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STRESZCZENIE

Laserowanie polega na nieliniowym wzmocnieniu $wiatlta w o$rodku aktywnym umieszczonym
we wnece rezonansowej. Zadania realizowane w ramach pracy doktorskiej skupiaja sie
na efektach laserowania z polprzewodnikowych mikrownek polarytonowych wykonanych
ze zwiazkow II-VI ukladu okresowego. Silne sprzezenie fotonu i pary elektron-dziura prowadzi
do powstania kwaziczastki o podwdjnej naturze, zwanej polarytonem ekscytonowym.
Mikrowneki z materialéw polprzewodnikowych z grup II-VI pozostaja zdecydowanie mniej
zbadane w poréwnaniu do ich odpowiednikéw z grup III-V. Ze wzgledu na wigksza sile
oscylatora ekscytonu w zwiagzkach poélprzewodnikowych II-VI ich uzycie jako materialu
aktywnego otwiera szereg nowych mozliwosci dla zastosowan w optoelektronice.

W og6lnosci mozna zaobserwowac trzy rezimy laserowania w emisji z ukladu studni
kwantowej sprzezonej z poétprzewodnikowa mikrowneka optyczna. Laserowanie polarytonowe
w silnym sprzezeniu $wiatla z materia powstaje w wyniku stymulowanego rozpraszania
mikrowngkowych polarytonéw ekscytonowych do stanu podstawowego. W wyzszych
gesto$ciach mocy pobudzania, gdy w zwiagzku z efektami dekoherencji zostaje utracone silne
sprzezenie, mozliwe jest uzyskanie laserowania fotonowego, za ktére odpowiada¢ moga dwa
mechanizmy: stymulowana rekombinacja ekscytonéw lub, w granicznym przypadku duzych
mocy pobudzania, stymulowana rekombinacja plazmy elektronowo-dziurowej. Jak dotad,
niezaleznie od wybranych materialéw, co najwyzej jeden lub dwa z wymienionych reziméw
obserwowane byly dla jednej struktury. Dzieki odpowiedniemu doborowi materialow
i przemys$lanemu zaprojektowaniu struktury mikrowneki badania prowadzone w ramach pracy
doktorskiej wykazaly obecno$¢ wszystkich trzech reziméw laserowania dla jednej struktury.
Potwierdzono je przez obserwacje trzech progéw laserowania w emisji z pulapek fotonicznych
w mikrownece optycznej na bazie selenkéw i tellurkéw z pojedyncza studnia kwantowa
CdSe/(Cd,Mg)Se. Pozwolilo to na ustalenie niewyznaczonej wczeéniej relacji miedzy trzema
réznymi rezimami laserowania.

Badania laserowania polarytonowego rozszerzono réwniez na uklad dwdch
sprzezonych poélprzewodnikowych mikrownek optycznych ze studniami kwantowymi na bazie
zwigzkow telluru. Sprzezenie $wiatlo-materia w ukladzie tego typu prowadzi do powstania
czteropoziomowego systemu polarytonowego. Zaobserwowano w nim kondensacje
Bosego-Einsteina i laserowanie polarytonowe z dwoéch najnizszych galezi polarytonowych.
Pomiary spektroskopowe z rozdzielczo$cia czasowa wykazaly zlozona dynamike proceséw
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odpowiadajacych za transfer wzbudzenia miedzy rezerwuarem nos$nikéw wykreowanych
$wiatlem 1 poziomami polarytonowymi. W szczegdlnosci pokazano, ze kondensaty
polarytonowe, z ktérych nastgpuje emisja, nie koegzystuja w czasie. Budowanie populacji
kondensatu na wyzszej galezi polarytonowej nastepuje po radiacyjnym zaniku kondensatu, ktéry
zostal wytworzony na galezi nizszej. Co wiecej, obecnosci kondensatu na wyzszej galezi
polarytonowej towarzyszy zjawisko zdegenerowanego w energii parametrycznego rozpraszania
polarytonéw ekscytonowych do nizej energetycznej galezi polarytonowej. Systematyczne
pomiary przeprowadzone dla podwojnej mikrownegki i modelowanie teoretyczne pozwolily
zrozumie¢ i opisa¢ mechanizm odpowiedzialny za dynamike kondensatu w tym
wielopoziomowym systemie polarytonowym.

Realizacja zadan prezentowanych w niniejszej pracy jest istotna z punktu widzenia
przydatnosci materialéw grupy II-VI w badaniach wplywu mikrostrukturalizacji na lokalizacje
i laserowanie z mikrownek poélprzewodnikowych oraz w zastosowaniach praktycznych,
np. do budowy urzadzen polarytronicznych.
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Lasing from a single and coupled double polariton microcavities made of
tellurides and selenides

ABSTRACT

Lasing relies on the non-linear amplification of light in the active medium of an optical resonator.
The tasks carried out as part of the doctoral dissertation focus on the effects of lasing from
semiconductor polariton microcavities made of II-VI compounds of the periodic table of
elements. The strong coupling of the photon and the electron-hole pair leads to the formation of
a double-nature quasiparticle, called the exciton-polariton. The semiconductor microcavities
based on materials from the II-VI groups remain much less explored compared to their
counterparts from the III-V groups. Due to the greater strength of the exciton oscillator II-VI in
semiconductor compounds, their use as an active material opens up a number of new possibilities

for optoelectronics applications.

In general, we can observe three laser regimes in the emission from a quantum well
coupled to a semiconductor optical microcavity. Polariton lasing in a strong light-matter coupling
regime results from the stimulated scattering of exciton-polaritons to the ground state. In the case
of higher excitation power, when the strong coupling is lost due to decoherence effects, it is
possible to obtain photon lasing for which two mechanisms may be responsible: stimulated
exciton recombination or, in the extreme case of a high density of excitation power, stimulated
electron recombination of electron-hole plasma. So far, regardless of the selected materials, at
most, one or two of the listed regimes have been observed for one structure. Thanks to
the appropriate selection of materials and thoughtful design of the microcavity structure, the
research carried out as part of the doctoral dissertation showed the presence of all three laser
regimes for one structure. It was confirmed by observing the three laser thresholds in
the emission from photonic traps in an optical microcavity based on selenides and tellurides with
a single quantum CdSe/(Cd,Mg)Se well. This allowed establishing a previously undetermined

relationship between three different laser regimes.

Polariton lasing study has also been extended to a system of two coupled
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semiconductor optical microcavities with quantum wells based on tellurium compounds.
Light-matter coupling in this type of system leads to a four-level polariton system. Bose-Einstein
condensation and polariton lasing from the two lowest polariton branches were observed.
Spectroscopic measurements with temporal resolution revealed the complex dynamics of
the processes responsible for the excitation transfer between the reservoir of light-created carriers
and the polariton levels. In particular, it has been shown that the emitting polariton condensates
do not coexist in time. The construction of the condensate population on the upper polariton
branch follows the radiation decay of condensate that has been produced on the lower branch.
Moreover, the presence of condensate on the higher polariton branch is accompanied by
the energy-degenerate scattering of exciton-polaritons into the lower energetic polariton branch.
Systematic measurements for the double microcavity and theoretical modelling made it possible
to understand and describe the mechanism responsible for the condensate dynamics in this

multi-level polariton system.

The implementation of the tasks presented in this thesis is essential from the point of
view of the usefulness of the materials of the II-VI group in the study of the influence of
microstructure on the location and lasing from semiconductor microcavities and in practical

applications, e.g. for the construction of polaritronic devices.
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LE SAVANT N’ETUDIE PAS LA NATURE PARCE QUE CELA EST UTILE,
IL LETUDIE PARCE QU’IL Y PREND PLAISIR,

ET IL Y PREND PLAISIR PARCE Q_U’ELLE EST BELLE.

— Henri Poincaré
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Wprowadzenie

Przedmiotem badann opisanych w niniejszej rozprawie s efekty laserowania
z polprzewodnikowych mikrowngk optycznych wytworzonych z materialéw selenkowych
i tellurkowych.

Laserowanie to nieliniowe wzmocnienie $wiatta w osrodku aktywnym umieszczonym
we wnece rezonansowej powstale w wyniku zewnetrznego pompowania optycznego
lub elektrycznego. Swiatto emitowane w wyniku tego procesu sklada si¢ z fotonéw o prawie takiej
samej energii i pedzie, wigc w uproszczeniu moze by¢ opisywane jedna, wspolna funkcja falowa.
Od momentu zaprezentowania pierwszego dzialajacego lasera rubinowego w 1960 roku przez
Theodore'a H. Maimana [1] opracowano cala game systeméw laserujacych pracujacych
w szerokim zakresie spektralnym, o réznej mocy progowej, oraz o réznej charakterystyce
czasowej. Korzysci plynace z precyzyjnej kontroli parametréw emitowanego $wiatla, takie jak
monochromatyczno$¢, kierunkowos¢ emisji, koherencja oraz wysoka intensywnos¢ sprawily, ze
zjawiska laserowania od lat nieprzerwanie s3 w centrum zainteresowan wielu grup badawczych.
Przyniosly one przelom w wielu dziedzinach nauki, w szczegélnosci w fizyce materii
skondensowanej oraz fotonice. Na pograniczu tych dwoch dziedzin efekty laserowania
obserwowane w polprzewodnikowych mikrowngkach optycznych zyskaly szczegoélne znaczenie
w badaniach fundamentalnych i pozwolily na uzyskanie odpowiedzi na kluczowe pytania
dotyczace oddzialywania $wiatlo-materia. Badania zjawiska koherentnej emisji w strukturach
pélprzewodnikowych wplynely takie na rozwdj wielu urzadzen powszechnie stosowanych
w roznych aspektach dziatalnosci czlowieka m.in. w nosnikach danych oraz lacznosdci

$wiattowodowej. Doceniana jest zwlaszcza ich wysoka wydajno$¢, niewielkie rozmiary oraz niskie



koszty produkgji i eksploatacji. W kontekécie rozwoju urzadzenn komercyjnych szczegélnie
obiecujaca wydaje si¢ mozliwo$¢ produkcji emiteréw koherentnego $wiatla, ktore
wykorzystywalyby efekty polarytonowe. W poréwnaniu do konwencjonalnego lasera, w ktérym
akcja laserowa wystepuje tylko wtedy, gdy osiagnieta zostanie inwersja obsadzen, laserowanie
polarytonowe zachodzi w zakresie znaczenie nizszych mocy pobudzania. Powodem tego jest
jako$ciowo inny mechanizm dzialania bazujacy na stymulowanym parametrycznym rozpraszaniu

polarytonéw ekscytonowych.

Pierwszy laser pélprzewodnikowy bazujacy na zlaczu p — n wykonanym z arsenku galu
zaprezentowany zostal w 1962 roku przez Roberta Noela Halla [2]. Urzadzenie to pracowato
w niskich temperaturach, co znacznie ograniczalo potencjalne zastosowania komercyjne.
Jednakze, w latach siedemdziesigtych wraz z rozwojem technologii wzrostu monokrysztatéw
skutkujacym opracowaniem m.in. techniki wzrostu epitaksjalnego z wiazek molekularnych
(ang. Molecular Beam Epitaxy, MBE) otworzyly sie nowe mozliwosci produkcji wysokiej jakosci
warstw polprzewodnikowych z precyzyjnie kontrolowanymi parametrami wzrostu oraz mala
liczbg  defektéw strukturalnych. Produkcja cienkich warstw epitaksjalnych pozwolita
na wytworzenie struktury polprzewodnikowej, w ktdérej swoboda ruchu noénikéw zostala
ograniczona w jednym z kierunkéw dzieki zastosowaniu studni kwantowej. Pierwszy laser
wykorzystujacy studnie kwantowe jako material aktywny zostat zaprezentowany w 1975 roku
przez Bell Laboratories [3], a w 1979 roku uzyto po raz pierwszy wneki rezonansowej wykonanej
z uzyciem zwierciadel typu braggowskiego w konfiguracji VCSEL (ang. Vertical Cavity Surface
Emitting Laser) [4]. Osiagniecia te wyznaczyly trend pézniejszego rozwoju urzadzen laserujacych

bazujacych na ciele stalym powszechnie uzywanych w komercyjnych zastosowaniach do dzis.

Niezaleznie od prac nad laserowaniem rozwazania teoretyczne prowadzone przez
Satyendre Natha Bosego i Alberta Einsteina [5, 6] doprowadzily do opracowania podstaw
teoretycznych zjawiska kondensacji czastek o spinie catkowitym (bozonéw) rozumiane jako
makroskopowe obsadzenie stanu podstawowego. Problemy technologiczne wynikajace
z potrzeby uzyskania ekstremalnych warunkéw eksperymentu, czyli przede wszystkim ultra
niskich temperatur spowodowaly, ze pierwsza obserwacja kondensatu na zimnych atomach
nastapila dopiero w 1995 roku [7]. W fizyce ciala statego pierwszym kandydatem do wytworzenia

kondensatu byly ekscytony, czyli kulombowsko zwigzane pary elektron-dziura tworzace



kompozytowy bozon [8]. Jednakze funkcje falowe ekscytonéw przy duzej gestosci wzajemnie sig
przenikaja, ujawniajac fermionowa' nature skladowych ekscytonu i oslabiajac przy tym efekt
kondensacji. Pod koniec lat piecdziesiatych dwudziestego wieku zostalo opisane niezalezenie
przez Hopfielda [9] i Agranovicha [10] oddzialywanie, ktére doprowadzito do wylonienia innego
kandydata - polarytonu ekscytonowego bedacego rezultatem silnego sprzezenia ekscytonu

i fotonu.

W 1992 roku rozwdj technologiczny wzrostu struktur fotonicznych opartych
na zwierciadlach Bragga oraz zrozumienie fizyki oddzialywania $wiatto-materia pozwolity
na zaprezentowanie po raz pierwszy eksperymentalnego wyniku oddzialywania ekscytonow
i fotonéw w rezimie silnego sprzezenia [11], co otworzylo droge do pézniejszych badan
kondensatéw polarytonéw ekscytonowych. W' tej realizacji studnie kwantowe umieszczone
zostaly w maksimum pola elektrycznego modu poétprzewodnikowej mikrowneki optyczne;j.
W wyniku dopasowania energii modu do energii emisji studni kwantowej zaobserwowano
charakterystyczne odepchnigcie linii spektralnych bedace oznaka wystepowania silnego
sprzezenia, czyli stanu, w ktérym nastepuje wielokrotna wymiana energii miedzy modem
wnekowym i emiterem. Pierwsze eksperymenty wykazujace kondensacje Bosego-Einsteina
mikrownekowych polarytonéw ekscytonowych lezace u podstaw zjawiska laserowania
polarytonowego zostaly zaprezentowane w 2006 roku [12] dla struktury ze studnia kwantowa
CdTe oraz w 2007 roku [ 13] dla struktury, w ktérym emiterem byta studnia kwantowa GaAs.

W mikrownekach poélprzewodnikowych mod wneki optycznej jest sprzezony
z przej$ciem ekscytonowym emitera umieszczonego we wnece. W szczegdlnym przypadku, gdy
sifa sprzezenia miedzy ekscytonem i modem jest wigksza niz straty wynikajace
np. z niedoskonalosci luster mikrowneki, uklad pracuje w rezimie silnego sprz¢zenia, w ktéorym
foton z wneki moze by¢ wielokrotnie wyemitowany i ponownie absorbowany. Proces spdjnej
wymiany energii miedzy fotonami i ekscytonami powoduje powstanie nowych stanéw wlasnych
uktadu zwanych polarytononami. Czas zycia pojedynczego polarytonu wynosi kilka pikosekund,
jednakze w warunkach cigglego pobudzania tworza one stabilny kondensat o spoéjnosci
przestrzennej wynoszacej ponad sto mikrometréw. Lasery polarytonowe oparte na zjawisku

kondensacji Bosego-Einsteina, w ktorym makroskopowa liczba kwaziczastek zajmuje pojedynczy

!Elektrony i dziury s3 czastkami o spinie poléwkowym -fermionami



stan kwantowy, sa przykladem ukladéw, w ktérych wlasnosciami rzadza prawa mechaniki
kwantowej w skali makroskopowej. Teoretyczna koncepcje emitera koherentnego swiatla,
wykazujacego okolo dwa rzedy wielkosci nizszy prog laserowania od konwencjonalnego lasera,
przedstawil po raz pierwszy w 1996 roku Ata¢ Imamoglu [14]. Eksperymentalna realizacja
pomystu zostala zaprezentowana w 2003 roku przez Hui Deng [15]. Struktury rozwazane w tych
pracach bazowaly na strukturze poélprzewodnikowej mikrowneki optycznej ze studniami
kwantowymi, ktéra do dzi$ jest powszechnie stosowana platforma do badan oddzialywania

$wiatlo-materia, zaréwno w rezimie silnego, jak i stabego sprzezenia.

W ogoélnosci mozna zaobserwowaé trzy typy laserowania w emisji z ukladu studni
kwantowej sprzezonej z pélprzewodnikowa mikrowneka optyczna. W silnym sprzezeniu jest to
laserowanie polarytonowe® wynikajace ze stymulowanego rozpraszania polarytonéw z udzialem
fononow akustycznych prowadzace do kondensacji polarytonéw w najnizszym dostepnym stanie
energetycznym. Taki kondensat emituje $wiatlo o wlasciwosciach podobnych do $wiatla
emitowanego przez typowy laser, jednakze inwersja obsadzen nie jest konieczna do zainicjowania
procesu. W rezimie stabego sprzezenia wystepuja dwa typy laserowania fotonowego angazujacego
ekscytony lub plazme elektronowo-dziurowa. W kolejnych rozdzialach zostana dokladniej
omowione poszczegélne typy laserowania. Rozszerzeniem prac nad ukladami laserujacymi sa
wielopoziomowe systemy polarytonowe, ktére stanowia atrakcyjng platforme do badan zjawisk
nieliniowych wynikajacych z silnego oddziatywania $wiatlo-materia. W dalszych rozdziatach
zostang zaprezentowane efekty laserowania polarytonowego z ukladu sprz¢zonych mikrowngk,
w ktérych mozliwo$¢ wymiany energii miedzy gateziami polarytonowymi umozliwia obserwacje
laserowania polarytonowego o zmiennym i kontrolowanym stosunku intensywnosci linii
emisyjnych. Ponadto zdegenerowane poziomy energetyczne umozliwiaja wystepowanie

zdegenerowanego w energii parametrycznego rozpraszania i oscylacji polarytonéw.

W literaturze z zakresu fizyki ciala stalego okreslenie laser polarytonowy stosuje si¢ do opisu koherentnej emisji
z udzialem polarytonéw, jednakze ten typ emisji nie spelnia definicji laserowania, poniewaz nie wystepuje w nim
emisja wymuszona zwigzana z inwersja obsadzeri. Termin laserowanie w tym przypadku uzywany jest poprzez
analogie do wlasciwosci emisyjnych konwencjonalnego lasera jak np. spdjnos¢ i zwigzane z nia zawezenie linii
emisyjnej oraz nieliniowe wzmocnienie w okolicach wartosci progowej.
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0.1 CELPRACY

W kontekscie badan nad laserowaniem polarytonowym materialy potprzewodnikowe
z grup II-VI pozostaja zdecydowanie mniej eksploatowane w poréwnaniu do ich odpowiednikow
z grup III-V. Gléwnym celem niniejszej pracy jest zbadanie i opisanie zjawisk laserowania
ze struktur mikrownekowych wykonanych z materialéw tellurkowych i selenkowych. Materialy te
charakteryzujq si¢ stosunkowo duzg sila oscylatora ekscytonu w stosunku do czesciej badanych
w tym kontekscie materialéw z grup III-V. Skutkuje to wigksza sila oddzialywania
$wiatto—materia, a w konsekwencji wieksza odpornoscia na zewnetrzne warunki. Mozliwos¢
tworzenia materialéw laserujacych pracujacych stabilnie w wyzszych temperaturach jest
szczegOlnie istotna z punktu widzenia potencjalnych zastosowan praktycznych. Struktury
bazujace na poélprzewodnikach II-VI wykazuja jednak nieuporzadkowanie krystaliczne, ktore
powoduje, ze sa materialem trudniejszym technologicznie do zastosowan fotonicznych.
Wykonanie struktur uzytych do badai w niniejszej pracy wymagalo optymalizacji technologii
wytwarzania mikrownegk optycznych opartych na tych zwigzkach w celu zmniejszenia gestosci
niedoskonaloéci strukturalnych, jak réwniez zrozumienia wplywu defektéw krystalicznych

na efekty laserowania.

0.2 UKLAD PRACY

Rozprawa doktorska zawiera pie¢ rozdziatow:

Rozpziar 1 zawiera przeglad wiedzy na temat ukladéw mikrownekowych oraz efektow
laserowania wynikajacych ze sprzezenia $wiatlo-materia. Zaprezentowano w nim podstawy fizyki
polarytonéw mikrownekowych poprzez opis ich dwdch podstawowych skladnikéw - fotondéw
uwiezionych w mikrownece optycznej i ekscytonéw zwigzanych w studni kwantowej
polprzewodnika. Szczegélowo omoéwiono efekty laserowania oraz zjawiska im towarzyszace

w warunkach silnego, oraz stabego sprzezenia.

Rozpziar 2 skupia si¢ na materiatach oraz technikach wzrostu epitaksjalnego

i mikrostrukturyzacji wykorzystanych do wyprodukowania struktur badanych w niniejszej pracy.



Zaprezentowano réwniez przeglad badanych probek omawianych w dalszych rozdzialach.

Rozpziat 3 prezentuje metody spektroskopowe wykorzystane w pracy. Omoéwione w nim sa
réwniez wykorzystane uklady i techniki pomiarowe. Rozdzial ten zostal uzupelniony o opis
opracowanej na potrzeby niniejszej pracy metody alternatywnego potwierdzania warunkéw
silnego sprzezenia i wyznaczania rozszczepienia Rabiego w ukfadach, w ktérych ze wzgledu

na uzyty system materialowy nie jest to mozliwe przy uzyciu powszechnie stosowanych metod.

Rozpziat 4 demonstruje badania laserowania w rezimie silnego i slabego sprzezenia $wiatla
i materii z ukladu bazujacego na strukturze wykonanej z selenkéw i tellurkéw z pojedyncza
studnia kwantowa CdSe/(Cd,Mg)Se. Rozdzial zawiera opis wplywu ograniczenia objetosci
modu optycznego na emisje ze struktur mikrowngkowych. Ponadto zawiera opis dynamiki

laserowania z mikrownek z supersiecia CdSe/(Cd,Mg)Se.

W ROZDZIALE S. prezentowane s3 badania przeprowadzone na ukladzie dwéch mikrownek
optycznych wykonanych w systemie tellurkowym. Omawiany system bazuje na wertykalnie
sprzezonych mikrowngkach planarnych tworzacych wielopoziomowy system polarytonowy.
Pokazano, ze przy nierezonansowym pobudzaniu mozliwa jest obserwacja laserowania
polarytonowego ze wspolnym progiem laserowania z dwdch dolnych galezi polarytonowych.
Wykazano réwniez wystepowanie zdegenerowanego w energii rozpraszania parametrycznego
polarytonéw w warunkach pobudzania niereznonansowego. Dynamika laserowania zostala
opisana za pomoca modelu teoretycznego bazujacego na otwarto-dysypatywnym réwnaniu
Grossa-Pitajewskiego, w ktérym zastosowano réwnania kinetyczne opisujace dynamike

nieaktywnego i aktywnego rezerwuaru ekscytonéw.

Ostatnig cze$¢ stanowi podsumowanie pracy wraz z perspektywami rozwoju omawianej tematyki.



To those who do not know mathematics it is difficult to get
across a real feeling as to the beauty, the deepest beauty, of
nature ... If you want to learn about nature, to appreciate
nature, it is necessary to understand the language that she

speaks in.

— Richard P. Feynman
The Character of Physical Law (1965)

Wprowadzenie do polarytonowych systeméw
mikrownekowych

Ponizszy rozdzial zawiera podstawowe informacje na temat podjetej tematyki
badawczej. Wprowadza on opis kwaziczastek takich jak ekscytony i polarytony ekscytonowe
w strukturach pélprzewodnikowych i poréwnuje ich wlasciwosci w materialach objetosciowych
oraz strukturach o obnizonej wymiarowoéci. Przedstawione zostalo pojecie mikrowneki
optycznej pozwalajacej na uzyskanie wzmocnienia oddzialywania miedzy fotonami
i ekscytonami. Opisane w nim zostaly efekty laserowania mozliwe do zaobserwowania
w pojedynczych oraz sprzezonych mikrownekach optycznych w konfiguracji VCSEL. Oméwione
sa dwa typy oddzialywania $wiatlo-materia, mianowicie: stabe i silne sprzezenie miedzy
ekscytonem a modem optycznym planarnej mikrowneki. Nastepnie wskazane zostaly réznice

miedzy konwencjonalnym laserem i laserem polarytonowym oraz omdéwione zostaly efekty



prowadzace do koherentnej emisji w tych dwodch rezimach ze szczegdlng uwaga skupiona
na koherentnej emisji z kondensatu Bosego-Einsteina polarytonéw ekscytonowych.
Rozwinigciem idei ukladéw mikrownekowych jest prezentacja wielopoziomowych systeméw
polarytonowych bazujacych na planarnych mikrownekach, pozwalajacych na obserwacje efektow
niewystepujacych w ukladach dwupoziomowych, takich jak zdegenerowane w energii i pedzie

rozpraszanie oraz oscylacje parametryczne.

1.1 EKRSCYTONY W POLPRZEWODNIKACH

Fizyka materii skondensowanej bada i opisuje glownie systemy skladajace si¢
z wieloatomowych krysztaléow. W ukfadach tych w wyniku wzajemnych oddzialywann chmur
elektronowych, a w szczegélnosci elektronéw walencyjnych nastepuje tworzenie wigzan
chemicznych. Oddzialywania te prowadza do zastapienia dyskretnych pozioméw energetycznych
atomoéw zlozong struktura pasmowa cial stalych. Materialy poélprzewodnikowe w wigkszosci
charakteryzuja sie obecno$cia przerwy energetycznej oddzielajacej pasmo walencyjne od pasma
przewodnictwa. Stan podstawowy poélprzewodnika odpowiada calkowicie zapelnionemu pasmu
walencyjnemu i pustemu pasmu przewodnictwa. Jednakze cecha charakterystyczna
polprzewodnikéw jest to, ze szeroko$¢ przerwy energetycznej jest na tyle mata, ze elektron
z pasma walencyjnego mozna stosunkowo latwo przenie$¢ do stanu wzbudzonego przez
pompowanie optyczne lub elektryczne. W najprostszym przypadku wzbudzenia optycznego
w polprzewodnikach zaabsorbowany foton powoduje przeniesienie elektronu z pasma
walencyjnego do pasma przewodnictwa. W wyniku tego zjawiska uklad o sumarycznej liczbie
elektronéow N zawiera jeden elektron w pa$mie przewodnictwa oraz N — 1 w pa$mie
walencyjnym. Do matematycznego opisu zachowania N — 1 elektronéw pozostalych w pasmie
walencyjnym stosuje sie opis dodatnio naladowanej kwaziczastki nazywanej dziura, co sprowadza
problem oddzialtywania elektronéw z pasma walencyjnego z elektronem w pas$mie
przewodnictwa do opisu oddzialywania dwdch cial. W niniejszej pracy skorzystano z materiatéw
krystalizujacych w strukturze blendy cynkowej i charakteryzujacych sie prosta przerwa
energetyczng w punkcie I' (gtéwnie CdSe, CdTe, ZnTe) [16]. Dodatnia krzywizna pasma

przewodnictwa i ujemna krzywizna pasma walencyjnego $wiadcza o przeciwnym znaku masy



efektywnej elektronéw i dziur. Poréwnanie wartoéci przerw energetycznych materialéw CdSe,

ZnTe, oraz CdTe zostalo przedstawione na rysunku 1.1.1.

3

E 3L 0,45 eV )
N 1,22 eV

>
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5 }032ev
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Rysunek 1.1.1: Energia pasma walencyjnego i przewodnictwa materialéw CdSe, CdTe,
oraz ZnTe, na ktérych bazuja omawiane w pracy struktury. Przedstawione wartosci
pochodza z publikacji [17-19].

Elektrony z pasma przewodnictwa mozna traktowa¢ jak czastki o spine 3, co wynika
z tego, ze ich funkcje falowe zbudowane s3 z orbitali s kationéw. Pasmo walencyjne zbudowane
z orbitali p anionéw jest rozszczepione w k = 0 na dwie grupy podpasm w wyniku oddziatywania
orbitalnego momentu pedu ze spinami elektronowymi. Typowo w badanej klasie materiatéw
pierwsza z nich wystepujaca w nizszej energii odszczepiona w wyniku oddzialywania spin-orbita
posiada catkowity moment pedu réwny ] = 3. Druga grupa zdegenerowanych podpasm
o catkowitym momencie pedu réwnym | = % znajdujaca si¢ w wierzchotku pasma walencyjnego
jest zdegenerowana w k = 0. Ich krzywa dyspersji wskazuje na wystepowanie stanéw o rdznej
masie efektywnej - ciezkodziurowych i lekkodziurowych odpowiednio o rzucie calkowitego

momentu pedu na o$ kwantyzacji wynoszacym ] = £ 3i] = £ 7.
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Kwaziczastka skladajaca si¢ z elektronu z pasma przewodnictwa i dziury z pasma
walencyjnego zwigzanych kulombowsko okreslana jest mianem ekscytonu. Para ta bedaca
dipolem elektrycznym, w zaleznosci od wzglednego rozmiaru promienia Bohra w stosunku
do komérki elementarnej krysztalu, opisywana jest za pomoca modelu Frenkla (gdy promien
Bohra ekscytonu jest rzedu rozmiaru komérki elementarnej) lub Wanniera-Motta (gdy stanowi
on dziesigtki wielkoéci rozmiaru komérki sieci krystalicznej), jak w przypadku badanych
materialéw. Ekscytony w stanie podstawowym mozna opisa¢ za pomoca Hamiltonianu

analogicznego jak w opisie atomu wodoru:

h? ¢
L9 - ) = ) (1.1
U 4reeyr
gdzie y to masa zredukowana definiowana jako y = ;™= -y gdzie a m, oraz my, to masy efektywne

elektronu i dziury. Parametr r = y/&? + y> + 2? okreSla odleglos¢ miedzy elektronem i dziura
w tréjwymiarowej przestrzeni. We wzorze tym ¢ to wzgledna przenikalno$é¢ elektryczna

polprzewodnika, ¢ to stala dielektryczna. Powyzsze réwnanie dla stanu podstawowego

: _ 1 —r/ag P . _ hleso .
ekscytonu, gdzie fi,(r) = \/ﬂ—age , @ promient Bohra wynosi a5 = 4mpet PO Uproszczeniu

przybiera posta¢:

hz
T 2ud

Eg

(1.2)

i pozwala wyznaczy¢ energie stanu podstawowego ekscytonu.

W wyniku wystepowania dwdch typéw dziur (cigzkie i lekkie) istnieja réwniez dwa
typy ekscytonéw, z ktérych ekscyton utworzony w wyniku oddzialywania elektronu z ciezka
dziurg jest silniej zwigzany. Stosunkowo niska warto$¢ Ep dla materialéw takich jak CdTe, CdSe
(rzedu 10 meV) nie pozwala na obserwacje efektéw ekscytonowych w temperaturach wyzszych
niz kriogeniczne. Dwa komponenty tworzace ekscyton tj. elektron i dziura, s3 fermionami, ktore
w wyniku oddzialywania kulombowskiego w przyblizeniu tworza kompozytowa kwaziczastke
o pseudospinie catkowitym. Pomimo réznic miedzy ekscytonami i typowymi bozonami, gaz
ekscytonowy moze by¢ traktowany jak gaz Bosego. [20] Opis ekscytonéw jako bozonéw
ogranicza si¢ jednak do przypadku niskiej gestosci ekscytondéw. Przy wysokiej gestosci
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przyciaganie kulombowskie miedzy elektronami i dziurami jest ekranowane przez obecnos¢
duzej liczby czastek, co powoduje dysocjacje ekscytonéw [21]. Ekscytony w pétprzewodnikach
objetosciowych moga przemieszczaé si¢ swobodnie w tréjwymiarowej przestrzeni rzeczywistej,
podczas gdy w nanostrukturach ich ruch ograniczony jest w jednym (studnie kwantowe), dwéch
(druty kwantowe) lub trzech kierunkach (kropki kwantowe). Wprowadzenie struktur
o obnizonej wymiarowosci pozwolilo na badanie oddzialywania $wiatla i materii w bardziej
kontrolowany sposéb. Studnie kwantowe znalazty powszechne zastosowanie gléwnie
w elektronice i optoelektronice, a ich wlasciwosci byly badane przez ostatnie dekady. Pojedyncza
studnia kwantowa jest heterostruktura tworzona przez cienka warstwe polprzewodnika
umieszczong miedzy warstwami o wiekszej przerwie energetycznej. Aby zaobserwowa¢ efekty
kwantowe, grubo$¢ warstwy tworzacej studnie kwantowa musi by¢ poréwnywalna lub mniejsza
niz promien ekscytonu Bohra w materiale objeto$ciowym. W idealnie dwuwymiarowym
przypadku promien Bohra a3 =  a3P/2, wiec energia wigzania ekscytonu wynosi
E}? = 4E}P [22] jednakze w przypadku realnej struktury warto$¢ ta jest mniejsza i wystepuje
w przedziale miedzy E;” a E;” w zaleznosci od stosunku grubosci studni kwantowej do promienia
Bohra materialu. Uproszczong  strukture pasmowa studni kwantowej pokazano

narysunku 1.1.2 a. Funkcja falowa zostala przedstawiona na rysunku 1.1.2 b.

Struktura studni kwantowej wiaze nosniki w jednym wymiarze, co w praktyce oznacza,
ze ruch elektronow i dziur ograniczony jest w jednym wyréznionym kierunku, ktéry jest zgodny
z kierunkiem wrzrostu struktury, przy zachowaniu swobody ruchu w dwdch pozostalych
kierunkach. Precyzyjna kontrola nad parametrami wzrostu struktur umozliwia tworzenie
zaawansowanych emiteréw kwantowych o zadanej charakterystyce spektralnej. W celu
zwigkszenia sily wigzania ekscytonu, ktéra bezposrednio przektada si¢ na wydajnos¢ efektéw
polarytonowych, typowo stosuje si¢ jako emiter kilka studni kwantowych [23]. Zaleznie
od stopnia przekrycia funkcji falowych ekscytonéw pochodzacych ze studni kwantowych mozna

wyrdznié wielostudnie (rysunek 1.1.2 ¢) i supresieci (rysunek 1.1.2 d).

Dyspersja ekscytonu dla n-tego poziomu energetycznego studni kwantowej okreslona

jest wzorem:
nkj E,
Eyx,(kj) = E;+ E. + E;, + o = 1) (1.3)
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Rysunek 1.1.2: a Schemat struktury pasmowej studni kwantowej. Z powodu nieciaglosci
pasma walencyjnego i przewodzenia ruch elektronéw oraz dziur jest ograniczony

w kierunku prostopadlym do warstwy tworzacej studni¢ kwantowa. Obliczona energia
oraz funkcja falowa dwoch najnizszych stanéw b pojedynczej studni kwantowej

o szeroko$ci 6 nm ¢ wielostudni o szerokosci 6 nm z bariera 10 nm, oraz d supersieci

o szeroko$ci 6 nm z bariera 1 nm. We wszystkich przypadkach przyjeto réznice energii
miedzy pasmami przewodnictwa materialéw 0,45 eV, co odpowiada strukturze opartej

na zwigzkach CdTe i ZnTe (patrz rysunek 1.1.1).
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gdzie E, to wartos¢ przerwy energetycznej, E,, E;, to odpowiednio energie pasma przewodnoctwa
i pasma walencyjnego, /i stata Plancka, k| wektor falowy, my masa ekscytonu bedaca sumg mas
ekscytonu i dziury, a E, energia wiazania ekscytonu. W szczegélnosci dla stanu podstawowego n = 1
wkj = 0 wyrazenie 1.3 upraszcza si¢ do formy Ex, (0) = E, + E, + E; — 4E,. Nalezy zaznaczy¢,
ze tak jak zostalo przytoczone wczesniej, w przypadku idealnej studni kwantowej energia wigzania

ekscytonu wynosi E;° = 4E}°.

1.1.1 MIKROWNEKI POLPRZEWODNIKOWE

W celu wzmocnienia interakcji miedzy ekscytonami i fotonami, ktére mogloby
doprowadzi¢ do silnego sprzezenia §wiatlo-materia, stosowane s struktury fotoniczne tworzace
mikrowneke optyczna. Metoda ta zapewnia wydajniejsze zwigzanie $wiatla oraz precyzyjna

kontrole jego sprzezenia z wzbudzeniami ekscytonowymi w materii.

Mikrowneka pélprzewodnikowa sklada sie z obszaru aktywnego, ktorego grubos¢ jest
réwna catkowitej wielokrotnosci potowy dlugosci fali A uwiezionej miedzy para zwierciadet
o wysokim wspélczynniku odbicia. Swiatlo uwiezione w ten sposéb ulega konstruktywnej
i destruktywnej interferencji, tworzac fale stojaca spelniajaca relacje nd = %N, gdzie
n - wspdlczynnik zatamania, d - grubo$¢ warstwy, N - numer modu optycznego. W rezultacie
powstaja mody wnekowe o §cisle okreslonej charakterystyce widmowej. Typowym przykltadem
takiej wneki jest struktura planarna typu Fabry-Pérot skladajaca si¢ z dwdch metalowych
zwierciadel oddzielonych medium o okreslonym wspolczynniku zatamania $wiatta n.. Schemat
takiej struktury zostal przedstawiony na rysunku 1.1.3. Wspoélczynnik transmisji T i odbicia R

takiej struktury zakladajac, ze n, = 1, wrazony jest zaleznosciami:

E, = E,»tltzei‘P/2 Z(rlrzei‘P)j, (1.4)
=0
E 2
T= Et , R=1-T, (1.5)

gdzie E, oraz E; to natezenie fali transmitowanej i padajacej, ry, 13, 1, t, to wspdlczynniki odbicia
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Rysunek 1.1.3: Schematyczny rysunek wneki typu Fabry-Pérot sktadajacej sie z dwoch
zwierciadel, oddzielonych warstwg o dlugoséci L. i wspélczynniku zalamania $wiatla n,.
Wartos¢ n, oznacza wspolczynnik zalamania swiatla otoczenia sasiadujacego z lustrami.
Warotoéci r; i, oznaczaja wspotczynniki odbicia luster, a t; i t, ich wspotczynniki
transmisji.

i transmisji luster tworzacych wneke. Wartos$¢ ¢ okresla zmiang fazy i wyrazane jest zaleznoscia
¢ = 4nn.L.cos(6.)/A, wktérym 6, to kat zalamania $wiatta po przejsciu przez pierwsze lustro, n,
to wspolczynnik zalamania $wiatla w materiale tworzacym wneke, L. grubos¢ wneki, a A to
dlugos¢ fali $wiatta. Warunkiem konstruktywnej interferencji jest to, Ze zmiana fazy fali $wiatla
jest calkowitg wielokrotno$cia 27 podczas jednego pelnego okrazenia we wnece. W przypadku fal
rozchodzacych si¢ pod katem innym niz prostopadly do plaszczyzny luster warunek
konstruktywnej interferencji powoduje paraboliczna dyspersje, z ktérej wynika masa efektywna
fotonu uwiezionego we wnece. Aby zmaksymalizowa¢ natezenie pola elektromagnetycznego
we wnece, mozna zminimalizowa¢ liczbe maksiméw w rezonatorze poprzez zastosowanie
najmniejszej mozliwej szerokosci wneki spelniajacej warunek konstruktywnej interferencji.

W szczegdlnodci najsilniejsze sprzezenie $wiatla z materia uzyskuje sig, gdy spelniony jest
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warunek nd = % , co odpowiada jednemu maksimum w §rodku mikrowneki.

MIKROWNFzKI OPARTE NA ZWIERCIADEACH BRAGGA

W zastosowanej w tej pracy strukturze typu VCSEL emiter kwantowy w postaci studni
kwantowej wiazacej ekscytony jest umieszczony wewnatrz planarnej mikrowneki optycznej typu
Fabry-Pérot pulapkujacej fotony. W praktyce zwierciadla Bragga (ang. Distributed Bragg reflector,
DBR) zbudowane s3 z periodycznie powtarzajacej sekwencji warstw o wysokim i niskim
wspolczynniku zatamania, ktérych grubo$é optyczna wynosi A/4n. Zasada dzialania zwierciadla
polega na konstruktywnej i destrukcyjnej interferencji fal transmitowanych i odbitych

od kolejnych miedzypowierzchni miedzy warstwami.

Wraz z rozwojem technologii epitaksjalnych takich jak MBE, struktury wykorzystujace
jednowymiarowe krysztaly fotoniczne typu braggowskiego zyskaly popularno$é ze wzgledu
na mozliwo$¢ osiagniecia wysokiego wspodlczynnika odbicia, niska absorpcje $wiatla,

oraz stosunkowo prostg mozliwo$¢ integracji z potprzewodnikowym emiterem.

Zakres spektralny, w ktérym struktura wykazuje wysoki wspdlczynnik odbicia,
nazywany jest fotoniczng przerwa wzbroniong lub stopbandem. Zakres ten wyrazony w energii AE

mozna oszacowac, UZywajac wyrazenia:

AE 4 n —n 2 An
— = —arcsin (M> N —— (1.6)
E, b1 ny + n, TN

gdzie E, to energia fotonu, na ktéra projektowane jest zwierciadlo ($rodek stopbandu), n; i n, to
wspolczynniki zalamania warstw tworzacych pare braggowska, An to kontrast wspotczynnikéw
zalamania, a 71 to $rednia warto$¢ wspolczynnikéw n, in,. Szerokos$¢ pasma przerwy wzbronionej
oraz wspolczynnika odbicia zalezy zatem od kontrastu wspélczynnika zalamania $wiatta miedzy

poszczegdlnymi warstwami i liczby par braggowskich w strukturze.

Zaleznos¢ wspoélczynnika odbicia R struktury od liczby par Bragga N mozna oszacowa¢
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przy pomocy réwnania [23] przy zalozeniu, ze N > 1 orazn; < ny:

n n 2N
Rr1—4- (—1) (1.7)

ng \ My

gdzie n; to wspdlczynnik zalamania otoczenia od strony padania fali, a n; od strony transmisyjnej.

Z technologicznego punktu widzenia mozliwoé¢ precyzyjnej kontroli grubosci i skladu
warstw oraz szeroki wybdr dostepnych materialéw sprawia, ze stosunkowo tatwo mozna dobra¢
optymalne parametry zwierciadla do zakresu spektralnego szerokiej gamy emiteréw kwantowych.
Jednakze dla realnej struktury szeroko$¢ stopbandu wspoélczynnik odbicia w duzej mierze zalezy

od jakosci wykonania warstw skladajacych sie na lustro.

W celu okreslenia jakosci wneki wprowadzono pojecie dobroci wneki Q, ktéra okresla
zdolno$¢ utrzymywana fotonu w mikrownece. W systemach fotonicznych opisuje ono liczbe

obiegéw, ktére moze zrobi¢ foton we wnece, zanim opusci strukture przez lustro wneki.

1
Q
lustra lub w wyniku rozproszen i absorpcji w mikrownece. Czas zycia fotonu we wnece wyraza sie

W zwiazku z tym wyrazenie - mozna interpretowad jako predko$¢ wyciekania fotonéw przez
wzorem T = Q%, gdzie E oznacza energic modu. Typowa warto$¢ 7 przy zalozeniu, ze

Q = 10000, a szeroko$¢ 3 um wynosi ok. 16 ps.

Ilo$ciowo dobro¢ wneki mozna wyrazi¢ za pomoca réwnania:

Q= (1.8)

E

SE

gdzie E oznacza energie modu, a §E jego szeroko$¢ polowkowa.
Opis dobroci wneki za pomoca réwnania 1.8 jest adekwatny do mikrownek

wykazujacych niskie straty, czyli wysokie wartosci Q. W tej pracy w celu scharakteryzowania

i poréwnania probek pomijana jest absorpcja w materiale, z ktérego wykonana jest mikrowneka,

poniewaz w zakresie spektralnym, w ktérym badane sa probki, zalozenie o niskiej absorpcji

w przypadku badanych materiatéw jest prawdziwe.

Rozklad pola elektromagnetycznego w wielowarstwowej strukturze wynika

z interferencji fal transmitowanych oraz odbijanych od granic poszczegélnych warstw
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sktadajacych si¢ na strukture. W zlozonych ukladach takich jak np. zwierciadla Bragga
lub mikroweki optyczne do obliczania profilu pola elektromagnetycznego stosuje sie¢ metode
macierzy przejécia w celu powiazania pola elektromagnetycznego dwoéch sasiadujacych
o$rodkéw. Polega ona na podzieleniu stosu warstw na serie elementéw i opisaniu kazdego z nich

za pomoca macierzy opisujacej zachowanie fali w warstwie oraz na granicy o$rodkéw.

Kazdej miedzypowierzchni miedzy kolejnymi warstwami tworzacymi strukture mozna

B

gdzie M to macierz przejécia, E jest natezeniem pola elektrycznego fali: E; - padajacej, E, - odbitej,

przypisa¢ macierz:

Ef - transmitowanej, E; padajacej z przeciwnej strony.

Uklad ztozony z j warstw mozna wyrazi¢ nastepujaco:

M = DN,j . P] . Dj,j—l . Pj—l t et D2,l . Pl . DI,O (110)

gdzie indeks j symbolizuje kolejne warstwy, a 0 i N otoczenie, w ktérym znajduje sie struktura.
Macierz opisujaca propagacje w warstwie o numerze j ma postac:

C_i%njd/ws(eT) 0
i 0 o cos(6r) (L.11)

gdzie n; zespolonym wspdlczynnikiem zalamania $wiatta w warstwie o numerze j, A dlugoscia fali

$wiatla, 01 katem ugiecia $wiatla, a d grubo$cia warstwy.

Dla kazdej miedzypowierzchni mig¢dzy kolejnymi warstwami tworzacymi strukture

spelnione jest réwnanie:

D — 1
L

bor ] (1.12)

r 1

gdzie j, i to kolejne numery warstw, r jest amplitudowym wspdlczynnikiem odbicia na granicy
njcos(0r) —nicos(0r)

micos(62) Freos(6D) dla polaryzacji TE (w plaszczyznie padania)

oérodkéw wynoszacym r = ryp =
nicos(61) —njcos(6r)

icos ) Trycos(6r) dla polaryzacji TM (w plaszczyznie prostopadlej do plaszczyzny

orazr = ryy =
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padania). Wartos$¢ 0; oznacza kat padania fali, a 01 kat ugiecia. Dla fali padajacej prostopadle
na prébke (6, = 0) amplitudowy wspélczynnik zalezy tylko od wspélczynnikéw zalamania

warstw.

AT Odbicie

1.0

0.8

Odbicie

0.6

0.4

0.2

0.0

Liczba par braggowskich

550 600 650 700 750 800 850 900

Dtugos¢ fali (nm)

Rysunek 1.1.4: a Wyliczone metoda macierzy przejécia widma odbicia w funkcji

liczby par braggowskich. W symulacji przyjeto wspdlczynniki zatamania $wiatla n, = 2,4
oraz ny = 2,95, co odpowiada warto$ciom dla supersieci oraz ZnTe struktury. Mikrowneka
oparta na tych materiatach oméwiona jest w rozdziale 4. b Wybrane widma odbicia
prezentujace zmiane ksztaltu widma w zaleznosci od liczby par braggowskich w zwierciadle
¢ Mapa widm odbicia zwierciadta w funkgji liczby par Bragga.

Wyznaczone metoda macierzy przejécia odbicie od struktury zwierciadla Bragga
zostalo przedstawione na rysunku 1.1.4. Jak wskazuje rysunek 1.1.4 a, kilkanascie pierwszych par
braggowskich powoduje znaczny wzrost wspélczynnika odbicia, natomiast dalsze warstwy nie

wplywaja znaczaco na jego maksymalng wartos¢. Rysunki 1.1.4 b i ¢ pokazuja natomiast, ze
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Rysunek 1.1.5: Dyspersja zwierciadla Bragga bazujacego na materialach o
wspotczynnikach zatamania n; = 2,4 i nyg = 2,95 obliczona dla polaryzacji TE oraz TM.
Rachunek zostal wykonany dla materialéw o rzeczywistych wspoétczynnikach zalamania
przy zaniedbaniu ich dyspersji.

zwigkszanie liczby par wplywa na szeroko$¢ spektralng stopbandu poprzez tworzenie ostrych

granic krawedzi fotonicznej przerwy wzbronionej.

Metoda macierzy przejscia pozwala réwniez na opis dyspersji stopbandu zwierciadla
Bragga. Rysunek 1.1.5 przedstawia zalezno$¢ odbicia zwierciadla w funkcji kata padania $wiatta
dla polaryzacji TE i TM.

Przez analogie do warstw metalicznych struktury jednowymiarowego krysztatu
fotonicznego nazywane s3 lustrami lub zwierciadlami, lecz charakteryzuja je znaczaco inne
whasdciwosci. Jedng z najwazniejszych réznic jest to, ze pole elektryczne w warunkach rezonansu
ma faze réwna zero dla interfejsu sktadajacego sie z warstwy poélprzewodnika ny i wneki n, takiej,

ze ny > ¢, podczas gdy dla lustra metalicznego ta faza réwna jest 7. W zwiazku z tym, jak
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Rysunek 1.1.6: Charakteryzacja mikrowneki bazujacej na zwierciadlach Bragga wykonanej
z materialéw o wspoélczynnikach zalamania ny, = 2,4 i ny = 2,95. Material wneki ma
wspolczynnik zatamania réwny n, = 2,7. a Zestawienie wykresu zmian wspélczynnika
zalamania w strukturze oraz obliczone natezenie pola elektrycznego. b Widmo odbicia

od struktury mikrownekowe;.

pokazano na rysunku 1.1.6 a fala stojaca wewnatrz wneki typu Fabry-Pérot utworzonej przez
zwierciadla Bragga, wykazuje maksimum pola elektrycznego na granicach wneki. Przykladowe
zasymulowane widmo odbicia mikrowngki projektowanej na dlugoé¢ fali A = 700 nm pokazano

narysunku 1.1.6 b.

Dyspersje fotonu we wnece mozna przedstawi¢ rOwnaniem:

h
Ec=—\ /@ +K (1.13)
ne
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gdzie E( to energia fotonu, ¢ predkos¢ $wiatla, n. wspdlczynnik zalamania materialu wneki, a k|
ped w wyrdznionym kierunku prostopadlym do plaszczyzny prébki wynoszacy k; = (27n,) /Ac.
Sktadowa k| jest kierunkiem réwnoleglym do plaszczyzny probki. W powszechnie przyjetym
modelu fotony traktowane sg jako czastki bezmasowe. Jednakze w opisie stosowanym w optyce
wnekowej foton opisywany jest jako czastka posiadajaca mase efektywna, co mozna wyjasni¢,
bezposrednio rozwazajac ped fotonu w plaszczyznie wneki. Dla wartosci kj <k, wyrazenie 1.13

mozna przyblizy¢ w nastepujacy sposob:

e kﬁ hzkﬁ
EC(kH) ~ n—kJ_ 1+ E = EC<kH = 0) + Z_H’lc (1.14)

Réwnanie 1.14 implikuje paraboliczng krzywa dyspersji fotonu. W zwiazku z tym mozna

przypisa¢ fotonom we wnece mase efektywna dang réwnaniem:

_ Ec(ky =0)

= 1.15
o= g (115)

1.1.2 ODDZIALYWANIE SWIATEO-MATERIA

W zaleznosci od sily sprzezenia osrodka aktywnego i pola elektromagnetycznego go
otaczajacego mozna rozrézni¢ na dwa rézne rezimy oddzialywania $wiatlo-materia. W rezimie
slabego sprzezenia wyemitowany foton ma niewielkie prawdopodobienstwo ponownego
zaabsorbowania przez emiter, a energia systemu jest szybko rozpraszana. W tym przypadku
emisja jest zgodna ze zlota regula Fermiego dotyczaca przejscia do wnekowego kontinuum
stanéw [24]. Wryraza ona prawdopodobiefistwo przejécia miedzy dwoma stanami
I = Z|M|’p(w), gdzie [M] to element macierzowy przejécia miedzy stanami, a p(w) gestos¢
modow optycznych w jednostce objetosci. Jeéli emitowany foton jest ponownie absorbowany
przez oérodek aktywny, przed opuszczeniem wneki, uklad znajduje si¢ w rezimie silnego
sprzezenia. Rezim ten charakteryzuje sie ciaglym przekazywaniem energii wzbudzenia miedzy

modem wneki a medium.

W przypadku dozwolonego przejscia optycznego parametrem opisujacym je jest sita
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oscylatora, ktéra w przypadku objetosciowego materialu wyrazona jest przez:

f3D 2 2
=2 = 05p(0
7 = 2 0 OF (&

p-s}yhﬂz (1.16)

gdzie y, i y, s3 amplitudami Blocha elektronu i dziury, V objetoscia, 83p(0) funkcja opisujaca
wzgledny ruch elektronu i dziury w objeto$ciowym materiale, p operatorem pedu, a ¢ wektorem
polaryzacji  pola  elektromagnetycznego. Sila  oscylatora  ekscytonu  jest miara
prawdopodobienistwa absorpcji i emisji fotonéw. W przypadku studni kwantowych wykazuje ona
kilkukrotnie wyzsza warto§¢ w poréwnaniu z ekscytonami w objeto$ciowym materiale.

W przypadku dwuwymiarowym wyrazenie to przybiera postaé:

fp 2

B a0 O (el el) P [ el (@ (117

gdzie y, (z) oraz y7(z) sa funkcjami falowymi elektronu i dziury w studni kwantowej, a S polem

powierzchni.

Rozwazania dotyczace oddzialywania $wiatla ze zlokalizowanym dipolem
w warunkach rezonansu przedstawil E. M. Purcell, ktéry przewidzial przyspieszenie
spontanicznej emisji atoméw umieszczonych we wnece rezonansowej [25] o czynnik Fp

(obecnie nazywany wspétczynnikiem Purcella):

3
Fp= 20 — 3Q (2) (1.18)

T, 4V

gdzie 7, oznacza $redni czas emisji w prozni, a 7. czas emisji we wnece wyrazany réwnaniem
T, = %\};{) [26]. Wartos$¢ Q jest dobrocig wneki, A - dlugoscia fali $wiatla a n wspétczynnikiem
zalamania materialu wypelniajacego wneke. Efektywna objetos¢ modu optycznego dana jest
réwnaniem V = f f f dV%, gdzie E jest natezeniem pola elektrycznego w prézni, a E,,,
maksymalng jego warto$cig. Wspotczynnik Purcella w ogélnoséci opisuje lokalne wzmocnienie

pola elektromagnetycznego w wyniku oddzialywania z emiterem.
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1.1.3 POLARYTONY EKSCYTONOWE

Oddzialywaniu kwaziczastek w krysztale takich jak fonon, ekscyton, czy plazmon
z promieniowaniem elektromagnetycznym w warunkach silnego sprzezenia towarzyszy
powstanie sprz¢zonego modu nazywanego polarytonem. W niniejszej pracy uwaga zostala
skupiona tylko na jednym typie polarytonéw, w ktérym owa kwaziczastka jest ekscyton.
W dalszej czesci pracy okreslenie polaryton bedzie uzywane do opisu polarytonu ekscytonowego.
Ekscytony istnieja w krysztale przez czas rzedu 1 ps-1 ns, a nastgpnie rekombinuja, generujac
foton. Je$li nie ulegnie on rozproszeniu na niedoskonaloéciach struktury, moze on zosta¢
ponownie zaabsorbowany przez material pélprzewodnika, ponownie generujac ekscyton.
Polarytony ekscytonowe powstajace w wyniku silnego sprzezenia $wiatlo-materia miedzy
ekscytonami i fotonami wewnatrz pétprzewodnika dziedzicza zaréwno wlasciwosci ekscytonowe,
jak i fotonowe. [11,27] Ze wzgledu na komponenty posiadajace catkowity spin réwniez powstale
polarytony wykazuja nature bozonowa, wiec mozna oczekiwa¢, ze dla odpowiedniej ich gestosci
beda one ulega¢ kondensacji. Czgé¢ ekscytonowa tych hybrydowych kwaziczastek jest
odpowiedzialna za wydajne oddzialywanie polarytonéw [28, 29], ktére w wyniku rozpraszania
parametrycznego moze prowadzi¢ do kondensacji polarytonéw, [12, 15, 30] podobnie jak
w przypadku kondensatu na ultrazimnych atomach [7]. Réwnocze$nie wklad fotonowy zapewnia
maly mase efektywna ok. 10™* masy elektronu i decyduje o tym, ze eksperymentalne uzyskanie
kondensatu polarytonéw ekscytonowych jest znacznie latwiejsze niz w przypadku samych
ekscytonow oraz w ukladach wykorzystujacych ultrazimne atomy. Liczne prace eksperymentalne
i teoretyczne w dziedzinie silnego oddzialywania $wiatla-materia pozwolity dobrze zrozumiec¢
podstawowe wiasciwosci rzadzace polarytonami, takie jak ich dyspersja [31], czas zycia [32] czy
dynamika relaksacji [33, 34].

Poczatkowo systemy, w ktorych badano efekty polarytonowe, ograniczaly si¢ gléwnie
do objetosciowych krysztatéow CuCl [35] i CdS [36], w ktérych brak mozliwosci zmiany
odstrojenia ekscytonu i modu optycznego znacznie ograniczal ich uzytecznos¢ i zakres badanych
zjawisk. Zastosowanie omoéwionych wczesniej studni kwantowych umozliwilo kontrole energii
ekscytonu, jednak dopiero wprowadzenie wnek optycznych pozwolilo na precyzyjny wybdr
energii fotonéw bioracych udzialu w tworzeniu polarytonu, a w konsekwencji kontrole jego

skladu przez wybdr odstrojenia miedzy ekscytonem i modem optycznym.
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1.2 SILNE SPRZEZENIE S$WIATLO-MATERIA W MIKROWNECE OPTYCZNE]J

Z EMITEREM

Emiter w strukturze mikrownekowej mozna umiesci¢ precyzyjnie w regionie
wykazujacym maksimum pola elektrycznego, co umozliwia maksymalizacje sily oddzialywania.
Wysoka jako$¢ strukturalna luster jest kluczowa dla obserwacji efektéw oddzialywania
$wiatlo-materia, poniewaz jeéli fotony emitowane w wyniku rekombinacji ekscytonéw
rozpraszaja si¢ na niedoskonalo$ciach ukladu warstw, to niemozliwe jest ich ponowne
zaabsorbowanie przez studnie kwantowa. Wysoki wspdlczynnik dobroci wneki optycznej
pozwala na wydajniejsze wigzanie fotonéw i w zwigzku z tym zwiekszanie ich czasu Zycia

w mikrownece.

W silnym sprzezeniu stany wlasne ukladu nie s3 juz indywidualnymi stanami
ekscytonu lub fotonu. W wyniku oddziatywania stanéw powstaja nowe stany gornej oraz dolnej
galezi polarytonowej bedace superpozycja fotonéw i ekscytonéw opisywanych przez
potklasyczny model dwéch sprzezonych oscylatoréw harmonicznych. W tym przyblizeniu mozna
zalozy¢, ze ekscyton anihiluje, emitujac foton, a nastepnie ten foton jest ponownie
zaabsorbowany przez osrodek aktywny, co powoduje wykreowanie ekscytonu o niezmienionej
energii. Model ten bez uwzglednienia thumienia oscylatoréw dla stanu 1s ekscytonu mozna opisaé

za pomoca Hamiltonianu w formalizmie drugiej kwantyzacji skladajacym sie z trzech cztonéw:

H = Hy + H¢ + Hye, (1.19)

w ktérym czlon Hy odpowiedzialny jest za opis wkladu ekscytonowego, Hc wkiadu fotonowego,

natomiast Hyc opisuje oddzialywanie miedzy tymi stanami.

Rozwinigcie tych wyrazen wyglada nastepujaco:

Hy =) Ex(k))bf, by, (1.20)

kj

gdzie b'T‘H oraz by sa operatorami kreacji i anihilacji ekscytonu. Ex(kj) zalezno$ci reprezentujaca

paraboliczna dyspersje nieoddzialujacego stanu ekscytonu wyrazona réwnaniem 1.3.
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Analogiczne wyrazenie mozna napisa¢ dla czesci fotonowe;:

He = ZEc(kH)alH ay, (1.21)
k)

gdzie al” oraz ay, s3 operatorami kreacji i anihilacji fotonu. Natomiast Ec(k)) zaleznoscia

reprezentujaca paraboliczng dyspersje nieoddzialujacego modu wngkowego wyrazajaca sie
réwnaniem 1.14: Ostatni czlon Hamiltonianu reprezentuje liniowe oddzialywanie

ekscyton-foton:

Hyc = Z th,kH <kaal1;H + bit” ak||> (122)

k)

gdzie thkH jest miara energii tego sprz¢zenia wyrazona przez:

2c
fot = || L o Li (123)
Lef off

W réwnaniu tym ¢ to predkos¢ $wiatla, y, jest predkoscig radiacyjnego zaniku
ekscytonu bez otoczenia fotonicznego, f sila oscylatora ekscytonu. W przypadku wneki
utworzonej przez zwierciadla Bragga efektywna dlugos¢ wneki wyrazona jest przez
Ly = Lc + 2Lpgg, gdzie Lpgg jest glebokoscia wnikania fali elektromagnetycznej w zwierciadla
i jest wyrazona Lpgpr = Lc + ZW [23], przy zalozeniu, ze nc to wspdlczynnik
zalamania materialu wneki dla dlugosci fali Ay, a ng i np, to wspdlczynniki zalamania materialow
tworzacych pary braggowskie. Rozwazajac male wartoéci wektora falowego, mozna traktowa¢
wielko$¢ gy jako staly wartosé ok, = &o, €O znacznie upraszcza rozwazania i nie wprowadza
duzego bledu w obliczeniach energii pozioméw polarytonowych. Warto$¢ gy zalezy od liczby
studni kwantowych znajdujacych si¢ w mikrownece Ny i jest proporcjonalna do \/Nqw [23].

Jednakze duza warto$¢ L prowadzi do znacznego zmniejszenia sily sprzezenia gy [37].

W rozwazaniach sprzezonych uktadéw stanéw ekscytonowych i fotonowych korzystne

jest stosowanie zapisu macierzowego Hamiltonianu, ktéry w przypadku uktadu dwupoziomowego
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bedzie wygladal nastepujaco:

_ Ex(ky)  hgo
M(kn)—( hay Ec(k”)) (124)

Diagonalizacja Hamiltonianu 1.24 prowadzi do uzyskania hybrydowych pozioméw

energetycznych opisywanych za pomoca wyrazenia:

H = Evp(ky)pl, pr, + Eue(k )l ax, (1.25)

Operatory plu i ‘11T<“ wiaza sie z operatorami kreacji fotonu alu i kreacji ekscytonu blt“

ot \ [ Clky) X(ky) af
( qll > N (X(k) C(ky) by (126

gdzie X(k||) i C(k)) oznaczaja tzw. wspotczynniki Hopfielda.

relacja:

Stany polarytonowe moga by¢ opisane za pomoca wspélczynnikéw Hopfielda, ktére
charakteryzuja wklad niezwiazanych stanéw do nowych stanéw wiasnych polarytonéw. W zwiazku

z tym dyspersje galezi polarytonowej mozna przedstawic¢ za pomoca wyrazenia:

E(kH) = X(kH)EX(k”) + C(kH)EC(kH) (1.27)

gdzie warto§¢ wspoltczynnika X(kj ) reprezentuje wklad ekscytonowy do galezi polarytonowej,
a C(k) ) wktad fotonowy. Wyrazaj sie one w nastepujacy sposob:

X(ky) = (1.28)

1 (1 n Ec(ky) — Ex(ky) >é
V2 VIEc(ky) — Ex(ky)]? + (2hgo)?

1 Ec(ky) — Ex(k) :
‘=" (1 VBl — Ex)P + <zhgo>2> (129)
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i spelniajq zaleznos¢:

| X(ky) > + [Clky) > = 1 (1.30)

Wspélczynniki Hopfielda wiaza mase polarytonu z masami ekscytonu i fotonu

we wnece nastepujacymi wyrazeniami:

1 X(ky =0)> |C(ky = 0)]? 1 Clky =0)* |X(ky =0)]?
1 _ Xk =0F  [Ck )\7 _ |Gy =0)]* | [X(ky =0)| (131)
mrp mx mc myp my mc

gdzie myp i myp masy polarytonéw skalowane przez wspélczynniki Hopfielda.
Poziomy energetyczne Eyp i Ep zawierajace wklad ekscytonowy i fotonowy wykazuja
nieparaboliczng zalezno$¢ dyspersyjna nazywana galeziami polarytonowymi i opisywane sa

wyrazeniami:

Evar(ky) = 5 (Ec(k)) + Ex(ky) £ y/[Eclk) — Ex(k)P + (2hg0)?)  (132)

N |

Zgodnie z opisem przedstawionym za pomoca réwnania 1.32, gdy rozwazany jest
nieskonczony krysztal, w ktérym nie wystepuja rozproszenia oraz inne straty miedzy ekscytonem,
a fotonem zawsze wystepuje silne sprzezenie. W sytuacji rzeczywistej kazdy uktad posiada
réznego typu straty wynikajace gléwnie z niedoskonalosci strukturalnych, domieszek oraz innych
niejednorodnosci, ktére wplywaja na rozproszenia fotonéw lub ekscytondéw, jak réwniez
z rekombinacji niepromienistej. Dla wigkszo$ci systeméw materialowych, a w szczegélnosci dla
materialéw grup II-VI uzyskanie silnego sprzezenia w strukturze wymaga duzego wysitku
technologicznego. W tym celu stosuje si¢ wysokiej jakosci lustra typu braggowskiego pozwalajace
na zwigkszenie intensywno$ci pola elektrycznego w rejonie studni kwantowej. Dodatkowo
optymalizacja i kontrola in-situ wzrostu struktury pozwala na redukcje nieuporzadkowania w sieci
krystalicznej, ktére mogloby wplywaé na rozproszenia ekscytonéw studni kwantowych lub
fotonéw mikrownekowych. Skonczony czas zycia czeéci ekscytonowej i fotonowej polarytonu

mozna wlaczy¢ do obliczen, wprowadzajac do wyrazania 1.24 podstawienie Ex — Ex — ihyy
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oraz Ec — Ec — ihy,, gdzie do rzeczywistych wyrazéw przedstawiajacych energie ekscytonu

i dziury dodano urojone wyrazenia odpowiedzialne za tlumienie oscylatoréw ekscytonu

oraz fotonu w postaci yy i 7. W zastosowanej urojonej czesci wiaczane s do réwnania wszystkie

straty pochodzace od rozproszen fotonéw lub ekscytonéw oraz rekombinacji niepromienistej

ekscytondw.

Po podstawieniu wyrazenie wyglada nastepujaco:

th

o

Ex(ky) — ihyy

th
Ec(ky) — ify,

)

(1.33)

Przyjety model schematycznie obrazuje rysunek 1.2.1 a. Prowadzi do modyfikacji

wyrazen reprezentujacych zaleznos¢ dyspersyjna dolnej i gérnej galezi polarytonowe;j.

Ye

Energia

Yx

|ekscyton)

!
1

\ YX IJI

|UPB)

£ A

ILPB)

|foton)

Rysunek 1.2.1: a Schemat obrazujacy zalozenia przyjete w modelu dwdch ttumionych
oscylatoréw. Czas zycia zaréwno ekscytonow jak i fotonow jest ogranioczony przez
rozproszenia opisane za pomocg stalych 7, i 7. b Schemat niesprzeonych (poziom
ekscytonowy, mod wnekowy) i sprzezonych (dolna galaz polarytonowa (LPB), gérna galaz
polarytonowa (UPB)). Jesli szeroko$¢ linii y, i 7 spelnia zaleznos¢ hgy > 7, v, mozliwy
jest do zaobserowowania rezim silnego sprzezenia.
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EUP,LP(kH) = %(EX(k> + Ec(kll) - ih?’x(k\\) - ih?’c(kll)

(1.34)
+ \/[Ec(kn) — Ex(ky) — ilhyc(ky) = By (k)] ]2 + (2hgo)?)

W przypadku rezonansowym gdzie odstrojenie § = 0 dla wektora falowego k = 0
zachodzi réwnos¢ Ec = Ex a rzeczywista warto$¢ wyrazenia znajdujacego si¢ pod pierwiastkiem
osiaga minimalng warto$¢. Separacja energii migdzy poziomami energetycznymi nazywana jest

rozszczepieniem Rabiego € i wynosi:

hQ = 2\/(hg0)2 - % [7/c - 7’X]2 (1.35)

W zaleznosci od wartosci gy mozna rozrézni¢ dwa zakresy sprzezenia.

W rezimie slabego sprzezenia, w ktérym Q jest wartoécia urojona zachodzi nieréwnos¢

(280)2 < (7’c - 7’X)2 (1.36)

W przypadku sltabego sprzezenia obecno$¢ otoczenia fotonicznego w postaci
mikrowneki modyfikuje radiacyjna szybko$¢ zaniku ekscytonu [23], ale nie jest obserwowane

rozszczepienie poziomoéw energetycznych.

Natomiast rezim, w ktérym w ktérym ) jest wartoscig rzeczywista i spelnona jest
nier6wnosc¢:

(280)* > (rc — 71%)° (1.37)

nazywany jest rezimem silnego sprzezenia. W eksperymencie przyjmuje sig, ze waunki silnego
sprzezenia mozna zaobserwowa¢ jesli go > 7, 7y (rysunek 1.2.1 b). W takiej sytuacji dziala

przyblizenie Q) ~ 2g,.

W rezimie silnego sprzezenia nastepuje odwracalny transfer energii miedzy
ekscytonem a fotonem, co prowadzi do powstania hybrydowych kwaziczastek - polarytonow.

Komponent fotonowy polarytonéw ekscytonowych pozwala na latwa manipulacje
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whadciwo$ciami polarytonéw w wyniku zastosowania m.in. struktur fotonicznych, podczas gdy
skladnik ekscytonowy, jest odpowiedzialny za nieliniowy charakter sprzezenia $wiatfa i materii
oraz daje polarytonom zdolno$¢ wydajnego wzajemnego oddzialywania, jak réwniez interakcji
z otoczeniem [29, 38]. Na rysunku 1.2.2 przedstawiono symulacje dwéch typowych pomiaréw
wykonywanych w celu charakterystyki ukladu polarytonowego.

Goérna gataz
polarytonowa

Gorna gataz
polarytonowa

Energia fotonu

Dolna gataz
polarytonowa

| Dolna gataz
polarytonowa

Odstrojenie ekscyton-mod Odstrojenie ekscyton-mod
optyczny parametryzowane optyczny parametryzowane
katem detekcji sygnatu szerokoscig wneki

Rysunek 1.2.2: Symulacja dwéch typowych pomiaréw pokazujacych efekt silnego
sprzezenia w postaci odpychania linii spektralnych (anticrossing). a emisji rozdzielonej
katowo, w ktérej odstrojenie ekscyton-mod optyczny parametryzowane jest energia modu
optycznego zmieniajaca si¢ w funkcji wektora falowego. Typowo, pomiar w funkeji kata
detekcji sygnatu. b emisji rozdzielonej przestrzennie, w ktérej odstrojenie ekscyton-mod
optyczny parametryzowane jest energia modu optycznego zmieniajaca wraz z szeroko$cia
mikrowneki. Typowo, pomiar w funkcji polozenia na prébce zmieniajacego si¢ wzdluz
gradientu szeroko$ci mikrowneki.
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Rysunek 1.2.2 a przedstawia nieparaboliczne galezie polarytonowe powstale w wyniku
odepchniecia linii ekscytonowej oraz modu fotonowego w silnym sprzezeniu $wiatlo-materia.
Warto zaznaczy¢, ze w typowym pomiarze krzywej dyspersji rejestrowane jest widmo rozdzielone

katowo, ktére wigze z zaleznoscia pedowa nastepujaca relacja:

2 inf 2
k| = nc—ﬂtg sin” ! TN ~ _7:9 (1.38)
Ac Ac

hc
przy zalozeniu, ze ki < k.

Rysunek 1.2.2 b przedstawia anticrossing modu wnekowego z energia ekscytonu.
Probki mikrowngkowe typowo hodowane w konfiguracji klinowej pozwalaja na bezposrednie
potwierdzenie warunkéw silnego sprzezenia za pomoca pomiaru widma emisji lub odbicia

w funkcji polozenia na prébee (czyli gruboéci mikrowneki).

1.3 EFEKTY LASEROWANIA Z MIKROWNEK POLPRZEWODNIKOWYCH

W ogoélnosci w strukturach mikrowngkowych bazujacych na pétprzewodnikach mozna
zaobserwowac trzy typy laserowania. Kazdy z zakreséw charakteryzuje si¢ innym mechanizmem
uzyskiwania emisji koherentnej. Efektywnos¢ emisji jest definiowana przez wspoélczynnik f
bedacy stosunkiem predkoéci emisji spontanicznej modu laseujacego 7, ' do catkowitej
spontanicznej emisji 7, ': 1

T

B (1.39)

-1
T

Schematyczny przebieg zaleznoéci intensywnosci emisji w funkcji mocy pobudzania
zostal pokazany na rysunku 1.3.1. W nastepnych podrozdzialach zostana omoéwione

poszczegodlne typy laserowania.
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Goérna galaz k.=0
polarytonowa

Emisja ekscytonowa

Energia fotonu
Fotoluminescencja

Luminescencja
polarytonowa

Dolna gataz
polarytonowa

Luminescencja polarytonowa
(plazma elektronowo-dziurowa)

Laseorowanie fotonowe
Laseorowanie fotonowe

Laserowanie
polarytonowe
(ekscytony)

v
N

Wektor falowy, k, Moc pobudzania

Rysunek 1.3.1: a Rézne mechanizmy emisji mozliwe do uzyskania z uktadu mikrowneki
ze studnia kwantowa. Emisja ze stanu ekscytonowego i fotonowego s3 charakterystyczne
dla rezimu stabego sprzezenia. Emisja ze stanéw polarytonéw zachodzi w rezimie silnego
sprzezenia. b Zalezno$¢ intensywnosci emisji (skala logarytmiczna) od mocy pobudzania
(skala logarytmiczna) z trzema progami laserowania reprezentujacymi trzy rozne
mechanizmy odpowiedzialne za emisje¢ koherentna: laserowanie polarytonowe, laserowanie
fotonowe na ekscytonach oraz laserowanie fotonowe na plazmie elektronowo-dziurowe;.
Spadek intensywnosci miedzy dwoma rezimami laserowania fotonowego wynika z przejscia
Motta, w ktorym nastepuje dysocjacja ekscytonu.

14 KONDENSACJA BOSEGO-EINSTEINA POLARYTONOW I LASEROWANIE

POLARYTONOWE

W poprzednich podrozdzialach zostaly przedstawione warunki niezbedne
do uzyskania silnego sprzezenia §wiatlo-materia w ukladzie mikrowngkowym. Polaryton bedacy
hybrydowa czastka o spinie calkowitym zlozona z komponentéw fermionowych zachowuje
swoja bozonowga nature, jesli gesto$¢ kwaziczastek jest relatywnie mala. Bozony, charakteryzujace
sie symetryczna funkcja falowa, nie spelniaja zakazu Pauliego, dzigki czemu moga zajmowac ten
sam stan kwantowy, co prowadzi do zjawisk takich jak stymulowane rozpraszanie do stanu

podstawowego i kondensacja Bosego-Einsteina.

W oryginalnych pracach Bosego i Einsteina na temat kondensacji czastek rozwazany
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byt uklad nieoddziatujacych bozonéw w stanie réwnowagi termodynamicznej [, 6]. Polarytony
wyrdzniajg sie sposréd ukladéw, w ktérych obserwowano kondensacje. Masa efektywna
polarytonéw jest o osiem rzedéw wielkoéci mniejsza niz w przypadku atoméw, co prowadzi
do znacznie wyzszej temperatury krytycznej i umozliwia kondensacj¢ polarytonéw nawet
w temperaturze pokojowej. Ponadto czas termalizacji polarytonéw do stanu podstawowego jest
poréwnywalny z czasem ich zycia, co oznacza, ze w przypadku polarytonéw stan réwnowagi
termicznej jest trudniejszy do osiagniecia niz w ukladach atomowych. Polarytony mikrowngkowe
reprezentuja uklad otwarty, w ktérym kwaziczastki kreowane przez pompowanie optyczne
oddzialuja ze sobg i relaksuja do stanu podstawowego. Jednoczaesnie polarytony, tracone sa
w wyniku rozproszen lub zaniku promienistego. W zwiazku z tym, aby utrzymac¢ stan réwnowagi,
uklad musi by¢ ciagle zasilany przez rezerwuar kwaziczastek kreowany np. w wyniku

nierezonansowego pobudzania.

W mikrownegkach  polprzewodnikowych  niezdegenerowane  rozpraszanie
parametryczne stymulujace kondensacje staje sie wydajne, gdy nierezonansowo wygenerowana
wysoka gesto$¢ polarytondéw zgromadzi si¢ w regionie krzywej dyspersji nazywanym bottleneck
lub gdy pobudzanie rezonansowe jest dostosowane do tzw. kata magicznego. [39] Bozonowa
natura polarytonéw umozliwia im zajecie jednego stanu kwantowego. Stymulowane rozpraszanie
parametryczne do stanu koricowego prowadzi do tak fascynujacych efektéw, jak kondensacja
polarytonéw Bosego-Einsteina [12, 30], osiagalnych przy bardzo niskiej mocy wzbudzenia
i wyzszej temperaturze niz w ukladach zimnoatomowych. [7] Wiasciwosci wytworzonego
kondensatu takie, jak makroskopowe obsadzenie stanu podstawowego oraz wysoka dlugosé
koherencji pozostaja zblizone do wlasciwosci kondensatu Bosego-Einsteina w stanie réwnowagi
termodynamicznej znanego z prac dotyczacych ultrazimnych gazéw. Analogicznie
do tradycyjnego lasera, emisje powstajaca z kondensatu okresla si¢ terminem laserowania

polarytonowego. [14, 15]

W mikrownekach poétprzewodnikowych ze studniami kwantowymi obserwuje sie
przejécie fazowe od klasycznego termicznego stanu mieszanego do kwantowo-mechanicznego
stanu czystego polarytonéw ekscytonowych. Eksperymentalnym potwierdzeniem tego efektu
jest obserwacja nieliniowego zachowania progowego w funkcji mocy pobudzania, przy

jednoczesnej obserwacji polarytonowej zaleznoéci dyspersyjnej powyzej progu. Swiatlo
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emitowane z kondensatu polarytonéw ma cechy zblizone do emisji konwencjonalnego lasera,
poniewaz polarytony zasilajace kondensat dziedzicza spojnos¢ fazowa i energetyczng

ze skondensowanych polarytonéw.

W zwigzku z wlasciwo$ciami, takimi jak nieliniowe zachowanie progowe, czy sp6jnosé
fazowa, emisja z kondensatu polarytonéw, nazywana jest laserowaniem polarytonowym
lub laserowaniem bez inwersji obsadzen. [14, 15, 40] Drugie z tych okre$lert wyraznie podkresla
podstawowa réznice miedzy laserem konwencjonalnym a laserem polarytonowym, ktéra pozwala
laserom opartym na wymuszonym rozpraszaniu polarytonéw na osiagniecie bardzo niskiego
progu laserowania [41-43]. Kondensaty polarytonéw byly przedmiotem intensywnych badan
ze wzgledu na unikalne efekty takie jak nadcieklo$¢, [44], oscylacje Josephsona [45, 46] czy
optyczny spinowy efekt Halla. [47-49]

W zaleznosci od mocy pobudzania mozna wyrdézni¢ dwa szczegdlne zakresy pracy
polarytonowych systeméw mikrownekowych. Przy niskiej mocy pobudzania polarytony
rekombinuja promieni$cie gléwnie w regionie bottleneck dolnej galezi polarytonowej, dajac
w przyblizeniu liniowg zaleznos¢ intensywnosci emisji od mocy pobudzania. Wraz ze wzrostem
mocy pobudzania zwigksza si¢ gesto$¢ polarytonéw oraz ich rozpraszanie mediowane przez
ekscytonowy cze$¢ polarytonéw. W wyniku zapelniania stanu podstawowego znajdujacego si¢
w minimum energetycznym dolnej galezi polarytonowej bozonowa natura polarytonéw
prowadzi do nieliniowej odpowiedzi ukladu z widocznym zachowaniem progowym. Wydajnos¢
rozpraszania do stanu podstawowego jest proporcjonalny do 1 + N, gdzie N jest populacja stanu
koficowego. Zalezno$¢ ta jest charakterystyczna dla statystyki bozonéw i prowadzi
do kondensacji Bosego-Einsteina, ktéra w eksperymencie mozna zaobserwowa¢ jako dominujace

obsadzenie najnizszego stanu energetycznego.

Podstawowym procesem zachodzacym w laserach polarytonowych jest stymulowane
rozpraszanie parametryczne do stanu koncowego. W przypadku omawianego ukladu
skladajacego sie z dwdch gatezi polarytonowych jest to jedyny przyklad procesu parametrycznego
mozliwy do zaobserwowania. Uzyskanie innych typéw rozpraszania parametrycznego
wymagaloby wprowadzenia dodatkowych pozioméw energetycznych np. w postaci dodatkowych

galezi polarytonowych. Problem ten zostanie omoéwiony w dalszej czesci tego rozdziatu.
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Za pojawienie si¢ nieliniowo$ci emisji odpowiada rozpraszanie polarytonéw do stanu
konicowego i dominacja obsadzenia w nizszym stanie energetycznym w k = 0 na dolnej galezi
polarytonowej. W wyniku obsadzenia jednego stanu przez duza liczbe czastek nastepuja
niezaniedbywalne oddzialywania polaryton-polaryton, czego obserwowanym eksperymentalnie
skutkiem jest przesuniecie ku wyzszym energiom sygnatlu pochodzacego z kondensatu. Gdy
populacja polarytonéw, a co za tym idzie energia wzajemnych oddzialywann wzrosnie
dostatecznie duzo, przesuniecie przekracza szeroko$¢ linii spektralnej polarytonu i moze by¢

wyznaczone w pomiarze.

Gléwnym efektem interakcji bedzie lokalne przesunigcie w kierunku niebieskim
o wartosci g * n dyspersji polarytonéw, gdzie n jest lokalng gestoscia polarytonéw, a g stala
opisujaca oddzialywania polaryton-polaryton. Wraz z uzyskaniem wartoéci progowej mozna
zaobserwowa¢ nagle zwezenie linii emisyjnej, co jest oznaka wzrostu spdjnosci w ukladzie.
W przeciwienstwie do lasera fotonowego do uzyskania koherentnej emisji nie jest wymagana
inwersja obsadzen, w zwiazku z tym warto$¢ progowa mocy moze by¢ o rzedy wielkosci nizsza
w poréwnaniu do konwencjonalnego lasera fotonowego na ciele statym. W granicy wysokich
mocy pobudzania, wzrost dekoherencji wywolany wysoka gestoscia ekscytonéw powoduje
zmniejszenie sity sprzezenia ekscytonu i fotonu oraz utrate warunkéw silnego sprzegania,

a w konsekwencji przejscie z lasera polarytonowego do lasera fotonowego.

Oris EMISJI Z KONDENSATU POLARYTONOW EKSCYTONOWYCH

Powszechnie stosowanym opisem kondensatéw Bosego-Einsteina jest réwnianie

Grossa-Pitajewskiego [50].

L 0¥ (rt) ( h*V?
ih =|-

Ot

gdzie g reprezentuje oddzialywania czastek w kondensacie.

+ g|¥ (r, t)|2> Y(r,t) (1.40)

szp

Jednakze, jak zostato wskazane w poprzednim podrozdziale, istnieje zasadnicza réznica
miedzy kondensatami atomowymi i kondensatami polarytonéw. W przypadku dynamicznej

réwnowagi opartej na jednoczesnym rozpraszaniu kondensatu wynikajacego z wyciekania czeséci
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fotonowej i pompowaniu optycznym opis kondensatu polarytonéw mozna przedstawi¢
w ramach modelu pola $redniego, ktéry redukuje wielocialowy charakter Hamiltonianu. Zabieg
ten pozwala na opis makroskopowy funkeji falowej nieréwnowagowego kondensatu [S1].
Réwnanie Grossa-Pitajewskiego opisujace rezonansowo pobudzany kondensat polarytonéw

przyjmuje forme:

7 _
: Ot

OY(r,t h*V? ih
D (gt + S ] ) ¥ ()

mrp 2
gdzie mp to masa polarytonu, g reprezentuje oddzialywania polaryton-polaryton w kondensacie,

7.p jest szybkoscig rozpraszania polarytonéw z kondensatu utworzonego na dolnej galezi

polarytonowej, a P(r, t) jest moca pobudzania.

W przypadku rozrzedzonego gazu Bosego makroskopowa funkcja falowa opisujaca
nieréwnowagowy kondensat dana jest zaleznoécia Y(r,t) = (‘/I\’(r, t)). Operator ‘/I\’(r, t)

wyrazony jest przez:

~ 1 .
V(rt) = —= > P e’ (1.42)

gdziefa\;CH jest operatorem anihilacji polarytonu na dolnej galezi polarytonowej z wektorem falowym

k.

Pobudzanie rezonansowe niesie ze sobg pewne utrudnienia eksperymentalne zwigzane
z silnym sygnatem odbitym oraz rozproszonym pochodzacym z lasera pobudzajacego w energii
odpowiadajacej sygnalowi mierzonemu w eksperymencie. Alternatywnym podejsciem jest
pompowanie nierezonansowe, w ktorym uzyskuje sie separacje spektralna pompy i sygnalu,
a kondensat generowany jest posrednio przez rezerwuar ekscytondéw utworzony w wysokiej
energii i pedzie. Ekscytony w wyniku oddzialywania z fononami relaksuja nastgpnie do dolnej
galezi polarytonowej. Po osiagnieciu regionu bottleneck w wyniku oddzialywan
polaryton-polaryton osiagaja minimum krzywej dyspersji. Pordéwnanie pobudzania

rezonansowego i nierezonansowego zostalo przedstawione na rysunku 1.4.1.

W przypadku opisu wladciwosci emisyjnych kondesatéw polarytonowych

generowanych w wyniku pobudzania nierezonansowego, ktérym pos$wigcono niniejsza prace,
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Rysunek 1.4.1: Schemat kreowania kondensatu za pomoca pompowania a rezonansowego

ib nierezonansowego.

funkcja falowa opisywana jest otwarto-dysypatywnym réwnaniem Grossa-Pitajewskiego [52].
Podstawa tego réwnania jest nieliniowe réwnanie Schrédingera sprzezone z rezerwuarem

ekscytonéw [S1, 53]:

o¥(r,t) ( h*V*

o YO gl )+ 5 Ranlr )~ 7] ) ¥ (1)

gdzie g reprezentuje oddzialywania polaryton-polaryton w kondensacie, gr reprezentuje
oddziatywania kondensatu polarytondw z rezerwuarem, R jest szybkoscia transferu ekscytonow

z rezerwuaru do galezi polarytonowej, y,, jest szybkoscia dysypacji polarytonéw, a ng(r, t),
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n(r, t) opisuja odpowiednio populacje rezerwuaru oraz kondensatu.

Rezerwuar opisywany jest rOwnaniem:

% = P(r,t) — ygn(r,t) — Ren(r, t)| ¥ (r, t)|> (1.44)

gdzie y,, jest czasem zycia ekscytonéw w rezerwuarze, P(r, t) to pompowanie optyczne.

Pobudzanie nierezonansowe niesie ze soba réwniez silniejsze nieliniowosci niz
w przypadku pobudzania rezonansowego. W celu wyjasnienia tego faktu nalezy odnies¢ sie
do opisu oddzialywania kulombowskiego miedzy ekscytonami (skladowymi polarytonéw
odpowiedzialnymi za wydajne oddzialywanie polarytonéw). Opisa¢ je mozna za pomoca
réwnania [52]:

Hix / G ()T Tl ) (1.45)

gdzie operator ‘/I\’X(r) ma postac ‘/I\’X(r) = %/ Zk bkeik“’. W wyrazeniu tym Vyx to efektywny
potencjal interakcji miedzy dwoma ekscytonami. Jego warto§¢ mozna przyblizy¢ wyrazeniem
V ~ 637'{13 —_ 2471’h2 J—

x T =T =
o szeroko$ci 10 nm warto$¢ ta wynosi 4 nm. [22]

Zexr gdzie dla objetoéciowego CdTe a;” = 8 nm, a dla studni kwantowej

Rozwazajac tylko dolna galaz polarytonowa, stala oddzialywania rezerwuaru

ekscytonéw z kondensatem polarytonéw wynosi:

gR = |X’2gexc (146)

gdzie | X| oznacza wspélczynnik Hopfieldaw k| = 0 opisujacy zawartos¢ ekscytonowq polarytonu.

Natomiast stala oddzialywania polaryton-polaryton w kondensacie wynosi:

g = | X*guxe (1.47)

1.4.1 LASEROWANIE FOTONOWE NA EKSCYTONACH

Laserowanie fotonowe angazujace ekscytony, podobnie jak laserowanie polarytonowe

omawiane we wcze$niejszej czeéci tego rozdziatu, uzyskiwane jest gléwnie w konfiguracji wnek
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typu VCSEL. W tym przypadku spontaniczna predko$¢ emisji modyfikowana jest przez efekt
Purcella. W konsekwencji, w strukturach mikrownekowych, w ktérych obserwowane sa procesy
zwigzane z laserowaniem polarytonowym, mozliwe jest réwniez uzyskanie, po przejiciu
do rezimu slabego sprzezenia ekscyton-foton, laserowania fotonowego. W przypadku laserowania
fotonowego emisja uzyskiwana jest w wyniku inwersji obsadzen oraz emisji wymuszonej
towarzyszacej przejéciu promienistemu do nizszego stanu energetycznego. Zmiana typu
laserowania z polarytonowego do fotonowego nastepuje, gdy oddzialywania kulombowskie
miedzy noénikami sa zbyt silne, aby mozliwe bylo utrzymanie warunkéw silnego sprzezenia
miedzy ekscytonami i fotonami. Obserwowane cechy, omawiane w przypadku lasera
polarytonowego takie jak nieliniowo$¢, zawezenie i przesuniecie energetyczne linii emisyjnej
wystepuja w laserze fotonowym, co skutkuje mozliwoscig zaobserwowania kolejnego progu

laserowania dla danej struktury.

1.4.2 LASEROWANIE FOTONOWEGO NA PLAZMIE ELEKTRONOWO-DZIUROWE]

Jak zostalo oméwione w poprzednim podrozdziale, dwa fermiony posiadajace
przeciwny znak ladunku, takie jak elektron i dziura przyciagane s3 oddzialywaniem
kulombowskim, w wyniku ktérego tworza kompozytowy bozon nazywany ekscytonem. Jednakze
relacja komutacji bozonowej jest spelniona tylko w przypadku, gdy populacja ekscytonéw ny jest
mala i spelnia nieréwno$¢ nxay < 1 [22]. Oznacza to, ze ekscytony mozna traktowaé jako
bozony, tylko jesli ich gestos¢ jest na tyle mala, ze nie przekrywaja sie w przestrzeni. Jesli gestos¢
noénikéw jest na tyle duza, ze $rednia odleglo$¢ miedzy dwoma sasiadujacymi ekscytonami jest
poréwnywalna z promieniem Bohra ekscytonu oddzialywanie kulombowskie miedzy elektronem
i dziurg zostaje ekranowane przez oddzialywanie z otoczeniem w postaci sasiednich nosnikéw
i fermionowa natura elektronéw i dziur staje sie dominujaca. [54] Gesto$¢ krytyczna, przy ktérej
nastepuje przejscie fazowe, nazywana jest gestoscia Motta. Ponizej tej wartosci elektrony i dziury
mozna opisa¢ w kategoriach gazu ekscytonowego, natomiast powyzej nalezy uzywaé opisu
plazmy elektronowo-dziurowej. Po osiagnigciu wartosci, w ktorej nastgpuje dysocjacja
ekscytonéw, gaz elektronowo-dziurowy zawiera duza gesto$¢ nos$nikéw, w wyniku czego
prawdopodobienistwo rekombinacji niezwigzanych no$nikéw jest relatywnie duze. Dalsze

zwigkszanie mocy pobudzania powinno doprowadzi¢ do pojawienia si¢ trzeciego progu
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laserowania zwigzanego z laserowaniem fotonowym angazujacym plazme elektronowo-dziurowa,

ktory jest poprzedzony spadkiem intensywnosci wynikajacym z osiagnigcia gestosci Motta.

1.5 PROCESY PARAMETRYCZNE POLARYTONOW EKSCYTONOWYCH

Silne sprzezenie wzbudzen elektronowych studni kwantowej oraz modéw mikrowneki
Fabry-Pérot utworzonej z luster braggowskich wplywa na zmiane ksztaltu krzywej dyspersji
i umozliwia wydajne rozpraszanie polarytonéw. Dzigki tej nieparabolicznej postaci galezi
polarytonowej, powyzej progowej mocy pobudzania moga zachodzi¢ procesy parametryczne.
Proces parametryczny rozumiany jest jako zjawisko, w ktorym $wiatlo oddzialuje z materia, nie
zmieniajac stanu kwantowego polprzewodnika, w ktérym nastepuje oddzialywanie, czyli bez
transferu energii oraz pedu do poétprzewodnika. W rezultacie stan poczatkowy i koricowy uktadu
pozostaje identyczny. Niezdegenerowane rozpraszanie parametryczne polarytondéw staje sie
wydajne, gdy polarytony gromadza si¢ w obszarze bottleneck krzywej dyspersji lub gdy
wzbudzenie jest dostosowane do tak zwanego kgta magicznego. Eksperyment, ktory
jednoznacznie wskazat role wzmacniania parametrycznego w osigganiu kondensatu polarytonoéw,
zostal zaprezentowany w 2000 roku przez Savvidisa i wspélpracownikéw [39]. W tym
eksperymencie wiazka pompujaca dostrojona byla do energii dolnej galezi polarytonowej, pod
okreslonym katem padania, podczas gdy wiazka sondy byla rezonansowa ze stanem
podstawowym. Wzmocnienie sygnalu pochodzacego z sondy dla szczegélnego kata wzbudzenia
wskazuje na to, za efekt wzmocnienia odpowiada rozpraszanie polarytonéw, wynikajace z ich
wzajemnego oddzialywania. Wprowadzenie rozpraszania parametrycznego do opisu dynamiki
polarytonéw pozwolito na wyjasnienie szeregu nieliniowych proceséw zachodzacych w ukladach

polarytonowych np. kondensacji polarytonéw i tworzenia solitonéw.

Rozpraszanie parametryczne polarytondw jest analogiem procesu mieszania czterech
fal znanym z optyki nieliniowej. Zasady zachowania pedu oraz energii w tym procesie mozna

przedstawi¢ nastepujacymi réwnaniami:

2k, =k + k,

(1.48)
2E, = E, + E
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gdzie k, i E, reprezentuja ped i energie¢ polarytonéw przed rozproszeniem, a k, i E oraz k; i E;

odpowiednio polarytonéw rozproszonych.

Jak zostalo przytoczone we fragmencie o laserowaniu polarytonowym, w przypadku
uktadu dwupoziomowego tworzonego np. przez ekscyton zwigzany w studni kwantowej
oraz mod w mikrownece optycznej mozliwy jest do zaobserwowania tylko jeden typ rozpraszania
parametrycznego, w ktérym nie wystepuje degeneracja w energii i pedzie (rysunek 1.5.1 a).
W procesie tym kreowane pod wplywem pompowania optycznego lub elektrycznego polarytony
oddzialuja ze soba, powodujac rozpraszanie do stanu podstawowego. W wyniku zderzen
zmieniaja one swoja energie oraz ped, nie zmieniajac jednak ich sumarycznej wartosci. W opisie
operatoréw kreacji i anihilacji dwa identyczne polarytony generowane przez pompe sa
anihilowane, by nastepnie pojawi¢ si¢ w dwoch innych energiach oraz réznych wektorach
falowych (typowo nazywane signal i idler), ale o sumarycznie zachowanej wartoci. Stan signal
bedzie odpowiadal najnizszej dostepnej energii znajdujacej sie na dnie krzywej dyspersji w k = 0,
wtedy wektor falowy idler bedzie dwukrotnie wigkszy niz polarytonu wygenerowanego przez
pompe (2k, = k;). Rozpraszanie to wystepuje dla szerokiego zakresu wektoréw falowych.

Aby umozliwi¢ badanie zdegenerowanych proceséw rozpraszania parametrycznego,
wymagane s3 galezie polarytonowe wykazujace zdegenerowane wartosci, ktére sa oferowane
m.in. przez uklady sprzezonych mikrowngk. W przypadku tego typu systemow
wielopoziomowych w ogélnosci mozliwe jest badanie rozpraszania zdegenerowanego

w energii (rysunek 1.5.1 b) oraz pedzie (rysunek 1.5.1 ¢).

Rozpraszanie zdegenerowane w energii wystepuje, gdy dwa polarytony osiagajace
najnizsza dostepna energie na galezi polarytonowej w wyniku zderzenia rozpraszaja sie
do przeciwnych wartoéci —k oraz k. Jeéli wystepuje dodatkowy poziom energetyczny, np. inna
galaz polarytonowa, istnieje mozliwo$¢ transferu do tej galezi (rysunek 1.5.1 b). W ukladzie
takim w wyniku zdegenerowanych wartosci energii zasada zachowania energii jest spelniona
w sposob trywialny, poniewaz kwaziczastki nie zmieniaja energii, natomiast sumaryczna warto$¢

wektoréw falowych zapewnia spelnienie zasady zachowania pedu.

Jesli wystepuja przynajmniej trzy rowno oddalone poziomy energetyczne, mozliwy jest

transfer w tej samej warto$ci wektora falowego ze $rodkowej galezi jednoczeénie dwoch
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Wektor falowy Wektor falowy Wektor falowy

Rysunek 1.5.1: Schemat przykladowych proceséw parametrycznych w ukladach
polarytonowych. a Niezdegenerowane rozpraszanie parametryczne. b Zdegenerowane
w energii rozpraszanie parametryczne. ¢ Zdegenerowane w pedzie rozpraszanie
parametryczne.

polarytonéw - jednego do wyzszej i drugiego do nizszej galezi polarytonowej (rysunek 1.5.1 c).
Zasada zachowania pedu jest w tym przypadku spelniona dzigki temu, ze rozpraszajace sie
kwaziczastki nie zmieniaja wartosci wektora falowego natomiast sumaryczna warto$¢ energii

czastek przed i po procesie zapewnia spelnienie zasady zachowania energii.
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I do not want to label myself a crystallographer as against
a physicist and think indeed that though my research is
concerned with crystals it is the physical side of it which

attracts me.

— Sir Lawrence Bragg
List do Ernesta Rutherforda (3 czerwca 1929 roku)

Badane struktury - produkeja

i mikrostrukturyzacja

W ponizszym rozdziale zostanie opisany proces technologiczny produkcji
polprzewodnikowych mikrownek optycznych ze studniami kwantowymi. W' szczegdlnosdci
omoéwiona zostanie wybrana metoda wzrostu i uzasadniony dobdr materialéw uzytych
do produkeji struktur, ktére sa obiektem badan spektroskopowych przedstawionych w kolejnych

rozdzialach niniejszej pracy.

Struktury fotoniczne wykorzystane w badaniach wyhodowano w procesie epitaksji
z wigzek molekularnych (ang. Molecular Beam Epitaxy, MBE). Gléwna zaleta tej metody wynika
z mozliwosci precyzyjnej kontroli skladu chemicznego uzyskiwanych struktur. Ponadto,
wytwarzane warstwy charakteryzuja sie wysoka jakoscia krystaliczna i relatywnie mala gestoscia
dyslokacji, co jest szczegdlnie istotne w przypadku produkgji struktur skladajacych sie z cienkich,
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heteroepitaksjalnych warstw.

Wszystkie badane w pracy probki zostaly wytworzone w laboratorium MBE Zaktadu
Fizyki Ciala Stalego Wpydzialu Fizyki na Uniwersytecie Warszawskim pod opieka
dr. hab. Wojciecha Pacuskiego z uzyciem maszyny firmy SVT Associates. Za wzrost struktury
mikrowneki z pojedyncza studniag CdSe/(Cd,Mg)Se opisanej w dalszej czesci tego rozdziatu 2.3.1
i rozdziale 4 oraz struktur z supersieciy CdSe/(Cd,Mg)Se oméwionej w czesci 2.3.2
i rozdziale 4.7 odpowiedzialny byl mgr Rafal Rudniewski. Struktura mikrownekowa z supersiecia
CdSe/(Cd,Mg)Se, ktéra postuzyta do opisania alternatywnej metody wyznaczania rozszczepienia
Rabiego i miedzygaleziowego transferu polarytonéw w eksperymencie pobudzania
fotoluminescencji, zaprezentowana w czgéci 2.3.2 i w rozdziale 3.4 zostala wyprodukowana przez
lic. Magdalene Jurczak. Prébka zawierajaca uklad dwoch wertykalnie sprzezonych mikrownek
zostala wyprodukowana przez dr. Macieja Scieska. Szczegély dotyczace tej struktury znajduja sie

w czeéci 2.3.2 oraz rozdziale S.

Prezentowane w niniejszej pracy zdjecia prébek pochodzace ze skaningowego
transmisyjnego mikroskopu elektronowego (ang. Scanning Transmission Electron Microscopy,
STEM) oraz wyniki spektrometrii dyspersji energii promieniowania rentgenowskiego
(ang. Energy-Dispersive X-ray spectroscopy, EDX) zostaly wykonane na Uniwersytecie
Warszawskim przez mgr. Kamila Sobczaka oraz dr. hab. Jolante Borysiuk z wykorzystaniem
mikroskopu TALOS F200X firmy FEI (obecnie The Thermo Scientific).

Zdjecia wykonane skaningowym mikroskopem elektronowym (ang. Scanning Electron
Microscopy, SEM) oraz sprzezonym z nim skaningowym mikroskopem jonowym, jak réwniez
mikrostrukturyzacja probek za pomoca skupionej wigzki jonéw galowych (ang. Focused Ion Beam,
FIB) zostaly wykonane przez autora tej pracy. Mikroskop uzyty do tych celéw to Helios NanoLab
DualBeam 600 wyprodukowany przez firme FEI (obecnie The Thermo Scientific).

2.1 MIKROWNEKI NA BAZIE MATERIALOW [I-VI

Polprzewodniki powstajace z pierwiastkéw pochodzacych z grup II-VI ukladu

okresowego oferuja mozliwosci badania efektéw optycznych w szerokim zakresie spektralnym
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od ultrafioletu po podczerwied. W tym zakresie spektralnym atrakcyjna dla optoelektroniki,
w szczegolnosci w kontekscie potencjalnych zastosowan komercyjnych jest mozliwo$¢ produkeji

struktur opartych na materialach emitujacych $wiatlo koherentne w zakresie widzialnym.

Mniejszy promieri ekscytonu Bohra [SS5] oraz wyzsza sila oscylatora ekscytonu
w materialach II-VI niz w zwiazkach utworzonych z pierwiastkéw grup III-V wplywa na lepsza
wydajnosé¢ emisji, co jest kluczowe w przypadku badania efektéw laserowania. Konsekwencja
wyzszej sily oscylatora jest rOwniez znacznie mniejsza wrazliwo$¢ na warunki pracy, w tym
réwniez spowodowane efektami ekranowania wywolanymi przez silng wiazke lasera
pobudzajacego. Otwiera to réwniez mozliwo$¢ badania efektéw ekscytonowych w wyzszych
temperaturach [56], co daje wigksze nadzieje na potencjalne zastosowania, w urzadzeniach
komercyjnych dzialajacych w warunkach innych niz laboratoryjne, jak réwniez rozszerza
mozliwosci tych materiatéw z punktu widzenia pracy z laserami wysokiej mocy. Sifa sprzezenia
$wiatlo-materia opisywana przez parametr nazywany rozszczepieniem Rabiego jest wprost
proporcjonalna do pierwiastka sity oscylatora, dlatego nalezy oczekiwal, ze réwniez efekty
polarytonowe powinny by¢ silniejsze niz w analogicznych strukturach wykonanych

z pierwiastkéw pochodzacych z grup III-V.

Jednoczeénie, zauwazalng cecha systeméw bazujacych na materialach II-VI jest
znaczne nieuporzadkowanie fotoniczne. Pomimo wysokiej jakoéci probek wystepuja w nich
defekty formujace si¢ spontanicznie na etapie wzrostu struktury. Relaksacja tych naprezen
skutkuje powstaniem dyslokacji, ktére zwiekszaja nieporzadek krystaliczny. Obecno$¢ defektéw
strukturalnych wplywa na powstawanie zaburzen potencjalu fotonicznego, ktéry doprowadzit
do obserwacji szeregu efektéw w systemach opartych na materialach II-VI takich jak lokalizacja
kondensatu polarytonéw w jednowymiarowym potencjale [57], oscylacje Josephsona [45], czy
pulapkowanie wiréw kwantowych [58].

2.2 WZROST EPITAKSJALNY POLPRZEWODNIKOWYCH MIKROWNEK OPTYCZNYCH

Epitaksja z wigzek molekularnych to zaawansowana metoda wzrostu z fazy gazowej,
ktora umozliwia produkeje zlozonych warstw pélprzewodnikowych. Struktury wyhodowane ta
metoda charakteryzuja sie wysoka jako$cig krystaliczng oraz wysoka czystoscia, o czym $wiadczy
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mala gesto$¢ nieintencjonalnych domieszek pochodzacych z zanieczyszczen zrédet pierwiastkow.
Metoda ta pozwolila na wzrost cienkich warstw polprzewodnikowych o bardzo dobrych
whasciwosciach elektrycznych i optycznych, co wplynelo na gwaltowny rozwdj optoelektroniki

opartej na materiatach poélprzewodnikowych w drugiej polowie XX wieku.

Idea wzrostu w technice MBE jest osadzanie na przygotowanym podlozu
odparowanego w warunkach ultrawysokiej prézni (100 nPa) materialu o wysokiej czystosci
(typowo od 7 N do 9 N). W tych warunkach $rednia droga swobodna odparowywanych
pierwiastkéw znacznie przekracza wymiary komory wzrostu, co minimalizuje rozproszenia
strumienia pierwiastkéw kierowanego na probke. Do osiagniecia tak wysokiej prozni uzywa sig
kolejno wlaczanych pomp: membranowej, turbomolekularnej, jonowej oraz kriogeniczne;.
Wewnetrzna strona komory wzrostu chlodzona jest cieklym azotem (tzw. plaszczem azotowym),
co powoduje adsorpcje pozostajacych zanieczyszczen i zwiekszenie prézni w komorze wzrostu.
Zrédla pierwiastkéw umieszczane s3 w komorkach efuzyjnych typu Knudsena, gdzie s3
ogrzewane w ceramicznych tyglach za pomoca niezaleznych grzalek. Komoérki wyposazone sa
w termopary, ktére umozliwiaja kontrole temperatury za pomoca sprzezenia zwrotnego.
W komorkach typu Knudsena strumien atoméw jest determinowany przez temperature komorki
efuzyjnej, dlatego dla calego procesu kluczowym zadaniem jest precyzyjna kontrola tego

parametru.

Oproécz temperatury komorki, na szybko$¢ wzrostu ma réwniez wplyw ilos¢ materiatu
znajdujacego si¢ w komorce oraz cisnienie w komorze, dlatego dla uzyskania optymalnych
parametréw wzrostu istotna jest kalibracja strumienia materiatu. Podczas wzrostu parametrami
kontrolowanymi przez uzytkownika jest réwniez temperatura podloza, ktéra decyduje
o wydajnosci adsorpcji atomdéw na powierzchni podloza oraz ich ruchliwoéci. Kazdy materiat
charakteryzuje si¢ inng specyficzng temperatura wzrostu, wiec parametr ten musi by¢
kalibrowany przed wlasciwym wzrostem. Kolejnym kontrolowanym parametrem jest
temperatura zrédla decydujaca o strumieniu pierwiastkdw emitowanych z komoérki efuzyjnej.
Wplywa ona na szybko$¢ wzrostu, co w konsekwencji determinuje jako$¢ krystaliczna warstw
epitaksjalnych. Ze wzgledu na stopien ztozonosci struktur mikrownekowych skladajacych sig
zazwyczaj z duzej liczby warstw tworzacych zwierciadla Bragga bardzo istotna jest precyzyjna

kontrola parametréw wzrostu. Typowa temperatura wzrostu pierwiastkow z grup II-VI w czasie
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wzrostu wynosi ok. 350°C, a typowa szybko$¢ wzrostu krysztalu to ok. 1 monowarstwa
na sekunde. W przypadku materialéw o wysokiej preznosci par, takich jak tellur lub selen, ktére
uzywane s3 w tej pracy, nawet niewielkie zmiany temperatury moga powodowa¢ duze wahania
strumienia oraz wynikajacej z niego szybkos$ci osadzania. Material, ktéry w wyniku sublimacji
przechodzi w forme gazowa, kierowany jest ruchem balistycznym na podloze umieszczone
w komorze wzrostu. Precyzyjne zdalne sterowanie przeslonami zamykajacymi wylot gazéw
z komorki efuzyjnej pozwala na kontrole, ktory pierwiastek oraz jak dlugo dostarczany jest
do podloza. Komorki efuzyjne zamontowane s3 pod pewnym katem do normalnej podloza, co
skutkuje wytworzeniem gradientu grubosci hodowanych warstw. W celu uzyskania jednorodnej

grubosci warstwy podczas wzrostu mozliwe jest obracanie podloza.

Nawet niewielkie niedopasowanie sieciowe sasiadujacych warstw moze doprowadzi¢
do pojawienia si¢ naprezen, ktore relaksuja przez dyslokacje. W celu unikniecia naprezen
i w konsekwencji propagujacych si¢ dyslokacji w probce substrat powinien by¢ wybierany w taki
sposob, aby niedopasowanie sieciowe mi¢dzy podlozem a hodowanym materialem byto mozliwie
najmniejsze. W przypadku braku mozliwosci zastosowania podloza dopasowanego sieciowo
stosuje si¢ gruba warstwe buforowa, w ktorej nastepuja relaksacje naprezen. W kontekscie badan
nad mikrownekami optycznymi uzyskanie materialéw na bazie zwiazkéw II-VI o poréwnywalnej
jako$ci i wlasciwosciach optycznych do ich odpowiednikéw III-V jest znacznie trudniejsze i nadal
pozostaje wyzwaniem technologicznym. Problemy wystepujace w tych systemach wynikaja

z duzego spontanicznie wystepujacego nieuporzadkowania w warstwach.

W prezentowanej pracy materialem podlozowym dla kazdej probki byt
monokrystaliczny arsenek galu w formie dwu- lub trzycalowej plytki (ang. wafer).
Zaadsorbowane na powierzchni podloza atomy, dyfunduja do miejsca, w ktérym osiagaja
minimum energii i wbudowuja si¢ w istniejaca juz strukture. Wzrost oparty na tym schemacie
nastepuje warstwa po warstwie z atomowa precyzja, dzieki czemu mozliwe jest uzyskanie

wysokiej jako$ci monokrysztatéw oraz ostrych miedzypowierzchni miedzy kolejnymi warstwami.

Ze wzgledu na trwajacy dlugo proces powstawania struktur oraz wielokrotne zmiany
materialéw konieczna jest ciagla obserwacja postepéw wzrostu, poniewaz jako$¢ uzyskiwanej
struktury zalezy gléwnie od stabilnosci warunkéw prowadzenia wzrostu epitaksjalnego. Realizuje

si¢ to przez pomiar in situ odbicia $wiatla biatego od probki w celu obserwacji interferencji
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w cienkich warstwach, z ktérych mozna wyznaczy¢ grubo$¢ hodowanej warstwy. Zmiany
wspolczynnika odbicia spowodowane s3 zmiang grubo$ci warstwy znajdujacej sie najblizej
powierzchni. Przesunieciu o pelng faz¢ odpowiada zwigkszenie grubosci struktury o polowe
dhugosci fali propagujacej si¢ wewnatrz materialu. Drugg technika stosowana podczas wzrostu
jest dyfrakcja wysokoenergetycznych elektronéw (ang. Reflection High-Energy Electron Diffraction,
RHEED) dostarczajaca cennych informacji na temat jakoéci krystalizacji, modu wzrostu
(dwuwymiarowy lub tréjwymiarowy), jakoéci powierzchni oraz tempa wzrostu. Metoda RHEED
uzywa dziala elektronowego emitujacego wysokoenergetyczng wiazke elektronéw, ktéra uderza
w probke pod malym katem do powierzchni prébki i w wyniku dyfrakeji na atomach
powierzchniowych (kilka warstw atomowych) ulega konstruktywnej interferencji i tworza

regularne wzory na detektorze (typowo matrycy CCD).

Pewnym problemem technologicznym w przeciwienistwie do III-V wystepujacym
w materiatach II-VI jest brak materialdéw wykazujacych znaczny kontrast wspoélczynnikéw
zalamania (niezbedny do uzyskania szerokiego zakresu spektralnego fotonicznej przerwy
wzbronionej) oraz jednoczesnie zblizong stala sieci. Problem ten mozna rozwiazaé na kilka
sposobow. Pierwszy z nich to zastosowanie binarnej supersieci o krotkim okresie takiej jak
w artykulach [59, 60]. Zwieksza to jednak zlozonosé calej struktury i podnosi jednoczesnie
ryzyko powstawania defektéw strukturalnych. Druga metoda to uzycie zlozonych warstw
krystalicznych, takich jak kompozyty (Cd,ZnMg)Te =z réinymi proporcjami
stechiometrycznymi, przez co mozliwe jest zlozenie par braggowskich tworzacych lustra poprzez
zastosowanie warstw o innej zawarto$ci magnezu [61]. Rézna zawarto$é magnezu uzyskuje sie
dzieki zastosowaniu dwoéch oddzielnie kontrolowanych Zrddel tego pierwiastka. Zastosowanie
magnezu moze by¢ jednak niekorzystne, ze wzgledu na jego higroskopijnos¢, ktéra prowadzi
do utleniania tego pierwiastka i w konsekwencji szybkiej degradacji probki na powietrzu.
Poszukiwania alternatywnych rozwiazann pozwalajacych na ominiecie wyzej wymienionych

probleméw nadal trwaja [62].
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2.3 BADANE PROBKI

Do przeprowadzenia badan prezentowanych niniejszej pracy zastosowano trzy typy

struktur:

« pojedyncza mikrowneka z pojedyncza studnia kwantowa CdSe/(Cd,Mg)Se,
« pojedyncza mikrowneka z supersieciag CdSe/(Cd,Mg)Se,

« uklad dwéch mikrownek z trzema studniami kwantowymi (Cd,Zn)Te/(Cd,Zn,Mg)Te
w gérnej oraz (Cd,Zn)Te/(Cd,Zn,Mg,Mn)Te w dolnej wnece'.

Poszczegolne struktury omoéwione zostaly w nastepnych podrozdzialach.

2.3.1 MIKROWN}}KA BAZUJACA NA SYSTEMIE SELENKOWYM I TELLURKOWYM Z POJEDYNCZA

STUDNIA KWANTOWA CDSE/(CD,MG)SE

Struktury w stosunkowo nowym systemie opartym na selenkach i tellurkach ze studnia
kwantowa CdSe/(Cd,Mg)Se zostaly zaprojektowane w celu zwigkszenia sily oscylatora
ekscytonu w stosunku do czgsciej uzywanych mikrownek ze studniami CdTe. Oczekiwane
korzyéci plynace ze zwigkszenia sily wigzania ekscytonu to mozliwo$¢ obserwacji efektow
laserowania w warunkach stabego i silnego sprzezenia w wyzszych temperaturach. Wytworzenie
struktury dopasowanej sieciowo ze studnig kwantowa wykazujaca zadowalajaco waska linie
emisyjng w systemie selenkowym lub selenkowo-tellurkowym pozostaje wyzwaniem

technologicznym i wymaga dalszej optymalizacji wzrostu epitaksjalnego.

W badanym systemie zastosowano studnie kwantowe typu I CdSe w barierze

(Cd,Mg)Se z mikrowneka angazujaca Te i Se dopasowana sieciowo do ZnTe (rysunek 2.3.1).

W zwigzku z tym, ze sprzezenie ekscyton-foton ro$nie wraz z amplituda pola

elektrycznego w celu zmaksymalizowania oddzialywania ekscytonéw z modem fotonowym

'W celu rozréznienia wneka znajdujaca sie blizej powierzchni prébki bedzie nazywana gérng, natomiast
umieszczona blizej podloza prébki - dolng.
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Rysunek 2.3.1: Przerwa energetyczna i stala sieci krystalicznej warstw tworzacych
struktury badane w pracy.

studnie kwantowa umieszczono precyzyjnie w maksimum pola elektrycznego znajdujacego sig
w $rodku wneki o szerokosci polowy dlugodci fali. Pozycja ta zapewnia, ze obserwowane efekty
polarytonowe powinny by¢ mozliwie najwigksze. Dzigki zastosowaniu ukladu z mozliwie

najmniejsza objetoscia wneki mozna spodziewa¢ si¢ znacznego obnizenia progu laserowania

polarytonowego.

Na rysunku 2.3.2 przedstawiono wartosci wspdlczynnikéw zalamania $wiatta i statych
sieci krystalicznych dla materiatéw, z ktérych wykonane sg struktury badane w niniejszej pracy.
Z poréwnania tych wspotczynnikow dla mikrowneki i otaczajacej jej pierwszej warstwy zwierciadla

Bragga w strukturze opisywanej w tym rozdziale wynika, ze granice wneki powinny z duza precyzja

stanowi¢ wezly pola elektrycznego.

Struktura zostala zaprojektowana w taki sposob, zeby studnia kwantowa byla
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Rysunek 2.3.2: Wartosci wspolczynnika zalamania $wiatla i stala sieci krystalicznej warstw
tworzacych struktury badane w pracy.

umieszczona w obszarze najsilniejszego pola elektrycznego w mikrownece (rysunek 2.3.3 a).
Na rysunku 2.3.3 b przedstawiono schemat oraz zdjecie SEM struktury mikrownekowej
ze studnia kwantowa CdSe/(Cd,Mg)Se otoczong przez dwa zwierciadla typu braggowskiego.

Zwierciadla te skladaja si¢ z periodycznie ulozonych warstw ZnTe sluzacych
za material o wysokim wspoétczynniku zalamania $wiatla oraz supersieci utworzonej z binarnych
warstw ZnTe|MgSe|ZnTe|MgTe wykazujacej nizszy wspdlczynnik zalamania w poréwnaniu
do ZnTe. Kontrast wspolczynnikéw zalamania w tej strukturze wynosi okoto 0,5. Struktura
zostala wyhodowana na podlozu GaAs. W celu uniknigcia naprezen na substrat nalozono gruba
warstwe buforowa ZnTe o gruboéci okolo 1 pm. Zastosowana studnia kwantowa
CdSe/(Cd,Mg)Se o grubosci ok. 17 nm (warto$¢ uzyskana z pomiaréw STEM) emituje $wiatto
o dlugodci fali ok. A = 720 nm [63]. Zdjecia 2.3.3 ¢, d, e pochodzace z transmisyjnego
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Rysunek 2.3.3: Schemat struktury mikrownekowej. a Wynik symulacji rozkladu
przestrzennego pola elektrycznego i rzeczywista cze$¢ wspolczynnika zalamania badanej
mikrowneki. b Schemat probki przedstawiajacy mikrowneke z pojedyncza studnia
kwantowa CdSe/(Cd,Mg)Se, otoczong zwierciadtem Bragga (DBR) oraz przekréj probki
zobrazowany skaningowym mikroskopem elektronowym. ¢ Obraz z transmisyjnego
mikroskopu elektronowego przedstawiajacy przekréj probki w obszarze mikrowneki,

d studnia kwantowa CdSe/(Cd,Mg)Se, e supersie¢ ZnTe|MgSe|ZnTe|MgTe. f-k Obraz
uzyskany ze spektroskopii rentgenowskiej z dyspersja energetyczna (EDX) w przekroju
poprzecznym probki w obszarze mikrowneki przedstawiajacy przestrzenny rozklad atoméw
Mg, Cd, TeiZn.

mikroskopu elektronowego prezentujg kolejne zblizenia, na ktérych widaé ostre granice miedzy
kolejnymi warstwami, co sugeruje, ze nie nastapilo mieszanie si¢ materialéw na granicy warstw.
Zostalo to jednoznacznie potwierdzone za pomoca spektrometrii dyspersji energii
promieniowania rentgenowskiego, ktérej wynik pokazany jest na rysunku 2.3.3 f, g, h, i, j, k.
Prezentuje on sklad struktury oraz rozklad przestrzenny pierwiastkéw w warstwach z wyrazna

separacja pierwiastkow. Mimo ogélnie dobrej jakosci struktur na zdjeciach TEM mozna dostrzec
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dyslokacje, ktore s3 gléownym powodem powstawania pulapek wprowadzajacych dodatkowe

zwigzanie fotondw oraz no$nikéw w kierunkach réwnoleglych do powierzchni probki.

W wyniku asymetrycznego ulozenia Zrédel pierwiastkéw w komorze wzrostu
zatrzymanie obrotu probki podczas calego procesu powoduje, ze wyhodowana struktura posiada
rézng grubo$¢ warstw w zaleznoéci od badanego miejsca. Dzigki temu zmieniajac miejsce

na probce, mozliwe jest dostrojenie modu wnekowego do energii emisji studni kwantowe;.

Przerwa wzbroniona wszystkich warstw tworzacych zwierciadla Bragga: ZnTe, MgSe,
MgTe jest wigksza niz 2,25 eV. W temperaturze 8 K energia ekscytonu studni kwantowej, a takze
modu mikrownekowego jest znacznie nizsza i wynosi ponizej 1,74 eV. Pozwala to na unikniecie
wplywu pasozytniczej absorpcji w lustrach. W celu zmniejszenia gestosci dyslokacji dobrano
materialy wykazujace dobre dopasowanie sieciowe. Miedzy ZnTe, a warstwa studni kwantowej
CdSe i bariery Cdy9Mgy ;Se wynosi ono odpowiednio 0,6% i nieco ponizej 1%. Zapewnia to
wysoka jakos$¢ badanej struktury.

2.3.2 STRUKTURY MIKROWNEKOWE Z SUPERSIECIA CDSE/(CD,MG)SE

Probki te sa zblizone do struktury prezentowanej w podrozdziale 2.3.1. Podobnie jak
w mikrownece z pojedyncza studnia kwantowa zastosowano supersie¢ z warstwami
ZnTe|MgTe|MgSe|MgTe jako material o niskim wspétczynniku zalamania oraz warstwe ZnTe
sluzaca jako material o wysokim wspoélczynniku zalamania w lustrach Bragga. Stosunkowo duza
liczba studni kwantowych zostala zaprojektowana w celu uzyskania mozliwie duzego sprzezenia
oddzialywania ekscyton-foton [23, 64] i zwigkszenia wydajnosci emisji co umozliwia uzyskanie
warunkéw silnego sprzezenia w wyzszych temperaturach i obnizenie progu laserowania
polarytonowego. W tym przypadku decyzja o uzyciu supersieci zamiast wielostudni jako emitera
jest kompromisem miedzy mozliwie duzym zwigkszeniem silty oscylatora przez uzycie duzej
liczby studni kwantowych i przestrzennym umieszczeniem emitera w maksimum pola
elektrycznego. Wneki wyhodowano z gradientem grubosci, dzigki czemu mozliwe bylo strojenie

energii modu optycznego przez wybér odpowiedniego miejsca na prébce.
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MIKROWNEKA Z ZESTAWEM O$MIU STUDNI KWANTOWYCH CDSE/(CD,MG)SE O SZEROKOSCI

20 NM

Struktura zostala wyhodowana na trzycalowym podlozu GaAs, na ktére nalozono trzy
warstwy buforowe: GaAs, ZnSe i ZnTe w celu zmniejszenia gestoéci dyslokacji w strukturze.
Mniejsza liczba par, tj. 16 w dolnym lustrze i 13,5 w gérnym, pozwala na ograniczenie ryzyka
wystepowania defektow strukturalnych, nie zmieniajac znaczenie dobroci wneki, ktéra
w przypadku tej struktury wynosi ok. 500. Emiter umieszczony w mikrownece o szerokoéci
polowy dlugosci fali wykonany jest z o§miu dwunastonanometrowych studni kwantowych CdSe
przedzielonych 1 nm bariera MgSe. Zaleta zastosowania trzycalowego podtoza jest duzy zakres
strojenia spektralnego fotonicznej przerwy wzbronionej, ktory wynosi ok. 150 nm (od 600 nm

do 750 nm).

MIKROWNEKA 7 ZESTAWEM DZIESIECIU STUDNI KWANTOWYCH CDSE/(CD,MG)SE

0O SZEROKOSCI 1 NM

Struktura zostala wyhodowana na dwucalowym podlozu GaAs. Zawiera ona dziesie¢
warstw CdSe o grubosci 1 nm, odseparowanych od siebie bariera Cdy75sMgp,sSe o grubosci
2 nm. Emiter ten umieszczony jest w mikrownece o szerokosci polowy dlugosci fali. Strukture
mikrownegki o dobroci wynoszacej 3000 uzyskano przez otoczenie warstwy Cdg7sMgo2sSe
zwierciadlami Bragga skladajacymi sie z warstwy ZnTe i supersieci ZnTe|MgTe|MgSe|MgTe (20

par w dolnym lustrze i 18,5 w gérnym).

UKEAD SPRZEZONYCH MIKROWNEK ZE STUDNIAMI KWANTOWYMI (CD,ZN)TE/(CD,ZN,MG) TE

Do wyprodukowania struktury zawierajacej uktad dwoch mikrownek wykorzystano
tylko zwiazki tellurkowe. System materialowy oparty na jednym typie zwiazkéow pozwala

na znaczace zminimalizowanie defektoéw strukturalnych, co byto kluczowe w tej czesci badan.

Cala struktura byla dopasowana do stalej sieci MgTe tak, aby przerwe energetyczna

i wspolczynnik zalamania warstw mozna bylo stroi¢ poprzez, procentowa zawartos¢ magnezu nie
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Rysunek 2.3.4: a Schemat probki zawierajacej uklad sprzezonych wertykalnie planarnych
mikrownek optycznych. Rozklad przestrzenny magnezu w kolejnych przyblizeniach b, c,
d uzyskany za pomoca spektroskopii rentgenowskiej z dyspersja energetyczna.

tworzac przy tym znacznych naprezen w strukturze.

Struktura fotoniczna wykorzystana do badan opisanych w rozdziale S niniejszej pracy
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sklada sie z dwdéch mikrowngk optycznych =z zestawem studni kwantowych:
(Cd,Zn)Te/(Cd,Zn,Mg)Te w gérnej oraz (Cd,Zn)Te/(Cd,Zn,Mg, Mn)Te w dolnej mikrownece.
Struktura zostala wytworzona na trzycalowym podlozu GaAs. Schemat prébki przedstawiono
na rysunku 2.3.4 a. Zastosowano lustra typu braggowskiego wykonane ze stopu (Cd,Zn,Mg)Te,
w ktorych kontrast wspofczynnikéw zltamania sasiednich warstw, obliczony na podstawie
szerokoséci stopbandu za pomoca réwnania 1.6 wynosi 1,15. System materialowy uzyty
do produkcji zwierciadel wykorzystanych w tej czesci pracy bazowal na projekcie, ktory
omawiany byl w kilku poprzednich pracach pochodzacych z laboratorium MBE Wydziatu Fizyki
UW [65-67]. Warstwa z wysoka warto$cia wspdlczynnika zatamania zawiera Cd: 77%, Zn: 13%
Mg: 10%, natomiast warstwa z niskim wspélczynnikiem zalamania - Cd: 43%, Zn: 7% Mg: 50%).
W kolejnych przyblizeniach na rysunku 2.3.4 b, ¢, d za pomoca spektroskopii rentgenowskiej

z dyspersja energetyczng zostal zobrazowany rozklad przestrzenny magnezu w strukturze.

Podobnie jak w innych opisywanych w tej pracy probkach zastosowano technike
wzrostu z nieobracajacym si¢ podlozem. Jednakowy gradient gruboéci hodowanych warstw
sprawia, ze wneki zachowuja te sama grubo$¢ dla danego miejsca na probce. Zapewnia to
jednakowa warto$¢ sily sprzezenia miedzy wnekami i umozliwia jednoczesne strojenie
sprzezonych modéw pochodzacych z dwoéch mikrownek. Pozwala to na zmiang odstrojenia
miedzy modami wnekowymi a ekscytonami w studniach kwantowych przez zmiane pozycji

na probce przy niezmienionej sile sprze¢zenia miedzy modami.

Probka zawierajaca uklad dwoch sprzezonych mikrownek zostata poprzednio uzyta

do obserwacji transferu energii miedzy stanami ekscytonowymi na odlegto$¢ ponad 2 ym [68].

2.4 MIKROSTRUKTURYZAC]A PROBEK MIKROWNEKOWYCH ZA POMOCA

SKUPIONE] WIAZKI ]ONOW GALOWYCH

Czg$¢ badan wymagata mikrostrukturyzacji badanej probki. Do tego celu postuzono
sie metoda suchego trawienia jonowego skupiong wiagzka jonéw. W metodzie tej wykorzystuje si¢
sprzezony uktad mikroskopowy z dwoma dzialami: jonowym emitujacym strumienn jonéw

galowych, powodujacy wybicie atomoéw z probki oraz elektronowym stuzacym przede wszystkim
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do obserwacji powierzchni prébki, w tym do monitorowania postepéw procesu trawienia. Wiazki
elektronéw oraz jondéw skupione s3 za pomoca soczewek elektrostatycznych na powierzchni
probki. Technika FIB umozliwia wytworzenie dowolnie zdefiniowanych ksztaltow
z rozdzielczoscia do kilkunastu nanometréw. Uzycie malej warto$ci napiecia przyspieszajacego
jony, ponizej warto$ci progowej wybicia atoméw, pozwala na wygenerowanie elektronéw
wtornych, ktére moga podobnie jak w przypadku mikroskopu elektronowego stuzy¢

do niedestruktywnego obrazowania powierzchni prébki.

2.4.1 WYTRAWIANIE MIKROFILAROW METODA FIB

Cylindryczne mikrofilary, ktére zostaly uzyte do badan w rozdziatach 4.6 i 4.7
wytrawiono z mikrowneki planarnej poprzez trawienie metoda suchego trawienia jonowego FIB.
Warto$¢ napiecia przyspieszajacego jony stosowana w procesach trawienia to 30 kV, a natezenie
zmieniano w zakresie od 50 pA do S nA. Wieloetapowa procedura trawienia uzyta w niniejszej
pracy sklada sie ze wstgpnego wyciecia dziewieciu mikrofilaréw o tej samej $rednicy
w konfiguracji 3 x 3, uzywajac duzych wartoéci natezenia i nastepnym stopniowym zmniejszaniu
ich érednicy az do oczekiwanego rozmiaru jak pokazano na rysunku 2.4.1 a. Dodatkowo, w celu
latwiejszego znalezienia struktur w uktadach spektroskopowych wytrawiane sg $ciezki wskazujace
miejsce trawienia (rysunek 2.4.1 b). Uzycie stosunkowo duzej warto$ci natgzenia powoduje
znaczne zniszczenie powierzchni bocznej mikrofilaréw w wyniku utworzenia amorficznej
warstwy materialu przy powierzchni. Kolejne etapy trawienia przy uzyciu mniejszych wartosci
natezenia pradu maja na celu zredukowanie $rednicy mikrofilara do oczekiwanych rozmiaréw
oraz wygladzenie jego powierzchni. Wygladzenie to ma na celu mozliwie najwieksze
zredukowanie rozproszenn fotonéw na powierzchniach bocznych mikrofilara. Zblizenie
na powierzchni¢ boczng wygladzonej struktury zostalo zaprezentowane na rysunku c.

Przyktadowy wytrawiony mikrofilar o $rednicy S ym zaprezentowano na rysunku 2.4.1 d.
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Rysunek 2.4.1: Zdjecia SEM uzyskane po procesie trawienia przedstawiajace otrzymane
struktury fotoniczne. Na zdjeciach prezentowana jest prébka z pojedyncza studnig
kwantowg CdSe. a Seria mikrofilaréw o réznej $rednicy (widok z gory). b Serie
wytrawionych mikrofilaréw wraz z liniami pomagajacych w lokalizacji wytrawionych
struktur w eksperymentach optycznych ¢ Zblizenie na powierzchnie boczna wygladzonego
mikrofilara. d Przyktadowy wytrawiony mikrofilar o $rednicy S ym.
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Most technological advances in our life now come from
serendipitous discoveries. That is a contraction of rocket
technology and computer technology and atomic clock

technology.
— Serge Haroche

Serge Haroche, 2012 Physics Nobel Prize

Uklady pomiarowe oraz zastosowane techniki

spektroskopowe

Wyniki spektroskopowe prezentowane w niniejszej pracy otrzymano przy
zastosowaniu ukladow eksperymentalnych znajdujacych sie w Laboratorium Ultraszybkiej

Magnetospektroskopii (LUMS) Wydziatu Fizyki Uniwersytetu Warszawskiego.

Poszczegdlne eksperymenty prezentowane w tej pracy wymagaly zastosowania
roznych ukladow pomiarowych, jednakze ogélny schemat ukladu pomiarowego w kazdym
przypadku byl podobny. Zostal on zaprezentowany na rysunku 3.0.1. Elementy ukladu zostaly

omowione w kolejnych podrozdzialach.
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Rysunek 3.0.1: Ogo6lny schemat ukladu eksperymentalnego wykorzystywanego podczas
pomiaréw spektroskopowych. Poszczegolne elementy uktadu zostaly omoéwione w tekscie.

3.1 POMIARY NISKOTEMPERATUROWE I WYSOKOTEMPERATUROWE

W celu zredukowania wplywu wzbudzen termicznych na badane efekty polarytonowe
cze$¢ eksperymentéw zostala przeprowadzona w niskich temperaturach w zakresie 1.5-10 K.
W zalezno$ci od wykorzystywanego uktadu pomiarowego uzywano jednego z trzech kriostatéw:
Oxford Spectromag 4000, w ktérym probka umieszczona byta w nadciektym helu, przeptywowego
Janis ST-500 oraz przeplywowego z zamknietym obiegiem helu firmy ARS. Uchwyt na préobke
pierwszego z wymienionych kriostatéw wyposazony byl w soczewke o krétkiej ogniskowej
(3,5 mm) umieszczong na zmotoryzowanym przesuwie firmy Atfocube mogacym pracowaé takze
w niskich temperaturach. Umozliwial on wybdr badanego miejsca na prébcee z dokladnoscia
do 10 nm, jak réwniez zapisanie badanej pozycji na probce. W kriostatach przeptywowych probki
znajduja sie w komorze prézniowej polaczonej miedzianym elementem (tzw. zimnym palcem)

z cze$cig ukladu, przez ktéra przepltywa ciekly hel. Pozwala to na wydajne odebranie ciepla
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od badanej probki, a co za tym idzie schlodzenie jej do niskiej temperatury. W kriostatach
przeptywowych dla zapewnienia dobrego kontaktu termicznego probka przyklejana byla
za pomocy pasty srebrnej do miedzianego elementu. W przypadku ukladu, w ktérym
eksperyment prowadzony byl w warunkach nadcieklego helu, probke umieszczono
na aluminiowym elemencie przykreconym do tytanowej obudowy. Eksperymenty
w temperaturze pokojowej zostaly przeprowadzone z prébka zamontowana na uchwycie
bezposrednio na osi optycznej ukladu pomiarowego bez wykorzystania kriostatu oraz komory

prozniowe;j.

3.1.1 ZRODEA $§WIATEA

Wszystkie eksperymenty prezentowane w niniejszej pracy prowadzone byly
w konfiguracji odbiciowej tzn. sygnal emitowany przez prébke wracal wspolliniowo z wiazka
swiatla padajacego i byt kierowany do spektrometru. W zaleznosci od rodzaju przeprowadzanego

eksperymentu jako Zrédla $wiatta uzywano trzech typéw emiteréw.

Do pomiaréw odbicia uzyto lampy halogenowej z wiéknem wolframowym
umieszczonej w pudetku z malq apertura. Wiazka $wiatta po wyjsciu z pudelka kolimowana byla
za pomoca dwoch soczewek skupiajacych, a nastepnie powstaly réwnolegla wiazke kierowano
na o§ optyczna za pomoca kostki $wiattodzielacej. Tego typu termiczne zrédla $wiatla
charakteryzuja sie¢ szerokim zakresem spektralnym pokrywajacym sie z zakresem, na ktory
projektowane sa mikrowneki badane w niniejszej pracy. Dzigki temu sa odpowiednie do wstepnej

charakteryzacji mikrownek za pomocg pomiaru odbicia.

W pomiarach luminescencyjnych jako zrédla $wiatla zastosowano dwa rézne typy
laseré6w - impulsowe oraz lasery pracy ciaglej. Pierwsze z nich to tytanowo-szafirowe lasery
impulsowe Coherent Mira 900 oraz Coherent Mira HP o czestotliwosci repetycji 80 MHz, strojone
w zakresie od 710 nm do 880 nm. Jako laser pompujacy w tych ukladach zastosowano
odpowiednio lasery diodowe Coherent Verdi V10 oraz Coherent Verdi V18. Laser Coherent Mira
HP posiada dwie wneki, ktore umozliwiaja przelaczanie miedzy dwoma trybami pracy: piko-
oraz femtosekundowym. W eksperymentach z pobudzaniem nierezonansowym konieczne bylo

uzycie lasera o energii wykraczajacej poza zakres strojenia dostepnego lasera
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tytanowo-szafirowego. W tym celu $wiatla emitowanego z lasera Coherent Mira HP uzyto
do pompowania optycznego oscylatora parametrycznego Coherent OPO, ktéry pozwala
na stosunkowo latwe strojenie dlugosci fali emitowanej wiazki w zakresie S00 nm do 700 nm.
Lasery impulsowe zostaly zastosowane w badaniu efektéw nieliniowych oraz dynamiki
polarytonéw. Do pobudzania luminescencji uzyto lasera tytanowo-szafirowego pracy ciaglej
pompowanego przez diode laserujaca i strojonego za pomoca zautomatyzowanej $ruby
zmieniajacej pozycje krysztalu nieliniowego, w zakresie od 720 nm do 800 nm z krokiem
ok. 0,15 nm. Do czeséci pomiardéw fotoluminescencji uzywano laseréw diodowych LightHUB
firmy Omicron. Skladal si¢ on z zestawu moduléw laserujacych emitujacych swiatlo o dlugosci
fali: 405 nm, 445 nm, 515 nm, 532 nm, 685 nm oraz 808 nm sprzg¢zonych z jednym

$wiatlowodem.

Stala w czasie intensywno$¢ wiazki laseréw impulsowych zapewniana byla przez
komercyjny stabilizator mocy (tzw. noise eater), w ktérym jako element aktywny zastosowany
zostal modulator cieklokrystaliczny. Urzadzenie to sklada si¢ z dwoch czeéci: analizatora
sprawdzajacego moc wiazki padajacej i stabilizatora regulujacego moc wiazki wychodzacej
na podstawie informacji otrzymanej z analizatora. Dzigki temu fluktuacje mocy lasera w czasie nie
wplywaly na gesto§¢ mocy wiazki docierajacej do probki. W celu ograniczenia efektow
zwigzanych z nagrzewaniem probki liczba impulséw z wiazki pobudzajacej docierajacych
do prébki w jednostce czasu byla redukowana za pomoca modulatora akustyczno-optycznego.
Urzadzenie to odchyla wiazke lasera w zadanym cyklu, zachowujac staly $rednia gestos¢ mocy
lasera pobudzajacego. Wyzwalajace impulsy prostokatne o czestotliwoéci 20 kHz i czynniku
wypelnienia 1% podawane byly za pomoca zewnetrznego generatora. Moc wiazki pobudzajacej
regulowana byla przez filtr szary, a ustawiony w transmisji przez kostke $wiattodzielaca miernik

mocy pozwalal na jej monitorowanie podczas calego eksperymentu.

Wigzka lasera skupiana byla na powierzchni prébki w zaleznosci od wybranego uktadu
za pomocg obiektywu mikroskopowego Mitutoyo M Plan Apo NUV HR o aperturze numerycznej
0,65 i ogniskowej 4 mm (w ukladach przeptywowych) lub soczewki asferycznej o ogniskowej
3,1 mm i aperturze numerycznej 0,68 (w ukladzie pompowanego helu). Wiazka lasera skupiana
byla na obszarze o srednicy ok. 1-2 um. Swiatlo wyemitowane lub odbite od prébki wracato

wspolliniowo z wiazka pobudzajaca i kierowane bylo w strone detektora. Aby unikna¢ nasycenia
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detektoréw przez rozproszone s$wiatlo lasera, w czesci eksperymentéw przed detektorem
umieszczony byl polaryzator przepuszczajacy liniowa polaryzacje ortogonalna do polaryzacji

wiazki pobudzajacej, a takze spektralny filtr gérnoprzepustowy.

3.2 MONOCHROMATOR ORAZ KAMERA Z MATRYCA CCD

Sygnal byt analizowany spektralnie przy uzyciu monochromatoréw Andor Shemrock
sprzezonych z kamera wyposazona w matryce CDD (ang. Charge Coupled Device) typu Andor
Newton. W modelach tego typu matryca o rozdzielczoéci 1024 x 256 pikseli chlodzona jest
za pomoca ogniwa DPeltiera. Elementem dyspersyjnym w monochromatorze byla siatka

dyfrakcyjna o gestosci 1200 rys na milimetr.

3.2.1 DETEKCJA Z ROZDZIELCZOSCIA POLARYZACYJNA

Pomiary z rozdzielczoécig polaryzacyjng zostaly wykonane z uzyciem polaryzatora
liniowego oraz plytki falowej umieszczonej przed soczewka skupiajaca sygnal na szczelinie
wejéciowej monochromatora (rysunek 3.0.1). Polaryzator zostal zamontowany na osi optycznej
w taki sposob, zeby kierunek polaryzacji byt zgodny z kierunkiem rys siatki dyfrakcyjnej
monochromatora. Przed polaryzatorem zostala umieszczona pétfaléowka na zmotoryzowanym
uchwycie pozwalajacym na zmiang¢ kata obrotu plytki wzgledem kierunku polaryzacji
polaryzatora liniowego. Pomiar nat¢zenia $wiatla w funkgji kata obrotu poétfalowki dostarcza

informacji na temat polaryzacji liniowej analizowanego sygnatu.

3.2.2 OBRAZOWANIE PRZESTRZENI RZECZYWISTE], PRZESTRZNI PEDOW FOTONU,

ORAZ MAPOWANIE (TOMOGRAFIA) PRZESTRZENI P]§D0’W FOTONU

W celu uzyskania obrazu przestrzeni rzeczywistej réwnolegla wiazka wychodzaca
z obiektywu mikroskopowego skupiana byla na kamerze CCD za pomoca soczewki. Natomiast
do obrazowania przestrzeni pedéw fotonéw zastosowany zostal zestaw dwoch soczewek

umozliwiajacy obrazowanie skladowej pedu fotonu réwnoleglej do plaszczyzny probki, czyli

63



2
P S o a0
,Lgﬂf’\\i\\ﬁo@ ,che\\(:\\(o{o PRI
‘5(00(\0 %@0‘\0 %1;{\0“06

Energia fotonu
-

>< Sygnat
rozdzielony k” X

katowo

Rysunek 3.2.1: a Schematycznie przedstawiona idea mapowania przestrzeni pedow.
Ilustracje przedstawiaja schematycznie kolejne pozycje wiazki sygnalu wzgledem szczeliny
monochromatora. b Przykltadowy wynik pomiaru tomografii przedstawiajacy dyspersje
pedu fotonu opuszczajacego mikrowneke w funkeji skladowych jego pedu w plaszczyznie
probkik ik, .

plaszczyzny Fouriera (rysunek 3.0.1). Uzyskany w ten sposéb obraz moze by¢ interpretowany

jako zalezno$¢ dyspersyjna sygnatu.

Analiza sygnalu z wykorzystaniem siatki dyfrakcyjnej wymaga poswiecenia jednego
wymiaru przestrzennego lub pedowego badanego obrazu plaszczyzny Fouriera w celu uzyskania

wymiaru spektralnego.

W celu odwzorowania pelnej przestrzeni pedéw zawierajacej sktadowe w plaszczyznie
probki wektora falowego fotonu kj, oraz kj, z rozdzielczoscig spektralng koniecznie bylo
zastosowanie mapowania przestrzeni pedow. Taka tomograficzna mape uzyskuje sig, przesuwajac
obraz plaszczyzny Fouriera po szczelinie monochromatora za pomoca soczewki zamontowanej
na zmotoryzowanym przesuwie z krokiem S50 um, tak jak zostalo to zaprezentowane

schematycznie na rysunku 3.2.1 a. Ruch soczewki odbywa si¢ w kierunku prostopadtym do osi
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optycznej szczeliny. Rekonstrukcja tréjwymiarowego obrazu uzyskanego z kolejnych widm,

zarejestrowanych dla réznych pozycji soczewki pokazana zostata na rysunku 3.2.1 b.

3.2.3 MAPOWANIE PRZESTRZENNE PROBKI

Wszystkie probki prezentowane w tej pracy wytworzone zostaly z gradientem grubosci
warstw. W zwiazku z tym rézne miejsca na probce wykazujg rézne wilasciwosci fotoniczne.
W szczegdlnosdci zmienia sie dlugos¢ fali §wiatla tworzacego fale stojaca wewnatrz mikrowneki.
Aby uzyska¢ informacje o sile oddzialywania miedzy modem mikrowneki a emiterem
wykorzystano mapowanie fotolumienescencji i odbicia. Umozliwil to zautomatyzowany przesuw,

na ktérym zamontowany byt obiektyw mikroskopowy.

3.2.4 POMIARY WZBUDZENIA FOTOLUMINESCENCJI (PLE)

W badaniach relaksacji polarytonéw miedzy galeziami polarytonowymi zastosowano
metode wzbudzenia fotoluminescencji (ang. PhotoLuminescence Excitation, PLE). Metoda ta
opiera si¢ na rejestracji serii widm emisyjnych w funkcji energii lasera pobudzajacego.
W pomiarze PLE uzyskuje si¢ informacje o energii stanéw absorbujacych jak w przypadku
spektroskopii absorpcyjnej, jak réwniez niesie ona informacje o kanatach transferu wzbudzenia
do monitorowanego emitujacego stanu. Jest to technika szczegélnie przydatna w przypadku
probek, ktére sa nieprzezroczyste w badanym zakresie spektralnym. Jako Zrédlo pobudzania
zostal wykorzystany laser tytanowo-szafirowy pracy ciaglej strojony za pomoca
zautomatyzowanej $ruby zmieniajacej pozycje krysztalu nieliniowego, w zakresie od 720 nm
do 800 nm (szczegdly dotyczace lasera opisano w podrozdziale 3.1.1). Eksperyment
przeprowadzono w temperaturze 8 K w kriostacie przeplywowym pracujacym w obiegu

zamknietym i wykorzystujacym ciekly hel jako ciecz kriogeniczna.

3.2.5 POMIARY DYNAMIKI EMIS]JI

Procesy badane w niniejszej pracy charakteryzuja sie stalymi czasowymi do kilkuset

pikosekund. W celu zbadania dynamiki emisji z badanych prébek niezbedne bylo zastosowanie

65



szybkiego detektora. Do eksperymentéw wybrano kamere smugowa firmy Hamamatsu
z fotokatoda S20 pracujaca w zakresie widzialnym. Ten system obrazowania jest uzywany
w pomiarach ultraszybkich, dlatego stosowany wraz z laserami impulsowymi, takimi jak
przedstawione w rozdziale 3.1.1. Uklad zastosowany w niniejszej pracy pozwala na osiggniecie

rozdzielczo$ci czasowej do kilku ps.

Kamera smugowa przeksztalca zmienny w czasie sygnal w profil przestrzenny, co
nastepnie mozna zwizualizowaé za pomoca mapy intensywnoséci w funkcji czasu i pozycji (lub
energii). Operacja ta schematycznie zostala zaprezentowana na rysunku 3.2.2. Uklad sklada si¢ ze
szczeliny poprzedzajacej fotokatode, ktora przeksztalca pewna liczbe fotondéw w okreslong liczbe
elektronéw. Wydajnosé¢ konwersji fotondw na elektrony wynika ze sprawnosci samej fotokatody.
Nastepnie wigzka elektronéw odchylana jest za pomoca dwoch elektrod ustawionych za szczeling.
Na koricu tuby umieszczona jest fotokatoda i ekran fosforowy (CCD), ktéry odbiera odchylone
elektrony.

Na elektrodach wysylany jest sygnal przemiatania, zsynchronizowany z laserem
wyzwalajacym. Elektrony przechodzace przez elektrody w réznym czasie odchylane sa pod
réznymi katami w kierunku prostopadlym do szczeliny. Zatem na ekranie przestrzenne polozenie
maksiméw jest podane w kierunku réwnoleglym do szczeliny, podczas gdy kierunek prostopadty

do szczeliny odzwierciedla ich wspolrzedne czasowe, zachowujac ich wzgledng intensywnos¢.

Schemat dzialania kamery smugowej przedstawiono na rysunku 3.2.2. Idea
eksperymentu opiera si¢ na pomiarze natezenia i energii emisji w funkcji czasu od momentu

wzbudzenia emisji za pomocg impulsu lasera.

Do pobudzania emisji w tym przypadku uzyto pikosekundowych
lub femtosekundowych impulséw pochodzacych z laseréw oméwionych w podrozdziale 3.1.1.
Kamera smugowa byla zsynchronizowana z laserem za pomoca ukladu elektronicznego
przetwarzajacego sygnat z fotodiody, na ktéra padala mata czes¢ wiazki lasera pobudzajacego.
W celu uzyskania rozdzielczoéci spektralnej emitowane $wiatlo bylo rozszczepiane za pomoca
monochromatora Acton SpectraPro firmy Princeton Instruments z siatka dyfrakcyjna 1200 rys

na milimetr.

66



Fotokatoda

Szczelinamonochromatora

Foy,

(0] .

Soczewka ]umle n Sce
Agjq

Rysunek 3.2.2: Rysunek obrazujacy schemat dziatania kamery smugowe;j.

3.3 PODGLAD POWIERZCHNI PROBKI

W celu kontroli skupienia $wiatla na powierzchni prébki stalym elementem uktadu

byla kamera z matrycag CCD, ktéra pozwalala na kontrole rozmiaru plamki lasera oraz jako$ci
powierzchni probki podczas wykonywanych pomiaréw. Podglad optyczny uzywany byl réwniez
w celu lokalizowania wytrawionych mikrofilaréw. Do podéwietlenia probki uzywano $wiatlta
pochodzacego z diody LED emitujacej poza zakresem spektralnym, w ktérym przeprowadzany
byt whasciwy eksperyment. Swiatto emitowane przez diode kierowano na o$ optyczna za pomoca
elementu $wiatlodzielacego typu Pellicle firmy Thorlabs o stosunku odbicia do transmisji 8:92.
Za pomocy drugiego identycznego elementu $wiatlodzielacego ustawionego na osi optycznej
cze$¢ wracajacego $wiatla, odbitego od powierzchni probki, kierowana byta do kamery Imaging

Source 23UX236. Matryca CCD byta ochraniana przed intensywnym promieniowaniem lasera
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przez filtr gérnoprzepustowy. Zestaw do podgladu nie utrudnial przeprowadzania wilasciwych

pomiaréw i mégl dziata¢ podczas calego eksperymentu.

34 METODA WYZNACZANIA ENERGII GORNE] GALEZI POLARYTONOWE]

Typowo w pomiarze odbicia w funkeji odstrojenia energii ekscytonu i modu mozna
zaobserwowa¢ odpychanie si¢ oddzialujacych stanéw wynikajace z koherentnej wymiany energii
miedzy nimi. Oddzialywanie to prowadzi do powstania dwoch nowych stanéw wiasnych
nazywanych goérna galezia polarytonowa i dolna galezia polarytonowa, co szerzej zostalo
omowione w rozdziale 1. Roznica energii migdzy tymi stanami w warunkach rezonansu modu
i ekscytonu jest rowna wartoéci rozszczepienia Rabiego /i€). Jedli warto$¢ tego parametru jest
wigksza niz szybkos¢ zaniku ekscytonéw studni kwantowej i fotonéw uwigzionych we wnece,
system pracuje w warunkach silnego sprzezenia [11], natomiast, gdy thumienie ekscytonu i modu
jest dominujace, system dziala w warunkach stabego sprzezenia, w ktérych efekty polarytonowe
sa zaniedbywalne. Wyznaczenie warto$ci 2Qy jest kluczowe dla charakteryzacji kazdego uktadu

operujacego w warunkach silnego sprzezenia.

Eksperymentalnie warto$¢ rozszczepienia Rabiego wyznacza si¢ najczesciej poprzez
analize pozycji energetycznych linii spektralnych gornej i dolnej galezi polarytonowej. W tym
celu do widm odbicia lub luminescencji zarejestrowanych w funkcji odstrojenia miedzy energia
ekscytonu studni kwantowej i modu mikrowneki dopasowuje si¢ krzywe pochodzace z modelu

sprzezonych oscylatoréw. [11]

W wysokiej jakosci mikrownekach [30, 69-71], ze wzgledu na szybka relaksacje
do dolnej galezi polarytonowej, goérna galaz polarytonowa jest czesto trudna lub wrecz
niemozliwa do zaobserwowania w standardowych pomiarach fotoluminescencji, co znaczaco
utrudnia potwierdzenie warunkéw silnego sprzezenia oraz wyznaczenie kluczowych parametrow
tego sprzezenia. W szczegélnosci jednym z systemoéw materialowych, w ktérych wystepuje
wspominana trudno$¢, sa systemy ze studniami selenkowymi, ktérym poswiecony zostat

rozdzial 4.3.2 niniejszej pracy.

Alternatywna metoda, proponowana w tym rozdziale, pozwalajaca na potwierdzenie
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wystepowania silnego sprzezenia bazuje na pomiarze pobudzania fotoluminescencji
(ang. PhotoLuminescence Excitation, PLE). W metodzie tej wynikiem pomiaru jest seria widm
fotoluminescencji w funkcji energii lasera wzbudzajacego. Na potrzeby tego eksperymentu uklad
wykorzystywany podczas pozostatych eksperymentéw zostal uzupelniony o przestrajalny laser
tytanowo-szafirowy pracy ciaglej pozwalajacy na plynng zmiane dlugoéci fali emitowanego
swiatla w zakresie od 720 do 800 nm. Szczegdly uktadu pomiarowego przedstawione zostaly

na rysunku 3.0.1.

W celu prezentacji dziatania metody bazujacej na PLE przygotowana zostata struktura
mikrowngkowa wykorzystujaca zblizony system materiatowy do struktury opisanej
w rozdziale 4.3.2. Jednakze w celu zwigkszenia wartoéci rozszczepienia Rabiego zastapiono
pojedyncza studnig kwantowa supersiecia CdSe/(Cd,Mg)Se (patrz 1.1). Szczegély dotyczace
wzrostu tej struktury zostaly przedstawione w rozdziale 2.3.2. W probce wybranej do pomiaréw
wyjatkowo widoczna w odbiciu jest gérna galaz polarytonowa, co umozliwia weryfikacje
skutecznosci metody bazujacej na PLE. W wyniku relatywnie duzego rozszczepienia Rabiego
w badanej probce nastepuje wyrazna separacja gérnego i dolnego polarytonu. Otwiera to
mozliwoéci badania wlasciwosci emisyjnych systemu przy uzyciu pobudzania rezonansowego

Z WyZszym poziomem energetycznym.

Szereg widm odbicia zarejestrowanych w pomiarze niskotemperaturowym w 8 K dla
kolejnych pozycji na powierzchni préobki wzdluz gradientu grubosci mikrowneki pokazano
na rysunku 3.4.1. Prezentowana mapa odbicia pokazuje anticrossing linii spektralnych, co sugeruje
wystapienie silnego sprzezenia $wiatlo-materia w badanej strukturze i pozwala na weryfikacje
skuteczno$ci prezentowanej metody. Minima odbicia tworza na mapie linie, ktére z duza
zgodnoscia s3 odwzorowane przez symulacje za pomoca modelu dwéch sprzezonych

oscylatoréw. Pomiar ten pozwala na okre$lenie rozszczepienia Rabiego jako hQQg = 18 =2 meV.

Na podstawie widm mikrofotoluminescencji zarejestrowanych w funkcji energii lasera
pobudzajacego zaprezentowanych na rysunku 3.4.2 mozna zauwazy¢, ze emisja z dolnej gatezi
polarytonowej (w energii 1750 meV) jest wzmocniona, gdy energia wzbudzenia jest dostrojona
do energii gornej galezi polarytonowej okolo 1760 meV. Wskazuje to na efektywna relaksacje

miedzygaleziowa polarytonéw. Precyzyjne wyznaczenie energii gornej galezi polarytonowej
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Rysunek 3.4.1: Widma odbicia zmierzone w funkgji odstrojenia ekscyton-mod wnekowy
dla k| = 0 w temperaturze 8 K. Biale przerywane linie wskazuja energie nieoddziatujacych
ekscytonéw i modu wnekowego. Czarne ciagte linie reprezentuja zasymulowany przebieg
linii dolnej (LPB) i gornej (UPB) galezi polarytonowej. Na podstawie dopasowania
modelu sprzezonych oscylatoréw wyznaczono warto$¢ rozszczepiania Rabiego

na poziomie 182 meV. Czerwonymi punktami zaznaczono pozycje dolnej i gornej gatezi
polarytonowej uzyskane z pomiaru pobudzania fotoluminescencji (PLE).

wymaga wykonania kilku pomiaréw dla réznych miejsc na prébce w celu odtworzenia zaleznosci

energii w funkgji odstrojenia modu fotonowego i ekscytonu studni kwantowe;.

Na rysunku 3.4.3 poréwnano widmo odbicia, PLE i mikrofotoluminescencji
pochodzace z tego samego obszaru probki. Maksimum w energii 1776 meV jest dobrze widoczne
na rysunku 3.4.3 a. Dwie szerokie linie spektralne w widmie odbicia widoczne na rysunku 3.4.3 b
przy okolo 1752 meV i 1776 meV, przypisywane sa odpowiednio dolnej i goérnej galezi
polarytonowej. Widmo fotoluminescencji na rysunku 3.4.3 ¢ zawiera maksimum przy okolo

1750 meV reprezentujace emisje z dolnej galezi polarytonowe;j.
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Rysunek 3.4.2: Widma fotoluminescencji w funkcji energii lasera pobudzajacego. Pomiar
zostal przeprowadzony w temperaturze 8 K. Czerwona krzywa wskazuje widmo z najwyzsza
intensywnoscia dolnej galezi polarytonowej. Wyrazne zwigkszenie emisji z dolnej gatezi
polarytonowej nastepuje w przypadku dostrojenia energii lasera pobudzajacego do energii
gornej gatezi polarytonowej. Niebieska linia wskazuje energie gérnej galezi polarytonowe;j.

Widma przedstawione na rysunku 3.4.3 wskazuja na zgodnos¢ energii gornej galezi
polarytonowej uzyskanej z pomiaru odbicia i pomiaru PLE. Przesunigcie w niskie energie dolnej
gatezi w widmie p-PL (rysunek 3.4.3 a) wzgledem pomiaru odbicia (rysunek 3.4.3 c)
interpretowane jest jako przesunigcie Stokesa. [72] Rysunek 3.4.3 pozwala réwniez interpretowaé

zwigkszona emisje z dolnej galezi, gdy energia wzbudzenia zbliza si¢ do 1760 meV
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Rysunek 3.4.3: Pomiary optyczne w temperaturze 8 K na probce z supersiecia zawierajaca
osiem studni kwantowych CdSe. Poréwnanie widm a odbicia, b pobudzania luminescencji,
oraz ¢ mikrofotoluminescencji pobudzanej nierezonansowo w energii 2066 meV, uzyskane

w punkcie na prébce w przyblizeniu odpowiadajacym rezonansowi energii ekscytonu
i modu wnekowego.

odpowiadajacej emisji niesprze¢zonego ekscytonu jako bezposrednie wzbudzenie dolnej gatezi

przez stany ekscytonu.

Przedstawiona metoda moze by¢ szczegélnie uzyteczna do okreélania parametréw

sprzezenia w mikrownekach z warstwami dichalkogenéw metali przejsciowych [73, 74]
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lub materialami organicznymi, [75, 76], ktére charakteryzuja si¢ duza wartoscia rozszczepienia
Rabiego. W badanych mikrowne¢kach, gdzie gérna galaz polarytonowa jest ledwo zauwazalna
w pomiarze fotoluminescencji i odbicia, ale relaksacja miedzygaleziowa jest wydajna, wartos¢
rozczepienia Rabiego mozna ustali¢ na podstawie réznicy energii miedzy maksimum absorpcji
i emisji w pomiarze pobudzania fotoluminescencji. Na podstawie réznicy energii okre$lono
warto$¢ rozszczepienia Rabiego 18 + 2 meV. Przestrzenne mapowanie odbicia potwierdza
uzyskana wartos¢. Przedstawiona metoda jest przydatna do okreslania parametréow silnego
sprzezenia w przypadku, gdy warto$¢ rozszczepienia Rabiego jest duza, ale wysoki wspélczynnik
dobroci mikrowneki wyklucza bezposrednia obserwacje gérnego poziomu polarytonu przez

fotoluminescencje lub odbicie.

Uniwersalno$¢ metody gwarantuje mozliwo$¢ zastosowania jej nie tylko w badaniu
struktur mikrownekowych opartych na materiatach II-VI. Przedstawiona metoda moze by¢
przydatna w wielu ukladach polarytonowych, takich jak mikrowoneki bazujace
na materiatach III-V, mikrowngki z dichalkogenkami lub organicznymi emiterami stuzacymi jako
material aktywny. Ponadto moze ona znalez¢ zastosowanie w intensywnie rozwijajacej sie
dziedzinie mikrostupkéw ZnO, ktéra reprezentuje jeden z wielu ukladéw zawierajacych
wielopoziomowe systemy polarytonowe, i w ktérej informacja o wartosci energii poszczegélnych

galezi polarytonowych ma istotne znaczenie.

Metoda ta moze by¢ szczegdlnie uzyteczna w przypadkach, w ktérych wartosé
rozszczepienia Rabiego jest wystarczajaco duza, aby zapewni¢ skuteczng relaksacje
miedzygaleziowa z emisja fononu optycznego (25,9 meV w przypadku CdSe). Poprzednio
miedzygaleziowa relaksacja polarytonéw wspomagana emisja fononu byla opisywana

mikrownekach I1I-V pompowanych optycznie lub elektrycznie. [77-79]
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Evidently, God not only plays dice but plays blind-folded,

and, at times, throws them where you can’t see them.

— Stephen Hawking

Efekty laserowania z mikrowneki zawierajace;

pojedyncza studnie¢ kwantowa CdSe/(Cd,Mg)Se

W ponizszym rozdziale przedstawione zostaly badania efektéw laserowania w emisji
z pulapek fotonicznych w strukturze mikrowneki optycznej na bazie selenkéw i tellurkéw
z pojedyncza studnig kwantowa CdSe/(Cd,Mg)Se. Wiasciwosci wybranego do niniejszego
studium, niezbadanego wczeéniej materialu jako o$rodka aktywnego oraz odpowiednio
zaprojektowana struktura mikrowneki pozwolily na pierwsza obserwacje trzech typéw
laserowania dla jednej struktury i wyznaczenie nieustalonej wczesniej, relacji miedzy rezimami,
w ktérych wystepuje laserowanie. Jest to réwniez pierwsza obserwacja nieliniowej odpowiedzi

optycznej w rezimie silnego sprzezenia ukladu zawierajacego pojedyncza studni¢ kwantowa.

Ponadto, w tym rozdziale okre§lono wplyw lokalizacji przestrzennej fotonu

w strukturze pélprzewodnikowej na efekty laserowania polarytonowego i fotonowego.
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Mikrostrukturyzacja wynikala z obecnoéci defektéw powstalych spontanicznie na etapie wzrostu
struktur lub zostala uzyskana poprzez intencjonalne wytworzenie mikrofilaréw w procesie
suchego  trawienia  jonowego. Dodatkowe  ograniczenie = przestrzenne  prowadzi
m.in. do wytworzenia potencjalu lokalizujacego fotony w kierunkach planarnych i wplywa

na obnizenie progu laserowania [70].

Badania prezentowane w tym rozdziale realizowane byly poprzez pomiary
spektroskopowe rozdzielone katowo, czasowo, polaryzacyjnie oraz przestrzennie na prébce

omowionej w rozdziale 2.3.1.

4.1 MOTYWACJA PODJETYCH BADAN

W zaleznosci od systemu materiatowego i zaprojektowanej struktury mozna oczekiwa¢
roznych relacji miedzy progiem laserowania polarytonowego, fotonowego wykorzystujacego
rekombinacje ekscytonéw oraz fotonowego wykorzystujacego rekombinacje niezwiazanych
noénikéw w plazmie elektronowo-dziurowej. Jednakze zgodnie z warunkami omdwionymi
w rozdziale 1 niniejszej pracy laserowanie fotonowe zawsze wykazuje wyzszy prog laserowania
od laserowania polarytonowego. W ciagu kilkudziesieciu lat badan nad emisja koherentna
ze struktur poélprzewodnikowych opisywano jeden lub dwa rezimy laserowania dla danej
struktury ~ oraz  dyskutowano relacje miedzy  odpowiadajacymi im  progami
laserowania [13, 15, 69-71, 80-94]. Wsréd przytoczonych prac omawiajacych relacje miedzy
progami laserowania polarytonowego i fotonowego mozna znalez¢ takie, ktére wskazujg na dwa
rzedy wielo$ci wyzszy prog laserowania fotonowego z rekombinacja ekscytonéw [ 15, 69, 85, 87],
natomiast w artykufach [88, 89] tylko dwa razy wyzszy od progu laserowania polarytonowego.
Przejécie od laserowania fotonowego na ekscytonach do laserowania na plazmie
elektronowo-dziurowej badane bylo z wykorzystaniem mikrownek bazujacych na ZnO [94]
i wymagalo zwigkszenia mocy pobudzania o prawie rzad wielkosci. Dokladna relacja miedzy

wszystkimi dostepnymi rezimami laserowania dla jednej struktury nie zostala jednak ustalona.
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4.2 CHARAKTERYZACJA BADANEGO SYSTEMU

W wykorzystanych do produkcji struktury materialach II-VI ze wzgledu na wigksza niz
w czesciej badanych poélprzewodnikach III-V sile oscylatora ekscytonu mozna spodziewad sig
silniejszego sprzezenia $wiatlo-materia, a w konsekwencji mozliwosci badan w wyzszych
temperaturach i szerszym zakresie reziméw laserowania. Jednoczesnie, struktury mikrownekowe
wykonane z pierwiastkow grup II-VI ukladu okresowego, ktérych dotyczy niniejsza praca, czesto
charakteryzuja sie obecno$cia niedoskonalosci strukturalnych, ktére modyfikuja ich wlasciwosci
emisyjne. Zjawisko, ktore w wielu aspektach utrudnia prace z tymi materialami, w tym przypadku
jest atutem, poniewaz wprowadza dodatkowe ograniczenie przestrzenne dla fotonéw
w kierunkach prostopadlych do osi wzrostu mikrowneki, powodujac lokalne zwigkszenie jej
dobroci [95]. W konsekwencji prowadzi to do obnizenia gestosci mocy progowej potrzebnej

do zainicjowania laserowania.

Na rysunku 4.2.1 przedstawiono poréwnanie widm emisji dla dwéch réznych
punktéw na probce. Widmo prezentowane na wykresie 4.2.1 a zostalo zarejestrowane dla
mikrowneki planarnej. Relatywnie szerokie maksimum jest suma wezszych linii o szerokosci
rzedu kilku meV kazda. Ze wzgledu na wynikajaca, lokalnie niska dobro¢ wneki (Q ~ 470) nie

zaobserwowano laserowania w dostepnym zakresie mocy pobudzania dla tego miejsca.

Widmo 4.2.1 b przedstawia widmo emisji dla pozycji na prébce, w ktorej nastapita
dodatkowa lokalizacja $wiatla w pulapce fotonicznej. Zmniejszenie szerokosci linii spektralnej
do 0,5 meV (patrz rysunek 4.2.1 c) zwiazane jest z redukcja strat w wyniku dodatkowego
ograniczenia przestrzennego powstalego naturalnie w wyniku obecnoéci defektu
strukturalnego. [95, 96] Lokalne zwigkszenie dobroci wneki (do Q  ~ 3700) umozliwia
obserwacje efektéw laserowania w warunkach slabego i silnego sprzezenia w zaleznosci

od warunkéw pobudzania.

W celu potwierdzenia warunkow silnego sprzezenia zarejestrowano widma emisji
w funkcji odstrojenia miedzy energia ekscytonu studni kwantowej i modu mikrowneki. Widma
zebrano dla kolejnych miejsc na prébce wzdluz odcinka o dlugo$ci S mm réwnoleglej

do gradientu grubosci mikrownegki. Wyniki przedstawiono w postaci mapy luminescencji
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Rysunek 4.2.1: Widma fotoluminescencji planarnej mikrowneki dla ujemnego odstrojenia
miedzy energia studni kwantowej i modem mikrowneki: a dla losowo wybranej pozycji
oraz b pulapki fotonicznej w temperaturze 8 K, gdzie defekty zapewniaja wysoka dobro¢
wneKki. ¢ zblizenie na wybrany mod.

na rysunku 4.2.2. Pomiar prowadzono w temperaturze 8 K dla k| = 0. Ze wzgledu
na intencjonalnie wprowadzony gradient grubosci mikrowneki zmiana miejsca pobudzania

na prébee skutkuje zmiang energii modu mikrownekowego ok. 25 meV/mm.

Wzmocnienie zarejestrowanego sygnalu widoczne w energii okolo 1745 meV dla
kolejnych polozen na prébce wynika ze slabego sprzezenia emisji studni kwantowej z kolejnymi

stanami w minimach odbicia sasiadujacych spektralnie z fotoniczna przerwa wzbroniona, dla
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Rysunek 4.2.2: Mapa mikro-fotoluminescencji przedstawiajaca widma zarejestrowane dla
kolejnych miejsc na prébce w funkeji odstrojenia studni kwantowej i modu mikrowneki.
Rézowe ciagle linie reprezentuja dopasowanie do dolnej i gérnej galezi polarytonowej
uzyskane przy wykorzystaniu modelu dwdch sprzezonych oscylatoréw. Z dopasowania
wyznaczono rozszczepienie Rabiego 5,6 == 0,8 meV. Czarne przerywane linie wskazuja
emisje przez minima odbicia poza fotoniczna przerwa wzbroniona.

ktorych gestos¢ modéw optycznych jest zwiekszona. Poza rezonansem emisja studni kwantowej
nie jest widoczna ze wzgledu na jej catkowity filtracje przez fotoniczng przerwe wzbroniona
gornego lustra Bragga mikrowneki. Emisja modu mikrownekowego przesuwa sie spektralnie wraz
ze zmiang polozenia na prébce zgodnie z liniowg zaleznoscia. Przesunigcie modu wraz z pozycja
na probee odbiega jednak od zaleznosci liniowej w poblizu rezonansu z energia ekscytonu studni
kwantowej. Dla rezonansu modu z ekscytonem nastepuje odepchniecie pozioméw
energetycznych, czyli tzw. anticrossing, co wskazuje na silne sprzezenie ekscytonu studni
kwantowej z modem mikrowngkowym i powstanie dwoch modéw polarytonowych. Emisja
nastepuje z dolnej galezi polarytonowej ponizej energii niesprzezonej studni, w przeciwienstwie

do sytuacji slabego sprzezenia, gdzie maksimum emisji centrowane jest na ekscytonie. Brak emisji
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z gornej galezi polarytonu przypisywany jest szybkiej relaksacji polarytonéw w silnie sprzezonym
systemie i jest dodatkowa sugestia, Ze system pracuje w warunkach silnego sprzezenia. Zjawisko
to jest typowe dla struktur II-VI i zostalo szczerzej oméwione w rozdziale 3.4 Dopasowanie
do danych modelu dwéch sprzezonych oscylatoréw [11] pozwala na wyznaczenie rozszczepienia

Rabiego o wartosci 5,6 = 0,8 meV.

4.3 TRZY PROGI LASEROWANIA Z PULAPEK FOTONICZNYCH

6 T 1 T T T

, :
| A Pexe = 0,95 kW cm2 |

€ Pexe = 795 kW cm2

3k -

1720 1730 1740 1750 1760
Energia fotonu (meV)

Mikrofotoluminescencja (j. u.)

Rysunek 4.3.1: Widma emisji z pulapek fotonicznych w wybranym punkcie na prébee dla
réznych wartoéci gestosci pobudzania a 0,95 kW cm ™2, b 108 kW cm ™2, ¢ 795 kW cm 2.
Niebieskim obszarem zostal zaznaczony mod, dla ktérego zostala przeprowadzona analiza
pokazana na rysunku 4.3.2.

Przeprowadzono pomiar fotoluminescencji w temperaturze 8 K w punkcie
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wykazujacym znacznie silniejsza emisje w stosunku do losowo wybranych miejsc na prébce.

Widmo w tym punkcie ujawnia zlozong strukture skladajaca si¢ z kilku linii emisyjnych.

Na rysunku 4.3.1 przedstawiono trzy widma zarejestrowane dla tego samego miejsca
na prébee i réznych mocy pobudzania: a 0,95 kW cm™2, b 108 kW cm ™2, ¢ 795 kW cm™2.
Prezentuja one zmiane ksztaltu linii emisyjnych oraz przesunigcie ich wraz ze zmiang mocy lasera
pobudzajacego. Wyznaczona zaleznos¢ intensywnosci od mocy pobudzania w szerokim zakresie
dla maksimum o najnizszej energii pokazana na rysunku 4.3.2 a ujawnia nieliniowe zachowanie
z trzema progami laserowania oddzielonymi regionami plateau. Pierwszy prog obserwowany jest
przy gestosci mocy 0,75 kW cm ™2 (12 yW mocy lasera skupionego na obszarze o $rednicy 2 ym),
drugi przy 35 kW cm ™2, a trzeci przy 280 kW cm ™2, jak pokazano na rysunku 4.3.2 a.

Gesto$¢ N, nosnikéw wstrzykiwanych do studni kwantowej w pojedynczym impulsie
wzbudzajacym odpowiadajacym pierwszemu progowi laserowania w temperaturze 8 K
(0,75 kW cm™?) jest rzedu 10° cm™>. Tak niska warto$¢ pozwala zidentyfikowaé ten prég jako
odpowiadajacy laserowaniu polarytonowemu, za ktére odpowiada wymuszone rozpraszanie
polarytonéw do stanu podstawowego. Nalezy zaznaczy¢, ze termin laserowanie polarytonowe
uzywane jest tu, nawiazujac do spojnej emisji Swiatla w rezimie silnego sprzezenia
z makroskopowo obsadzonego stanu podstawowego. W niniejszej pracy nierozrdézniany jest
przypadek termalizowanego kondensatu Bosego-Einsteina polarytonéw [12, 13] i przypadek,

w ktérym nie wystepuje pelna termalizacja.

Wraz z rosnaca moca lasera pompujacego sita oscylatora ekscytonu, jak réwniez
koherencja w badanym ukladzie maleje. Wynika to ze zwigkszonego udzialu efektéw ekranowania
elektrostatycznego oraz rozpraszania ekscytonéw. Przy wystarczajaco duzej gesto$ci mocy
pobudzania  powoduje  to  przejscie od  warunkéw  silnego do  stabego
sprzezenia [15, 69, 85, 87-89]. Drugi prég laserowania przy gestosci mocy 35 kW cm™?
(N &~ 10" cm™?) nalezy wiec przypisa¢ wymuszonej emisji fotonéw, gdzie wzmocnienie
wynika z rekombinacji ekscytonéw. Wynik ten jest poréwnywalny z wynikami poprzednich
badan, w ktérych wykazano, ze prog laserowania w warunkach slabego sprzezenia jest
obserwowany dla wartosci o dwa rzedy wielkosci wiekszej niz warto$¢ progowa laserowania

polarytonowego [15, 85, 87]. Oszacowana na podstawie formuly Schmitta-Rinka [21] liczba
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Rysunek 4.3.2: Zaleznos¢ parametréw wybranego modu pulapki fotonicznej od gestosci
mocy pobudzania dla temperatury 8 i 300 K: a Zintegrowana intensywno$¢, b szerokos¢
linii i ¢ przesunigcie energetyczne emisji dla 8 K (niebieskie kwadraty) oraz 300 K
(czerwone kropki). Progi laserowania oznaczono przerywanymi pionowymi liniami.
Moc, dla ktérej gestos¢ wykreowanych w impulsie wzbudzajacym ekscytonéw w studni
kwantowej osiaga warto$¢ przejscia Motta, zaznaczono zéltym pionowym paskiem.

Ze wzgledu na ograniczong stabilno$¢ temperaturowa uktadu w 8 Ki 300 K badano inng
pulapke fotoniczna. Stupki btedéw odzwierciedlaja niepewnos$¢ dopasowania.
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noénikéw potrzebna do uzyskania przejécia Motta w badanej studni kwantowej wynosi
Ns ~ 2,4 x 10" cm™ 2% Dokladniejszy opis wyznaczania wartoéci nasycenia przedstawiono
w dalszej czeéci rozdzialu 4.4. Gestos¢ nosnikow wstrzykiwanych w impulsie dla warto$ci
odpowiadajacej drugiemu progowi wynosi N, ~ 10'"' cm™? i jest mniejsza od wartosci
nasycenia, co potwierdza, ze obecno$¢ drugiego progu mozna przypisywa¢ laserowaniu
fotonowemu angazujacemu zwigzane kulombowsko pary elektron-dziura (ekscytony). Przy
dalszym zwigkszaniu mocy pobudzania widoczne jest plateau, po ktérym obserwowany jest
spadek wzmocnienia. Wynika on z osiggniecia wartoéci nasycenia, przy ktdrej nastepuje
dysocjacja ekscytonu. W miare dalszego zwigkszania gestosci wprowadzanych nosnikow
nastepuje szybki, nieliniowy wzrost intensywnosci emisji dla gestoéci mocy okoto 280 kW cm >
(N, okolo 10" cm™2).

Sprawdzono, czy wystepuje konkurencja miedzy modami, analizujac sygnat
pochodzacy z modu podstawowego i pozostalych modéw w funkcji gestosci mocy pobudzania
(patrz rysunek 4.3.3). Zaleznoé¢ intensywnosci emisji od mocy pobudzania dla najnizszego
modu przyjmuje posta¢ krzywej o nieliniowym charakterze z trzema progami. Natomiast
zintegrowana intensywno$¢ pozostalych modéw jest w przyblizeniu liniowa w poczatkowym
zakresie i kwadratowa dla wyzszych mocy pobudzania. Wynika stad, ze zmniejszenie
intensywnosci emisji ponizej trzeciego progu nie wynika z konkurencji pomiedzy réznymi
modami w prébce. W zwiazku z tym spadek rejestrowanego sygnalu obserwowany w okolicach
250 kW cm ™2 przypisano dysocjacji ekscytonéw zaangazowanych w emisje wymuszona. Spadek
wzmocnienia sugeruje, ze efekty ekranowania kulombowskiego i oddzialywania wymiennego
miedzy ekscytonami staja sie¢ wystarczajaco silne, aby wywola¢ czesciowa lub calkowity
dysocjacje ekscytonéw. Trzeci prég laserowania obserwowany jest dla liczby nosnikow
wprowadzonej do studni kwantowej wigkszej od wartoéci nasycenia, dlatego za obserwowany
efekt odpowiedzialne jest laserowanie fotonowe polegajace na stymulowanej rekombinacji
niezwigzanych nosnikéw, czyli plazmy elektronowo-dziurowej [97]. Dla temperatury 300 K
gesto$é mocy progowej (450 kW cm™?) jest nieco wyzsza, a catkowita intensywno$¢ emisji nizsza
(patrz rysunek 4.3.2 a) w poréwnaniu do pomiaru w 8 K. Réznice te przypisano zwigkszonej
szybkosci proceséw niepromienistych w wysokiej temperaturze. Rysunek 4.3.2 a wskazuje na to,

ze wspodlczynnik B, opisujacy wktad spontanicznej emisji do laserowania, jest rézny dla kazdego
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Rysunek 4.3.3: Zaleznos¢ zintegrowanej intensywnosci fotoluminescencji wybranej
najnizszej energetycznie linii (niebieskie kwadraty) i wszystkich pozostatych linii
emisyjnych (szare kwadraty) od gestosci mocy pobudzania dla temperatury 8 K.
Wyznaczone stupki bledu sa mniejsze niz rozmiar symbolu. Dodatkowo, dla poréwnania
przedstawiono liniowg (zielona przerywana linia) i kwadratows (czerwona przerywana
linia) zalezno$é. W lewym gérnym rogu: przykladowe widmo emisji dla gestosci mocy
pobudzania 108 kW cm ™ z przedzialami catkowania wskazanymi za pomoca niebieskiego
i szarego wypelnienia.

z trzech progow. Roéznica ta wynika z jakosciowo réznego mechanizmu zjawisk
odpowiedzialnych za kazdy z typéw laserowania. Wspoéltczynnik B i wynikajacy z niego ksztalt
krzywej intensywnosci w funkcji mocy pobudzania moze odbiega¢ od przypadku laserowania
z wneki planarnej, w sytuacji, gdy energia modu i zwigzana z nig gesto$¢ stanéw przyjmuje

dyskretne warto$ci wynikajace z obecnosci putapki fotoniczne;.

Dla pomiaru w 8 K szerokos$¢ linii emisyjnej wynoszaca 1 meV w przypadku

pierwszego progu jest wieksza niz szerokos$¢ linii przy dwoch kolejnych, odpowiednio 0,6
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i 0,75 meV. Wynika to z faktu, ze szeroko$¢ spektralna linii emisyjnej w warunkach silnego
sprzezenia jest definiowana przez wypadkowa spektralnie szerokiej luminescencji studni
kwantowej oraz waskiego modu mikrowneki. W warunkach stabego sprzezenia emisja wykazuje
charakter czysto fotoniczny, wigc szeroko$¢ linii jest okreslana gléwnie przez szerokos¢ spektralng
modu wnekowego. Niewielkie poszerzenie przy trzecim progu wynika z defazowania

w warunkach silnego pobudzania.

Nieliniowy wzrost emisji na kazdym z trzech progéw wystepuje wspodlnie
z zawezeniem linii emisyjnej widocznym na rysunku 4.3.2 b oraz przesunieciem linii emisyjnej
w strone wyzszych wartosci energii (rysunek 4.3.2 c), ktére jest wyraznie widoczne w przypadku
dwoch progow zwigzanych z laserowaniem fotonowym i znacznie slabsze w przypadku
laserowania polarytonowego. Zmiana energii emisji w warunkach stabego sprzezenia jest przede
wszystkim przejawem wplywu zwigkszonej gestosci nosnikéw na funkcje dielektryczna
w warstwach tworzacych mikrowngke. Niewielka wartos¢ przesuniecia energetycznego
w warunkach silnego sprzezenia moze wynika¢ ze stosunkowo matej gestosci polarytonéw przy
wzbudzeniu gestoécia mocy 0,75 kW cm™2. Ponadto emisja zachodzi ze stanéw zwiazanych
w pulapce fotonicznej, co determinuje dyskretne wartosci energii modéw wnekowych
zaangazowanych w tworzenie polarytonu. Podobne zachowanie progowe z malym zwezeniem
linii emisyjnej zostalo wczeéniej pokazane w badaniach laserowania polarytonowego

przeprowadzonych na mikrofilarze wytrawionym z mikrowneki planarnej [85, 93].

44  GESTOSC MOCY PROWADZACA DO DYSOCJACJI EKSCYTONU.

Zgodnie z teoria opisang w publikacji [21] mozna zalozy¢, ze gesto$¢ nasycenia
ekscytonu, czyli gesto$¢ mocy, przy ktorej zachodzi przejécie Motta dla ekscytonu (dysocjacja),
mozna opisa¢ wyrazeniem Ny = 0,117/ (7 a3 ), gdzie ap jest promieniem Bohra ekscytonu. Takie
zalozenie dobrze funkcjonuje w warunkach, gdy szeroko$¢ studni kwantowej jest wieksza badz
réwna promieniowi Bohra ekscytonu tak jak w badanym przypadku. W celu okreslenia ag
przyjeto, ze E;, X ap = const., spojnie z [21,69], gdzie Ej, jest energia wigzania ekscytonu. Energia
wigzania ekscytonu dla studni kwantowej CdSe/(Cd,Mg)Se o grubosci 17 nm zostala

oszacowana na 18 meV na podstawie publikacji [98, 99] oraz z uwzglednieniem wartosci E;, dla
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objetosciowego krysztatu E, (CdSe) = 13 meV [100]. Promien Bohra ekscytonu
w objetosciowym krysztale CdSe wynosi az(CdSe) = 5,4 nm [101], natomiast dla ekscytonu
zwigzanego w studni kwantowej o szerokosci okolo 10-20 nm ag = 3,9 nm. Prowadzi to
do wartosci Ng = 2,4 X 10" cm™2. Warto$¢ ta jest wieksza od Ny dla studni kwantowej GaAs
(10" ecm™2-10"" ecm™?) [102, 103], co jest oczekiwane ze wzgledu na wigkszy promien

ekscytonu Bohra w objeto$ciowym GaAs (13 nm) niz w CdSe.

Liczba padajacych fotonéw w pojedynczym impulsie wzbudzajacym w przeliczeniu
na 1 cm® probki jest okreslana wedlug wzoru: Nyp = 1P/ (Eexcf,ep), gdzie n = 0,01 jest
wspélczynnikiem wypelnienia wiazki lasera, P, jest gestoscia mocy pobudzania na cm?,
Eee = 2,1 €V to energia wiazki lasera, a f,, = 76 MHz to czgstotliwo$¢ repetycji lasera
impulsowego. Gesto$¢ ekscytondéw kreowanych w studni kwantowej w pojedynczym impulsie
wzbudzajacym to N = aN,, gdzie a reprezentuje gesto$¢ nosnikow, ktére efektywnie trafiaja
do studni kwantowej. Wspétczynnik a jest definiowany gléwnie przez (i) przekrdj poprzeczny
na absorpcje dla $wiatla wzbudzajacego w barierach otaczajacych studnie kwantowa i w samej
studni kwantowej, (ii) wydajnoé¢ relaksacji nierezonansowo wytworzonych no$nikéw do studni
kwantowej, jak réwniez (iii) straty promieniste i niepromieniste nosnikéw podczas ich relaksacji.
Dokladnie nie jest on jednak znany. Aby go oszacowa¢ przyjeto, ze efektywna warto$¢ absorpcji
w barierze o grubosci 130 nm Cd, ; Mgy 9Se i 17 nm studni kwantowej CdSe dla $wiatta dtugosci
fali 590 nm w temperaturze 8 K wynosi okolo 0,05-0,1. Dodatkowo zalozono, ze
0,01 wykreowanych w wyniku absorpcji noénikéw osigga stan podstawowy studni
kwantowej [69]. Otrzymana warto$¢ a miesci si¢ wiec w zakresie od 0,0005 do 0,001. Wartos¢ ta
jest spdjna z przyjeta w publikacji [ 15], gdzie a wynosita 0,0012.

W tabeli 4.4.1 zestawiono wartosci progowe mocy pobudzania wyznaczone
w eksperymencie wraz z odpowiadajacymi im gesto$ciami N, nosnikéw wprowadzanymi
do studni kwantowej w impulsie dla a = 0,001. Podana warto$¢ N,,, w temperaturze pokojowej
wyraza gorna granice N, gdyz ze wzgledu na rosnacy wklad rekombinacji nieradiacyjnej

warto$¢ a bedzie malec¢ wraz z rosnaca temperaturg.
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Moc progowa | Gesto$¢ nosnikow Typ laserowania
w impulsie N,
(kW cm™?) cm™?
3*8K 0,75 2,9*10° polarytonowe
35 1,3*10" fotonowe (ekscytony)
280 1,1¥10*? fotonowe
(plazma elektronowo-dziurowa)
300K 450 1,7¥10"? fotonowe
(plazma elektronowo dziurowa)

Tabela 4.4.1: Progowa gestos¢ mocy pobudzania, gesto$¢ no$nikéw wprowadzanych
do studni kwantowej w pojedynczym impulsie pobudzajacym oraz typ laserowania
obserwowanego w eksperymencie. Gesto$¢ no$nikéw odpowiadajaca przejéciu Motta to
2,4*10" cm™?, co odpowiada gestoéci mocy pobudzania 85 kW cm 2.

4.5 LASEROWANIE FOTONOWE Z PLAZMY ELEKTRONOWO-DZIUROWE]

‘W TEMPERATURZE POKOJOWE]

Wykazano dla badanej struktury, ze w temperaturze pokojowej w dyskretnych
punktach na prébce réwniez mozna zaobserwowal efekty laserowania. Na rysunku 4.5.1
zaprezentowano zalezno$¢ widma emisji od mocy pobudzania. Nieliniowy wzrost intensywnosci
o trzy rzedy wielkoéci przy wzroscie mocy pobudzania o 0,5 rzedu wielkosci oraz gwaltowne
zawezenie linii emisyjnej i przesunigcie jej w strone wyzszych energii §wiadczy o wystepowaniu
zachowania progowego, ktore towarzyszy zajsciu akcji laserowej. Wraz ze wzrostem
intensywnosci sygnalu w widmie pojawiaja si¢ dodatkowe mody. Polozenie spektralne

analizowanego modu zostalo zaznaczone na rysunku przerywang czerwona linia.

Jak widaé na rysunku 4.5.2, emisja ponizej progu laserowania charakteryzuje si¢ szeroka
spektralnie liniag emisyjng, a takze szerokim zakresem réwnoleglego wektora falowego k||. Powyzej
progu emisja jest znacznie wezsza oraz zlokalizowana nieco powyzej energii modu fotonowego.
Pokazuje to, ze nieliniowy wzrost emisji w funkcji mocy pobudzania w temperaturze pokojowej

pochodzi z emisji stymulowanej fotonéw do stanu podstawowego modu mikrowngkowego. Brak

87



C
|

f———"—0.3P,,

1670 1675 1680
~ Energia fotonu (meV)

Fotoluminescencja

i ) 0.3Py,
x10000 -

1670 1672 1674 1676
Energia fotonu (meV)

S N O A~AO N O SA~AO N O PAPO N O AO DN O HAO DN B

Rysunek 4.5.1: Laserowanie na plazmie elektronowo-dziurowej w studni kwantowej
CdSe/(Cd,Mg)Se w temperaturze pokojowej. Widma mikro-fotoluminencji w funkcji
mocy pobudzania zarejestrowane w temperaturze 300 K dla nierezonansowego pobudzania
w skali liniowej (gtéwny wykres) i logarytmicznej (wstawka). Gesto$¢ mocy progowej dla
zajécia akcji laserowej (Py,) wynosi 450 kW cm ™2, Linia przerywana wskazuje wybrane
maksimum, ktérego parametry sa dalej wyznaczane i dyskutowane.
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Rysunek 4.5.2: Emisja w funkcji réwnoleglego wektora falowego kj w 300 K dla mocy

pobudzania ponizej progu laserowania z plazmy elektronowo-dziurowej (0,65 Py,)

ib powyzej tego progu (1,17 Py,). Zintegrowane widma emisji zaprezentowano w panelu c.

wystepowania wyraznie odseparowanych dyskretnych modéw $wiadczy o tym, ze badany obszar

nie posiadal dodatkowego zwiazania fotonéw wynikajacego z obecnosci pulapki fotoniczne;.

Pomiar dynamiki emisji w 300 K (patrz rysunek 4.5.3) ujawnia skrécenie zaniku emisji

z dziesiatek ps do okolo 7 ps, przy przejéciu powyzej progu laserowania. Ponadto, czas narastania

emisji rowniez zmniejsza si¢, a emisja przesuwa si¢ w strone mniejszych opéznient wzgledem

impulsu pobudzajacego. Tego typu efekty zwiazane z przejéciem powyzej progu laserowania

obserwowano poprzednio np. w przypadku studni kwantowych GaAs w stabym sprzezeniu

z mikrowneka w okolicy przejécia Motta [104].
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Rysunek 4.5.3: Emisja rozdzielona w czasie zarejestrowana w temperaturze 300 K dla
gestosci mocy pobudzania: a ponizej progu laserowania P, = 286 kW cm ™2 i b powyzej
progu laserowania P,,, = $16 kKW cm 2. Zintegrowana emisja pokazana zostala w panelu

¢ wraz z dopasowanym splotem zaniku wykltadniczego oraz krzywej Gaussa o szerokosci

12 ps. Stala czasu zaniku zostala okreslona wylacznie dla gestosci mocy P, = S16 kW cm™2.

Dla P,,. = 286 kW cm™* wynosi okolo kilkudziesigciu pikosekund.

wyzszych energii, podobnie jak opisano wczesniej dla laseréw bazujacych na rekombinacji
plazmy elektronowo-dziurowej w ZnO [105]. Zmiana energii jest stosunkowo slaba dla
pobudzania ponizej mocy progowej (okolo 0,3 meV; patrz rysunek 4.5.3 a), podczas gdy jest
znacznie silniejsza powyzej progu (okolo 1,5 meV; patrz rysunek 4.5.3 b). Wynik ten pokazuje, ze
wprowadzenie duzej gestosci par elektron-dziura do studni kwantowej powoduje w skali kilku
pikosekund zmniejszenie przerwy energetycznej z powodu efektéw grzania nosnikéw [104, 105].
Gdy temperatura no$nikéw spada w czasie kolejnych kilkunastu pikosekund, a ich populacja
zmniejsza si¢ poprzez rekombinacj¢ promienista i niepromienists, zmniejsza si¢ renormalizacja
przerwy wzbronionej i powoduje przesuniecie w kierunku wyzszych energii. Dodatkowy, lecz

niedominujacy wklad w przesunigcie w kierunku wyzszych energii zapewnia modyfikacja
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wspolczynnika zalamania $wiatla we wnece [106] indukowana przez zwigkszong gesto$é
nosnikow.

Za obserwowane przesuniecie spektralne emisji w wyzsze energie odpowiada wiec
inny mechanizm niz w przypadku silnego sprzezenia, w ktérym przesuniecie ku niskim energiom
podczas zaniku emisji interpretowane jest jako oslabienie oddzialywan polaryton-polaryton

zwigzane ze zmniejszaniem si¢ ich populacji. [ 104]

4.5.1 TROJWYMIAROWE OGRANICZENIE SWIATEA W PULAPKACH FOTONICZNYCH

Intensywna emisja i jej nieliniowy wzrost w zaleznos$ci od mocy pobudzania
obserwowane sa dla dyskretnych punktéw na probce. Sugeruje to lokalne zwigkszenie
oddziatywania miedzy ekscytonami i fotonami oraz obnizenie progu laserowania w wyniku
lokalnego ograniczenia propagacji $wiatla w plaszczyinie mikrowneki. Jak dotad efekt
tréjwymiarowego ograniczenia fotonicznego w mikrownekach planarnych byt osiagniety przez
trawienie mikrofilaréw [8S, 107], formowanie przestrzenne wiazki pobudzajacej [108, 109],
wprowadzenie lokalnego naprezenia [ 13, 86], mikrostrukturyzacje powierzchni probki w postaci
siatki podfalowej [90, 110] lub w wyniku nieporzadku w wiazacym potencjale fotonowym

tworzacym si¢ spontanicznie lub wprowadzanym intencjonalnie [56, 111-116].

W omawianym przypadku zwiekszenie luminescencji w dyskretnych punktach
przypisywane jest obecnoéci pulapek fotonicznych [S56, 113, 116] wynikajacych

z niejednorodnoéci potencjatu fotonicznego utworzonych spontanicznie podczas wzrostu probki.

Aby zweryfikowa¢ te hipoteze, wykonano badania mikroluminescencji
z rozdzielczoécia katowa w punktach, ktore wykazaly silny sygnal. Pomiar przeprowadzono
w temperaturze pokojowej, w ktdrej efekty polarytonowe sa zaniedbywalne, a wiadciwodci
emisyjne okreslane sa gléwnie przez potencjal ograniczajacy fotony. Typowe widmo emisji

takiego punktu przy silnym wzbudzeniu zawiera typowo szereg dyskretnych linii.

Trojwymiarowa rekonstrukcja przestrzeni pedéw ujawnia skwantowang strukture
modoéw wystepujacych na parabolicznej dyspersji pedu fotondéw uwiezionych w mikrownece.

Szczegdly dotyczace metody mapowania przestrzeni pedow zostaly oméwione w rozdziale 3.2.2.
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Rysunek 4.5.4: Mikro-fotoluminescencja w 300 K z rozdzielczosécia katowsg - przekroj
pionowy. a Schemat i b zmierzony przekrdj przez przestrzen pedu fotonu w kjj = 0
ujawniajacy uklad dyskretnych pozioméw natozonych na paraboliczng dyspersje planarnej
mikrowneki. ¢ Zintegrowane widmo emisji odpowiadajace b.

Zalezno$¢ energii fotonu od wektora falowego w k|| = 0 zaprezentowano na rysunku 4.5.4. Wynik
ten jest jakosciowo podobny do opisanego poprzednio dla zero-wymiarowych pulapek
fotonicznych utworzonych naturalnie w mikrownece opartej na CdTe [56, 113-115]
lub utworzonej intencjonalnie w mikrownece bazujacej na GaAs [90, 111]. Separacja
energetyczna migedzy kolejnymi submodami i rozklad katowy emisji z pulapek sa poréwnywalne
z otrzymywanymi dla mikrofliaréw o $rednicy 3-S5 pm, co potwierdzono przez badania
mikrofilaréw o réinych ¢rednicach wytrawionych z mikrowneki planarnej (wigcej

w podrozdziale 4.6).

Emisja w temperaturze pokojowej jest liniowo spolaryzowana z dwoma prostopadtymi
kierunkami, co zaprezentowano na rysunku 4.5.5. Wskazuje to, ze pulapka fotoniczna
odpowiedzialna za emisje charakteryzuje si¢ anizotropig ksztaltu w plaszczyznie probki. Kierunki
polaryzacji, niezalezne od mocy pobudzania, odpowiadaja dwém gléwnym osiom symetrii
pulapki. Nie zaobserwowano kolowej polaryzacji emisji opisywanej wczesniej dla laserowania
z plazmy elektronowo-dziurowej w mikrowngkach GaAs [91]. Jest to najprawdopodobniej

spowodowane duzym stopniem asymetrii pulapki.
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Rysunek 4.5.5: a Widmo emisji w 300 K dla pulapki fotonicznej we wnece planarnej:
niespolaryzowane (czarna linia) i rozdzielone w dwéch ortogonalnych polaryzacjach
liniowych oznaczonych jako HiV (odpowiednio zielone i pomarariczowe linie). b Widma
mikrofotoluminescencji w funkgji kata liniowej polaryzacji detekcji. Kierunkom liniowej
polaryzacji modéw odpowiadaja gléwne osie symetrii pulapki fotonicznej wykazujacej
anizotropie ksztaltu, lezace w plaszczyznie probki.
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W celu okreslenia wptywu asymetrii pulapki fotonicznej na przestrzenny rozktad emisji

wykonano pomiar mapowania przestrzeni pedéw rozdzielony polaryzacyjnie.
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Rysunek 4.5.6: Mikrofotoluminescencja w 300 K z rozdzielczoscia katowa - przekroj

poziomy. a Schemat oraz b—g zmierzone przekroje przestrzeni pedu fotonu dla energii

trzech pierwszych modéw w dwdch ortogonalnych polaryzacjach liniowych (oznaczonych
jako HiV). h Odpowiadajace widma emisji w dwéch ortogonalnych polaryzacjach

liniowych.

Rysunek 4.5.6 przedstawia przekroje poprzeczne przestrzeni pedéw fotonéw

w plaszczyznie k| odpowiadajacym dwém prostopadlym kierunkom liniowej polaryzacji detekeji
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oraz dwém osiom gléwnym symetrii pulapki (rysunki 4.5.6 oraz 4.5.4 przedstawiaja réine
pulapki fotoniczne). Przekroje zostaly wybrane tak, aby odpowiadaly energiom trzech
pierwszych modow pulapki fotonicznej. Pierwszy z nich pokazany na rysunku 4.5.6 b, ¢ wykazuje
rozklad emisji z pojedynczym maksimum skupionym wokét k| = 0. Rozklad emisji drugiego
modu zawiera dwa (rysunek 4.5.6 d, e), natomiast trzeci mod (rysunek 4.5.6 f, g) trzy maksima.
Przedstawione obrazy s3 zblizone do tych, ktére obserwowano wczeéniej dla mikrofilaréw
o eliptycznym przekroju [117], ukladéw dwoéch zlaczonych mikrofilaréw (molekut
fotonicznych) [118] lub naturalnych pulapek tworzacych si¢ podczas wzrostu epitaksjalnego
w mikrownece planarnej GaAs [113, 114].

Jak wskazuje rysunek 4.5.6, rozklad emisji jest poréwnywalny dla obu ortogonalnych,
polaryzacji liniowych $wiatla. Podobny wynik uzyskano podczas badania molekut
fotonicznych [118]. Sugeruje to, ze rozklad ten nie zalezy od polaryzacji emitowanego $wiatla,

ajedynie od anizotropii ksztattu putapki fotoniczne;j.

4.6 OSZACOWANIE EFEKTYWNEGO ROZMIARU PULAPKI FOTONICZNE]

ZA POMOCA REFERENCYJNYCH MIKROFILAROW

Efektywne rozmiary pulapek fotonicznych wystepujacych w badanej prébce okreslono
przez referencyjne pomiary mikrofilaréw wytrawionych przy uzyciu skupionej wigzki jonéw (ang.
Focused Ion Beam, FIB) Ga™ w tej samej probce. Widma emisji uzyskane z mikrofilaréw
o $rednicach od 1,5 ym do 3,5 ym zaprezentowano na rysunku 4.6.1 a. Zalezno$¢ réznicy energii
miedzy pierwszym (E1), a drugim (E2) modem mikrowngki od $rednicy mikrofilara, zostala
przedstawiona na rysunku 4.6.1 b. Zbadano 33 pulapki fotoniczne uformowane spontanicznie we
wnece planarnej na etapie wzrostu probki, takie jak opisywano w poprzednich rozdziatach, w celu
okreslenia statystycznego rozkladu wartosci réznicy energetycznej miedzy dwoma najnizej
energetycznymi modami. Rysunek 4.6.1 ¢ pokazuje, Ze w zalezno$ci od $rednicy mikrofilara
réznica energetyczna miedzy E2 i E1 waha si¢ od okolo 2 meV do 10 meV, z najbardziej typowa
wartos$cia w zakresie od 2 meV do 7 meV. Zlozenie informacji z rysunkéw 4.6.1 b i 4.6.1 ¢

wskazuje, ze efektywna $rednica typowej pulapki fotonicznej w badanej probce miesci sie
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Rysunek 4.6.1: a Widma fotoluminescencji z mikrofilaréw o $rednicy 1,5 ym, 2,0 ym
i3,5 yum wytrawionych z mikrowneki planarnej. b Réznica energii (E2-E1) miedzy dwoma
modami mikrofilara o najnizszej energii. Poziomy pasek oznacza typowy zakres energii
E2-E1 dla pulapek fotonicznych w badanej probce, jak okreslono w panelu c. Przerywana
linia stuzy prowadzeniu wzroku. ¢ Histogram E2-E1 réznic energetycznych dla 33 putapek
fotonicznych w mikrownece planarne;j.

w zakresie od 3 ym do S ym.

4.7 LASEROWANIE POLARYTONOWE Z SUPERSIECI CDSE/(CD,MG)SE

W MIKROWNECE OPTYCZNE]

Zwigkszenie liczby studni kwantowych przy jednoczesnie wysokim wspdlczynniku
dobroci wneki powinno przyczyni¢ si¢ do obnizenia progu laserowania polarytonowego
w stosunku do struktur z pojedyncza studnig kwantowa. W tej czeéci zastosowano analogiczng
do prezentowanej w pierwszej czesci tego rozdzialu strukture z supersiecia, skladajacy sig
z dziesigciu studni kwantowych CdSe/(Cd,Mg)Se. Szczegély dotyczace tej struktury

przedstawiono w rozdziale 2.3.2.

Emisje pobudzano nierezonansowo laserem impulsowym wyposazonym w oscylator
parametryczny. Gesto$¢ polarytonéw w przypadku pobudzania impulsowego jest znacznie
wigksza niz w przypadku pobudzania laserem pracy ciagtej. Dla poréwnania impuls o dlugosci fali
600 nm trwajacy 20 ps generuje 10'' ekscytondéw/cm* [119], podczas gdy ten sam czas

pobudzania laserem pracy ciaglej o tej samej éredniej mocy generuje okoto 10° ekscytonéw/cm?.
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W oszacowaniu przyjeto wydajno$¢ konwersji fotonéw do par elektron-dziura wynoszaca
0,001 [42]. Pobudzanie impulsowe moze zatem powodowaé nieco wigksze przesuniecie galezi
polarytonowych w wyzsze energie, ze wzgledu na silniejsze oddziatywania polaryton—polaryton

oraz sprzezenie kondensatu polarytonéw z rezerwuarem ekscytonow.

W przypadku systemdéw opartych na materialach II-VI na wladciwosci emisyjne
(réwniez w zakresie nieliniowym), wplywa stosunkowo wysoki stopiei nieuporzadkowania
krystalicznego w warstwach epitaksjalnych. Wprowadzenie zaburzenia potencjalu fotonicznego
odbywa sie spontanicznie na poziomie wzrostu probki, zapewnia dodatkowe zwiazanie fotonéw
w mikrownece w kierunku prostopadlym do osi wzrostu probki. W konsekwencji rezerwuar
generowanych ekscytonéw sprzega sie z dyskretnymi modami fotonicznymi, zamiast kontinuum
stanow, jak w przypadku wneki bez nieporzadku. Ograniczenie to wplywa na znacznie mniejsze
zawezenie linii emisyjnej wywolanej oddzialywaniami polaryton-polaryton niz w przypadku
planarnej wneki. Podobny efekt przedstawiony byt dla struktury z pojedyncza studnig kwantowa
w pierwszej czeéci tego rozdzialu, a takze w pracy poswieconej laserowaniu z mikrofilaréw

w systemie materiatowym III-V [85].

W celu zredukowania wplywu asymetrii pulapki fotonicznej na emisje z mikrowneki
wytrawiono cylindryczny mikrofilar o $rednicy 2,5 ym. Wartos¢ ta zostala wybrana na podstawie
analizy rozmiaru naturalnych defektéw fotonicznych w podobnym systemie materiatowym, ktéra
wskazywala na to, ze typowa naturalna pulapka ma efektywny rozmiar ponad 3 ym. Analiza ta dla
mikrofilara o $rednicy 2,5 ym zostala przedstawiona w rozdziale 4.6. Na rysunku 4.7.1 pokazano
zalezno$¢ intensywnodci, szerokosci polowkowej linii oraz energii fotonu emitowanego z dna
dolnej galezi polarytonowej w funkeji gestosci mocy pobudzania w warunkach nierezonansowego
pobudzania. Zaobserwowano charakterystyczne cechy zwiazane z kondensacja Bose-Einsteina
mikrownekowych polarytonéw ekscytonowych - nieliniowy wzrost intensywnosci emitowanego
sygnalu 4.7.1 a, zawezenie szeroko$ci linii emisyjnej 4.7.1 b oraz przesuniecie energetyczne jej
maksimum 4.7.1 c¢. Wyznaczony prég laserowania w wartosci ok. 0,5 kW cm™? wystepuje dla
podobnej wartosci jak w strukturze z pojedyncza studniag kwantowg prezentowana w pierwszej
czedci tego rozdzialu, gdzie wynosil on ok. 0,75 kW cm ™. Nizszy prég laserowania dla struktur

z supersiecia oraz wigksze przesunigcie energetyczne niz w przypadku pojedynczej studni
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Rysunek 4.7.1: Wlasciwosci emisyjne mikrofilara o $rednicy 2,5 ym wytrawionego
w strukturze mikrownekowej z dziesigcioma studniami kwantowymi CdSe/(Cd,Mg)Se

od mocy pobudzania. a zintegrowana intensywno$¢, b szerokos¢ linii oraz ¢ energia emisji

w funkcji mocy pobudzania. Prég laserowania wynosi 0,5 kW cm ™.

kwantowej CdSe/(Cd,Mg)Se mozna przypisa¢ wyzszej stalej sprzezenia $wiatlo-materia. Wynika
ona z zastosowania wigkszej liczby studni kwantowych, a co za tym idzie sumarycznie wigkszej
sily oscylatora ekscytonu. [23] Nieliniowa zalezno$¢ progowa, ktérej towarzyszy zwezenie linii
i przesunigcie ku wyzszym energiom w warunkach silnego sprzezenia sugeruje, ze obserwowany

typ laserowania mozna przypisa¢ laserowaniu polarytonowemu. [12, 120]

Wraz z mocg pobudzania zmienia si¢ réwniez dynamika emisji. Obrazy pochodzace
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Rysunek 4.7.2: a Obrazy z kamery smugowej uzyskane dla réznej mocy pobudzania.
b Krzywe zaniku uzyskane z obrazéw z rysunku a. Niewielki wzrost intensywnosci koto
420 ps jest artefaktem pomiaru. ¢ Czas zaniku w funkcji mocy pobudzania. Wartosci
uzyskane z dopasowania krzywych przedstawionych na rysunku b.
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z kamery smugowej dla réznych mocy pobudzania zostaly przedstawione na rysunku 4.7.2 a

Na podstawie obrazéw z kamery smugowej wyznaczono krzywe zaniku przedstawione
na rysunku 4.7.2 b. Pokazuja one, Ze narastanie oraz zanik emisji gwaltownie przyspiesza
po osiagnigciu wartosci progowej laserowania od 250 ps do 3 ps, co zostalo przedstawione

narysunku 4.7.2 c.

4.8 PODSUMOWANIE

Badania fotoluminescencji pojedynczej studni kwantowej CdSe/(Cd,Mg)Se
umieszczonej w mikrownece optycznej pozwolily na obserwacje trzech progéw laserowania.
Na podstawie m.in. analizy gestosci nosénikéw przypisano pierwszy prog do lasera
polarytonowego. Drugi wyzszy o 1,5 rzedu wielko$ci, osiagniety po przejsciu do rezimu stabego
sprzezenia, jest wynikiem emisji wymuszonej z udzialem ekscytonow. Natomiast trzeci prog
wyzszy o kolejny rzad wielkosci, osiagniety powyzej wartosci przejscia Motta dla ekscytonow,
$wiadczy o laserowaniu na plazmie elektronowo-dziurowej. Wejsciu w kazdy z reziméw lasowania
towarzyszy zawezenie i przesuniecie w kierunku wyzszych energii. Laserowanie z plazmy

elektronowo-dziurowej obserwowane jest takze w temperaturze pokojowe;j.

Mapowanie przestrzenne fotoluminescencji wykazalo, ze nieliniowe zaleznosci
w emisji s3 obserwowane tylko w dyskretnych, losowo rozmieszczonych punktach na prébce.
Pelna tomografia przestrzeni pedéw fotonéw pokazuje, ze emisja z tych punktéw wykazuje
dyskretne energie i rozklad przestrzenny emisji, taki jak opisano wczeéniej dla mikrofilaréw

wykazujacych tréjwymiarowe uwiezienie $wiatla.

Zalezno$¢ wlasciwoéci emisyjnych od mocy pobudzania w niskich temperaturach
struktury z supersiecia wykazaly laserowanie polarytonowe o niskim progu podobnie jak
w przypadku struktury z pojednycza studnia kwantowa. Analiza laserowania z mikrowneki zostata
uzupelniona o pomiary dynamiki laserowania wykazujace gwattowne skrécenie czasu zaniku po
przejéciu przez warto$¢ progowa. Na podstawie tego pomiaru wyznaczono czas Zzycia

polarytonéw we wnece ponizej i powyzej progu laserowania.

W powyzszym rozdziale przedstawiono réwniez badanie wlasciwosci optycznych
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mikrowneki dopasowanej sieciowo do ZnTe z emiterem skladajacym si¢ z supersieci utworzonej
ze studni kwantowych CdSe/(Cd,Mg)Se. Struktura uzyta do badania wykazuje stosunkowo duza
wartos¢ rozszczepienia Rabiego wynoszaca ok. 18 meV. Gérna galaz polarytonowa widoczna jest
w widmach odbicia, ale nie jest mozliwe zaobserwowanie jej bezposrednio w standardowych
pomiarach luminescencji. Jednakze umozliwia to pomiar pobudzania fotoluminescencji, ktory
w $wietle przedstawionych wynikéw stanowi alternatywna metode wyznaczania rozszczepienia

Rabiego.
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If one is working from the point of view of getting beauty into

one’s equation, ... one is on a sure line of progress.

— Paul A. M. Dirac
The evolution of the Physicist’s Picture of Nature,
Scientific American 208 (5) 1963.

Rezim nieliniowy w ukladzie dwdch sprzezonych
mikrownek optycznych ze studniami kwantowymi
(Cd,Zn)Te/(Cd,Zn,Mg) Te

W ponizszym rozdziale przedstawione zostaly badania efektéw nieliniowych
w ukladzie dwoch sprzezonych mikrownek, ktérego mody oddzialuja z dwoma zestawami studni
kwantowych. W odréznieniu od poprzedniego rozdzialu prezentujacego struktury z emiterami
selenkowymi wykorzystano system tellurkowy, ktéry wykazuje znacznie nizsza gestos¢ defektow
strukturalnych odpowiadajacych za powstawanie putapek fotonicznych. Przedstawiono badania
dynamiki emisji z dwoch sprzezonych nieréwnowagowych kondensatéw Bosego-Einsteina
polarytonéw o réznych energiach uzyskane przy pobudzaniu nierezonansowym. Obecnosci

kondensatu na wyzszej galezi polarytonowej towarzyszy miedzygaleziowy transfer polarytonow.

103



Zaobserwowano krzywe zaniku kondensatu wykazujace charakter oscylacyjny przypisywany
oddziatywaniu kondensatu z rezerwuarem ekscytonéw. Ponadto, w badanym systemie dzieki
czteropoziomowej zaleznosci dyspersyjnej, obecno$¢ kondensatu wymusza zdegenerowane
w energii rozpraszanie parametryczne polarytonéw. Podobnego typu efekty obserwowano
w ukfadzie planarnych mikrownek optycznych do tej pory tylko przy pobudzaniu $ciéle
rezonansowym. Prezentowane krzywe zaniku emisji z kondensatéw, teoretycznie opisane przez
model oparty na réwnaniach Grossa-Pitajewskiego sprzezonych z réwnaniami kinetycznymi
opisujacymi aktywny i nieaktywny rezerwuar, daja wglad w zlozona dynamike polarytonéw

w systemach wielopoziomowych.

5.1 MOTYWACJA PROWADZONYCH BADAN

Uklady sprzezonych mikrowngk optycznych stanowia atrakcyjna, wielopoziomowa
platforme do badania zlozonych, nieliniowych zjawisk optycznych wynikajacych z silnego
oddzialywania $wiatla z materia. Jednakze dotychczasowe badania efektow takich, jak
kondensacja polarytonéw i laserowanie polarytonowe, ktéorym poswiecony jest rozdzial 4
niniejszej pracy, ograniczaly si¢ do uktadéw dwupoziomowych bazujacych na pojedynczej
mikrownece planarnej [14, 30, 38] lub molekul fotonicznych okreslonych przez
mikrostrukturyzacje mikrowneki planarnej [ 70, 85, 121-126].

Wezeéniejsze badania wielogaleziowych systeméw polarytonowych realizowane byty
na sprzezonych mikrownekach z materiatami aktywnymi na bazie pierwiastkéw I11-V, [127, 128]
lub mikrostupkach pétprzewodnikowych. [129-132]. Zaleta sprzezonych systeméw opierajacych
sie na planarnych mikrownekach jest wysoki stopien ich przestrajalnosci. Byly one jednak badane
gléwnie w rezimie liniowym [65, 68, 128, 133-136] podczas, gdy co zaskakujace, rezim
nieliniowy byl rozpatrywany tylko w kontekscie rozpraszania parametrycznego wywolanego
pobudzaniem rezonansowym. [127, 137-139] W wielopoziomowych ukladach polarytonowych
w odréznieniu od pojedynczych mikrownek mozliwe jest wystepowanie parametrycznego
rozpraszania polarytonéw zdegenerowanych w pedzie [127] i w energii [137]. Wystepowanie
zdegenerowanych w energii pozioméw umozliwia rozpraszanie o charakterze parametrycznym

z dna wyzszej galezi polarytonowej do wysokich wartosci wektora falowego nizszej galezi
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polarytonowe;j.

Zrozumienie oddzialywan nieliniowych, w tym kondensacji i miedzygaleziowego
rozpraszania polarytonéw w wielopoziomowych systemach fotonicznych oraz metody ich
deterministycznej kontroli sa niezbedne m.n. do generowania pojedynczych [140]
i splatanych [141] fotonéw, a takze s3 istotne z punktu widzenia badania fotonicznych efektéw
topologicznych [ 142-144] oraz polarytroniki [ 145, 146]. Rozszerzenie badan na efekty takie, jak
zdegenerowane w energii lub pedzie parametryczne rozpraszanie polarytonéw, [127, 138]
przejécia fazowe fotonéw ze stanu zlokalizowanego do zdelokalizowanego, [147] izolacje
optyczna, [133, 148] lamanie zasady symetrii parzystoéci i symetrii kierunku uplywu czasu
(PT), [149] lub wytwarzanie nieklasycznych stanéw $wiatla [141, 150] wymaga implementacji

wielopoziomowego uktadu polarytonowego.

Najprostszym systemem umozliwiajacym realizacje wielopoziomowego ukladu
polarytonowego sa dwie sprzezone planarne wneki z emiterami kwantowymi. Prezentowane
w dalszej czesci tego rozdzialu badania wskazuja, ze w takim czteropoziomowym uktadzie
mozliwe jest uzyskanie kondensatu polarytonéw nie tylko w najnizszej, ale réwniez w wyzszej
galezi polarytonowej. Do badan wykorzystano strukture ze studniami kwantowymi w systemie
tellurkowym, ktéry nie wymaga wprowadzania znacznych réznic temperatury podczas wzrostu
epitaksjalnego kolejnych warstw, w przeciwienistwie do struktur opartych na selenie. Wplywa to
znaczaco na wyzsza jako$¢ uzyskiwanej struktury, co jest szczegdlnie istotne w przypadku
ztozonych systeméw fotonicznych, takich jak sprzezone uklady mikrownekowe. W systemach
tych z powodu wystepowania wielu warstw epitaksjalnych istnieje zwiekszone ryzyko wystapienia
dyslokacji propagujacej sie przez strukture. Szczegdly dotyczace badanej struktury zostaly
opisane w rozdziale 2.3.2. Wysoki stopien przestrajalnosci systemu powinien pozwoli¢ na badanie
réznych  kanaléw  rozpraszania  zdegenerowanej w  pedzie lub  energii pary
polarytonéw. [151, 152] Domieszkowanie manganem studni kwantowej w jednej z mikrownek
otwiera perspektywy dla naturalnego rozszerzenia niniejszego studium na zjawiska zwiazane ze
spinem, takie jak zachowanie spinu podczas zdegenerowanego rozpraszania parametrycznego
oraz kontrola kondensacji polarytonéw w ukladzie wielopoziomowym za pomoca pola
magnetycznego. Z kolei mikrostrukturyzacja struktury otworzylaby perspektywy badan efektow

nieliniowych w dynamicznie rozwijajacej si¢ dziedzinie sieci polarytonowych. [153]

108



W szczegodlnosci, podwojna mikrowneka powinna umozliwi¢ obserwacje oddzialywania
kondensatéw w trzech wymiarach, z transferem polarytonéw zachodzacym w dwoéch kierunkach:

rownolegtym i prostopadlym do plaszczyzny mikronek.

5.2 MODEL TEORETYCZNY OPISUJACY ENERGIE GALEZI POLARYTONOWYCH

W WIELOPOZIOMOWYM UKLADZIE MIKROWNEKOWYM

Do opisania zalezno$ci dyspersyjnej galezi polarytonowych w ukladzie
wielopoziomowym zlozonym z modéw fotonowych N¢ mikrownek i stanéw ekscytonowych Ny
studni kwantowych, zaadaptowany zostal model sprzezonych oscylatoréw. W przypadku
uktadéw zawierajacych N galezi polarytonowych, gdzie N = Ny + N¢ odpowiedni Hamiltonian

w bazie stanéw ekscytonowych i modéw fotonowych ma posta¢:

HN - Ho +HXC+HCC+HXX (51)

Pierwszy czlon Hamiltonianu H, opisujacy energie niesprzezonych stanéw

ekscytonowych i modéw fotonowych mozna rozwina¢ nastepujaco:

Ho= > ) (Ec,,.(k)a;ka,.,k + EX,n(k)b;kbmk), (5.2)

1<n<Ny k”

1<i<NC
gdzie aZkH (a,'ka) jest operatorem kreacji (anihilacji) fotonu w i-tej mikrownece z warto$cia
wektora falowego k| i energia Ec;(k||). Analogicznie, operator bi,ku (b”’ku ) jest operatorem kreacji
(anihilacji) n-tego ekscytonu o wartosci wektora falowego k| i energii Ex ,(k|). W dalszej czesci

tego rozdziatlu uwzgledniany jest tylko mod podstawowy mikrownek.

Komponent Hyc, reprezentujacy oddzialywanie n-tego stanu ekscytonowego z i-tym

modem fotonowym przyjmuje forme:

7y (ky)
HXC = Z Z D) (aik” bi,kH + ai,k“ biku) (53)

1<i<Nc¢ k”
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z parametrem £); (k”) opisujacym sprzezenie miedzy stanem ekscytonowym i modem fotonowym
zwigzanym w i-tej mikrownece. W modelu pomijane jest oddzialywanie miedzy modem i-tej wneki

z ekscytonem znajdujacym sie we wnece o numerze innym niz i.

Czlon Hc, opisujacy oddziatywanie miedzy i-tym i j-tym modem fotonowym:

Fuc; (k)
Hee = Z Z ]2 (a"»kualku+“Iku“ﬁ’<n) (5.4)

1<i,j<N¢ k”
i<j

gdzie parametr ; ; okresla sprzezenie miedzy i-tym i j-tym modem fotonowym.

Sktadowa Hyxy, opisujaca interakcje migdzy n-tym i m-tym stanem ekscytonowym:

AT (k)
Hoo= Y S V=22l (b bl + b b)) (5.5)

1<n,m<Nx kH
n<m

z parametrem I', ,, opisujacym sprzezenie miedzy n-tym i m-tym stanem ekscytonowym. Dla
wartosci wektoréw falowych bliskich zeru efektywny potencjal oddzialywan miedzy ekscytonami
Vf,ﬁ = 622—25 = gexo, gdzie e to ladunek elektronu, aj; to promien Bohra ekscytonu, € statyczna stata
dielektryczna, a A obszar kwantyzacji W badanym systemie opartym na planarnych
mikrownekach odleglto$¢ miedzy ekscytonami studni kwantowych zlokalizowanych w réznych
mikrownekach jest znacznie wigksza niz rozmiar funkeji falowych ekscytonow. W zwigzku z tym

warto$¢ I, ,, jest pomijalnie mata i czton Hxy nie jest brany pod uwage w obliczeniach.

Badany czteropoziomowy (N = 4) system polarytonowy powstaje z oddzialywania
dwéch ukladéw studni kwantowych (Nx = 2) i dwéch modéw fotonowych (N¢ = 2). W zwigzku

z tym Hamiltonian w notacji macierzowej przybiera posta¢ macierzy 4x4:

Exi(ky)  hQu(ky)/2 0 0
hQu(ky)/2 Ecalky)  heia(ky)/2 0
0 hiia(ky)/2  Ecalky)  hQa(k))/2
0 0 A, (k)2 Exa(k)

(5.6)
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5.2.1 REZIM SILNEGO SPRZ]@iENIA SWIATEO-MATERIA W UKEADZIE WIELOPOZIOMOWYM

Podobnie jak w przypadku struktur z jedna wneka o warunkach silnego sprzezenia
$wiadczy anticrossing w wartoéci rezonansowej pozioméw energetycznych zmieniajacych swa
warto$¢ w funkcji wzajemnego odstrojenia. Moze by¢ obserwowany np. w mapowaniu

przestrzennym struktury metoda odbicia $wiatla biatego.

Rysunek 5.2.1 przedstawia widma odbicia zarejestrowane dla kolejnych pozycji
na probce wzdluz gradientu grubos$ci mikrowngk. Wykres pozwala na przesledzenie zmian energii
poziomoéw polarytonowych w funkeji odstrojenia miedzy modami optycznymi sprzezonych
mikrownek i ekscytonami studni kwantowych. Zaznaczono na nim takze poziomy energetyczne
niesprzezonych stanéw: ekscytonowych utworzonych w wyniku oddzialywania elektronéw
z ciezkimi dziurami w studni kwantowej umieszczonej w gérnej wnece E)Iglﬂ, ekscytonowych
ciezkodziurowych EY} i lekkodziurowych EY studni kwantowej z dolnej mikrowneki, a takze
mody sprzezonego ukltadu mikrownek: symetryczny Ecs i antysymetryczny Ec 45. W wyniku
zmiany miejsca na probce, sprz¢zone mody optyczne mikrowngk zmieniaja energie i wchodzac
w rezonans kolejnymi przejéciami ekscytonowymi doswiadczaja odpychania, ktére $wiadczy
o wystepowaniu rezimu silnego sprzezenia. Dodatkowe przejécie optyczne zwiazane ze stanem
lekkodziurowym ekscytonéw widoczne na mapie odbicia dla energii ok. 1664 meV odpowiada

za anticrossing w polozeniu ok. 3.8 mm.

Do opisu pozioméw polarytonowych zarejestrowanych na mapie odbicia zastosowano

zmodyfikowany wariant réwnania 5.6 uwzgledniajacy przejécie EY5. Hamiltonian 5.7 przyjmuje

'W celu rozréznienia wneka znajdujaca sig blizej powierzchni prébki bedzie nazywana gérng oraz indeksowana
numerem 1, natomiast umieszczona blizej podloza probki - dolng z indeksem 2.
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Rysunek 5.2.1: Widma odbicia zarejestrowane w funkcji odstrojenia migdzy modami
sprzezonych mikrownek, a poziomami ekscytonowymi studni kwantowych w temperaturze
1.8 K. Oznaczenia: stany ekscytonowe cigzkodziurowe Ey ;, Ex , lekkodziurowe Eﬁg ,
i sprzezone mody wnekowe Ec 4 i Ec 5. Poziomy polarytonowe przedstawiono za pomoca
bialych przerywanych kresek. W lewym gérnym i prawym dolnym rogu obrazka wida¢

krawedzie stopbandu. Po prawej stronie pokazana jest skala koloréw.
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forme macierzy 5x5:

Exfi(ky) RO (k) /2 0 0 0
hQ (k) /2 Eca(ky)  hxia(ky)/2 0 0
Hsss = 0 hxia(ky)/2 Ecalky)  hQy"(ky)/2 hO3™(ky)/2
0 0 hQ M (k) /2 EXS (k) 0
0 0 hQ3" (ky) /2 0 Ex5 (ky)

(5.7)

Stale sprzezenia uzyskane w wyniku dopasowania energii pozioméw polarytonowych
uzyskanych z diagonalizacji Hamiltonianu 5.7, do energii przej$¢ optycznych na rysunku 5.2.1
wynosza odpowiednio: AQYH = 12 4 0,3 meV, hQFH = 10,6 + 0,3 meV, hix; , = 12,8 0,2 meV,
RO = 98 4+ 04 meV. W tym miejscu nalezy zauwazyé, ze w odrdznieniu
od przypadku dwupoziomowego ukladu polarytonowego, poziomy sprzezone (galezie
polarytonowe) i niesprzezone (mody wnekowe i stany ekscytonowe) przecinaja sie, tak jak jest to

widoczne na mapie odbicia pokazanej na rysunku 5.2.1.

5.2.2 DYSPERS_]A GALEZI POLARYTONOWYCH w CZTEROPOZIOMOWYM SYSTEMIE

POLARYTONOWYM

W niniejszym podrozdziale oméwione zostaly badania emisji z uktadu sprzezonych
mikrownek pod nierezonansowym pobudzaniem impulsowym. Duzy stopien przestrajalnosci
modoéw wnekowych pozwala na obserwacje efektéw polarytonowych w szerokim zakresie
wartoéci odstrojenia ekscyton-foton. Zakres strojenia modéw wnekowych wynosi ok. S0 meV
(0od 1618,5 do 1672,5 meV). Do dalszych badari wybrano punkt na prébce, w ktérym polarytony
wykazuja dominujacy wklad fotonowy (odstrojenie* ok. § = —16,25 meV). Punkt ten

odpowiada wartosci pozycji 0,7 mm na rysunku 5.2.1.

2Qdstrojenie zostalo wyliczone wedlug wzoru § = %[(EQS + Ecas) — (Ex1 + Exp)]-
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Rysunek 5.2.2: Krzywe dyspersji dolnych galezi polarytonowych a ponizej (P,,, =
0.3P;) ib powyzej (P, = 1.3P) progu laserowania polarytonwego, gdzie Py, wynosi
25 kW cm™2. ¢ Zintegrowany sygnal z obszaru od -2.5 um ™! do 2.5 ym ™. Biale linie
reprezentuja obliczone za pomoca modelu sprz¢zonych oscylatoréw krzywe dyspersiji.
Na rysunku b obszary w okolicy -4.1 um ™' i4.1 ym ™' w wartosci energii 1630 meV zostaly
pomnozone przez warto$¢ 10. Skala koloréw zostata znormalizowana do najsilniejszego

sygnatu na widmie.
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Rysunek 5.2.2 przedstawia zarejestrowane krzywe dyspersji dwoch najnizszych galezi
polarytonowych otrzymane w eksperymencie dla dwéch mocy pobudzania, wraz
z zasymulowanymi za pomoca Hamiltonianu 5.7 zalezno$ciami. Pomiary fotoluminescencji
rozdzielonej katowo stanowia dodatkowe potwierdzenie wystepowania rezimu silnego
sprzezenia $wiatlo-materia w badanej strukturze. W wyniku tego sprzezenia i anticrossingu
bedacego jego konsekwencja galezie polarytonowe w czteropoziomowym uktadzie przybieraja
nieparaboliczny ksztalt. Na rysunku 5.2.2 a widoczna jest dominujaca emisja z gérnego poziomu
i znacznie stabsza emisja z regionu bottleneck dolnej galezi polarytonowej. Po przekroczeniu
wartosci progowej mozna dostrzec jakoSciowa zmiane ksztaltu widma zaprezentowana
na rysunku 5.2.2 b. Ujawnia ono dwa silne sygnaly pochodzace z dna dwéch najnizszych galezi
polarytonowych. Pochodzenie tego sygnalu przypisywane jest kondensacji polarytonéw i emisji

$wiatla koherentnego z tych stanéw jak przedyskutowano ponizej. Dodatkowo, obserwowane sa
1

i 4,1 ym~') przypisywane

rozpraszaniu energii polarytonéw do dolnej galezi polarytonowej z kondensatu znajdujacego sie

dwa punkty w wysokich warto$ciach wektora falowego (-4,1 ym™

na wyzszej galezi polarytonowej. Zmiana gestosci mocy pobudzenia pozwala na sterowanie
natezeniem linii emisyjnych w kj = 0 i kontrole stosunku intensywnosci miedzy nimi,

w szczegolnosci przelaczenie linii dominujacej jak pokazuje rysunek 5.2.2 c.

Masy efektywne polarytonéw otrzymane z dopasowania do krzywych dyspersji
w okolicy kj = 0 przedstawionych na rysunku 5.2.2 zaleznosci parabolicznej wynosza
7,84 % 107°m, i 5,60 * 10~ °m, odpowiednio dla gérnej i dolnej galezi polarytonowej. Wigksza
masa dla goérnej galezi wynika wiekszej zawarto$ci frakeji ekscytonowej bioracej udziat
w tworzeniu poziomu polarytonowego. Jak zostalo przytoczone we wstepie teoretycznym
niniejszej pracy (rozdzial 1) kwadrat modutu wspétczynnikéw Hopfielda okresla wzgledny udzial
czesci ekscytonowej i fotonowej w danym poziomie polarytonowym. W przypadku badanego
czteropoziomowego systemu zawarto$¢ kazdego poziomu spelnia réwnanie |X|* + |C|* = X, |* +
1X2|* + |Cs|* + |Cas]* = 1. W celu wyznaczenia wkiadu ekscytonéw i fotonéw dla wybranego
miejsca na probce, z rysunku 5.2.2 zostaly zasymulowane wszystkie poziomy widoczne

w pomiarach. Wynik symulacji przedstawiono na rysunku 5.2.3.
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Rysunek 5.2.3: Wspoélczynniki Hopfielda dla wszystkich galezi polarytonowych

w czteropoziomowym ukladzie tworzonym przez dwie studnie kwantowe umieszczone

w dwoch sprzezonych mikrownekach. a Krzywa dyspersji obliczona dla wybranego miejsca
na prébce (pozycja 0.7 mm na rysunku 5.2.1) prezentujacego laserowanie polarytonowe.

a, b, ¢, d Rozklad na wspélczynniki Hopfielda kolejnych pozioméw polarytonéw
oznaczonych numerami od 1 do 4.
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5.2.3 LASEROWANIE Z CZTEROPOZIOMOWEGO SYSTEMU POLARYTONOWEGO

W niniejszym podrozdziale uwaga zostala skupiona na efektach zwigzanych z dwiema
najnizszymi galeziami polarytonowymi w systemie dwdch sprzezonych mikrownek ze studniami
kwantowymi. W celu zbadania nieliniowej charakterystyki wyznaczono w pomiarze zalezno$¢
emisji w funkgji gestoéci mocy pobudzania dla dwdch najnizszych pozioméw polarytonowych
w k| = 0 (rysunek 5.2.4). W przypadku obu galezi intensywno$¢ emisji rosnie nieliniowo
o ponad trzy rzedy wielkosci przy przejsciu przez warto$¢ progowa. Przy dalszym wzroscie

gestosci mocy emisja z wyzszego poziomu nasyca sig, a sygnal z nizszego poziomu rosnie liniowo.

Progowi laserowania w zaleznosci intensywnoséci od mocy pobudzania pokazanemu
na rysunku 5.2.4 a towarzyszy zawezenie i przesuniecie w kierunku wyzszych energii pokazane
odpowiednio na rysunkach 5.2.4 b i 5.2.4 ¢. Na rysunku 5.2.4 ¢ ponadto mozna dostrzec, ze
ze wzgledu na wigkszy wklad ekscytonowy, emisja z wyzszego poziomu ulega wiekszemu
przesunigciu energetycznemu niz z nizszego poziomu, gdyz dla gérnego poziomu oddzialywania
ekscyton-ekscyton sa silniejsze. Prezentowana zaleznos$¢ pokazuje, ze kondensat polarytonowy
tworzy sie nie tylko na najnizszej galezi polarytonowej, lecz na obu badanych poziomach. Aby
opisa¢ zaleznos¢ intensywnosci emisji od mocy pobudzania, opracowano model teoretyczny
bazujacy na otwarto-dysypatywnym réwnaniu Grossa-Pitajewskiego, ktory szczegélowo zostat

opisany w czgsci 5.4 tego rozdzialu.

W badanym ukladzie czteropoziomowym kondensacja i laserowanie polarytonowe
zachodzi na dwoch najnizszych poziomach, w przeciwienstwie do typowego przypadku
dwupoziomowego ukladu polarytonowego, w ktérym kondensacja zachodzi w stanie
podstawowym, czyli w minimum najnizszej galezi. Co wigcej, prég kondensacji zaréwno dla
dolnego, jak i gérnego poziomu polarytonowego jest poréwnywalny, w przeciwienistwie do tego,
co wczeéniej obserwowano w  wielomodowych ukladach ZnO  realizowanych
w mikrostupkach. [154] Rysunek 5.2.4 a pokazuje, ze dobdér mocy pobudzania pozwala
na sterowanie wzgledna intensywnoscia emisji z gérnego i dolnego poziomu. W szczegdlnosci

mozliwe jest przelaczenie dominujacej linii laserowania z galezi dolnej na gorna.
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Rysunek 5.2.4: Ewolucja wladciwo$ci emisyjnych sygnalu pochodzacego z minimum
dwoch najnizszych galezi polarytonowych. Pomiar przeprowadzono w warunkach
pobudzania nierezonansowego (E,,, = 1,72€eV,1 = 720 nm) w temperaturze

8 K. Widoczne sg trzy charakterystyczne cechy zachowania progowego zwiazanego

z laserowaniem polarytonowym: a nieliniowy wzrost intensywnosci, b zawezenie linii
emisyjnej i ¢ przesuniecie linii w wyzsze warto$ci energii. Na rysunku a punkty oznaczaja
wartosci uzyskane z pomiaru, natomiast ciagla linig zostalo zaprezentowane dopasowanie
za pomoca modelu bazujacego na otwarto-dysypatywnym réwnaniu Grossa-Pitajewskiego.
Warto zauwazy¢, ze zgodno$¢ jest osiagana nie tylko powyzej progu kondensacji Py, ale
takze ponizej niego, gdzie nieliniowosci s3 znacznie slabsze.
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5.3 DYNAMIKA LASEROWANIA POLARYTONOWEGO W UKLADZIE SPRZEZONYCH

MIKROWNEK

Rysunek 5.2.4 a wskazuje, ze dwa kondensaty sa kreowane dla zblizonej wartosci mocy
progowej. Aby odpowiedzie¢ na pytanie, jak w tym samym punkcie prébki moga wspolistnie¢
dwa kondensaty polarytonowe o réznej energii, wykonano pomiary fotoluminescencji

rozdzielonej czasowo.
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Rysunek 5.3.1: a, b Eksperymentalna i ¢, d wymodelowana dynamika emisji gérnego
(czerwona linia) i dolnego (czarna linia) poziomu polarytonu w k| = 0. Przedstawione
krzywe w a i c) s3 zbierane i obliczane dla gestosci mocy wzbudzenia 0,8 Py,, natomiast dla
krzywych w panelach b i d) gesto$¢ mocy wzbudzenia wynosi 6,4 Py,.
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Czasowe  przekroje  poprzeczne widm  otrzymanych przy pobudzaniu
nierezonansowym otrzymane z obrazéw pochodzacych z kamery smugowej pokazano
na rysunku S5.3.1. Dla gestosci pobudzania ponizej Py obsadzenie gérnego poziomu
wykazujacego bardziej ekscytonowy charakter od dolnego pojawia sie jako pierwsze i szybko
zanika. Po zaniku emisji z wyzszego poziomu narasta intensywnos¢ nizszego poziomu. To samo
zachowanie obserwuje sie dla gestosci wzbudzenia powyzej Py, jednak intensywnos$¢ dolnego
poziomu jest znacznie wyzsza niz poziomu goérnego oraz mozna zaobserwowa¢ oscylacyjny

charakter krzywej zaniku.

Dane eksperymentalne przedstawione na rysunku 5.3.1 ai b s3 bardzo dobrze opisane
przez obliczone przebiegi czasowe za pomoca modelu otwarto-dysypatywnego réwniania
Grossa-Pitajewskiego (opisanego w podrozdziale 5.4) pokazane odpowiednio na rysunku 5.3.1 ¢
i d, zaréwno pod wzgledem ksztaltu zaleznosci czasowej, jak i intensywnosci. Nalezy podkreli¢,
ze te same warto$ci parametréw s3 uzywane w opisie fotoluminescencji zaréwno

czasowo-zintegrowanej, jak i czasowo-rozdzielone;.

54 MODEL TEORETYCZNY OPISUJACY DYNAMIKE POLARYTONOW

Aby wuzyska¢ glebszy wglad w mechanizmy rzadzace dynamika polarytonéw
i laserowania w badanym ukladzie wykonano symulacje numeryczne. Model opisujacy
intensywnos¢ fotolumienscencji zintegrowanej w czasie i dynamike emisji z podwodjnej
sprzezonej mikrowneki optycznej opiera sie na réwnaniach Grossa-Pitajewskiego sprzezonych
z réwnaniami kinetycznymi, ktére opisuja przejscie z rezerwuaru ekscytonéw do galezi

polarytonowych. Inspiracja dla jego powstania byly prace [45, 53, 155].

Model zaklada obecno$¢ jednego nieaktywnego rezerwuaru ekscytonéw w wysokiej
energii powstajacego w wyniku pobudzania impulsowego oraz dwdch aktywnych rezerwuaréw,
na dwoch najnizszych galeziach polarytonowych. [45, 156]. Pary elektron-dziura utworzone
przez nierezonansowe pobudzanie impulsowe z réwnga wydajnoscia w obu mikrownekach [157]
gromadza si¢ w nieaktywnym rezerwuarze. Nastgpnie z nieaktywnego rezerwuaru relaksuja
do aktywnego rezerwuaru w wysokich wartosciach energii i pedu dolnej oraz gornej galezi

polarytonowej. [45, 58, 158, 159] Polarytony osiggaja minimum galezi polarytonowych
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w wyniku relaksacji wzdluz galezi polarytonowych poprzez oddzialywanie z fononami
akustycznymi. Gdy gesto$¢ polarytonéw jest dostatecznie wysoka, stymulowane rozpraszanie
do minimum galezi polarytonowej przyspiesza relaksacje i ostatecznie indukuje kondensacje
polarytonéw w dolnej czeéci galezi. Model zawiera réwniez bezposredni transfer z gornej
do dolnej galezi polarytonowej przy kj = 0. Mechanizm schematyczne zostal zaprezentowany

narysunku 5.4.1.

Nieaktywny rezerwuar pompowany nierezonansowo opisany jest nastepujacym

réwnaniem kinetycznym:

a’git) = — <71 +ry+ rL) ni(t) + P(t), (5.8)

gdzie 7, jest predkoscig zaniku populacji nieaktywnego rezerwuaru n;(t), ry i r, opisuja transfer
z nieaktywnego do aktywnych rezerwuaréw odpowiednio dla goérnej i dolnej galezi
polarytonowej, a P(t) jest wyrazeniem opisujacym pompowanie. W modelowaniu zalozono, ze
uklad jest pobudzany impulsem o gaussowskim profilu czasowym wyrazonym réwnaniem
P(t) = exp|—(t — 4[0])*/(2[0]*)] z parametrem ¢ = 4, ktéry odpowiada impulsowi

o poléwkowym czasie trwania wynoszacym 10 ps.

Réwnania kinetyczne aktywnych rezerwuaréw opisane s3 w nastepujacy sposéb:

a”g;<t> - <7/AU T RU"/’U<t>’2) nay(t) + mi(t)ru, (5.9)
L) — (7 + RO )0+ o (510)

gdziey, i7, saodpowiednio predkosciami zaniku aktywnych rezerwuardw ny, (t) iny, (t),a Ry
(Ry) jest predkoscia transferu z aktywnego rezerwuaru na gornej (dolnej) gatezi do dna gérnej
(dolnej) galezi polarytonowej. Funkcje falowe polarytonéw z gérnej i dolnej galezi polarytonowej

oznaczone zostaly odpowiednio jako v, (t) oraz ¥, (t).

Réwnania opisujace funkcje falowe polarytonéw z gérnej i dolnej galezi polarytonowej
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Rysunek 5.4.1: Schemat pozioméw i proceséw transferéw przyjetych w modelu
opisujacym dynamike emisji z dwdch najnizszych gatezi polarytonowych w ukladzie
sprzezonych mikrownek z dwoma zestawami studni kwantowych.
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przyjmuja nastepujaca postac:

a 2%72
ih%(t) = (—ZV + gronau(t) + gulyy ()]
" (5.11)
ih
=5 e = Remal8) + Rl 0] ) o9
8 2%72
2l (L2 gm0+ gl 0
i (5.12)
ih
= e~ R = Rl %] ) 110,

Wspélczynniki y iy, wréwnaniu S.111 5.12 sa predkosciami zaniku radiacyjnego
z dna gornej i dolnej galezi polarytonowej, natomiast Ry, jest predkoscia transferu z gornej
do dolnej galezi polarytonowej. Stala Ry, reprezentuje wszystkie procesy powodujace transfer
polarytonéw z dna gérnej do dna dolnej galezi polarytonowej. Stale gy, g oraz gr,, gr, 0znaczaja
odpowiednio sile oddzialywan polaryton-polaryton oraz ekscyton-polaryton dla odpowiedniej
galezi polarytonowej. Zakltadajac, ze stala sprzezenia ekscyton-ekscyton wynosi g,,. ~ 622—1:3 [28],
oszacowano stale oddzialywan dla kazdej galezi polarytonu wedlug wzoru gr = [X|*gu.
i g = |X|*¢u, gdzie |X|* jest frakcja ekscytonowa odpowiedniego polarytonu przy kj = 0.
W przypadku uktadéw polarytonowych pobudzanych nierezonansowo rozwazanych w tej pracy,
oddzialywanie polarytonéw z rezerwuarem ekscytonéw jest silniejsze niz oddzialywania
polaryton-polaryton. Obliczone warto$ci statych uzytych w symulacjach sa nastepujace:
gry = 2,19 peV ymz, gr, = 0,15 peV u m?, gu = 8,10 ueV ymz, gL = 2,10 peV ymz. Wieksza
zawarto$¢ zawarto$ci ekscytonowej w polarytonie determinuje wigksze wartoéci stalych

charakteryzujacych oddzialywanie dla gérnej galezi.

Intensywno$¢ emisji w funkeji czasu nastepujacego po impulsie wzbudzenia dla gérnej
i dolnej gatezi polarytonowej jest obliczana jako v (t)y., 1 ¥, (t)7(,- Catkowanie tych
intensywnosci po czasie daje intensywno$ci emisji otrzymywane w pomiarze fotoluminescencji

zintegrowanej czasowo.
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W dopasowaniu modelu do danych eksperymentalnych pochodzacych z pomiaru
fotoluminescencji w funkcji mocy pobudzania prezentowanym na rysunku 5.2.4 a wartos¢
pompy P zmienia si¢, podczas gdy wszystkie parametry sa ustalone w calym zakresie mocy
pompowania. Ponizszy zestaw parametréw zapewnia bardzo dobra zgodno$¢ modelu z danymi
zintegrowanymi i rozdzielonymi w czasie: hy, = 0,025 peV, hy, = hy, = 03 peV,
hiry = 0,036 ueV ym?, hry = 0,015 peV um?, hRy = 0,022 ueV ym?, hR, = 0,2 peV um?,
hRyr = 0,15 eV ym?, hyc, =01 peV, hy, =1 peV.

Stale opisujace predkos¢ zaniku y,, 7, i7,, wskazuja, ze nieaktywny rezerwuar zanika
wolniej w stosunku do aktywnych, czego powodem jest wyzsza warto$¢ pedu no$nikéw
tworzacych nieaktywny rezerwuar niz tworzacych aktywne rezerwuary na galeziach
polarytonowych. Kondensaty utworzone w minimum tych galezi zanikaja szybciej niz nosniki
w stanie nieskondensowanym (w rezerwuarach). Ponadto, stale opisujace szybkoéé¢ zaniku
kondensatéw spelniaja nieréwnos¢ y., > 7., czego powodem jest wigksza zawarto$¢ wkiadu

fotonowego w dolnej galezi polarytonowej niz w gérnej galezi.

Predko$¢ transferu do aktywnego rezerwuaru ry zlokalizowanego na goérnej galezi
polarytonowej jest wieksza niz do dolnej r;, poniewaz transfer ekscytonéw z nieaktywnego
rezerwuaru (o charakterze gléwnie ekscytonowym) jest wydajniejszy w przypadku gdy zachodzi
on dla galtezi wykazujacej podobna zawartos¢ ekscytonowa.

Dopasowanie modelu do danych wskazuje na to, ze kolejno$¢ pojawiania si¢ emisji
zaréwno z dna dolnej i gornej galezi jest regulowana przez zalezno$¢ miedzy stalymi szybkosci
transferu z aktywnego rezerwuaru do tych pozioméw polarytonowych, niezaleznie od mocy
pobudzania. Mianowicie, emisja z nizszego poziomu nastepuje przed emisja z wyzszego poziomu,
co wynika z wyzszej wartoéci stalej szybko$ci transferu z aktywnego rezerwuaru na nizszy poziom
niz na wyzszy poziom. Natomiast kondensacja jest szybsza dla nizszego poziomu, poniewaz przy

mniejszej zawartosci ekscytonowej mniejszy wplyw maja oddzialywania ekscyton-ekscyton.
Na wzgledny stosunek intensywno$ci emisji z dolnego do gérnego poziomu wplywaja
zar6wno predkosci transferu, jak i czasy zaniku populacji polarytonéw na tych poziomach.

Zaleznos¢ ta moze by¢ sformulowana nastgpujaco: ponizej progu kondensacji Py, im krétszy jest

czas zycia, tym silniejsza emisja danego poziomu dla dos¢ szerokiego zakresu wartosci
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wspolczynnikéw predkosci transferu, podczas gdy powyzej Py, rola transferu staje sie dominujaca.
Z kolei nasycenie intensywnosci emisji z gérnego poziomu powyzej Py, wynika z wydajnego
transferu kondensatu z goérnego do dolnego poziomu. Mozliwym mechanizmem transferu
miedzygaleziowego w k| = 0 jest relaksacja energii wspomagana przez emisj¢ fononéw
akustycznych lub rozpraszanie polarytonéw zdegenerowanych w pedzie. [127] Oscylacje
w zaniku emisji s konsekwencja obecnosci nieaktywnego rezerwuaru i wspélzawodnictwa

w budowaniu populacji polarytonéw w gérnej i dolnej gatezi polarytonowe;.

5.5 ROZPRASZANIE PARAMETRYCZNE POLARYTONOW ZDEGENEROWANE

W ENERGII

Utworzeniu kondensatu polarytonowego na gérnym poziomie towarzyszy pojawienie
si¢ sygnalu w dyskretnych punktach w wysokiej wartosci k|| najnizszej galezi polarytonowej, co
zostalo pokazane wczesniej na rysunku 5.2.2 b, ktéry prezentowal wybrane widmo dla mocy
pobudzania powyzej progu laserowania. Te dyskretne punkty sa rozmieszczone symetrycznie
wokot k| = 0, wk; = -4,1 um~ ik, =4,1 ym~', w energii 1630,5 meV (dla mocy pobudzania
85 kWem™?), czyli energii kondensatu utworzonego na gérnym poziomie polarytonowym.
Obecnos¢ takich punktéw interpretowana jest jako przejaw zdegenerowanego w energii

rozpraszania parametrycznego polarytonéw z gérnej do dolnej galezi polarytonowe;j.

Rysunki 5.5.1 a-e przedstawiaja ewolucje widma fotolumienscencji z rozdzielczoscia
pedowa w funkcji gesto$ci mocy wzbudzenia i pozwala przesledzi¢ etapy powstawania
kondensatu oraz sygnalu powstalego w wyniku zdegenerowanego w energii rozpraszania
parametrycznego polarytondéw. Wraz ze wzrostem mocy i tworzeniem sie kondensatu w gérnej
galezi w wysokich wartosciach wektora falowego na najnizszej galezi polarytonu pojawiaja sie
dyskretne punkty (rysunek S5.5.1 f). Wskazuje to, ze nawet w warunkach pobudzania
nierezonansowego, efektywne rozpraszanie parametryczne polarytonéw zdegenerowanych
w energii jest mozliwe i do jego utworzenia wymagany jest kondensat na wyzszej galezi
polarytonowej. W ten sposéb kondensat polarytonowy na dnie gérnego poziomu dziala

podobnie jak pompowanie rezonansowe dostrojone do minimalnej energii gérnej galezi
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Rysunek 5.5.1: Ewolucja rozdzielonych katowo widm fotoluminescencji ukladu dwéch
mikrownek z dwoma studniami kwantowymi wraz ze wzrostem gesto$ci mocy pobudzania
dlaa0,3 Py b0,8 Py, c1,1Pyd1.7 Py e 3.4 Py, gdzie Py, jest rébwne 25 kW cm ™2,

Na rysunku zastosowano wspolng skale intensywnosci dla obrazéw a-e. Poziomy cient

po prawej stronie obrazu w energii kondensatu polarytonu jest artefaktem pomiarowym
zwigzanym z malg szybko$cig odczytu danych przez kamere CCD. f Dyspersja polarytonow

w ukladzie czteropoziomowym ze zdegenerowanym energetycznie procesem rozpraszania
parametrycznego pokazanym schematycznie strzatkami.
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polarytonowe;j.

Rysunek 5.5.2 prezentuje widma emisji z trzech obszaréw wybranych z obrazéw
fotoluminescencji rozdzielonej katowo w regionie: kj = 0, ky = k;i k| = k,, w zakresie energii
1624-1636 meV, w funkcji gestoéci mocy wzbudzenia. Prezentowane widma zostaly uzyskane
w wyniku sumowania sygnatu zarejestrowanych dla warto$ci wektoréw falowych w zakresie ko -
—3,7<k<3,7um '), k--53<k<—-38um )ik -3,8<k<S53um "

10

Ilﬂa,\f
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Rysunek 5.5.2: Ewolucja widm fotoluminescencji wraz ze wzrostem gesto$ci mocy
wzbudzenia dla wybranych obszaréw z obrazu fotoluminescencji rozdzielonej katowo a ko
(zakres sumowania intensywnosci —3,7 < k < 3,7 um™'), b k; (zakres sumowania
intensywnosci —5,3 < k < —3,8um™'), ck, (zakres sumowania intensywnosci

3,8 < k < 5,3um!'). Tasama skala koloréw (skala logarytmiczna) jest uzywana

dla wszystkich trzech paneli. Artefakt widoczny na rysunku 5.5.1 w energii kondensatu

po prawej stronie obrazu zostal na niniejszym rysunku usuniety aby pokaza¢ w sposéb
niezaklécony intensywnosci sygnalow.
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Na kazdym obrazku mozna zaobserwowa¢ przesuniecie sygnalu w strone wyzszych
energii z okolo 1629 meV do okolo 1631 meV i nieliniowy wzrost intensywnosci. Ewolucja
ksztaltu linii widmowych ze wzrastajaca moca wzbudzenia we wszystkich trzech przypadkach jest
zblizona, co dodatkowo potwierdza wniosek, ze sygnal powstajacy w dyskretnych punktach
powstaje w wyniku rozpraszania polarytonéw z gérnej gatezi polarytonowej. Sygnat przy k; i k,
pojawia sie po przekroczeniu progowej mocy kondensacji w gérnej galezi polarytonowej. Brak
sygnalu przy ky = k;ik; = k, dla mocy wzbudzenia ponizej progu wskazuje, ze reabsorpcja
$wiatla emitowanego z k| = 0 nie moze wyjasni¢ obecnosci punktowej emisji przy k| = k
ik; = k.. Narysunkach 5.5.1 a-c widoczny jest jedynie szeroki spektralnie sygnal pochodzacy

od nieskondensowanych polarytonéw.

Za proces zdegenerowanego w energii parametrycznego rozpraszania polarytonéw
odpowiedzialny jest mechanizm, w ktérym anihilacja dwoch polarytonéw o wartosci wektora
falowego k|| = 0 poprzedza kreacj¢ dwoch polarytonéw z wektorami falowymi k; i k,. Taki proces
spelnia zasade zachowania pedu ky = k, + k; = 0 oraz zasade zachowania energii. Rozpraszanie
jest ulatwione dzigki ujemnym wartosci odstrojenia i wynikajacej z tego stosunkowo niskiej
zawartosci frakcji ekscytonowej w polarytonach (0,27 dla gérnej galezi i 0,07 dla dolnej galezi
polartonowej), co wplywa na zmniejszenie absorpcji. Emisja w k; i k, pojawia sie tylko dla gestosci
pobudzania powyzej Py, i nie jest obserwowana ponizej Py,. We wczesniejszych badaniach nad
planarnymi sprzezonymi mikrowngkami zdegenerowane energetycznie parametryczne
rozpraszanie zostato osiagnigte tylko poprzez dostrojenie pobudzania do wartosci rezonansowej
z dolng czescia goérnej galezi polarytonu. [137, 138, 160] Zastosowanie wzbudzenia
nierezonansowego do przygotowania kondensatu umozliwia czysta obserwacje efektow
rozpraszania dzigki widmowej separacji pobudzania i mierzonego sygnalu i upraszcza

eksperyment.

5.6 PODSUMOWANIE

Gléwnym wynikiem badani zawartych w tym rozdziale jest obserwacja proceséw
nieliniowych w polarytonowym ukladzie wielopoziomowym. Wyniki przeprowadzonych badan

potwierdzily mozliwos¢ zaobserwowania laserowania polarytonowego z dwoch galezi
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polarytonowych ze wspdélnym progiem laserowania. Przeprowadzone pomiary rozdzielone
czasowo wykazaly, ze kondensaty nie sa tworzone jednoczes$nie po impulsie wzbudzajacym, lecz
pojawiaja sie i zanikaja kolejno jeden po drugim. Zaproponowany model teoretyczny bazujacy
na réwnaniach Grossa-Pitajewskiego sprzezonych z réwnaniami kinetycznymi reprezentujacymi
nieaktywny i aktywne rezerwuary ekscytonéw wlasciwie opisuje zaréwno zintegrowana w czasie
intensywno$¢ emisji, jak i dynamike emisji. Daje réwniez wglad w procesy rzadzace dynamika
polarytonéw w systemie wielopoziomowym. Efektem towarzyszacym laserowaniu z kondensatu
Bosego-Einsteina polarytonéw w ukladzie dwoch sprzezonych mikrownek jest parametryczne
rozpraszanie polarytonéw zdegenerowane w energii zaobserwowane po raz pierwszy w systemie
mikrowneki typu VCSEL pod pobudzaniem nierezonansowym. Wskazuje to, ze kondensat
utworzony przez nierezonansowe wzbudzenie moze zastapi¢ rezonansowa wiazke pobudzajaca.
Przygotowany w ten sposob kondensat moze ulatwi¢ badania rozpraszania polarytonéw, ktore
typowo wymagaja zastosowania filtrow przestrzennych w celu usuniecia silnego sygnalu

pochodzacego od lasera pobudzajacego.

Badania prowadzace do zrozumienia zjawisk nieliniowych, w tym kondensacji
i miedzygaleziowego rozpraszania polarytonéw w wielopoziomowych ukltadach polarytonowych,
sa istotne z punktu widzenia rozwoju takich dziedzin jak fotonika topologiczna czy polarytronika.
Wysoki stopienl przestrajalno$ci zaproponowanego w tym rozdziale systemu powinien pozwoli¢
na badanie réznych kanaléw rozpraszania polarytonéw zdegenerowanych w energii lub pedzie
przy pompowaniu nierezonansowym. Mozliwos¢ domieszkowania manganem studni
kwantowych otwiera perspektywy naturalnego rozszerzenia badani na zjawiska zwiagzane
ze spinem, takie jak kontrola kondensacji polarytonéw w uktadzie wielopoziomowym za pomoca
pola magnetycznego. Z kolei mikrostrukturyzacja struktury otworzylaby ekscytujace
perspektywy badan efektéw nieliniowych w dynamicznie rozwijajacej sie¢ dziedzinie fotonicznych
sieci polarytonowych. W szczegdlnoéci podwojna mikrowneka powinna umozliwi¢ obserwacje
tréjwymiarowego transferu polarytonéw, zachodzacego w dwodch kierunkach: réwnoleglym
i prostopadlym do plaszczyzny mikrowneki. Oprocz wartoéci dla badan podstawowych
prezentowane wyniki moga mie¢ réwniez znaczenie dla zastosowan praktycznych, np. w realizacji
przestrajalnych wielomodowych Zrédet koherentnego $wiatla z niskim progiem laserowania

lub zintegrowanych, calkowicie optycznych urzadzen wykonujacych operacje logiczne.
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Na przyklad zalezne od mocy wzbudzenia, przelaczanie intensywnosci i przesuniecie w strone
wyzszych energii emisji z dwdch dolnych galezi polarytonowych zapewniaja dwa wyjscia, ktére

umozliwiaja realizacje calkowicie optycznych bramek dwukubitowych.

127



128



Science is not and will never be a closed book. Every important
advance brings new questions. Every development reveals, in the

long run, new and deeper difficulties.

— Albert Einstein, Leopold Infeld
The Evolution of Physics, 1938

Podsumowanie i perspektywy na przyszlos¢

W niniejszej rozprawie przedstawione zostaly badania efektow laserowania
z polprzewodnikowych mikrownek optycznych wykonanych z pierwiastkéw pochodzacych
z grup II-VI ukladu okresowego. Do realizacji zatozen pracy wykorzystano struktury selenkowe i
tellurkowe z pojedyncza mikrowneka oraz sprzezonym wukladem mikrownek opartych
na materialach tellurkowych, ktére sa rzadziej wykorzystywane w zastosowaniach fotonicznych
niz analogiczne materiaty pochodzace z grup III-V. Wybrane systemy materialowe charakteryzuja
sie relatywnie duzg sila oscylatora ekscytonu, w zwiazku z czym wykazuja mniejsza wrazliwos¢
na warunki prowadzenia eksperymentu, umozliwiajac tym samym badanie zjawisk trudnych
lub niemozliwych do zaobserwowania w strukturach bazujacych na systemach

materiatowych III-V.

Dzigki wykorzystaniu nowego systemu materialowego i specjalnie zaprojektowanej

struktury mozliwe bylo zaobserwowanie po raz pierwszy trzech progéw laserowania réznego typu
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w emisji z pojedynczej studni kwantowej umieszczonej w mikrownegce optycznej. Do tego celu
wykorzystano niebadana do tej pory strukture zawierajaca selenkowa studnie kwantowa
w mikrownece dopasowanej sieciowo do ZnTe. W warunkach silnego sprzezenia $wiatto-materia
umozliwila ona obserwacje laserowania polarytonowego wynikajacego ze stymulowanego
rozpraszania mikrowngkowych polarytonéw ekscytonowych. Dla tej samej struktury
w warunkach silnego pobudzania zaobserwowano dwa typy laserowania fotonowego w rezimie
slabego sprzezenia opierajace si¢ na jednym z dwéch mechanizméw: stymulowanej rekombinacji
ekscytonéw lub stymulowanej rekombinacji plazmy elektronowo-dziurowej. Do tej pory tylko
jeden lub dwa z tych trzech wymienionych reziméw opisywano dla jednej struktury niezaleznie
od badanego systemu materialowego. W pracy przedyskutowano réwniez wplyw pulapek
fotonicznych, powstajacych spontanicznie podczas wzrostu epitaksjalnego, na lokalne
wzmocnienie emisji. Ustalono nieustanowione do tej pory zaleznosci miedzy warto$ciami
progowymi gestosci mocy, ktére odpowiadaja poczatkowi reziméw laserowania, ktére réznig sie
sity sprzezenia $wiatlo-materia oraz stopniem oddzialywania kulombowskiego pary

elektron-dziura.

W pracy wykazano réwniez, ze zastosowanie supersieci studni kwantowych jako
emitera powoduje znaczne zwiekszenie sily oscylatora ekscytonu, ktora przeklada sie na silniejsze
oddziatywanie $wiatlo materia oraz obnizenie progu laserowania polarytonowego. Ponadto,
zaproponowano wzbudzenie fotoluminescencji jako metode wyznaczania wartodci
rozszczepienia Rabiego w systemach polarytonowych, w ktérych niemozliwe lub znaczaco

utrudnione jest bezpo$rednie uzyskanie tej warto$ci w pomiarach odbicia, lub fotoluminescencji.

Rozszerzeniem badan nad strukturami z pojedyncza mikrowneka byla obserwacja
laserowania polarytonowego i jego dynamiki w ukladzie dwodch sprzezonych wertykalnie
mikrownekach planarnych. Wzajemne oddzialywanie modéw wnekowych z ekscytonami
w studniach kwantowych umieszczonych w mikrownekach prowadzi do postania
wielogaleziowego systemu polarytonowego z odseparowanymi spektralnie linjami emisyjnymi.
Emisja z dwéch najnizszych galezi polarytonowych wykazuje nieliniowy wzrost intensywnosci,
przesuni¢cie w wyzsze energie i zawezenie wskazujace na efekt laserowania polarytonowego.
Proég laserowania dla obu galezi jest wspdlny. Specyfika systemu opartego na dwoéch klinowych

mikrownekach pozwala na zmiane odstrojenia miedzy modem wng¢kowym i ekscytonami.
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W pomiarach zaleznosci od mocy zaobserwowano zmiane relatywnej intensywnosci linii
emisyjnych, w szczegdélnoéci zmiane linii o dominujacej intensywnosci. W badanym systemie
wzajemne oddzialywanie modéw polarytonowych oraz oddzialywanie z rezerwuarem
ekscytonow skutkuje zlozona dynamiky zaniku emisji. Pomiary z rozdzielczoscia czasowa
wykazaly wystepowanie oscylacji relaksacyjnych miedzy dwoma najnizszymi galeziami
polarytonowymi oraz konkurencje miedzy nimi w budowaniu populacji polarytonéw na dwéch
najnizszych galeziach. Wynikaja one ze sprzgzenia galezi polarytonowych z rezerwuarem
ekscytonéw oraz miedzygaleziowego transferu energii w wielopoziomowym ukladzie
polarytonowym. Wyniki eksperymentalne zostaly opisane modelem teoretycznym opartym
otwarto-dysypatywnych réwnaniach Grossa-Pitajewskiego, ktory wykazal wysoka zgodnosé
z doswiadczeniem zaréwno, ponizej jak i powyzej progu laserowania. Ponadto, zaobserwowano
zdegenerowane w energii rozpraszanie parametryczne polarytonéw. W przeciwienstwie
do poprzednich prac uzyto pobudzania nierezonansowego, zastepujac stosowane dotad optyczne
pompowanie rezonansowe kondensatem Bosego-Einsteina polarytonéw wykreowanym
na goérnej galezi polarytonowej. Pozwala to na przygotowanie kondensatu na wyzszej galezi
polarytonowej i czysta obserwacje procesu zdegenerowanego w energii rozpraszania dzigki

separacji spektralnej wzbudzenia i sygnatu.

Pod wzgledem przysztych kierunkéw wykazano, ze uzycie materiatu aktywnego CdSe
zardbwno w postaci pojedynczej studni, jak i supersieci daje duze mozliwoéci rozszerzenia
dotychczasowych badan prowadzonych na mikrownekach na bazie materialéow II-VI.
W szczego6lnosci relatywnie duza sita oscylatora tego materiatu determinuje wysoka wartos¢ sity
sprzezenia ekscyton-foton, co daje szanse na wytworzenie struktur polarytonowych pracujacych
w wyzszych temperaturach. Taki postep technologiczny dalby realne szanse na komercyjne

zastosowanie emiteréw koherentnego swiatta wykorzystujacych efekty polarytonowe.

Duze mozliwoéci strojenia ukladu sprzezonych wertykalnie mikrownek powinny
umozliwi¢ obserwacje rozpraszania parametrycznego polarytonéw zdegenerowanego w pedzie
pod pobudzaniem nierezonansowym. Konfiguracja wertykalna poszerza pole badan sprz¢zonych
systemow mikrownekowych, do tej pory badanych gléwnie w konfiguracji horyzontalnej poprzez
mikrostrukturyzacje pojedynczej mikrowneki planarnej. Otwiera to nowe mozliwo$ci budowania

fotonicznych symulatoréw kwantowych opartych na coraz bardziej zlozonych sieciach
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polarytonowych, w ktérych oddzialywanie miedzy kondensatami polarytonéw odbywa sie

zaré6wno w kierunku horyzontalnym jak réwniez wertykalnym.

Oproécz wartosci nowatorskiej dla badan podstawowych wyniki te majg réwniez duze
znaczenie dla zastosowan praktycznych, takich jak np. realizacja przestrajalnych i przelaczalnych
zrédet $wiatla koherentnego o kilku niskich progach laserowania lub opracowanie
zintegrowanych, catkowicie optycznych urzadzen wykonujacych operacje logiczne. Przelaczanie
intensywnosci zalezne od mocy i przesuniecie w strong wyzszych energii sygnatéw z dwéch
najnizszych gatezi polarytonowych moga pozwoli¢ na realizacje calkowicie optycznych bramek

dwukubitowych.
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