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Deutsche Zusammenfassung

Eine technologisch besonders vielversprechende Art von Mikrokavitaten [Vah03] be-
steht aus einem optisch aktiven Material zwischen zwei Spiegeln, wobei das Licht auf
Grofle seiner Wellenlange eingesperrt wird. Mit diesem einfachen Konzept Licht auf
Chipgrofle einzufangen entstand die Moglichkeit neue Phdnomene der Licht-Materie
Wechselwirkung zu studieren. Der Oberflichenemitter (VCSEL) !, welcher sich das
veranderte Strahlungsverhalten aufgrund der schwachen Kopplung und stimulierten
Emission [Pur46] zu Nutze macht, ist bereits linger kommerziell sehr erfolgreich. Er
umfasst ein erwartetes Marktvolumen von ca. 5.000 Millionen Euro bis 2024, welches
sich auf verschiedenste Anwendungen im Bereich von Sensorik und Kommunikati-
onstechnologie bezieht [Marl6]. Dauerhaft hohe Wachstumsraten von 15-20 % pro
Jahr [Mar16, Mar18] lassen auf weiteres langfristiges Potential von Mikrokavitéten
in der technologischen Gesellschaft der nachsten Generation hoffen.

Mit fortschreitender Entwicklung der Epitaxie-Verfahren [Her96] gelang es Kavita-
ten solcher Qualitat herzustellen, dass zum ersten Mal das Regime der starken Kopp-
lung erreicht wurde [Wei92]. Starke Kopplung bedeutet in diesem Fall die Bildung
eines neuen Quasiteilchens zwischen Photon und Exziton, dem Exziton-Polariton
(Polariton). Dieses Quasiteilchen zeigt eine Reihe interessanter Eigenschaften, wel-
che sowohl aus der Perspektive der Technologie, als auch aus der Sicht von Grund-
lagenforschung interessant sind. Bei systemabhéngigen Teilchendichten erlaubt das
Polariton ebenfalls die Erzeugung von koharentem Licht [Kas06] tiber den Exziton-
Polariton-Kondensatszustand (Kondensat), den Polariton-Laser. Die Eigenschaften
des emittierten Lichtes dhneln denen eines VCSELs, allerdings bei einigen Groéfien-
ordnungen geringerem Energieverbrauch [Den03], bzw. niedrigerer Laserschwelle, bei
Wahl geeigneter Verstimmung von Exziton und Photon [Tsol12]. Diese innovative

Entwicklung kann daher unter anderem neue Moglichkeiten fiir besonders energie-

I'VCSEL aus dem Englischen Vertical Cavity Surface Emitting Laser
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Deutsche Zusammenfassung

sparende Anwendungen in der Photonik eroffnen.

Die vorliegende Doktorarbeit soll zur Erweiterung des Forschungsstandes in die-
sem Gebiet zwischen Photonik und Festkorperphysik beitragen und untersucht zum
einen den anwendungsorientierten Teil des Feldes mit Studien zur elektrischen Injek-
tion, beleuchtet aber auch den interessanten Phaseniibergang des Systems tiber seine
Kohérenz- und Spineigenschaften. Es folgt eine knappe tiberblicksartige Darstellung

der Ergebnisse, die in dieser Arbeit genauer ausgearbeitet werden.

Rauschanalyse und die optische Manipulation eines

bistabilen elektrischen Polariton-Bauelements

Aufbauend auf der Realisierung eines elektrischen Polariton-Lasers [Sch13] wurde
in dieser Arbeit ein optisches Potential in das elektrisch betriebene Kondensat mit
einem externen Laser induziert. Dieses optische Potential ermdglicht die Manipulati-
on der makroskopischen Besetzung der Grundzustandswellenfunktion, welches sich
als verdndertes Emissionsbild im Realraum darstellt [Klal7a]. Der polaritonische
Effekt wird iiber Verschiebung der Emissionslinie zu hoheren Energien durch Wech-
selwirkung des Exzitonanteils nachgewiesen. Diese experimentellen Beobachtungen
konnten mit Hilfe eines Gross-Pitaevskii-Differentialgleichungsansatzes erlautert und
theoretisch nachgebildet werden.

Weiterhin zeigt der elektrische Polariton-Laser eine Bistabilitat in seiner Emissi-
onskennlinie an der polaritonischen Kondensationsschwelle [Amt15]. Die Hysterese
hat ihren physikalischen Ursprung in der Lebenszeitabhangigkeit der Ladungstrager
von der Dichte des Ladungstragerreservoirs durch die progressive Abschirmung des
inneren elektrischen Feldes. In dieser Arbeit wird zum tieferen Verstindnis der Hy-
sterese ein elektrisches Rauschen iiber den Anregungsstrom gelegt. Dieses elektrische
Rauschen befindet sich auf der Mikrosekunden-Zeitskala und beeinflusst die Emis-
sionscharakteristik, welche durch die Lebensdauer der Polaritonen im ps-Bereich
bestimmt wird. Mit steigendem Rauschen wird ein Zusammenfall der Hysterese be-
obachtet, bis die Emissionscharakteristik monostabil erscheint [Klal7b]. Diese ex-
perimentellen Befunde werden mit einem gekoppelten Ratengleichungssystem sowie
mit Hilfe einer Gauss-verteilten Zufallsvariable in der Anregung modelliert und er-

klart.



Deutsche Zusammenfassung

Die Hysterese ermoglicht auflerdem den Nachweis eines optischen Schalteffekts
iiber eine zusatzliche Ladungstragerinjektion mit einem Laser weit iiber der Band-
kante des Systems, um den positiven Riickkopplungseffekt zu erzeugen. Im Bereich
der Hysterese wird das System auf den unteren Zustand elektrisch angeregt und dann

mit Hilfe eines nicht-resonanten Laserpulses in den Kondensatszustand gehoben.

Polaritonfluss geleitet durch Kontrolle der
lithographisch definierten Energielandschaft

Polaritonen kénnen durch den photonischen Anteil weiterhin in Wellenleiterstruktu-
ren eingesperrt werden, worin sie bei der Kondensation gerichtet entlang des Kanals
mit nahe Lichtgeschwindigkeit flielen. Dies geschieht mit der Besonderheit iiber
ihren Exzitonanteil stark wechselwirken zu konnen. Die Moglichkeit durch Lithogra-
phie solche eindimensionalen Kanéle zu definieren, wurde bereits in verschiedenen
Prototypen fiir Polaritonen benutzt und untersucht [Ngul3, Werl0, Gaol2, Ant13,
Sucl7]. In dieser Arbeit werden zwei verschiedene, neue Ansitze zur Lenkung von
gerichtetem Polaritonfluss vorgestellt: zum einen tiber die sogenannte Josephson-
Kopplung zwischen zwei Wellenleitern, realisiert iiber halbgedtzte Spiegel und zum
anderen tlber eine Mikroscheibe gekoppelt an zwei Wellenleiter. Der Begriff der
Josephson-Kopplung ist hier angelehnt an den bekannten Effekt in Supraleitern,
welcher phinomenologische Ahnlichkeiten aufweist. Die Verwendung in der Pola-
ritonik ist historisch gewachsen [Lagl0]. Die Josephson-Kopplung ermoglicht die
Beobachung von Oszillationen des Polariton-Kondensats zwischen den Wellenlei-
tern, in Abhéngigkeit der verbleibenden Anzahl Spiegelpaare zwischen den Struktu-
ren, wodurch eine definierte Selektion des Auskopplungsarms ermoglicht wird. Die
Mikroscheibe funktioniert dhnlich einer Resonanztunneldiode. Sie ermdglicht eine
Energieselektion der transmittierten Moden durch die Diskretisierung der Zustédnde
in den niederdimensionalen Strukturen. Es ergibt sich die Bedingung, dass nur ener-
getisch gleiche Niveaus zwischen Strukturtibergéngen koppeln konnen. Gleichzeitig

erlaubt die Mikroscheibenanordnung eine Umkehrung der Flussrichtung.
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Koharenzeigenschaften und die Photonenstatistik von
Polariton-Kondensaten unter photonischen

Einschlusspotentialen

Die Kohérenzeigenschaften der Emission von Polariton-Kondensaten ist seit lange-
rem ein aktives Forschungsfeld [Kim16, Nit16, Fis14, RI12, Kas08]. Die noch ausste-
henden Fragen betreffen die Beobachtung hoher Abweichungen von traditionellen,
auf Inversion basierenden Lasersystemen (z.B. VCSELs). Diese haben selbst bei
schwellenlosen Lasern einen Wert der Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung
von Eins [Str11]. Polariton-Kondensate jedoch zeigen erhohte Werte in der Auto-
korrelationsfunktion [Den03], welches auf einen Mischzustand zwischen kohdrentem
und thermischem Licht hinweist.

In dieser Arbeit wurde ein systematischer Weg untersucht, die Kohéarenzeigen-
schaften des Polariton-Kondensats denen eines traditionellen Lasers anzunédhern.
Dies geschieht iiber den lateralen photonischen Einschluss der Kondensate mittels
lithographisch definierter Mikrotiirmchen mit verschiedenen Durchmessern. In Ko-
harenzmessungen wird der Einfluss dieser Veranderung der Energielandschaft der
Polariton-Kondensate auf die Autokorrelationseigenschaften zweiter Ordnung unter-
sucht. Es wird ein direkter Zusammenhang zwischen groflem Einschlusspotential und
guten Korrelationseigenschaften nachgewiesen [Klal8al. Der Effekt wird theoretisch
iiber den verdnderten Einfluss der Phononen auf das Polariton-Relaxationsverhalten
erklart. Durch die starkere Lokalisierung der Polaritonwellenfunktion in kleineren
Mikrotiirmchen wird die Streuwahrscheinlichkeit erhéht, was eine effizientere Rela-
xation in den Grundzustand ermoglicht. Dies verhindert zu starke Besetzungsfluk-
tuationen der Grundmode in der Polariton-Lebenszeit, was bisher als Grund fir die
erhohte Autokorrelation postuliert wurde [Lov08§].

Weiterhin wird eine direkte Messung der Photonenstatistik eines Polaritonkon-
densats entlang steigender Polaritondichte im Schwellbereich vorgestellt [Klal8b].
Die Photonenstatistik eines thermischen Emitters zeigt einen exponentiellen Ver-
lauf, wahrend ein reiner Laser Poisson-verteilt emittiert. Der Zwischenbereich, der
fiir einen Laser am Ubergang zwischen thermischer und kohérenter Lichtquelle vor-

hergesagt wird, kann durch eine Uberlagerung der beiden Zustéinde beschrieben
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werden. Uber eine Anpassungsfunktion der gemessenen Verteilungsfunktionen kann
der Phasentibergang des Kondensats mit Hilfe dem Anteil der kohérenten Partikel
im System verfolgt werden. Dadurch, dass der gemessene Ubergang dem Paradig-
ma der thermisch-koharenten Zusténde folgt, wurde nachgewiesen, dass bei rotlicher
Verstimmung die Interaktionen keinen signifikanten Anteil an der Ausbildung von

Koharenz im Polaritonsystem spielen.

Polarisationskontrolle von Polariton-Kondensaten

Die Polarisationseigenschaften des durch Polaritonenzerfall emittierten Lichts korre-
spondieren zum Spinzustand der Quasiteilchen. Unterhalb der Kondensationsschwel-
le ist diese Emission durch Spin-Relaxation der Ladungstrédger unpolarisiert und
oberhalb der Schwelle bildet sich unter bestimmten Voraussetzungen lineare Pola-
risation als Ordnungsparameter des Phaseniibergangs aus. Der Prozess der stimu-
lierten Streuung kann die (zirkulare) Polarisation des Lasers auch bei Anregung auf
hoheren Energien auf dem unteren Polaritonast erhalten [Den03]. Dies resultiert aus
sehr schneller Einnahme des Grundzustands, welche eine Spin-Relaxation verhin-
dert. Bisher wurde, nach unserem Kenntnisstand, nur teilweise Erhaltung zirkularer
Polarisation unter nicht-resonanter Anregung beobachtet [Ohal2, Kam12]. In die-
ser Arbeit wird vollstdndige zirkulare Polarisationserhaltung, energetisch 130 meV
vom Kondensatszustand entfernt angeregt, nachgewiesen. Diese Polarisationserhal-
tung setzt an der Kondensationsschwelle ein, was auf den Erhalt durch stimulierte
Streuung hinweist. Unter dieser Voraussetzung der Spinerhaltung erzeugt die linear
polarisierte Anregung (als Uberlagerung zirkularem Lichts beider Orientierungen)
elliptisch polarisiertes Licht. Dies geschieht, weil eine linear polarisierte Anregung
durch Fokussierung eines Objektivs leicht elliptisch wird. Der Grad der Elliptizitat
wird sowohl durch die Verstimmung zwischen Photon und Exziton Mode beeinflusst,
als auch durch die Dichte im System. Dies kann erklart werden tiber das speziel-
le Verhalten der Relaxationsprozesse auf dem unteren Polaritonast, welche von der
transversal-elektrischen und transversal-magnetischen (TE-TM) energetischen Auf-
spaltung abhangen.

Weiterhin werden elliptische Mikrotiirmchen untersucht, um den Einfluss dieses

asymmetrischen photonischen Einschlusses auf die Kondensatseigenschaften heraus-
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zuarbeiten. Die Ellipse zwingt das Kondensat zu einer linearen Polarisation, wel-
che sich entlang der langen Achse des Tiirmchens ausrichtet. In asymmetrischen
Mikrotiirmchen ist die Grundmode aufgespalten in zwei linear polarisierte Moden
entlang der beiden orthogonal zueinander liegenden Hauptachsen, wobei die langere
Achse das linear polarisierte Energieminimum des Systems bildet. Der Grad der li-
nearen Polarisation nimmt mit geringerem Mikrotiirmchendurchmesser und groflerer
Ellipzitat zu. Dies geschieht durch erhéhten energetischen Abstand der beiden Mo-
den. Bei Ellipsen mit einem langen Hauptachsendurchmesser von 2 um und einem
Achsenverhéltnis von 3:2 kann ein nahezu vollstandig linear polarisierter Zustand
eines Polariton-Kondensats nachgewiesen werden.

Damit wurde erforscht, dass auch unter nicht-resonanter Anregung Exziton-
Polariton-Kondensate experimentell und theoretisch jeglichen Spinzustand unter

entsprechenden Anregungsbedingungen annehmen kénnen.
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English Summary

A technologically especially promising type of microcavities [Vah03] consists of an
optical material between two mirrors, whereby light is trapped on the scale of its
wavelength. With this simple concept of trapping light on the size of a chip arose
the possibility to study new phenomena of light-matter interaction. The VCSEL,
which takes advantage of the changed emission behavior due to weak coupling and
stimulated emission [Pur46], has been commercially successful for a long time. The
market encompasses a volume of approximately 5000 million euros till 2024, which
itself encompasses a plethora of different applications in the areas of sensors to
communication technology [Mar16]. Continued high growth rates of up to 15-20 %
[Mar16, Marl18] per year give rise to hope for an enduring potential of microcavities
in the technological society of the next generation.

Continued development of epitaxial methods [Her96] finally allowed to fabrica-
te cavities of such quality that the regime of strong-coupling was reached [Wei92].
Strong coupling means, in this case, the creation of a new quasi-particle between
photon and exciton, the exciton-polariton. This quasi-particle shows a series of in-
teresting properties, which are relevant from both the perspective of technology and
basic science. At a system dependant particle density, the polariton allows creation
of coherent light [Kas06] via the exciton-polariton condensate state, the polariton-
laser. The properties of the emitted light resemble those of a VCSEL, albeit at
magnitudes less energy consumption [Den03] or laser threshold, at an advantageous
detuning between exciton and photon [Tso12]. This innovative development has the-
refore opened up new possibilities for energy saving applications in photonics.

This doctorial thesis contributes to science in this research area between photonics
and solid-state physics and not only looks at the application relevant part of this
field with studies regarding electrical injection, but also illuminates the interesting

phase transition of the system via exploration of coherence and spin properties. Now
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English Summary

follows a short summary of the results, which are developed in more detail in the

main body of the work.

Evaluation of noise impact and optical manipulation

of a bistable electrical polariton device

Building on the realisation of an electrical polariton laser [Sch13], this work induces
an optical potential with an external laser into the electrically driven condensate.
This optical potential enables the manipulation of the macroscopic occupation of
the groundstate wavefunction, which manifests itself in a changed emission struc-
ture in real space [Klal7a]. The polaritonic effect is proven via the blueshift of the
emission with increased interaction of the exciton part of the polariton. These experi-
mental observations can be theoretically explained with a Gross-Pitaevskii equation
approach.

Furthermore, the electrical polariton-laser exhibits a bistability behavior at its
polaritonic condensation threshold [Amt15]. The hysteresis originates in the lifetime
dependance of the carriers on the density of the carrier reservoir by screening of the
inner electrical field of the structure. In this work, to get a deeper understanding
of the hysteresis, an electrical noise component is superpositioned to the injection
current. The electrical noise is on the micrsecond time-scale and affects the emission
characteristics which are given by the polariton lifetime on the order of picoseconds.
With increased noise, the hysteresis progressively vanishes until the emission appears
monostable [Klal7b]. These experimental results are modelled with a rate equation
approach with a Gaussian random distribution in the excitation.

Moreover, the hysteresis allows the observation of an optical switch effect via
additional carrier injection with an energetically far off laser to attain the positive
feedback effect. In the region of the hystereis, the system is positioned at a lower
state with electrical injection and then pushed into the condensate regime with a

laser pulse.
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Polariton flow controlled by a lithographically defined
energy landscape

Polaritons can be trapped in waveguide structures due to their photonic part, along
which they propagte upon condensation with close to the speed of light. This hap-
pens with the special property of being able to strongly interact via their exciton
content. The possibility to define such channels has been used in a variety of different
prototypes for polaritons [Ngul3, Werl0, Gaol2, Ant13, Sucl7]|. This work presents
two new approaches to route polariton flow: first via a Josephson-like coupling bet-
ween two waveguides, realized by partly etched mirrors and second with a microdisk
potential coupled to two waveguides. Josephson coupling refers to the known effect
in superconducters which shows some resemblance to the observed effect and which
use of is historically motivated [Lagl0]. Josephson coupling allows observation of os-
cillations of the polariton condensate between the waveguides, which depends on the
remaining mirrorpairs between the structure, which ultimately allows routing into
a specific exit arm. The microdisk functions in a similiar way to a resonance tunnel
diode. It allows energy selection of the transmitted modes via the discretization of
the states in the low-dimensional structures. This results in the condition that only
energetically fitting modes are allowed to propagate between the structures. Addi-
tionally, the microdisk structure allows counter directional routing of the polariton

flow.

Coherence properties and the photonstatistics of

trapped polariton condensates

The coherence properties of the emission of polariton-condensates is a long-standing
active research area [Kim16,Nit16, Fis14, R112, Kas08]. The remaining questions re-
gard the observations of high deviations between traditional inversion based systems
(e.g. VCSELSs). These show, even in thresholdless lasers, a value of the second or-
der autocorrelation function of one [Str11]. Polariton condensates exhibit increased
values [Den03], which hint at a mixed state between coherent and thermal light.
In this work a systematic way has been investigated, which tries to approach

the coherence properties of polariton condensates to those of a traditional laser.
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This happens via the lateral photonic confinement of the condensates in lithogra-
phically defined micropillars with different diameters. The influence of the changes
of the energy landscape have been evaluated in coherence measurements of the se-
cond order autocorrelation function. A direct link between a high trapping potential
and good coherence properties has been proven [Klal8al]. The effect is theoretically
explained in the changed influence of phonons onto the polariton relaxation mecha-
nisms. Because of the stronger localisation of the polariton wavefunction in smaller
micropillars, the probability to scatter is increased, which allows a more efficient
relaxation into the ground state. This suppressses strong occupation fluctuations
of the ground state in the polariton lifetime, which has been speculated to be the
origin of the increased autocorrelation [Lov0§].

Additionally, a direct measurement of the photon statistics of the polariton con-
densate along increased polariton densities is presented [Klal8b]. The photon stati-
stics of a thermal emitter shows an exponential relationship, while the emission of a
laser is Poisson distributed. The regime in-between, which is proposed for a laser at
its threshold, can be described as a mixture of those two states. By fitting a function
to the measured distributions, the phase transition can be tracked via the coherent
particle fraction present in the system. Because this transition follows the paradigm
of the thermal-coherent mixture states, it was proven that interactions do not play
a significant role in establishing coherence in a polariton condensate with a photonic

detuning.

Polarisation control of polariton condensates

The polarisation properties of the light originating in decay of polaritons correspond
to the spin state of the quasiparticle. Below condensation threshold, this emission
is largely unpolarised due to spin relaxation and above threshold, under certain cir-
cumstances, linear polarisation can be observed as an order parameter of the phase
transition. The process of stimulated scattering can preserve circular polarisation of
the laser at excitations positioned on the lower polariton branch [Den03]. This is
due to the fast relaxation to the ground state which prevents spin relaxation. Up
until now, up to our knowledge, only partial conservation of circular polarisation in

non-resonant excitation has been observed [Ohal2, Kam12]. In this work, complete
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circular polarisation conservation has been proven, at excitation 130 meV above the
condensate state. This polarisation conservation starts at condensation threshold,
which hints at conservation due to stimulated scattering. Under these conditions,
linear excitation (as a superposition between both circular components) creates el-
liptically polarised light. This happens due to the fact that linear excitation focused
via an objective becomes slightly elliptical. The degree of elliptical polarisation is
determined by the detuning between exciton and photon and the particle density
present in the condensate system. This can be explained with the relaxation pro-
cesses on the lower polariton branch, which depend on the energy splitting between
TE and TM modes.

Additionally, elliptical micropillars have been investigated, to work out the influ-
ence of asymetric photonic confinement on the condensation properties. The ellip-
tical confinement forces the condensate into a linear polarisation, which establishes
itself along the long axis of the micropillar. In asymmetric micropillars, the ground
state is split into two linear polarised modes along both orthogonal main axes, whe-
reby the long axis determines the energy minimum of the system. The degree of
linear polarisation increases with decreasing micropillar diameter and increasing el-
lipticity. This happens due to increased energy difference between the two modes.
The ellipses have a long axis diameter of 21um and an axis relation of 3:2, in which
nearly fully linearly polarised condensates have been observed.

With this it was investigated that non-resonant excitation of polariton condensates
can experimentally and theoretically attain every spin state under fitting excitation

conditions.
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1. Einleitung in die Entwicklung der

Physik von Exziton-Polaritonen

Starke Kopplung in Mikrokavitdten wurde zuerst von Weisbuch et al. [Wei92] in
1992 beobachtet. Durch die bosonische Natur dieser Quasiteilchen ist die makrosko-
pische Besetzung eines einzigen Zustandes moglich [Bos24] und der erste Nachweis
aller Signaturen einer dynamischen Bose-Einstein-Kondensation wurde in 2006 er-
bracht [Kas06]. Zum Vergleich wurde 1995 das erste Bose-Einstein Kondensat in
einem atomaren Gas erzeugt [And95]. Mittlerweile wurde auch ein Kondensat aus
reinen Photonen nachgewiesen [Klal0] und fiir reine Exzitonen ist dies weiterhin
ein langanhaltendes Forschungsfeld, mit verschiedenen beobachteten Hinweisen auf
Kondensationseffekte [Bla62, Eis04, Yos11].

Die Hybridisierung von Materie und Licht in Polaritonen hat den Vorteil einer
geringen effektiven Masse, welche Kondensation bei Raumtemperatur in bestimm-
ten Materialien erlaubt. Die Quasiteilchen zerfallen dauerhaft unter Abstrahlung von
Photonen und miissen daher wiederholt erzeugt werden, was dem System eine dyna-
mische Komponente gibt. Diese Photonen geben sowohl die Moglichkeit polaritoni-
sche Emitter auf ihre Eigenschaften zu untersuchen, als auch sie als technologisch in-
teressante Lichtquelle oder als optisches Bauteil basierend auf stark nicht-klassischen
Effekten zu benutzen. Der Vorteil von Polaritonsystemen ist die Erzeugung von ko-
hérentem Licht ohne Inversion [Ima96], mit deutlich geringeren Schwellen fiir den
nichtlineare Emissionsiibergang als bei herkommlichen Systemen [Den03]. Dies re-
sultiert aus ihrer bosonischen Teilchennatur, welche den Prozess der stimulierten
Streuung hervorruft. Dieser erhoht die Wahrscheinlichkeit bei Vorhandensein eines
Teilchens in einem Zustand ein weiteres in diesen Zustand zu streuen. Weiterhin er-
moglicht dieses dynamische, mit seiner Umgebung iiber seine Materie Komponente

wechselwirkende System das Studium neuer fundamentaler Effekte der Vielteilchen-



1. Einleitung in die Entwicklung der Physik von Exziton-Polaritonen

physik; die Erforschung von Fliissigkeiten aus Licht [Carl3].

Waihrend die ersten Kondensate in CdTe bei Tieftemperatur nachgewiesen wur-
den und das géngigste Materialsystem die herstellungstechnisch weitentwickelte
GaAs Plattform ist, gelang 2007 ein Nachweis von Kondensation bei Raumtem-
peratur basierend auf GaN [Chr07]. Dies war moglich durch die erhéhte Exziton-
Bindungsstérke in diesem Material [Lul2]. Mittlerweile ist es ebenfalls in organischen
Materialien [Diel6, Plul4, Dasl4] und ZnO [Lul2, Guil6] gelungen den Kondensa-
tionszustand zu erreichen. Auflerdem ist starke Kopplung méoglich in zweidimensio-
nalen Ubergangsmetall-Dichalcogeniden [Lun16, Lun17, Liul5, Fla16], hybriden Sy-
stemen [Wurl7, Flal7a] und offenen Kavitaten [Dufl5]. Diese Materialien haben
insbesondere durch ihre hohe Exzitonbindungsenergie im Fall von zweidimensiona-
len Materialien und organischen Materialien, sowie der Moglichkeit Eigenschaften
im Falle von hybriden Ansatzen mafizuschneidern, hohes Potential fiir elektrische
Raumtemperatur-Polaritonik, welche das grofle Ziel aus technologischer Sicht dar-
stellt. Erwahnt werden sollte hier, dass ein elektrisches Kondensat bei Raumtempe-
ratur bereits in einem Prototyp auf GaN-Basis realisiert wurde [Bhal4], wobei der
Nachweis in dieser aus technologischer Sicht nicht einfachen Struktur umstritten
ist [Dev16].

Waihrend zunéchst mit rein optischer Anregung durch Lasern gearbeitet wurde,
gelang elektrische Injektion ebenfalls in Probenaufbauten mit Kontaktierung der ak-
tiven Zone [Baj07,Tsi08, Win13, Bro13]. Die Beobachtung des nichtlinearen Regimes
unter starker Kopplung war durch Fortschritte in Epitaxie und Spektroskopieme-
thoden erst 2013 moglich [Sch13, Bhal3]. Der Nachweis gelang durch das Anlegen
eines Magnetfeldes an das System in starker Kopplung, welches eine messbhare Zee-
manaufspaltung induziert; ein deutlicher Unterschied zwischen einem Exzitonanteil
behafteten Polariton-Laser und einem Photon-Laser.

In der Kondensat-Phase des Polaritons lieen sich eine Reihe nicht klassischer
Eigenschaften nachweisen: Superfluiditiat [Uts08, Amo09, Amoll], ganz- und halb-
zahlige Quantenvortizes [Roull, San10, Sanl1, Lag08, Lag09, Narl1] (sogar mit der
Moglichkeit elektrischer Erzeugung [Fla12]) und Gitterbildung [Tos12a]). Polariton-
systeme konnen weiterhin Solitonen [Sic12] und Josephson-Oszillationen [Lagl0] zei-
gen.

Mikrokavitaten mit hohen Photonlebenszeiten ermoglichen mittlerweile die Beob-
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achtung von vollstandig thermalisierten Systemen, in denen sich die Besetzung nach
der Bose-Einstein Verteilungsfunktion ausrichtet [Sun17b]. Diese hohen Photonle-
benszeiten konnen fiir makroskopische Propagationsexperimente benutzt werden;
sogenanntes ,langsames Licht “ [Stel3,Stel5, Sunl7a].

Ein signifikantes Forschungsfeld in der Polaritonik besteht in der Moglichkeit die
Energielandschaft des Polaritons zu verdndern. Hier kann sowohl auf den Exziton- als
auch den Photonanteil des Polaritons eingewirkt werden. Beispielsweise gibt es durch
mechanischen Druck erzeugte Fallen [Bal07], akustische Wellen [CM10], Metall auf
der Mikrokavitét [Lai07], Gitter als oberer Spiegel [Zhal4]| oder gedtzte Mikrotiirm-
chen [Baj07], wobei heute eine Vielfalt an Moglichkeiten besteht das photonische
Potential nach belieben zu formen [Sch17]. Insbesondere eindimensionale Fallen, als
Wellenleiter fiir Polaritonpropagation, sind gut erforscht in verschiedenen Konfi-
gurationen [Ant15, Ant13, Werl12, Woul0, Wer10, Tos12b, Win17, Mag11]. Auch sind
Polaritonen in der Lage durch eine Anordnung von photonischen Gittern die Aus-
wirkungen komplexer Potentiale zu simulieren, was zum moglichen Nachweis eines
optischen topologischen Isolators vorgeschlagen ist [Nall5], wobei kollektive Veran-
derung der Systemzustande schon vielfach nachgewiesen worden sind [Kus13,Sch17].

Das Thema der praktischen Anwendung der Polaritonstrukturen ist heute bei
nochmal stark gestiegener Probenqualitat noch mehr als zu Beginn des Forschungs-
feldes von groflem Interesse, um quantenmechanische Phianomene wie beispielsweise
die Superfluiditdt in alltdgliche praktische Anwendungen zu iiberfithren [Snol7].
Mit Polariton-Elementen wurde etwa ultra effizientes elektrisches Schalten des Po-
laritonspins mit Energieaufwand im Femto-Joule-Bereich nachgewiesen [Drel6], ein
Interferometer [Stul4] gebaut und Schaltkreise mit Logikoperationen entwickelt
[Lie08, EO13, Ant14]. Zu Logikanwendungen sind bereits einige Prototypen durch
optische und elektrische Transistoren, Schalter, Router und Verstéirker bereits expe-
rimentell realisiert worden [Ball3,Sucl7, Giol2, Ant13, Mar15, Ngul3, Niel6].

Fir die Verwendung von Polaritonen als Lichtquelle auflerhalb des kohéarenten
Regimes zeigen theoretische Betrachtungen, dass auch eine Einzelphotonenquel-
le iiber die Photonblockade mdglich ist [Ver06, Liel0, Lem14, Flal7b], wobei erste
Signaturen experimentell nachgewiesen wurden [MM18, Dell8]. Da sich die inner-
polaritonischen Uberginge im Bereich der Teraherz-Strahlung befinden, gibt es auch

Vorschlédge fiir das Polaritonsystem als Teraherz Quelle [Kyr13,delll]. Weiterhin ist
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Supraleitung induziert durch starke Kopplung zwischen Exzitonen und Photonen
theoretisch moglich, fiir welches sich zweidimensionale Systeme besonders auszeich-
nen [Laul0, Kav16].

Polaritonen besitzen auflerdem einen Spin, der an die Polarisation der emittier-
ten Photonen tiber die Erhaltung des Bahndrehimpulses gekoppelt ist. Diese Eigen-
schaft wurde unter anderem auf ihr Potential fiir spintronische Anwendungen in Spin
Transport [Adrl1l, Kam12] und Spin Schaltprozessen [Amo10, Ask16] untersucht.

Damit umfasst das Feld der Polaritonik einen weiten, sehr aktiven Bereich, der sich
in fortlaufend relativ hohen Publikationszahlen zu dieser Thematik niederschlagt.
Einen allgemeinen Uberblick iiber polaritonische Anwendungen und Perspektiven
bieten unter anderem die Referenzen [Liell, Sanl6, Fral6] und einen allgemeinen
Einstieg in die Physik der Exziton-Polaritonen bietet folgende Literatur [Sanl12,
Carl3,Byr14,Kav17].

Die vorliegende Arbeit soll nun an verschiedenen dieser bereits eréffneten For-
schungsgebiete ankniipfen und den Stand der Forschung erweitern. Der erste Teil
prasentiert die theoretischen Grundlagen der Physik von Exziton-Polaritonen in
Kapitel 2 und den Probenaufbau sowie experimentelle Verfahren in Kapitel 3. Der
zweite Teil zeigt die Ergebnisse dieser Forschung, Kapitel 4 présentiert die Reak-
tion eines elektrisch erzeugten Polariton-Kondensats auf ein externes optisches Po-
tential. Danach wird in Kapitel 5 eine Rauschanalyse eines bistabilen elektrischen
Polariton-Lasers durchgefiithrt und die Moglichkeit eines optischen Schalters durch
die Hysteresecharakteristik erforscht. Kapitel 6 zeigt eine Oszillation im Ort durch
eine Josephson Kopplung zwischen zwei polaritonischen Wellenleitern durch halbge-
atzte Spiegel. Des Weiteren wird eine photonische Resonanztunneldiode realisiert,
durch eine Mikroscheibe verbunden mit zwei Wellenleitern, welche auflerdem die Pro-
pagationsrichtung des Kondensats umdreht. Kapitel 7 er6ffnet einen systematischen
Weg um mit Hilfe der Potentiallandschaft der Polaritonen ihre Kohérenzeigenschaf-
ten im nichtlinearen Regime zu beeinflussen. Weiterhin beschéaftigt sich Kapitel 8 mit
einer direkten Messung der Photonenstatistik eines Polaritonkondensats mit Hilfe
eines neuartigen Sensors, der in der Lage ist Photonenzahlen direkt aufzulésen. Das
letzte Ergebniskapitel 9 zeigt die Moglichkeit der nicht-resonanten Polarisations-

kontrolle von optisch erzeugten Kondensaten. Dies geschieht durch Erhaltung von
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zirkularer Polarisation unter stimulierter Streuung, weiterhin wird iiber die spezifi-
schen Eigenschaften von Polariton-Kondensaten unter linearer Anregung elliptisches
Licht generiert. Schlussendlich werden in dem Kapitel die linearen Polarisationsei-
genschaften von elliptisch eingeschlossenen Polariton-Kondensaten untersucht. Das
letzte Kapitel 10 bietet eine Zusammenfassung, ein Fazit und den Ausblick fiir die

vorgestellten Themenfelder.



2. Theoretische Grundlagen der
Polaritonphysik

Dieses Kapital wird sich mit den theoretischen Grundlagen zum Verstindnis der
vorgestellten Polaritonphysik befassen. Zuerst werden in Sektion 2.1 die Grundbau-
steine der Mikrokavitat in starker Kopplung vorgestellt: das niedrig-dimensionale
Halbleitersystem und die Bragg-Spiegel. Sektion 2.2 stellt die Licht-Materie-
Wechselwirkung vor, unter welcher sich die Polaritondispersion ausbildet und Ab-
schnitt 2.3 beschreibt die Relaxationsdynamiken in diesem System, welche das Kon-

densat bilden.

2.1. Niedrig-dimensionale Halbleiterstrukturen und

Mikrokavitaten

Ein Polariton ist ein bosonisches Quasiteilchen, bei dem Exzitonzustidnde mit Pho-
tonzustanden durch starke Kopplung wechselwirken. Dabei befindet sich in den
hier verwendeten Mikrokavitdten das Exziton in einem Quantenfilm (Doppelhe-
terostruktur im Bereich der De-Broglie-Wellenldnge) und das Photon ist in ei-
nem optischen Resonator, gebildet aus zwei Bragg-Spiegeln, raumlich eingesperrt.
Im Folgenden wird auf die Physik von Halbleiterstrukturen (Grundlagenliteratur
bspw. [Kit05, Yul0]) und Mikrokavitaten [Denl0, Dev07,Kav17] eingegangen.

Ein Halbleitermaterial hat aufgrund der Periodizitét des Festkérpers eine Band-
struktur, hier wird von der Bandstruktur von Gallium Arsenid (GaAs) ausgegangen.
Im Béndermodell ist das hochste besetzte Band bei Null Kelvin das Valenzband.
Das Leitungsband ist das dariiber liegende, erste unbesetzte Band. Bei einem Halb-
leitermaterial verwendet in optischen Anwendungen spielt die energetische Liicke

zwischen den beiden Bandern, sowie die genaue Lage im k-Raum eine entscheiden-
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de Rolle. GaAs ist ein direkter Halbleiter bei dem das Leitungsbandminimum und
Valenzbandmaximum iibereinanderliegen und bei dem daher keine Impulsiibertra-
gungsprozesse fiir optische Rekombination im Bereich der Bandliicke (GaAs 1.52 eV
bei 0K [Kit05]) gebraucht werden.

Vom Valenzband aus kann ein Elektron in das Leitungsband angeregt werden, die
zuriickbleibende Liicke wird Loch genannt. Ein Exziton besteht aus einem gebun-
denen Elektron-Loch Paar. Ist das Paar schwach gebunden, wie bei in dieser Arbeit
verwendeten GaAs Strukturen, hat das Exziton einen grofien Bohr-Radius und wird
Wannier-Mott-Exziton genannt, ein Exziton mit geringem Bohr-Radius und damit
starker Bindung ist das Frenkel-Exziton. Elektronen und Loécher sind durch ihre
halbzahligen Spinquantenzahlen/Drehimpulsquantenzahlen jeweils Fermionen, da-
her ist das zusammengesetzte Exziton ein Boson (ganzzahliger Spin). Diese schwach
gebundenen Exzitonen koénnen mathematisch analog dem Wasserstoff Problem be-
handelt werden [Kit05].

Wird eine Halbleitermaterialschicht (ungefiahr in der Dicke der De-Broglie Wellen-
lange der entsprechenden Exzitonen) zwischen zwei weiteren Halbleitermaterialien
mit groferer Bandliicke eingesperrt, ist es moglich einen zweidimensionalen Ein-
schluss des Exzitons zu erreichen, analog eines Potentialtopfs. Dieser hat Auswir-
kungen auf das System, sobald die Energieliicke zwischen Grundzustand und erstem
angeregten Zustand grofler als die thermische Energie ist.

Die Schrédingergleichung zur Losung des Eigenwertproblems eines solchen Exzi-

tons ldsst sich schreiben als [Kav17]

2, B2, 2
- Vi — Vi + V. % - | U =FEV, 2.1
( 2my; ¢ 2my ntVelze) + Valzn) deeg|re — 1| ) (21)

wobei die Indizes h das Loch und e das Elektron bezeichnen. m* ist die effektive Mas-
se Masse, h das Planksche Wirkungsquantum dividiert durch 27, V' das Potential, r
die Ortskoordinate und E die Energie. Diese Gleichung setzt sich aus der Bewegung
der Elektronen und Locher, dem Einschlusspotential fiir Valenz- und Leitungsband,
sowie der eigentlichen Bindungsenergie des Exzitons zusammen.

Die genauen Bindungsenergien des Exzitons werden u.a. durch das verwende-
te Material und die Dimensionalitdt des Systems bestimmt und sind entscheidend

fiir ihre thermische Stabilitat. Bei schwach gebundenen Exzitonen muss daher bei
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kryogenen Temperaturen gemessen werden, da die thermische Energie bei Raump-
temperatur ausreicht, um sie zu dissoziieren. Der Einschluss wirkt sich auch auf die
Bandkonfiguration aus. In einem drei dimensionalen GaAs Halbleiter gibt es durch
die Spin-Bahn-Wechselwirkung (bei k£ = 0) drei Bander im Valenzband, bei der das
Schwer- und Leichtlochband entartet sind. In einem Quantenfilm wird diese Entar-
tung durch die unterschiedlichen effektiven Massen und in realen experimentellen
Situationen Verspannung aufgehoben, wobei das Schwerlochband energetisch hoher
liegt. In dieser Arbeit wird es somit um Schwerlochbandexzitonen gehen, welche an
Photonen koppeln. Der Einschluss wirkt sich auf die Oszillatorstarke des Exzitons
positiv aus, indem es seinen Bohrradius verkleinert. Allgemein kann die Oszilla-
torstirke eines elektrischen Dipols, welcher mit dem E-Feld des Lichts interagiert,

geschrieben werden als [Den10]

2mw Vv
f=""Nuy|reluc)’—5 (2.2)
h Y ¢ WG%

Dabei ist m die effektive Masse des Exzitons, u, und u. die Wellenfunktionen von
Loch und Elektron, V' ist das aktive Volumen, ap der Exziton-Bohrradius und w
die Lichtfrequenz. In einer fiir starke Kopplung vorgesehenen Struktur muss dieser

Wert also optimiert werden.

Ein optischer Resonator ist eine Struktur in der Photonen eingesperrt werden, um
die Licht-Materie-Wechselwirkung zu erhohen. Hier wird die Fabry-Perot-Kavitat
verwendet. Das Licht wird zwischen zwei parallelen reflektierenden Oberflachen
eingesperrt. Die reflektierenden Schichten werden von den Bragg-Spiegeln gebildet
(DBRs)!. Die DBRs sind ein Schichtsystem aus abwechselnden Materialien mit un-
terschiedlichen Brechungsindizes. Fiir maximale Reflektivitat muss eine Interferenz-
bedingung erfiillt sein. Die Schichtdicken entsprechen einer viertel Wellenldnge des
Lichts, geteilt durch den Brechungsindex des verwendeten Materials. Das bedeutet,
dass reflektierte Wellen konstruktiv miteinander interferieren unter Berticksichtigung
des Phasensprungs an den Grenzflachen. Weiterhin bestimmen der Brechungsindex-
kontrast und die Anzahl Spiegel die Reflektivitat, wodurch sehr hohe Gesamtreflek-

tivitdten erreicht werden konnen. Der Reflexionskoeffizient kann fiir N Spiegelpaare

I'DBRs aus dem Englischen Distributed Bragg Reflectors
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berechnet werden [Kav17]
2N
np _ns
r= —(”) =0 (2.3)

()™ 4
mit ng dem Brechungsindex des ersten Materials und ngs dem Brechungsindex des
Substrats, bzw. letzten Materials und n, und n; dem niedrigen und hohen Bre-
chungsindex der beiden die Spiegel konstituierenden Materialien.

Diese Struktur bildet ein Stoppband, einen Wellenldngenbereich mit sehr hoher
Reflektivitat, dessen Breite (A) ebenfalls durch die Brechungsindizes der beiden
Spiegelmaterialien gegeben ist [Kav17]

8cnpy—ng

A~ —
A ny+ng

(2.4)

Die Qualitit des Schichtsystems wird mit dem Qualitéatsfaktor (Q-Faktor) ange-
geben, der (bei Vernachlassigung anderer Verlustkanéle) die Lebenszeit des Photons

in der Kavitiat impliziert
E

Q = E = wWoT, (25)
mit £ der Emissionsenergie, AE der Linienbreite der Mode, 7 der Lebenszeit und
wo der Kreisfrequenz der Mode. Theoretisch ist der Qualitatsfaktor gegeben durch

die Reflektivitat der beiden Spiegel Ry und Ry [Denl()]

_ 7(RiRy)1

~ (RiRy) (2.6)

S

wobei praktisch weitere Verlustkanale wie Seitenwandverluste hinzukommen.

Das eingesperrte Photon erhalt in der Kavitat eine parabelférmige Dispersion

[Den10)]
h 2
E(k)=— k2 +k2, k=" (2.7)
Ne | Ae

mit n. dem Brechungsindex der Kavitit und k”/ k; dem Wellenvektor parallel

und orthogonal zur Struktur. Diese kann genéhert werden (k) << k) zu [Den10]

(2.8)



2. Theoretische Grundlagen der Polaritonphysik

mit der effektiven Masse des Kavitédtsphotons [Den10)]

E(k;=0) _
Meavef f = c2|/n? ~ 10 %m, (2.9)
C

im Fall von kj <k . Diese Dispersion wird relevant bei der Kopplung an das Exzi-
ton.

Abbildung 2.1 zeigt die Struktur von Kapitel 7, 8 und 9 im Rasterelektronenmi-
kroskop. Die Quantenfilme werden zwischen das Spiegelsystem positioniert und das
Licht der zerfallender Exzitonen wird dann zurtick in den Quantentopf reflektiert.

Fiir moglichst grofle Licht-Materie-Wechselwirkung ist die Verteilung des elektri-
schen Feldes in der Struktur von Interesse, um die Quantenfilme an den Maxima
der stehenden Welle innerhalb des Resonators zu platzieren. Simuliert werden kann
diese Feldverteilung mit der Transfer-Matrix-Methode [Kav17].

Eine Beispielsimulation der in dieser Arbeit verwendeten, optisch angeregten
Struktur kann in Abbildung 2.2 a) und b) gefunden werden 2. b) zeigt eine Ver-
grofferung der Quantenfilmregion. Ersichtlich ist eine erhohte Resonatorlange durch
Eindringen der Feldverteilung in die Spiegel. Diese effektive Kavitatslénge ist gege-

ben durch [Denl0]
Acning

= e =) Le, (2.10)
mit A, der Resonatorwellenlénge, n; und ng der Brechungsindizees der beiden Halb-
leitermaterialien, welche den Spiegel bilden, n. dem Brechungindex der Kavitat und
L. der nominellen Kavitétslange. Das resultierende Transmissions- und Reflektivi-
tatsspektrum befindet sich in Abbildung 2.3 a) und b) respektive. Zu sehen ist das
Stoppband mit einem Minimum bzw. Erhéhung bei A..
Damit sind Exzitonen in Quantenfilmen und Photonen in Mikrokavitiaten als die

einzelnen Komponenten des Polaritons erldutert, was zur nachsten Sektion der star-

ken Kopplung zwischen den Teilchen fiihrt.

2Mein Dank gilt Sebastian Brodbeck fiir das Wachsen der Probe und diese Simulation

10
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Abbildung 2.1.: Diese Abbildung zeigt ein Rasterelektronenmikroskopiebild der ver-
wendeten Probe. Zu sehen sind die Quantenfilme in denen sich die
Exzitonen bilden, sowie das Schichtsystem um die Kavitdat herum,
welches die Spiegel bildet und die Photonen der zerfallenden Exzi-
tonen reflektiert.

11
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Abbildung 2.2.:

a) Transfermatrix-Berechnung der Feldverteilung der Intensitét
(schwarz) in der verwendeten Mikrokavitét. In lila ist die periodi-
sche Brechungsindexvariation der Materialien zu sehen. Die hoch-
sten Feldmaxima werden zur Wechselwirkung durch den Aufbau der
Probe bei den Quantenfilmen lokalisiert. b) zeigt eine Vergrofierung
des Quantentopfbereichs, in dem drei Anordnungen zu je vier Quan-
tenfilmen bei je einem anderen Maximum des elektrischen Feldes zu

sehen sind.

Position (um)
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Abbildung 2.3.: a) Theoretisches Transmissionsspektrum der verwendeten Resona-
torprobe. b) zugehoriges Reflektonsspektrum. In dem Wellenlangen-
bereich ist bei dieser Struktur ein Stoppband zwischen 775 nm und
850 nm. Das erste Bragg-Minimum ist bei ca. 770 nm bei dem auch
die nicht-resonante Injektion erfolgen kann. Die Kavitdtsmode ist
im vorliegenden Fall bei ca. 820 nm. Die Position des Stoppbands
und damit der Kavitdtswellenldnge kann auf dem Probenstiick iiber
den Wachstumsgradienten variiert werden.
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2.2. Systemzustande im Regime der starken
Licht-Materie Wechselwirkung

Dieser Abschnitt beschreibt die Bildung von Polaritonen in dem Mikrokavitétssy-
stem unter den Voraussetzungen der starken Kopplung. Die Bedingung fiir starke
Kopplung ist, dass die mittleren Verlustraten von Photon und Exziton geringer sind

als ihre Kopplungsraten (bzw. Rabifrequenz) zueinander.
Qr> V2,7 TR Tay Te (2.11)

QR ist die Rabi Frequenz mit v, und 7., sowie 7, und 7. den jeweiligen Verlustraten
und Lebenszeiten. Bevor das Photon, emittiert durch den Zerfall eines Exzitons, die
Mikrokavitdt verlassen kann, wird es reabsorbiert und bildet erneut ein Exziton,
kollektiv verhéalt sich das System dann als neues Quasiteilchen. Das bedeutet wei-
terhin, dass die Rabi-Aufspaltung des Systems grofler ist als die Linienbreiten der
beiden Moden. Diese Aufspaltung ist ein definierender Parameter der Licht-Materie
Kopplung und ist, unter der Voraussetzung der Positionierung der Quantenfilme in

den Feldmaxima, gegeben als [Sav95, Sko98|

o~ 2n | 2N (2.12)
NeffLlerf

mit ne sy dem effektiven Brechungsindex der Kavitét (als Mittelung der verschiede-
nen Materialien) und N der Anzahl der Quantenfilme. Die Rabi-Aufspaltung kann
daher als Parameter zur Optimierung der starken Kopplung der Mikrokavitat ver-
wendet werden.

Die Anzahl an Quantenfilmen kann damit ebenfalls benutzt werden um die Rabi-
aufspaltung zu erhohen [Chr08] (die optisch untersuchte Probe in dieser Arbeit hat
12).

Hier wird der quantenmechanische Ansatz zur Losung des Systems nach den Refe-

renzen [Denl0, Kav17] benutzt. Dieser beginnt mit dem Hamiltonian in der zweiten

14
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Quantisierung [Denl0] ,

H :ﬁccw + I:Iemc + ]:—]l - Z Ecav(kH ) kc>&£” &k” + Z Eemc(k” )82” BkH

+ 37 g0(@}, by, + b, )-

]:Ic(w beschreibt das Lichtfeld, I:[wc das Exziton, ﬁl die Kopplung der bei-
den Komponenten und gy den Kopplungsparameter. Weiterhin ist a' der Photon
Erzeugungsoperator und bt der Exziton Erzeugungsoperator, a und b sind die ent-
sprechenden Vernichtungsoperatoren.

Dieser Hamiltonian kann mit Hilfe folgender Operatoren diagonalisiert werden

[Den10)]

p’fu =X, Bkn +Cly g (2.13)
und
Q’fn =—C gku + Xy iy (2.14)
was zu
Hyot =" Erp(ky )f’;;r“ Py, + > Eup(k )QLH Qx, (2.15)

fithrt, mit Erp der Energie der nieder energetischen Polaritonmode und Eyp der
hoher energetischen Polaritonmode. Die sogenannten Hopfield-Koeffizienten [Hop58]

lauten

| X, [P+ 0y, 7 =1, (2.16)

mit der Einfithrung der Exziton-Photon Verstimmung
AE(k)) = Eexc(k)) — Ecav (k) ke), (2.17)

gibt es folgenden Ausdruck fiir die beiden Koeffizienten

’Xk‘|2:1 G ) (2.18)
+4g3
bz JAE(k)?+4

und

9 1 - AE(/{ZH)
Cry” = 3 (1 \/AE(k||)2+4g§)’ (2.19)

15
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Die gesuchten Eigenwerte des Hamiltonians sind damit

ELP,UP(kH) = ; (Eexc(kH) + Eccw(kn) * \/49(2) + (Eemc(k”) - Ecav(k|\))2> . (2-20)

Wenn die ungekoppelten Moden die gleiche Energie haben, ist die Energie zwi-
schen oberem und unterem Polaritonzweig minimal. Dies ist wiederum proportional
zur Rabiaufspaltung.

Die Hopfield-Koeffizienten stellen eine einfache Moglichkeit der Darstellung der
der beiden Zustdnde dar. Abbildung 2.4 présentiert exemplarisch drei verschiedene
Verstimmungen zwischen Photon- und Exzitonmode anhand experimenteller Daten
und die daraus resultierenden Polaritonmoden. Nahert sich der untere Polariton-
zweig dem Exziton an, ist dies positive Verstimmung zwischen Exziton und Photon.
Néahert sich der Polaritonzweig dem Photon an, ist das System negativ verstimmt.
Dies macht deutlich, dass durch die geeignete Wahl der Verstimmung ein domi-
nant photonisches, oder exzitonisches Verhalten des Systems erreicht werden kann.
Technisch bedingt wird die Probe intrinsisch mit einem Schichtdickengradienten
gewachsen, welcher verschiedene Verstimmungsregime tiber eine Verschiebung der
Photonmode auf derselben Probe ermoglicht. Die Lebensdauer des Polaritons setzt

sich anteilsméBig aus seinen beiden Teilen zusammen [Den10]

L _lcP | xp

(2.21)
TLP TC TX

Damit sind die relevanten Themen der starken Kopplung und der Polaritondisper-
sion erlautert (weitere Details sind in der Literatur zu finden [Kav17]), was nun zur
Diskussion der makroskopischen Besetzung eines Zustands auf diesen Dispersionen

in der niachsten Sektion fuhrt.
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a) Rabi Aufspaltung: 5meV Q-Faktor: 5000
Verstimmung: +1.7 meV  -0.6 meV -4.0 meV
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Abbildung 2.4.: a) Drei verschiedene Verstimmungen (exzitonisch, nahe AE = 0,
photonisch gewichtet) einer Probe in starker Kopplung. Die ange-
passten experimentellen Daten sind in intensitatskodierter Falsch-
farbendarstellung gezeigt. b) zeigt die korrespondierenden Hopfield-
koeffizientenverldufe entlang des Wellenvektors. ¢) enthéalt das extra-
polierte, typische Antikreuzen (bei k= 0) der beiden gekoppelten
Polaritonmoden entlang der Verstimmung, charakteristisches An-
zeichen von starker Kopplung.
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2.3. Polariton-Anregung und -Kondensation

In diesem Abschnitt der theoretischen Grundlagen wird die konkrete Anregung der
Polaritonen erlautert, sowie die Relaxationsdynamik, welche schlussendlich das Kon-
densat erzeugt. Anregung von Polaritonen kann sowohl elektrisch als auch optisch
erfolgen. Hierbei gibt es resonante (optisch) und nicht-resonante Anregung. Bei der
resonanten Anregung wird die Wellenlinge und der Winkel des Anregungslasers
direkt auf den Polaritonzweig eingestellt. Die nicht-resonante Anregung hingegen
erzeugt Ladungstrager auf einer Energie tiber dem Polaritonzustand (etwa 130 meV
in den vorliegenden Proben). Von dieser Energie ausgehend findet ein Relaxations-
prozess hauptsachtlich iiber Streuung mit Phononen, Exzitonen und anderen Pola-
ritonen im System statt [Per05, Lag03, Doa05], welche auch von der Verstimmung
abhangt [Wer(09]. Abbildung 2.5 zeigt ein Schema der Relaxation von Polaritonen.
Nach Anregung eines heiflen Ladungstrigerreservoirs durch optische Injektion in
der ersten Bragg-Mode relaxieren die Teilchen durch Streuprozesse, deren Art ab-
hangig von Material und Temperatur ist, in Richtung Exzitonreservoir. Von dort
gelangen sie entlang der Polaritonmode durch Streuung an akustischen Phononen,
sowie Exzitonen und anderen Polaritonen in den Grundzustand. Elektrisch wird das
Reservoir durch Ladungstragerinjektion durch die beiden unterschiedlich dotierten
Spiegelseiten realisiert, was durch hochgradig nicht-resonante Anregung modelliert
werden kann.

Von grofler Bedeutung zur Bildung des Polaritonkondensats ist die Relaxations-
dynamik auf dem unteren Polaritonast. Diese wird dominiert von der Lebenszeit der
Polaritonen. Diese setzt sich sich zusammen aus der Lebensdauer des Exzitons, ab-
héngig von der Strukturqualitidt in GaAs ungefahr 1 ns [Le 98] und der Lebenszeit
des Photons, abhingig vom Q-Faktor wenige Pikosekunden. Aus dem vorherigen
Kapitel ist bekannt, dass der exzitonische Hopfieldkoeffizient sich entlang der Pola-
ritondispersion dndert. Ein charakteristisches Merkmal ist daher der Flaschenhals-
effekt, der sich durch den hohen photonischen Anteil und damit einer geringen Le-
benszeit bei bestimmten Wellenvektoren in einer photonischen Verstimmung ergibt.
Dies geschieht unter anderem durch die abnehmende Streueffizienz der akustischen
Phononen durch die Wellenvektor Bedingung [Tar00, Tas97]. Dadurch gelangen die

Polaritonen nicht in ihren Grundzustand, weil sie vorher zerfallen und die Struktur
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Abbildung 2.5.: Relaxationsschema durch Streuprozesse der Polaritonen mit den
verschiedenen Teilchen des Systems, dargestellt an einer falschfar-
ben intensitatskodierten Messung an der hier verwendeten optischen
Probe. Im Fall der nicht-resonanten Anregung wird der Anregungs-
laser auf der Bragg-Mode positioniert, von dort relaxiert das hei-
Be Ladungstragerreservoir durch LO-Phononen in das Exzitonre-
servoir, und dann anschlieBend mit Hilfe von Polariton-Polariton
und Polariton-akustische Phonon-Streuung in Richtung Polariton-
Grundzustand.
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emittiert nur bei hohen Wellenvektoren. Dies verhindert damit auch die Ausbildung
eines Kondensats, bei der eine grofie Dichte in nur einem Zustand benotigt wird. Der
Flaschenhalseffekt kann mit besserer Strukturqualitét iiberwunden werden [Mal02].
Die Probe des elektrischen Polariton-Lasers in dieser Arbeit zeigt bei niedrigen An-
regungsdichten und bei hohen Magnetfeldern einen solchen Flaschenhalseffekt. Hier
wurde exemplarisch auf die Grundzustandskondensation eingegangen, prinzipiell ist
die quasi-Kondensation aber auch auf angeregten Zusténden oder in komplexen Geo-
metrien wie Gittern moglich, wobei die Relaxationsmechanismen nochmal deutlich
komplexer werden.

Die bosonische Natur der Quasiteilchen (bei geringen Teilchendichten) duflert sich
im Prozess der stimulierten Streuung. Diese Streuung erhoht die Wahrscheinlichkeit,
dass bei Besetzung eines Polaritonzustands ein weiteres Teilchen in diesen Zustand
streut. Dies geschieht mit einer Abhéngigkeit von der Besetzungszahl (o< N + 1)
[Tas99, Sab01, Baa06].

Bei einer systemabhéangigen Dichte beginnt sich der Grundzustand auf der Grofen-
ordnung der Polaritonlebenszeit zu fiillen und die Relaxationsdynamik wird durch
dessen hohe Besetzung bestimmt. Das fiithrt zu einem Phaseniibergang in der Aus-
bildung einer makroskopischen Besetzung der Grundzustandswellenfunktion des Sy-
stems und damit dazu, dass sich (nahezu) alle Teilchen in einem Energiezustand be-
finden, dem Polariton-Kondensat. Ein solcher Polariton-Kondensationsvorgang als
Phaseniibergang geht mit der Ausbildung einer langreichweitigen Ordnung einher.

Allgemein kann ein solcher Zustand mit nur einer Wellenfunktion W(r) beschrieben

werden [Kav17]
(T(r)) = \/ncona(r)e®), (2.22)

wobei (U(r)) als Ordnungsparameter des Phaseniibergangs bezeichnet wird und
Neond die Dichte des Kondensats ist. Dieser ist Null iberhalb der kritischen Tempe-
ratur und nimmt einen finiten Wert unterhalb an. Der Ordnungsparameter im Falle
des Polaritonsystems ist die lineare Polarisation [Lau06], welche sich spontan nach
der Schwelle ausbildet [Kas08].

Das Hohenberg-Theorem postuliert die Unmoglichkeit von einer solchen langreich-
weitigen Ordnung (also einem Kondensatszustand) in strikt zweidimensionalen Sy-
stemen [Hoh67]. Polaritonsysteme weisen allerdings in der Praxis haufig Defekte

durch die Wachstumsprozesse auf, welche lokale Potentiale erzeugen. Solche Poten-
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tiale konnen auch absichtlich durch photonischen Einschluss herbeigefiihrt werden,
wie in dieser Arbeit zum Einschluss von Polaritonen benutzt. In einem solchen ge-
schlossenen 2D System mit Ausdehnung L ist, nach einer kritischen Teilchendichte,

ein Phaseniibergang wiederum moglich [Den10]

2 L o h?
it = 330 (55) M=\t (2.23)

hierbei ist A7 die thermische De-Broglie-Wellenldnge. Erleichtert wird diese Kon-

densationsbedingung durch die geringe effektive Masse des Polaritons, genauer ge-
sagt durch seinen photonischen Anteil, der fiir den unteren Polaritonast gegeben ist

durch [Den10]
U IXE P

)
mrp  Mexc Mph

(2.24)

mit meze der Exzitonmasse und my,;, der Photonmasse.

Weiterhin existieren Signaturen eines BKT 3-Ubergangs in Polaritonsystemen hin
zu einer superfluiden Phase [Kos73]. Dies geschieht theoretisch mit der Bildung von
gebundenen Vortex-Antivortex-Paaren, welche oberhalb der kritischen Temperatur
ungebunden sind. Auflerdem wurde der fiir diesen Ubergang charakteristische Abfall
der Kohéarenzlange nach einem Exponentialgesetz auf kurzer Langenskala nachge-
wiesen [Roul2]. Kiirzlich wurden auch Signaturen fir eine BKT Phase nahe ther-
mischem Gleichgewicht gefunden [Nit14, Capl8]. Eine detaillierte Beschreibung der
Thematik findet sich in [Kav17]. Fiir diesen Ubergang kann ebenfalls eine kritische
Dichte angegeben werden: [Denl10]

ncrit)\T(Tcrit)2 =4. (2.25)

kp ist die Boltzmann-Konstante und 7¢,;; die kritische Temperatur. Eine Besetzung
der Bose-Einstein-Funktion folgend findet aufgrund fehlender Thermalisierung oft
nicht statt. Bei sehr hohen Photonlebenszeiten kann eine Verteilung vollstdndig nach

der Bose-Einstein-Formel

f(E)= % (2.26)

ekBT —1

beobachtet werden, wie kiirzlich fiir das Polaritonsystem geschehen [Sunl7b]. u ist

3Berezinsky-Kosterlitz-Thouless-Ubergang
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hierbei das chemische Potential, welches gegen die Energie im Falle eines BEC Sy-
stems strebt, womit die Besetzung dieses Zustands divergiert. Wahrend bei thermi-

scher Besetzung (% >> 1) die Maxwell-Boltzmann Verteilung gilt:

F(E) = zﬁ(k;T)ge& (2.27)

Bei hoherer Teilchendichte [Roc00] findet im System der Mott-Ubergang statt
[Hou95], bei dem die Exzitonen gegenseitig die eigene Oszillatorstérke abschirmen
und in ein Elektron-Loch-Plasma zerfallen. Dies fiithrt schlussendlich zur Inversi-
on und dem Photon-Laser auf der Photonmode [Kap05], welcher im Gegensatz zu
Systemen in starker Kopplung nur noch durch Brechungsindexdnderung durch La-
dungstragerinjektion oder Erhitzung der Gitterstruktur energetisch schieben kann.
In manchen Proben kann daher ein fiir polaritonische Systeme charakteristisches
Zwei-Schwellen-Verhalten beobachtet werden [Tem12, Le 98]. Insgesamt ist dem Mi-
krokavitatssystem in starker Kopplung damit ein Phasendiagramm mit den Para-
metern Temperatur und Dichte zuzuordnen, bei dem es die drei Zustdnde Polari-

tondiode, Polariton-Laser und Photon-Laser annehmen kann [Mal03].
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In diesem Kapitel werden die benutzten experimentellen Verfahren erklért. Zuerst
wird in Abschnitt 3.1 die Probenherstellung und Probenprozessierung thematisiert,
sowie der genaue Schichtaufbau der verwendeten Proben erldutert. Abschnitt 3.2
erklart die verschiedenen Techniken der benutzten Photolumineszenz-Spektroskopie

mit Winkelauflosung.

3.1. Probenherstellung, Probenaufbau und
Prozessierung

Das Verfahren zur Herstellung der Proben ist die Molekularstrahlepitaxie (MBE)
[Her96] 1. Diese basiert darauf die Schichten der Mikrokavitit aus einzelnen Atomen
in einem Hochvakuumsystem iiber kinetische Prozesse epitaktisch herzustellen.
Abbildung 3.1 zeigt exemplarisch den Schichtaufbau von zwei verwendeten Pro-
ben in a) und b). Der Aufbau der elektrischen Polariton-Laser Probe [Sch13] in a)
besteht aus 23 GaAs/AlAs Spiegel oberhalb und 27 GaAs/AlAs Spiegel unterhalb
der GaAs A-Kavitat. In der Kavitat sind vier 8 nm breite Ing15GaggsAs Quan-
tenfilme an den theoretischen Feldmaxima positioniert (simuliert tiber die Trans-
fermatrixmethode [Kav17]). Der obere Spiegel ist p-dotiert und der untere Spiegel
n-dotiert, um die Strominjektion durch die Bragg-Spiegel iiber Anlegung einer Span-
nung zu ermoglichen. Das Dotierprofil nimmt symmetrisch ab von 3-10%¥cm™3 zu
1-108em™3. Jede zweite Grenzfliche wurde zusétzlich mit einer Konzentration von
10"2cm™2 §-dotiert. Die Probe hat einen Q Faktor von 6000, optisch gemessen an
einem Mikrotiirmchen in photonischer Verstimmung und eine Rabiaufspaltung von

5.5 meV, extrahiert aus WeiBlicht Reflexionsmessungen [RI11]. Die optisch unter-

IDie in dieser Arbeit untersuchten Proben wurden alle am Lehrstuhl der Technischen Physik der
Universitdt Wiirzburg simuliert und gewachsen.
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suchte Probe [Klal8b] in b) ist aufgebaut aus 23 (27) AlGaAs/AlAs Spiegeln ober-
(unterhalb) der Kavitat. Diese ist eine A/2-Kavitat mit 12 GaAs Quantenfilme mit
13 nm Breite, angeordet in drei Stapeln je 4. Der Q-Faktor betrigt 12500 und die
Rabi-Aufspaltung 10 meV.

Nach der epitaktischen Herstellung der Proben werden diese prozessiert. Dazu
stehen verschiedene Techniken wie Elektronenstrahllithographie und optische Li-
thographie zur Verfiigung, sowie die Moglichkeit die geatzten Strukturen mit einem
Polymer (Benzozyklobuten) zu passivieren und die Probenoberfliche zu planarisie-
ren.

Fir diese Arbeit wurden verschieden-dimensionale Strukturen hergestellt, um ein
photonisches Einschlusspotential fiir die Polaritonen zu generieren. Dies lokalisiert
die Polaritonen rdumlich und erzeugt eine diskrete Modenstruktur [Kai06, El 06].
Dies ermdglicht daher die Erzeugung einer definierten Energielandschaft. Weiterhin
verbessern Fallenstrukturen die Schwellwerte fir Kondensationsprozesse [Ferll].

Auf der elektrischen Probe wurden 20 pm (Durchmesser) Mikrotiirmchen in die
Struktur gedtzt. Auf der optischen Probe wurden sowohl Mikrotiirmchen vom Durch-
messer zwischen 6 und 12 um geétzt, als auch elliptische Strukturen mit Achsenver-
héaltnissen von 3:2 und 5:4, sowie Durchmessern der langen Hauptachse der Struktur
zwischen 2 und 12 pm.

Abbildung 3.2 zeigt das Bild eines verwendeten 6 pm Mikrotiirmchens in a), sowie
ein Weifllichtbild der elektrischen Mikrotiirmchens bei dotierten Proben in b). Zur
homogenen Ladungsinjektion ist auf den gedtzten 20 um Tiirmchen ein ringférmiger
Ti-Au Kontakt aufgedampft. Der Kontakt hat eine 10 pm Apertur in der Mitte,
welche zur optischen Anregung und Detektion benutzt werden kann.

Die Lage der diskreten photonischen Moden in den Mikrotiirmchen (genéhert als

Zylinder) konnen berechnet werden nach [Gut98|

R22Th,
E= \/ E? o 3.1

0 + € R2 ( )
mit Ey der Grundmode, mit z, oo der n,ten Nullstelle der Bessel-Funktion
Iy (Tnym,r/R) und R dem Radius des betrachteten Mikrotiirmchens. e wird als
effektive Dielektrizitdtskonstante der Kavitat als Durchschnitt der Materialien ge-

nahert. Der polaritonische Charakter des Systems kann dann iiber einen Stauchungs-
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a) b)
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Abbildung 3.1.: Diese Abbildung zeigt in a) und b) den Probenaufbau der verwen-
deten Mikrokavitéten. a) ist der elektrische Polariton-Laser mit C
p-dotiertem oberen Spiegel mit 23 GaAs/AlAs Spiegelpaaren, sowie
einem Si n-dotierten unteren Spiegel mit 27 Spiegelpaaren und ei-
ner GaAs Kavitdt mit InGaAs Quantenfilme. b) zeigt die optische
Probe mit 23/27 GaAs/AlGaAs Spiegeln und 12 Quantenfilmen mit
13 nm Dicke. Die Farbkodierung der Materialien ist: GaAs (blau),
AlAs (rot), InGaAs (griin), AlGaAs (orange).
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3. Experimentelle Verfahren

Abbildung 3.2.: Abbildung a) zeigt ein Rasterelektronenmikroskopie-Bild eines pro-
zessierten 6 wm Mikrottirmchens. b) Zeigt ein Weiilichtbild des
Goldkontakts fiir die elektrische Injektion von Polaritonen auf ei-
nem 20 wm Mikrotiirmchen mit einer 10 pm Apertur fiir optische
Messungen. Das im Bild sichtbare Goldfeld wird tiber einen Gold-
draht mit einem Ball-Bonder kontaktiert um einen geschlossenen
Stromkreis aus dem Kryostaten heraus herzustellen.

faktor aus dem photonischen Hopfieldkoeffizienten beriicksichtigt werden. Die ersten
fiinf Moden wurden in Abbildung 3.3 fiir in dieser Arbeit vorkommende GaAs Para-
meter gegen den Durchmesser aufgetragen. Der grofle Abstand zwischen den Moden
der kleineren Mikrotiirmchen in Relation zur typischen Linienbreite von Kondensa-
ten wird im Ergebnisteil groffe Relevanz bekommen, insofern dadurch Beeinflussun-
gen und Besetzungsverdnderungen durch héhere Moden vermieden werden koénnen.

Weitere Proben wurden in Kapitel 6 verwendet um den Fluss von Polaritonen
unter optischer nicht-resonanter Anregung in eindimensionalen Wellenleitern und
beim Ubergang zwischen Systemen verschiedener Dimensionalitit zu untersuchen.
Auf der ersten Probe wurden an Mikroscheiben gekoppelte Wellenleiter gedtzt, um
die Moglichkeit zu untersuchen, das Polaritonsignal gezielt zu leiten. Abbildung 3.4
zeigt ein Rasterelektronenmikroskopie-Bild des untersuchten Systems. Die Mikro-
scheiben umfassen Durchmesser von 10, 20 und 40 pm mit Wellenleitern mit einer
Breite von 2 und 4 pm.

Die Probe besteht aus 32 (36) Spiegelpaaren aus Aly2GaggAl oberhalb (unter-
halb) der Kavitidt mit 13nm Quantenfilmen mit 4 nm Barrieren auf GaAs Substrat.

Auf der zweiten Probe zur Untersuchung von Flusseigenschaften von Polaritonen

wurden durch ortsabhingige Atzraten gekoppelten Wellenleiter fabriziert. Die Probe
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Abbildung 3.3.: Berechnete und linear interpolierte quantisierte photonische Mo-
den in einem runden Mikrotiirmchen aufgetragen gegen beispiel-
hafte Durchmesser fiir Parameter des in dieser Arbeit untersuchten
GaAs Systems.

Abbildung 3.4.: Die Abbildung zeigt ein Rasterelektronenmikroskopie-Bild der Mi-
kroscheibe, welche an zwei Wellenleiter gekoppelt wird. Durch die
photonisch definierte Landschaft wird eine Propagation entlang des
Wellenleiters ermdoglicht, welche zu einer Einkopplung in die Mikro-
scheibe und schlussendlich eine modenselektive Auskopplung in den
anderen Wellenleiter fiihrt.
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hat einen Aufbau mit 23 (27) Alg 2Gag.sAs/AlAs Spiegelpaaren oberhalb (unterhalb)
der Kavitat, mit drei mal vier 7Tnm Quantenfilmen aus GaAs in AlAs Barrieren (4nm
Breite). Die Kopplung entsteht durch einen speziellen lithographischen Prozess, wel-
cher es ermoglicht die entsprechende Abschnitt nicht vollstandig zu dtzen. Durch die
noch tiberbleibenden Spiegelpaare entsteht eine dissipative Kopplung zwischen den
beiden Abschnitten mit vollstindig intakten Spiegeln.

Aufgrund der Bedeutung des Prozessschrittes wird hier genauer auf die Elektro-
nenstrahllithographie eingegangen mit deren Hilfe die Kopplungsstarke eingestellt
werden kann; genauer iiber den Prozess des ortlich selektiven Atzens. Der auf der
Probe aufgetragene gehértete Lack (PMMA) wird mit Hilfe des Elektronenstrahls
beschrieben. Der Elektronenstrahl kann dosiert werden mit Hilfe der Einstellung von
Belichtungszeit und Strom, was die Loslichkeit des PMMAs beeinflusst. Dieses wird
danach mit Hilfe des Entwicklungsschritts entfernt. Danach wird eine Metallschicht
aufgetragen, deren Dicke nach den jeweiligen Atztiefen bestimmt wird. Nach dem
Lift-off-Prozess wird die Probe dann durch Ionenétzen strukturiert. Es erfolgt die
Einstellung der Atzraten iiber den Abstand der Maske (zwischen den beiden Wel-
lenleitern) und der anisotropen Atzcharakteristik des reaktiven Ionenitzens. Dies
erlaubt schlussendlich die Kontrolle tiber die Anzahl Spiegelpaare welche bestehen
bleiben.

Die Abbildung 3.5 a) zeigt ein SEM-Bild von oberhalb der Struktur, in der man
die beiden aneinander liegenden Wellenleiter sehen kann. b) zeigt die Wellenleiter
von der Seite, hier sieht man die beiden voneinander getrennten Wellenleiter und
eine ansteigende Anzahl noch stehender Spiegelpaare in Richtung des gekoppelten
Bereichs. ¢) und d) zeigen den Atzprozess mit zwei verschiedenen Distanzen zwischen
den Wellenleitern. Bei einer grofieren Distanz werden mehr Spiegelpaare geétzt,
welches die Kopplungsstéirke verringert.

Im Gegensatz zu den vorangegangenen Proben ist der photonische Einschluss
hier nicht nulldimensional sondern ein-dimensional. Das Feld ist also orthogonal
zum Wellenleiter in Abhéngigkeit des Durchmessers quantisiert. Dies hat keine rein
diskreten Moden zur Folge sondern Modenbénder, die Kavitédtsenergie kann fiir die

verschiedenen Moden berechnet werden nach [Tar98]

B2e2 +1)272
Eon(ky) = \JE20+ ¢ <k§+(m 2) T > (3.2)
’ Eeff Ly
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Abbildung 3.5.:

3. Experimentelle Verfahren

a) zeigt ein Rasterelektronenmikroskopie-Bild der gekoppelten Wel-
lenleiter. Die Kopplung wird durch die teils-gedtzten Spiegel zwi-
schen den beiden Wellenleitern realisiert. ¢) und d) zeigen zwei
unterschiedliche Distanzen zwischen den Wellenleitern und damit
unterschiedlich tief gedtzte Zwischenraume, welche letztendlich eine
unterschiedliche Kopplungskonstante zeigen.
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Abbildung 3.6.: a) Beispiel fiir Photonmoden in einem 2 pm Wellenleiter b) Moden
in einem 4 um Wellenleiter. Diese wurden berechnet mit Gleichung
3.2. Im eindimensionalen Einschluss bilden sich verschiedene Pho-

tonmodenbénder aus durch die Diskretisierung der Moden orthogo-
nal zum Wellenleiter.

Abbildung 3.6 zeigt beispielhafte Moden fiir Parameter der verwendeten Strukturen

in dieser Arbeit in a) einem 2 pm Wellenleiter und b) einem 4 pm Wellenleiter.

3.2. Methoden der Photolumineszenz-Spektroskopie

Dieser Abschnitt behandelt die grundlegenden in allen Experimenten verwendeten
spektroskopischen Techniken. Speziellere Spektroskopie-Details und -Aufbauten wer-
den zu Beginn der entsprechenden Ergebniskapitel diskutiert. In allen Experimenten
wird die Probe mit Hilfe von Silberleitlack auf ein Kupferplattchen geklebt und dann
in einen heliumdurchflossenen Kryostaten fixiert. Der Kryostat wird unter Hochva-
kuum von 10 %mbar gehalten. Die Probe kann durch Mikrometerschrauben und
Piezokristalle positioniert werden. Die Temperatur (7') wird auf 5 K gehalten, wenn
nicht anders angegeben und kann durch Einstellung einer Heizung im Kryostat va-
riiert werden. Auflerdem steht eine Kryostatvariante mit einem Magnetfeld von bis
zu 5 Tesla zur Verfiigung, welches tiber supraleitende Spulen erzeugt wird. Die An-
regung geschieht optisch tiber Lasersysteme, wobei sowohl Dauerstrichanregung als
auch gepulste Anregung zur Verfiigung stehen. Fiir diese Titan:Saphir-Laser kann
die Wellenladnge zwischen 700 und 900 nm variiert werden. Der Pulslaser erzeugt 2 ps
Pulse mit einer Wiederholungsrate von 82 MHz. Auflerdem fiihren elektrische Kon-

takte in die Kryostate, wodurch Strominjektion entweder iiber einen Vorwiderstand

30
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bei Gleichstrom oder iiber eine Impedanzanpassung bei Wechselstrom moglich ist.
Eine intensitatsstabilisierte Quartz-Wolfram-Halogen-Weifllichtquelle steht fiir Pho-
toreflexionsmessungen zur Verfiigung. Der gesamte Versuchsaufbau des Experiments
ist schematisch in Abbildung 3.7 festgehalten 2.

In dieser Arbeit wird nur in der Reflexionskonfiguration (konfokale Konfiguration)
gemessen, bei der dasselbe Objektiv zur Anregung und Detektion benutzt wird.
Sowohl im Injektions- als auch im Detektionspfad stehen lineare Polarisatoren und
A/2, sowie \/4 Plattchen zur Verfiigung fiir Polarisationsexperimente. Es befindet
sich ein Chopperrad mit einem Auswahlverhéltnis von 1:12 in der Anregung, um das
Aufheizen der Probe zu minimieren. Uber Linsen verschiedener Brennweite, welche
auf die Brennebene des Objektivs fokussieren, konnen Strahldurchmesser zwischen
2 und 40 um auf der Probe erreicht werden. Eine Lochblende erlaubt dabei noch
das Strahlprofil zuzuschneiden, um eine zylinderférmige Intensitéitsverteilung auf
der Probe zu ermoglichen.

Das durch den Anregungsprozess erzeugte Signal wird durch das Objektiv in
den Detektionspfad geleitet. Das Linsensystem fiihrt zu einem Czerny-Turner-
Spektrometer mit einer nominellen spektralen Auflésung von bis zu 120 peV 3,
welches das Signal spektral aufgelost auf eine CCD?* Kamera mit 1024x1024 Pi-
xeln schickt (13 pm Pixelldnge). Durch das Linsensystem kann sowohl im Realraum
als auch im Fourierraum Energie-aufgelost gemessen werden. Es steht eine weitere
CCD Kamera ohne Spektralauflosung fiir Realraumbilder zur Verfiigung.

Das Linsensystem ermoglicht sowohl eine Abbildung des Realraums, als auch eine
Abbildung des Impulsraums iiber die riickfokale Ebene des Objektivs. Abbildung
3.8 zeigt ein Schema der beiden moglichen Spektroskopiearten und des Abbildungs-
prozesses. Weiterhin sind in der Abbildung beispielhafte CCD-Rohdaten fiir die
verschiedenen auftretenden Situationen gezeigt. b) zeigt den Realraum eines Mi-
krotiirmchens. ¢) zeigt die Emission im linearen Anregungsbereich unterhalb der
Schwelle ohne Energieauflosung, dies ist eine Ebene der Fourierraumkugel. Energie-
auflosung sieht man in d), bei der die diskretisierte Modenstruktur sichtbar wird. Im
Kondensatsregime (e)) ist die Emission in der Mitte der Scheibe lokalisiert, welches

sich unter Energicauflésung in f) als Besetzung in einem Zustand zeigt. Die verwen-

2Danke an Johannes Beierlein, dessen Grundschema fiir diese Arbeit erweitert wurde
3Angabe des Herstellers
4aus dem Englischen Charge Coupled Device
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Abbildung 3.7.: Schema des verwendeten Spektroskopieaufbaus. Mit Hilfe der Laser,
des Weillichtes oder der elektrischen Kontakte wird die erzeugte
Lumineszenz der Probe entweder ortsaufgelost oder winkelaufgelost
per Spektrometer /Autokorrelations- oder Interferometer analysiert.
Es steht aulerdem ein Kryostat mit einem 5 T Magnet zur Verfii-

gung.
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dete numerische Apertur des Objektivs gibt den aufgesammelten Winkelbereich an
und wird je nach Anforderungen des Experiments variiert. Die Anregungsleistung
wird mit Hilfe eines Diodenmesskopfes iiber den 50:50 Strahlteiler vor dem Objektiv
gemessen. Hierbei sind durchschnittliche Anregungsleistungen von Nano- bis hun-
derte Milliwatt moglich. Durch die Fokussierung von Zwischenebenen, kénnen durch
scharfe Blenden nur bestimmte Teile des k-Raums oder des Real-Raums abgebildet
werden. Der Rest des Bildes wird abgeschnitten.

Dem Polariton kann iiber einen Zerfallswinkel ein Wellenvektor zugewiesen
werden, womit die Dispersion im eingesammelten Winkelbereich zugénglich wird

[Den10)]

2T, , ' 2
kH _ tan (arcsm (sm(@))) R )\—ﬂ@ kH <Lk, . (3.3)

A Ne
mit 0 dem Austrittswinkel. Bei dem in dieser Arbeit standardméflig verwendeten
20x Objektiv entspricht dem ein Winkelbereich von ca. 23 Grad.

Uber motorisierte Abbildungslinsen koénnen konsekutiv Schnitte des Realraums
und des Impulsraums aufgenommen werden, um diese in einer Tomographie zusam-
menzusetzen. Dies erlaubt beispielsweise ein Energie-aufgelostes Realraumbild zu
erzeugen.

Im Spektrometer kann tiber einen Klappspiegel ein zweiter Ausgang fiir das Si-
gnal gewéhlt werden, an dem ein Hanbury Brown Twiss Setup angeschlossen ist.
Fiir dieses stehen Lawinenphotodioden mit 40 und 400 ps Auflésung zur Verfiigung.
Diese ermoglichen Einzelphotonen-Detektion und werden hier fiir Autokorrelations-

messungen verwendet.
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Abbildung 3.8.: a) Optischer Abbildungsprozess durch das Linsensystem mit Mog-
lichkeit zur Fourierebenenabbildung durch hereinklappen von Lin-
se 4. Die Zwischenebenen ermoglichen Selektion der gewtlinschten
Emission durch Lochblenden. Beispielmessungen an Mikrotiirm-
chen: b) Realraumsignal, ¢) Fourierraumsignal ohne Energieauflo-
sung unterhalb der Polariton-Kondensation, d) Energie-aufgelost,
e) oberhalb der Schwelle ohne Energicauflosung und f) Energie-
aufgelost.
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4. Das elektrische Kondensat unter

optisch definiertem Potential

Das erste Ergebniskapitel behandelt das elektrische Polariton-Kondensat unter zu-
satzlicher optischer Anregung und setzt damit an der bisherigen Literatur [Schl13]
mit einem weiterfithrenden Experiment zum Charakter des Materianteils des La-
sers an. In Abschnitt 4.1 wird die Grundcharakterisierung des Polariton-Lasers pra-
sentiert, wihrend Abschnitt 4.2 die Erforschung der Reaktion eines elektrischen
Polariton-Kondensats bei Superposition mit einem optischen Potential zeigt. Die
wesentlichen Ergebnisse dieses Kapitels wurden in [Klal7a] publiziert und die Pro-

be wurde in Abschnitt 3.1 beschrieben.

4.1. Charakterisierung des elektrischen

Polariton-Lasers

In diesem Abschnitt werden die bisher bekannten Grundcharakteristiken des elek-
trischen Polariton-Lasers vorgestellt, auf denen in den nichsten Abschnitten aufge-
baut wird. Die bisherige Literatur zu elektrischen Polariton-Lasern [Sch13, Bhal3]
fithrt das Magnetfeld als entscheidendes Diagnosewerkzeug zur Unterscheidung des
Photon- und des Polariton-Laserbereichs ein. Nur in der starken Kopplung kann iiber
den exzitonischen Hopfield-Koeffizient eine Zeeman-Aufspaltung gemessen werden.
In diesem Kapitel sind daher alle Experimente bei 5 Tesla durchgefiihrt worden.
Allgemein kénnen durch den Materieanteil des Polaritons externe E- und B-Felder
Einwirkung auf Dispersion und Relaxationsverhalten nehmen [Koc16, Hay12, Wall1,
Coul3, Stulb, Brol5, Tsol4, Amt14, Canl4, Kull2, Lar10, Arm97, Tan96]. In dieser
Arbeit wird das Magnetfeld hauptséchlich dazu verwendet die Licht-Materie Wech-

selwirkung zu verstérken [Pigl5], wodurch die exzitonische Wellenfunktion zusam-
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mengedriickt und die Oszillatorstarke erhoht wird. Die Rabiaufspaltung verandert

sich zu [Ber96]

Er(B) ~ Eg(0) (4.1)

mit dem Magnetfeld B. Dies fihrt zu Er(57") = (6.0 0.2)meV [Sch13] in der hier
verwendeten Probe. Weiterhin verschiebt sich die Verstimmung [RI11] durch den

effektiven diamagnetischen Koeffzient x x
2
AE = |X(B)[ rx B (4.2)

Entscheidend fiir den Nachweis von Polariton-Kondensation des Systems ist die
Emissionscharakteristik mit steigender Strominjektion. Abbildung 4.1 a) und b) zei-
gen eine solche Eingangs-Ausgangs Kennlinie als Funktion der injizierten Strom-
dichte. Die Ordinate (Intensitét, Linienbreite, Energie) wird hierbei aus einer Lor-
entzanpassung der integrierten Grundzustandsemission aus den winkelaufgelosten
Spektren extrahiert. Der Gleichstrombetrieb wird mit Hilfe des Ohmschen Gesetzes
tiber den Abfall am Vorwiderstand berechnet zu einer Stromdichte [Sch13]. Hier-
bei wird ein nomineller Radius von 10 um angenommen und unter der Annahme

gerechnet, dass sich der Strom gleichméfig auf alle 9 Mikrotiirmchen aufteilt.

1 A
9(10-1076)2710% cm?’

j= (4.3)

In Abbildung 4.1 a) sieht man die erste Intensitétsschwelle sehr deutlich bei ca. 90
A/em? anhand eines Intensitéts-Sprungs, auf welchen im néchsten Kapitel genauer
im Rahmen der Hysterese-Eigenschaften eingegangen wird. Die zweite Intensitéts-
schwelle ist bei ca. 200 A/cm?. Die erste Schwelle wird der Polariton-Kondensation
und die Zweite dem Ubergang ins konventionelle, inversionsbasierte Lasing zugeord-
net. b) zeigt fiir jede injizierte Teilchendichte eine Emissionsenergie und Linienbreite.
In Relation zum Intensitatssprung wére das eine Wechselwirkungskonstante von 2.34
ueV pro Polariton. Hierbei sieht man weiterhin nach der Schwelle die fiir Polarito-
nen charakteristische Blauverschiebung [Ciu98|, wéhrend die Emissionsenergie nach
der zweiten Schwelle fix ist, typisch fiir Photon-Lasing. Die Blauverschiebung ist
logarithmisch, ein in der Literatur oft beobachteter Verlauf [Roul0], welcher auf der

mit der Dichte zunehmenden Abschirmung zusatzlicher Ladungstriger basiert. Die

36



4. Das elektrische Kondensat unter optisch definiertem Potential

a) b)

050 ,
—~ 1 L +1.41
710000 /-' 2 0.45. ETRRTIE SR 80
g. 10004 ..0 E < 0.40/ :.: +1.4178 E
% 100] * - 2035 . 14176 ©
i o S
‘0 o) 0.30- ¢ +1.4174 (T)
g e .--"’ g 0.25 - 14172 @
£ 11 e°° ] 5 U] o @ see eeceen® \ '

. ; 0.20 : : 1.4170

10 100 10 100

Anregungsleistung (A/cm?) Anregungsleistung (A/cm?)

Abbildung 4.1.: Diese Abbildung zeigt in a) die emittierte Intensitat des Grund-
zustandes der elektrischen Probe in Abhéngigkeit der Stromdichte
und in b) die Energieposition und Linienbreite des Grundzustands.
Diese Werte wurden aus einer Lorentzanpassung des integrierten
Grundzustandes extrahiert und zeigen die elektrische Polariton-
Kondensation.

insgesamte Blauverschiebung betragt ca. 0.4 meV. Die Linienbreite fallt ein, was
einem Anstieg der Kohdrenzzeit zugeschrieben werden kann [Wie64]. Ebenfalls im
stark unterschiedlichen Verhalten der Linienbreiten sind zwei Emissionsregime und
damit Schwellen zu erkennen.

Abbildung 4.2 a) und b) zeigen winkelaufgeloste Spektren unter und iiber der
Kondensationsschwelle. Unterhalb der Kondensationsschwelle sieht man das dis-
krete Modenspektrum eines eingeschlossenen Polaritonemitters mit ausgepragtem
Flaschenhalseffekt. Uberhalb der Schwelle zeigt sich ein monochromatisches Signal,
charakteristisch fiir den Kondensationsvorgang, auf den detaillierter in den Kapiteln
iiber die Ausbildung von Kohérenz in optisch erzeugten Polariton-Kondensaten ein-
gangen wird. In diesem Regime beginnt die Relaxationsdynamik des Systems von
der stimulierten Streuung dominiert zu werden.

Die Verstimmung lasst sich aus dem unteren Polaritonast und der Exzitonenergie
iiber die errechnete Position der Photonmode extrahieren. Das haufig verwendete
Oszillatormodell zur Anpassung der hier gemessenen Polaritonmoden funktioniert
mit Hilfe des experimentell aus Weillichtmessungen des Antikreuzens extrahierten

Rabi Aufspaltung und lautet in Matrixschreibweise:

Ee V\(X) (X
v Ean)\c] \c
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Abbildung 4.2.: a) Polariton-Dispersion unterhalb der Kondensationsschwelle. Die
gestrichelte weifle Linie ist das Exziton und die Parabel die Kavi-
tatsmode. Die schwarzen gestrichelten Linien zeigen die angepassten
Dispersionen des unteren- und oberen Polaritonasts. b) Polariton-
dispersion oberhalb der Kondensationsschwelle.

mit der Kopplungsstéirke V.

Dabei wird die Exzitonenergie extern experimentell zu 1.4223 eV und die Pho-
tonmode zu 1.4188 eV bestimmt, was zu der Energie nach der zweiten Schwelle in
Abbildung 4.1 passt. Die Verstimmung betréigt -3.5 meV bei einem Magnetfeld von
5T und wurde extrahiert aus einem Spektrum bei niedrigen Polaritondichten. Dies
bedeutet einen Anteil von 25% Exziton und 75% Photon bei k = 0 um™".

Der Modenabstand von Grundmode zur ersten Mode ist 0.35 meV, was nicht genau
den nominellen 20 pum des Mikrotiirmchens entspricht. Die Abweichung von den
nominellen 20 um kann mit den Ungenauigkeiten des Atzverfahrens und dem vom
Goldkontakt induzierten Potential erklart werden und wurde genauer untersucht in
einer vorangegangenen Doktorarbeit [Amt17].

Der obere Polaritonast ist nicht sichtbar, bedingt durch den hohen Q-Faktor der
Probe in Kombination mit der in Relation grofien Rabiaufspaltung.

In der Kondensationsphase ist ebenfalls ein schwaches Signal von héheren Moden
zu sehen. Das ist in eingeschlossenen Systemen schon beobachtet worden und kann
mit Streeung der Polaritonen aus dem Grundzustand oder unvollstindiger Relaxa-
tion erklért werden [Lai07]. Dies bildet sich auch in einer Emissionsverteilung im

Realraum ab, welche nicht genau einer Mode um Grundzustand entspricht. Der An-
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teil der oberen Moden wurde zu 2% der gesamten Emission abgeschiatzt und wird

daher vernachlassigt.

4.2. Optische Manipulation eines elektrischen

Polariton-Kondensats

In diesem Abschnitt werden die Auswirkungen eines zuséatzlichen optischen Potenti-
als auf die Energielandschaft innerhalb des elektrischen Polariton-Kondensats cha-
rakterisiert. Das Ziel ist es, den exzitonischen Charakter der Emission weiter zu
untersuchen. Ein traditionelles VCSEL System wiirde bei zusétzlicher Ladungstra-
ger Injektion weder seine Emissionsenergie maflgeblich verdndern (unter Vernach-
lassigung der kleinen Verdnderung des Brechungsindex), noch wére ein durch eine
Coulomb-Wechselwirkung induzierter Repulsionseffekt im Realraumbild sichtbar.

In der Polaritonliteratur ist sowohl im planaren als auch im Falle von ein- und
nulldimensionalen Fallen die Auswirkung von optischer Potentialmodulierung auf die
makroskopische Polaritonwellenfunktion des Kondensatszustandes untersucht wor-
den [Sch15, Ask13, Sanll, Ferll, Brill, Amo10]. Diese Literatur beschéaftigt sich al-
lerdings mit optisch erzeugten Kondensaten, wihrend in diesem Kapitel zum ersten
Mal elektrische Kondensate untersucht werden. Diese konnen sich durch verander-
te Anregungs- und Relaxationsbedingungen, sowie Reservoirdichten deutlich von
herkémmlichen optischen Kondensaten unterscheiden [Sch13]. Motiviert wird die-
ses Forschungsfeld unter anderem durch die Mdoglichkeit komplexe Potentiale in die
Energielandschaft zu schreiben. Dies erlaubt nichtlineare kollektive Effekte zu be-
obachten, sowie die Aussicht iiber die grofie Nichtlinearitat von Polaritonen techno-
logisch interessante Schaltprozesse zu beobachten.

Ein gaussformiges Strahlpotential, fokussiert auf ca. 2 pm, wird mittels der 10
um Apertur des Goldkontaktes in das 20 um grofle elektrische Kondensat fokus-
siert. Damit wird die ringférmige elektrische Injektion mit dem optischen Potential
iiberlagert. Durch die Anregungswellenldnge von 658 nm, welche weit entfernt vom
Kondensatszustand bei ca. 870 nm ist, ist Kondensation nur mit dem Laser nicht
moglich und es werden zusétzliche Exzitonen und unkondensierte Polaritonen er-
zeugt. Der Laser wird tiiber einen Hochpassfilter herausgeschnitten. Ein Schema des

Experiments wird in Abbildung 4.3 gezeigt.
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Abbildung 4.3.: Diese Abbildung zeigt ein Schema des vorgestellten Experiments.
Ein Laser wird innerhalb eines elektrisch erzeugten Kondensats fo-
kussiert. Dieser erzeugt lokal zusatzliche Ladungstréger, welche ein
gaussformiges Potential entsprechend dem Intensitatsprofil der An-
regung induzieren, auf welches das elektrische Kondensat mit einer
veranderten Realraumemission reagiert.

Abbildung 4.4 zeigt in a) und d) das Realraumbild des einfachen Kondensats bei
100 A/cm?, experimentell und theoretisch simuliert [Gro61, Pit03, Wou07]!. Dieses
zeichnet sich durch eine fast rotationssymmetrische Struktur aus, welche etwas von
der theoretischen Gaussform durch den Anteil hoherer Moden abweicht. Weiterhin
siecht man in b) und ¢) sowie e) und f) nun das verdnderte Realraumbild unter
dieser zusétzlichen optischen Injektion, sowie die theoretische Nachbildung. Expe-
rimentell wird deutlich, dass eine gaussartige symmetrische Realraummode sich in
a) ausbildet. Dieses Realraumbild wird nun durch Positionierung eines Lasers an
zwei unterschiedlichen Stellen verédndert. Die optische Anregung (5mW) erzeugt ein
Repulsionspotential, welches das Kondensat symmetrisch um den Anregungspunkt
wegschiebt. Die zwei Positionen verdeutlichen, dass dies an jedem Punkt innerhalb
des Kondensats geschehen kann.

Abbildung 4.5 zeigt beispielhafte Dispersionen ohne optisches Potential a), mit
5mW optischem Potential b) und mit 14 mW optischem Potential in ¢). Ohne den

IDie vorgestellte Theorie wurde von Prof. Timothy Liew der Nanyang Universitit in Singapur
entwickelt.
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4. Das elektrische Kondensat unter optisch definiertem Potential

Abbildung 4.4.: a) zeigt ein Realraumbild von elektrische Injektion eines Polariton-
Kondensats bei 100 A/cm?. b) und c) addieren jeweils ein optisches
Potential (5 mW) an zwei verschiedenen Positionen, an denen ein
Repulsionseffekt nachgewiesen werden kann. d) zeigt eine theore-
tische Berechnung der Kondensationsmode im Realraum. e) und
f) reproduzieren den beobachteten Repulsionseffekt mit Hilfe eines
Gross-Pitaevskii Ansatzes.
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Abbildung 4.5.: a) Dispersion des elektrischen Polariton Kondensats ohne optischem
Potential. b) ein optisches Potential mit 5mW bewirkt eine Blauver-
schiebung iiber Wechselwirkungen des exzitonischen Anteils, weiter-
hin hat sich die Abstrahlcharakteristik hin zu hoheren Winkeln bzw.
der ersten angeregten Mode verdndert. ¢) Bei weiterer Verstarkung
der optischen Anregung gibt es konsekutiv weitere Blauverschiebung
auf der ersten angergten Mode.

externen Laser ist die Abstrahlcharakteristik des elektrischen Polariton-Kondensats
zu groffem Anteil auf der Grundmode lokalisiert. Durch das optische Potential befin-
det sich ein grofler Anteil der Besetzung auf der ersten angeregten Mode. Mit hoherer
Intensitat des Lasers verschiebt sich die erste angeregte Mode und die verbliebene
Besetzung auf der Grundmode in Richtung hoherer Energien.

Zum Beweis fortdauernder starker Kopplung wird in Abbildung 4.6 die Blauver-
schiebung der Grundmode in Abhéngigkeit der externen optischen Anregungsinten-
sitdt untersucht. Hierbei zeigt sich der Verlauf in a) experimentell und b) theore-
tisch 2 nachvollziehbar. Schwach interagierende Bose-Gase, und damit naherungs-
weise Polariton-Kondensate, konnen theoretisch mit dem Gross-Pitaevskii-Ansatz
behandelt werden [Gro61, Pit03, Wou07]. Die klassischen Gleichungen werden durch
Terme, welche die Polaritonanregungs- und Verlustrate, sowie das externe Potential

widerspiegeln, modifiziert und gelost [Kee08, Wou07, Khal6].

Bt = (o (s 5) P9~ 3 )t (45

2meﬁ 2

2Die vorgestellte Theorie wurde von Prof. Timothy Liew der Nanyang Universitit in Singapur
entwickelt.
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hierbei ist P die Anregungsstirke, F, die Eigenenergien, v, die Wellenfunkti-
on des Systems, gr die Wechselwirkungsstarke zwischen Exzitonreservoir und den
Polaritonen, meys die effektive Polariton Masse und I' die Verlustrate. Die Anre-
gungsstiarke wird zusammengesetzt aus einer ringférmigen elektrischen Anregung
und einer gaussformigen optischen Anregung.

Die folgenden Parameter wurden in der Simulation benutzt: meypr = 8.3310 5m,
gr = 45.95 Ppegr = 1.3meV I' = 0.13meV und das zusatzliche optische Potential
hatte eine Starke von 18meV . Mit diesem Ansatz und diesen Parametern kann das
experimentell beobachtete Phanomen gut repliziert werden.

Die Abnahme der zuséatzlichen Blauverschiebung und ihr damit logarithmischer
Verlauf ist durch die progressive Reduzierung der Uberlappung der Wellenfunktionen
des elektrischen Kondensats und der optisch erzeugten Ladungstrager erklérbar,
durch welche die zusatzliche Interaktionsstirke abnimmt und schlussendlich fast

sattigt.

Mit diesem Experiment konnte also der Couloumb Charakter der konstituieren-
den Elektronen und Locher der Exzitonen im optisch kontrollierten Reservoir und
des exzitonischen Anteils der Polaritonen des elektrischen Kondensats durch die Re-
pulsion weiter untermauert werden. Die makroskopische Wellenfunktion wurde mit
einem optischen Potential modifiziert, was die Moglichkeit elektrisch betriebener
und optisch manipulierbarer Polariton-Logikelemente eroffnet.

Offene Fragen betreffen nach diesem Experiment die genaue Interaktionskonstan-
te von elektrischen Polariton-Lasern, durch den exzitonischen Anteil des hybriden
Systems. Diese ist in der Literatur noch debattiert, insofern Werte zwischen 2 und
50 ”;1‘2 gemessen werden konnten [Fer1l, Brill, Walll]. Hohere Werte im Bereich

L
von bis zu einigen meV wurden in speziellen Proben und Anregungsgeometrien

ebenfalls nachgewiesen [Sunl7b]. Spekuliert werden kann, dass dies durch in unter-
schiedlichen Materialsystemen verschiedene Ausbreitung der Exzitonwellenfunktion
gegeben wird. Weiterhin wird es von der Qualitat der Struktur und den Anregungs-
bedingungen abhingen, insofern auch diese den Uberlapp der Wellenfunktionen der
Teilchen beeinflussen. Die Polariton-Interaktionskonstante ist allerdings schwer zu
messen, da sie in Turmchenstrukturen nicht vom den Exziton- und Ladungstra-

gerreservoirs zu trennen ist. Eine genaue Messung erfordert daher ein elektrisches
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Abbildung 4.6.: a) zeigt die Emissionsenergie der Grundzustandsmode extrahiert
aus einer Lorentzanpassung des winkelintegrierten Signals in Ab-
hangigkeit der Laseranregungsintensitat. Hierbei wird ein logarith-
mischer Verlauf gemessen (Anpassung in rot mit Anpassungmafl
R?), welcher den polaritonischen Charakter des Systems widerspie-
gelt. b) zeigt eine theoretische Simulation des Energieverlaufs mit
steigender Anregung.

Propagationsexperiment, bei dem die Polaritonen weit genug von den Reservoirs
weg sind um diese Interaktionen getrennt zu untersuchen, analog dem optischen

Experiment in der Literatur [Sunl7a].
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verrauschter Anregung

Die schon im letzten Kapitel angesprochene Hysterese des elektrischen Polariton-
Lasers wird in diesem Kapitel genauer erldutert und weiterfiihrend untersucht. Deren
grundlegende Eigenschaften wurden in Referenz [Amt15] vorgestellt und werden
in dem ersten Abschnitt 5.1 zusammenfassend dargestellt. Der zweite Abschnitt
5.2 geht tiber diese Basiseigenschaften hinaus, indem eine Analyse des Verhaltens
der Bistabilitat unter Rauschen im Injektionsstrom durchgefithrt wird. Im dritten
Teil 5.3 wird die Moglichkeit untersucht, mit Hilfe der Hysterese ein elektrisches
Kondensat mit einem optischen Puls zu schalten. Die wesentlichen Ergebnisse dieses

Kapitels wurden in [Klal7b] publiziert.

5.1. Eine optische elektrisch betriebene

Polariton-Bistabilitat

In diesem Abschnitt werden die Eigenschaften der Bistabilitat des elektrischen Po-
laritonlasers untersucht und sowohl experimentelle Daten als auch die theoretische
Beschreibung vorgestellt.

Optische Bistabilitaten gibt es auch in anderen photonischen Systemen und sind
fiir eine Vielzahl von Anwendungen, etwa sehr schnelle Schalter und Logikkodierun-
gen, vorgeschlagen in der Literatur in den Referenzen [Mil79, Tan96, Alm04, Gib12,
Tan05]. Auch das Polaritonsystem kennt verschiedene Méglichkeiten eine Bistabili-
tat zu erzeugen, unter anderem durch resonante Injektion in Kombination mit der
dichteabhéngigen Blauverschiebung des Systems [Baa04,Sar10,Cer13,Baj10,Adr10].
Multistabilitat kann ebenfalls erzeugt werden [Gip07, Gav13, Parl0]. Weiterhin

gibt es einen theoretischen Vorschlag fiir eine optische nicht-resonante Bistabili-
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Abbildung 5.1.: a) integrierte Intensitat der Emission extrahiert aus einer Lorentz
Anpassung der Grundzustandsemission in Abhéngigkeit der injizier-
ten Stromdichte. b) Energieposition der Grundmode. Dies zeigt die
Hysteresecharakteristik, indem die Kennlinie sowohl von oberhalb
der Kondensation als auch von unterhalb der Kondensationsschwelle
aufgenommen wurde.

tat [Kyrl4].

Die hier beobachtete Bistabilitat ist durch die nicht-resonante elektrische Injektion
von Ladungstriagern hervorgerufen. Nicht-resonant in Kombination mit elektrischer
Injektion bietet dabei einen Vorteil fiir tatséchliche skalierbare Anwendungen.

Diese bistabile Charakteristik wird in einer Untersuchung der Strominjektion
von oberhalb und unterhalb der Schwelle kommend in Abbildung 5.1 bestéatigt.
Von oben kommend wird das Kondensationsregime langer aufrechterhalten (bis
~ 20A/cm?), was auf einen positiven Riickkopplungseffekt hinweist. Die Hystere-
sebreite ist ~ 50A4/cm?, was nicht der gesamten zugrundeliegenden Hysterese des
Systems entspricht, insofern sich in jedem System ein Maf an (elektrischem-) Rau-
schen und Fluktuationen befindet. Abbildung 5.2 zeigt die Linienbreiten an der Hy-
sterese am Polariton-Kondensationsvorgang. Wahrend die Linienbreiten oberhalb
der Schwelle identisch verlaufen, ist die Linienbreite im Bereich der Bistabilitat
durch die beginnende Instabilitat des Emissionszweigs deutlich erhoht.

Die Theorie hinter dem Riickkopplungseffekt [Amt15] basiert darauf, eine Ab-
hangigkeit der Teilchen-Lebenszeit von der Reservoirdichte der Ladungstréger an-
zunehmen und diese Dynamik mit einem gekoppelten Ratengleichungssystem zu
losen. Ratengleichungssysteme sind auch anderweitig zur Modellierung von elektri-

schen Polaritonsysteme benutzt worden [lor12]. Physikalisch resultiert dieser Effekt
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Abbildung 5.2.: Linienbreitenverhalten bei Anregungsstromvariation von oberhalb
und unterhalb der Kondensationsschwelle. Auch hier ist eine eindeu-
tige Hysterese in der Emission zu erkennen, bei der die Linienbreite
des Kondensats zunimmt.

aus einer progressiven Abschirmung des inneren elektrischen Feldes in der Struk-
tur mit der zunehmenden Dichte der Ladungstrager. Diese Abschirmung wiederum
wirkt sich auf die Lebenszeit der Teilchen aus. Dieses Modell kann die in Refe-
renz [Amt15] beobachteten Effekte gut reproduzieren, auf welchen in dieser Arbeit
aufgebaut wird. Die Ratengleichungen modellieren hier die Dynamik zwischen La-

dungstragerreservoir, Exzitonreservoir und Polaritonbesetzung [Amt15, Klal7a]:

on

s :P—W1n2+W2nx—7n+dP, (5.1)
anm 9
5 Win® —Wang — yang —r(np + 1)ng, (5.2)
0
% =r(np+1)ng —ypny (5.3)

Hierbei sind Ladungstrager n, Exzitonen n,, Polaritonen im Kondensat n,, P ist
die Anregungsrate, W; die Erzeugungsrate von Exzitonen, W5 die Exzitonzerfall-
rate und v die Ladungstragerzerfallrate, r ist die Kondensationsrate, dP wird zur
Modellierung des Rauschens verwendet und p die Polaritonzerfallsrate. Die Verlu-
strate der Ladungstrager (zusammengefasst aus strahlend und nichtstrahlend) ist

dichteabhéngig durch Abschirmung des inneren elektrischen Feldes (durch die pin
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Abbildung 5.3.: Simulation der optischen Bistabilitat des elektrischen Polariton-
Lasers mit Hilfe eines Ratengleichungsansatzes und einer Lebens-
zeitabhéngigkeit der Ladungstrager von der Ladungstragerdichte,
eine klare Bistabilitatscharakteristik ist zu erkennen.

Struktur der Diode) zu [Amt15]

¥ = Woe_cn, (54)

mit ¢ und vy Konstanten. Die stationdre Losung ist dann [Amt15]:

P =Win%—Wyng, + e n, (5.5)
n= \/nx (Wa+7,+1(np+1)), (5.6)
Wi
™My
n, = ———. 5.7
L (5.7)

Abbildung 5.3 zeigt diese Losung dieses Ratengleichungssystems und damit die reine
Hysteresekurve des ungestorten Systems. Die Parameter der Simulation sind hierbei
r=10"% ps7!, 4, =1/15 ps7!, 4, = 0.5 ps™!, W73 =2.93x 107° ps~!, Wy = 0.168
ps—H, Yo = 0.274 ps™t, ¢ =0.0273. Wi, Wa. v, and ¢ wurden mit Hilfe eines An-
passungsalgorithmus ermittelt [Amt15] indem eine lineare Beziehung zwischen n, /P
und der gemessenen Intensitat/Anregung angenommen wird.

Die Abwesenheit der Hysterese unter optischer Injektion wird mit einer deutlich
geringeren Dichte im Ladungstragerreservoir erklart, welcher den Abschirmungsef-

fekt des elektrischen Feldes nicht in gentigendem Mafle hervorruft.
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5.2. Rauschanalyse einer elektrischen

Polariton-Bistabilitat

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse einer Rauschanalyse im Anregungsstrom
eines elektrischen Polaritonkondensats prasentiert.

Optisch angeregte Polaritonkondensate sind bereits auf Rauscheigenschaften in
der Anregung untersucht worden [Abb15b], insbesondere auf stochastische Resonanz
in der Intensitdt der Emission [Abb14] und in den Spineigenschaften [Abbl5al]. Auch
das Rauschen in der Emission des Polariton-Lasers wurde untersucht [Ryz16].

Da elektrische Anregung fiir Anwendungen unabdingbar ist und Rauschen sich
unter realen Bedingungen im System befindet, soll in diesem Kapitel die Auswirkung
von Rauschen auf die Hysteresecharakteristik von elektrisch injizierten Kondensaten
erforscht werden.

Graph a) und b) in Abbildung 5.4 zeigen das Gaussférmige Rauschen, welches iiber
den Injektionsstrom gelegt wird. Die Rauschfrequenz ist 20 MHz (Model 3390 Keit-
hley in einer Fernspeiseweiche mit einer Standardstromquelle) und die Rauscham-
plitude wird im Experiment variiert. Wahrend die Rauschspitze zwischen 0 und 8 V
variert wird, definieren wir die Rauschstérke als Standardabweichung der Gausskur-
ve des Rauschens im Verhaltnis zur Hysteresenbreite A A, wie die bisherige Literatur
zu Rauschen in Polaritonsystemen [Abb15b]. Im Fall des hochsten Rauschens ent-
spricht dies einer Rauschstéarke bei dem Wert der Standardabweichung von ca. 8.65
Afem?.

Die Eingangs-Ausgangskennlinien wurden von oberhalb und unterhalb des Kon-
densats in Abbildung 5.5 a) und b) erneut gemessen mit einem sehr hohen Rauschen
von 8 V (0.21 Hysteresenbreiten). In dieser Konfiguration verandert sich das Emissi-
onsverhalten drastisch. Die Hysteresecharakteristik ist nicht mehr ersichtlich und der
Energie und Intensititssprung ist einer graduellen Anderung gewichen. Den Verlauf
der Linienbreite zeigt Abbildung 5.6. Die Linienbreite steigt an der Kondensations-
schwelle durch das Rauschen stark an, und nimmt {iber den Kondensationsvorgang
kontinuierlich ab. Durch das Rauschen ist also die Emission des Systems monostabil
in der gemessenen Emissionscharakteristik geworden. Der Ubergang ins Photon-
Laser-Regime hat sich auch durch das Rauschen und die damit hoéhere mittlere

Dichte an Ladungstrigern im System auf ca. 150 A/cm? abgesenkt.
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Abbildung 5.4.: a) zeitaufgeloste Rauschamplitude, welche iiber eine Fernspeisewei-
che mit der Gleichstromanregung iiberlagert wird (Amplitude hier
zu 1 V gewdhlt) b) das Rauschen zeigt eine gaussformige Verteilung
der Rauschereignisse (Gaussanpassung in rot). Die Standardabwei-
chung (o in griin) wird in Relation zur Hysteresenbreite gesetzt um
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Abbildung 5.5.: a) Intensitdtskennlinie bei Strominjektion von ober- und unterhalb
der Bistabilitdt unter 8 V Rauschen. b) Energiekennlinie unter
den selben Bedingungen. Beide Werte wurden aus einer Lorentz-
anpassung des Grundzustandes der winkelaufgelosten Photolumi-
neszenzmessung extrahiert. Das Rauschen verdandert die Kennlini-
en insofern, als keine Hysterese mehr beobachtet werden kann und
Messwerte innerhalb der Sprungcharakteristik aufgenommen wer-
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Abbildung 5.6.: Die Linienbreiten des Bauteils unter starkem Rauschen von 0.21
Hysteresenbreiten. Man sieht an der Kondensationsschwelle durch
das hohe Rauschen einen Linienbreitensprung (in der Mitte der ur-
sprunglichen Hysterese) zu einer Verbreiterung, von der die Lini-
enbreite kontinuierlich abnimmt um dem urspriinglichen Verlauf zu
folgen.

Um den progressiven Ubergang zwischen dem bistabilen und dem monostabilen
System zu beobachten, wurde in Abbildung 5.7 a) und b) die Energie und Intensitét
unter steigendem Rauschen in der Anregung und von beiden Seiten der Hystere-
se aufgenommen. Die beiden Graphen zeigen den graduellen Einfall der Hysterese
sowohl in Intensitdt als auch in Energie, bis bei 0.13 Hysteresenbreiten Rauschen,
keine Hysterese mehr messbar ist.

Abbildung 5.8 evaluiert nun den Hysteresenzusammenfall in Hinsicht auf das Hy-
steresezentrum und die Hysteresenldnge. Ersteres ist konstant, das heifit die Hystere-
se wird symmetrisch reduziert und letzteres nimmt experimentell beobachtet linear
ab. Die maximale Abweichung von 2 A/cm? von der theoretischen Hysteresemitte
bzgl. des Zentrums ist im Rahmen des experimentellen Fehlers.

Die theoretische Beschreibung ! reproduziert dieses Verhalten der Abnahme der
Hysteresenbreite mit ansteigendem Rauschen mit Hilfe eines Ratenmodells in Abbil-
dung 5.9. Hierbei wird das Ratengleichungsmodell mit einer gaussverteilten Varia-
ble in der Ladungstriagererzeugung modifiziert. Dabei wird, um die experimentellen
Bedingungen nachzubilden, das Rauschen ab einer gewissen Starke abgeschnitten.
Die theoretische Modellierung zeigt kongruente Ergebnisse mit der experimentellen
Auswertung, insofern sich Rauschen in der Anregung ebenfalls in einer progressiv

einfallenden Hysteresecharakteristik niederschlagt.

IDie vorgestellte Theorie wurde von Timothy Liew der Nanyang Universitit entwickelt.
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Abbildung 5.7.: a) Intensitiats-Charakteristik extrahiert aus der Emission des

Grundzustands unter ansteigendem Rauschen. b) Energie-
Charakteristik der Hysterese unter ansteigendem Rauschen. Das
Rauschen ist im Verhaltnis zur Hysteresenbreite gegeben. Bei ca.
0.13 Hysteresebreiten ist der Ubergang zu einem monostabilen
System zu beobachten.

a) b)

€ 100 < 80
(&) g R - Linear Fit
3 80+ 3 60 R?=0.97
S ] o)
g 60 R o« o . _§ 40/
g 0 % 20

q) 4
B 20- 3
o _.Gh_,J 0 ®
2 0 ; : , : 7 ; . : :
9 0.00 0.04 0.08 0.12 = 0.00 0.04 0.08 0.12
I

Rauschen in AA Rauschen in AA

Abbildung 5.8.: a) Aus den Werten dargestellt in Abbildung 5.7 wird fir je-

den Rauschwert das Zentrum der Hysterese ermittelt und gegen
das Rauschen aufgetragen. Das Zentrum verschiebt sich nicht mit
Rauschamplitude. b) Hysteresenbreiten-Reduktion mit ansteigen-
dem Rauschen. Die Hysterese féllt mit einer linearen Abhéangigkeit
zusammen. Auf Darstellung von Fehlerbalken wurde aufgrund ge-
ringer Werte verzichtet, die maximale Abweichung in a) betragt 4

%.
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Abbildung 5.9.: Theoretische Simulation der Hysteresekurven mit ansteigendem
gaussverteiltem Rauschen (schwarz kein Rauschen und pink hoch-
stes simuliertes Rauschen). Hierbei wurde das Ratengleichungsmo-
dell der vorigen Abschnitt benutzt und erweitert um eine gaussver-
teile Variable im Anregungsstrom, bei einem erweiterten Bereich der
Verteilung dieser Variable, was einem grofleren Rauschen entspricht,
fallt die Hysterese immer mehr zusammen.

5.3. Optisches Schalten eines elektrischen
Polariton-Kondensats

In diesem Abschnitt wird der Einsatz der optischen Bistabilitéit als optischer Schalter
besprochen. Ein externer Laser (cw, 5 mW, 658 nm) wird benutzt um dem Kondensat
Ladungstréager zuzufiihren. Diese erzeugen eine positive Riickkopplung durch eine
groflere Abschirmung des inneren elektrischen Feldes. Dieses Feld beeinflusst die
Lebenszeit der geladenen Teilchen negativ. Die elektrische Injektion wird dazu auf
einen Punkt auf der unteren Hysterese gefahren. Nach Schalten des Kondensats kann
der Laser blockiert werden und der Kondensatszustand bleibt bestehen.

Abbildung 5.10 zeigt in a) die experimentellen Ergebnisse und in b) eine theo-
retische Reproduktion des Schaltvorgangs. Die in a) in blau mit Hilfe von Pfeilen
eingezeichneten Zustiande werden vom unteren Hystereseast aus erzeugt und haben
identische Eigenschaften zu den Zustédnden, welche man durch Herunterfahren der
Strominjektion von oben erzeugen kann. In b) wird der Schaltvorgang simuliert und
durch einen optischen Puls bei ¢ = 500 ps reproduziert, bei gleichzeitiger Daueran-
regungsleistung im Bereich des unteren Astes der Hysterese.

Ein resonantes Testexperiment wurde durchgefiihrt, welches den Schalteffekt nicht

nachweisen konnte. Damit wird die Ursache des Riickkopplungseffektes im Ladungs-
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Abbildung 5.10.: a) Hysteresecharakteristik in Strominjektion von oben und von un-
ten, zusatzlich wird in blau die Anregung des elektrischen Konden-
sats vom unteren Bistabilitdtsast mit Hilfe eines optischen Schalt-
pulses dargestellt. b) theoretischer Zeitverlauf der Emissionsinten-
sitat, bei t=500 ps schaltet ein kurzer optischer Puls das Kondensat
mit Hilfe der Hysterese an.

tragerreservoir untermauert, denn durch einen resonanten Puls werden nur Polari-
tonen an energetisch genau den Zusténden mit einem Wellenvektor passend zum
eintreffenden Winkel der optischen Anregung erzeugt. Der essentielle Charakter der
Hysterese wird deutlich, wenn wie in dem vorherigen Abschnitt mittels Rauschen
die Hysteresecharakteristik ausgeschaltet wird. Denn ohne diese Hysterese kann der
gezeigte Schalteffekt nicht beobachtet werden.

Abbildung 5.11 zeigt sowohl die Dispersion vor und nach dem optischen Puls, als
auch den Realraum der Emission von dem elektrisch betriebenen Mikrotiirmchen.
Es ist ein eindeutiger monochromatischer Kondensatszustand im Vergleich zu den
diskretisierten Moden und dem Flaschenhalseffekt unter der Schwelle zu sehen. Des
Weiteren zeigt die relativ zum Weifllicht stark gestiegene Lumineszenz im Realraum-

bild den Kondensatszustand an.

Damit konnte in diesem Kapitel mit dieser Reihe von Experimenten das Verstand-
nis der Bistabilitat des elektrischen Polaritonlasers erweitert werden. Die Rauschana-
lyse zeigt ein erwartetes Hystereseverhalten, wie etwa bei herkémmlichen Schmitt-
Triggern bekannt, obwohl das Rauschen auf einer viel langsameren Zeitskala als die

Polariton-Dynamik ablauft.
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Abbildung 5.11.: a) Lineare Dispersion vor dem optischen Puls. b) Kondensats-
Dispersion nach dem optischen Puls, welcher den Riickkopplungs-
effekt des Ladungstrégerreservoirs aktiviert hat. ¢) Realraumemis-
sion mit Weifllicht aufgenommen, nur schwaches Leuchten des Mi-
krottiirmchens. d) Realraumemission nach optischem Puls zeigt den
aktivierten Kondensastzustands in einem hohen relativen Anstieg
der Intensitat aus dem Mikrotiirmchen.
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5. Das elektrische Kondensat unter verrauschter Anregung

Offene Fragen betreffen die Benutzung der Bistabilitdt mit ihren Eigenschaften
fiir eine tatsiachliche Logikanwendung in der Polaritonik, beispielsweise indem mit
dem optischen Schalter ein weiteres Kondensat geschaltet wird. Weiterhin wére eine
Untersuchung der Bistabilitatseigenschaften bei Raumtemperatur in einem Material
mit hoheren Exziton-Bindungsstirken von Interesse, insofern hier die Dynamik des

Reservoirs sich durch Phononen-Einfluss verandern konnte.
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6. Polaritonfluss in lithographisch

definierten Energielandschaften

In diesem Kapitel wird die Propagation von optisch angeregten Polariton-
Kondensaten in lithographisch definierten Energielandschaften untersucht. Im Ge-
gensatz zu den letzten beiden Kapiteln werden die Polariton-Kondensate optisch
iiber einen externen Laser erzeugt, weiterhin werden anstatt nulldimensionale, ein-
dimensionale Strukturen betrachtet. Die Charakterisierung von neuartigen Effekten
durch solche Einschlusspotentiale fiir Polaritonen dient damit als fortlaufendes The-
ma dieser Arbeit. Die bisherige Literatur zu polaritonischen Wellenleitern zeigt ins-
besondere aktiv kontrollierte, propagierende Kondensate in eindimensionalen Struk-
turen [Ngul3, Werl0, Gaol2, Ant13]. In diesen Experimenten wird der Polaritonfluss
mit einem Laser angeregt und ein zweiter Laser erzeugt einen Kontrollparameter,
beispielsweise ein Exziton-Reservoir. Hier wird es um neue passive Moglichkeiten
gehen, den Polaritonfluss zu beeinflussen, bei dem nur ein Laser eingesetzt wird.
Die erste Abschnitt 6.1 stellt zwei polaritonische Wellenleiter vor, welche mit Hilfe
von teilgedtzten Spiegeln miteinander gekoppelt sind. Diese Kopplung erzeugt eine
Schwingung im Realraum zwischen den beiden Leitern; eine Josephson-Oszillation.
Diese bilden den zweiten grofien Punkt des Kapitels, da sie auch aus fundamental
physikalischer Sicht interessant sind. Die zweite Abschnitt 6.2 zeigt eine Mikroschei-
be, welche zwei Wellenleiter miteinander verbindet. Diese kombinierte Struktur fun-
giert als energetischer Filter (polaritonische Resonanztunneldiode) fiir die durch den
photonischen Einschluss des Ausgangswellenleiters und der Mikroscheibe definierten
Moden. Weiterhin wird die Flussrichtung des propagierenden Kondensats gedreht.
Dies kann in kompakten Schaltkreisen niitzlich sein. Ergebnisse dieses Kapitels sind

zur Veréffentlichung vorgesehen. !

IMein Dank gilt in dieser Abschnitt dem damaligen Masteranden Johannes Beierlein, mit dem
diese Experimente realisiert worden sind.
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6. Polaritonfluss in lithographisch definierten Energielandschaften

6.1. Josephson-Oszillationen in gekoppelten

Wellenleitern

In diesem Abschnitt werden die Oszillationen zwischen zwei gekoppelten Polariton-
Kondensaten entlang eindimensionalen Kanélen untersucht. Historisch leiten sich
die Beobachtungen von Josephson ab [Jos62], der einen dhnlichen Effekt zwischen
zwei supraleitenden Materialien, verbunden durch eine diinne Isolatorschicht vor-
hergesagt hatte. Dieser konnte kurze Zeit spéter nachgewiesen werden [ANDGG].
Weiterhin gibt es einen Josephson-Effekt in Helium [Per97, Bac97] und atomaren
Bose-Einstein Kondensaten [Lev07,5me97,Gat06,Gat07,Alb05,Cat01], welches dann
bosonische Josephson-Verbindung genannt wird. Gerade im letzteren System kénnen
durch die Méglichkeit zur Modulierung von Barrierenhohen und Energielandschaften
viele physikalische Eigenschaften herausgearbeitet werden. Generalisiert ist der hier
betrachtete Effekt ein Tunneln zwischen zwei schwach verbundenen Wellenfunktio-
nen. In diesem Kapitel wird dieser realisiert durch Polariton-Kondensate. Die Kon-
densate tiberlappen im Realraum und kénnen dort als eine makroskopische Phase
angesehen werden. Im Experiment sind sie getrennt durch eine dissipative Barriere;
ein Areal mit teilweise geédtzten Spiegeln zwischen den Wellenleitern. Theoretisch
wurde ein solcher Zustand von Legget [Leg01] beleuchtet, in dem er die fiir Polari-
tonen besonders wichtige Verbindung zwischen Interaktionen und Tunneln heraus-
stellte und drei Regime fiir die Oszillationen einfithrte Rabi (nicht-interagierend),
Josephson (schwach-interagierend) and Fock (stark-interagierend). Die erste experi-
mentelle Realisation im Polaritonsystem stammt von Referenz [Lagl0], aufgelost in
der Zeitdoméne zwischen zwei Potentialsenken. Im Gegensatz zu der vorliegenden
Arbeit sind die beiden Kondensate dort stationér eingeschlossen und propagieren
nicht. Weiterhin wurden Josephson-Oszillationen von Referenz [Abb13] untersucht
und der Effekt des Selbsteinschlusses tiber die Polariton-Interaktionen nachgewie-
sen. Damit wurde eine Besonderheit im Vergleich zu rein photonischen Systemen
darstellt, bei der sich das hybride System als besonders interessant zeigt.
Begonnen wird mit den beispielhaften Signaturen einer Kondensation in eindi-
mensionalen Strukturen mit Propagation in Abbildung 6.1. Diese zeigen einige Ab-
weichungen im Vergleich zu den nulldimensionalen Systemen des letzten Kapitels.

a) und b) zeigen die Dispersionen unter und oberhalb der Schwelle entlang des
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6. Polaritonfluss in lithographisch definierten Energielandschaften

Wellenleiters. a) zeigt im Grundzustand das typisch parabel-artige Spektrum einer
planaren Probe (photonische Verstimmung -23 meV, Exziton 7.5 %, Photon 92.5
%, gemessen entlang des Wellenleiters). Die Anpassung erfolgte nach Gleichung 3.2.
Der photonische Einschluss dufiert sich in der Auspriagung einer hoheren Mode (eine
Anpassung der Moden in weif), welches eine Diskretisierung des Spektrums in eine
Richtung (orthogonal zur Propagation) signalisiert. b) zeigt die Emission oberhalb
der Schwelle, welche sich auf zwei £ Punkten lokalisiert hat. Diese Wellenvektor-
werte zeigen die Propagation entlang des Wellenleiters (in beide Richtungen) und
ihr absoluter Wert (die Propagationsgeschwindigkeit) héngt von den Systemparame-
tern ab (wie etwa der Repulsion durch das Exzitonreservoir und die Verstimmung).
¢) und d) zeigen eine Leistungsserie, bei der man die fiir Kondensation typischen
Signaturen (Nichtlinearitit in der Intensitét, Blauverschiebung) erfasst. Der Unter-
schied liegt in der Lokalisation des k£ Schnittes und damit der Lorentzanpassung bei
k = 1.9 um~! anstatt der Grundmode. Die Auswertung bezieht sich auf nur einen
exakten k-Wert um nicht die Blauverschiebung mit dem Effekt der Propagation auf
héherem k-Wert mit groflerer Anregung zu vermischen. Die Linienbreite wird hier
nicht betrachtet, weil iiberlagernde Effekte von Linienbreiteneinfall an der Schwelle
und gleichzeitig aber auch Propagation durch verschiedene Verstimmungen entlang
des Wellenleiters vorliegen und die Effekte schwierig zu trennen sind.

Nun werden die Realraumeigenschaften von gekoppelten Wellenleitern, also zwei
sich iiber einen teilgedtzten Bereich beriihrende eindimensionale Strukturen, be-
handelt. Abbildung 6.2 a) zeigt ein Realraumbild der Oszillationen. Diese sind nur
sichtbar im Kondensatsregime iiber der Schwelle. Unterhalb der Schwelle ist die
Emission am Anregungspunkt lokalisiert, da die Polaritonen nur wenig im linearen
Regime propagieren (nachgewiesen in der Intensitédtsverteilung im Realraum). Die
Anregungsbedingungen sind ein ps gepulster Ti:Sa Laser bei einer nicht-resonanten
Anregungsenergie im ersten Bragg-Minimum der jeweiligen Strukturen. Die Posi-
tion der Anregung ist auf dem im Bild unteren Wellenleiter. Diese erzeugt ab ei-
ner Schwelleistung ein Polaritonen-Kondensat, welches Impuls durch die Repulsion
des am Anregungsspot erzeugten Exziton Reservoirs bekommt. Propagiert dieses
Kondensat in die verbundenen Wellenleiter, findet eine Kopplung tiber die teilwei-
se geatzte Region zwischen den Kanadlen statt. Diese evaneszente Kopplung durch

die Randbedingungen der Strukturen erzeugt die beobachteten Oszillationen. Um
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Abbildung 6.1.: a) Dispersion einer eindimensionalen Struktur unterhalb der Kon-

densationsschwelle. b) Dispersion im Kondensat; die Besetzung bei
hoheren Wellenvektoren zeigt die Propagation entlang des Wellen-
leiters an. ¢)/d) Leistungsserie einer Lorentzanpassung um k = 1.9
um ™!, welche eine Kondensation durch eine Nichtlinearitdt der In-
tensitdat und die Energieverschiebung zeigt.
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Abbildung 6.2.: a) Realraumbild der Oszillationen zwischen den beiden Wellenlei-
tern. b) Intensitédtsdifferenz der beiden Wellenleiterarme, welche ei-
ne Oszillation entlang der Wellenleiter zeigt. In rot ist eine Anpas-
sung der Schwingung mit exponentieller Abnahme zu sehen.

die Oszillationen genauer herauszuarbeiten, wurden in b) die Intensitdt im oberen
Wellenleiter und im unteren Wellenleiter integriert und voneinander abgezogen. Hier
sieht man deutlich eine Oszillation und eine durch den Polaritonzerfallsprozess be-
dingten exponentiellen Abfall dieser Schwingung. Dieser Verlauf kann quantifiziert

werden, indem folgende Anpassung vorgenommen wird
F:Ae%sm(wm(x—xp)). (6.1)

A ist die Amplitude, x die Position auf dem Wellenleiter, 7, die Polaritonverlu-
strate, w, die Oszillationsfrequenz der Schwingung und z, die Verschiebung bzgl.
des Beginns der Oszillation. Dies erlaubt die Extraktion der Parameter des Expe-
riments und ihr Vergleich iiber verschiedene Systemvariation. Im vorliegenden Fall
ergibt sich eine Oszillationsfrequenz von 0.34 um~!.

Bei einer grofleren Distanz der Wellenleiter, definiert durch die lithographische
Maske, nimmt die Kopplungsstéirke ab. Die Abbildungen 6.3 a)-c) zeigen nun Real-
raummessungen an Wellenleiterkopplern mit nominellen Distanzen von 300, 400 und
500 nm. Das Ostzillationsmuster éndert sich sichtbar zwischen den verschiedenen
Kopplern. Abbildung 6.3 d) zeigt daher die Abhéngigkeit der Oszillationsfrequenz

von der Distanz zwischen den Wellenleitern (fir zwei Systeme unterschiedlicher Ka-

nallange). Die Fehlerbalken geben den Anpassungsfehler an. Die Abnahme der Oszil-
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Abbildung 6.3.: a)-¢) Realraumbilder von Kopplern (fiir Distanzen von 300 nm, 400
nm und 500 nm), die eine unterschiedliche Oszillation durch un-
terschiedliche Kopplung zeigen. Dadurch kann der Ausgangsport
fiir den Polaritonfluss gewahlt werden. d) Abhéngigkeit der Oszil-
lationsfrequenz zwischen den Wellenleitern von der lithographisch
definierten Distanz zwischen ihnen. Durch die gréfere Distanz wird
die Kopplung verringert.

lationsfrequenz durch die geringere Kopplung ist ersichtlich und die Kanallange zeigt
im Rahmen des Fehlers keine Auswirkungen auf die Oszillationsfrequenz. Dies er-
moglicht daher eine gezielte lithographische Steuerung der Josephson-Oszillationen.
Es erlaubt weiterhin die Moglichkeit den Polaritonfluss in den gewédhlten Ausgangs-
port des Wellenleiterpaars zu lenken. Exemplarisch sieht man dies im Vergleich von
Bild a) und Bild b), beim ersteren endet die Oszillation im unteren Wellenleiter,
wahrend sie beim Letzteren im oberen endet.

Theoretisch ? kann diese Kopplung iiber einen Parameter J beschrieben werden,

welcher zwei eindimensionale Schrodingergleichungen verbindet. Der Schrodinger-

2Mein Dank fiir die Theorie der Wellenleiter und Mikroscheibe gilt Hugo Flayac von der EPFL
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gleichungsansatz ist durch die niedrige Dichte der Polaritonen in den Wellenleitern

motiviert.
mg?tw,t) = B(k)W1(k,t) = inTy(k,t) + s (k,t) + Pe™', (6.2)
mgt%(k’t) = BE(k)Wa(k,t) —inWa(k,t) + T (k,t). (6.3)

hierbei ist kK = i/7 die Verlustrate und P die Anregung mit Frequenz wy. Die Di-
spersion wird, berechtigt durch die photonische Verstimmung, parabolisch genéa-
hert zu E(k) = h*k%/2m. Losen lisst sich das Gleichungssystem mit dem Ansatz:
Wy o(z,t) = By o(x)e w0t

E(k)—Ey—ix
(E(k)—Eo—J—ik)(E(k)— Eo+ J —ik)

Oy (k) =—F

FJ
(E(k)+ Eo—J—ik)(E(k)+ Eo+ J —ir)

Do(k) = (6.5)

mit Fp = hwp. Im Realraum lésst sich dies mit einer Fouriertransformation ®1 o(x) =

[ dk®1 5(k)e’™ schreiben zu
Oy (z) = Ape 2l 44 _emtk-lal (6.6)

Dy(z) = Ape el — 4=kl (6.7)

hierbei ist ks = \/2m(Eo+J +ir)/li und Ay = Fm/lks. Uber I o(x) oc | @1 5(2)[?)
gelangt man an die Intensitatsverteilung im Realraum, welche die experimentellen

Ergebnisse abbilden soll:

L(v) = A2 + A2 + 24 A_cos((ky — k-)) (6.8)
I(z) = A% + A2 =24 A_cos((ky — k-)z). (6.9)

mit
ki = 2m(E0 + J) (6.10)

Die transversale (y) Richtung wird iiber einen unendlichen Potentialtopf mit der
Lange L, und dem Ansatz ®(x,y) = ®(2)P(y) gelost zu ®,(y) = Aysin(nw/Lyy).

Folgende Parameter wurden fiir die Simulation verwendet: Ey = 1.5¢V, Anregungs-
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Abbildung 6.4.: Theoretisch nachgebildete Oszillationen zwischen den beiden Wel-
lenleitern, bedingt durch die lithographisch erzeugte Kopplung (An-
regung unten durch den Pfeil markiert). Erzeugt wurde dieses Bild
iiber einen Ansatz von zwei gekoppelten Schrodingergleichungen
verbunden mit einem Kopplungsparameter J.
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punkt =0, L, ~26.6 um, Ly, =2 um J = ImeV und 7 = 10ps. Das Ergebnis der
Modellierung ist in Abbildung 6.4 dargestellt. In dieser sieht man die zwei Wellen-
leiter und ein oszillierendes Verhalten der Intensitat, welches tiberlagert wird mit
einem exponentiellen Abfall der Intensitat durch den Zerfallsprozess. Damit kénnen
die experimentellen Daten der Josephson-Oszillationen in Abbildung 6.2 iiber den
Parameter J gut nachgebildet werden.

In den vorliegenden Experimenten kann durch die grofle photonische Verstimmung
das interagierende Regime der Oszillationen nicht erreicht werden (Interaktion be-
zieht sich in diesem Fall nicht auf die Kopplung zwischen den beiden Wellenleitern,
sondern die Interaktion zwischen den Polaritonen). Allgemein unterscheidet man fir
solche gekoppelten Systeme zwischen Josephson- und Rabiregime [Leg01], wobei bei
ersterem die Eigenwechselwirkungen einen Einfluss auf das System haben, was das
Polaritonsystem als besonders geeignete Plattform zur Untersuchung solcher Effekte
macht. Dies wurde mit Hilfe der Auswirkungen einer Leistungsserie auf den Fluss
untersucht. Wiirde die Interaktion (also die Energieverschiebung des Niveaus) aus-
reichen um die Kopplung zwischen den Wellenleitern zu iiberwinden (Interaktion >
J), so konnte hier ein Falleneffekt beobachtet werden, bei dem der Fluss ab einer
gewissen Leistung nur durch den Anregungskanal fliefit. Ein Effekt der fir Polarito-
nen in nulldimensionalen Fallen nachgeweisen wurde [Abb13]. Dies konnte aber in
den vorliegenden Strukturen nicht gefunden werden, was einen zukiinftigen Fokus

auf Materialsysteme mit stiarkeren Wechselwirkungen legen konnte.
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6.2. Ein Mikroscheibenpotential gekoppelt an zwei

Wellenleiter

In diesem Abschnitt wechselt die Thematik von gekoppelten eindimensionalen Struk-
turen zur Kopplung von Strukturen verschiedener Dimensionalitit. Es wird eine Mi-
kroscheibenstruktur behandelt, welche eindimensionale mit nulldimensionalen Syste-
men verbindet. Hierbei ist die Dimensionalitat durch die Verédnderung der energe-
tischen Niveaus der photonischen Mode der Struktur definiert. Diese werden durch
den Einschluss diskretisiert. Die relevanten Eigenschaften der beobachteten pola-
ritonischen Resonanztunneldiodenfunktion kénnen insbesondere iiber die Moden-
aufspaltung im linearen Regime erklirt werden. Die wesentlichen Ergebnisse dieses
Kapitels werden zur Veroffentlichung vorbereitet.

Abbildung 6.5 a) zeigt dafiir die Moden der Mikroscheibe (10 pm Durchmesser)
und b) die Moden des Wellenleiters (2 wm Durchmesser) unter nichtresonanter op-
tischer Anregung bei niedrigen Polaritondichten. In a) ersichtlich ist die Diskretisie-
rung hervorgerufen durch das photonische Einschlusspotential (0.3 meV Aufspaltung
der ersten Mode). Die Asymmetrie des Einschlusspotentials durch die beiden angren-
zenden Wellenleiter erzeugt ein komplexeres Modenspektrum durch unterschiedliche
Randbedinungen entlang der beiden orthogonalen Achsen (Ellipse). Die Moden in
b) zeigen im Grundzustand eine kontinuierliche Parabel (entlang des Wellenleiters).
Durch den groflen photonischen Einschluss des Wellenleiters mit nomineller Brei-
te von 2 um existiert noch ein zweites Band energetisch etwa 6 meV getrennt, die
erste angeregte Mode der Struktur. Die theoretische Anpassung der beiden Moden
ergibt einen energetischen Abstand der ersten angeregten Mode, welcher mit Fabri-
kationsungenauigkeiten erklart werden kann. In diesem Abschnitt wird es um die
Kopplung dieser beiden Strukturarten im Kondensatsregime gehen. Dies wird un-
tersucht in einer Parametervariation des Durchmessers von 10, 20 und 40 um fir die
Mikroscheibe und 2 und 4 um fiir die Wellenleiter. Beim Ubergang des Kondensats-
flusses zwischen den Strukturen miissen die energetischen Niveaus iibereinstimmen,
hiervon kann sich die Funktion einer Resonanztunnelbarriere ableiten. Anhand der
beiden beispielhaften Spektren kann man sehen, dass tiber die genaue Grofle des
Einschlusspotentials bestimmte Moden selektiert werden konnen. Wird beispiels-

weise der Wellenleiter von 2 um auf 4 um Breite erhoht, passen zwei anstatt nur
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Abbildung 6.5.: a) Lineares Spektrum einer Mikroscheibe. b) Lineares Spektrum
eines Wellenleiters. Die unterschiedlichen Dimensionalitaten des
photonischen Einschlusses erzeugen verschiedene Spektren, welche
schlussendlich die erlaubten Energien fiir propagierende Moden im
Kondensatsregime festlegen. In b) kann weiterhin eine theoretische
Anpassung des Wellenleiters mit Grundmode und erster angereg-
ter Mode als weifle Linie gesehen werden. Die Ungenauigkeit der
Anpassung in Bezug auf die Modenposition der ersten angeregten
Mode kann mit Fabrikationsungenauigkeiten erklart werden.

eine Mode in die Modenstruktur der Mikroscheibe.

Abbildung 6.6 a) zeigt ein Realraumbild einer solchen Struktur (40 wm Mikro-
scheibendurchmesser, 4 pm Wellenleiterdurchmesser und 100 um Wellenleiterlédnge)
angeregt im Kondensatsregime (1.3 mW, 2 Py;,). Das Bild ist iiber eine Tomographie-
Technik Energie-aufgelost (1.5316 ¢V £ 0.0001 eV), um die modensensitiven Effek-
te deutlicher herauszuarbeiten. Der Anregungspunkt ist bei grofiter Intensitdt im
oberen Wellenleiter, im Kondensatsregime beginnt das Kondensat entlang des Wel-
lenleiters zu propagieren und fliefit in die Mikroscheibenstruktur. Durch den expo-
nentiellen Abfall der Intensitat war ein Filter fir die Intensitét (10x) notig, um alle
Bereiche miteinander zu vergleichen. In der Mikroscheibe dreht sich die Propagati-
onsrichtung des Kondensats und es tritt in den gegeniiberliegenden Wellenleiter ein.
Dort wird ein Ostzillationsmuster beobachtet, das einer Modenschwebung aus zwei
Moden entspricht. Diese Modenstruktur stammt aus der Propagationsbedingung
von der Mikroscheibe in den Wellenleiter, bei der zwei Moden selektiert werden.

Der Ubergang von Moden zwischen Strukturen verschiedener Dimensionalitit

wurde in Referenz [Winl7| bereits in einer anderen Konfiguration untersucht. Die

66



6. Polaritonfluss in lithographisch definierten Energielandschaften

20000
15000

10000

5000

Abbildung 6.6.: Energie-aufgelostes Realraumbild der Propagation durch die Mikro-
scheibe. Das Kondensat propagiert durch den Wellenleiter der An-
regung in den Bereich der Mikroscheibe, in der die Flussrichtung
gedreht wird wodurch das Kondensat schlussendlich in den gegen-
iiberliegenden Wellenleiter geleitet wird. Weiterhin kann im Aus-
gangswellenleiter eine Modenschwebung beobachtet werden.

Theorie zur Beschreibung von Kondensaten, in durch photonischen Einschluss
erzeugten Modenstrukturen, beschreibt das System im Rahmen einer Ginzburg-
Landau-Gleichung. In einem vorherigen Kapitel wurde in Bezug auf ein dhnliches
Modell von einer Gross-Pitaevskii Gleichung geschrieben [Wou07]. Diese beiden An-
sétze sind in der Behandlung von Polariton-Kondensaten letztendlich aquivalent und
die Namensgebung héangt vom praktizierenden Theoretiker ab.

ov  R*A ih

. _ BA oo i
(i=nh = 2m\If+U(x)\I/+oz|\If|\If+2<P =T ¥*)w. (6.11)

U(x) ist hierbei das photonische Potential der Struktur. Die Parameter der Simula-

L und die

tion [Win17] sind a = 10"3meVum als Polariton-Streurate, v = 5% 10~ 2ps™~
Relaxationstrate n = 10~27. Die nicht-resonante Anregung wird mit einem Gauss-
7(x7x0)2 —(y—y0)2

Profil modelliert P(z) = 50ve” &2 e @2 mit I' = 0.1y und n=10"27. Damit

kann dieser Ansatz flir eine ganze Reihe von Systemen iiber die genaue Gestalt von
U(x) angewandt werden, unter anderem hier fiir ein Potential gegeben von zwei Wel-
lenleitern gekoppelt an eine Mikroscheibe. Das Resultat der Simulation sieht man in
Abbildung 6.7. Die Simulation bildet die experimentellen Ergebnisse der Mikrore-
sonatorstruktur gut nach und kann auch den Effekt der Schwebung reproduzieren.

Dieser Effekt alleine lasst sich auch schlicht beschreiben durch zwei Moden im Real-
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Abbildung 6.7.: Simulation der Mikroschreibenstruktur (Parameter Mikroscheiben-
durchmesser 40pum, Wellenleiterbreite 4um und Wellenleiterlange
100um) mit einem Ginzburg-Landau Ansatz. Die experimentell be-
obachteten Effekte einer gezielten Leitung des Polaritonflusses in
den anderen Arm, sowie die Umdrehung der Propagationsrichtung
in Kombination mit der Modenschwebung konnen somit theoretisch
nachvollzogen werden.

raum mit unterschiedlicher Oszillationsfrequenz und einer Phasenverschiebung

uy = Aysin <T> T e = Agsin <m[2j;y> echat (6.12)
Bei einer 2 um Wellenleiterstruktur ist die Energiedifferenz der Grundmode und an-
geregten Mode zu grof3, als dass derselbe Effekt der Modenschwebung wie bei einer 4
um Breite beobachtet werden kann (siehe auch Abbildung 6.5). Nach der Variation
des Wellenleiterdurchmessers, wird eine Verdnderung des Mikroscheibendurchmes-
sers untersucht.

Neben der gezeigten Beobachtung des besonderen Modenbildes erlaubt die unter-
suchte Struktur auch die Funktionalitit einer photonischen Resonanztunneldiode.
Diese zeigt sich durch resonante Transmission des Polariton-Kondensats zwischen
den beiden Arealen verschiedener Energieniveaus. Durch Verkleinerung der Mikro-
scheibe kann die durchgelassene Mode ausgewéhlt bzw. gefiltert werden. Zu sehen
ist dies in Abbildung 6.8 mit einem Transmissionsspektrum im Kondensatsregime
am Ausgangspunkt der Mikroscheibe, selektiert durch einen Realraumfilter und fiir
zwei verschiedene Durchmesser. Im Fall der grofleren Mikroscheibe, ergibt sich ein
fast kontinuierliches Spektrum mit Diskretisierung in der GréBenordnung der Lini-
enbreite. Die kleinere Mikroscheibe hingegen bildet eine stérker diskretisierte Mo-

denstruktur aus, bei dem es Bereiche von sehr geringer Transmission gibt.
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Abbildung 6.8.: Transmissionsspektrum von zwei Mikroscheiben unterschiedlicher
Durchmesser. Uber den verschiedenen photonischen Einschluss der
Mikroscheiben wird ein unterschiedlich diskretisiertes Spektrum er-
zeugt. Dies duflert sich auch im Kondensatsregime, in der Besetzung
nur dieser Moden und erzeugt damit schlussendlich einen polarito-
nischen Filter iiber die Verbindung von ein- mit nulldimensionalen
Strukturen.

Vergleicht man nun diese verschiedenen Emissionsbereiche iiber ein Energie-
aufgelostes Realraumbild des Ausgangswellenleiters zeigt sich der Effekt des Mo-
denfilters. Dies geschieht alles im Vergleich zur grofleren Mikroscheibe, bei der eine
fast kontinuierliche Besetzung der Moden beobachtet wurde. Abbildung 6.9 a) se-
lektiert die Energie a aus Abbildung 6.8 und Abbildung 6.9 b) die Energie b. a
korrespondiert zu einer besetzten Mode und b zu einem Bereich geringer Besetzung
bei dem gewahlten Mikroscheibendurchmesser. Bei ersterem zeigt sich klare Pro-
pagation in den Wellenleiter, wahrend bei letzterer deutlich weniger Propagation
festzustellen ist. Damit erlaubt der starkere photonische Einschluss der Mikroschei-
be iiber eine Resonanzbedingung mit dem Wellenleiter einen Filtereffekt der einer
polaritonischen Resonanztunneldiode gleicht.

Im vorangegangenen Kapitel wurden zwei neue Arten gezeigt Polariton-Kondensate
entlang eindimensionaler Kanale zu leiten. Offene Fragen betreffen ein anwendungs-
orientierter Vergleich von solchen Prototypen mit anderen Systemen. Weiterhin steht
die Realisation von Polariton-Kondensats-Wellenleitern bei Raumtemperatur und
makroskopischer Propagationsdistanz aus. Beziiglich der Josephson-Oszillationen
gibt es theoretische Simulationen, welche einen Vortexzustand zwischen den gekop-

pelten Wellenleitern vorhersagen, was genauer zu erforschen ist.
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Abbildung 6.9.: a) Realraumbild energetisch gefiltert fiir ein durch die Mikroschei-
be erlaubtes Enerieniveau mit Propagation in den Wellenleiter, b)
nicht erlaubter Zustand ohne Propagation. Damit kann eine pola-
ritonische Resonanztunneldiode realisiert werden. Die gestrichelte
weile Linie zeigt einen Sketch des Umrisses der Struktur.

70



7. Autokorrelation von Kondensaten

unter photonischem Einschluss

In diesem Kapitel kommen wir von den optisch angeregten eindimensionalen Struk-
turen zu nulldimensionalen zurtick. Hier wird es allerdings um nicht mehr nur durch
einfache Bildgebung zu erfassende Effekte gehen, sondern um die zeitliche Kohéa-
renz zweiter Ordnung in der Intensitit der Emission (g?(7 = 0)) von Polariton-
Kondensaten. Fiir die Messung dieser wird der Hanburry Brown-Twiss Aufbau be-
notigt. Das Ziel ist es, den Einfluss der Stéarke des photonischen Potentials, erzeugt
durch die lithographisch definierten Mikrotiirmchen, auf die Ausbildung des kohéa-
renten Laserzustands herauszuarbeiten. Zu Beginn des Kapitels wird in Abschnitt
7.1 die Photolumineszenz-Charakterisierung des Kondensationsvorgangs der Syste-
me prasentiert. Abschnitt 7.2 behandelt die Kohdrenzmessungen in denen sich zeigt,
dass die Kohérenzeigenschaften von Polariton-Kondensaten in starker photonisch
eingeschlossenen Systemen besser werden. Die wesentlichen Ergebnisse dieses Kapi-
tels wurden in [Klal8a] publiziert. Der verwendete Probenaufbau ist beschrieben in

Abschnitt 3.1.

7.1. Charakterisierung der Mikrotiirmchen in starker
Kopplung

Dieser Abschnitt behandelt die Grundcharakterisierung der untersuchten Mi-
krotiirmchen und der planaren Probe. Hierbei steht der Beweis der starken Kopplung
des Systems und der Polariton-Kondensation unter den verschiedenen Anregungs-
leistungen im Vordergrund. Die planare Probe wurde mit einem iiber das Linsensy-
stem in der Anregung aufgeweiteten Gaussprofil mit einer Halbwertsbreite von 40

um angeregt, bei einer Wellenlange von 745 nm mit 1.5 ps Pulsen. Diese besonders
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Abbildung 7.1.: a)-d) Eingangs-Ausgangskennlinie von einem 8 um Mikrotiirmchen
und der planaren Probe, extrahiert aus einer Lorentz- Anpassung der
integrierten Grundzustandsmode betrachteten Systeme. Die Polari-
ton Kondensation ist ersichtlich aus der Nichtlinearitédt in der Inten-
sitat, dem Zusammenfall der Linienbreite und der Blauverschiebung
nach der Schwelle.

homogenen Anregungsbedingungen (fiir das in der Mitte eingeschlossene Polariton-
Kondensat ein zylinderartiges Potential) verbessern die Kondensation im Grundzu-
stand des Polaritonsystems. Bei Strahldurchmessern geringer als das Mikrotiirmchen
werden durch Repulsionseffekte haufig hohere Moden bei finitem k besetzt (selbst
in einem Mikrotiirmchen [BajO8, Fer11] und insbesondere mono-modige Kondensa-
tion ist schwer zu beobachten. Die Besetzung verschiedener Moden verschlechtert
die Koharenzeigenschaften des Emitters. Weiterhin wurde eine Lochblende in Kom-
bination mit einer Linse verwendet, um dem Strahl auflen abzuschneiden, im Fall
der planaren Struktur. Die pulsierte Anregung wird mit einem Verhéltnis von 1:12
mechanisch tiber ein rotierendes Blatt selektiert um ein Aufheizen der Probe zu
minimieren.

Abbildung 7.1 a)-d) présentiert die Emissionscharakteristik mit ansteigender An-
regungsleistung fir (beispielhaft) ein Mikrotiirmchen mit einem Radius von 8 pm
und die planare Probe. Im Vergleich zu vorherigen Kapiteln zeigen sich einige Un-
terschiede, nicht nur weil hier optisch angeregt wird, sondern auch weil gepulste

Anregung im Vergleich zu kontinuierlicher Anregung eine zuséitzliche Dynamik im
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System induziert, iber welche bei herkémmlichen CCD Messungen gemittelt wird.
Dies zeigt sich insbesondere durch den Anstieg der Linienbreiten nach der Konden-
sationsschwelle. In allen Systemen zeigt sich der fiir Polariton-Kondensate charak-
teristische Einfall der Linienbreite, die Verschiebung der Emissionswellenldngen zu
hoheren Energien nach der Kondensationsschwelle und den nichtlinearen, s-férmigen
Anstieg der integrierten Emissionsintensitat. Hierbei steht der Einbruch der Lini-
enbreite mit einer Ausbildung von zeitlicher Kohédrenz in Zusammenhang tiber das
Wiener Khinchin Theorem [Wie64]. Die Verschiebung der Energie ist ein Hinweis
auf die Wechselwirkungen des Kondensats mit sich selbst, den linearen Polaritonen
und dem Exzitonreservoir [Ciu98]. Hierbei wird in verschiedenen Modellen davon
ausgegangen, dass oberhalb der Schwelle Polariton-Polariton Wechselwirkung domi-
niert, wahrend unterhalb der Schwelle das Reservoir fiir die Verschiebung zu hoheren
Energien verantwortlich ist [Fer11]. Der logarithmische Energieverlauf ist ein in der
Literatur schon beobachtetes Phinomen [Roul0], welches auf Abhschirmungseffekte
mit zunehmender Kondensatsdichte hinweist, iiber welche die Coulomb Wechselwir-
kung abnimmt und schliellich séttigt. Der s-férmige Intensitatsverlauf ist ein aus
klassischen Lasersystemen bekannter Verlauf, der hier auf den Kondensationsvor-
gang und nicht auf Inversion zuriickgefithrt wird. Hierbei markiert P, den Beginn
der Nichtlinearitat, in der integrierten Intensitiat der Grundmode. Die Nichtlineari-
tat umfasst dabei 3 Groflenordnungen in der Intensitdt und nach der Schwelle gibt
es eine Blauverschiebung von bis zu 2 meV bei den untersuchten Systemen.

Abbildung 7.2 zeigt korrespondierend zu der Anregungsleistungsserie winkelauf-
geloste Spektren bei hoher und niedriger Anregungsleistung in Bezug auf die Kon-
densationsschwelle der verschiedenen Systeme. In c¢) ist hierbei deutlich die konti-
nuierliche parabelartige Dispersion der photonisch verstimmten planaren Probe zu
sehen, in starkem Kontrast zu der diskretisierten Dispersion des Mikrotiirmchens.

Uber eine Berechnung der Modenabsténde kann der tatsichliche Mikrotiirmchen-
durchmesser ermittelt werden, da dieser durch Ungenauigkeiten in den Atzprozessen
abweichen kann, welches exemplarisch im néchsten Kapitel bei einem Mikrotiirm-
chen durchgefiihrt wird [Gut98].

Das Lumineszenzband des linearen Regimes iiber dem unteren Polaritonzweig ist
ein Resultat des Atzens des aktiven Mediums [Sch17].

Die Verstimmung des 8 um Mikrotiirmchen bestimmt sich bei 5 K zu -8 meV. Die
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Abbildung 7.2.: a) bis d) zeigen jeweils ein Paar an winkelaufgelosten Spektren fiir
ein 8 um Mikrotiirmchen und die planare Probe. Das erste Bild zeigt
hierbei die Dispersion im linearen Bereich unter der Schwelle, bei
der die gesamte Modenstruktur sichtbar ist. Das zweite Bild zeigt
den makroskopisch besetzten Grundzustand bei einer Anregungslei-
stung iiber der Kondensationsschwelle. Die planare Probe zeigt ein
kontinuierliches Spektrum, wahrend die Moden im Mikrotiirmchen
diskretisiert werden. Bei dem 8um Mikrotiirmchen ist ebenfalls die
erste Mode besetzt. Das Oszillatormodell zeigt in gestrichelt weifl
Exziton und Photonmode und in schwarz die untere Polaritonmode.

planare Probe hat eine Verstimmung von -7.8 meV.
Die Mikrotiirmchen mit héherem Durchmesser zeigen analoge Verhalten in der
Eingangs-Ausgangskennlinie. Damit ist die optische Polaritonkondensation in den

betrachteten Systemen nachgewiesen.

7.2. Autokorrelationsmessungen an eingeschlossenen

Kondensaten

In diesem Abschnitt werden die Autokorrelationsmessungen an den Kondensaten in
verschiedenen photonischen Einschlusspotentialen vorgestellt.

Lichtquellen kénnen anhand ihrer Kohérenzeigenschaften charakterisiert werden,
diese messen das Rauschen in einer Lichtquelle [Kav17]. Die Kohdrenz erster Ord-
nung ist die Korrelation von Feldern bzw. Amplituden und die Kohérenz zweiter
Ordnung ist die Koharenz von Intensitdten. Diese Klassifikation wurde zuerst von
Glauber insofern als wichtig dargestellt, als dass die hoheren Ordnungen quanten-
mechanische Effekte beinhalten und nicht-klassische Lichtquellen identifizieren kon-

nen [Gla63,Gla06]. In dieser Arbeit wird es um die Intensitéatskorrelationseigenschaf-
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ten von Polariton-Kondensaten gehen. Allgemein Kohérenz (sowohl zeitlich als auch
raumlich) von Polaritonkondensaten ist in der Literatur in Experiment und Theorie
intensiv erforscht worden [Roull, Haul2,Den07,Spal2, Lov08, Den06, Den02], da ei-
ner der Hauptmerkmale des Systems eine Laser-artige Emission ist, ohne dafiir eine
Inversionsbedingung erfiillen zu miissen. Ein Laser zeichnet sich durch seine guten
Kohéarenzeigenschaften aus, das heifit eine schmale Linienbreite, bzw hohe Kohérenz
erster Ordnung (in Ort und Zeit) und eine Intensitatskorrelation zweiter Ordnung

von Eins. Die klassische Definition der Autokorrelation zweiter Ordnung ist

(7.1)

mit ¢ und 7 dem Korrelationszeitpunkt und der Verzogerung. Polariton-Kondensate
interagieren iiber ihren Materieanteil mit ihrer Umgebung, diese Interaktionen sind
Prozesse, welche zu Energiefluktuationen fithren und die Koharenz im System zer-
storen konnen [Whi09, Por03].

In der Literatur wird darauf verwiesen, dass Polaritonemission einen g(2 (1=0)
Wert grofler als 1 auch weit tiber der Schwelle zeigt [Den03]. Hierbei wurde so-
wohl ein langsamer Abfall, ein erneuter Anstieg, als auch ein Plateau beobach-
tet [Lov08, Kas08, Hor10]. Als Griinde fiir dieses Verhalten werden die erwdhnten
Teilchenfluktuation durch Streuprozesse, sowie Modenkonkurrenz angefiihrt. Mo-
denkonkurrenz entsteht wenn verschiedene photonische Moden die Verstarkung des
Mediums beanspruchen. Die Kohérenz zweiter Ordnung wurde auch zeitaufgelost
gemessen [Adil5].

Als Hypothese fiir dieses Experiment war angedacht, dass der positive Einfluss auf
die Kondensationseigenschaften durch photonischen Einfluss insofern gegeben ist,
als die Energiedifferenz zwischen Grundmode und den hoheren Moden durch einen
tieferen Potentialtopf steigt. Diese Energiedifferenz unterdriickt Streuprozesse aus
dem Polariton-Kondensat, welche die Kohédrenz negativ beeinflussen. Der Energieab-
stand schiitzt also vor dem Umgebungsrauschen. Schon vorher wurde photonischer
Einschluss zur Verbesserung der Kondensationseigenschaften des Polaritonsystems
verwendet [Das02,Baj07,Klel5]. AuBlerdem wurde bereits mit einer CdTe Probe mit
grofler photonischer Variation in der Potentiallandschaft, hervorgerufen durch De-

fekte mit bis zu 2 meV Tiefe [Kri09], ein g2(0) Wert von 1.1 erreicht [Lov08]. Durch
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Abbildung 7.3.: ¢?(7) als Funktion der Verzégerung in willkiirlichen Einheiten fiir
eine lorentzférmige Mode in verschiedenen Emissionsregimes. Ther-
misches Licht hat bei keiner Verzégerung einen Wert von 2, koha-
rentes Licht 1 und eine Einzelphotonenquelle 0, welche fiir groflie 7
zu 1 abfallen; keiner Korrelation.

die Defekte wird fiir das Polariton-Kondensat eine nattirliche Falle gebildet, welche
es einsperrt.

Fir die Charakterisierung wird ein Standard Hanburry Brown-Twiss Setup ver-
wendet. Dieses funktioniert mit zwei Lawinenphotodioden, welche Einzelphoton auf-
gelost, Koinzidenzen messen. Fiir thermisches Licht, beispielsweise einer Glithlampe
wird nun ein g(2)(7 =0) Wert von 2 gemessen, das sogenannte bunching. Laserlicht
hat einen ¢(® (7 = 0) Wert von 1 und Einzelphotonenquellen einen ¢(*)(7 = 0) Wert
von 0. Damit kénnen verschiedene Emissionsregimes iiber ihren Autokorrelations-
wert klassifiziert werden. Abbildung 7.3 zeigt ein gangiges Schema der verschiedenen
reinen Emissionsregime von Licht fiir ¢(® (7). In dieser Arbeit wird also der Bereich
zwischen thermischen und koharenten Zustanden untersucht.

Das Signal des Polariton-Kondensats wird durch den Monochromator mit einer no-
minellen Energieauflosung von 0.2 meV in die Lawinenphotodioden geleitet. Wegen
der Energieverschiebung mit ansteigender Anregungsleistung wurde darauf geachtet,
dass bei jeder Anregungsleistung um den Grundzustand Lumineszenz eingesammelt
wird, das heifit das Gitter des Monochromators wurde mit der Anregungsleistung
verschoben.

Die Ergebnisse der Studie des Einflusses des photonischen Einschlusses auf die Au-
tokorrelation von Polariton-Kondensaten sind in Abbildung 7.4 a) zu sehen. Diese

zeigt hierbei exemplarisch eine Messung der Autokorrelation zum Vergleich zwi-
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Abbildung 7.4.: Beispielhaftes Messergebnis des Hanburry Brown-Twiss Interfero-
meters fiir ein Mikrotiirmchen und eine planare Probe. Deutlich zu
sehen ist bei normalisiertem Signal ein Hohenunterschied zwischen
den zentralen Peaks beider Messungen bei 7 = 0. Dies schlagt sich
in einem unterschiedlichen ¢(® (7 = 0) Wert nieder und signalisiert
damit verschiedene Emissionscharakteristiken der beiden Polariton-
Kondensate trotz dhnlicher relativer Anregungsintensitét.

schen Mikrotiirmchen und planarer Probe bei gleicher relativer Anregungsleistung
zur Schwelle (7 Pyp,,). Der zentrale Peak wird hierbei Autokorrelationspeak genannt,
der die erhohte Wahrscheinlichkeit fiir Autokorrelationsereignisse erfasst. Diese er-
hohte Wahrscheinlichkeit bedeutet eine nicht vollstdndig koharente Emission. Die
Nebenpeaks dienen der Normalisierung der Messung. Durch Summierung der Ereig-
nisse in den jeweiligen Peaks kann der ¢(?) (1 =0) Wert extrahiert werden, indem der
Durchschnitt des auf-integrierten Signals dieser Nebenpeaks (bei 7 # 0 mit einem
Abstand gegeben durch die Pulsfrequenz von 12 ns) durch das Hauptsignal bei 7 =10
geteilt wird

Deutlich sieht man hierbei die Hohenunterschiede zwischen den beiden Messwer-
ten. Die Signatur des in einem 6 Mikrometer Tiirmchen eingeschlossenen Kondensats
befinden sich etwa auf der Hohe der Nebenpeaks, was einem traditionellen Laser mit
einem ¢(® (7 = 0) Wert von nahe 1 entspricht. Die planare Probe zeigt eine deut-
liche Erhohung und damit einen erhohten ¢()(r =0) Wert von etwa 1.4, was auf
verbleibende thermische Emissionscharakteristiken oder verschiedene Moden im La-
serregime hinweist.

Abbildung 7.5 zeigt nun die gesamten auf diese Weise extrahierten Autokorrela-
tionswerte fiir eine planare Probe und Tirmchen mit Durchmessern von 6 bis 12

um. Der Ubergang zwischen thermischem und kohirentem Emissionsregime wird
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Abbildung 7.5.: Aus den Autokorrelationsmessungen extrahierte g(2 (1 =0) Werte
gegen zur Schwelle normierte Anregungsleistung fiir Systeme mit
unterschiedlichem photonischen Einschluss. Alle Systeme enden in
einem Plateau fiir hohe Anregungsleistungen. Das planare System
(schwarz) zeigt hierbei die hochsten Autokorrelationswerte, was der
hochsten Abweichung von einem koharenten Zustand entspricht. Die
Mikrotiirmchen zwischen 6 und 12 pm Durchmesser (griin, pink,
blau rot) zeigen ansteigende Autokorrelationswerte.

nun durch den Anstieg des g(®) (7 = 0) Werts zu Beginn ausgedriickt. Unterhalb der
Schwelle wird mit diesem Versuchsaufbau ein g(®) (7 = 0) Wert von 1 gemessen, da
die Kohérenzzeit der Polaritondiode (wenige ps) nicht ausreicht um die eigentlich
fiir thermische Emission vorgesehenen ¢2(0) = 2 aufzulosen [Wie09] durch die Be-
nutzung von Lawinenphotodioden mit einer nominellen Auflésung von 40 ps. Das
Problem von Systemen mit noch besserer Auflosung ist die geringere Detektions-
effizienz, welche die Charakterisierung von Lichtquellen auf mikroskopischer Ebene
bedeutend schwieriger macht. Durch den Anstieg der Koharenzzeit im Polaritonsy-
stem durch Kondensationsbildung ist es dann moglich nach der Schwelle den tat-
sichlichen ¢(2) (1 =0) Wert zu messen. Die Autokorrelation der Systeme steigt an,
bis auf ein Plateau was iiber mindestens 10 Schwellwerte der Anregungsleistung
konstant bleibt. Nur das kleinste Tiirmchen zeigt davon ein abweichendes Verhalten
indem es nach dem Anstieg der Kondensationsschwelle abfillt und einen vollstandig
koharenten Zustand bildet.

Es kann angenommen werden, dass das gemessene Plateau des ¢ (7 = 0) Werts
in Mikrotiirmchen iiber 6 pum Gréfle durch den Modenwettstreit hervorgerufen wird.
Abbildung 7.6 zeigt bei vergleichbarer relativer Anregungsleistung die winkelauf-

geloste Modenbesetzung von 6 und 8 um. Es ist ersichtlich, das die multi-modale
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Abbildung 7.6.: a) und b) Multimodale Emissionsstruktur der betrachteten Proben
im Kondensationsregime bei vergleichbarer relativer Anregungslei-
stung (3 Pyp,). Wahrend der kleinste Tiirmchen nur von einer Mode
emittiert, zeigen andere grofere Tiirmchen tiber der Kondensations-
schwelle ab einer gewissen Anregungsleistung Besetzung in mehre-
ren Moden.

Struktur mit groBerem Durchmesser zunimmt. Diese Effekte treten insbesondere
durch die gepulste Anregung auf, welche bei jedem Puls eine eigene Dynamik er-
zeugt und nie in eine Gleichgewichtssituation kommt.

Abbildung 7.7 untersucht experimentell die Autokorrelationsunterschiede durch
erhohte Temperatur, exemplarisch an dem schon vorgestellten 6 Mikrometer Mi-
krottirmchen. Die Temperaturfluktuationen verschlechtern die Kohérenzeigenschaf-
ten merklich, indem auch das qualitative Verhalten vom beobachteten Abfall Rich-
tung eins bei 5 K zu einem Anstieg auf ein Plateau bei 40 K gewichen ist.

Es gibt verschiedene theoretische Ansitze zur Berechnung und Simulation von
Autokorrelation in Polaritonkondensaten, welche versuchen die Dephasierungseffekte
die das Kondensat beeinflussen mit einzubeziehen [Sav13, Haul2, Wou09, Doa08].

Hier wird der in Referenz [Flal5] entwickelte Ansatz ! basierend auf der Monte-
Carlo-Jump Methode benutzt, um das beobachtete unterschiedliche Verhalten in

verschieden stark eingeschlossenen Kondensaten zu erklaren. Die mathematischen

IDie hier vorgestellte Theorie wurde von Hugo Flayac von der Universitit Ecole Polytechnique
Fédérale de Lausanne entwickelt und angewandt.
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Abbildung 7.7.: Temperaturabhéngigkeit der g2 (1 = 0) Funktion in Abhéingigkeit
der Anregungsleistung. Eine deutliche Erhéhung und damit Ver-
schlechterung der Kohéarenz ist bei dem Vergleich zwischen 40 K
und 5K festzustellen, was durch hohere, thermisch induzierte, Fluk-
tuationen im System bedingt ist.

Details sind im Anhang A.1 wiedergegeben.

Der Schliissel zur Erklarung der experimentellen Daten ist in den verschiedenen
Streuwahrscheinlichkeiten (in Abhéngigkeit des Mikrotiirmchendurchmessers) und
damit den Relaxationseffizienzen der verschiedenen Mikrotiirmchen zu finden, so-
bald auch theoretisch die multimodale Emissionsstruktur beriicksichtigt wird. Diese
wurden berechnet nach [Pie96]. Abbildung 7.8 zeigt die Streukoeffizienten in Ab-
hangigkeit der Modenseparation und damit des Tiirmchendurchmessers. Eine starke
Zunahme von bis zu zwei Groflenordnungen fiir kleinste Tiirmchen ist zu beobachten,
bei denen eine Energiedifferenz von 0.5 meV zwischen den beiden untersten Moden
vorliegt. Experimentell wurden noch kleinere Tiirmchen als 6 pym daher nicht un-
tersucht, da bei Tiirmchen dieser GroBe die negativen Atzeffekte sich in niedrigeren
Q-Faktoren niederschlagen und daher ein sinnvoller Vergleich zwischen Kondensa-
tionsverhalten nicht moéglich ist. Durch die Zunahme des Streukoeffizienten werden
in der Polaritonzerfallszeit die Fluktuationen des Polaritonkondensats durch verbes-
serte Relaxation unterdriickt. Physikalisch kommt dieser Effekt von einer starkeren
Lokalisierung der Polaritonwellenfunktion in kleineren Ttirmchen. Weiterhin verhin-
dert ein grofler Energieabstand zwischen den Moden des Systems, induziert durch
kleine Tiirmchen, Modenkompetition wie experimentell durch die unterschiedliche
Besetzung der hoheren Moden bewiesen.

Die Theorie fiihrt schlussendlich zu einer guten Ubereinstimmung der experimen-
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Abbildung 7.8.: Der Streukoeffizient R nimmt 2 Groflenordnungen zu zwischen ei-
nem quasi-planaren System von 12 pum Durchmesser und einem
sehr kleinen Tiirmchen mit 2 um Durchmesser. Dies wirkt sich auf
die Kondensationseigenschaften und letztlich auf die Kohérenzei-
genschaften aus.

tellen Daten in Abbildung 7.9. a) zeigt hierbei erneut die experimentellen Ergebnisse
des 6 Mikrometer Tiirmchen, diesmal mit der Theorie in b) daneben. Der Anstieg
an der Schwelle und der darauffolgende Abfall Richtung Eins sind gut reproduziert.
In der Theorie rithrt der Anstieg von der Berticksichtigung der Detektorauflosung
in der Simulation, wie im Anhang A.1 dargelegt.

Abbildung 7.10 zeigt fiir alle Durchmesser den ¢(® (7 = 0) Wert bei einer ver-
gleichbaren Emissionsintensitat des integrierten Grundzustands. Zusétzlich werden
die theoretischen Werte dariibergelegt, welche sehr gut iibereinstimmen. Die grofite
Abweichung findet sich bei 10 pm zu 0.037. Damit kann die Theorie die beobachteten
Phénomene gut reproduzieren und den grofien Einfluss der Relaxationseigenschaften

auf die Kohéarenzeigenschaften und Formation von Polaritonkondensaten zeigen.

Offene Fragen in diesem Themenbereich betreffen die Unterschiede von verschie-
denen Materialsystemen, sowie systematische Untersuchung des Einflusses von Ver-
stimmung und die Realisation von vollstdndig kohédrenten Zustanden bei Raum-
temperatur. Interessant ist auch die Frage inwiefern stark hohere Lebenszeiten und

damit Kondensate im Gleichgewicht effizientere Relaxation hinfallig machen. Wei-
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Abbildung 7.9.: a) zeigt die experimentellen Autokorrelationsdaten fiir verschiedene
Anregungsleistungen eines 6 pm Mikrotiirmchens im Kondensats-
zustand. b) zeigt die theoretische Nachbildung der experimentel-
len Bedingungen mit dem Monte-Carlo Ansatz. Die experimentel-
len Daten kénnen von der Theorie gut reproduziert werden in dem
Anstieg nach der Schwelle durch Berticksichtigung der Detektorauf-
l6sung und dem Abfall durch den Kondensationsmechanismus.
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Abbildung 7.10.: In dieser Abbildung wird ein Vergleich der Autokorrelationswer-
te zwischen Experiment und beschriebener Theorie durchgefiihrt.
Fiir eine approximativ fixe Intensitidt der Emission des Konden-
sats werden die Autokorrelationswerte des Experiments mit de-
nen der Theorie fiir verschiedene Tirmchendurchmesser vergli-
chen. Hierbei zeigt sich eine gute Ubereinstimmung der Werte auf
dem ¢® (7 =0) Plateau.
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terhin ist die Messung und Bedeutung von Autokorrelationsmomenten héherer Ord-
nung von Interesse, welche noch einmal zusétzliche Information tiber die Koharenzei-
genschaften in Polaritonkondensaten liefern kénnen. Dies wird im néchsten Kapitel
adressiert.

Damit konnte mit dieser Reihe von Experimenten das Verstandnis der Kohéarenz
und ihrer Ausbildung in Polaritonkondensatien in lithographisch definierten Ener-

gielandschaften erweitert werden.
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8. Die Photonstatistik eines

Polariton-Kondensats

Nachdem im letzten Kapitel iiber die Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung ge-
zeigt wurde, dass sich in stark photonisch eingeschlossenen Polariton-Kondensaten
gute Kohéarenzeigenschaften ausbilden, wird dieses Kapitel eine Messung der kom-
pletten Photonstatistik eines solchen Mikrotiirmchens an seiner Kondensations-
schwelle und im Ubergang bis zum vollen Kondensatszustand prisentieren.

In dem beginnenden Abschnitt 8.1 wird erstens der besondere Detektor vorge-
stellt, mit dem es moglich ist, die genaue Photonenanzahl und damit die komplette
Photonverteilung aufzulosen und zweitens eine kurze Einfithrung in die Physik der
Photonstatistik gegeben. Abschnitt 8.2 zeigt dann die Messungen eines Ubergangs
der Photonstatistik einer Mikrokavitat in starker Kopplung von exponentiell zu pois-
sonisch tiber die thermisch-kohérenten Zustande. Die wesentlichen Ergebnisse dieses

Kapitels wurden in [Kla18b] publiziert. !

8.1. Photonenzahl-auflosende Detektoren und die

Photonenstatistik

Der in dieser Abschnitt vorgestellte Sensor ? ist gleichzeitig in der Lage Einzelphoto-
nen mit hoher Effizienz tiber einen breiten Energiebereich zu detektieren [Lit08] und
ihre Anzahl aufzulésen [Cab98]. Dies versetzt ihn in der Lage Messungen durchzu-

fithren, die mit herkdmmlichen Einzelphoton Detektoren (etwa APDs wie im letzten

!Mein Dank gilt meiner gleichberechtigten Koautorin E. Schlottmann und den Kollaboratio-
nen mit der Arbeitsgruppe von Prof. Dr. Reitzenstein der TU Berlin und der physikalisch-
technischen Bundesanstalt.

2Mein Dank gilt der physikalisch-technischen Bundesanstalt, welche den Sensor zu Verfiigung
gestellt hat.

84



8. Die Photounstatistik eines Polariton-Kondensats

Abschnitt benutzt) nicht durchfithrbar sind. Dies ist eine relativ neue Erfindung,
welche sich den feinen Ubergang zwischen zwei verschiedenen Leitungsarten zu Nut-
ze macht [Ens05, Heil7]. Der Sensor [Transition edge sensor (TES)| kann damit
mikroskopische Lichtquellen auf ihre gesamte Emissionsstatistik hin charakterisie-
ren, wie etwa die bisherigen in dieser Arbeit vorgestellten Polariton-Kondensate. Er
basiert darauf eine sehr kleine Temperaturdnderung einer bestimmten Photonan-
zahl zuzordnen. Das ankommende Photon wird vom Elektronenbad des Detektors
absorbiert und das Material befindet sich genau an einem Ubergang zwischen nor-
maler Leitung und Supraleitung. Dies bedeutet, dass die Absorption von nur einem
oder wenigen Photonen eine Temperaturverinderung hervorruft, welche einen Wi-
derstandsunterschied von vielen Ohm erzeugt. Dieser Widerstandsunterschied durch
die absorbierten Photonen kann dann ganz genau (Auflésung von pA) tiber supra-
leitende Quanteninterferenzeinheiten (SQUIDS) ausgelesen werden. SQUIDs dienen
eigentlich zur sensitiven Messung von Magnetfeldern, konnen aber prinzipiell je-
de physikalische GroSe messen, die eine Anderung von Magnetfeldern erzeugt, wie
ein Stromfluss. Uber das resultierende Ssignal kann dann eine Zuordnung zu einer
bestimmten Photonenanzahl durchgefiihrt werden [Had16].

Die Motivation liegt zum einen in einer genaueren Charakterisierung der Licht-
quelle, insbesondere am Ubergang zwischen thermischer und kohérenter Emission,
da die volle Statistik auch Aufschluss iiber die Fluktuationen am Ubergang gibt. Zum
anderen erlaubt die Auflésung eines solchen Zustands auch die erste Messung der
Statistik eines Phasentiberganges der optisch verfolgt werden kann und in der Aus-
bildung einer makroskopisch besetzten Wellenfunktion im Kondensat eine messbare
Anderung der Statistik der Emission erfihrt. Da Polaritonen eine Mischung aus
Licht und Materie darstellen, ist es nicht einfach zu sagen, wie genau der Uber-
gang zwischen dem thermischen und dem kohéarenten Regime stattfindet. Er kann
ahnlich einem traditionellen inversions-basierten Laser stattfinden [Lau04], oder sich
verhalten wie in atomaren Kondensaten, welche stark abweichendes Verhalten zei-
gen [Sch0g].

Historisch erfolgten die ersten Messungen der gesamten Photonstatistik eines La-
sers in 1965 [Are65], welche gut der Theorie folgten. Atomare Kondensate wurden
ebenfalls als Atom-Laser charakterisiert [Ott05], diese zeigen grofere Abweichungen

unter und iiber der Schwelle von dem fiir photonische Systeme charakteristischen
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Ubergang zwischen thermisch zu kohérent (was einem Ubergang von Exponential-
zur Poisson-Verteilung entspricht, siehe detailliertere Diskussion im Anschluss). In
atomaren Bose Einstein Kondensaten zeigen sich weitere Abweichungen des traditio-
nellen Laserbildes in den Korrelationen hoherer Ordnung [Blo08] durch Vielteilchen-
Dynamiken [Bur97] und Verschrankungen [Gri06]. Die bisherigen Charakterisierun-
gen von Polariton-Lasern mit den Autokorrelationen insbesondere erster und zweiter
Ordnung sind fiir eine Festlegung auf eine Theorie des Phasentibergangs daher nicht
ausreichend, da unterschiedliches Verhalten tiber eine Vielzahl von Materialien und
Systemen beobachtet wurde [Kav17]. Hierfiir braucht man die Information der ge-
samten Statistik, um deren Messung es in diesem Kapitel gehen wird. Die volle
Statistik erlaubt insbesondere die Rolle von Interaktionen im Aufbau der Kohé-
renz im System besser zu verstehen. Wir finden in diesem Kapitel, dass in einem
photonisch verstimmten Polaritonsystem der Phaseniibergang einem Laser dhnelt
(wenig-interagierendes Bild von Polaritonen), in einem direkten Ubergang zwischen
thermisch zu koharent tiber die thermisch-kohéarenten Mischzustande. Die trotzdem
gefundenen geringen Abweichungen miissen noch theoretisch genauer beleuchtet wer-
den, um den Anteil der Interaktionen an der Kohédrenzbildung herauszuarbeiten.

Eine Beispielmessung, anhand derer das eigentliche Prinzip zur Extraktion der
Statistik aus dem TES Signal erlautert wird, zeigt Abbildung 8.1 a). Hierbei ent-
sprechen verschieden hohe Signalsignaturen verschiedenen Photonenzahlen in den
Emissionspulsen, welche schon visuell gut voneinander getrennt werden kénnen. Die
Signale konnen dann aufintegriert werden, um in Abbildung 8.1 b) eine Zuordnung
von Signal zu Photonzahl zu bekommen. Diese Bereiche werden dann integriert und
durch die Gesamtanzahl geteilt, um die finale Verteilung P(n) zu bekommen.

Der TES hat eine thermische Erholzeit auf der Mikrosekunden Skala. Der An-
regungslaser wird mit 80 Mhz Pulsrate betrieben mit 1.5 ps Pulsen, das heifit die
Pulse miissen so ausgeschnitten werden, dass pro Sensor-Intervall nur ein Puls am
Sensor ankommt, sonst wiirde die Statistik durch weiteres Signal verzerrt. Dies wird
mit Hilfe eines akustooptischen Modulators (AOM) gemacht. Die Funktionsweise
eines solchen Modulators erlaubt iiber brechungsindexédndernde akustische Wellen
in einem Kristall, mit einer definierten Frequenz optische Pulse in eine abweichende
Richtung zu lenken. Dies ermdglicht die Verwendung nur des ausgewéhlten Pulses

zur Probenanregung. Inharent in diesem Modulatorverfahren ist eine Anpassung
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Abbildung 8.1.: a) Signalspuren des Detektors aus einer Polaritonlichtquelle tiber
der Kondensationsschwelle integriert iiber 1000 Laserpulse. Jede
Spur korrespondiert zu einem Anregungsereignis und beinhaltet ei-
ne definierte Anzahl von Photonen. b) das Signal in a) wurde fiir
jede Spur integriert. Hier ist eine deutliche Trennung zwischen ver-
schiedenen Photonzahlen zu sehen, welche eine Rekonstruktion der
gesamten Statistik moglich macht.

der Intensitéit, sodass die Intensitat des jeweiligen Pulses an einer Photodiode mit-
gemessen werden muss. Diese wird dann dem entsprechenden Puls zugeordnet und
ermoglicht eine finale Zuordnung der Anregungsleistung zur Photonstatistik mit ei-
nem Fehler in der Sensitivitat der Photodiode.

Die Physik der Photonstatistik soll hier ebenfalls kurz erlautert werden. Thermi-
sches Licht entspricht einer exponentiellen Verteilung der Photonzahlen (¢(?) (0) = 2),
kohérentes Licht bildet eine Poissonverteilung (¢(®(0) = 1) und nicht-klassisches
Licht wiirde sich in einer Sub-Poisson Verteilung zeigen (¢(?)(0) < 1). Mathematisch

werden diese Reinzusténde jeweils geschrieben zu (e.g. [Fox06])

J— ( <”“‘>>)n, (8.1)

L+ (ngp) \ 1+ (g,
2n
2|af

pe = el (8.2)

n!

mit Pt der thermischen und P der kohédrenten Statistik. o ist ein Kohirenz-
Parameter, fiir den gilt a? = n,p; die kohérente Besetzung und ny, ist die thermische
Besetzung.

Laser an ihrer Schwelle emittieren sogenannte thermisch-koharente Mischzustande

[OV91], eine Uberlagerung von thermischen und kohirenten Eigenschaften, welche
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Abbildung 8.2.: a)-d) Berechnete Entwicklung eines thermischen Emitters zu einem
kohérenten Emitter iiber thermisch-koharente Zwischenzustande im
Bereich der Laserschwelle.

mit folgender Verteilung angegeben werden kann [Are66]

P :Me_l-i—‘?vlszL <—|a]2> (8.3)
" (1 (gt "\ (nn) + (nan)? ) '

Hierbei ist die Durchschnittsbesetzung () = (n) + |a|?, die Varianz gegeben als
(AR2) = |al? (2(ng) + 1)+ (ngp)2 + (ng,) und Ly, sind die Laguerre-Gauss Polynome.

Anhand dieser drei Gleichungen fiir die verschiedenen Lichtzustande wurden in
Abbildung 8.2 beispielhaft fiir eine mittlere Photonenzahl von (n) = 10, ein reiner
thermischer Zustand in a), in b) ein Mischzustand mit (n;,) =4 und (nep) =6, in c)
ein Mischzustand mit (ng,) =2 und (n..;,) = 8, sowie ein reiner kohérenter Zustand
in d) aufgetragen.

Das von uns betrachtete System, ein Mikrotiirmchen in starker Kopplung, hat
ebenfalls verschiedene Emissionsregime, was sich in einer Anderung der Photon-
statistik niederschligt. Unterhalb der Schwelle ist es ein thermischer Strahler, was
sich in einem exponentiellen Photonstatistik Verlauf auflert. Im Bereich der Schwel-
le erwartet man wenn sich das System analog zu einem klassischen Laser verhélt,
thermisch-kohédrente Mischzustdnde und fir einen perfekten kohérenten Zustand

weit iiber der Schwelle einen poissonischen Verlauf.
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Abbildung 8.3.: Die Anpassungsfehler der Photonstatistk Messung an einem Polari-
tonkondensat. Dies zeigt sehr genaue Ubereinstimmung der Anpas-
sungen mit den experimentellen Daten.

Allgemein wird in diesem Kapitel auf weitere Fehlerrechnung verzichtet, da die Be-
stimmung der Photonzahlen bei nicht gesattigtem Sensor exakt sind (auer im sehr
geringen Grenzbereich der Zuordnungen, siche Abbildung 8.3. Die Anpassungsfehler
der thermisch-kohérenten Zustande sind ebenfalls sehr gering mit einem Residuum
von 10~%). Diskutierungswiirdig sind allerdings zusétzliche Photonen durch Raum-
licht und unzureichend gefilterte zusatzliche Pulse, da das AOM die Anregungspulse
nur mit einem Verhaltnis 1:1000 abschwécht. Der sensitive Detektor wird diese re-
gistrieren und damit ist die Statistik leicht aber nicht signifikant verzerrt (da die
abgeschwachten Pulse unterhalb der Schwelle viel weniger Photonen erzeugen als
der selektierte Puls oberhalb der Laserschwelle wird die Messung mit ansteigender

Anregungsleistung theoretisch exakter).

8.2. Messung der Photonenstatistik eines

Polariton-Kondensats

In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse einer Photonenanzahl aufgelosten Mes-
sung eines Polariton-Kondensats prasentiert.

Das untersuchte 6 pm Mikrotiirmchen hat dhnliche Eigenschaften wie das in Ab-
schnitt 7.1 vorgestellte (gleiche Probe), befindet sich allerdings bei einer Verstim-
mung von - 4.5 meV (-0.45 in Relation zur Rabiaufspaltung, 30 % Exziton, 70

% Photon im Grundzustand), die Charakterisierung und der Beweis der Polariton-
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Kondensation wird in Abbildung 8.4 vorgestellt. Der Grund fiir den Wechsel des Mi-
krotiirmchens war die experimentell beobachtete niedrigere Kondensationsschwelle,
welches fiir die Anregungsbedingungen durch die niedrige Zerstorschwelle des AOMs
von Vorteil war. Die Abbildung zeigt in a) und b) die Dispersion unter und tber der
Schwelle, sowie in ¢) und d) die Auswertung des Grundzustands in Bezug auf In-
tensitéit, Energie und Linienbreite mit ansteigender Anregungsleistung. Details zur
Beschreibung der Bedeutung dieser fiir den Polariton-Kondensationsvorgang charak-
teristischen Verldufe sind in vorherigen Kapiteln erlautert worden. Zusammenfassend
ergibt sich eine Intensitats-Nichtlinearitat, einen Zusammenfall der Linienbreite an
der Schwelle und eine Verschiebung zu hoéheren Emissionsenergien mit grofierer An-
regungsleistung, was eine Polariton-Kondensation bedeutet.

Abbildung 8.5 und 8.6 zeigen die Photonstatistik fiir Anregungsleistungen rela-
tiv zur Kondensationsschwelle. In dieser Arbeit wird die Schwelle als Beginn der
Intensitéits-Nichtlinearitat gelegt. Die Photonstatistiken fiir niedrigere Anregungs-
leistungen konnen hier nicht bestimmt werden aufgrund des zum Signal hohen Rau-
schens unterhalb der Kondensationsschwelle. Die Photonstatistik verdndert sich von
einer exponentiellen Funktion zu einer Poisson-Funktion mit steigender Anregungs-
leistung. Dies spiegelt den Aufbau der Kohédrenz im System wider. In a) bis f) sieht
man daher einen ansteigenden Kohérenzanteil in der Statistik.

In Figur 8.7 a) bis d) wird nochmals am selben System unter nominell &hnlichen
Bedingungen fiir héhere mittlere Photonenzahlen der Emission wiederholt (ohne In-
tensitatsfilter), hier zeigt sich eine nach beiden Flanken symmetrische Poissonfunk-
tion. Man sieht eine etwas mehr von den thermisch-koharenten Zustanden abwei-
chende Verteilung, durch eine zweite Flanke. Diese kann erklért werden durch einen
starkeren Einfluss der angeregten Moden durch nicht symmetrische Anregungsbe-
dingungen des Tiirmchens. Solche hoheren Moden wiirden zur Messung einer Super-
position der beiden Zustande fiihren, was vorliegende Statistik abbildet.

Die in Abbildung 8.5 und 8.6 gemessenen Zwischenregime koénnen mit den
thermisch-kohédrenten Zustanden angepasst werden . Diese Anpassung erlaubt den
Ubergang des thermischen zum kohirenten Regime anhand der relativen thermisch

und kohérenten Besetzung der Zustande zu messen und damit den Kondensations-

3Diese Theorie wurde von Hugo Flayac von der Universitit Lausanne auf die experimentellen
Daten angewandt.
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Abbildung 8.4.: a) Zeigt ein winkelaufgelostes Spektrum unter der Kondensations-
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schwelle fiir das 6 wm Mikrotiirmchen mit Exziton, Photon, so-
wie einer Anpassung des unteren und oberen Polaritons. b) Win-
kelaufgelostes Spektrum in der Kondensationsphase. ¢) Eingangs-
Ausgangskennlinie der Intensitdt und der Linienbreite extrahiert
aus einer Lorentz-Anpassung des Grundzustands. d) Eingangs-
Ausgangskennlinie der Emissionsenergie.
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Abbildung 8.5.: a) bis d) Verdnderung der Photonstatistik der Emission eines Pola-
ritonkondensats mit steigender Polariton-Dichte an der Kondensati-
onsschwelle [Fortfithrung der Messergebnisse in Abbildung 8.6]. Bei
niedriger Anregungsleistung zeigt sich thermische Emission durch
die exponentielle Gestalt der Statistik, welche sich zu einem Pois-
son iiber die thermisch-kohérenten Zwischenregime durch den Kon-
densationsmechanismus entwickelt. In orange sind die Theorie An-
passungen (thermisch-kohédrente Mischzustande) zu sehen, schwarz
und rot zeigen den Poisson- und thermischen Reinzustand.
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