, dass sich kein Potentialgefille abhéngig von den
unterschiedlichen Verstimmungen § entlang des Drahtes ausbildet und die Polaritonen sich

ungestort ausbreiten kénnen.
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Abbildung 3.5: a) Schematischer Aufbau der Hybridkavitét. Der obere Spiegel besteht aus
2,5 Spiegelpaaren und dem Gitter mit starkem Brechungsindexkontrast. b) REM-Aufnahme
der mittels MBE gewachsenen Struktur, bevor das Gitter geéitzt wird.

3.2.2 Herstellung der nulldimensionalen Hybridkavitatsstruktur

Bei dieser nulldimensionalen Mikrokavitéit werden zwei verschiedene Arten von Spiegeln
verwendet, die zusammen mit der Kavitét eine sogenannte Hybridmikrokavitit bilden. Diese
ist in Abbildung 3.5 a) schematisch dargestellt. Der untere Spiegel besteht dabei aus einem
DBR mit 30 Spiegelpaaren bestehend aus Alg 15Gag g5 As/AlAs, hierbei wird jedoch auf die
Gléattungschichten zwischen den Spiegelpaaren verzichtet. Im Anschluss wird die %—Kavitéit
mit 12 QF nach dem gleichen Schema, wie in Kapitel 3.1.2 dargestellt, aufgebracht. Dabei
sind jeweils wieder ein Stapel QF im ersten Spiegel des unteren und oberen DBRs. Aber
im Gegensatz zum unteren besteht der obere DBR aus zwei unterschiedlichen Spiegelarten.
Direkt nach der Kavitdt befindet sich ein DBR mit nur 2,5 Spiegelpaaren. Im Anschluss
daran wird eine sogenannte Atzschicht aus Alg.gsGag.15As gefolgt von einer Deckschicht aus
Aly.15Gag g5 As aufgebracht. Abbildung 3.5 b) zeigt eine REM-Aufnahme der Schichtstruktur
nach dem Wachstumsprozess, bevor durch selektives Atzen der zweite Teil des oberen
Spiegels prozessiert wird.

Der zweite Teil der Herstellung der Hybridkavitéit startet mit dem Definieren von
quadratischen Gittern mittels Elektronenstrahllithographie. Die Kantenldnge des Quadrats
betrigt 5 um und das Gitter selbst besteht aus 80 nm dicken und 5 um langen Balken,
deren Periode ungefidhr 520 nm betrigt [siche Abbildung 3.5 a)]. Daraufhin wird durch
Plasma-Atzen die Deckschicht entfernt und das Gitter erzeugt. Damit ein moglichst hoher
Brechungsindex-Kontrast erreicht werden kann, muss noch die Atzschicht aus Alg g5Gag.15As
unterhalb des Gitters entfernt werden. Dies geschieht durch selektives Atzen mit Salzséiure.
Hierdurch entsteht unterhalb des Gitters eine Luftschicht von ca. 300nm und es bildet
sich durch das Gitter und dem hohen Brechungsindex-Kontrast ein hochreflektiver oberer
Spiegel fiir Licht aus, das entlang des Gitters polarisiert ist [transversal-elektrische Welle
(TE)]. Durch die sehr kleine Strukturgrofie des Gitters von 5 pm ist das TE-Photon
nulldimensional und somit auch das resultierende Polariton. In der transversal-magnetischen

Polarisationsrichtung (TM) ist die Reflektivitét jedoch sehr gering und es kann keine starke
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3.2 Fabrikation der null- und eindimensionalen Strukturen

Kopplung zwischen QF-Exzitonen und der TM-Photonmode der Kavitéit stattfinden.
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4 Messaufbauten und -techniken

4.1 Optischer Spektroskopieaufbau

Zur Untersuchung von Halbleiter-Mikroresonatoren werden in dieser Arbeit optische Spek-
troskopie-Methoden verwendet. Durch eine spektrale Analyse des bei dem Zerfall der
Quasi-Teilchen emittierten Lichts kénnen Riickschliisse auf die Eigenschaften gezogen
werden. Bei Exziton-Polaritonen eignet sich besonders eine winkelabhéingige Untersuchung
der Emission, da nach Gleichung 2.18 aus dem Emissionswinkel des Lichts der k|-Vektor des
Exziton-Polaritons bestimmt werden kann. Dadurch kann die Energie-k-Vektor-Dispersion
leicht experimentell ermittelt werden. In Abbildung 4.1 ist der hier verwendete Messaufbau
dargestellt. Es handelt sich um einen sogenannten Mikro-Photolumineszenz (uPL)-Aufbau.
Da in dieser Arbeit Halbleiter-Strukturen mit GaAs-Quantenfilmen auf ihre Lichtmaterie-
Wechselwirkung untersucht werden, sind aufgrund der niedrigen Bindungsenergie der
Exzitonen, die deutlich kleiner als die thermische Energie bei Raumtemperatur (ca. 25 meV)
ist, Tieftemperaturexperimente nétig. Dazu wird die Probe in einen der beiden verwendbaren
Durchflusskryostaten mittels Silberleitlack auf einen Kéltefinger aufgebracht. Durch die
Kiihlung mit fliissigem Helium (/H') werden an der Probe minimal 7' = 5K erreicht. Dies
ist ausreichend, um Polariton-Kondensation in allen verwendeten Strukturen beobachten
zu konnen. Die beiden Kryostaten unterscheiden sich nur darin, dass bei dem Magnetfeld-
Kryostaten zusétzlich mithilfe von supraleitender Spulen ein Magnetfeld senkrecht zur
Probenoberfliache (Wachstumsrichtung des Halbleiters B || z, Faraday-Konfiguration) bis
zu B = 5T anlegt werden kann.

Die unterschiedlichen Proben werden mittels zweier verschiedener optisch gepumpter?
Titan-Saphir-Laser (Ti:Sa) angeregt. Beide Ti:Sa-Laser sind kontinuierlich von ungefihr A =
720nm bis ca. A = 840 nm durchstimmbar. Der Ti:Sa-Laser mit der Bezeichnung Tsunami
(Hersteller Spectra-Physics) kann sowohl im Dauerstrichbetrieb (cw?) als auch gepulst
betrieben werden. Die zeitliche Pulsweite betrégt hier zwischen 5 ps und 50 ps. Das zweite
verwendete Modell (Spectra Physics Model 3900) ist dagegen nur im cw-Modus betreibbar,
weist allerdings eine hohere Stabilitdt auf, so dass fiir die Korrelationsexperimente an
den Polariton-Drihten in Kapitel 5 dieser und fiir die restlichen Experimente das Modell
Tsunami verwendet wurden. Das Laserlicht wird iiber einen 50:50-Strahlteiler, der vor
dem Mikroskopobjektiv (MO) auf der optischen Achse zwischen dem Kryostat und dem
Monochromator platziert ist, auf die Probe fokussiert. Der vom Strahlteiler transmittierte
Anteil wird direkt auf ein Leistungsmesskopf zur Anregungsleistungsbestimmung geschickt.

Das Objektiv selbst hat eine numerische Apertur (NA) von 0,4 und eine Vergréflerung von

L Abkiirzung aus dem Englischen liquid Helium
2Neodym-Vanadat (Nd:YVOy)-Laser, Pumpleistung max. 18 W (Coherent Verdi V18)
3 Abkiirzung aus dem Englischen continuous wave
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Abbildung 4.1: Schematische Darstellung des verwendeten Aufbaus zur optischen
Spektroskopie der Halbleiter-Mikroresonatoren. Die optische Anregung kann mittels zweier
verschiedener Ti:Sa-Lasern durchgefiihrt werden. Die Analyse des von der Probe emittierten
Lichts erfolgt mittels Monochromator und angeschlossener CCD. Zu Kohérenzmessungen
steht ein Michelson-Interferometer zur Verfiigung.

20. Ohne zusétzliche Optiken betrégt der Strahldurchmesser der beiden Laser ungefiahr
5-8 um. Das Mikroskopobjektiv sammelt gleichzeitig die Emission der Probe auf und
kollimiert diese.

Auf der optischen Achse befinden sich im Gegensatz zu einem Standard pPL-Aufbau
zusétzlich zum Mikroskopobjektiv zwei Linsen statt nur einer. Die zusétzliche Linse im
Strahlengang, auch Fernfeldlinse genannt (siche Abbildung 4.1), dient zur Fourierraumspek-
troskopie [Lai07] und kann je nach gewiinschter Spektroskopieart (winkel- oder ortsaufgelost)
entfernt werden. Die prinzipielle Funktionsweise der Fernfeldspektroskopie ist in Abbildung
4.2 dargestellt. Die rote Linie stellt hierbei den Strahlengang der Fourierraum-Ebene dar,
wahrend die schwarz gestrichelte Linie den normalen Realraum-Strahlengang zeigt. Das
Mikroskopobjektiv bildet alle Photonen, die unter gleichem Winkel emittiert werden, auf
den gleichen Punkt in der Fourierebene ab, die im Abstand der Brennweite fyjo dahinter
liegt. Diese Ebene liegt wiederum im Brennpunkt der herausnehmbaren Fernfeldlinse,
so dass ein zusitzliches Zwischenbild (in Abbildung 4.2 Bildebene genannt) entsteht.
Dort kann zur rdumlichen Selektion eine Lochblende (siehe Abbildung 4.1) eingebracht
werden. Durch die zweite vorhandene Linse (Monochromatorlinse) wird dann wiederum
die Winkelverteilung der Fourierraumebene im Abstand fpp (nach der Linse) auf den
Eingangspalt des Monochromators abgebildet, wo die Energie iiber Winkel beziehungsweise

k|-Vektor Dispersion aufgenommen werden kann. Mit dem hier verwendeten MO kann
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4.2 Aufbau zur Messung der raumlichen Koharenz gV (r) -

Michelson-Interferometer
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Abbildung 4.2: Schematische Funktionsweise der Fourierraumspektroskopie (rote Linie,
auch Fernfeld-Ebene (FF) genannt). Photonen, die unter gleichen Winkeln emittiert werden,
treffen in der Fourierraum-Spektroskopie auf dem selben Punkt zusammen. Die FF-Ebene
entspricht der riickwértigen Fokusebene des verwendeten Mikroskopobjektivs. Durch
eine geeignete Linsenkombination kann diese auf den Eingangspalt des Monochromators
abgebildet werden.

mit einer Aufnahme die Emission bis zu einem Winkel von +22°, abhéngig von der
numerischen Apertur des Objektives, untersucht werden. Dies entspricht einer Aufnahme
im kj-Raum von +2,35 }%m (siehe Gleichung 2.18). Durch diese hier gewihlten Brennweiten
der verschiedenen Linsen kann die Grofie des FF-Abbildes auf die Chipabmessung der
verwendeten CCD?* abgestimmt werden, die idealerweise voll ausgeleuchtet wird, wodurch
die Winkelauflosung maximiert ist.

Alle Messungen in dieser Arbeit werden mit einem Monochromator des Herstellers Jobin-
Yvon (Modell Triax 550 mit einer fokalen Lange von 550 mm), der eine Abbildungskorrektur
besitzt, durchgefiihrt. Das zur spektralen Auflésung verwendete Gitter hat eine Blaze-
Wellenldnge von 500nm und 1200 Striche/mm. Die Aufnahme des Spektrums erfolgt
mit einer durch fliissigen Stickstoff gekiihlten CCD (Modell Spectrum One, Jobin Yvon)
mit 1024 x 256 Pixel, wodurch eine ausreichende Auflésung sowohl in x-(Energieachse)
als auch in y-Richtung (Ort- oder kj-Achse, je nach Spektroskopieart) gegeben ist. Der
Abstand zwischen zwei Pixel auf der Energieskala entspricht ungefihr 70 peV, wobei durch
geeignete zusétzliche optische Elemente im Strahlengang, zum Beispiel zum Messen der
Zeeman-Aufspaltung, deutlich kleinere Energiewerte separiert werden. Es konnen mit diesem

Spektrometer Aufspaltungen kleiner als 20 eV gemessen werden (siehe Experimentalteil).

4.2 Aufbau zur Messung der raumlichen Kohirenz g™ (r) -

Michelson-Interferometer

In Abbildung 4.1 befindet sich auf der optischen Achse zwischen Probe und Monochromator
noch ein zusétzlicher klappbarer Spiegel, der die Probenemission zur Messung der riumlichen
Kohirenz-Funktion ¢(!) (r) auf das Michelson-Interferometer schickt. In diesem wird das zu
untersuchende Licht durch einen 50:50-Strahlteiler in zwei gleiche Teile mit unterschiedlichen

Laufwegen aufgeteilt. Am Ende des einen Armes ist ein Spiegel angebracht, der das Licht

4 Abkiirzung aus dem Englischen charge-coupled device
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4 Messaufbauten und -techniken
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Abbildung 4.3: a) Aus der Uberlagerung von Bild P und Spiegelbild 9 resultierendes
Interferenz-Muster. b) Sinusférmige Intensitédtsmodulation eines Pixels aus a) bei Verfahren
des Prismas um ca. 774 nm.

zuriick reflektiert, wihrend am Ende des anderen ein Prisma angebracht ist, das die
Emission um 180° entlang des Bildzentrums gespiegelt zuriickwirft (in Abbildung 4.1
angedeutet mit ,9). Wieder durch den Strahlteiler geschickt, werden das Bild P vom
Spiegel und das Spiegelbild 9 vom Prisma mittels einer Linse auf der CCD (LOT Andor
Clara) abgebildet. Diese Messung wird im Realraum durchgefiihrt, d.h. in Abbildung 4.1
ist die Fernfeldlinse aus dem Strahlengang entfernt. Auflerdem muss, da das von der Probe
kommende Licht nicht durch den Monochromator zum Michelson-Interferometer geschickt
wird, das reflektierte Laserlicht mittels eines Langbandfilters (Wellenléngen unter 750 nm
werden nicht durchgelassen) und einem Bandpassfilters mit einer Bandbreite von 10 nm um
die Probenemission herum herausgefiltert werden. Diese Bauteile werden auf der optischen
Achse zwischen Kryostat und Monochromator eingebaut.

Auf der CCD des Michelson-Interferometers wird dann das in Abbildung 4.3 a) gezeigte
Interferenzmuster bei Uberlagerung von Bild P mit Spiegelbild 9 erzeugt. Das Interferenz-
Muster zeigt keine Ringe, wie das normalerweise bei einem Michelson-Interferometer
erwartet wird, sondern gerade Linien. Dies kommt von der hier speziellen Art des Michelson-
Interferometers, wo Bild und Spiegelbild iiberlagert werden. Durch das Prisma kommt es,
angedeutet durch den Strahlengang in Abbildung 4.1, zu einem Strahlversatz, wodurch bei
der Uberlagerung der beiden Abbilder auf der CCD das Spiegelbild 9 unter einem anderen
Winkel fokussiert wird als das Bild. Dies sorgt fiir die geraden Interferenz-Muster.

Die Abbildung 4.3 a) zeigt das aus der Uberlagerung der beiden Abbilder resultierende
Interferenzmuster bei einem Gangunterschied von z = 0. Zur Messung der g(!) (r)-Funktion
wird das Prisma in ungefihr 30 nm-Schritten verfahren und jedes Mal ein Bild aufgenom-
men. Dies wird bis zu einem Gangunterschied von ca. Z;q = 1,6 um wiederholt. Am
Ende der Serie wird fiir jeden einzelnen Pixel die Intensitatswerte in Abh#ingigkeit vom
Gangunterschied x aufgetragen. Die Intensitét zeigt einen sinusférmigen Verlauf, der in
Abbildung 4.3 b) gezeigt ist (blaue Kreise). Die Intensitét wird mit folgender Funktion
angepasst (rote Linie), aus der dann die Phase und die Visibilitéit angegeben werden kann
[Nit14]:

I(xz)=yo+ Asin <2; (2z — x0)> : (4.1)
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4.2 Aufbau zur Messung der raumlichen Koharenz gV (r) -
Michelson-Interferometer

Fiir die Visibilitdt V' und Phase ¢ gilt:

A
V=—, 4.2a
" (4.2a)
¢ = 27;””0 (4.2b)

Die aus dem Michelson-Interferometer ermittelte Visibilitdt V' kann, wie im Folgenden
gezeigt wird, ungefiihr mit dem Betrag der g(!) (r,t)-Funktion gleichgesetzt werden:
Fiir Photonen lautet die Korrelationsfunktion erster Ordnung klassisch (Vergleich mit
Gleichung 2.30) [Fic05]:

Wi EEE()

g <a:,t,a: ;t ) = — . (4.3)
(B (r,0) (E (', 1))

Hierbei ist E (r,t) das elektrische Feld am Ort r zum Zeitpunkt ¢. Die gemessene Visibilitét

aus Gleichung 4.2a dagegen lésst sich in Intensitédten am Ort r zum Zeitpunkt ¢ schreiben

[Fic05]:

<I (r’t)>maar — <I (r’t»min
(L)) g+ T () i (4.4)

die maximal gemessenen und (I (r,t)), . die minimal gemessene In-

V(rt) =

wobei (I (r,t)),,0x
tensitét sind. Fiir unterschiedliche Intensitéten des Bilds (Ip (r,t)) und des Spiegelbilds

(Iq (r,t)) der beiden Michelson-Interferometerarme bei der Uberlagerung am Ort r gilt fiir
die Visibilitéit [Fic05]:

_2/(Tp (v1)) (Iq (v.8))
Virt) = (Ip (r,t)) + (Iq (r,t))

Da in dem Michelson-Interferometer-Experiment zur Bestimmung der Korrelationsfunktion

‘ g (r,t)‘ . (4.5)

erster Ordnung der Interferometerarm mit dem Prisma maximal um 0,8 um verfahren wird,
gilt fiir die beiden Interferometerarme niherungsweise eine Zeitunterschied von ¢ = 0 und
somit V' (r,t) = V (r), da der Laufzeitunterschied wesentlich kleiner als die Kohédrenzzeit des
Systems ist (fs gegeniiber ps). Nach Gleichung 4.5 ist die Visibilitéit eine Abschétzung des
Betrags der g(!) (r)-Funktion nach unten, die bei einem Intensitédtsunterschied zwischen Bild
P und Spiegelpunkt 9 am Ort r (Iq (r,t)) = 0,8 (Ip (r,t)) immer noch 99,4 % des Betrags
der gM)-Funktion entspricht. In dieser Arbeit wird deshalb niherungsweise V (r) = g (r)
gesetzt.
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5 Eindimensionale Polariton-Kondensation -
Polariton-Drahte

Eindimensionale Polariton-Systeme sind von besonderem Interesse, da diese sehr gut zum
Aufbau von auf Polaritonen basierenden logischen Elementen und optischen, integrierten
Schaltungen genutzt werden konnen [Liel0, Liell]. Diese kénnen prinzipiell durch Verwen-
dung geeigneter Materialsysteme (z. B. ZnO [Tril1], GaN [Chr07] und organische Halbleiter
[Plul3, Dasl14]) bei Raumtemperatur arbeiten. Als Grundlage solcher Anwendungen dient
ein sich ausbreitendes Polariton-Kondensat, das seine Kohérenzeigenschaften auch iiber
relativ grofle Distanzen behélt und leicht modifiziert werden kann [Werl0, Tos12, Stul4]. So
konnte kiirzlich durch Bestimmen der Korrelationsfunktion erster Ordnung g(* (Ar) Indizi-
en fiir eine sich ausbildende nicht-diagonale langreichweitige Ordnung im eindimensionalen
Polariton-Kondensat gefunden werden [Werl0, Manl1, Man12].

Im 2D-Fall ist experimentell ein algebraischer Abfall der g(!) (Ar)-Funktion beobachtet
worden [Den07, Roul2, Nit14], wie es in der Theorie fiir ein 2D-Polariton-Kondensat beim
Ubergang zur BKT-Phase erwartet wird. Im Gegensatz hierzu wurden fiir 1D-Polariton-
Systeme Indizien fiir ein Plateau der g(Y) (Ar) iiber lange Distanzen Ar (ein Vielfaches
der thermischen De-Broglie-Wellenlinge Agp) gefunden [Werl0, Manll, Tril3|. Jedoch
konnte die BEK #hnliche Phase, bei der sowohl die Phasen- und die Dichtefluktuationen,
resultierend in einem Plateau der g™ (Ar)-Funktion [Blo00], unterdriickt sind, nicht klar
gezeigt werden.

Als weiterer wichtiger Punkt ist anzumerken, dass im Unterschied zu den bisher verwen-
deten theoretischen Modellen, basierend auf der Gross-Pitaevskii-Gleichung [Car04, She06]
beziehungsweise auf der halb-klassischen Boltzmann-Gleichung [Por02, Doa05, Cao08],
in dieser Arbeit zum Vergleich der experimentellen Daten mit der Theorie ein Ansatz
beruhend auf der Lindblad-Master-Gleichung Anwendung findet, der von Savenko et al.
entwickelt wird [Magll, Sav11, Sav13]. Dies erlaubt es, gleichzeitig die Realraum-Dynamik
der Polaritonen, den Einfluss von Dekohérenz und der Energierelaxation, verursacht
durch die Wechselwirkung der Polaritonen mit einem thermischen Bad von akustischen
Phononen, im System zu betrachten. Dadurch wird die Korrelationsfunktion erster Ordnung
bestimmbar, wodurch die Analyse des Ubergangs zwischen thermischer und OLDRO Phase
moglich wird [Sav11].

In diesem Kapitel werden die zwischen L, = 3 um bis L, = 8 um breiten Polariton-Dréhte
auf ihre Eigenschaften hin untersucht. Zuerst wird der Einfluss der unterschiedlichen Dicken
auf die Polariton-Emission bestimmt. Fiir die Bestimmung der ¢(!) (Ar)-Funktion wird
dann ein Draht mit L, = 5 um Breite und einer Lénge von L, = 200 um ausgewéhlt. Von

diesem werden im Folgenden die leistungsabhéngigen Eigenschaften der Emission ermittelt
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5 Eindimensionale Polariton-Kondensation - Polariton-Drihte

und mithilfe eines Michelson-Interferometers die Korrelationsfunktion erster Ordnung in
Abhingigkeit von der Anregungsleistung und der Kristalltemperatur bestimmt und mit den
theoretischen Erwartungen verglichen. Es wird hierbei ein Auftreten der nicht-diagonalen
langreichweitigen Ordnung im eindimensionalen Polariton-System vorhergesagt, dessen
Verhalten abhéngig von der Teilchendichte im System und der Kristalltemperatur dhnlich
dem ist, was in 1D-Atom-BEK gemessen wurde [Blo00].

5.1 Einfluss der Breite der Polariton-Drihte L, auf die

Dispersionsrelation und Polarisationseigenschaften

Zur Charakterisierung der grundlegenden Eigenschaften des Systems wird die Emission
der Polariton-Drihte in Abhéngigkeit von der Drahtbreite L, untersucht. Die Anregung
erfolgt hierbei nicht-resonant im Dauerstrichbetrieb (cw). Dabei wird die Wellenldnge des
Anregungslasers auf das erste Bragg-Minimum ungefdhr 100 meV oberhalb der Energie
des QF-Exzitons angepasst, wodurch eine effektive Einkopplung der Anregungsleistung
garantiert wird. Der Laser wird direkt auf die Probenoberfliiche des Drahts fokussiert und
besitzt einen ungefihren Durchmesser von @ = 8 pm. Um die in Kapitel 2.1.4 vorgestellte
Dispersionsrelation der Dréhte bestimmen zu kénnen, muss die lange Seite L, entlang des
Eingangsspalts des Monochromators ausgerichtet werden, um die k,-Vektoren entlang des
Drahts erfassen zu kénnen. Falls L, senkrecht zum Eingangsspalt ausgerichtet ist, kann
keine Energie-Impulsraum-Relation gemessen werden, sondern nur die durch den Einschluss
in dieser Richtung dominierten diskreten Energie-Niveaus.

Zur Bestimmung der Dispersionsrelationen werden Polariton-Dréhte unterschiedlicher
Breiten von L, = 3 pm bis L, = 8 um mit niedriger Anregungsleistung von ungefahr 1 mW
untersucht. Alle in diesem Kapitel gezeigten Emissionsspektren stammen von Drahten mit
L, = 100 um, wobei die Lénge keinen Einfluss auf die Polariton-Dispersion an sich hat. In
Abbildung 5.1 sind die erhaltenen Energie-k,;-Vektor-Relationen fiir die unterschiedlichen
Breiten (Verstimmungen §) a) Ly, = 3pum (§ = —21,5meV), b) L, =4 um (6 = —18,6 meV),
c) Ly =5um (6§ = —19,4meV), d) Ly, = 6um (6 = —18,6meV) und e) L, = 8um
(6 = —17,3meV) in logarithmischer Intensitdtsdarstellung gezeigt. Die Verstimmung ¢
bezeichnet hierbei einfachheitshalber die Verstimmung ¢ des untersten Polariton-Astes
mit m = 0, da dieser der interessante und eigenschaftsbestimmende Ast fiir die folgenden
Kondensationsexperimente ist. Fiir die Aste mit m > 1 ist 6 blauer und fiir jeden Ast
unterschiedlich, abhingig von den eindimensionalen Photon-Asten aus Gleichung 2.19.
Analog hierzu zeigt Abbildung 5.2 a)-e) die Dispersionen fiir die gleichen Breiten, aber
fiir unterschiedliche Verstimmungen § im Vergleich zu Abbildung 5.1. Die Ermittlung der
Polariton-Dispersionen (weifle, gestrichelte Linie) erfolgt in beiden Abbildungen durch das
Auslesen der Intensitdtsmaxima des untersten Polaritonasts. An diese wird die Gleichung
2.20a (m = 0) angepasst, die weiteren Aste werden mit den aus der Anpassung des
untersten Astes erhaltenen Parametern berechnet (m > 1) und zur Vergleichbarkeit
in die Fernfeldspektren eingetragen. Es wird dabei nur die Dispersion fiir k&, < 0 L%m
eingezeichnet, um nicht zu viel der nur schwach besetzten oberen Asten des unteren

Polaritons (siehe Kapitel 2.1.4) zu verdecken. Die hier verwendete Rabi-Aufspaltung der
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5.1 Einfluss der Breite der Polariton-Drihte L, auf die Dispersionsrelation und
Polarisationseigenschaften
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Abbildung 5.1: Energie-Impulsraum Dispersion der 1D-Polariton-Dréahte in logarithmi-
scher Intensitédtsdarstellung mit einer Lange von 100 pm und der Breite (Verstimmung
d) a) Ly = 3um (6 = —21,5meV), b) L, = 4um (§ = —18,6meV), ¢) L, = 5um
(0 =-194meV),d) Ly, =6pum (§ = —18,6meV) und e) Ly, = 8um (§ = —17,3meV). Die
weiflen, gestrichelten Linien sind die aus Gleichung 2.20a berechneten unterschiedlichen
Polariton-Aste (bis zu maximal m = 6). Die rote, gestrichelte Linie zeigt das QF-Exziton
bei Ex = 1618 meV.

starken Kopplung betrigt Frs = 14,5meV und wird durch Reflektionsmessung an der
planaren Mikrokavitiitsstruktur bestimmt. Fiir die eindimensionalen Photon-Aste mit
m = 0,1,2,3 kann diese als ndherungsweise konstant angesehen werden [Tar98].

Bei geringeren Polariton-Draht-Breiten sind die Polaritonen auf einen kleineren Raum
eingeschrénkt. Dadurch ist die Blauverschiebung des Grundasts des LPs (m = 0) nach
Gleichung 2.20a grofier. Vergleicht man Abbildung 5.1 a) mit b), so stellt man fest, dass
der Grundzustand der negativeren Verstimmung § = —21,5meV bei einer Drahtbreite von
L, = 3 um energetisch héher liegen kann, als fiir den Draht mit der Breite L, = 4 um und
einer positiveren Verstimmung von § = —18,6 meV. Die Blauverschiebung des Grundastes,
verursacht durch den photonischen Einschluss im 1D-System, betrégt fiir L, = 3 um nach
Gleichung 2.20a ungefihr 3 meV.

AuBerdem nimmt der Abstand zwischen den einzelnen Asten mit VergroBerung von L,
stark ab, bis diese schliellich im Grenzfall zum zweidimensionalen nicht mehr voneinander
unterscheidbar sind und die Polariton-Dispersion aus Gleichung 2.12a annehmen. Der
2D-Grenzfall sollte bei einer Breite von L, > 20 um, abhéingig von der Masse des Polaritons
erreicht werden [Gaol2, Sch13]. Bei den hier verwendeten Dréhten bis zu einer Breite von
L, = 8 um sind immer mehrere Aste des unteren Polaritons sichtbar und der Abstand
zwischen den einzelnen Asten nimmt mit dem Anstieg der Drahtbreite L, ab [Vergleich
zwischen Abbildung 5.1 a) und e) und 5.2 a) und e)]. Bei der Anpassung der Gleichung
2.20a an die Dispersion wird als effektive Breite der Polariton-Strukturen Ly .¢f = 7 pm
verwendet, da fiir L, = 8 um die einzelnen Aste nicht iibereinstimmen. Dies ist fiir alle
anderen Breiten auch der Fall, so dass die eigentliche Breite der Polariton-Aste 1 pm kleiner

ist als die nominelle. Dieses Verhalten kann dadurch erklédrt werden, dass die Dréhte nach
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5 Eindimensionale Polariton-Kondensation - Polariton-Drihte
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Abbildung 5.2: Analog zu Abbildung 5.1 Energie-Impulsraum Dispersion der 1D-Polari-
ton-Drahte bei gleichen Drahtbreiten, aber mit etwas blaueren Verstimmungen 6 a) L, =
3um (6 = —14,9meV), b) Ly =4um (§ = —14,6 meV), ¢) L, = 5um (§ = —13,1meV), d)
L,=6um (6 =—11,7meV) und e) L, = 8 pum (6§ = —10,0meV).

dem Atzen eine leicht konkave Form haben, was die effektive Breite verringert. Dies kann
durch Rasterelektronenaufnahmen an verschiedenen Asten verifiziert werden. Weiterhin
kann es durch den Aluminiumgehalt der verwendeten Struktur (z. B. AlAs-Kavitit) zu
einer Oxidation kommen, die die effektive dielektrische Konstante €.rs beeinflusst und
dadurch das Einschlusspotential verdndert (vgl. Gleichung 2.19). Im Folgenden wird
einfachheitshalber die nominelle Breite der Driahte angeben.

Weiterhin fillt beim genaueren Betrachten der Einzelspektren der Abbildung 5.1 und 5.2
auf, dass die einzelnen Polaritoniiste nochmals in zwei Unteriste in guter Ubereinstimmung
mit anderen Experimenten aufgespalten sind. Dies ist besonders fiir die schmalen Drihte
L, < 6um und die hoheren Aste mit m > 1 [siche Bild 5.1 b)-d) und 5.2 b)-d)]
ausgeprigt [Lecl3, Stuld]. Fiir die 3 um breiten Drihte ist die Aufspaltung aufgrund
der sehr schwachen Besetzung der hoheren Zustidnde mit m > 0 nicht erkennbar. Diese
Aufspaltung kann in Analogie zu Wellenleitern auf die transversal-elektrischen (TE) und
transversal-magnetischen (TM) Moden eines photonischen Drahts zuriickgefiihrt werden,
die entweder kein elektrisches Feld oder kein Magnetfeld in z-Richtung (Wachstumsrichtung)
besitzen. Die Aufspaltung selbst entsteht durch die unterschiedlichen Randbedingungen fiir
die elektrischen und magnetischen Felder der sich ausbreitenden Mode. Bei der TE-Mode ist
das elektrische Feld E hauptséchlich in x-Richtung (L,) und das Magnetfeld in y-Richtung
(Ly) ausgerichtet, wihrend es sich fiir die TM-Mode umgekehrt verhélt. Die Frequenzen der
beiden Moden werden mithilfe der Randbedingung des Ubergangs vom Halbleitermaterial
zum Vakuum beschrieben: Die normale Komponente der elektrischen Flussdichte D muss
beim Halbleiter-Vakuum-Ubergang kontinuierlich sein, wihrend beim Elektrischen Feld
E die tangentiale Komponente kontinuierlich ist. Die gleiche Bedingung gilt auch fiir die
magnetischen Komponenten der Emission. Die Energie der TE- bzw. TM-Mode ist gegeben
durch [Kut98]:
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Abbildung 5.3: Polarisationseigenschaft eines Drahts mit 5um Breite. In a) ist das
unpolarisierte Spektrum, in b) das parallel und in ¢) das senkrecht zur Polariton-Draht-

Lange L, mit einer Verstimmung von § = —13meV gezeigt. Zur besseren Sichtbarkeit wird
fiir die Intensitéat die logarithmische Darstellung gewéhlt.

ETM/TE = hCKTE/TM . (5.1)

Krp fir die TE-Mode lésst sich mit folgender Bedingung bestimmen [Kut98]:

2 2

L eKfp — kg
ol ) - VR, o

ko - KTE

wéhrend bei der TM-Mode die Bedingung fiir K7y lautet [Kut98]:

/K2 2

I eKz, —k

cot <2@’\/6K%M - k:g) - ;—M2° ~0. (5.3)
e\ ko — Kz

Hierbei ist kg = %Eﬂ mit Ey als Energie der unaufgespaltenen Mode. Gleichungen 5.1-5.3
gelten fiir die 1D-Kavitdtsmode aus Gleichung 2.19. Um nun die TE-TM-Aufspaltung des
energetisch niedrigsten, eindimensionalen Polariton-Astes zu bestimmen, werden mithilfe
der unterschiedlichen Photon-Energien Err und Er)s die beiden moglichen Energien bei
k” =0 L%m des unteren Polariton-Astes Erpm—o, 7 und Erpmm—o,rMm berechnet.
Experimentell auflésbar sind die beiden unterschiedlichen Moden durch polarisationssen-

sitive Messungen. Hierzu wird im Strahlengang zwischen Kryostat und Monochromator
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5 Eindimensionale Polariton-Kondensation - Polariton-Drihte

aus Abbildung 4.1 ein %—Pléittchen und ein Linearpolarisator hinzugefiigt. Durch Rotation
des %—Pléttchen koénnen die linearpolarisierten Anteile der Emission bestimmt werden.
In Abbildung 5.3 sind die Polarisationseigenschaften eines Polariton-Drahts mit einer
Breite von L, = 5pum mit einer Verstimmung 6 = —13meV gezeigt. In 5.3 a) ist das
Spektrum ohne Polarisationsauflésung dargestellt. Vor allem fiir die Aste m > 1 ist die
TE-TM-Aufspaltung deutlich sichtbar und steigt mit m an. In Abbildung 5.3 b) und ¢)
sind die Polarisationen parallel und senkrecht zur Lénge des Polariton-Drahts gezeigt. Fiir
die Polarisation || L, (TM) [Bild 5.3 b)] verschwindet jeweils der energetisch hohere Ast der
einzelnen aufgespalten Polariton-Dispersionen. Fiir die entgegengesetzte Polarisation | L,
(TE) verschwindet dagegen der energetisch niedrigere Ast, genau wie dies nach Kuther et
al. fiir die TE-TM-Aufspaltung erwartet wird [Kut98, Lec13, Stul4]. Fiir den untersten
Ast ist die Aufspaltung so gering, dass diese kaum optisch sichtbar ist. Um diese dennoch
zu bestimmen, werden die Linienspektren bei k, = 0 L%m mit einem Integrationsbereich
von k; = £0,25 L%m aus den Fernfeldspektren in den Abbildungen 5.3 b) und c) fiir die
unterschiedlichen Polarisationen extrahiert und durch Anpassung einer Lorentzkurve die
Energie-Position der Polariton-Aste mit m = 0,1,2 bestimmt. Fiir m = 0 ergibt sich eine
sehr kleine Aufspaltung von AEpg ;=0 = 65 peV, fir m =1 AEpy m=1 = 249 ueV und
m = 2 AEpy m=2 = 728 ueV. Das Ansteigen der Aufspaltung mit m > 0 ist in guter
Ubereinstimmung zu anderen Beobachtungen der TE-TM-Aufspaltung in Polariton-Drithten
[Lec13, Stuld]. Berechnet man nun die erwartete Aufspaltung des Polariton-Asts m = 0
nach den Gleichungen 5.1, 5.2 und 5.3, so kommt fiir eine Drahtbreite von L, = 4 pm
(nominell 5 1), welche auch zur Anpassung der Polariton-Dispersion verwendet wurde, eine
theoretische Aufspaltung von AFEpy m—0Theorie = 68 peV heraus. Dies ist im Rahmen
der Auslesegenauigkeit der TE-TM-Aufspaltung in sehr guter Ubereinstimmung mit dem
experimentellen Wert von AEp; y,—¢ = 65 peV. Die mit m ansteigende TE-TM-Aufspaltung
ldsst sich darauf zuriickfiithren, dass diese Moden stéirker am Rand des photonischen Drahts
lokalisiert sind, wodurch die Anschlussbedingungen stéirker zum Tragen kommen und somit

die Aufspaltung ansteigt.

5.2 Polariton-Kondensation in einer eindimensionalen
Mikrokavitat

Im Folgenden werden die Polariton-Drihte auf ihre Kondensationseigenschaften im 1D-
Polariton-System untersucht. Das Ziel ist eine monomodige Kondensation im Grundzustand
bei einer Verstimmung § < —14,5meV (innerhalb einer Rabi-Aufspaltung Frg), damit die
Emission durch die hohe Mikrokavititsgiite eine schmale Linienbreite, aber dabei auch einen
relevanten exzitonischen Anteil | X \2 hat. Hierfiir wird ein Polariton-Draht mit einer Breite
von L, = 5um und einer Linge von L, = 200 um mit einer Verstimmung des niedrigsten
Polariton-Astes (m = 0) von 6 = —13meV gewihlt. Die langste auf dem Probenstiick
vorhandene Lénge L, wird verwendet, damit die Polariton-Expansion und Ausdehnung der
riumlichen Korrelationsfunktion erster Ordnung g™ (Ar) iiber moglichst grofie Absténde
untersucht werden kénnen. Die Anregung erfolgt mit dem Dauerstrich-Laser Modell 3900
(sieche Abbildung 4.1), der eine hohe Stabilitét aufweist. Der Laserspot wird auf der Draht-
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Abbildung 5.4: Energie-Impulsraum Dispersionen der verschiedenen eindimensionalen
Polariton-Aste (L, = 5 um) unter den Anregungsleistungen a) P = 0,2Pg, b) P = 1,4Ps, c)
P = 1,8Pg. a) ist zur besseren Sichtbarkeit der einzelnen Aste in logarithmischer Darstellung
gezeigt, wihrend bei b) und c) die lineare Darstellung der Intensitit ausreichend ist, da nur

der unterste Polariton-Ast bei k; = 0 pim kondensiert und die Emission anderer in Relation
hierzu verschwindend gering ist.

|

oberfldche fokussiert und hat wie in Kapitel 5.1 ungeféihr einen Durchmesser von @ = 8 um.
Zur Unterdriickung des vom Anregungslaser induziertem Aufheizens des Polariton-Drahts
kommt ein optischer Chopper zum Einsatz, der die An-Aus-Zeit des Lasers definiert. Das
An-Aus-Verhiltnis betréigt 1:10 und die Pulsweite ungefahr 17 us, was lang gegeniiber der
Polariton-Lebens- und -Thermalisierungszeit (circa 10 ps) ist. Dadurch kann angenommen
werden, dass die Polaritonpopulation zeitlich weitestgehend konstant ist. Daher bildet sich
ein thermalisiertes Polariton-Kondensat aus, das sich im thermischen Gleichgewicht mit
sich selbst befindet, wobei allerdings zwischen Kristallgitter und Polaritonen aufgrund
der kurzen Lebenszeit der Teilchen ein Ungleichgewicht vorherrscht. Die Wellenlédnge des
Lasers wird auf das erste Bragg-Minimum des Mikroresonator angepasst, um eine effektive
Einkopplung und Anregung von QF-Exzitonen zu gewéhrleisten. Der Laserfleck wird in
den folgenden Experimenten immer zentral in der Mitte des Polariton-Drahts platziert.
In Abbildung 5.4 sind die Fernfeldspektren fiir unterschiedliche Anregungsleistungen
a) P = 0,2Ps, b) P = 1,4Ps und c¢) P = 1,8Pg gezeigt. Die Anregungsleistung wird
zur besseren Vergleichbarkeit mit anderen Leistungsserien, zum Beispiel im folgenden
Abschnitt 5.3 fiir andere Kristalltemperaturen, auf die Schwellleistung P = 5,8 mW
normiert. Bild 5.4 a) zeigt die Intensitét in logarithmischer Darstellung, damit die schwécher
besetzten oberen Polariton-Aste der eindimensionalen Dispersion sichtbar sind. Es kénnen
die drei untersten Polariton-Aste (m = 0,1,2) und die dazugehérige und in Kapitel
5.1 am gleichen Polariton-Draht dargestellte TE-TM-Aufspaltung beobachtet werden.
Mit weifl-gestrichelter Linie wird wiederum die Anpassung nach Gleichung 2.20a fiir
L:{;it = 4um (nominelle Drahtbreite L, = 5um) zur besseren Orientierung in die Fern-
feldspektren eingezeichnet. Der Anregungsfleck des Lasers hat nur eine geringe rdumliche

Ausdehnung und induziert durch Bildung eines lokalen Exziton-Reservoirs eine rdumlich
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Abbildung 5.5: Darstellung der a) Eingangs-Ausgangs-Kurve, b) der Linienbreite und
c) der Energieverschiebung E (P) — Ey des Grundzustands (unterster Polariton-Ast). Die
Werte werden aus den Linienspektren, die aus den Fernfeld-Aufnahmen in Abbildung 5.4
bei k, =0 % mit einem Integrationsbereich von k, = £0,25 L%m extrahiert werden, durch
Anpassen einer Lorentzfunktion an die erhaltenen Intensitétsmaxima bestimmt. Auflerdem
ist die Anregungsleistung auf die Schwellleistung Pg = 5,8 mW normiert.

begrenzte Blauverschiebung. Dieses Exziton-Reservoir bewirkt ein abstoflendes Potential,
was unter anderem durch die Blauverschiebung der Grundzustandsemission ersichtlich
wird [Werl0, Cril3]. Dadurch werden die Polaritonen vom Anregungsfleck abgestofien
und propagieren entlang des Polariton-Drahts. Dies fithrt dazu, dass die expandierenden
Polaritonen einen endlichen k,-Vektor besitzen [Wou08]. Um diese zur Untersuchung der
Polariton-Kondensation im Zentrum des Polariton-Drahts auszublenden, wird mittels
der Lochblende im Versuchsaufbau 4.1 nur die Emission, die direkt im Anregungsfleck
ausgesandt wird, in den Monochromator geschickt [Werl0]. Mit ansteigender Leistung
kondensieren die Polaritonen bei k; = 0 L%rn im untersten Polariton-Ast (m = 0). Die
anderen Aste sind oberhalb der Polariton-Kondensations-Schwelle Pg [Abbildung 5.4 b)
und c)] nicht mehr besetzt und die Emission ist im k,-Raum um k, = Ouim herum
schmal zusammengezogen, wie dies auch im zweidimensionalen Fall beobachtet wird
[Kas06, Bal07]. Aus den Fernfeldspektren werden durch Integration um k, = 0 ;%m her-
um (k; = £0,25 L%m) die Linienspektren (Intensitét gegen Energie) extrahiert. Durch
Anpassung der Intensitdtsmaxima des unteren Polariton-Astes mit einer Lorentzfunktion
werden die Intensitit, die Energieposition und die Linienbreite des Grundzustands in
Abhéngigkeit von der Anregungsleistung in Einheiten der Schwellleistung Pg bestimmt.
Die Ergebnisse sind in Abbildung 5.5 dargestellt. Durch das Einsetzen der stimulierten
Grundzustandsstreuung an der Schwelle ist die Eingangs- Ausgangs-Kurve in Abbildung
5.5 a) durch einen nichtlinearen Anstieg der Grundzustandsintensitéit (S-férmig) geprigt
[Ima96, Den02, Ric05b, Kas06, Bal07]. Bei der Betrachtung der Linienbreite in Abbildung
5.5 b) steigt diese mit der Anregungsleistung an, jedoch kurz oberhalb der Schwelle Pg fallt
die Linienbreite scharf ab und erreicht ein lokales Minimum [Por03, Kas06, Bal07]. Dies
indiziert den zeitlichen Kohérenzanstieg oberhalb der Polariton-Kondensationsschwelle.
Bei einer weiteren Erhohung der Anregungsleistung steigt die Linienbreite aufgrund

der Polariton-Polariton- und der Polariton-Exziton-Reservoir-Wechselwirkung wieder an
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Abbildung 5.6: a) zeigt die Eingangs-Ausgangs-Kurve der Intensitét, b) die Linienbreite
und c¢) die Energieverschiebung E(P) — Ey des Grundzustands (unterster Polariton-Ast)
in Abhéngigkeit der Anregungsleistung eines Polariton-Drahts mit L, = 5 um und einer
Verstimmung von § = —10meV unter gepulster Anregung (5 ps Pulsweite) zur Vermeidung
von Erhitzungseffekten. Die Anregungsleistung ist wiederum auf die Schwellleistung Pg =
8 mW normiert.

[Por03, Kas06, Bal07]. Die Energieverschiebung E (P) — Ey [5.5 c)] zeigt erst einen
Anstieg der Grundzustandsenergie mit hoherer Anregungsleistung, jedoch im Gegensatz
zu den Erwartungen bei einem gewdhnlichen Polariton-Kondensat verdndert sich die
Emission oberhalb der Kondensationsschwelle Pg sofort zu niedrigeren Energien hin (rot).
Normalerweise wird eine weitere Blauverschiebung wiederum aufgrund der Wechselwirkung
der Polariton untereinander und mit dem sich ausbildenden Exziton-Reservoir erwartet
[Kas06, Bal07, Bajo8, Wer09]. Die Rotverschiebung der Emission kann auf die durch den
Anregungslaser induzierte Erwérmung des Polariton-Drahts zuriickgefithrt werden, die
durch den verwendeten optischen Chopper nicht vollsténdig verhindert werden kann. Die
maximale negative Verschiebung aus dem Graph 5.5 ¢) betréigt —0,6 meV und wird von
der Blauverschiebung aufgrund der Polariton-Polariton-Wechselwirkung iiberlagert, so
dass von mindestens einer Rotverschiebung von ungefihr 1.3 meV ausgegangen werden
kann. Dies entspricht einer realistischen Zunahme der Temperatur des Quantenfilms von
5K auf 25 K (berechnet nach der Varshni-Gleichung) [Var67, Bot00]. Zur Abschétzung
der Temperaturerh6hung wird der Anteil der Mikrokavitédtsmode (Temperaturabhingig-
keit des Brechungsindex) vernachlissigt, da der Effekt wesentlich schwécher als fiir das
Quantenfilm-Exziton ausgeprégt ist [Rei04].

Da der Ubergang zum photonischen Lasing einige dhnliche Eigenschaften, wie zum
Beispiel der Linienbreiteneinbruch an der Schwelle und der nichtlineare Anstieg der Emis-
sionsintensitét, mit dem Ubergang zur Polariton-Kondensation hat [Den03, Baj07], wird, um
sicher zu gehen, dass die Polariton-Dréhte auch wirklich kondensieren und nicht die starke
Kopplung verloren geht, ein Polariton-Draht mit gleicher nomineller Breite L, = 5 um und
einer dhnlichen Verstimmung von § = —10meV unter nicht resonanter gepulster Anregung
untersucht. Dies setzt die An-Aus-Zeit stark nach unten (5 ps Pulsdauer gegeniiber 12 ns
Repetitionszeit), so dass der Polariton-Draht nicht erw#irmt wird. In Abbildung 5.6 werden

die erhaltenen Ergebnisse aus der gepulsten Anregungsserie dargestellt. Die Eingangs-
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Abbildung 5.7: Linearpolarisation des 1D-Polariton-Kondensats unter cw-Anregung. Das
Kondensat weist einen Linearpolarisationsgrad von py;, = 66 % auf.

Ausgangs-Kurve 5.6 a) zeigt wiederum das typische Schwellverhalten bei Ps = 8 mW.
Auch die Linienbreite in Abbildung 5.6 b) zeigt ein dhnliches Verhalten, wobei aber
aufgrund der nicht vorhandenen Erwidrmung im System der Linienbreiteneinbruch an der
Polariton-Kondensatsschwelle Pg wesentlich grofler als im Vergleich zur cw-Anregung [5.5
b)] ausfillt. Die Energieverschiebung im Diagramm 5.6 ¢) zeigt unter gepulster Anregung
auch das fiir Polariton-Kondensation typische Verhalten [Den02, Kas06, Bal07, Wer09].
Die Blauverschiebung aufgrund der Polariton-Polariton- und Polariton-Exziton-Reservoir-
Wechselwirkung bleibt auch oberhalb der Kondensationsschwelle bis P = 10Pg erhalten.

AuBlerdem werden die Polarisationseigenschaften des vorherig verwendeten Polariton-
Drahts (L, = 200pum, L, = 5um) mit einer Verstimmung von § = —13meV unter
cw-Anregung ermittelt. In Abbildung 5.7 ist die Linearpolarisation des 1D-Polariton-
Kondensats dargestellt. Der Winkel 6 bezeichnet hierbei die Stellung des Linearpolarisators
im Strahlengang, wobei 0° mit der Léangsrichtung der Polariton-Dréhte L, zusammenfillt
(TM-Polarisation). Das Kondensat weist eine starke Linearpolarisation entlang des Polariton-
Drahts auf und aus der Anpassung der Messdaten mit einem quadratischen Kosinus
[1 () = Iycos® (6 + ¢)] lasst sich der Polarisationsgrad bestimmen (rote Linie in Abbildung
5.7):

Inmaz — Imi
Plin = 1_’”“””7””‘ =66%. (5.4)

maz T Imin
Imaz/ Imin bezeichnet dabei die maximale/minimale Intensitédt der Polarisationsserie und
wird aus der Anpassung mit der quadratischen trigonometrischen Funktion bestimmt.

Der Polarisationsgrad p;;, = 66 % ist eine weitere Eigenschaft eines Polariton-Kondensats
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Abbildung 5.8: a) Emissionsabbild des Polariton-Drahts mit einer Anregungsleistung
von P = 1,8Pg bei zentraler Anregung. b) aus a) bei y = 0 pm gewonnener normierter
Intensitétsschnitt in logarithmischer Darstellung.

[Kas06]. Normalerweise richtet sich in isotropen Strukturen ohne Vorzugsrichtungen die
Linearpolarisation beliebig aus und kann von Experiment zu Experiment verschieden sein
[Rub06]. Bei konventionellen zweidimensionalen Halbleitern richtet sich die Linearpolarisa-
tion nach einer der Kristallachsen aus, bei Kasprzak et al. nimmt das Polariton-Kondensat
die Richtung der [110] Kristallachse an [Kas06]. Im Fall von geétzten rechteckigen Strukturen
orientiert sich die Linearpolarisation nicht mehr an einer der Kristallachsen, sondern entlang
einer der beiden Vorzugsrichtungen (Lénge bzw. Breite) der rechteckigen Strukturen [Kull2].
In dem hier untersuchten Fall ist die Polarisation entlang der Lange L, des Polariton-Drahts
ausgerichtet, was der energetisch niedrigeren TM-Mode aus Abbildung 5.3 entspricht. Daher
kondensiert das 1D-Polariton-System tatséchlich im Grundzustand (energetisch niedrigster
Zustand der TM-TE-Aufspaltung).

Zusammenfassend kann durch die leistungsabhéngigen Eigenschaften darauf nachgewiesen
werden, dass die starke Kopplung auch oberhalb der Nichtlinearitét erhalten bleibt und
Polariton-Kondensation in eindimensionalen Systemen auftritt. Da die Polariton-Konden-
sate auflerdem durch einen Kohérenzzugewinn im Vergleich zu den Polaritonen im linearen
Regime geprigt sind [Kas06, Den07, Bal07, Roul2], werden im folgenden Abschnitt die
FEigenschaften der rdumlichen Kohérenz von eindimensionalen Polariton-Drahten untersucht.
Es wird dabei derselbe Polariton-Draht, obwohl er leichte Erhitzungseffekte zeigte, mit
einer Breite von L, = 5 um, einer Linge von L, = 200 um und einer Verstimmung von
0 = —13meV verwendet, da dieser mit nur wenigen Defekten und mit guten Polari-
tontransporteigenschaften ausgestattet ist. So emittiert dieser beim Uberschreiten der
Kondensationsschwelle iiber die ganze Drahtlinge, wenngleich die Anregung nur am zentra-
len Punkt stattfindet. In Abbildung 5.8 a) ist die Polariton-Emission im Nahfeld oberhalb
der Polariton-Lasing-Schwelle bei P = 1,8 Pg dargestellt. Die Polaritonen werden nicht nur
in der Mitte im Anregungsfleck emittiert, sondern sie propagieren aufgrund des zusétzlich
induzierten abstofienden Potentials (Polariton-Exziton-Reservoir-Wechselwirkung) zu den
duBeren Enden hin. In Abbildung 5.8 b) ist in halblogarithmischer Darstellung die normierte
Intensitét, gewonnen aus einem Querschnitt aus Abbildung 5.8 a) bei y = 0 um, iiber
den Realraum aufgetragen. Der Nullpunkt Ar = 0 um hierbei bezeichnet die Position des
Anregungsflecks. Es kann von einer dhnlichen Expansion der Polariton nach beiden Seiten

ausgegangen werden.
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5.3 Raumliche Kohirenzfunktion gV) (Ar) eines

eindimensionalen Polariton-Kondensats

Da das dynamische Kondensationsphdnomen der Exziton-Polaritonen sich von der ther-
modynamischen Bose-Einstein-Kondensation unterscheidet, ist nur die reine kohéarente
Lichtemission der Mikrokavitat kein ausreichendes Kriterium, um ein Polariton-Kondensat
einem Bose-Einstein-Kondensat gleichzusetzen [But12]. Eine der zentralen Eigenschaften
eines BEK ist das thermische Gleichgewicht, was allerdings fiir die koh&rente Lichtemission
eines Lasers nicht benttigt wird. Deshalb werden weitere Kriterien zur Definition eines
BEKSs definiert und untersucht. Ein solches Kriterium ist das asymptotische Verhalten
der Korrelationsfunktion erster Ordnung ¢() (Ar), was mit dem Kriterium der ODLRO
gleichgesetzt werden kann [Yan62, Sav13]:

lim ¢ (Ar) #£0. (5.5)

Ar—oo

Der hier untersuchte Polariton-Draht begrenzt zwar Ar — oo auf L, = 200 um, was
allerdings weit grofler als die thermische De-Broglie-Wellenldnge Agp ~ 5 — 6 um der
Polaritonen ist, und somit ndherungsweise vernachléssigt werden kann, so dass hier der
maximale Abstand zwischen zwei Orten bei der Messung der rdumlichen Kohérenz als
unendlich angenommen werden kann. Die g (Ar)-Funktion wird mit dem in Kapitel 4.2
vorgestellten Michelson-Interferometer bestimmt. Mit dieser Methode ist es moglich, die
Kohirenz- und Phasen-Information iiber den ganzen Polariton-Draht durch Uberlagerung
des Realraumbilds P mit seinem Spiegelbild 9 in einer Serie zu bestimmen.

Im 2D-Fall ist Polariton-Kondensation bei unendlichen Systemen nur beim absoluten Tem-
peraturnullpunkt 7' = 0 K moglich oder, wenn man ein endliches System betrachtet, auch bei
Temperaturen 1" > 0 K. Hierbei bilden sich normalerweise mehrere Polariton-Quasi-BEKs
endlicher Ausdehnung aus, deren Groflen durch die Kohérenzlinge des Systems begrenzt
sind [Sav13]. Experimente haben gezeigt, dass die Grofle der Kohérenzlédnge im Bereich
der Ausdehnung des angeregten Bereichs ist [Ric05b, Kas06, Kri09]. Im 1D-Fall verhélt es
sich hingegen anders. Experimente von Wertz et al. haben gezeigt, dass die Polaritonen
sich iiber lange Distanzen iiber einen Polariton-Draht ausbreiten, dabei ihre Kohérenzei-
genschaften behalten und eine Kohérenzlange wesentlich grofier als die Ausdehnung des
Laseranregungsflecks haben konnen [Werl0]. In dieser Messung werden die Ergebnisse der
rdumlichen Kohérenz jedoch durch die groflien Fehler, verursacht durch die verwendete
Messtechnik (Doppelspalt-Versuch), limitiert. Auch in der theoretischen Untersuchung
der riumlichen Kohirenzfunktion g™ (Ar) wurden in der letzten Zeit einige Fortschritte
gemacht und von Savenko et al. wurde, basierend auf der Lindblad-Gleichung, eine Theorie
entwickelt, die es erlaubt, die Dynamik eines eindimensionalen Polariton-Systems inklusive
das Verhalten der rdumlichen Kohéirenz sowohl im Real- als auch im reziproken Raum
(k-Raum) zu berechnen [Savll, Sav13|. Diese Theorie liefert weiterhin Hinweise, dass
ALigloo g (Ar) # 0 fiir groBe Abstinde Ar ist und sich eine ODLRO in den Driihten

ausbilden kann. Es zeigt sich, dass die g() (Ar)-Werte nach einem Abfall ein Plateau

einnehmen, dessen Hohe abhéingig von der Probentemperatur und der Anregungsleistung
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Abbildung 5.9: Realraumbild und Spiegelbild des untersuchten Polariton-Drahts, welche
vom Spiegel bzw. vom Prisma des Michelson-Interferometers auf die CCD projiziert werden
und dort iiberlagert werden. Beide zusammen ergeben das Interferenzmuster P+-9.

ist [Sav13]. Dieses Verhalten soll im Folgenden mithilfe eines Michelson-Interferometer an
dem im vorherigen Kapitel 5 vorgestellten Polariton-Draht unter verschiedenen Bedingungen
experimentell verifiziert werden. Zuerst wird die Entwicklung der Korrelationsfunktion
erster Ordnung in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung bestimmt. Im zweiten Teil
dieses Kapitels wird weiterhin die Abhingigkeit von der Temperatur untersucht.

In Abbildung 5.9 sind das Abbild P, das Spiegelbild 9 und das bei der Uberlagerung
der beiden Bilder auf der CCD entstehen Interferenzmuster dargestellt. Da das Prisma
den Strahlengang leicht beim Durchgang versetzt (siehe schematischen optischen Gang
in Abbildung 4.1), kommt das Spiegelbild etwas verkippt auf die CCD. Deshalb werden
beide Bilder vom Polariton-Draht unter unterschiedlichen Winkeln auf die CCD fokussiert,
weshalb keine Interferenzringe, wie bei einem konventionellen Michelson-Interferometrie-
Versuch, sondern Interferenzlinien gemessen werden. Durch systematische Verédnderung
des Gangunterschieds zwischen Abbild P und Spiegelbild 9 kann die g(!) (Ar)-Funktion
und die dazugehorige relative Phase bestimmt werden. Der Gangunterschied wird durch
Verschieben des Prismas um maximal zwei Wellenldngen des emittierten Lichts der
Mikrokavitéit in kleinen Schritten durch einen Piezoaktuator variiert und fiir jede Position
wird ein Interferenz-Bild aufgenommen. Fiir jeden Pixel der Aufnahme ergibt sich eine
sinusformige Modulation der Intensitét, woraus durch Anpassung mit Gleichung 4.1 sowohl
der Wert der g (Ar,y)-Funktion als auch die relative Phase ¢ des betreffenden Pixels
bestimmt werden. Wenn dies fiir alle Pixel des Interferogramms durchgefithrt wird, erhélt
man eine zweidimensionale Karte der riumlichen Kohérenz g™ (Ar,y) und der Phase
¢. In Abbildung 5.10 sind die erhaltenen Kohé#renz- (a,c,d) und Phasenkarten (b,d,f)
fiir die Anregungsleistungen a),b) P = 0,8Ps, ¢),d) P = 1,6Ps und e),f) P = 1,8Pg
dargestellt. Unterhalb der Polariton-Kondensationsschwelle bei P = 0,8 Pg [Abbildung
5.10 a)] ist eine rdumliche Kohérenz nur im Zentrum der Karte um Ar = 0 pm herum
beobachtbar. Eine gaussformige Anpassung ergibt eine Weite von w = 20 ~ 730 nm (o:
Standardabweichung der Gaussfunktion) und beschreibt die Interferenz eines Polaritons
mit sich selbst. Die Emissionswellenléinge des Grundzustands betrdgt im Vergleich dazu
Arp = 774nm. Es ist, wie fiir Polaritonen im nicht-kondensierten Regime erwartet, keine
langreichweitige Kohérenz im System zu beobachten. Nach einer Distanz von |Ar| = 1 um
ist der g™ (Ar,y)-Wert auf den Rauschwert der Messung (< 3 %) in guter Ubereinstimmung
mit anderen Messungen der g(!) (Ar)-Funktion gefallen [Roul2]. Der maximale Wert der
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Abbildung 5.10: Ortliche Kohirenz- und Phasenkarten fiir die unterschiedlichen
Anregungsleistungen P = 0,8Ps (a,b), P = 1,6Ps (¢,d) und P = 1,8Pg (e,f). Die
Probentemperatur ist bei allen Aufnahmen T'= 5K und die weiflen Linien in Abbildung
a), ¢) und e) bezeichnen den Querschnitt bei y = 0 pm.

Korrelationsfunktion erster Ordnung ist ¢! (Ar,y) ~ 0,55. Fiir ein ideales System und bei
idealer Justage muss der g(!) (Ar)-Wert bei Ar = 0 pm immer 1 annehmen, da in diesem
Fall Bild P mit Bild P bei Null Gangunterschied zwischen den beiden Interferometerarmen
iiberlagert werden. Weil bei dem hier vorliegenden System die ortliche Auflosung des
verwendeten optischen Systems z = ﬁ ~ 0,9 um ist, spielt fiir die Messungen der
rdumlichen Kohérenz unterhalb der Schwelle das rdumliche Auflésungsvermégen eine grofie
Rolle und der maximale messbare g (Ar)-Wert ist deutlich kleiner 1.

Auch in der relativen Phase ¢ in Abbildung 5.10 b) ist die geringe rdumliche Kohérenz
unterhalb der Polariton-Kondensationsschwelle sichtbar. Die Phasenbeziehung der beiden
Orte zueinander mit dem Abstand Ar duflert sich durch senkrechte Linien mit gleicher
Phase, was hier nur fiir Bereiche kleiner Ar < |1| um der Fall ist. Oberhalb der Kondensa-
tionsschwelle P = 1,6 Pg in Abbildung 5.10 dndert sich das Verhalten c) der rdumlichen
Kohirenz und d) der relativen Phase ¢ deutlich. Der zentrale Peak der g(!) (Ar)-Funktion
hat nun eine Weite von w = 3,5 wm und ist nicht mehr auflésungsbegrenzt, so dass der

Maximalwert von g(!) (Ar, y) > 0,73 ist. Weiterhin ist in Bereichen Ar > |15| um entlang des
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5.3 Raumliche Kohiarenzfunktion g(!) (Ar) eines eindimensionalen

Polariton-Kondensats

Polariton-Drahts eine erhthte Kohérenz von ungefihr 0,15 deutlich iiber dem Rauschniveau
sichtbar [hellblauer Bereich in Abbildung 5.10 ¢)]. Auch in der dazugehorigen Phasenkarte
[Figur 5.10 d)] ist der Kohérenzzuwachs deutlich sichtbar. Auch im Bereich auierhalb
des Zentrums sind fiir Ar > |15| pm diese Linien gleicher relativer Phase ¢ sichtbar. Dies
indiziert, dass die gemessenen Werte der g(!) (Ar)-Funktion weit entfernt vom Zentrum,
deren Betrag signifikant iiber dem Rauschwert liegt, keine Artefakte, sondern tatséchliche
Kohérenzwerte sind, da die relative Phase ¢ messbar ist und Linien konstanter Werte bildet
[Narll, Roul2]. Auflerhalb dieses Bereichs ist der Wert der g™ (Ar)-Funktion bei < 3%
(Rauschen) und es ist keine Phasenrelation beobachtbar. Daher hilft die Kombination von
Kohérenz- und Phasenkarte zur Unterscheidung von Signal und Rauschen. In Abbildung
5.10 e) und f) sind diese beiden Karten fiir die Anregungsleistung P = 1,8 Pg dargestellt.
Der zentrale Peak hat sich nicht weiter vergréflert und die Weite betragt w = 3,5 um.
Das Plateau der g (Ar)-Funktion ist auflerdem etwas deutlicher ausgepriigt, was sich in
der deutlicheren Phasenkorrelation (Linien gleicher Phase) fiir groere Abstinde Ar vom
Zentrum in Abbildung 5.10 f) zeigt.

In Analogie zum nicht wechselwirkenden zweidimensionalen Bose-Gas wird hier aus
dem Abfall der Korrelationsfunktion erster Ordnung die effektive thermische De-Broglie-
Wellenldnge A.ry bestimmt. Nach Hadzibabic et al. ist der zentrale Peak der Korrela-
tionsfunktion erster Ordnung im Grenzfall von hohen Temperaturen oder von geringen
Dichten gaussférmig, wobei die Weite der Gaussfunktion proportional zur thermischen De-
Broglie-Wellenlénge ist [Blo00, Had11]. In Abbildung 5.11 a) werden die aus der Anpassung
des zentralen Abfalls der g™") (Ar)-Werte mit einer Gaussfunktion bestimmten effektiven
thermischen De-Broglie-Wellenldngen Ay in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung P
gezeigt [Blo00, Had11, Roul2]:

Aefr = V2rw. (5.6)

Die Weite der Gaussfunktion und damit A.;¢ steigt schwellartig mit der Anregungslei-
stung von A.ry = 1,7 um unterhalb der Polariton-Kondensationsschwelle Pg auf ungeféhr
Aeff ~ 8um und wichst nur noch langsam bis auf A\.yy = 9,6 um bei P = 2,4Pg an.
Im Detail betrachtet, ist dieses Verfahren nur fiir ein ideales Bose-Gas im thermischen
Gleichgewicht erlaubt, weshalb die hier extrahierte thermische De-Broglie-Wellenlénge
Aeff nicht zwangsldufig gleich der eigentlichen thermischen De-Broglie-Wellenlénge der
Polaritonen im System entspricht. Dies gilt insbesondere fiir die Temperatur, die aus dem
Gauss bestimmt werden kann. Diese muss nicht der tatsichlichen Temperatur des Systems
entsprechen, da bei den Polariton-Dréihten kein thermalisiertes System vorliegt. Dennoch ist
der Anstieg von A.¢y ein Hinweis auf die makroskopische Grundzustandsbesetzung des 1D-

Polariton-Kondensats, da Acff oc —L_ist und fiir die Abkiihlung des Polariton-Kondensats

mit steigender Anregungsleistunggricht [Roul2].

Nach dem Abfall der g(Y) (Ar)-Funktion fiir kurze Absténde sinkt oberhalb der Polariton-
Kondensationsschwelle Pg der Kohédrenzwert nicht auf 0 bzw. auf das Rauschniveau ab
[sieche Querschnitte in Abbildung 5.10 a), ¢) und e)]. In Abbildung 5.11 b) sind die Werte

der g(t) (Ary) bei y = 0pm und Ar = 30 pm gegen die Anregungsleistung aufgetragen.
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Abbildung 5.11: a) Effektive Wellenléinge Acfy = 27w in Abhéngigkeit von der
Anregungsleistung P. b) Plateau der g™ (Ar)-Funktion bei Ar = 30 um und y = 0 um in
Abhéngigkeit von der Anregungsleistung P bei T' = 5 K.

Das Plateau steigt vom Rauschwert bei P = 0,8Ps auf g(!) (Ar =30um) ~ 0,15 bei
P = 1,6Pg an. Fiir hohere Anregungsleistungen nimmt das Plateau wieder ab und geht
fast auf das Rauschniveau zuriick. Dies ist mit der Erwdrmung des Polariton-Drahts bei
Anregungsleistungen P > 1,8 Pg zu erkldren, die auch unter cw-Anregung im Form einer
Verschiebung der Emissionsenergie zu niedrigeren Energien hin [Vergleich Abbildung 5.5
c)] sichtbar ist. Nach Savenko et al. wird erwartet, dass fiir hohere Temperaturen der
Polariton-Drahte das Plateau niedriger wird, bis es schliellich nicht mehr vorhanden ist
[Sav13].

Um dieses Temperaturverhalten zu verifizieren, wird im Folgenden die Abhéngigkeit
der g™ (Ar)-Funktion von der Polariton-Draht-Temperatur untersucht. Es wird fiir alle
Temperaturen die Anregungsleistung P = 1,8 Pg gewéihlt, bei der der negative Einfluss
des Anregungslaser auf die Probentemperatur noch nicht signifikant messbar ist [siehe
Abbildung 5.11 a)]. Nach der Theorie von Savenko et al. wird fiir eine Temperatur von
T = 20K ein erheblicher Einfluss auf das Plateau der g™") (Ar)-Funktion erwartet, so dass
diese und T = 25 K als Probentemperaturen fiir das weitere Experiment gewahlt werden
[Sav13]. In Abbildung 5.12 a) und b) ist die Kohérenz- und Phasenkarte fiir die Temperatur
T = 20K dargestellt. In diesem Fall ist ein &hnliches Verhalten im Vergleich zu T' = 5K zu
beobachten. Im Zentrum der Karte ist ein gaussférmiger Peak hoher Kohérenz mit einer
Weite w = 2,8 um, was etwas kleiner ist als fiir 7= 5K (w = 3,5 um). Dies kann auf die
hohere Temperatur zuriickgefithrt werden, da es durch Wechselwirkung mit zusétzlichen,
thermisch aktivierten Phononen zu Dephasierungseffekten kommen kann. Vergleicht man
die ortliche Kohérenz fiir Ar > 15 um mit der Karte der relativen Phase in Abbildung 5.12
b), so kann fiir diesen Bereich eine Phasenbeziehung noch bestétigt werden. Dies macht
klar, dass noch eine langreichweitige Kohdrenz bis Ar = |45 pm vorhanden ist, allerdings

ist diese nicht mehr so stark ausgepréigt wie bei T' = 5 K. Fiir die Temperatur 7' = 25K in
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5.4 Vergleich von Experiment und Theorie der langreichweitigen Ordnung
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Abbildung 5.12: Kohérenz- und Phasenkarte fiir die Temperaturen 7" = 20K (a,b) und
T = 25K (c,d). Die Anregungsleistung fiir alle gezeigten Teilbilder betrigt P = 1,8 Ps.

Abbildung 5.12 ¢) und d) ist die Situation veréndert. Es wird zwar wiederum ein zentraler
Bereich hoher Kohirenz (c) gemessen, aber das Plateau der g™ (Ar > 15 um) ist nicht
mehr vorhanden. Vor allem der Blick auf die Phasenkarte in Abbildung 5.12 d) zeigt den
signifikanten Unterschied. Es kann auflerhalb des Zentrums keine Phasenkorrelation mehr
nachgewiesen werden, was ein Indiz fiir den Verlust der langreichweitigen Ordnung des
eindimensionalen Systems ist.

Besonders fillt die Verdinderung auf, wenn man den Wert der g™ (Ar) bei Ar =
30 um und y = O pm fiir die unterschiedlichen Temperaturen miteinander in Abbildung
5.13 vergleicht. Der Wert nimmt von ~ 0,15 bei 7' = 5K, iiber ~ 0,08 (knapp iiber
Rauschniveau) bei T' = 20 K auf ~ 0,03 (Rauschniveau) ab. Dies verdeutlicht den Verlust der
langreichweitigen Ordnung des 1D-Systems mit ansteigender Temperatur durch thermisch

angeregte Phononen.

5.4 Vergleich von Experiment und Theorie der langreichweitigen

Ordnung

Die theoretische Beschreibung der riumlichen Kohérenzfunktion g(!) (Ar) ist kompliziert,
da ein Formalismus angewandt werden muss, der gleichzeitig die kohdrente Ausbreitung
der Polariton-Wellenpakete im Realraum und die Dephasierungseffekte, die zum Beispiel
durch die Wechselwirkung der Polaritonen mit dem thermalisierten akustischen Pho-
nonreservoir verursacht werden, beachtet. Normalerweise werden zwei unterschiedliche
Arten von Ansétzen zur theoretischen Beschreibung von Polariton-Systemen verwendet
[Sav13]. Der erste beruht auf der Annahme eines vollstindig kohérenten Polariton-Systems

durch Anwendung der nicht-linearen Gross-Pitaevskii (GP)-Gleichung, bei der unter
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Abbildung 5.13: Plateau der g™ (Ar)-Funktion bei Ar = 30um und y = Oum in
Abhingigkeit von der Polariton-Draht-Temperatur.

Einbeziehung der Polariton-Polariton-Wechselwirkung die Dynamik von inhomogenen
Polaritonen sowohl im Realraum als auch in der Zeitdoméne berechnet werden kann
[Car04, She06, Kee07]. Jedoch wird in der GP-Gleichung keine Wechselwirkung zwischen
Polaritonen und dem Phononen-Bad, welches allerdings fiir die eigentliche Thermalisierung
des Systems verantwortlich ist und zu Dephasierungseffekten fiihrt, beachtet. Der zweite
Ansatz sind die semiklassischen Boltzmann-Gleichungen, bei denen ein nicht-kohérentes
Polariton-System angenommen wird. Hiermit kann im reziproken Raum die zeitabhéngige
Besetzung von Zustédnden berechnet werden, aber nicht die Dynamik im Realraum [Por02,
Doa05, Kas08b, Cao08]. Es gibt auch Ansitze, die versuchen, die Boltzmann- und die
GP-Gleichungen zu kombinieren, wobei dissipative Terme in die GP-Gleichung integriert
werden [Wou07].

In diesem Kapitel wird zum Vergleich der experimentell ermittelten g (r)-Funktion
mit der theoretischen Erwartung fiir ein 1D-Polariton-Kondensat ein von Magnusson et al.
und Savenko et al. entwickelter alternativer Ansatz gewahlt [Magll, Savll, Sav13]. Wie
bereits im theoretischen Kapitel 2.2 definiert, lautet die rdumliche Kohédrenzfunktion erster

Ordnung;:

)
N ST 57

wobei x (r,rl> die Einzelteilchen-Dichtematrix des Systems im Realraum ist:

v (rx') =@t () = [pw e (x)] . (5.8)

Hierbei sind 1 (r) und ¢ (r) die Exziton-Polariton-Feld-Operatoren, p ist die Dichtematrix
des geschlossenen Polariton-Systems (Polaritonen und die Umgebung).

Unter der Annahme eines rdumlich homogenen Systems ist die Korrelationsfunktion
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5.4 Vergleich von Experiment und Theorie der langreichweitigen Ordnung

erster Ordnung nur abhéngig vom relativen Abstand zwischen zwei Orten:

g(l) (r,r,) = g(l) (Ar), mit Ar = ‘r —r (5.9)

Im Fall der ODLRO Phase fillt der g™") (Ar)-Wert auch fiir groe Distanzen nicht auf 0 ab
[Yan62]:

lim ¢ (Ar) #£0. (5.10)

Ar—oo

Um die g(") (Ar)-Funktion fiir unterschiedliche Temperaturen und Anregungsleistungen
zu berechnen, wird ein geschlossenes System von dynamischen Gleichungen im reziproken
Raum, basierend auf der Technik der Lindblad-Master-Gleichung, verwendet, wobei die
Einfliisse von Polariton-Polariton-, Polariton-Phonon-Wechselwirkung, die Anregungsart
und die endliche Lebenszeit beachtet werden. Der hier vorgestellte Formalismus ist von
Savenko et al. [Savll] und Magnusson et al. [Magll] fiir Polariton-Systeme entwickelt
worden und die theoretischen Berechnungen werden fiir das hier verwendete System von
Dr. I. G. Savenko durchgefiihrt. Es wird aber im Gegensatz zu diesen vorgenannten
Publikationen eine nicht resonante Anregung verwendet. Dies wird theoretisch durch die
Annahme eines stochastischen Ansatzes, der eine beliebige Phase im Anregungsterm bewirkt,
und durch Berechnung des statistischen Mittels verwirklicht, so dass es nicht zu einer durch
die resonante Anregung induzierten Kohérenz, sondern zu einer spontanen Ausbildung
einer einheitlichen Phase und der Kohérenz im System kommt [Roul2]. Diese Anpassung
ist eine nicht triviale und wichtige Erweiterung der Theorie, um die hier vorliegenden
experimentellen Daten modellieren zu kénnen. Der genaue theoretische Formalismus ist im
Anhang A zusammen gefasst und kann detaillierter in den Verdffentlichungen von Savenko
et al. und Magnusson et al. nachgelesen werden [Magll, Savll, Sav13].

Zur Berechnung der g(") (Ar)-Funktion werden die experimentell bestimmten Parameter
wie effektive Masse des Polaritons mzp ~ 60 - 107° m,, die Rabi-Aufspaltung Frg =
14,5meV und die Verstimmung § = —13 meV verwendet. Das Matrixelement der Polariton-
Polariton-Wechselwirkung wird, wie im Anhang A beschrieben, iiber die Exziton-Exziton-
Wechselwirkung im Zweidimensionalen unter Beachtung des exzitonischen Bohrradius ap
und der Fliache S des Polariton-Drahts abgeschétzt:

a2
U= 3Eb§B ~ 4neV, (5.11)
Die Polariton-Phonon-Streuungsrate W wird durch die Gleichung A.8 bestimmt, wobei
die Parameter verwendet werden, die wiederum in Anhang A wiedergegeben sind. Der
Maximalwert betréigt hierbei W = 38 neV.

In Abbildung 5.14 a)-c) sind die aus den Kohédrenzkarten der Abbildung 5.10 extrahierten
g (Ar,y = 0 um) Werte (im Folgenden nur g™ (A7) genannt) fiir die unterschiedlichen
Anregungsleistungen a) P = 0,8Pg, b) P = 1,4Ps und ¢) P = 1,6Pg dargestellt. Die
Temperatur des Polariton-Drahts betriagt jeweils T' = 5 K. Der zentrale Peak unterhalb
der Kondensationsschwelle bei P = 0,8Pg [Abbildung 5.14 a)] ist aufldsungsbegrenzt

und f&llt schnell auf das Rauschniveau ab. Im Vergleich zur theoretischen, angepassten
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Abbildung 5.14: Réumliche Kohiirenzfunktion ¢() (Ar) fiir unterschiedliche Anregungs-
leistungen a) P = 0,8Pg, b) P = 1,4Ps und ¢) P = 1,6 Ps bei fester Temperatur 7' = 5 K. Die
rote, gestrichelte Linie zeigt dabei jeweils den fiir die Temperatur erwartetet theoretischen
Verlauf.

Kurve (rot-gestrichelte Linie) ist der zentrale Peak hierbei kleiner, aber der Abfall auf das
Rauschniveau und das Ausbleiben der ODLRO ist in guter Ubereinstimmung mit dem
Experiment (schwarz Linie). Oberhalb der Kondensationsschwelle P = 1,4Pg [Abbildung
5.14 b)] bildet sich im Experiment ein leicht iiber dem Rauschniveau erhobenes Plateau fiir
groflere Absténde als Ar > |10| um aus, was mit dem theoretisch erwarteten Wert fiir nicht-

resonante Anregung knapp oberhalb der Schwelle iibereinstimmt. Mit weiterer Erhchung
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Abbildung 5.15: Réumliche Kohérenzfunktion g(!) (Ar) fiir unterschiedliche Temperatu-
rena) T =5K,b) T'=20K und ¢) T = 25K bei fester Anregungsleistung P = 1,8Ps. Die
rote, gestrichelte Linie zeigt dabei jeweils den fiir die Temperatur erwartetet theoretischen
Verlauf.

der Anregungsleistung in Abbildung 5.14 ¢) (P = 1,6 Ps) wird eine Plateauerhohung auf
g (Ar > [10] um) > 0,15 gemessen, was auch durch die Theorie bestitigt werden kann.
Fiir die héheren Anregungsleistungen, bei denen der Polariton-Draht schon die im Kapitel
5.3 beschriebene Erhitzungseffekte aufweist, kann der Formalismus nicht angewandt werden,
da die Temperatur des Drahts nicht genau bestimmt ist und nicht in die theoretische
Berechnung einflieBen kann. Der Wiederabfall des Plateau-Werts g™ (Ar = 30 um) in
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Abbildung 5.11 b) ist aber ein Hinweis auf den auch in der Theorie erwarteten Abfall mit
ansteigender Temperatur des Polariton-Drahts 5.13.

Um dennoch den Temperatureffekt und den negativen Einfluss der akustischen Phononen
auf die rdumliche Kohérenz qualitativ bestimmen zu kénnen, werden die experimentell
bestimmten temperaturabhéingigen Daten aus den Abbildungen 5.10 und 5.12 extrahiert
und in Abbildung 5.15 fiir die definierten Polariton-Draht-Temperaturen von 7'= 5K (a),
T =20K (b) und T'= 25K (c) (jeweils fiir P = 1,8Pg) dargestellt. Diese werden wiederum
mit den theoretischen Werten verglichen (rot gestrichelte Linie), wobei auch hier eine
Ubereinstimmung des Experiments mit den theoretischen Kurven gegeben ist. Bei T = 5K
[Abbildung 5.15 a)] ist das erwartete Plateau von g™ (Ar > 10| um) > 0,15 sichtbar und
theoretisch reproduziert. Aber bei einer Temperatur von 7' = 20 K [5.15 b)] bildet sich kein
Plateau mehr aus, obwohl der Rauschwert erst fiir Ar > |40| um erreicht wird.

Nach einem kurzen Wiederanstieg (sogenannte Satelliten-Peaks) bei Ar ~ |6| pm auf
ungefdhr 0,20, der durch den noch vorhandenen Einfluss von Inhomogenitéiten in der
Probe [Manll, Tril3] oder durch Reflektion der Polaritonen an den beiden Enden des
Polariton-Drahts erklirt werden kann [Wer10], fillt die g™") (Ar)-Funktion niherungsweise
linear auf den Rauschwert bei Ar > |40| um. Im Gegensatz zu T' = 5 K sind durch diesen
linearen Abfall Indizien fiir den Verlust der ODLRO durch den kohérenzmindernden Einfluss
von Phononen gegeben, obwohl der g(!) (Ar)-Wert noch fiir groflere Entfernungen iiber
dem Rauschwert liegt. Dieser lineare Abfall kann aber in der Theorie nicht reproduziert
werden. Fiir T = 25K [Abbildung 5.15 ¢)] ist die langreichweitige Ordnung aufgrund
temperaturbedingter Dephasierungseffekte durch Phononen zerstort. Es ist kein Plateau
mehr in der g(!) (Ar)-Funktion erkennbar, nach dem zentralen exponentiellen Abfall im
Bereich des Anregungsflecks nimmt der Wert direkt den Rauschwert an, der bei Ar > |6 pm
erreicht ist. Damit ist der Ubergang von der ODLRO zur thermischen Phase vollzogen
und der negative Einfluss thermisch aktivierter Phononen auf die ODLRO in 1D-Polariton-

Systemen nachgewiesen worden.

5.5 Vergleich der rdumlichen Koharenzfunktion g (Ar) von

Polariton-Kondensaten verschiedener Dimensionen

Um die Kohérenzfunktion erster Ordnung eines 1D-Polariton-Systems mit der eines 2D-
Systems zu vergleichen, wird eine leistungsabhéngige Michelson-Interferometer-Messung bei
einer planaren Mikrokavitéit durchgefithrt. Diese Struktur hat eine Rabi-Aufspaltung von
Ers = 10,5meV (vier QF in aktiver Zone) und einen Q-Faktor von ungefihr @ =~ 36000.
Hier wird eine Kavitéit mit hoher Giite gewéhlt, um eine moglichst hohe Lebenszeit der
Polaritonen zu garantieren. Die hohe Lebensdauer ist Voraussetzung fiir die Thermalisierung
der Polaritonen und der damit moglichen ODLRO. Fiir den zweidimensionalen Fall wird eine
Verstimmung von § = —3,7meV gewahlt, wo die Schwelle fiir die Polariton-Kondensation
minimal ist, damit das Aufheizen des planaren Mikroresonators klein bleibt und auch grofie
Anregungsleistungen messbar sind [Wer(09]. Zur Identifizierung der Polariton-Kondensation
an dieser Stelle wird eine Leistungsserie durchgefiihrt. Die erhaltenen leistungsabhingigen

Eigenschaften sind in Abbildung 5.16 dargestellt. In die Fernfeldspektren a)-c) ist jeweils
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Abbildung 5.16: Energie-Impulsraum Dispersion eines zweidimensionalen Polariton-
Kondensats unter verschiedenen Anregungsleistungen a) P = 0,1Ps, b) P = 1,5Pg, ¢)
P = 13Ps. Die Schwellleistung Pg betrigt hierbei Pg = 5,8 mW. d) stellt den Verlauf der
Eingangs-Ausgangs-Kurve, e) der Energieverschiebung E (P) — Ey und f) der Linienbreite
des Grundzustands in Abh#ngigkeit von der Anregungsleistung dar.

die theoretische Polariton-Dispersion (weif}, gestrichelte Linie), bestimmt bei niedriger
Anregungsleistung durch Anpassung mit Gleichung 2.12a, eingezeichnet. Auflerdem sind die
dazugehorigen Photon- (griin, gestrichelt) und Exzitonmoden (rot, gestrichelt) dargestellt.
Fiir die niedrige Anregungsleistung weit unterhalb der Kondensationsschwelle P = 0,1 Pg
[5.16 a)] ist die unkondensierte Polariton-Dispersion sichtbar. Die Emission kommt noch
aus allen hoheren kj-Zusténden. Bei iiberschreiten der Polariton-Kondensationsschwelle
Pg in Abbildung 5.16 b) (P = 1,5Pg) zieht sich die Emission um den Grundzustand bei
k=0 L%m herum zusammen. Dies bleibt selbst fiir sehr hohe Anregungsleistungen [Abb.
5.16 c¢)] der Fall, wobei die Emissionsenergie stets weit unterhalb der Photon-Dispersion
(griine, gestrichelte Linie) bleibt. Hierdurch ist die Wechselwirkung im Kondensat fiir
P = 13Pg durch die Blauverschiebung sichtbar. Abbildung 5.16 d)-f) priisentiert das analog
zum 1D-Polariton-Kondensat bestimmte (Kapitel 5) leistungsabhéngige Verhalten der
Intensitit (d), der relativen Energieverschiebung E (P) — Ey (e) und der Linienbreite (f).
Diese drei Diagramme zeigen die fiir Polariton-Kondensation typischen Eigenschaften in
Abhiéngigkeit von der Anregungsleistung, wie zum Beispiel das Schwellverhalten (Abb.
5.16 d), die anhaltende Energieverschiebung auch oberhalb der Kondensationsschwelle Pg
und das Minimum der Linienbreite in der Ndhe von P = Pg. Dadurch kann die Emission

oberhalb von Pg als Polariton-Kondensation identifiziert werden.
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Abbildung 5.17: Kohédrenz- und Phasenkarte fiir unterhalb der Polariton-Kondensations-
schwelle P = 0,1Pg (a,b) und oberhalb P = 11Pg (c,d).

In Abbildung 5.17 sind die erhaltenen Ergebnisse der Michelson-Interferenz-Messungen
dargestellt. Da die Polaritonen nicht wie im 1D-Fall iiber lange Strecken expandieren,
hat bei diesem Experiment der Anregungslaserfleck einen Durchmesser von @ = 40 um
(gaussformig), damit die Kohérenz iiber einen grofien Probenbereich gemessen werden
kann. Unterhalb der Kondensationsschwelle P = 0,4 Pg ist nur eine rdumliche Kohérenz
im Zentrum der Abbildung 5.17 a), wo Ar sehr klein ist. Die Phase in Abbildung 5.17 b)
zeigt nur eine relative Phasenbeziehung zwischen den Abstéinden Ar < |2| um. Auflerhalb
dieses Bereichs ist keine Kohérenz zwischen den Orten vorhanden. Oberhalb der Polariton-
Kondensationsschwelle &ndert sich das Verhalten und die rdumliche Kohérenz bildet sich
aus. In Abbildung 5.17 ¢) ist die Kohérenzkarte fiir P = 11Pg gezeigt. Der zentrale
Peak ist erweitert auf Ar < |6] um, um dann aber im Gegensatz zum 1D-System auf das
Rauschniveau abzufallen. Dies kann wiederum auch durch die Phasenbeziehung [Abbildung
5.17 d)] zwischen den beiden iiberlagerten Orten bestétigt werden. Diese existiert nur fiir
Orte mit einer Separation von Ar < |7| um. Fiir grofere Absténde ist keine Phasenbeziehung
mehr vorhanden. In dieser Arbeit wurde bis zu einer Leistung von P = 13Pg gemessen
und es konnte kein Plateau in der g(" (Ar)-Funktion ausgemacht werden. Nach dem
zentralen Abfall mit einer leistungsabhingigen Weite nimmt der g(") (Ar)-Wert stets den
Rauschwert des Systems an. In Abbildung 5.18 a) ist beispielhaft fiir diese Leistungsserie
der Querschnitt der g(!) (Ar,y = 0 pm)-Funktion, extrahiert aus der Kohdrenzkarte von

Abbildung 5.17 ¢), dargestellt. Durch eine Anpassung der Messung mit einer Gaussfunktion
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Abbildung 5.18: a) Querschnitt der ¢(!) (Ar)-Funktion bei y = 0um extrahiert aus
Abbildung 5.17 ¢) bei einer Anregungsleistung von P = 11Pg. b) Effektive thermische
De-Broglie-Wellenléinge A.sy in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung P, bestimmt aus
den Querschnitten der Kohdrenzkarten bei y = 0 um durch Anpassung einer Gaussfunktion
[rote Linie in a)].

kann wiederum die effektive thermische De-Broglie-Wellenlédnge A.ry bestimmt werden.
Diese nimmt von A.ry ~ 3 um weit unterhalb der Kondensationsschwelle P = 0,4Ps auf
Aeff > 14 um zu. Dies bestéitigt die Abkiihlung des Polariton-Kondensats mit ansteigender
Zahl von Polaritonen im Grundzustand.

Vor Kurzem wurde von Roumpos et al. und Nitsche et al. ein nicht-exponentieller
Abfall der Kohérenz iiber den ganzen Anregungslaserfleck in der g(Y) (Ar)-Funktion im
2D-Polariton-System gemessen [Roul2, Nit14]. Nach der Berenzinskii-Kosterlitz-Thouless-
(BKT)-Theorie fillt die Kohdrenz schwach mit einem kleinen Exponenten algebraisch
ab [Ber72, Kos73, Had06]. In der hier vorliegenden Messung wird dieser Ubergang nicht
beobachtet und es kann im Gegensatz zum 1D-Polariton-System (Kapitel 5.3) kein Plateau
bzw. ODLRO im 2D-System beobachtet werden, wie das fiir ein rdumlich beschréanktes
Bose-Einstein-Kondensat erwartet wird [Blo00]. Aufierdem ist ein polynomiales Abfallen,
charakteristisch fiir ein BKT-Phasen-Ubergang, nicht sichtbar.

5.6 Zusammenfassung: Raumliche Koharenz im

1D-Polariton-System

In diesem Kapitel wurde die Ausbildung einer langreichweitigen Ordnung in eindimensiona-
len Polariton-Drihten nachgewiesen. Dazu wurden zuerst die Polariton-Dréahte charakteri-
siert und auf ihre Emissionseigenschaften hin untersucht. Es konnte der erwartete Einfluss
der Quantendrahtbreite L, auf das Einschlusspotential der Photonmode nachgewiesen
werden. Durch Verringerung der Drahtbreite L, nimmt das Einschlusspotential in dieser
Dimension und als Folge hieraus der Abstand der einzelnen unteren Polaritonéisten zu.
Das Modell von Tartakovskii et al. zur Bestimmung der 1D-Polariton-Dispersion konnte
auch auf die hier vorliegende 1D-Strukturen iibertragen und erfolgreich angewendet werden
[Tar98].

Die Polariton-Kondensation im eindimensionalen Polariton-Draht wurde durch lei-
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stungsabhéngige Untersuchungen nachgewiesen. Mittels der Fernfeldspektren wurde die
Kondensation im Grundzustand bestétigt, da sich mit zunehmender Anregungsleistung
P die Emission, die vorher auf die verschiedenen Polaritonéste verteilt war, komplett
auf den Bereich bei k, = 0 L%m im untersten Polaritonast mit m = 0 zusammengezogen
hat. Als weitere Eigenschaften der Polariton-Kondensation im 1D-System konnte in der
Eingangs- Ausgangskurve ein klares Schwellverhalten festgemacht werden und der leistungs-
abhéngige Linienbreitenverlauf des Grundzustands zeigt direkt oberhalb der Polariton-
Kondensationsschwelle Pg ein lokales Minimum und einen darauffolgenden Wiederanstieg,
verursacht durch die Polariton-Polariton-Wechselwirkung. Das 1D-Polariton-Kondensat
weist auflerdem wegen der asymmetrischen Strukturgrofle eine starke Linearpolarisation
auf, die fiir das Kondensat pj;, = 66 % betrigt.

Nach dem Nachweis der Polariton-Kondensation in diesen Strukturen wurden diese
mithilfe eines Michelson-Interferometers auf ihre rdumlichen Kohéarenzeigenschaften un-
tersucht. Zuerst wurde die Korrelationsfunktion erster Ordnung in Abhéngigkeit von der
angelegten Anregungsleistung P bestimmt, wobei mit Zunahme von P auch ein Anwachsen
der rdumlichen Kohérenz nachgewiesen werden konnte. Fiir Anregungsleistungen P > Pg
bildet sich ein Plateau in der g(!) (Ar)-Funktion aus, dessen Wert abhéingig von der
Anregungsleistung ist. Dieses Plateau féllt nur am Ende des Polariton-Drahts auf den
Rauschwert des Messsystems ab, da dort keine Emission mehr gemessen werden kann. Der
Maximalwert des Plateaus betrigt bei Ar = 30 um ¢! (Ar = |30| um) ~ 0,15 bei einer
Anregungsleistung von P = 1,6 Ps. Zum Nachweis des Einflusses von Phononen auf die
ODLRO wurde daraufhin bei einer Anregungsleistung von P = 1,8 Pg, bei der das Plateau
der g™ (Ar)-Funktion noch annéihernd maximal ist, eine Michelson-Interferometer-Messung
bei T'=5K, T = 20K und T = 25 K durchgefiihrt. Dabei konnte der negative Einfluss der
Temperatur auf die langreichweitige Ordnung im System verifiziert werden. Mit steigender
Temperatur bildet sich bei T' = 20 K kein iiber groBe Entfernungen Ar konstanter g(!) (Ar)-
Wert mehr aus, sondern er fillt anndhernd linear ab. Bei einer Temperatur T' = 25 K ist die
langreichweitige Ordnung im System komplett zerstort und nach dem zentralen Abfall der
g (Ar)-Funktion ist nur noch das Rauschniveau messbar. Dieses beschriebene Verhalten
konnte durch Berechnungen, die den Master-Gleichungs-Ansatz verwenden und auf den
Lindblad-Formalismus beruhen, bestitigt werden. Die Vereinbarkeit von Experiment und
Theorie verifiziert auflerdem, dass im Rahmen dieses Ansatzes die nicht-resonante Anregung
durch eine stochastisch gew#hlte Phase simuliert werden kann. Auflerdem konnte durch
das Plateau der g(!) (r)-Funktion gezeigt werden, dass das 1D-Polariton-Kondensat einen
Zustand einnimmt, der einer wahren Bose-Einstein-Kondensats-Phase stark dhnelt, wobei
sowohl Phasen- als auch Intensitétsfluktuationen unterdriickt sind.

Durch die Messung der rdumlichen Kohérenz in den Polariton-Driahten konnte die
kohérente Ausbreitung der Polaritonen {iber lange Strecken im Vergleich zur thermischen
de-Broglie-Wellenlénge der Teilchen gezeigt werden. Dies ist hinsichtlich von technologischen
Anwendungen auf Chips, basierend auf starker Licht-Materie-Wechselwirkung, besonders
wichtig, da mithilfe von 1D-Polariton-Systemen optisch und strukturell manipulierbare
Bauteile realisierbar sind. Experimentelle Realisierung fiir die optische Manipulation sind

ein optischer Polariton-Transistor [Gaol2] und ein auf Polaritonen beruhendes Mach-
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Zehnder-Interferometers [Stul4]. Durch geschickte Strukturierung der Polariton-Dréhte
mittels Atzen lassen sich auerdem Polariton-Schalter oder -Router verwirklichen, die dann
in auf Polaritonen beruhenden Schaltkreisen Verwendung finden koénnen [Flal3]. Diese und
weitere optische Bauteile erdffnen die Moglichkeit auf Polaritonen basierende Chips zu

entwickeln.
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6 0D-Polariton-Kondensation in einer
Hybridkavitatsstruktur

In diesem Kapitel wird Polariton-Kondensation in Hybridkavitédtsstrukturen untersucht,
deren Verwendung fiir starke Kopplungsexperimente neuartig ist. Bei diesen handelt
es sich aufgrund der geringen Strukturgréfie (Kantenlinge 5um) um ein 0D-System.
Der Vorteil ist, dass der dreidimensionale photonische Einschluss durch eine Methode
zustande kommt, bei der nicht durch die Quantenfilme geétzt werden muss und man
eine, wie in Kapitel 3.2.2 beschrieben, polarisationsselektive starke Kopplung zwischen
QF-Exziton und Kavitdtsphoton erhélt. Im ersten Teil wird die nulldimensionale Emission
auf ihre leistungsabhéingigen Eigenschaften untersucht und die Merkmale der Polariton-
Kondensation zusammengefasst. Da die Leistungscharakteristik eines Polariton-Kondensats
viele Eigenschaften aufzeigt, die auch charakteristisch fiir einen normalen Photonlaser
(VCSEL) sind [Bajo7, Ohal2, Kam12], wird im zweiten Teil zum Nachweis, dass die starke
Kopplung iiber der Kondensationsschwelle Ps hinaus erhalten bleibt, die Wechselwirkung
mit einem externen Magnetfeld, angelegt in Wachstumsrichtung der Probe (Faraday-
Konfiguration), untersucht. Als letztes wird in diesem Kapitel die Autokorrelationsfunktion
zweiter Ordnung ¢ (1) in Abhéngigkeit von der Anregungsleistung ermittelt, wobei
ein Wiederanstieg des ¢ (7 = 0)-Wertes gefunden wird, der auf die Polariton-Polariton-
Wechselwirkung im Kondensat zuriickgefiihrt werden kann. Hierdurch wird wiederum der
Erhalt der starken Kopplung weit oberhalb der Polariton-Kondensationsschwelle P > 10Pg

verifiziert.

6.1 Leistungsabhangige Untersuchung der

0D-Polariton-Emission

Die 0D-Struktur wird in diesem Experiment unter optischer Anregung untersucht. Diese
erfolgt nicht-resonant in das erste Bragg-Minimum der Struktur, das ungefahr bei A;, =
760 nm liegt. Aus thermischen Griinden wird hier im Gegensatz zu den meisten anderen
Experimenten in dieser Arbeit gepulst angeregt. Hierbei wird der in Abbildung 4.1 gezeigte
Ti:Sa-Laser Tsunami verwendet, der Laserpulse mit einer Dauer von ungefihr 5 ps bei
einer Repetitionsrate von 82 MHz aussendet. Der Laser wird durch das Mikroskop-Objektiv
auf die Probe fokussiert, so dass der Strahldurchmesser auf der Probenoberfliche ungefihr
der Strukturgrofle 5 um entspricht. Die Experimente werden im Magnetfeldkryostaten
durchgefiihrt, der es erlaubt ein Magnetfeld mit einer Flussdichte von bis zu B = 5T
anzulegen und die Probentemperatur dabei konstant bei T' = 6 K zu halten.

Die Abbildung 6.1 zeigt die leistungsabhéingig gemessenen Dispersionen fiir a) P = 0,2Pg
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Abbildung 6.1: Leistungsabhingige Fernfeld-Spektren fiir die Leistungen a) P = 0,2Pg, b)
P = Pg und c¢) P = 2,5Ps. In allen drei Spektren ist die Exziton-Dispersion mit einer roten
gestrichelten Linie gezeigt. Aulerdem sind zum Vergleich die zweidimensionale Photon-Mode

einer normalen Kavitét (griin) und die daraus resultierenden zwei 2D-Polariton-Kurven
(weif}) fiir die gleiche Verstimmung § = —7meV in die Spektren eingetragen.

b1 ()

weit unterhalb der Kondensationsschwelle, b) an der Schwelle P = Pg und c) weit oberhalb
der Schwelle P = 2,5Pg. Zum Vergleich sind in allen Fernfeld-Spektren die Exziton-
Mode (rot), die Kavitdtsmode einer normalen planaren Mikrokavitit (griin) und die aus
diesen beiden resultierenden unteren und oberen Polariton-Dispersionen (jeweils weif3)
eingezeichnet. Die Verstimmung betrigt hierbei § = —7meV. Die Rabi-Aufspaltung dieser
Struktur ist Frg = 12meV und wird durch Anpassen der Gleichung 2.12a an die gemessene
Dispersion ermittelt [Zhal4]. In Abbildung 6.1 a) ist die Intensitét logarithmisch aufgetragen,
damit die verschiedenen Moden des unteren Polaritons deutlich sichtbar sind. Die Dispersion
zeigt hierbei aufgrund des 3D-Einschlusses im Gegensatz zu einer planaren Mikrokavitét
keinen kontinuierlichen Verlauf mehr im kj-Raum, sondern diskrete Moden. Die Struktur
weist eine Kantenldnge von 5 um auf, was ungefihr der Gréfle der thermischen De-Broglie-
Wellenlénge Agp ~ 5um (Masse des unteren Polaritons: mpp ~ 5 - 107° m,.) entspricht.
Dadurch kommt es zu den beobachteten diskreten Moden im Spektrum 6.1 a). Auflerdem ist
das Exziton bei einer Energie von Ex = 1550 meV sichtbar, da durch den Anregungslaser
auch ungekoppelte Exzitonen auBerhalb des Brechungsindex-Kontrast-Gitters (HCG!)
angeregt werden, die auch durch das Mikroskopobjektiv detektiert werden.

Mit hoheren Anregungsleistungen steigt die Besetzung des Grundzustands im Verhéltnis
zu den anderen Zustéinden hoherer Energie stédrker an. Beim Erreichen der Polariton-

Kondensationsschwelle P = Pg in Abbildung 6.1 b) ist die Emission aus dem Grundzustand

! Abkiirzung aus dem Englischen fiir high index contrast grating
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Abbildung 6.2: a) Eingangs-Ausgangs-Kurve und b) leistungsabhéngiger Verlauf der
Linienbreite der Grundzustandsemission. Die Linienbreite fillt knapp oberhalb der Schwelle
auf ein Minimum von 0,39 meV ab, was kleiner ist als fiir die niedrigste Anregungsleistung.
c¢) Energie-Position in Abhé#ngigkeit von der Anregungsleistung relativ zur Energie bei
niedrigster Leistung.

bereits intensiver als fiir die anderen Moden, aber die hdheren Zusténde sind weiterhin
noch im Emissionsprofil sichtbar. Auflerdem zieht sich diese langsam um den Bereich k| = 0
zusammen. Oberhalb der Kondensationsschwelle bei P = 2,5Pg ist nur noch der Grundzu-
stand merklich besetzt. Die Emission ist aufgrund von Polariton-Polariton-Wechselwirkung
blau verschoben, bleibt aber selbst fiir die hochste Anregungsleistung unterhalb der
2D-Photon-Mode bei E¢ = 1543 meV, was fiir den Erhalt der starken Kopplung spricht,
da bei Photonlasing in Mikrokavitdten unter gepulster Anregung die Emission die Energie
der Photon-Mode einnimmt [Ohal2, Kam12]. Um das Verhalten der Linienbreite, der
Energieverschiebung und der Intensitédt des Grundzustands des unteren Polaritons in
Abhéngigkeit von der Leistung zu bestimmen, wird aus den Fernfeldspektren um & = 0
herum die Intensitdt bis kj = +0,15 L%m integriert und die erhaltenen Linienspektren
mittels einer Lorentzkurve angepasst, aus der dann die Intensitét, Linienbreite und Energie
der Emission bestimmt werden kann (Analog zu Kapitel 5). Die Ergebnisse hierzu sind
in Abbildung 6.2 dargestellt. Abbildung 6.2 a) zeigt die Eingangs-Ausgangskurve, bei
der die normierte Intensitdt gegen die Anregungsleistung in logarithmischer x- und
y-Achsenskalierung aufgetragen wird. An der Schwelle P = Pg = 575 uW steigt die
Intensitét nichtlinear an und zeigt den schwelltypischen Verlauf einer S-Kurve, wobei der
Hub an der Schwelle typischerweise iiber 1-2 Grofienordnungen geht [Den02, Kas06, Bal07].
Dieser nichtlineare Anstieg ist auf das Einsetzen der stimulierten Grundzustandsstreuung
an der Polariton-Kondensationsschwelle Pg zuriickzufiihren [Ima96, Denl0]. In 6.2 b) ist
der Verlauf der Linienbreite gegen die Anregungsleistung aufgetragen. Knapp oberhalb
der Kondensationsschwelle P = Pg fillt diese auf ein Minimum von 0,39 meV ab, das
kleiner als die Linienbreite fiir die niedrigste Anregungsleistung ist. Dies weist an der
Kondensationsschwelle auf einen Anstieg der zeitlichen Kohérenz hin [Por03, Kas06, Bal07].
Wird die Leistung weiter erhoht, wodurch die Grundzustandsbesetzung zunimmt, steigt
auch die Linienbreite aufgrund der abstoflenden Polariton-Polariton-Wechselwirkungen,

verursacht durch den exzitonischen Anteil der Polaritonen, wieder an [Por03, Kas06, Bal07].
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6 OD-Polariton-Kondensation in einer Hybridkavitatsstruktur

Bei Betrachtung der Grundzustandsenergie in Abbildung 6.2 ¢) wird eine kontinuierliche
Blauverschiebung der Emission beobachtet. Bevor die Kondensation stattfindet, ist der
Anstieg linear, wiahrend oberhalb der Schwelle Ps die Energie logarithmisch ansteigt,
was wiederum auf die Coulomb-Abstoflung der Exzitonen untereinander zuriickgefiihrt
werden kann [Baj08, Roul0]. Die Energie bleibt aber iiber den ganzen Anregungsbereich
unterhalb der Kavitédtsmode. Diese aufgezihlten Eigenschaften der leistungsabhingigen
Emission sind charakteristisch fiir das Polariton-Lasing unter nicht-resonanter Anregung
[Kas06, Bal07, Bajo8, Roul0], teilt aber mit dem Photonlasing in Mikrokavitatsstrukturen
einige Eigenschaften, wie Blauverschiebung der Emission mit ansteigender Leistung und
das Schwellverhalten der Intensitét [Baj07]. Um sicher zu gehen, dass die starke Kopplung
auch oberhalb der Polariton-Kondensationsschwelle erhalten bleibt, werden weitere Merk-
male, wie zum Beispiel die Magnetfeldwechselwirkung und das Verhalten der zeitlichen
Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung unter verschiedenen Anregungsleistungen in den

Abschnitten 6.2 und 6.3 dieser Arbeit herangezogen.

6.2 Magnetfeld-Einfluss auf die Emission der 0D-Strukturen

Um den Materieanteil der Polariton-Emission zu quantifizieren, wird ein Magnetfeld in
Faraday-Konfiguration mit einer magnetischen Flussdichte von bis zu B = 5T angelegt.
Nach Kapitel 2.3 erfihrt das Polariton eine diamagnetische Verschiebung AFEp;, und
eine Zeeman-Aufspaltung AFE ... Bei der hier verwendeten speziellen Hybridkavitét kann
nur die diamagnetische Verschiebung gemessen werden, da das verwendete HCG wie
ein Linearpolarisationsfilter wirkt. Das resultierende untere Polariton hat einen Linear-
polarisationsgrad von 92 % [Zhal4], wodurch die Zeeman-Aufspaltung (Messung der o™
und o~ -polarisierten Komponente der Emission) nicht messbar ist. In Abbildung 6.3
a) ist in einer Wasserfalldarstellung die kj = 0 (Integrationsbereich kj = +0,15 F%m)
von B = 0T bis B = 5T dargestellt. Die asymmetrische Linienform der Emission
des LP-Kondensats wird auf die gepulste Anregung und die zeitintegrierte Messung
(hier: 1s Integrationszeit) zuriickgefithrt [Kam12]. Die Emission unterliegt mit steigender
magnetischer Flussdichte B einer deutlichen Blauverschiebung. Zum Vergleich hierzu
wird auch das QF-Exziton bei niedriger Anregungsleistung direkt neben dem Gitter
in Abhéngigkeit von B untersucht [Abbildung 6.3 b)], wobei wiederum aufgrund der
nicht vorhandenen photonischen Komponente eine stéarkerer Blauverschiebung als fiir das
LP-Kondensat, wie es nach Gleichung 2.33 fiir das QF-Exziton zu erwarten ist, gemessen
wird. In Abbildung 6.3 c¢) sind die aus a) und b) extrahierten Energiepositionen des
Polariton-Kondensats (blaue Kreise) und des Exzitons (griine Rechtecke) in Abhéngigkeit
von der magnetischen Flussdichte dargestellt. Dabei ist die Energie des QF-Exzitons mit
einer Geraden zur Bestimmung des diamagnetischen Koeffizienten xx = 57 neV angepasst
(schwarze Linie). Fiir die Anpassung der diamagnetischen Verschiebung des LP-Kondensats
muss die verminderte Wechselwirkung der Polaritonen mit dem Magnetfeld aufgrund
des zusiitzlichen photonischen Anteils |C (kx,B,Ers)|> = 1 — | X (kx,B,Ers)|* beachtet

werden:
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6.3 Zeitliche Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung - g(? (7)
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Abbildung 6.3: Linienspektren bei k| = 0 fiir die verschiedenen magnetischen Flussdichten
von B = 0T bis B = 5T fiir a) das Polariton-Kondensat bei P = 1,4Ps und b) das
ungekoppelte QF-Exziton. c¢) Vergleich der diamagnetischen Verschiebung des Polariton-
Kondensats (blaue Kreise) und des QF-Exzitons (schwarze Rechtecke).

AEpiarp = |X (kx,B,Egs)|* kxB?. (6.1)

Bei der hier gemessenen Kavitédt mit einer Verstimmung § = —7meV und einer Rabi-
Aufspaltung Frg = 12meV betrigt der exzitonische Hopfield-Koeffizient bei B = 0T
|X (B = 0)|> = 0,24. Dieser éndert sich aber mit dem angelegten Magnetfeld, da sich die
Verstimmung ¢ der Exziton- und Photonmode aufgrund der diamagnetischen Verschiebung
des QF-Exzitons und die Rabi-Aufspaltung Frg aufgrund der Erhthung der Oszillatorstérke
f im Magnetfeld &ndert [Whi95, Fis96, Ber96]. Deshalb gilt fiir den exzitonischen Hopfield-

Koeflizienten im externen Magnetfeld:

Ec — (Ex + kxB?)
V(Bo = (Bx + xxB2)? + (Ens (B))

1
X (kx,B, Egs)|* = S |1t (6.2)

Wird nun ein linearer Anstieg der Rabi-Aufspaltung von Erg = 12meV auf Frg = 12.5meV
zwischen 0 T und 5 T angenommen [Fis96, Ber96], so kann die diamagnetische Verschiebung
des Polariton-Kondensats in Abbildung 6.3 ¢) mit den Gleichungen 6.1 und 6.2 angepasst
werden [rote Linie in 6.3 c)]. Dabei ist der diamagnetische Koeffizient des Quantenfilm-
Exziton wiederum rx = 57 peV, was in guter Ubereinstimmung mit der Messung des
QF-Exzitons bei niedriger Anregungsleistung ist und direkt den Materieanteil des Exziton-

Polaritons bestétigt.

6.3 Zeitliche Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung -
g® (7)

Ein weiteres Merkmal, das hilft, den Polariton-Laser von einem Photonlaser zu unterschei-
den, stellt das Verhalten der Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung ¢(® () dar. Die

klassische Definition dieser Funktion lautet [Kas08a]:
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6 OD-Polariton-Kondensation in einer Hybridkavitatsstruktur

{L(t+7)I(1))
(LN (E+7))°

wobei I (t) die Polariton-Emission zum Zeitpunkt ¢ und (...) das Zeitmittel beschreiben.

g (1) = (6.3)

Bei Betrachtung einer thermischen Lichtquelle zum gleichen Zeitpunkt 7 = 0 gilt fiir die

Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung;:

1< ¢ (0)<2. (6.4)

Fiir ein ideales thermalisiertes Photonen-Gas nimmt die Autokorrelationsfunktion zweiter
Ordnung den Wert 2 an [Kav07]. Im Gegensatz bezeichnet ein ¢ (7 = 0)-Wert von 1
eine kohédrente Lichtemission [Kav07]. In dem hier verwendeten Polariton-System liegt
unterhalb der Kondensationsschwelle der ¢(?) (7 = 0)-Wert zwischen >1 und 2. Nach der
Polariton-Kondensation, wenn die nulldimensionale Kavitéit kohérentes Licht emittiert,
sollte ¢ (1 = 0) = 1 sein. Dieses Verhalten ist aber auch fiir einen Photonlaser beim
Ubergang von inkohérenter zur kohérenter Lichtemission zu erwarten. Der Abfall der
g? (7 = 0)-Funktion wurde experimentell von Afmann et al. auch fiir eine Mikrokavitiit,
die bei niedriger Anregungsleistung starke Kopplung zeigt, am Ubergang zum Photonlasing
nach dem Verlust der starken Kopplung gezeigt [ABm09]. Im Gegensatz zum monomodigen,
photonischen Lasing nach dem Aufbrechen der starken Kopplung muss aber bei einem
Polariton-Laser oberhalb der Kondensationsschwelle der ¢ (7 = 0)-Wert wieder auf iiber
1 ansteigen, da es durch die Polariton-Polariton-Wechselwirkung zu inkohédrenten Anteilen
im System kommt [Kas08a]. Theoretische Untersuchen haben gezeigt, dass zum Anstieg
des g (T = 0)-Wertes Streuprozesse von kondensierten (Wellenvektor kj = 0) mit nicht
kondensierten Polaritonen (Wellenvektoren k| # 0) beitragen [Sch08]. Prinzipiell kann
ein Wiederanstieg der ¢ (7 = 0)-Funktion auch in einem mehrmodigen Photon-Laser
beobachtet werden, bei dem es zu einer Konkurrenz zwischen den Moden kommt und
somit die Kohérenz im System abnimmt. Weiterhin kann auch die Riickkopplung des
eigenen Lasersignals zu einem chaotischen Verhalten fithren [Alb11]. Beides kann hier
allerdings ausgeschlossen werden, da oberhalb der Polariton-Kondensationsschwelle nur die
Grundmode auftritt [vergleiche Abbildung 6.1 c¢)] und aufilerdem keine externe Kavitit zur
Riickkopplung des Signals aufgebaut wurde.

Experimentell kann die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung ¢ (7) mithilfe der
Hanbury Brown und Twiss- (HBT-) Messanordnung, wie sie in Abbildung 6.4 dargestellt
ist, bestimmt werden [HB56]. Die Polariton-Emission in der Fernfeldkonfiguration wird
mittels des Monochromators energetisch gefiltert, so dass nur der Grundzustand zur
g@ (7)-Messung verwendet wird. Die Auflésung betréigt hierbei ungefihr AFE = 150 peV,
abhéngig von der eingestellten Grofle des seitlichen Ausgangsspalts des Monochromators
(200 pm). Die Emission wird nach der energetischen Filterung durch diesen seitlichen Spalt
auf den eigentlichen HBT-Messaufbau gegeben. Dieser besteht aus einem 50:50-Strahlteiler
und zwei Einzelphotonen-Detektoren, die an den Enden der beiden geteilten Strahlengéinge
platziert sind und deren nominelle Zeitauflosung At = 40 ps ist. Diese beiden Detektoren
registrieren die ankommenden Photonen und geben elektronische Impulse aus, die mit

einer Photon-Korrelationskarte auf die relativen Ankunftszeiten der Photonen auf den
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Abbildung 6.4: Schematischer Aufbau der Hanbury Brown und Twiss-Messung zur
Bestimmung der g(® (7 = 0)-Werte. Die Emission wird durch den Monochromator auf den
HBT-Messaufbau geschickt, wodurch eine energetische Filterung der Polariton-Emission
moglich ist.

beiden Einzelphotonen-Detektoren untersucht und in einem Histogramm aufgetragen
werden. Dabei dient das Signal des einen Detektors als Start- und das des zweiten als
Stopp-Impuls. Die Auswertekarte (Becker & Hickel TCSPC-Modul DPC-230) selbst besitzt
einen Zeit-Amplituden-Wandler mit 4096 Kanélen und mittels der dazugehorigen Software
ergibt sich die Statistik der emittierten Photonen.

Die eigentliche Messung findet wieder unter gepulster Anregung (Pulsbreite 5 ps) statt.
Dies hat den Vorteil, dass man hierbei nicht durch die geringe zeitliche Auflésung der
Auswertekarte und der Einzelphotonendetektoren im Gegensatz zu der Polariton-Kohé-
renzzeit 7¢ (2 — 4 ps) limitiert ist [Den02, Kas08a]. Da in diesem Fall die Zeitauflosung
des Setups (Tyes < 170 ps) wesentlich geringer als die Zeit zwischen zwei Anregungspulsen
Trep = 121s ist, besteht das gemessene Histogramm aus Pulsen mit gleichen Abstdnden
und Pulsweiten [Den02]. In Abbildung 6.5 a) ist ein solches Histogramm fiir die Leistung
P = 1,4Ps gezeigt, wobei der (7 = 0)-Peak rot und die restlichen blau markiert sind. Der
g® (1 = 0)-Wert wird durch Auswertung der Pulsflichen bestimmt, indem die Fliiche des
(1 = 0)-Puls durch die gemittelte Fléche der drei Pulse links und rechts davon geteilt wird.
Dies wird fiir viele verschiedene Anregungsleistungen bis zu P = 12Pg durchgefiihrt und
das Ergebnis ist in Abbildung 6.5 b) dargestellt. Unterhalb der Kondensationsschwelle
Py ist der ¢®-Wert deutlich groBer als 1. Knapp oberhalb der Schwelle wird der héchste
g@-Wert 1,33 gemessen. Es wird hierbei nicht der eigentlich erwartete Wert von 2 erreicht.
Da allerdings ein Polariton-Kondensat aus zwei Spin-Komponenten S = +1 (normalerweise
entartet) besteht, die nicht miteinander quantenmechanisch interferieren, da beide nicht
mehr ununterscheidbar sind, und hier nicht durch zusétzliche optische Komponenten

im Strahlengang eine der beiden Polariton-Spins ausgewihlt wird, werden hier beide
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Abbildung 6.5: a) Erhaltene Photonen-Statistik bei einer Anregungsleistung P = 1,4Pg.
Der rote Puls ist der g(?) (7 = 0)-Peak und zeigt gegeniiber den anderen Peaks eine deutliche
Erhshung. b) ¢® (7 = 0)-Werte in Abhéingigkeit der Anregungsleistung in Einheiten von
Ps.

Spins gleichzeitig mittels des HBT-Aufbaus gemessen. Dies fithrt dazu, dass man einen
maximalen ¢(®-Wert von 1,5 messen kann [ABm11]. Unter Beachtung dessen kann hierbei
von thermischer Emission der Hybridkavitéat gesprochen werden. Nach dem Erreichen des
Maximalwertes fillt der Wert steil auf ¢ (7 = 0) = 1 ab und erreicht bei einer Leistung
von P = 2Pg den Wert 1 [in Abbildung 6.5 b) durch die schwarze, gestrichelte Linie
dargestellt]. Dies indiziert eine kohéirente Lichtemission. Dieses Verhalten ist sowohl fiir den
Photonlaser [ABmO09] als auch fiir den Polariton-Laser [Kas08a, ABm11] typisch. Aufgrund
der Polariton-Polariton-Wechselwirkung und den damit verbundenen Dekohérenzeffekten,
steigt der ¢ (1 = 0)-Wert aber wieder auf iiber 1 an [Kas08a, Sch08, ABm11, Tem12].
Bei einer Leistung von P > 9Pg ist der ¢(?) (1 = 0) wieder signifikant gréfler als 1 und
nimmt bei P = 12Pg einen Wert von 1,08 an. Im Gegensatz zu Kasprzak et al. [Kas08a],
bei dem der ¢(®-Wert schon bei P = 3Pg ansteigt, findet der Anstieg um einen Faktor 3
spéter statt. Das Experiment von Kasprzak et al. basiert jedoch auf dem Materialsystem
CdTe [Kas08a]. In CdTe-Quantenfilmen ist die Exziton-Exziton-Wechselwirkung um das
neunfache grofler als in dem hier verwendeten GaAs-System, was zu einer grundsétzlich
hoheren Polariton-Polariton-Wechselwirkung in CdTe-Systemen fithrt [Hua02]. Verstirkt
wird dies zusitzlich durch die verwendete positive Verstimmung von § = +2meV (|C[* <
50 %), wodurch der exzitonische Anteil dort signifikant hoher ist (Experiment von Kasprzak
et al. |X|* > 50 %, hier § = —7meV und | X|* < 25%), was wiederum zu einer héheren
Polariton-Polariton-Wechselwirkung fithrt [Kas08a, V1al0]. Diese beiden Effekte fithren zu
einen fritheren Anstieg des g(®)-Werts bei Kasprzak et al. [Kas08a]. Weiterhin spielt auch
die Dimensionalitéit der Kavitéit eine wichtige Rolle, da durch die 0D-Geometrie die Anzahl
der freien Zustdnde mit endlichen k-Werten, in die die Polaritonen aus dem Kondensat
durch Polariton-Polariton-Wechselwirkung gestreut werden koénnen, niedriger ist. Deshalb

werden relativ hohe Wechselwirkungsenergien benétigt, um in den néchst hoheren Zustand
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zu streuen.

Ein weiterer bemerkenswerter Effekt der 0D-Kavitat ist, dass, im Gegensatz zu 2D-
Experimenten, ein wirklicher Abfall der ¢(®) (7 = 0)-Funktion oberhalb der Polariton-
Kondensationsschwelle auf 1 gemessen wird. In den meisten anderen Experimenten wird
nur ein sehr langsamer Abfall des ¢(®)-Werts oberhalb der Schwelle auf Werte deutlich grofer
1 ermittelt [Den02, Kas08a, Tem12, RI12]. Auch dies kann durch die verringerte Anzahl
von Zustdnden mit endlichen k-Werten, verursacht durch die 0D-Geometrie der Kavitét,
erkldrt werden. Dies fithrt zu einer Unterdriickung der Polariton-Polariton-Streuung und
erhoht als direkte Konsequenz hieraus die zeitliche Kohérenz des Polariton-Kondensats.
Horikirt et al. hat im seinem Experiment an der Polariton-Kondensationsschwelle einen
g@-Wert von annihernd 1 gemessen. Dies wird in diesem Experiment allerdings auf die
sehr kiirze Intensitéits-Korrelationszeit gegeniiber der Photolumineszenz-Zerfallszeit der

Polariton-Emission unter gepulster Anregung zuriickgefiihrt [Hor10].

6.4 Zusammenfassung: 0D-Polariton-Kondensation in einer
Hybridkavitatsstruktur

Im Rahmen dieses Kapitels wurden die leistungsabhéingige Eigenschaften einer Hybridkavi-
tétsstruktur unter nicht-resonanter, gepulster Anregung untersucht. Es konnte hierbei ein
klares Schwellverhalten in der Eingangs-Ausgangs-Kurve und ein scharfer Linienbreiten-
Einbruch, gefolgt von einen Wiederanstieg oberhalb der Schwelle gezeigt werden. Auflerdem
bleibt im Polariton-Kondensats-Regime die Energieverschiebung erhalten. Diese Eigen-
schaften weisen auf eine Polariton-Kondensation unter nicht-resonanter Anregung hin
[Kas06, Bal07, Baj08, Roul0], teilen aber einige Ahnlichkeiten mit einem Photonlaser
[Bajo7].

Um den Materieanteil oberhalb der Nichtlinearitdt zu beweisen, wurde ein Magnet-
feld in Faraday-Konfiguration angelegt und die diamagnetische Verschiebung gemessen.
Ein Vergleich mit der diamagnetischen Verschiebung des Quantenfilms zeigte, dass der
Materieanteil der Emission auch oberhalb der Nichtlinearitét erhalten sein muss.

Als ein weiterer Beweis fiir den Erhalt der starken Kopplung auch iiber der Polariton-
Lasing-Schwelle hinaus wurde als letzter Teil dieses Kapitels noch die Autokorrelations-
funktion zweiter Ordnung in Abh#ngigkeit von der Anregungsleistung bestimmt. Auch hier
konnten die Materieeigenschaften des Polaritons weit oberhalb der Kondensationsschwelle
P > 10Pg durch den Wiederanstieg des g(?) (7 = 0)-Wertes von 1 auf 1,08 gezeigt werden.

Durch diese drei Messungen konnte zweifelsfrei das Polariton-Lasing in der Hybridkavi-

tatstruktur mit einem HCG gezeigt werden.

79






7 Zweidimensionale Polariton-Kondensation
im externen Magnetfeld

In diesem Kapitel wird der Einfluss eines externen Magnetfelds auf die drei verschiede-
nen Emissionsregime einer zweidimensionalen Mikrokavitéts-Struktur untersucht. Dabei
wird zuerst auf die leistungsabhéngigen Eigenschaften und die Identifizierung der drei
verschiedenen Regime (lineares und nichtlineares Polaritonregime sowie Photonlasing)
eingegangen. Im Folgenden wird dann der magnetische Einfluss auf die drei unterschiedlichen
Bereiche untersucht. Das Hauptaugenmerk hierbei liegt auf dem nicht-linearen Bereich
der Polariton-Kondensation, da dort unter Annahme eines vollstindig thermalisierten
Systems erwartet wird, den ,Spin-Meissner“-Effekt (vgl. Kapitel 2.3) zu messen. In
den bisherigen Veroffentlichungen zur Magnetfeldwechselwirkung von zweidimensionalen
Polariton-Kondensaten unter nicht-resonanter (Larionov et al.) [Larl0] und resonanter
Anregung (Walker et al.) [Walll] konnte nur ein Teil des vorhergesagten Effekts gezeigt
werden. In beiden Experimenten wurde zwar die Unterdriickung der Zeeman-Aufspaltung bis
zu einem kritischen Magnetfeld B¢, welche charakteristisch fiir den ,,Spin-Meissner“-Effekt
ist, gezeigt, aber beide Experimente haben einige nicht erwartete Verhaltensweisen in den
Polarisationseigenschaften. Dies fiihrte zu alternativen Interpretationen der beobachteten
Unterdriickung der Zeeman-Aufspaltung. Im resonant angeregten System von Walker et al.
wird dies mittels eines Zusammenspiels von Lamorprézession, optischer Unordnung und Pha-
sensynchronisation zwischen den beiden Spin-Komponenten erkldrt [Walll]. Korenev zieht
zur Erkldrung der Unterdriickung der Zeeman-Aufspaltung und der Vorzeichenénderung
des zirkularen Polarisationsgrads aus dem Experiment von Larionov et al. ein kinetisches
Modell heran, welches auf der aulergewohnlichen Annahme beruht, dass Polaritonen mit
gleichen Spins sich anziehen [Larl0, Korl12]. Auflerdem konnte die Unterdriickung der
Zeeman-Aufspaltung in einem elektrisch gepumpten Polariton-Laser gemessen werden,
wobei aber wiederum die zunehmende Zirkularpolarisation nicht gezeigt werden konnte
[Sch13].

In dieser Arbeit wird im Polariton-Kondensat eine Verdinderung des Vorzeichens der
Zeeman-Aufspaltung im Vergleich zum linearen Bereich gefunden. Dies kann mithilfe
einer Erweiterung der Theorie in Kapitel 2.3 erklédrt und reproduziert werden. Auflerdem
wird gezeigt, dass das Magnetfeld wiederum zur Unterscheidung zwischen Polariton-
Kondensation und Photonlasing herangezogen werden kann. Oberhalb der zweiten Schwelle
wird im photonischen Regime keine Magnetfeldwechselwirkung mehr registriert, was eine

zweifelsfreie Unterscheidung der kohérenten Regime moglich macht.
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Abbildung 7.1: Schematisches Phasendiagramm fiir GaAs-Quantenfilm-Mikrokavitéten.
Die blaue Linie zeigt die kritische Teilchendichte n¢, die zur Polariton-Kondensation
benotigt wird, in Abhéngigkeit der Temperatur 7' (nach [Kav03b]).

7.1 ldentifizierung der drei Regime - Leistungsserie

In Abbildung 7.1 ist ein Phasendiagramm fiir eine Mikrokavitéit mit GaAs-QF dargestellt.
Die blaue Linie zeigt die zur Polariton-Kondensation benétigte kritische Teilchendichte
nc in Abhéngigkeit von der Temperatur T' des Systems. Zusammen mit den gestrichelten
Linien trennt diese die unterschiedlichen Operationsregime der Mikrokavitét voneinander ab.
Das hier durchgefiihrte Experiment wird bei konstanter Temperatur 7' = 5 K durchgefiihrt,
d. h. wir bewegen uns im Phasendiagramm in Abbildung 7.1 senkrecht nach oben, was
durch die rote, gestrichelte Linie gekennzeichnet ist. In diesem Fall sollten durch Variation
der Teilchendichte n im System drei verschiedene Regime der Mikrokavitéit verwirklichbar

sein:

1. Polariton-LED!: Polaritonen im linearen Regime; sie verhalten sich dhnlich einer

LED und weisen eine thermische Emissionsverteilung auf.
2. Polariton-Kondensat: Polaritonen kondensieren im Grundzustand des Systems.

3. Photonlasing (VCSEL?): Durch die hohe Teilchendichte im System kommt es in den
Quantenfilmen zu einem Elektron-Loch-Plasma. Durch die gegenseitige Abschirmung
der Coulombanziehung kénnen keine Exzitonen mehr gebildet werden und es kann
Photon-Lasing auftreten. Die kritische Dichte, bei der keine Polaritonen beziehungs-
weise Exzitonen mehr im System vorhanden sind, kann mittels der Mott-Dichte im
Quantenfilm abgeschétzt werden: npsop é o 101 ﬁ (waagrechte, gestrichelte

Linie in Abbildung 7.1) [Mot49, Den10)].

kurz fiir aus dem Englischen light emitting diode
2kurz fiir aus dem Englischen vertical-cavity surface-emitting laser
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Abbildung 7.2: Schematischer Aufbau zur Konvertierung des gaussférmigen Anregungs-
spots in ein zylinderférmiges Profil.

Wie in den anderen Experimenten davor wird die Ladungstrigerdichte n mittels der
Anregungsleistung variiert. Zur Identifikation der drei verschiedenen Regime wird eine
Leistungsserie dhnlich denen in Kapitel 5 und 6 unter kontinuierlicher Anregung durch-
gefithrt. Als Verstimmung fiir dieses Experiment wird 6 = —6,5meV gew#hlt. Dies
stellt einen Kompromiss dar, da hierbei einerseits die photonischen Eigenschaften der
Polaritonen hoch und damit die Magnetfeld-Wechselwirkung klein sind, andererseits aber
die groBeren Linienbreiten fiir positivere Verstimmungen J die Messung der erwarteten
kleinen Zeeman-Aufspaltung (kleiner als die Linienbreiten) erschweren wiirde. Bei dieser
Verstimmung wird eine hinreichend kleine Linienbreite des Polaritons und eine mit dem
Monochromator auflésbare Zeeman-Aufspaltung erwartet. Die Rabi-Aufspaltung dieser
Mikrokavitét betrigt Ers = 10,1 meV (siehe Probe 3, Anhang B), wodurch die gewéhlte
Verstimmung im Bereich einer Rabi-Aufspaltung ist und somit eine signifikanter Materie-
anteil (| X|? = 23%) des Polaritons vorhanden ist. Dadurch ist die Zeeman-Aufspaltung
und die diamagnetische Verschiebung in Abhéngigkeit vom angelegten Magnetfeld mit dem
in Kapitel 4 vorgestellten Aufbau messbar. Das Profil des Anregungslasers wird mithilfe
einer Linse und einer Lochblende von einem gaussformigen zu einen zylinderférmigen
rédumlichen Profil mit einem Durchmesser von ungefihr 40 um auf der Probenoberfléiche
transformiert (siehe Abbildung 7.2). Dabei wird durch eine Lochblende nur der zentrale
Teil des Gaussprofils durchgelassen. Das Abbild der Lochblende wird nun mithilfe der Linse
(Brennweite fr, = 20cm) in Abbildung 7.2 auf die Probenoberfliche geworfen, wobei der
Durchmesser auf der Probe durch die Offnung der Lochblende oder durch Austausch der
Linse in Abbildung 7.2 (andere Brennweite f1,) verédndert werden kann. Hierbei muss der
Abstand zwischen Lochblende und Linse f;, gleich dem zwischen Linse und Probenoberfléiche
de +dy = dr, = fr = 20cm sein. Durch das Zylinderprofil des Anregungslasers wird

garantiert, dass sich ein rdumlich homogenes Polariton-Kondensat mit hoher Energie und
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Abbildung 7.3: Fernfeldaufnahmen fiir a) P = 0,2Pg, b) P = 1,2Pg, ¢) P = 1,6 Ps und
d) P = 2,6Ps. Die weifl gestrichelte Linie stellt die durch Anpassung an die in a) ermittelte
Dispersion erhaltene untere Polariton-Mode dar und die griin gestrichelte die dazugehorige

Photonmode.

Intensitétsstabilitéit ausbilden kann, was fiir dieses Experiment bei Messungen von kleinen
Aufspaltungen und Polarisationseigenschaften notig ist [Kas06, Roul0, Roul2].

In Abbildung 7.3 sind exemplarisch die Fernfeldspektren fiir die Leistungen a) P = 0,2Pg,
b) P=12Pg,c) P=1,6Ps und d) P = 2,6Ps dargestellt. Weit unterhalb der Polariton-
Kondensationsschwelle Pg ist die volle Dispersion sichtbar. Aus dem Spektrum wird diese
extrahiert, mithilfe von Gleichung 2.12a angepasst und in die Spektren von Abbildung 7.3
mit weifl gestrichelter Linie eingetragen. Auflerdem ist die dazugehorige Photon-Mode in
griin eingezeichnet, um die Blauverschiebung der Emission besser einordnen zu kénnen.
Wird die Leistung auf P = 1,2Pg [Abb. 7.3 b)] erhoht, zieht sich die Emission in den
Bereich um k| = 0 herum zusammen, dabei ist die normale Dispersion im Hintergrund noch
leicht besetzt und sichtbar. In den Abbildungen 7.3 ¢) (P = 1,6Ps) und d) (P = 2,6Pg) ist
nur noch der Grundzustand besetzt.

Auch bei dieser Serie werden wiederum die kj = 0-Schnitte (k| = £0,25 L%m) aus den
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Abbildung 7.4: Aus den Fernfeldspektren durch Integration um den Grundzustand
k= :i:0,25u%m erhaltene a) Eingangs-Ausgangskurve, b) Energieverschiebung und c)
Linienbreitenverlauf in Abhéingigkeit von der Anregungsleistung. Die griine Linie in b) zeigt
die zum LP gehorige Photon-Mode.

Fernfeldspektren extrahiert. In Abbildung 7.4 a) ist die erhaltene Eingangs-Ausgangs-
Charakteristik dargestellt. Es ist hier eine klare Kondensations-Schwelle bei Pg = 5 mW
sichtbar. Danach kann allerdings keine weitere Schwelle ausgemacht werden, wie es fiir
den Ubergang vom Polariton-Kondensat zum Photonlasing typisch ist [Baj08, Tem12,
Tso12]. Ein weiteres charakteristisches Merkmal fiir die Polariton-Kondensation ist die
Energie-Verschiebung des Grundzustands mit steigender Anregungsleistung [Abb. 7.4 b)].
Der Grundzustand schiebt auch oberhalb der Kondensations-Schwelle noch blau, was
auf die erhohte Wechselwirkung der Polaritonen untereinander zuriickzufiihren ist. Die
Energie bleibt aber deutlich unterhalb der Kavitdts-Mode [griine Linie in Abbildung 7.4
b)]. Auch der Linienbreitenverlauf zeigt den Polariton-Kondensations-typischen Einbruch
der Linienbreite an der Schwelle und den Wiederanstieg oberhalb davon [Kas06, Bal07,
Baj08, Roull]. Durch die Auswertung der Grundzustandseigenschaften in Abhéngigkeit
der Anregungsleistung kann Polariton-Kondensation festgestellt werden, aber die zweite
Schwelle, zuriickfiihrbar auf das Photonlasing, konnte nicht ermittelt werden. Durch das in
Abbildung 7.2 dargestellte Prinzip der Strahlformung geht der Grofiteil der Laserleistung
(fast 90%) verloren, da nur der homogene zentrale Bereich des gaussformigen Emissionsprofil
des Lasers durch die Lochblende hindurch gelassen wird. Hierdurch reicht die Leistung unter
kontinuierlicher Anregung nicht aus, um die Mott-Dichte in den Quantenfilmen zu erreichen
und Photonlasing zu ermdoglichen. Deshalb wird zur Realisierung photonischen Lasings der
Anregungslaser gepulst (Pulsbreite ungeféhr 50 ps) betrieben. Der Vorteil dieses Betriebs ist,
dass die mittlere Leistung des Lasers etwa gleich gegeniiber dem kontinuierlichen Bereich
bleibt, d. h. die kurzen Pulse mit 50 ps Lédnge und einem An/Aus-Verhéltnis von 0,004 haben
sehr hohe Peakspitzen von einigen kW, wodurch die Photonlasing-Schwelle iiberschritten
werden sollte. Um dies zu priifen wird wiederum eine Leistungsserie unter gepulster
Anregung durchgefiihrt. In der Eingangs- Ausgangskurve dieser Serien in Abbildung 7.5

a) sind nun zwei nichtlineare Anstiege sichtbar. Die erste Schwelle, indiziert mit Sj,
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Abbildung 7.5: Leistungsabhéngiges Verhalten unter gepulster Anregung mit einer
Pulsweite von ungefihr 50 ps. a) zeigt die analog zu Abbildung 7.4 ermittelte Eingangs-
Ausgangskurve und b) ein Fernfeldspektrum aufgenommen bei P = 20Ps, wobei wieder
die LP-Dispersion (weif}) fiir die niedrigste Anregungsleistung und die dazugehorige
Photon-Mode (griin) eingezeichnet sind.

kennzeichnet das Einsetzen der Polariton-Kondensation, wihrend die zweite Schwelle Sy bei
einer Leistung von ungefihr P = 15Pg einsetzt, gekennzeichnet durch eine Sattigung und
einem zweiten nichtlinearen Anstieg der Emissionsintensitét [Bajo8, Tem12, Tsol2, Sch13].
Ein weiterer Hinweis auf den Ubergang vom Polariton-Kondensat zum Photonlasing liefert
das Fernfeldspektrum in Abbildung 7.5 b). Die Emission hierbei kommt oberhalb der
zweiten Schwelle von der Kavitits-Mode (griin, gestrichelt), was wiederum den Ubergang
vom Polariton-Kondensat zum Photonlasing verdeutlicht [Tso12, Ohal2, Kam12, Sch13].

7.2 Verstimmungsabhangige Magnetfeld-Wechselwirkung des

linearen Regimes

Nachdem in Kapitel 7.1 die drei verschiedenen Arbeitsregime einer 2D-Mikrokavitét
gezeigt wurden, wird nun im linearen Regime unter niedriger Anregungsleistung weit
unterhalb der Nichtlinearitéiten die Wechselwirkung mit einem Magnetfeld in Faraday-
Konfiguration (vergleiche Kapitel 6.2) untersucht. Hierbei wird die Zeeman-Aufspaltung
in Abhéingigkeit von der Verstimmung 6 der Photon- und QF-Exziton-Mode gemessen.
Die beiden Spin-Komponenten S, = 41 sind leicht experimentell zuginglich, da beim
Zerfall der LPs entweder o oder o~ -polarisiertes Licht, abhiingig vom Spinzustand
des Polaritons S = +1 oder S = —1, von der Kavitéit ausgesandt wird. Mittels eines
%-Pléittchens und eines Linearpolarisators kénnen die beiden Komponenten voneinander
unterschieden und unabhéngig gemessen werden. Aus dem energetischen Unterschied der
beiden Moden kann die Zeeman-Aufspaltung AFz.. bestimmt werden. In Abbildung 7.6

a) ist die Zeeman-Aufspaltung fiir drei reprisentative Verstimmungen § = —8,4meV
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Abbildung 7.6: a) Zeeman-Aufspaltung fiir drei verschiedene Verstimmungen
0 =42,7TmeV, § = —4,6 meV und § = —8,4meV. Mit ansteigendem exzitonischen Anteil
| X (B)|2 von negativer zu positiver Verstimmung § wéchst die Zeeman-Aufspaltung von
AEze = 18 peV (§ = —9,6 meV) auf AEz.. =86 pneV (6 = +1,6 meV) an. b) Darstellung
des effektiven g-Faktors g.rs des unteren Polaritons bei B = 5T in Abhéngigkeit von der
Verstimmung 6. Die rote Linie zeigt hierbei das theoretisch erwartete Verhalten.

(rote Diamanten), 6 = —4,6 meV (schwarze Quadrate) und 6 = +2,7meV (blaue Kreise)
in Abhéngigkeit vom angelegten Magnetfeld B dargestellt. Fiir die rote Verstimmung
0 = —8,4meV zeigt die Aufspaltung ein nidherungsweise lineares Verhalten, wie es
nach Gleichung 2.36 erwartet wird. Fiir § = —4,6 meV und § = +2,7meV kommt die
Abhiingigkeit des exzitonischen Anteils | X (B)|* (siche Gleichung 6.2) vom Magnetfeld
stiarker zur Geltung, indem die Zeeman-Aufspaltung fiir B > 3T abflacht und nicht mehr
linear anwéchst. Dies liegt an der im Vergleich zur roten Verstimmung § = —8,4 meV
hoheren relativen Veriinderung des exzitonischen Anteils | X (B)|? durch die diamagnetische
Verschiebung des QF-Exzitons AEp;, x und dem Anstieg der Rabi-Aufspaltung. AEp;, x
wird an der gleichen Struktur gemessen, wobei allerdings der obere DBR abgeétzt ist,
um einen Zugang zum ungekoppelten QF-Exziton zu bekommen. Die diamagnetische
Verschiebung betrégt hierbei von B = 0T auf B = 5T ungeféhr AEp;, x = 1,2meV (siche
Abbildung 7.7). Der Anstieg der Rabi-Aufspaltung wird als linear mit dem Magnetfeld
(von Eps = 10,1meV auf Ers = 10,5meV) angenommen [Whi95, Fis96, Ber96]. Unter
Beachtung dieser zwei Verinderungen im Magnetfeld dndert sich die in der Legende
von Abbildung 7.6 a) angegebene Verstimmung auf zum Beispiel bei 6 = +2,7meV auf
0(B=5T) = +1,6meV bei B = 5T, wobei hier die maximale Zeeman-Aufspaltung
AFEz.. = 86 ueV betragt. Die minimale in diesem Experiment bei B = 5T gemessene
Aufspaltung betrigt AEz.. = 18 ueV bei einer Verstimmung von 6 (5T) = —9,6 meV. Von
diesen durchgefiihrten Magnetfeldserien werden nun die effektiven g-Faktoren g.rs (5T) bei
B = 5T fiir die unterschiedlichen Verstimmungen extrahiert und in Abbildung 7.6 b) gegen
die Verstimmung d (5T) bei B = 5T aufgetragen (blaue Kreise). Die Messwerte werden

mithilfe der Verstimmung und dem daraus resultierenden exzitonischen Anteil |X (5T)|
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Abbildung 7.7: Diamagnetische Verschiebung des QF-Exzitons. Hierbei ist der obere
DBR abgeétzt, um das ungekoppelte QF-Exziton messen zu kénnen. Mit roter Linie ist die
Anpassung nach Gleichung 2.33 eingezeichnet.

angepasst (rote Linie):

Gers (BT) =X (5T) gx . (7.1)

Gleichung 7.1 reproduziert die Messwerte fiir einen exzitonischen g-Faktor gx =~ 1 im
Rahmen des Fehlers sehr gut. Es wurde in der Literatur gezeigt, dass die g-Faktoren von
QF-Exzitonen eine hohe Abhéngigkeit von der Dicke der verwendeten Quantenfilmen und
des angelegten Magnetfelds haben [Sne92]. Im Rahmen dessen liegt das Ergebnis von
gx ~ 1 gut im erwarteten Bereich des g-Faktors bei B = 5T fiir die hier verwendeten
13nm QF und die Abhiingigkeit vom exzitonischen Anteil | X (B)|? (vergleiche Gleichung
2.35) kann bestétigt werden.

7.3 Vergleich der verschiedene Regime im Magnetfeld

In diesem Teil der Arbeit werden nun bei der Verstimmung 6 = —6,5meV die drei in
Kapitel 7.1 identifizierten Regime der Mikrokavitéit im Magnetfeld untersucht. Der lineare
Bereich und das Polariton-Kondensat werden unter cw-Anregung untersucht, wiahrend
das Photon-Lasing-Experiment aus im Abschnitt 7.1 genannten Griinden unter gepulster
Anregung durchgefiihrt wird. Dies wird bei repriisentativen Anregungsleistungen a) P =
0,1Ps, b) P =1,6Ps und c) P ~ 20Ps fiir die drei Emissionsregime der Mikrokavitit in
Fernfeldkonfiguration durchgefiihrt. In Abbildung 7.8 a)-c) sind die Fernfeldspektren fiir
B = 0T auf der linken Seite und fiir B = 5 T auf der rechten Seite des Spektrums dargestellt.
Fiir das lineare Regime und das Polariton-Kondensat [Abb. 7.8 a) und b)] ist eine deutliche

diamagnetische Verschiebung zu sehen, wihrend fiir das Regime des Photonlasings [Abb.
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7.8 c)] kein energetischer Unterschied zwischen B = 0T und B = 5T sichtbar ist. Ahnlich
verhélt sich das fiir die polarisationsaufgelosten Wasserfalldarstellungen der Grundzustands-
energie in Abhéngigkeit vom angelegten Magnetfeld in 0,5 T-Schritten von B = 0T bis
B =5T in Abbildung 7.8 d)-e). Diese werden wiederum aus den Fernfeldspektren durch
Integration um k = £0,25 L%m herum extrahiert. Die schwarze Linie entspricht hierbei
der o~ - und die rot-gestrichelte der o"-Komponente der Mikrokavitéitsemission. Fiir das
untere Polariton im linearen Regime [Abb. 7.8 d)] und im Polarion-Kondensat [Abb. 7.8
e)] ergibt sich eine Zeeman-Aufspaltung, abhéingig vom angelegten Magnetfeld. Im Fall
des unteren Polaritons betrigt die Aufspaltung bei B =5T AFEz.. = 22 nueV, passend zur
Analyse des verstimmungsabhéingigen Verhaltens der Zeeman-Aufspaltung im Diagramm
7.6 b). Das photonische Lasing in Abbildung 7.8 f) weist wiederum keinen Einfluss des
Magnetfelds weder auf die Energieposition des Grundzustands (keine Zeeman-Aufspaltung)
noch auf die Intensitéten der unterschiedlichen Spin-Komponenten auf. Obwohl in fritheren
Experimenten ein schwacher Einfluss von axialen Magnetfeldern auf die Energieposition und
die Polarisation von VCSEL beobachtet wurde [Doo97], spricht der nicht mehr vorhandene
Einfluss des Magnetfelds in diesem Regime dafiir, dass der Materieanteil der Emission
komplett verloren ist und man wirklich von Photonlasing sprechen kann.

Als néchstes wird die Magnetfeldwechselwirkung des linearen Regimes und des Polariton-
Kondensats niaher betrachtet. Hierzu werden die Zeeman-Aufspaltung und die Zirkularpo-
larisation pz von beiden Bereichen aus den Wasserfalldiagrammen 7.8 d) und e) ausgelesen
und in Abbildung 7.9 dargestellt. 7.9 a) zeigt die Zeeman-Aufspaltung fiir die Leistungen
P =0,1Pg (blaue Quadrate) und P = 1,6 Ps (rote Kreise) in Abhéngigkeit vom Magnetfeld
B. AEz.. fiir die niedrige Anregungsleistung folgt dem in Kapitel 7.2 besprochenen linearen
Verlauf, wobei der effektive g-Faktor g.;s aufgrund des hohen photonischen Anteils bei
dieser Verstimmung (§ = —6,5meV) g.sy = +0,16 ist. Im Polariton-Kondensat kann die
Zeeman-Aufspaltung bis zu einem Magnetfeld Bc ~ 3T nicht experimentell aufgelost
werden [siche Diagramm 7.9 a)]. Oberhalb dieses Magnetfelds tritt eine weitere Besonderheit
auf. Die Zeeman-Aufspaltung &ndert das Vorzeichen und ist signifikant erhoht gegeniiber
dem nicht kondensierten Fall. Dies steht im Widerspruch zu dem im Theorieteil 2.3
vorgestellten Verhalten fiir ein Polariton-Kondensat im thermischen Gleichgewicht, bei dem
zwar auch eine Unterdriickung der Zeeman-Aufspaltung bis zu einem kritischen Magnetfeld
B¢ beobachtet wird, aber keine Vorzeichenumkehr der Aufspaltung auftreten darf [Rub06].
Auch der Zirkularpolarisationsgrad pz zeigt ein zu Rubo et al. gegenldufiges Verhalten
[siche Abb. 7.9 b)]. In der originalen Theorie steigt pz von 0 auf 100 % zwischen B =0T
und dem kritischen Magnetfeld B¢ linear an, um dann vollsténdig zirkularpolarisiert zu
bleiben. In dem hier vorliegenden Experiment zeigt sich schon bei B = 0T eine schwacher
Zirkularpolarisationsgrad pz = 5%, die nur schwach auf 8 % bis zum Magnetfeld Bo ~ 3T
ansteigt. Oberhalb dieses Magnetfelds verdoppelt sich dann der Polarisationsgrad auf 18 %
bei B=5T.

Um das im Polariton-Kondensat beobachtete Umdrehen des Vorzeichens bei der Zeeman-
Aufspaltung und die unerwartete Polarisationsabhéngigkeit zu erkléren, kann man bei
der hier verwendeten Verstimmung é = —6,5meV und der damit verbundenen kurzen

Lebensdauer des unteren Polaritons nicht von einem sich im thermischen Gleichgewicht
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Abbildung 7.8: a)-c) Fernfeldspektren fir B =0T und B = 5T (linke und rechte Seite)
fiir die drei verschiedenen Operationsbereiche der Mikrokavitit bei den Anregungsleistungen
a) P=0,1Ps,b) P =1,6Ps und c¢) P =~ 20Ps. Die diamagnetische Verschiebung ist fiir
a) und b) deutlich sichtbar, wihrend fiir das Photonlasing diese nicht ausmachbar ist.
d)-f) zeigen die polarisationsaufgelosten Linienspektren des Grundzustands (schwarze o,
rot-gestrichelte Linie o) fiir die korrespondierenden Anregungsleistungen aus a)-c). Auch
hier ist fiir das untere Polariton und das Polariton-Kondensat die Zeeman-Aufspaltung
sichtbar. Das Photonlasing zeigt dagegen erneut keinen Einfluss auf die Energie und auf
die Intensitéiten der beiden Spin-Komponenten.
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Abbildung 7.9: Gemessene Zeeman-Aufspaltung AFyz.. fiir die Anregungsleistungen
P = 0,1Ps (blaue Quadrate) und P = 1,6Ps (rote Kreise). In b) wird der Grad der
Zirkularpolarisation pz fiir das Polariton-Kondensat in Abhéngigkeit vom Magnetfeld
gezeigt (P = 1,6PFg).

befindenden System ausgehen. Die Theorie von Rubo et al. muss hierbei auf ein System
im thermischen Ungleichgewicht erweitert werden [Rub06]. Bei den hier vorliegenden
experimentellen Umsténden wird ein Modell angenommen, bei dem sich zwar fiir jede Spin-
Komponente S = +1 des Polariton-Kondensats ein thermisches Gleichgewicht ausbilden
kann, aber zwischen den beiden Komponenten selbst kein thermisches Gleichgewicht
vorhanden ist. Diese Annahme beruht auf einem System, in dem eine schnelle Energie-
Relaxation aufgrund von Polariton-Polariton-Wechselwirkung moglich ist, aber nur eine
langsame Spin-Relaxation im System vorhanden ist. Bei der hier verwendeten Verstimmung
d = —6,5meV wird eine Spin-Relaxationszeit von ungefihr 300 ps erwartet [Sol07], wihrend
fiir die Energie-Relaxationszeiten wenige 10 ps angenommen werden kénnen [Tas99]. Diese
Relaxationszeiten entsprechen der Annahme von einem thermischen Gleichgewicht in einer
Spin-Komponente, aber einem thermischen Ungleichgewicht zwischen den beiden Spins.
Betrachtet man nun ein lokalisiertes Polariton-Kondensat im externen Magnetfeld bei
T = 0K mit den vorher genannten Eigenschaften, so muss zusétzlich in der normalerweise
fiir die Freie Energie F' verwendete Textbuchformel beachtet werden, dass die chemischen

Potentiale fiir die Spins +1 g4 und —1 p— nicht gleich sind [Rub06, Kav07]:

a]+ag 5
—n
4

Hier bezeichnet n die Gesamtzahl der im System vorhandenen Polaritonen n =ny +n_,

F=—pyny —p_n_-+ + (a1 — a2) 82 — ppgessBS. . (7.2)

wobei ny und n_ die Anzahl der o7 - und o~ -polarisierten Polaritonen sind. S, beschreibt die
z-Komponente (Wachstumsrichtung) des Pseudospins der Polaritonen: S, = % (n_ — ny).

Auflerdem handelt es sich bei a; und ag um die Wechselwirkungskonstanten fiir Polaritonen

91



7 Zweidimensionale Polariton-Kondensation im externen Magnetfeld

mit parallelen und antiparallelen Spins, wobei bei der hier verwendeten Struktur a; —ag > 0
gilt. Der dritte und vierte Term in Gleichung 7.2 beschreibt den Beitrag zur Freien Energie,
der von der Polariton-Polariton-Wechselwirkung herriihrt, widhrend der fiinfte Term den
Beitrag des angelegten externen Magnetfelds mit g.y; als effektiven g-Faktor und pp als
das Bohrsche Magneton beschreibt.

Weiterhin gilt:

1
— Py — pone = (p— — pg) Sx — 3 (b4 +p-)n. (7.3)

In diesem Fall wird das Minimum der Freien Energie F' entweder fiir

(v —a2)n+ py — p—

g — BUBYeffB + p— — py
=

, falls B < , 7.4
2 (0 — ) UBYeff (7.4)
oder fiir
5. =" falls B> LT 02Ny — (7.5)
2 UBYeff

erreicht. Im Fall eines nicht génzlich spin-polarisierten Systems kann S, als unabhéingig
von n betrachtet werden. Deshalb héngt die Freie Energie F' von den beiden Parameter S,
und n ab. Gleichung 7.4 wird durch Minimierung der Freien Energie (Gleichung 7.2) iiber

die Pseudospin-Komponenten S, bestimmt. Wird allerdings ein v6llig spin-polarisiertes
)
Deshalb darf in diesen Fall die Minimierung nur iiber n erfolgen.

System angenommen, dann lautet S, = Z und ist kein unabhéngiger Parameter mehr.

Geht man nun vom Regime aus Gleichung 7.4 (nicht vollig spin-polarisiert) aus, so lautet

die Freie Energie F:

2
o]+« n_—n n_—n
F = —UyNp—pU_Nn_+ ! 4 2n2+(a1 - 062) <2 +> _MBgeffB <2 +) . (7.6)

Daraus folgt:

oF a1 — o 1
M = —p4 + %” — (a1 — ) S, + §,LLBgeffB
o] —« BYeftB + p— — 1
— s 1 2n_lt ef f H N++*MBgeffB
2 2 2
a1+ oo 1
=—5 -5k t+p). (7.7a)
oF 1 a1 + a9
— = _ . .7b
= (e )+ (7.7b)

Im Gleichgewicht fiir jede Spin-Komponente gilt folgende Bedingung;:

OF OF
— 2 —9 7.8
ony  On_ ’ (78)
weshalb  (pq 4 p—) = “3%2n ist. Wenn die beiden Spin-Komponenten im thermischen
Gleichgewicht sind, dann folgt, dass uy = p_ = %n ist. Die benotigte Energie

beim Hinzufiigen eines o'-Polariton zu dem System ist genauso grof, wie wenn ein
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7.3 Vergleich der verschiedene Regime im Magnetfeld
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Abbildung 7.10: a) Theoretische Berechnung der Zeeman-Aufspaltung nach Glei-
chung 7.10 bei nicht vorhandenem thermischen Gleichgewicht zwischen den beiden
Spin-Komponenten unter Verwendung der Zirkularpolarisationsgrade p, aus b). Die blaue
Linie ist der Fall des linearen Regimes, bei dem gilt: n — 0.

o~ -Polariton hinzufiigt wird. Daraus folgt, dass das von den beiden Spin-Komponenten
emittierte Licht die gleiche Energie aufweist. Dieses Verhalten beschreibt den sogenannten
»Opin-Meissner“-Effekt, der theoretisch von Rubo et al. vorhergesagt wurde [Rub06].

Auf der anderen Seite kénnen in einem Polariton-Laser die beiden Spin-Komponenten
aufgrund der langen Spin-Relaxationszeit als unabhingig voneinander betrachtet werden.
Als Konsequenz hieraus ist es moglich, dass die beiden chemischen Potentiale der Spins
nicht mehr gleich (u— # py) sind. Das Vorzeichen und der Betrag der Differenz zwischen
den beiden chemischen Potentialen hingen hierbei vom Polarisationsgrad der Emission

und vom extern angelegten Magnetfeld ab:

B _ - B-A

S. = sz _ HBYeff +p Pt _ HBYeff . (7.9)
2 (Oq — 052) 2 (041 — 012)

A = py — p— ist die zu messende Zeeman-Aufspaltung der beiden Spin-Komponenten. Aus

Gleichung 7.9 folgt dann direkt:

A = upgerfB — (0 — ) np, . (7.10)

Die Gleichung 7.10 fiir die Zeeman-Aufspaltung im thermischen Ungleichgewichtsfall besteht
nun im Gegensatz zum linearen Regime der Mikrokavitét (Gleichung 2.36) aus zwei Termen
und kann leicht negativ werden, falls (; — a2) p2n > pupgessB ist. Die Inversion kann
hierbei durch Verdnderung des Magnetfelds oder der Pumpleistung (Teilchendichte n)
erfolgen. In Abbildung 7.10 a) ist der theoretische Verlauf der Zeeman-Aufspaltung eines

Systems, bei dem zwischen den beiden Spin-Komponenten, berechnet nach Gleichung
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Abbildung 7.11: Erwartete Zeeman-Aufspaltung (a) und Zirkularpolarisation (b) fiir
ein vollstdndig thermalisiertes System (schwarze Linie) im Vergleich mit einem nicht
thermalisierten Polariton-System, bei dem das thermisches Gleichgewicht zwischen den
Spin-Komponenten nicht vorhanden ist (rote, gestrichelte Linie).

7.10, kein thermisches Gleichgewicht vorhanden ist, gezeigt. Hierzu wird die Abhéngigkeit
des Zirkularspolarisationsgrads p, vom Magnetfeld in Abbildung 7.10 b) verwendet. Zur
Berechnung der Aufspaltung im linearen Regime (blaue Linie) wird die Teilchendichte
n — 0 gesetzt. In diesem Fall erhélt man das nach der Theorie in Kapitel 2.3 erwartete
und in Abbildung 7.9 a) gemessene Verhalten mit einem effektiven g-Faktor von +0,16.
Im Fall des Polariton-Kondensats kommt der zweite Term aus Gleichung 7.10 zum Tragen
und nach einem erst schwachen Ansteigen der Zeeman-Aufspaltung dhnlich dem linearen
Regime dreht sich dieses ab einem Magnetfeld von etwa B = 2T um und wird stark
negativ. Der zur Berechnung verwendete Verlauf der Zirkularpolarisation p, [Abb. 7.10
b)] ist in guter Ubereinstimmung zu dem Experiment aus Abbildung 7.9 b). Um klar
zumachen, dass die Theorie von Rubo et al. [Rub06] alleine ohne die vorher getétigte
Erweiterung nicht die Messung hier erklidren kann, ist in Abbildung 7.11 ein Vergleich
der beiden Theorien gezeigt. Im vollstindig thermalisierten System (schwarze Linie) kann
die Vorzeichenumkehr der Zeeman-Aufspaltung nicht reproduziert werden. In der hier
durchgefithrten Rechnung wird ein auch fiir das lineare System giiltiger negativer effektiver
g-Faktor g.rr = —1,55 zur Vorzeichenreproduktion der Zeeman-Aufspaltung angenommen.
Auflerdem zeigt die Polarisation des vollstéindig thermalisierten Systems ein dem Experiment
komplett entgegenlaufendes Verhalten [Abb. 7.11 b)]. In diesem Fall muss die Polarisation
auch negativ werden, was in dem hier vorliegenden Experiment nicht beobachtet wird (rot
gestrichelte Linie).

Als weitere Parameter werden die diamagnetischen Verschiebungen fiir das lineare Regime
und das Polariton-Kondensat aus den Wasserfalldiagrammen 7.8 d) und e) extrahiert und in

Abbildung 7.12 gegen B? aufgetragen. Die blauen Quadrate beschreiben die Verschiebung fiir
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Abbildung 7.12: a) Aus Abbildung 7.8 extrahierte diamagnetische Verschiebung des
unteren Polaritons bei P = 0,1Pg (blaue Quadrate) und des Kondensats bei P = 1,6 P (rote
Kreise). b) Theoretisch berechnete relative Verdnderung des diamagnetischen Koeffizienten
k in Abhéngigkeit von der Teilchendichte normiert auf die Mottdichte n..

das untere Polariton im linearen Regime. Die dazugehorige blaue Linie zeigt die Anpassung
nach Gleichung 6.1 mit einem diamagnetischen Koeffizienten von kpp = 6 Pfl'f—;/ Fiir das
Polariton-Kondensat bei P = 1,6 Pg (rote Kreise) ergibt sich aus der linearen Anpassung
ein erhohter diamagnetischer Koeflizient von xcong. = 10 ”Te—;/ Dieser Effekt kann durch
Beachtung des Phasenraum-Fiillens erklédrt werden. Durch das nicht-resonante Anregen
werden viele freie Exzitonen in den QF generiert, die dann erst Polaritonen bilden und in
den Grundzustand relaxieren kénnen. Durch Erhéhung der Anregungsleistung wird auch die
Exziton-Dichte in den Quantenfilmen stark erhéht, so dass die vielen vorhandenen Exzitonen

eine Verringerung der Coulomb-Anziehung der zugrundeliegenden Elektronen und Lécher

dreeqh?

durch Abschirmungseffekte bewirken und der Bohrradius der Exzitonen ap = Sc?

signifikant erhoht wird [Har05]. Dies ldsst sich durch die von der Exzitonendichte abhéngige

Dielektrizitétskonstante € (n) abschétzen:

ety = 20 (7.11)

mit der Mottdichte n, = Tig (ap: Bohrradius bei niedriger Anregungsleistung) [Hua90].
Mit der im Theoriekapitel 2.3 genannte Formel fiir den diamagnetischen Koeffizienten kann
die Vergroerung in Abhéngigkeit von der Exzitondichte des Systems berechnet werden
[Thi99]:

(7.12)
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4
mit dem dimensionsabhéngigen Parameter G (n) = (g;’:ll(l

Ly
3 —e 25 und dem Bohrradius ap. In Abbildung 7.12 b) ist der Verlauf in Abhéingigkeit

von der Exzitondichte n, normiert auf die Mottdichte n. gezeigt. Im Experiment ist

, dem Korrelationsfaktor n =

der diamagnetische Koeffizient im Kondensat um den Faktor kcong. /krp = 1,67 erhoht,
was bereits fiir eine Exzitondichte von n = 0,45n, im System erreicht ist. Diese Dichte
entspricht der Polaritondichte, die zur Beschreibung der Zeeman-Aufspaltung bei der
Anregungsleistung von P = 1,6 Pg verwendet wurde.

Dadurch ist es moglich, die drei verschiedenen experimentellen Beobachtungen (Zeeman-
Aufspaltung, Polarisation und diamagnetische Verschiebung) des Polariton-Gases im
externen Magnetfeld fiir die beiden polaritonischen Regime in einem Modell zu erklé-
ren. Die hier zur Berechnung der theoretischen Werte verwendeten Parameter lauten:
ap = 10nm (fiir niedrige Anregungsleistungen n — 0), n = 2,9-10!! ﬁ und die Mottdichte
ne = 6,4 - 101 ﬁ Aulerdem wurde fiir die Wechselwirkungskonstanten der Polaritonen
mit parallelen und antiparallelen Spin in Ubereinstimmung mit anderen Experimenten
a; —as =5,2-10"2 meVem? verwendet [V1al0, Brill].

7.4 Zusammenfassung: Zweidimensionale

Polariton-Kondensation im externen Magnetfeld

In diesem Kapitel wurde der Einfluss eines externen Magnetfelds auf Polaritonen in
den drei verschiedenen Arbeitsregimen der planaren Mikrokavitatsstruktur untersucht.
Zuerst wurde durch eine Leistungsserie die unterschiedlichen Regime fiir verschiedene
Anregungsleistungen ermittelt und die Arbeitspunkte bei P = 0,1Ps, P = 1,6Ps (cw-
Anregung) und P =~ 20Pg (gepulste Anregung) festgelegt. Im weiteren Verlauf wurde der
Einfluss des exzitonischen Anteils des Polaritons auf die Zeeman-Aufspaltung im linearen
Regime bei niedriger Anregungsleistung P = 0,1 Pg untersucht. Dabei konnte der effektive
g-Faktor g.rr bei B = 5T bestimmt werden und der theoretische erwartete Verlauf in
Abhingigkeit von der Verstimmung ¢ der Polaritonen mittels gefr = | X (B)|2 gx bestitigt
werden.

Im letzten Teil dieses Kapitels wurde nun die Magnetfeldwechselwirkung auf Polaritonen
im linearen Regime, das Polariton-Kondensat und das Photonlasing untersucht. Es konnten
signifikante Unterschiede fiir jedes Regime ausgemacht werden. Im linearen Arbeitsbereich
des Mikroresonators wurde das aus der Theorie erwartete Verhalten der diamagnetischen
Verschiebung und der Zeeman-Aufspaltung bestétigt, wihrend es im Polariton-Kondensat
zu einer grofferen diamagnetischen Verschiebung und einer Vorzeichenumkehr der Zeeman-
Aufspaltung kam. Fiir das Photonlasing bei P ~ 20Pg wurde wiederum, der theoretischen
Erwartung entsprechend, keine Wechselwirkung mit dem externen Magnetfeld gefunden, was
ein Beweis fiir den Verlust der starken Kopplung und dem rein photonischen Charakters
der Emission ist. Im darauf folgenden Teil wurde eine Theorie durch Erweiterung des
Ansatzes von Rubo et al. (,Spin-Meissner“-Effekt) zur Erkliarung des anomalen Verhalten
der Zeeman-Aufspaltung entwickelt [Rub06]. Im Unterschied zu Rubo et al. wurde kein

komplettes thermisches Gleichgewicht des Polariton-Kondensats angenommen, sondern
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Magnetfeld

nur ein partielles. Es befinden sich nur die einzelnen Spin-Komponenten S = 41 des
Polariton-Kondensats im thermischen Gleichgewicht, zwischen den beiden Spins kann sich
aber aufgrund der groflen Spin-Relaxationszeit von ungefidhr 300 ps kein Gleichgewicht
ausbilden [Sol07]. Wichtig hierbei ist, dass dann auch die chemischen Potentiale der
beiden Komponenten p— und p4 unterschiedlich sind und der Unterschied zwischen diesen
beiden die Zeeman-Aufspaltung ergibt. Mithilfe dieser Theorie konnte das Verhalten
der Zeeman-Aufspaltung erklirt und in guter Ubereinstimmung theoretisch reproduziert
werden.

In einem etwas phdnomenologischeren Bild kann das hier beobachtete Verhalten als ein
Zusammenspiel der Orientierung der Spins im Magnetfeld und der dichteabhéingigen Blau-
verschiebung von jeder einzelnen Spin-Komponente erklédrt werden. In der urspriinglichen
Theorie werden die Polaritonen durch Erhthung des Magnetfelds B zwischen den beiden
Spin-Komponenten umverteilt, wodurch die chemische Potentiale der Spins-Niveaus gleich
bleiben und die Zeeman-Aufspaltung bis zum kritischen Magnetfeld B, kompensiert wird
[Rub06]. In dem hier verwendeten partiellen thermischen Quasi-Gleichgewicht ist die Beset-
zung der beiden Spin-Niveaus nicht durch das thermische Gleichgewicht zwischen den Spins
gegeben, sondern abhéngig vom Zirkularpolarisationsgrad p, des Polariton-Kondensats. p,
ist in diesem Fall ein unabhéngiger Parameter, der leicht experimentell bestimmt werden
kann. Aufgrund dessen wird hier eine Konkurrenz zwischen der Zeeman-Aufspaltung und
der Blauverschiebung wegen der Polariton-Polariton-Wechselwirkung beobachtet, die das
in Abbildung 7.9 gezeigte Verhalten konsistent erklirt. Dieses hier verwendete Modell kann
allerdings nicht zur Erkldrung der Messergebnisse von Larionov et al. [Larl0], die eine
Kompensation der Zeeman-Aufspaltung bei gleichzeitigen negativen Zirkularpolarisations-
grads zeigen, verwendet werden. In diesem Experiment findet die Kondensation zuerst im
angeregten Zustand statt und die Annahme eines Quasi-Gleichgewichts, wie es in diesem
Kapitel verwendet wurde, ist dabei nicht anwendbar.

Weiterhin konnte der Anstieg der diamagnetischen Verschiebung durch Annahme &hnli-
cher Exziton-Dichten n, wie in der Berechnung der Zeeman-Aufspaltung verwendet, durch
einen leistungsabhéingigen Anstiegs des Bohrradius der Exzitonen erkldrt und berechnet
werden, d. h. alle beobachteten Eigenschaften der drei verschiedenen Regime konnten in

einem Modell erklart werden.
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A Anhang

Details zur theoretischen Bestimmung der raumlichen
Koharenzfunktion g) (Ar) im 1D-Polariton-System

Die theoretische Herleitung und Berechnung der riumlichen g(!) (r)-Funktion im 1D-Fall
ist nicht Umfang dieser Arbeit, wird hier aber in groben Ziigen zum besseren Verstindnis
zusétzlich dargelegt. Mehr Details zu dieser Theorie und eine genauere Vorgehensweise
konnen in den Veroffentlichungen von Magnusson et al. und Savenko et al [Magll, Savll,
Sav13] gefunden werden.

Die Realraum Dichtematrix wird aus der Fouriertransformation der Dichtematrix im

reziproken Raum gewonnen:

X <r,r’) - <2L”>d / omillak) (k,k’) dkdk’ (A1)

wobei gilt:

X (k,k’) = (a}.ay) . (A.2)

d bezeichnet bei diesen Gleichungen die Dimensionalitéit des Systems (hier: d = 1), L die
charakteristische Grofle des Systems (Lénge des Polariton-Drahts: L = L, = 200 um) und
aL beziehungsweise ay sind die Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren der Polaritonen
mit dem Wellenvektor k. Mittels der Diagonalelemente der Dichtematrix im Impulsraum
kann die Besetzung fiir einen bestimmten k-Vektor bestimmt werden.

Zuerst wird zur Bestimmung der g(!) (Ar)-Funktion fiir die unterschiedlichen Anregungs-
leistungen und Temperaturen die Einzelteilchen-Dichtematrix im reziproken Raum definiert
und dann durch eine Fouriertransformation in den Realraum iiberfiihrt (Gleichung A.1).

Die Dichtematrix des Gesamtsystems bei endlicher Temperatur kann in einen pola-
ritonischen und einen phononischen Anteil aufgespalten werden (Born’sche Ndherung)
P = pph @ ppoi- Da angenommen wird, dass der phononische Anteil thermalisiert und
zeitunabhéngig ist, ergibt sich hieraus fiir p,, = e PHpn Der Anteil der Polaritonen dagegen
kann nicht als zeitlich unabhéngig angesehen werden. Die Dynamik des polaritonischen

Teils der Dichtematrix p wird durch den Hamilton-Operator des Polariton-Systems H
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bestimmt:
Uk K (P)
HPol = Z Ekakak + Z (pkak + pk(lk> + Z 7?CLLGL/ ak+pak/7p
kk'p
+ Z Dy (q akJr ax (bq + bT_q) + Z gkaLTi + giiakriT . (A.3)
k,i

Der erste Term der Gleichung A.3 beschreibt die kinetische Energie eines freien Polaritons,
der zweite das optische Pumpen, der dritte die Polariton-Polariton-Wechselwirkung und
der vierte die inkohérente Wechselwirkung zwischen Polaritonen und Phononen. Der fiinfte
Term simuliert das nicht-resonante Pumpen durch einen stochastischen Ansatz, der eine
beliebige Phase induziert und iiber dem statistisch gemittelt wird. Weiterhin bezeichnet E},
die normale Polaritondispersion im k-Raum, wihrend Uy ;. (p) und Dx (q) die Wechselwir-
kungskonstanten der Polariton-Polariton- beziehungsweise Polariton-Phonon-Interaktion
sind. Beide kénnen mittels den korrespondierenden Konstanten fiir 2D-Exzitonen durch
Multiplikation mit dem exzitonischen Anteil des Polaritons |Xy|? (Hopfield Koeffizient)
bestimmt werden [Pie96, Tas99, Sol08]:

2
Ui (P )~6Eb ’Xk\2|X 2| Xicapl? )Xk p‘ , (A.4a)

1

. (Iq\ + qz) ) )

Dk (q) 1 W (defe — thh) |Xk| |Xk+q| . (A4b)
Zur Berechnung des Polariton-Polariton-Wechselwirkungsterms (Gleichung A.4a) werden
die zweidimensionale Bindungsenergie des Exzitons Ej und der 2D-Bohrradius a g verwendet.
Dagegen werden zur Bestimmung der Polariton-Phonon-Wechselwirkung in Gleichung A.4b
einige materialspezifische Groflen wie die Dichte p,, und die Schallgeschwindigkeit cg des
verwendeten Halbleitermaterials benutzt. Weiterhin ist ¢, = %’r (Quantenfilmdicke w) der
Wellenvektor in z-Richtung, I entspricht der Superpositionsintegralen der Exziton- und
Photon-Wellenfunktion im Quantenfilm.

Die optische Anregung wird in der Gleichung A.3 durch den Pumpterm dargestellt, wobei
pk die Intensitdt der Anregung darstellt. Physikalisch kann dieser Term als Kopplung des
Systems an ein elektromagnetisches Feld mit einer fest definierten Phase, zum Beispiel
durch Fokussierung eines Laseranregungsflecks auf der Oberfléiche des Polariton-Drahts,
interpretiert werden. Um aber die im Experiment verwendete nicht-resonante Anregung zu
simulieren, wird eine stochastische Phasenmodulation angenommen, die die Anregungen
quasi-nicht-resonant macht. Der Pumpkoeffizient py ist dabei die Fouriertransformierte der

Anregungsamplitude im Realraum p (x,t) und lautet im Fall der kontinuierlichen Anregung:

p(xt) = P (x) eoxe it (A.5)

wobei P (x) das Anregungsfleckprofil im Realraum, k, der Anregungs-k-Vektor in der
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Quantenfilmebene ist, der analog zur Umrechnung des Winkels der Mikrokavitidtsemission
in den k|-Vektor (Gleichung 2.18) durch den Einfallswinkel des Lasers bestimmt ist. wp ist
die Frequenz des Anregungslaser, die hier zur Simulation der nicht-resonanten Anregung
stochastisch veréndert wird.

In einem weiteren Schritt kann der Hamilton-Operator des Polariton-Systems Hp,; (A.3)
wiederum in zwei Teile Hy + Hy, aufgespalten werden. Der erste Teil Hy beschreibt die
Entwicklung des Systems, wobei die Terme der kinetischen Energie, der Anregung und der
Polariton-Polariton-Wechselwirkung eingeschlossen sind. Beim zweiten Teil Hy, handelt es
sich um den Anteil der Polariton-Phonon-Wechselwirkung, welcher die Thermalisierung
des Systems bestimmt. Bei der Betrachtung der zeitlichen Entwicklung kénnen die beiden
Anteile unabhéingig voneinander betrachtet werden, woraus eine Mastergleichung fiir die

Dichtematrix des Systems folgt, die beide Arten der Prozesse beachtet:
0o = (01p) " + (@up)™ . (A.6)
Die Entwicklung des kohérenten Anteils wird hierbei durch die Liouville-von-Neumann
Gleichung gegeben:
ih (9p)" = [Hs p] . (A7)

Dagegen wird die Entwicklung des inkohérenten Anteils durch die Lindblad-Gleichung
bestimmt [Car07]:

(@)™ = % / t [Hm (t); [ch (t) ;p(t)” dt

s [ (B + B = (HYH + HH) p— p (1 + H1)]
(A.8)

wobei der Koeffizient 6ap die Energicerhaltung und die Terme H1/~ die Prozesse der
Erzeugung oder Vernichtung eines externen Reservoirteilchens (hier Phonon) beschreiben.
Weiterhin gilt fiir H™:

HY =" Dy (q) af, qab - (A.9)
k,q

Weiterhin werden nun diese Gleichungen kombiniert, um die vollstéandigen Gleichung
der Dynamik des Polariton-Systems zu erhalten, wodurch ein Ausdruck fiir Einzelteilchen-

Dichtematrix gefunden werden kann:

105% (k,k/) =Tr [(@p) a;r(ak/} = 0, <aliak/) . (A.10)

In dieser Gleichung wird die Spur iiber alle Freiheitsgrade des Systems berechnet. Daraus

folgt die Gleichung fiir die diagonalen und nicht-diagonalen Elementen der Dichtematrix:
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(o (1K) | =+ (B~ Ey) x (kx)

h
+ % (pk, (axy) — Pxey (ax,)™) — (2;{ + 2;11(,) X (k’k/>
+ z% > x (ki ki —p) [x (k - P’k') X (k’k/ + pﬂ

ki,p
A @)
q Ex<E,

e 3 w(d) [ (eraird) -

q Ex>E
COE W) [

d By <Bg, g

fY w(d) [X(k'+q/,k'+q/)ng¢zoq}. (A1)

/
q ’Ek/ >Ek/ iy

Der erste Term der Gleichung A.11 beschreibt hierbei die kinetische Energie der freien
Teilchen, der zweite das optische Pumpen und die endliche Lebenszeit der Polaritonen und
der dritte die Polariton-Polariton-Streuung. Die Terme 4 bis 7 definieren die Wechselwirkung
der Polaritonen mit dem Reservoir von akustischen Phononen, wobei Ny’ die Anzahl
der Phononen mit dem Momentum q ist, die durch die Bose-Verteilung bestimmt ist.
Die Ubergangsrate von Prozessen, die durch Phononen begiinstigt werden, wird W (q/>
genannt.

Aus Gleichung A.11 kann gefolgert werden, dass es sehr wichtig fiir die Beschreibung der
kohérenten Anregung ist, die Dynamik des Ordnungsparameters (ay) zu kennen. Deshalb
wird das vorgestellte Gleichungssystem durch Hinzufiigen von N zusétzlichen Gleichungen

komplettiert:

O {ar) = = 3 Bxc {a) = 2Pk — ﬁUZ X (k+ak+q—p)(aktiq)

h
QP
+{ > W@ (xk+ak+q) -n)
ql,Ek<Ek+q
+ Y wi@(-xk+ak+a) -ng-1) }<ak> L (A
q,,Ek>Ek+q

Die Gleichungen A.11 und A.12 repréasentieren ein nicht-lineares, konvergentes System
der ersten zeitlichen Ordnung. Deshalb kann ein normaler Runge-Kutta numerisch iterativer
Ansatz gewihlt werden um eine konsistente Losung zu finden. Als Anfangsbedingung werden
hierbei null Polaritonen in der Struktur und nicht vorhandene Polariton-Phonon-Kopplung

gewdhlt. Die Korrelatoren und die Mittelwerte der Erzeugungs- und Vernichtungsoperatoren
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werden somit auf null gesetzt.
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B Verwendete Mikroresonatoren

Proben-Nummer 1 2 3
Spiegelmaterial a AlAs AlAs AlAs
Spiegeldicke d, 64,5 nm 66 nm 65 nm
Spiegelmaterial b Alp2GaggAs | Alg2GaggAs | Alg2GaggAs
Spiegeldicke dj, 53,9 nm 56 nm 56 nm
Spiegelpaare unterer DBR 27 36 27
Spiegelpaare oberer DBR 23 32 23
Glattungsschichten 3nm keine keine
Kavitéatsgrofe ’\70 )‘TC )‘TC
Kavitdtsmaterial AlAs AlAs AlAs
Quantenfilmmaterial GaAs GaAs GaAs
Dicke der QF 7nm 7nm 13nm
Anzahl der QF 12 4 12
Anzahl der QF-Stapel 3 1 3
Barriere zwischen den einzel- 4nm 4nm 4nm
nen QF

Q-Faktor 10000 36000 10000

Tabelle B.1: Aufbau der einzelnen in der Arbeit verwendeten planaren Mikroresonatoren.
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