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»Im Augenblick ist die Physik wieder schrecklich verworren.
Jedenfalls ist sie mir zu schwer, und ich wiinschte,

ich ware Filmkomiker oder so etwas geworden

und hdtte nie etwas von Physik gehort.”

— Wolfgang Pauli, list do Arnolda Sommerfelda, 192/

»Where is truth if we can make statements about it that exclude each other?
Are we at all capable of recognizing the truth, and is there any sense

in occupying oneself with science at all? I have lost the conviction

that my work has led to any objective truth and I don’t know

what I lived for; I only regret that I did not die five years ago

when everything still seemed clear to me.”

— Hendrik Antoon Lorentz, wedlug relacji A.F. Joffego, 192
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Streszczenie

Dyskretne widmo energetyczne, ktore determinuje wlasciwoséci optyczne pojedynczych
kropek kwantowych, oraz mozliwo$¢ inicjalizacji i kontroli pojedynczego spinu no$nika spra-
wiaja, ze stanowig one jedna z najbardziej obiecujacych platform do zastosowania w prze-
twarzaniu i przesylaniu informacji kwantowej. Szczegdlne znaczenie maja kropki kwantowe
emitujace w zakresie telekomunikacyjnym, poniewaz umozliwiaja wykorzystanie istniejacej
infrastruktury $wiatlowodowej do transmisji informacji kwantowej. Jednym z kluczowych
warunkéw zastosowania kropek kwantowych w tych technologiach jest dtugi czas koherencji
nos$nikéw oraz ich spinéw, czyli czas zachowania relacji fazowej pomiedzy stanami wlasnymi
uktadu. Procesy prowadzace do utraty koherencji zalezg zaréwno od wlasciwoéci samych kro-
pek, jak i od ich oddzialywania z otoczeniem, dlatego ich poznanie i kontrola stanowia istotne
zagadnienie z punktu widzenia zastosowan w technologiach kwantowych.

Przedmiotem rozprawy doktorskiej jest doswiadczalna analiza koherencji nosnikéw i spi-
néow nosnikéw zwiazanych w pojedynczych kropkach kwantowych emitujacych w trzecim
oknie telekomunikacyjnym oraz ocena ich przydatnosci do zastosowan w kwantowym prze-
twarzaniu informacji. W ramach pracy zbadano kropki kwantowe w ukladzie materiatowym
InAs(P)/InP, wzrastane z wykorzystaniem réznych metod epitaksjalnych w trybie wzrostu
Stranskiego-Krastanowa.

Przed przystapieniem do docelowych badan okreélono podstawowe wilaéciwosci optyczne
i magnetooptyczne badanych kropek kwantowych, co pozwolito na identyfikacje kompleksow
ekscytonowych oraz wyznaczenie ich g-czynnikéw. Uzyskane informacje wykorzystano nastep-
nie w badaniach koherencji nosnikéw poprzez interferencje dwufotonowa w uktadzie Honga-
Ou-Mandela oraz koherencji spinowej nosnikéw z wykorzystaniem efektu Hanlego. Zbadano
zalezno$¢ obserwowanej nierozréznialnosci fotonéw od odstepu czasowego pomiedzy kolejnymi
procesami wzbudzenia oraz od mocy wzbudzania. Okreslono czasy dekoherencji noénikéw
oraz przeanalizowano wplyw warunkéw wzbudzania na obserwowang koherencje. Dynamike
spinowg pojedynczych noénikow badano z wykorzystaniem efektu Hanlego, ktéry umozliwit
wyznaczenie czaséw defazowania spinéw nosnikow w pojedynczych kropkach kwantowych.
Zbadano réwniez zaleznos$é czasu defazowania od temperatury. Uzyskane wyniki pozwolity
okresli¢ wpltyw warunkéw eksperymentalnych na procesy dekoherencji spinéw pojedynczych
nosnikéw oraz wskazaé¢ mechanizmy mogace odpowiadaé za obserwowany zanik koherencji.

Poréwnanie struktur otrzymanych réznymi metodami wzrostu epitaksjalnego wskazuje,
ze sama metoda wzrostu nie determinuje jednoznacznie badanych wtasciwosci optycznych
i spinowych, a uzyskane parametry sa ze soba poréwnywalne. Moze to wynikaé z faktu, ze
obie grupy kropek kwantowych wzrastane byty w tym samym uktadzie materiatlowym. Wyniki
pracy pokazuja, ze pojedyncze kropki kwantowe emitujace w zakresie trzeciego okna teleko-
munikacyjnego emituja pojedyncze fotony oraz zachowuja koherencje optyczng i spinowa.
Otrzymane rezultaty wskazuja tym samym na ich potencjal jako zrédta $wiatta kwantowego
oraz elementéw przysztych ukladéw kwantowego przetwarzania informacji.






Abstract

The discrete energy spectrum that determines the optical properties of individual quan-
tum dots, and the ability to initialize and control a single-carrier spin, make them one of the
most promising platforms for quantum information processing and transmission. Quantum
dots emitting in the telecommunication range are particularly important because they enable
the use of the existing fiber-optic infrastructure to transmit quantum information. A key re-
quirement for using quantum dots in these technologies is long coherence times of the carriers
and their spins. The processes that lead to coherence loss depend on both the properties of
the dots themselves and their interactions with the environment; therefore, understanding
and controlling them is crucial for applications in quantum technologies.

The subject of this doctoral dissertation is the analysis of the coherence of carriers and
carrier spins confined in single quantum dots emitting in the third telecommunication window
and the assessment of their suitability for applications in quantum information processing.
In this work, I investigated quantum dots in the InAs(P)/InP material system, grown using
various epitaxial methods in the Stranski-Krastanov growth mode.

Prior to the main experiments, the basic optical and magneto-optical properties of the
quantum dots were characterized, enabling the identification of exciton complexes and the
determination of their g-factors. The information obtained was subsequently used to study
carrier coherence via two-photon interference in a Hong-Ou-Mandel setup and carrier spin
coherence using the Hanle effect. It was investigated how the observed photon indistinguisha-
bility depended on the time interval between successive excitation processes and on excitation
power. The carrier decoherence time was determined, and the effect of excitation conditions
on the observed coherence was analyzed. The spin dynamics of a single carrier was studied
using the Hanle effect, which allowed for the determination of its spin dephasing time in
a single quantum dot. The dependence of the dephasing time on temperature was also inve-
stigated. These results allowed for the determination of how experimental conditions influence
single-carrier spin decoherence and the identification of mechanisms that may be responsible
for the observed coherence loss.

Comparison of structures obtained using different epitaxial growth methods indicates that
the growth method itself does not determine the optical and spin properties, and the obtained
parameters are comparable. The results demonstrate that single quantum dots emitting in the
third telecommunication window emit single photons and maintain optical and spin coherence.
These results indicate their potential as quantum light sources and components of future
quantum information processing systems.






Wprowadzenie

Rozwdj fizyki kwantowej umozliwil opis teoretyczny, a takze badanie zjawisk zachodzacych
w skali mikro- i nanometrowej. Pomimo jej ponad stuletniej historii, opis wielu uktadéw kwan-
towych oraz zachodzacych w nich proceséw nadal stanowi przedmiot intensywnych badan.
Szczegblne znaczenie maja zjawiska wynikajace z superpozycji standéw, koherencji kwantowej
oraz kwantowego charakteru oddzialywan miedzy ukladem a jego otoczeniem. Ich pozna-
nie jest istotne zaréwno z punktu widzenia badan podstawowych, jak i rozwoju technologii
wykorzystujacych wlasciwosci ukladéw kwantowych.

Wsrod obszaréw, w ktérych efekty kwantowe znajduja zastosowanie, szczegdlne znaczenie
ma przetwarzanie i przesylanie informacji. Technologie kwantowe umozliwiaja wykorzystanie
superpozycji i splatania do realizacji nowych metod przetwarzania informacji, komunikacji
oraz kryptografii. W niniejszej rozprawie skupiono si¢ na badaniu pétprzewodnikowych kropek
kwantowych InAs(P)/InP, emitujacych w zakresie III okna telekomunikacyjnego, ze wzgledu
na ich potencjal aplikacyjny jako emitery nieklasycznego swiatta w komunikacji i kryptografii
kwantowej oraz jako kubity i pamieci spinowe w kwantowym przetwarzaniu informacji.

Celem niniejszej rozprawy doktorskiej byla weryfikacja potencjalu aplikacyjnego bada-
nych struktur kwazizerowymiarowych oraz okreslenie mechanizméw ograniczajacych ich ko-
herencje. Do realizacji tego celu potrzebne byto zaprojektowanie i zbudowanie dwéch uktadow
pomiarowych. Pierwszy z nich postuzyl do obserwacji efektu Honga-Ou-Mandela poprzez
interferencje dwufotonowa, a drugi — do pomiaru efektu Hanlego. W ramach pracy roz-
szerzono zakres eksperymentow mozliwych do przeprowadzenia w Laboratorium Optycznej
Spektroskopii Nanostruktur, dziatajacym na Wydziale Podstawowych Probleméw Techniki
Politechniki Wroctawskiej. Autorka pracy byta odpowiedzialna za zaprojektowanie oraz zto-
zenie uktadow pomiarowych lub ich czesci, a takze za przeprowadzanie pomiaréw z ich uzy-
ciem. Przedmiotem badan byty kropki kwantowe InAs(P)/InP emitujace w zakresie III okna
telekomunikacyjnego. Badano dwie grupy struktur rézniace sie metoda wzrostu. Pierwsza
prébka byla wzrastana metoda epitaksji z wiazek molekularnych na Uniwersytecie w Kassel,
a druga metoda epitaksji z fazy gazowej z uzyciem zwiazkéw metaloorganicznych na Dunskim
Uniwesytecie Technicznym.

Opierajac si¢ na przedstawionym problemie badawczym oraz celach pracy sformulowano
nastepujace tezy, ktérych weryfikacja zostata przeprowadzona na podstawie wynikéw badan
eksperymentalnych:

e Na podstawie pomiaréw interferencji Honga—Ou—Mandela mozliwe jest wyznaczenie
czas6w dekoherencji no$nikéw w kropkach kwantowych InAs(P)/InP wzrastanych me-
todami epitaksji.

o Efekt Hanlego umozliwia wyznaczenie czasu defazowania spinu pojedynczego nosnika
w kropce kwantowej emitujacej w zakresie telekomunikacyjnym.

e Rodzaj zastosowanej metody epitaksjalnego wzrostu w trybie Stranskiego-Krastanowa
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nie determinuje jednoznacznie wiasciwosci badanych kropek kwantowych w zakresie ich
parametréw optycznych i spinowych.

o Badane kropki kwantowe, emitujace w trzecim oknie telekomunikacyjnym, stanowia
obiecujaca platforme dla zastosowan w kwantowym przetwarzaniu informacji.

e (Czas dekoherencji no$nikéw w kropkach kwantowych jest determinowany zaréwno przez
ich oddzialywanie z otoczeniem, jak i przez dynamike tego oddzialywania.

e Warunki wzbudzania, w szczegdlnosci energia i moc promieniowania wzbudzajacego,
wplywaja na dynamike oraz dekoherencje nosnikéw i ich spinéw w kropkach kwanto-
wych.

Rozprawa sktada sie z szesciu gtéwnych rozdzialéw. Rozdziat 1. stuzy jako wprowadze-
nie do fizyki kropek kwantowych, wyjasnia metody ich wytwarzania, opisuje najwazniejsze
wlasciwosci optyczne wymagane do zrozumienia dalszej czesci rozprawy oraz podkresla ich
znaczenia w kontekscie zastosowan w technologiach kwantowych. W rozdziale 2. przedsta-
wiono definicje koherencji nosnikéw i ich spinéw w kropkach kwantowych oraz metody jej
okreslenia, w szczegdlnosci pomiar efektu Honga-Ou-Mandela i efektu Hanlego. W rozdziale
3. opisano doktadnie uktady pomiarowe, ktore zostaly przygotowane na potrzeby niniejszych
badan oraz struktury, ktére byly ich przedmiotem. Rozdziaty 4. i 5. zawieraja wyniki odpo-
wiednio efektu Honga-Ou-Mandela i efektu Hanlego dla obu prébek oddzielnie, poprzedzone
wynikami niezbednych wstepnych pomiaréw optycznych uzasadniajacych wybér badanych
struktur i warunkéw pomiaru. Przedstawiono réwniez wyniki pomiaréw funkcji autokorelacji
drugiego rzedu oraz wyniki prowadzace do wyznaczenia g-czynnikéw, ktére niezbedne byty do
poprawnej analizy wynikéw odpowiednio interferencji dwufotonowej i pomiaru efektu Han-
lego. W rozdziale 6. podsumowano wyniki pomiaréw dla obu badanych prébek oraz wysunieto
wnioski odnosnie otrzymanych rezultatéw identyfikujac dominujace mechanizmy dekoherencji
w kropkach kwantowych InAs(P)/InP.
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1. Kropki kwantowe i ich wlasciwo-
Sci

W 1982 roku przewidziano, ze ograniczenie ruchu no$nikéw w pélprzewodniku w trzech
wymiarach prowadzi do zasadniczych zmian jego wlasciwosci elektronowych i optycznych.
Gdy rozmiar struktury staje sie poréwnywalny z dlugoscia fali de Broglie’a noénikéw, cia-
gle pasma energetyczne ulegaja dyskretyzacji, czemu towarzyszy istotna modyfikacja funkcji
gestosci stanow. W przypadku ograniczenia w trzech wymiarach gestosé stanéw przyjmuje
postaé sumy funkcji typu delty Diraca odpowiadajacych dyskretnym poziomom energetycz-
nym. Powstale w ten sposéb kropki kwantowe charakteryzuja sie catkowicie skwantowana
drabinkg stanéw energetycznych, przypominajaca atomowe widmo energii.! W niniejszym
rozdziale przedstawiono metody wytwarzania oraz podstawowe wlasciwosci epitaksjalnych
kropek kwantowych o strukturze pasm energetycznych typu I, ktére sg przedmiotem niniej-
szych badan, oraz ich wybrane zastosowania w technologiach kwantowych.

1.1 Metody wytwarzania kropek kwantowych oraz ich morfo-
logia

Istnieja dwie gtéwne grupy kropek kwantowych obecnie rozwijanych zaréwno w kregach
naukowych, jak i w réznych gateziach przemystu. Koloidalne kropki kwantowe wytwarzane
metodami fizyko-chemicznymi powstaja w wyniku wytracania krysztatéw o rozmiarach nano-
metrycznych z roztworu. Istnieje wiele réznych metod ich syntezy, w wyniku ktérych otrzy-
muje sie nanokrysztaly o réznych ksztattach i rozmiarach. W przypadku gdy zrédtem ogra-
niczenia kwantowego dla no$nikéw jest powierzchnia nanokrysztatu, duzg role odgrywaja de-
fekty powierzchniowe oraz obecno$é niezwigzanych elektronéw na powierzchni. Prowadzi to
do zmniejszenia efektywnosci kwantowej luminescencji. Zastosowanie powtoki z dodatkowego
materialu o wiekszej przerwie energetycznej, otaczajacego nanokrysztatl potprzewodnikowy
0 mniejszej przerwie energetycznej, redukuje wplyw efektéw powierzchniowych, a co za tym
idzie, zwieksza wydajnos¢ kwantowa emisji z kropki kwantowej. Koloidalne kropki kwantowe
cechuja sie bardzo malymi rozmiarami, rzedu kilku nanometréw, symetrycznym ksztaltem
(czesto sferycznym) oraz dobra rozpuszczalnodcia w wodzie. Znalazly zastosowanie w biolo-
gii i medycynie, np. jako znaczniki komérek nowotworowych, natomiast ich implementacje
w przemysle péiprzewodnikowym ogranicza trudno$é¢ w integracji z ukladami elektronicz-
nymi.

7 tego wzgledu w optoelektronice i optyce kwantowej dominuja kropki epitaksjalne, ktére
tacza wysoka jakos¢ struktury krystalicznej z mozliwoscia integracji z rozwinigta technologia
pélprzewodnikowa. Epitaksja (z ang. epitazy) jest technika osadzania pojedynczych warstw
materiatu potprzewodnikowego na krystalicznym podtozu. W zaleznosci od materiatu podloza
i osadzanej warstwy wyréznia sie¢ homoepitaksje oraz heteroepitaksje. W przypadku hetero-
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Rysunek 1.1: Schemat wzrostu epitaksjalnego w trzech trybach. (a) Tryb Volmera-Webera. (b) Tryb
Franka-van der Merwego. (c) Tryb Stranskiego-Krastanowa

epitaksji stalte sieci tych materialow réznig sie od siebie, co powoduje odksztalcenia w warstwie
osadzanej. Istnieje kilka metod epitaksjalnego wzrostu kropek kwantowych, m.in.: epitaksja
z wiazek molekularnych (z ang. molecular beam epitary — MBE), epitaksja z fazy cieklej
(z ang. liquid-phase epitary — LPFE), epitaksja z fazy gazowej (z ang. vapour-phase epitaxy
— VPFE) oraz jej odmiana — epitaksja z fazy gazowej z uzyciem zwiazkéw metaloorganicz-
nych (z ang. metal-organic vapour phase epitaxy — MOVPE). Obecnie wytwarzanie kropek
kwantowych najcze$ciej odbywa si¢ na drodze samoorganizacji za pomoca techniki MBE lub
MOVPE.

W zaleznoéci od stopnia niedopasowania stalych sieci nanoszonego krysztalu i podloza
oraz od ich energii powierzchniowych obserwuje sie rézne zachowanie osadzanego materiatu.
Mozna moéwié o trzech najwazniejszych trybach wzrostu, ktore schematycznie przedstawiono
na rys. 1.1. Wzrost w trybie Volmera-Webera polega na tworzeniu sie zarodkéw z pojedyn-
czych atoméw, ktére nastepnie rosng i formujg wyspy. Dzieje sie tak, poniewaz energia adhe-
zji jest wieksza niz energia kohezji. Przeciwne zachowanie obserwuje sie¢ przy wzroscie typu
Franka-van der Merwego, w ktorym osadzane atomy sg silniej zwigzane z podtozem. Wzrost
materialu na powierzchni krysztalu nastepuje warstwa po warstwie, przy czym kazda kolejna
warstwa wzrasta ze stala sieci dopasowana do podtoza. Z kolei tryb Stranskiego-Krastanowa
(w ktérym réznice stalych sieci sa w zakresie okoto 2-7%) polega na poczatkowym wzroscie
kilku monowarstw tworzacych tzw. warstwe zwilzajaca (z ang. wetting layer), a nastepnie
na formowaniu sie wysp. W pierwszym etapie wzrostu material osadzany dopasowuje swoja
sie¢ krystaliczng do stalej sieci podloza. Po przekroczeniu pewnej grubosci, okredlanej gru-
boscig krytyczna, tworza sie trojwymiarowe wyspy bedace prekursorem samoorganizujacych
sie kropek kwantowych, ktére po przykryciu materiatlem bariery tworza struktury zdolne do
przestrzennego ograniczenia no$nikéow tadunku. W tej pracy badane sa struktury wytwo-
rzone metodami epitaksji MBE oraz MOVPE, powstate na drodze samoorganizacji w trybie
Stranskiego-Krastanowa, dlatego ponizej oméwione zostana dokladniej te grupy struktur.

Odksztalcenia wynikajace z niedopasowania stalych sieciowych sa podstawowym czynni-
kiem odpowiedzialnym za przejscie od wzrostu dwuwymiarowego do tworzenia tréjwymia-
rowych wysp w trybie Stranskiego—Krastanowa. Poczatkowo na podtozu tworzy sie cienka
warstwa zwilzajaca, ktérej wzrost jest energetycznie korzystny dzieki bilansowi energii po-
wierzchniowych i miedzyfazowych. Wraz ze wzrostem grubosci warstwy narasta energia spre-
zysta zwigzana z odksztalceniem sieci krystalicznej. Po przekroczeniu gruboéci krytycznej
korzystniejsze energetycznie staje sie utworzenie tréjwymiarowych wysp, w ktérych napreze-
nia moga zostaé czedciowo zrelaksowane.

Najbardziej typowy uklad materialowy uzywany do formowania kropek kwantowych w try-
bie wzrostu Stranskiego-Krastanowa to InAs osadzany na podlozu z GaAs. InAs ma wieksza
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stalg sieci niz GaAs, co powoduje niedopasowanie sieci na poziomie ~ 7,2%. Poczatkowo InAs
tworzy warstwe zwilzajaca na GaAs. Po osiggnieciu gruboéci krytycznej ~ 1,7 monowarstwy
(w przypadku czystego InAs) z powodu energii odksztalcenia spowodowanej niedopasowa-
niem sieci zmienia sie morfologia wzrostu z warstw na wyspy. W przypadku InAs wzrasta-
nego na InP niedopasowanie sieciowe wynosi ~ 3,2%. W tym ukladzie przejécie od wzrostu
dwuwymiarowego do formowania tréjwymiarowych wysp nastepuje zazwyczaj po osadzeniu
okoto 2,5-3,5 monowarstwy materiatu, przy czym dokltadna wartosé grubosci krytycznej za-
lezy od parametréw wzrostu. Mniejsze niedopasowanie sieciowe w poréwnaniu do InAs/GaAs
pozwala osiagna¢ wieksze kropki kwantowe i mniej odksztalcone, co obniza energie emisji.?

W metodzie MBE caly proces wzrostu odbywa sie w warunkach ultrawysokiej prozni
(107-10710 Pa). Zrédlem wiazek molekularnych lub atomowych sg komérki efuzyjne (Knud-
sena), w ktérych znajduja sie pierwiastki w stanie stalym o wysokiej czystosci (~99,9999%).
Podczas procesu wzrostu sa podgrzewane do temperatury sublimacji. Utworzona w ten spo-
sOb wigzka molekularna jest kierowana w strone podloza. Niezalezna kontrola strumieni po-
szczegblnych pierwiastkéw umozliwia precyzyjne sterowanie skladem chemicznym, domiesz-
kowaniem oraz grubo$cig osadzanych warstw. Zaletami metody MBE sa przede wszystkim
mozliwo$¢ wytworzenia zaawansowanych materialéw o wysokiej jakosci sieci krystalicznej,
doktadna kontrola sktadu i grubosci warstw oraz powtarzalnos¢ procesu. Gtéwna wada tego
wzrostu jest wysoki koszt i niska szybkoéé osadzania.? W technice wzrostu MOVPE prekurso-
rami sg zwigzki metaloorganiczne oraz wodorki pierwiastkow grup II1 i V. W przeciwienstwie
do MBE, wzrost zachodzi dzigki reakcjom chemicznym na powierzchni ogrzewanego podtoza.
Metoda MOVPE umozliwia otrzymywanie wzglednie wysokiej jakosci warstw epitaksjalnych
przy znacznie wiekszej szybkosci wzrostu i jest powszechnie stosowana do produkcji struktur
péiprzewodnikowych.

Alternatywe dla wzrostu w trybie Stranskiego—Krastanowa stanowia inne metody réw-
nolegle rozwijane, takie jak epitaksja kropelkowa (z ang. droplet epitaxry — DE) oraz epi-
taksja poprzedzona trawieniem kropelkowym (z ang. local droplet etching epitary — LDE).
Umozliwiaja one otrzymywanie kropek kwantowych bez tworzenia warstwy zwilzajacej oraz
zapewniaja niezalezng kontrole rozmiaru i gestoéci powierzchniowej struktur na etapie formo-
wania kropli. Dodatkowa zaleta tych technik jest mozliwosé¢ wytwarzania kropek kwantowych
zaréwno z materialéw dopasowanych sieciowo do podtoza, jak i z materialéw o znacznym nie-
dopasowaniu statych sieciowych. W obu przypadkach mozna uzyskaé kropki kwantowe bez
odksztalcen i o wysokiej symetrii. Z kolei losowy charakter nukleacji wysp w trybie Stran-
skiego—Krastanowa powoduje, ze uzyskiwane kropki wykazuja rozrzut rozmiaréw, typowo
rzedu 10%, zalezny od temperatury wzrostu, iloci zdeponowanego materialu oraz kinetyki
dyfuzji powierzchniowej. Rozrzut ten przektada sie bezposrednio na niejednorodnosé energii
emisji zespotu kropek kwantowych. Geometrie kropek na powierzchni mozna charakteryzo-
waé m.in. za pomocg mikroskopii sit atomowych lub skaningowej mikroskopii elektronowej.
Metody te pozwalaja okresli¢ rozmiar i ksztalt kropek przed ich przykryciem warstwa ba-
riery. Do badania struktury kropek po przykryciu mozna natomiast wykorzystaé¢ transmi-
syjna mikroskopie elektronowa, jednak wymaga ona destrukcyjnego przygotowania prébki.
Ponadto losowe rozmieszczenie kropek na powierzchni utrudnia powigzanie ich struktury
przed i po przykryciu. Procesy dyfuzji odgrywaja istotng role w ksztaltowaniu ostatecznej
geometrii i skladu kropek kwantowych. W wielu przypadkach kropki wykazuja rowniez wy-
dhuzenie wzdhuz okreslonego kierunku w plaszczyznie wzrostu, zwigzane z anizotropia dyfu-
zji powierzchniowej wynikajaca z orientacji krystalograficznej podloza.?. Zaréwno asymetria
w plaszczyznie wzrostu, jak i odksztatcenia prowadzace do naprezen wplywaja na wtasciwosci
kropek kwantowych, o czym wiecej w kolejnych czedciach tego rozdziatu.
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1.2 Wtasciwosci potprzewodnikowych kropek kwantowych

1.2.1 Struktura energetyczna

Gestos¢ standéw w polprzewodniku zalezy od wymiarowosci uktadu, gdyz ograniczenie
ruchu nosnikéw w okreslonych kierunkach prowadzi do zmniejszenia liczby stopni swobody
w przestrzeni wektorow falowych k. Dla parabolicznej zaleznosci dyspersyjnej gesto$é standéw
w ukladzie o i swobodnych wymiarach jest proporcjonalna do /271, gdzie € jest energia
mierzong od krawedzi pasma przewodnictwa. Zatem funkcja gestosci standéw elektronowych

pgi)(e) dla i-wymiarowego pélprzewodnika jest wyrazona przez:

m* 2\3/2
W= B 1)
W) =3 (W’;;Z)H[e — )], (1.2)
(0 5~ (/20" [ (xLyLy)
A e e e .
PO = Y 770l — exlk) — (1) — ()], (14)
nlk —yHEtx

gdzie m* jest masa efektywna elektronu, € jest jego energia mierzona od krawedzi pasma
przewodnictwa E., h jest stala Plancka, H(e) oznacza funkcje skokowa Heaviside’a, gdzie
H(e > 0) = 11 H(e < 0) = 0, natomiast d(e) jest delta Diraca. Wartodci €,(n), ey(()
i (k) to energie pozioméw energetycznych o liczbach kwantowych odpowiednio n, [ i k.!
W przypadku uktadéw kwazizerowymiarowych nie wystepuje cigglty rozktad gestosci standéw
— funkcja gestosci stanéw przyjmuje wartosci dyskretne. Wizualizacja funkcji gestosci sta-
now dla uktadéw o i-wymiarowosci zostata przedstawiona na rys. 1.2. Dla dziur w pasmie
walencyjnym wystepuja analogiczne zaleznosci ps,z)(e).

P2 @) P PP
A A A A
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Rysunek 1.2: Funkcje gestosci stanéw nosnikéw dla ukladéw o réznych wymiarowosciach.

Wiele optycznych i elektronowych wtasciwosci nanostruktur zalezy $cidle od funkcji gesto-
Sci stanéw. Sila przejscia optycznego odpowiadajacego absorpcji fotonu jest proporcjonalna
do gestosci stanéw w stanie poczatkowym w pasmie walencyjnym i w stanie koncowym w pa-
$mie przewodnictwa. Zalezno$¢ ta méwi o tacznej gestosci stanéw i ma analogiczne zaleznosci
od wymiarowoéci uktadu, jak indywidualne funkcje gestosci stanéw dla elektronéw i dziur.*

Istnienie skwantowanych pozioméw energetycznych w zerowymiarowych strukturach pot-
przewodnikowych powoduje, ze optyczna przerwa energetyczna jest powiekszona o réznice
energii miedzy krawedziami pasm a pierwszymi zwiazanymi stanami energetycznymi, w po-
rownaniu z polprzewodnikiem objetosciowym. Co wiecej, mozliwa jest inzynieria takiej efek-



1.2 Wilasciwosci potprzewodnikowych kropek kwantowych )

tywnej przerwy wzbronionej poprzez kontrolowanie rozmiaru struktury. Wraz ze zmniejsza-
niem rozmiaru nanostruktury efektywna przerwa energetyczna sie poszerza, a kolejne poziomy
energetyczne sa dalej siebie. Jest to tzw. kwantowy efekt rozmiarowy, obserwowany dla nosni-
kéw w pélprzewodnikach niskowymiarowych. Dla najprostszego przypadku struktury kwa-
zizerowymiarowej, tj. prostopadtosciennej kostki, kwantowe zwiazanie noé$nikow moze by¢
rozpatrywane oddzielnie dla kazdego kierunku w przestrzeni. W przyblizeniu nieskonczenie
glebokiej studni potencjatu, energie no$nikéw w prostopadloéciennej kostce o wymiarach L,
Ly i Ly sa funkcja trzech liczb kwantowych n, m i [:°

R2rn?  RAr?m? R2mlP
€n,m,l = 2 2 2
2m*L; ~ 2m*Lg  2m*Lg

(nym,l =1,23,...). (1.5)

Ksztalt rzeczywistych kropek kwantowych jest duzo bardziej skomplikowany, dlatego ob-
liczenie energii stanéw zwiazanych wymaga numerycznego rozwigzania odpowiednich réwnan
Schrédingera. Kwantyzacja energii jest powodem, dla ktérego kropki kwantowe nazywane sa
potocznie sztucznymi atomami. Z tego wzgledu kolejne poziomy energetyczne w kropkach
oznaczane sg czesto literami s, p i d, analogicznie do orbitali atomowych, przy czym w na-
szym przypadku odnoszg si¢ one do stanu podstawowego i stanéw wzbudzonych w kropkach
kwantowych.

Najprostszym do rozwiazania potencjalem wiazacym w przypadku kropek kwantowych
jest potencjal paraboliczny, dla ktorego rzad degeneracji kolejnych standw, tj. podstawo-
wego i kolejnych wzbudzonych, przyjmuje wartoéci 2, 4, 6 itd., uwzgledniajac degeneracje ze
wzgledu na orientacje spinu. Z tego widaé, ze struktura energetyczna w takim przyblizeniu
kropki kwantowej nie jest bezposrednim odzwierciedleniem tej w atomach, gdzie kolejne or-
bitale moga by¢ wypelnione przez 2, 6, 10 itd. elektronéw. Wynika to z geometrii i otoczenia
kropek kwantowych, ktére wpltywaja na charakter potencjaltu wiazacego. Potencjal w ato-
mach jest zwiazany z oddzialywaniem kulombowskim i ma symetrie w trzech wymiarach,
natomiast w kropkach kwantowych o ksztalcie soczewkowym, w ktorych wysokos¢ kropki
jest zdecydowanie mniejsza od jej Srednicy, symetria wystepuje tylko w jednej plaszczyznie.
Poza rozmiarem kropki kwantowej, wptyw na jej strukture energetyczna maja jej ksztalt,
material, z ktérego zostala wykonana, oraz rodzaj bariery potencjatu ograniczajacej ruch
nosnikow.

Dla rzeczywistych kropek kwantowych strukture elektronows wyznacza sie najczeéciej za
pomocg modeli jednoczastkowych, ktére mozna podzieli¢é na modele ciagle i atomistyczne.
Najpowszechniej stosowang metoda ciagla jest model k-p, oparty na przyblizeniu funkcji ob-
wiedni, w ktérym funkcja falowa rozwijana jest w bazie funkeji Blocha (najczesciej w wariancie
8-pasmowym).5” Metoda ta umozliwia wyznaczenie pozioméw energetycznych z uwzglednie-
niem naprezen oraz efektéw piezoelektrycznych i dobrze sprawdza sie w opisie stosunkowo
duzych kropek kwantowych, dla ktérych atomowa struktura interfejsu ma niewielki wpltyw
na witasciwosci elektronowe. Jej istotna zaleta jest réwniez dostepnosé dobrze scharaktery-
zowanych parametrow materiatlowych, takich jak masy efektywne, parametry Luttingera czy
wartosci przerw energetycznych, dla wielu standardowych pélprzewodnikéw. Z kolei metody
atomistyczne, takie jak metoda pseudopotencjaléw czy metoda ciasnego wiazania (z ang. ti-
ght binding), uwzgledniaja polozenie oraz oddzialywania poszczegélnych atoméw. Pozwalaja
dzieki temu uwzgledni¢ efekty wynikajace z atomowej struktury ukladu, jednak wymagaja
znacznie bardziej szczegdtowej parametryzacji oddziatywan atomowych i sa bardziej wymaga-
jace obliczeniowo. Ogranicza to ich zastosowanie do wzglednie maltych uktadéw lub wymaga
stosowania dodatkowych przyblizen.5?

W péiprzewodnikach II1-V pasmo walencyjne sktada sie z podpasm o charakterze ciezko-
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i lekkodziurowym, ktére w strukturach objetoéciowych oraz w studniach kwantowych moga
istotnie wptywaé na ich wlasnosci optyczne. W przypadku kropek kwantowych wzrastanych
w trybie Stranskiego-Krastanowa, silne ograniczenie przestrzenne oraz odksztaltcenia sieci kry-
stalicznej prowadza do zniesienia degeneracji i silnego rozszczepienia tych podpasm. Najnizsze
energetycznie stany dziurowe majg wowczas dominujacy charakter ciezkodziurowy, natomiast
wktad lekkich dziur jest silnie ograniczony. W dalszej czeéci pracy rozwazane beda wylacz-
nie stany o dominujacym charakterze ciezkiej dziury. Przyblizenie to jest uzasadnione dla
wigkszosci samoorganizujacych sie kropek kwantowych z pétprzewodnikéw I11-V, w ktérych
naprezenia Sciskajace oraz anizotropia ksztaltu prowadza do znacznego rozdzielenia stanéw
ciezkiej i lekkiej dziury.”

1.2.2 Reguly wyboru dla miedzypasmowych przej$é optycznych

W temperaturze 0 K w polprzewodniku wszystkie elektrony znajduja sie¢ w pasmie walen-
cyjnym, natomiast pasmo przewodnictwa jest puste. Dodanie energii do uktadu, np. poprzez
absorpcje fotonu o odpowiedniej energii, powoduje wzbudzenie elektronu do pasma przewod-
nictwa, pozostawiajac dodatnio naladowana dziure w pasmie walencyjnym.

Zlota reguta Fermiego okresla szybkos¢ przejscia, czyli prawdopodobienstwo przejscia na
jednostke czasu, pomiedzy stanem poczatkowym ¢ i stanem koncowym f. Dla przejsé do
kontinuum stanéw koncowych ma ona postaé:

wiy = 2T 1 1) (), (1.6

gdzie H' jest hamiltonianem opisujacym oddzialywanie bedace przyczyna przejscia (np. od-
dzialywanie z promieniowaniem elektromagnetycznym), (f| H'|i) jest elementem macierzo-
wym przejécia okreslajacym sile sprzezenia pomiedzy stanami, natomiast p(Ey) oznacza ge-
stos¢ dostepnych stanéw koncowych o energii Ey.

W bardziej ogblnej postaci ztota reguta Fermiego zawiera delte Diraca:

wig = 20 S H i) 6(By — B, (1.7)
!

ktora wymusza spelnienie zasady zachowania energii. Oznacza to, ze przejécie moze zajs¢
jedynie pomigdzy stanami, ktorych réznica energii £y — E; odpowiada energii dostarczone;j
lub oddanej w procesie oddzialywania. W przypadku absorpcji lub emisji fotonu warunek ten
oznacza, ze roznica energii pomiedzy stanami poczatkowym i koricowym musi odpowiadaé
energii fotonu uczestniczacego w przejsciu. W kropkach kwantowych energia ta musi by¢
rowna réznicy energii miedzy danymi poziomami energetycznymi.

Wartos¢ elementu macierzowego przejscia determinuje réwniez site oscylatora przejscia
fi (z ang. oscillator strength), ktéra jest bezwymiarowa miara sily przejscia optycznego,
okreslajaca jego zdolno$é¢ do absorpcji i emisji promieniowania elektromagnetycznego:

2mow A2
= d ’ : 1.8
fig = st |14l (1)
gdzie mg oznacza mase spoczynkows elektronu, e oznacza tadunek elementarny, d = —er

jest operatorem elektrycznego momentu dipolowego, a w;f = (E; — E;)/h oznacza czestodé
katowa przejscia. Im wieksza silta oscylatora, tym silniejsze sprzezenie przejscia optycznego z
polem elektromagnetycznym. W pétprzewodnikowych kropkach kwantowych zalezy ona m.in.
od przekrywania sie funkcji falowych elektronu i dziury oraz od symetrii rozwazanych stanéw.
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Duza sita oscylatora prowadzi do zwiekszenia szybkosci rekombinacji promienistej, na skutek
skrécenia czasu zycia stanu wzbudzonego.

Poza warunkiem zachowania energii istnieja rowniez reguly wyboru dla przej$é¢ optycz-
nych. W nanostrukturach, przy zalozeniu nieskonczenie glebokiego potencjatu wiazacego,
oraz izotropowych mas efektywnych zaréwno dziury, jak i elektronu, obwiednie funkcji falo-
wych elektronu ¢, i dziury ¢p, sa identyczne i niezalezne od mas efektywnych. Zatem catka
przekrycia funkcji falowych jest iloczynem skalarnym wektoréow stanu z tej samej bazy:

b = [ @E) s (1) e (19)

prowadzac do reguty wyboru:
lyy! = 5vv’ . (110)

Zatem przejécia optyczne sa dozwolone tylko pomiedzy podpasmami (lub poziomami w kropce
kwantowej) walencyjnymi i przewodnictwa o réwnych liczbach kwantowych.

W przypadku skonczonej glebokosci potencjatu wiazacego ksztatty obwiedni funkcji falo-
wych dla elektronéw i dziur zaleza od mas efektywnych tych nosnikéw i réznia sie od siebie.
Jednak réznice te nie sa znaczace, co daje w rezultacie migkkie reguty wyboru:

Typ & 1 oraz ipe | < 1 dla v £, (1.11)

Jedli natomiast potencjal wiazacy posiada o$ symetrii, jak w przypadku kropek o ksztalcie
soczewkowym, wtedy przejécia miedzypasmowe pomiedzy stanami o obwiedniach @y, ©por
o przeciwnej parzystosci sa zabronione.

Reguly wyboru wynikajace z zachowania momentu pedu oraz polaryzacji Swiatta zostang
oméwione w kolejnych podrozdziatach.

1.2.3 Kompleksy ekscytonowe

Oddziatywanie kulombowskie miedzy wzbudzonymi no$nikami powoduje utworzenie kom-
pleksu ekscytonowego. Oddzialywanie to redukuje energie potrzebna do wzbudzenia ekscy-
tonu wzgledem nieoddziatujacych ze soba no$nikéw, gdzie energia ta jest réwna energii prze-
rwy wzbronionej Eg, powigkszonej o energie stanu elektronowego €. i dziurowego ej,. Powoduje
to powstanie serii dyskretnych pozioméw energetycznych ponizej krawedzi pasma przewod-
nictwa, o energiach opisywanych wyrazeniem:

Eexen = Eg + €en + €hn — Eexc/n (n=1,2,3,...,00). (1.12)

Energia wigzania ekscytonu e.,. to energia, ktérag nalezy dodaé¢ do ukladu, aby zniszczyé
wigzanie kulombowskie miedzy no$nikami.

W pélprzewodnikach z grupy pierwiastkéw III-V energia wiazania ekscytonu jest rzedu
kilku meV, stad w temperaturze pokojowej (kg7 = 25 meV) energia termiczna powoduje, ze
prawdopodobienistwo utworzenia kompleksu ekscytonowego jest niskie. Przestrzenne zwiaza-
nie no$nikéw w nanostrukturach uniemozliwia ich ruch (brak energii kinetycznej) i powoduje
wieksze przekrycie funkcji falowych noénikéw, a w konsekwencji wigksza energie wiazania
ekscytonu. W studni kwantowej nosniki sa ograniczone jedynie w jednym kierunku i moga
swobodnie porusza¢ sie w plaszczyznie warstwy, natomiast w kropce kwantowej sa ograni-
czone we wszystkich trzech wymiarach. Prowadzi to do zwiekszenia energii wigzania ekscytonu
nawet do 30 meV dla kropek kwatowych InAs/GaAs i do 20 meV dla kropek InAs/InP,"!!
co umozliwia obserwacje efektow ekscytonowych w znacznie wyzszych temperaturach.
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Rysunek 1.3: Schemat kropki kwantowej w réznych konfiguracjach noénikéw wzbudzonych tworza-
cych: (a) ekscyton, (b) biekscyton, (¢) trion naladowany ujemnie i (d) trion natadowany dodatnio.
Czarne kulki oznaczaja elektrony, biate kulki oznaczajg dziury, czarne grubsze linie to krawedzie pasm,
a szare wezsze linie to dyskretne poziomy energetyczne

Kiedy zaréwno elektron, jak i dziura znajduja sie w najnizszych energetycznie stanach,
odpowiednio w pasmie przewodnictwa i walencyjnym, méwimy o ekscytonie w stanie podsta-
wowym (rys. 1.3(a), a energia jego wiazania jest réwna:

ex = Bs + By, — EX, (113)

gdzie Fe i Ey to energie odpowiednio elektronu i dziury, a Ex to energia stanu ekscytonowego.

Gdy w kropce znajduja sie dwie pary elektron-dziura w najnizszych stanach, méwimy o
biekscytonie w stanie podstawowym. Energia potrzebna do wzbudzenia biekscytonu Exx jest
rowna réznicy podwojonej energii ekscytonu Ex i energii wiazania biekscytonu:

EXX = 2EX - EXX (114)

Gdy exx > 0, biekscyton ma charakter wiazacy, natomiast gdy exx < 0 — antywiazacy.
W przypadku typowych kropek samorosnacych z grup pierwiastkow I1I-V, jak GaAs lub InAs,
charakter wiazania biekscytonu jest zwykle wiazacy, a jego energia jest rzedu kilku meV.!! Po
rekombinacji biekscytonu w kropce zostaje ekscyton, natomiast po rekombinacji ekscytonu
w kropce nie ma zadnych nosnikéw wzbudzonych; ponownie wszystkie elektrony znajduja sie
w pasmie walencyjnym.

Szczegdlnie interesujacym dla tej pracy przypadkiem jest naladowany ekscyton, tzw. trion.
Jest to sytuacja, w ktorej w kropce znajduja sie trzy wzbudzone nosniki. Gdy wzbudzone sg
dwa elektrony i jedna dziura, méwimy o trionie ujemnym, a w przeciwnym wypadku —
o trionie dodatnim. Ich energie wiazania wynoszg odpowiednio:

ex- = Ex + Fe — Ex-, (1.15)

ex+ =Ex +E, — Ex+. (1.16)

Po rekombinacji trionu w kropce pozostaje jeden wzbudzony nosnik: elektron lub dziura.
7 punktu widzenia zastosowan w pamieciach spinowych i kubitach jest to niezwykle wazna
cecha, o czym wiecej w podrozdziale 1.3.

Schemat kropki kwantowej ze wzbudzonymi nosnikami w réznych konfiguracjach przed-
stawiono na rys. 1.3. Oprocz przytoczonych konfiguracji no$nikow wzbudzonych kazdy z omo-
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wionych kompleksow ekscytonowych moze wystepowaé w stanach wzbudzonych, gdy co naj-
mniej jeden noénik znajduje sie w wyzszym stanie niz stan podstawowy w danym pasmie.
Kazdy ze wspomnianych komplekséw ekscytonowych ma charakterystyczna energie przejscia
optycznego, wlasciwoéci polaryzacyjne oraz czas zycia.'?

1.2.4 Struktura subtelna

Z reguly nosniki w kropkach kwantowych beda obsadza¢ najnizsze poziomy energetyczne,
jednak doktadna energia zaleze¢ bedzie od konfiguracji spinowej danego noénika. Silne prze-
krywanie si¢ funkcji falowych elektronu i dziury, spowodowane zwigzaniem przestrzennym
noénikow, prowadzi do réznych oddzialywan miedzy tymi nosnikami. Oprécz wspominanego
wezesniej (bezposredniego) oddzialywania kulombowskiego obecne jest tez oddzialywanie wy-
miany miedzy dziura a elektronem, ktére prowadzi do rozszczepienia subtelnej struktury
standéw ekscytonowych. Efekt ten zalezy od symetrii uktadu.

Hamiltonian krétkozasiegowego oddziatywania wymiany w ekscytonie utworzonym przez

dziure o catkowitym momencie pedu J;, i elektron o spinie S, ma postaé:!?
Hexchange = Z (aiJh,iSe,i + biJ}?;,iSe,i) . (1'17)
i:%y%

Kierunek wzrostu struktury jest zgodny z kierunkiem z. Pomijajac mieszanie sie stanéw lekko-
i ciezkodziurowych, ekscyton jest utworzony z ciezkiej dziury o spinie Jy = 3/2, Jy, , = £3/2
oraz elektronu o spinie Se = 1/2, S, , = £1/2. Z kombinacji tych stanéw moga by¢ utworzone
cztery stany ekscytonowe, opisywane przez rzut momentu pedu na kierunek z: M = S ,+Jy, .
Stany o |[M| = 2 nie sprzegaja sie ze $wiatltem, ktérego moment pedu |M,| = 1 i nazywane
sa ekscytonami ciemnymi. Z kolei stany o |[M| = 1 sa optycznie aktywne i nazywane sa
ekscytonami jasnymi. Uzywajac standéw ekscytonu o okreslonym rzucie momentu pedu na
kierunek z jako bazy, mozna sformutowaé¢ powyzszy Hamiltonian w postaci macierzowej: 3

+dp +61 0 0

1|+01 400 O 0
,Hexchange = 5 (1 . 18)
0 0 —d9 +09

0 0 +d09 —dg
Okazuje sig, ze stany jasne i ciemne nie mieszaja si¢ ze soba (Hamiltonian wymiany
jest blokowo diagonalny), natomiast te o przeciwnych warto$ciach momentu pedu ulegaja

hybrydyzacji. Pozadiagonalne elementy macierzy Hexchange OPisujace mieszanie si¢ dwéch
stanéw jasnych i stanéw ciemnych maja wartogci: !

51 = 0,75(by — by), (1.19)

8y = 0,75(by + by). (1.20)

Z tego wynika, ze w uktadzie o symetrii obrotowej, tzn. gdy b, = by, stany jasne sg zdegene-
rowane, podczas gdy ztamanie symetrii (b, # by) powoduje zniesienie degeneracji i mieszanie
stanéw jasnych. Warto zauwazy¢, ze stany ciemne nie beda w zadnym wypadku zdegenero-
wane. Rozszczepienie pomiedzy stanami o [M| =11 |M| = 2 wynosi:!3

8o = 1,5 (az + 2,25b.) . (1.21)
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Rysunek 1.4: Schemat stanéw ekscytonu z podzialem na stany jasne (|JM| = 1, u géry) i ciemne
(|M] = 2, na dole). Po lewej rozszczepienie stanéw jasnych od ciemnych §p oraz pomiedzy stanami
ciemnymi s, spowodowane oddzialywaniem wymiany miedzy elektronem a dziura. Po prawej (gora)
rozszczepienie stanéw jasnych ekscytonu 0; w przypadku uktadu o niskiej symetrii, np. kropki kwan-
towej wydtuzonej w jednym z kierunkéw z lub y.

Schemat na rys. 1.4 przedstawia rozszczepienie struktury subtelnej ekscytonu spowodowane
oddzialywaniem wymiany elektronu i dziury oraz ztamaniem symetrii uktadu.

W przypadku, gdy w kropce znajduje sie dodatkowy noénik wzbudzony (na pierwszym
stanie wzbudzonym), z powodu zakazu Pauliego spiny dwéch elektronéw (trion ujemny) albo
spiny dwoéch dziur (trion dodatni) musza byé przeciwne. Sparowane nosniki tworza singlet
spinowy i maja zerowy moment pedu, co sprawia, ze oddzialywanie wymiany zanika. Z tego
wynika, ze spin trionu jest definiowany przez niesparowany nosnik. Co wiecej, nalezy zauwa-
zy¢, ze w trionie nie tworza sie stany ciemne, jak ma to miejsce w przypadku ekscytonu
neutralnego. Podobnie sytuacja ma sie w przypadku biekscytonu, gdzie oba typy nosnikow

Sg Sparowane. 14

1.2.5 Polaryzacja emisji i optyczna orientacja spinéw nosnikéw

W przypadku uktadu o wysokiej symetrii, w ktérym stany jasne ekscytonu sa zdegene-
rowane, ale nie mieszaja si¢, emisja ze stanu ekscytonowego, tj. przy rekombinacji promie-
nistej elektronu i dziury, bedzie spolaryzowana kotowo. Natomiast w uktadzie o ztamanej
symetrii, np. w wydtuzonej w plaszczyznie kropce kwantowej, z powodu mieszania stanéw
emisja po rekombinacji kazdego ze standéw ekscytonu bedzie spolaryzowana liniowo, o kie-
runku zaleznym od konfiguracji spinowej, przy czym polaryzacje dla dwoch stanéw beda
w pierwszym przyblizeniu ortogonalne (przy zalozeniu pomijalnego mieszania stanéw lekko-
i ciezkodziurowych) (rys. 1.5). Obserwacja rozszczepienia struktury subtelnej jest mozliwa
eksperymentalnie poprzez pomiar fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie. Jest to jedna
z metod identyfikacji neutralnych kompleksow ekscytonowych. Ograniczajacym aspektem ob-
serwacji tego rozszczepienia sg rozdzielczo$¢ spektralna ukladu pomiarowego oraz szerokosé
linii emisyjnej. Wyniki pomiaréw rozdzielczych polaryzacyjnie, z widocznym rozszczepieniem
struktury subtelnej ekscytonu i biekscytonu, zaprezentowano w rozdziale 5.

Gdy obecny jest dodatkowy nosnik w kropce, polaryzacyjne reguly przej$¢ optycznych
wygladaja inaczej i zaprezentowane sg schematycznie na rys. 1.6. Schemat przej$¢ dla trionu
ujemnego widoczny jest po lewej stronie, natomiast dla trionu dodatniego — po prawej. Poma-
ranczowe i fioletowe strzalki symbolizuja przejécia optyczne dozwolone ze wzgledu na zasade
zachowania momentu pedu o koltowej polaryzacji emisji odpowiednio lewo- i prawoskretnej.
Widaé, ze niezaleznie od symetrii uktadu emisja z danego stanu trionu bedzie spolaryzowana
kotowo, o orientacji zaleznej od orientacji spinu niesparowanego nosnika.

Mozliwe jest optyczne orientowanie spinéw, tj. magnetycznych momentéw pedu nosnikow,
poprzez pompowanie optyczne. Jest to bezposrednia konsekwencja zasady zachowania mo-
mentu pedu. Foton spolaryzowany kolowo przenosi moment pedu, ktory podczas absorpcji
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Rysunek 1.5: Kaskada rekombinacji promienistej biekscyton-ekscyton. Po lewej: uktad o wysokiej
symetrii. Emisja po rekombinacji promienistej biekscytonu i ekscytonu spolaryzowana kolowo. Po
prawej: uktad o ztamanej symetrii. Emisja spolaryzowana liniowo o polaryzacjach ortogonalnych dla
dwoéch réznych stanow ekscytonu i biekscytonu. Widoczne rozszczepienie struktury subtelnej jasnego
ekscytonu 6y .

A, Energia trion ujemny trion dodatni
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Rysunek 1.6: Reguly wyboru przej$¢ optycznych dla trionu ujemnego (po lewej) i dodatniego (po
prawej). Czarne strzalki symbolizuja spin elektronu, natomiast czerwone — spin dziury.

zostaje przekazany do ukladu. Dzieki polaryzacyjnym regulom wyboru mozliwe jest zatem
selektywne wzbudzenie no$nikéw do okreslonych stanéw spinowych danego kompleksu ekscy-
tonowego.

Skutecznosé optycznej orientacji spinéw zalezy od schematu wzbudzania. W przypadku
wzbudzania nierezonansowego, nosniki, przed wychwyceniem do kropki kwantowej, przecho-
dza wielostopniowa relaksacje energetyczna, podczas ktorej moga ulegaé procesom relaksa-
cji i depolaryzacji spinowej. Dlatego do efektywnej inicjalizacji spinu najczedciej stosuje sie
wzbudzanie rezonansowe lub kwazirezonansowe, w ktorych relaksacja przebiega przez nie-
wielka liczbe proceséw, czesto zachowujacych orientacje spinu. Rézne schematy wzbudzania
zostaly oméwione w nastepnym podrozdziale.

Ciagle wzbudzanie $wiattem o okreslonej polaryzacji prowadzi do powstania nieréwnowa-
gowej polaryzacji spinowej nosnikéw P, opisanej zalezno$cia:

_M-N

p=1"20
NT—G—]\Q

(1.22)

gdzie Ny i N oznaczaja populacje¢ spinéw o odpowiedniej orientacji polaryzacji ,w gore”
i ,w dot”. Mozliwo$¢ optycznej inicjalizacji i odczytu stanu spinowego stanowi podstawe
eksperymentalnych metod badania dynamiki spinéw oraz ich koherencji.

1.2.6 Wzbudzanie optyczne i relaksacja energetyczna nosnikéw

Najprostszym optycznym sposobem na wzbudzenie nosnikéw w kropce kwantowej jest
zrobienie tego posrednio, poprzez wzbudzenie ich w barierze potencjalu lub w materiale pod-
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Rysunek 1.7: Typowe schematy wzbudzania no$nikéw w kropkach kwantowych. (a) Wzbudzanie nie-
rezonansowe no$nikéw w materiale bariery lub podloza. Po wzbudzeniu nastepuje relaksacja nosnikéw
do nizszych stanéw, w tym standéw w kropkach kwantowych, z ktérych moze nastapi¢ rekombinacja
promienista. (b) Wzbudzanie kwazirezonansowe w wyzsze stany wzbudzone w kropkach kwantowych.
W zaleznodci od energii wzbudzania moga zosta¢ obsadzone rézne stany. Relaksacja prowadzi do ob-
sadzenia najnizszego stanu w kropce, z ktérego nastepuje rekombinacja. (¢) Wzbudzanie rezonansowe.
W wyniku wzbudzania zostaje obsadzony stan konicowy, z ktérego nastepuje rekombinacja promieni-
sta. Wzbudzanie rezonansowe jest koherentne.

toza, ktérych przerwa energetyczna jest wieksza niz przerwa energetyczna materialu kropki
(rys. 1.7(a)). Wzbudzanie nierezonansowe prowadzi do termicznej relaksacji no$nikéw do naj-
nizszego stanu wzbudzonego poprzez procesy wielofononowe oraz wychwyt nosnikéw przez
kropke. W tym stanie zachodzi przejscie optyczne, tj. rekombinacja promienista, po kto-
rym uklad wraca do stanu podstawowego. Jest to spowodowane tym, ze szybkos¢ relaksacji
w obrebie pasm jest typowo znacznie wigksza niz szybkos¢ przejs¢ miedzypasmowych, w tym
rekombinacji promienistej. W kropkach kwantowych z grupy pierwiastkéw III-V, takich jak
GaAs/AlGaAs, InAs/GaAs czy InAs/InP, czasy te sa odpowiednio rzedu dziesiatek ps i po-
jedynczych ns.'®16 Wzbudzanie nierezonansowe jest eksperymentalnie latwe do zrealizowania
ze wzgledu na duzg odlegtoéé spektralng swiatta wzbudzajacego i emisji, co utatwia odfiltro-
wanie sygnalu od promieniowania laserowego. Co wiecej, material podtoza lub bariery jest
péiprzewodnikiem objetosciowym, co oznacza wysoki wspdtczynnik absorpcji i duzy przekrdj
czynny na absorpcje ze wzgledu na duza liczbe dostepnych stanéw. Przy wzglednie malej
gestosci mocy wzbudzania absorpcja jest wyzsza w materiale objeto$ciowym niz w uktadach
0 nizszej wymiarowosci. Powoduje to efektywna absorpcje, a tym samym efektywne zasila-
nie kropki kwantowej nosnikami. Eksperymenty z wzbudzaniem nierezonansowym pozwalaja
na obserwacje podstawowych wlasnoéci optycznych kropek kwantowych, takich jak ener-
gie przejs¢ standw ekscytonowych, oraz na identyfikacje tych komplekséw poprzez pomiary
w funkcji gestosci mocy wzbudzania czy rozdzielcze polaryzacyjnie. Natomiast ze wzgledu na
skomplikowane i wielostopniowe procesy relaksacji no$nikéw do standéw podstawowych ekscy-
tonu i jego komplekséw, wzbudzanie nierezonansowe jest niewystarczajace w eksperymentach
wymagajacych koherentnego wzbudzania no$nikéw. Co wiecej, rozrzut czasowy relaksacji do
stanu podstawowego skutkuje wiekszym rozrzutem czasowym rekombinacji promienistej. Jest
to szczegdlnie problematyczne w eksperymencie interferencji dwufotonowej, opisanym w na-
stepnym rozdziale.

Drugim wzglednie prostym modelem wzbudzania nosnikéw jest tzw. wzbudzanie kwazi-
resonansowe, tj. w wyzsze stany energetyczne w kropce kwantowej (rys. 1.7(b)). Zapewnia to
selektywniejsze wzbudzanie wybranych kompleksow ekscytonowych, gdyz kazdy z nich cha-
rakteryzuje sie¢ wlasna drabinka energetyczna stanéw, do ktérych moga zosta¢ wzbudzone
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noéniki. W takich przypadkach réznica miedzy energia wzbudzania a energia emisji wynosi
zwykle od kilku do kilkudziesieciu meV, co daje mozliwosé wzglednie prostego odfiltrowania
promieniowania laserowego od emisji z badanej struktury poprzez zastosowanie odpowiednich
filtrow optycznych. Relaksacja z wyzszych stanéw w kropce do stanu podstawowego danego
kompleksu ekscytonowego moze by¢ nawet procesem jednostopniowym, zachowujacym orien-
tacje spinu no$nikéw wygenerowanych w procesie wzbudzania. Powyzszy schemat wzbudzania
zostal zastosowany w eksperymentach, ktére stanowig gtéwne wyniki tej pracy.

Wzbudzanie rezonansowe z kolei jest bardzo atrakcyjne ze wzgledu na generowanie nosni-
kéw bezposrednio w docelowym stanie, z ktorego nastepuje rekombinacja, co nie powoduje
dodatkowego rozrzutu czasowego emisji zwiazanego z relaksacja. Ponadto jest to wzbudzanie
koherentne, co oznacza, ze wzbudzone noéniki zachowuja faze wzbudzajacego fotonu, o czym
wiecej w rozdziale 2. Implementacja takiego schematu wzbudzania jest utrudniona ekspery-
mentalnie, poniewaz energia emisji jest dokladnie taka sama jak energia fotonéw uzytych do
wzbudzenia nosnikéw (rys. 1.7(c)). Generuje to trudnosé¢ w odfiltrowaniu swiatla laserowego.
Rozwigzaniem jest np. filtrowanie polaryzacyjne, w ktérym $wiatto lasera wzbudzajacego jest
spolaryzowane ortogonalnie do polaryzacji mierzonej emisji.

Istnieja bardziej skomplikowane metody wzbudzania, w ktoérych celem jest koherentne
przygotowanie no$nikow w danym stanie. Jedna z tych metod jest wzbudzanie dwufotonowe
biekscytonu. Fotony wzbudzajace maja energie dwukrotnie nizsza niz energia biekscytonu.
Wzbudzanie nastepuje poprzez jednoczesng absorpcje dwoch fotonéw bezposrednio do stanu
biekscytonowego. W widmie emisji linia laserowa jest wtedy widoczna doktadnie posrodku,
pomiedzy energia emisji ekscytonu a biekscytonu. Inng ciekawa metoda jest niedawno za-
proponowana i zaimplementowana metoda koherentnego wzbudzania przy uzyciu impulsow
laserowych znacznie odstrojonych od energii absorpcji, ktére w normalnych warunkach nie
prowadzityby do obsadzenia stanu ekscytonu. Proponowany mechanizm opiera sie na okreso-
wych zmianach czesto$ci Rabiego, co prowadzi do podniesienia obsadzenia ze stanu podsta-
wowego do stanu wzbudzonego, tj. podstawowego stanu ekscytonowego, w charakterystyczny,
periodyczny sposéb (z ang. Swing-UP of the quantum EmitteR population — SUPER).'718

W ramach niniejszych badan stosowano wytacznie wzbudzanie nierezonansowe oraz kwa-
zirezonansowe do wyzszych standéw w kropce kwantowej.

1.2.7 Magnetooptyczne wlasciwosci kropek kwantowych

Istnieja dwa efekty wplywajace na energie standéw ekscytonowych w zewnetrznym polu
magnetycznym: przesuniecie diamagnetyczne oraz rozszczepienie Zeemana. Przesuniecie dia-
magnetyczne wynika z oddzialywania ruchu orbitalnego elektronu i dziury z zewnetrznym
polem magnetycznym, ktére modyfikuje energie tego ruchu i prowadzi do wzrostu energii
stanu ekscytonowego.!”?. Diugo$é magnetyczna Ip jest charakterystyczna skala dlugoéci opi-
sang zaleznoscia:

lp = B’ (1.23)
gdzie B to wartos¢ indukcji pola magnetycznego, e to elektryczny tadunek elementarny, a A to
zredukowana stata Plancka. Jezeli dlugo$¢ magnetyczna jest wieksza od charakterystycznego
rozmiaru funkcji falowej ekscytonu, wplyw pola magnetycznego stanowi jedynie niewielka
perturbacje i przesuniecie diamagnetyczne jest w przyblizeniu opisane zaleznoscia:

Adiamag = 7327 (124)
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gdzie v = e?(p?) /8y jest wspélezynnikiem diamagnetycznym, u to zredukowana masa ekscy-
tonu, a {p?) odzwierciedla rozmiar funkcji falowej.? W granicy silnych pél magnetycznych
energia ekscytonu wykazuje liniowa zaleznos¢ od pola magnetycznego, co odpowiada domina-
cji kwantowania cyklotronowego. W tym rezimie stany noénikéw mozna opisywaé jako stany
Focka—Darwina. Na podstawie powyzszych zaleznoéci, wplyw zewnetrznego pola magnetycz-
nego na przesuniecie energetyczne emisji mozna opisa¢ empiryczng funkcja postaci:

vB*

A-Ediaumaug = m )

(1.25)
gdzie o i v moga stuzyé jako parametry dopasowania do danych eksperymentalnych. Z tej
zaleznosci wynika, ze dla malych pél magnetycznych (B — 0) otrzymujemy zaleznosé z row-
nania 1.24, natomiast dla duzych pdél magnetycznych (B — o0) otrzymujemy zaleznos$é
AE‘diamag = (V/O‘)B'Zl

Jak pokazano w podrozdziale 1.2.4, w przypadku struktury symetrycznej stany jasne
ekscytonu pozostaja zdegenerowane, co oznacza, ze nie sg rozrdznialne energetycznie, nato-
miast réznig sie konfiguracja spinowa. Spin oddziatuje z zewnetrznym polem magnetycznym
powodujac rozszczepienie standéw jasnych ekscytonu. Rozszczepienie to jest nazwane rozsz-
czepieniem Zeemana i zalezne jest od czynnikéw Landégo elektronu i dziury w danej kropce
kwantowej:

AE1Zeeman = gX/JJBBa (126)

gdzie gx oznacza czynnik Landégo ekscytonu bedacy w przyblizeniu suma czynnikow elek-
tronu ge i dziury gy, a pup jest magnetonem Bohra. Czynnik Landégo nazywany jest réwniez
czynnikiem zyromagnetycznym oraz g-czynnikiem. W dalszej czesci rozprawy bede uzywaé
nazwy ,,g-czynnik” ze wzgledu na zgodnos¢ z angielskg nomenklatura w literaturze dotyczacej
kropek kwantowych (z ang. g-factor). g-czynnik okresla proporcjonalno$é miedzy spinowym
momentem pedu a zwigzanym z nim momentem magnetycznym. Dla swobodnego elektronu
wynosi on g = 2,0023; w poélprzewodnikach objetosciowych zalezy od materiatu, a w kropce
kwantowej dodatkowo od jej geometrii. Ze wzoru (1.26) wynika, Ze rozszczepienie Zeemana
jest liniowa funkcjg pola magnetycznego.'?

Obserwacja zmiany energii przejs¢ zwiazanych z rekombinacjg poszczegdlnych komplek-
sow ekscytonowych pozwala na wyznaczenie ich g-czynnikéw oraz wspétezynnika przesuniecia
diamagnetycznego na podstawie zaleznoéci energii emisji od wartosci indukcji pola magne-
tycznego. Warto jednak zauwazy¢, ze ani wartosci g-czynnikow, ani wspétezynnikéw diama-
gnetycznych, nie beda izotropowe dla kropek kwantowych, ktére nie maja symetrii sferycznej.
Roéznice wynikajg z ksztaltu kropki kwantowej, jej sktadu oraz kierunku krystalograficznego
sieci w kropce kwantowej. Z tego wzgledu dla kropek kwantowych czesto wyznacza sie te
wspoblezynniki w plaszczyZnie poprzez pomiar w konfiguracji Voigta oraz w kierunku wzrostu
w konfiguracji Faradaya, zgodnie z przyjeta nomenklatura.

W konfiguracji Faradaya pole magnetyczne jest skierowane réwnolegle do kierunku propa-
gowania sie mierzonej emisji, a wiec w kierunku wzrostu kropek kwantowych. Ekscyton jasny
posiada dwie mozliwe konfiguracje spinowe, poniewaz przy rekombinacji pary elektron-dziura
istnieja dwa stany poczatkowe (ekscyton w dwéch réznych konfiguracjach spinowych) i jeden
stan koncowy (pusta kropka), co przeklada si¢ na rozszczepienie na dwa stany. Dla poten-
cjalu wiazacego kropek o symetrii obrotowej, rozszczepienie stanéw jasnych ekscytonu rosnie
liniowo z polem magnetycznym, réwniez w zakresie niskich pél magnetycznych. W przypadku
ekscytonéw ciemnych rozszczepienie spinowe wykazuje nieliniowa zalezno$é od pola magne-
tycznego ze wzgledu na hybrydyzacje stanéw ciemnych w zerowym polu magnetycznym.
W przypadku struktur niesymetrycznych rozszczepienie energii odbiega od zaleznosci linio-
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Rysunek 1.8: Schematycznie przedstawiona zmiana rozszczepienia Zeemana ekscytonu neutralnego
w funkcji zewnetrznego pola magnetycznego przylozonego w konfiguracji Faradaya (po lewej) i Voigta
(po prawej) dla symetrycznej kropki kwantowej. W konfiguracji Faradaya jeden ze stanéw jasnych
ekscytonu krzyzuje sie ze stanem ciemnym ekscytonu dla pewnej wartosci indukcji pola magnetycz-
nego. Brak takiego krzyzowania w konfiguracji Voigta.

wej: dla niskich pdl zmienia sie kwadratowo z B. Tylko dla wysokich pdl, dla ktérych energie
oddzialywan Zeemana sa znacznie wigksze niz energie oddzialywania wymiany, wystepuje li-
niowa zaleznos¢ rozszczepienia spinowego od pola magnetycznego. Na rys. 1.8 przedstawiona
zostata ewolucja rozszczepienia Zeemana w polu magnetycznym dla kropki kwantowej o wyso-
kiej symetrii obrotowej wzgledem kierunku wzrostu z (konfiguracja Faradaya po lewej stronie
rysunku).

7 kolei w konfiguracji Voigta pole przylozone réwnolegle do kierunku x lub y powoduje
ztamanie symetrii obrotowej, co prowadzi do mieszania sie stanéw jasnych i ciemnych ekscy-
tonu, umozliwiajac obserwacje kazdego z nich w widmie fotoluminescencji. Jest to bezposred-
nia konsekwencja precesji elektronéw i dziur wokdt kierunku pola magnetycznego. W przeci-
wienstwie do sytuacji w konfiguracji Faradaya, stany jasne i ciemne w konfiguracji Voigta nie
przecinaja sie energetycznie w funkcji pola magnetycznego. W tym przypadku energie dla obu
stanéw ciemnych maleja z polem magnetycznym, skutkujac wzrostem rozszczepienia miedzy
jasnymi i ciemnymi stanami ekscytonu (rys. 1.8, po prawej stronie). Rozszczepienie Zeemana
w funkcji pola magnetycznego dla biekscytonu ma taka samg charakterystyke jak rozszcze-
pienie stanéw jasnych ekscytonu, poniewaz stany ekscytonu sa jego stanami konicowymi.??

Pole magnetyczne powoduje takze rozszczepienie standéw trionu ze wzgledu na spin. W przy-
padku trionu ujemnego (dodatniego) w stanie poczatkowym rozszczepienie wynika ze spinu
dziury (elektronu), natomiast w stanie koficowym — ze spinu elektronu (dziury). W rezul-
tacie obserwowane rozszczepienie wynika z g-czynnika rekombinujacej pary elektron-dziura.
Podobnie jak w przypadku ekscytonu, dla kropek kwantowych o wysokiej symetrii dozwo-
lona jest tylko rekombinacja pary elektron—dziura o sumarycznym momencie pedu M = +1.
Jest to stwierdzenie prawdziwe przy braku zewnetrznego pola magnetycznego oraz w przy-
padku pola magnetycznego przytozonego w konfiguracji Faradaya. W konfiguracji Voigta
pole magnetyczne jest prostopadie do osi wzrostu stanowiacej o$ kwantyzacji w zerowym
polu. W rezultacie stany spinowe elektronu i dziury przestaja by¢ stanami wtasnymi uktadu,
co prowadzi do ich mieszania. W przeciwienstwie do konfiguracji Faradaya, wszystkie cztery
przejécia optyczne pomiedzy dwoma stanami poczatkowymi i dwoma stanami koricowymi
staja sie dozwolone (rys. 1.9(b)). W konsekwencji pojedyncza linia emisyjna trionu ulega roz-
szczepieniu na cztery skladowe w polu magnetycznym.!32223 Zobrazowane to zostalo na rys.
1.9(a). Mieszanie stanéw spinowych w konfiguracji Voigta stanowi podstawe magnetooptycz-
nych metod badania dynamiki spinéw, takich jak efekt Hanlego.

7 powyzszych rozwazan wynika, ze energie emisji ekscytonu w konfiguracji Faradaya, przy
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Rysunek 1.9: Rozszczepienia Zeemana trionu w konfiguracji Faradaya i Voigta. (a) Zmiana rozszcze-
pienia Zeemana dla trionu w funkcji zewnetrznego pola magnetycznego przylozonego w konfiguracji
Faradaya (po lewej) i Voigta (po prawej). W konfiguracji Faradaya obserwuje sie rozszczepienie na 2
stany, natomiast w konfiguracji Voigta — na 4 stany. (b) Schemat ilustrujacy zlamanie zasady zacho-
wania spinu przy przejsciach optycznych zwiazanych ze wzbudzeniem i rekombinacja pary elektron-
dziura w trionie bedacego konsekwencja mieszania stanéw jasnych i ciemnych w polu magnetycznym
w konfiguracji Voigta. Przejscia optyczne oznaczone Fp oraz F4 (niebieskie) daja emisje spolaryzo-
wana liniowo, ortogonalnie do kierunku pola magnetycznego, natomiast Es i E3 (r6zowe) daja emisje
spolaryzowang liniowo, rownolegle do kierunku pola magnetycznego.

uwzglednieniu przesuniecia diamagnetycznego oraz rozszczepienia Zeemana, mozna opisaé
przyblizona zaleznoscig:?*

EX(B) = Ex(0) +0,5gx s B + 1% B*, (1.27)

Podobnie w przyblizeniu zaleznos¢ energii emisji trionu od pola magnetycznego w konfiguracji
Faradaya E% przy uwzglednieniu zaréwno przesuniecia diamagnetycznego, jak i rozszczepienia
Zeemana, mozna zapisa¢ jako:

B (B) = BEx(0) + 0,593 usB + 1B, (1.28)

W konfiguracji Faradaya zaleznosé energii emisji, zarowno dla trionu, ekscytonu, jak i biek-
scytonu, bedzie analogiczna, przy zatozeniu, ze stany jasne ekscytonu sa zdegenerowane lub
ze rozszczepienie struktury subtelnej jest pomijalnie mate. W przeciwnym przypadku, dla
ekscytonu neutralnego, obserwowane w polu magnetycznym dwa stany jasne maja widoczne
rozszczepienie 6;. Energia zatem opisana jest zaleznoécig:??

1
EX(B) = Ex(0)  5\/0F + (9kuB)” + 1% B”. (1.29)

Jak pokazano na rys. 1.8, zmiana energii stanéw jasnych i ciemnych ekscytonu neutralnego
zwiazana z rozszczepieniem Zeemana odbiega od liniowej zaleznosci dla matych wartosci in-
dukcji pola magnetycznego przyltozonego w konfiguracji Voigta. Tylko dla wigkszych pél, dla
ktérych energia oddzialywania Zeemana jest wigksza od oddzialywania wymiany, zalezno$é
rozszczepienia jest w przyblizeniu liniows funkcjg pola. Ze wzgledu na ograniczong rozdziel-
czo$¢ spektralna eksperymentu, czesto obserwuje sie rozszczepienie tylko w wyzszych polach,
dlatego zaleznos¢ energii ekscytonu neutralnego od pola magnetycznego w konfiguracji Voigta
mozna zapisa¢ analogicznie jak w przypadku konfiguracji Faradaya:

EX(B) = Ex(0) + 0.5|g% | B + X B, (1.30)

W przypadku trionu, zaleznosé energii emisji od pola magnetycznego w konfiguracji Voigta
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ma postac:
EYp(B) = Ex(0) £0.5(g) + gy )upB + 11 B, (1.31)

By y(B) = E1(0) £0.5(g¢ — g5 )upB + 1 B, (1.32)

Litera w indeksie gérnym oznacza konfiguracje Voigta (V) lub Faradaya (F), pierwsza
litera w indeksie dolnym odnosi si¢ do trionu (T'), natomiast druga litera rozréznia polaryzacje
$wiatla emitowanego przy danym przejsciu optycznym w przypadku konfiguracji Voigta.2526
Dozwolone przejscia optyczne dostepne dla trionu w konfiguracji Voigta zostaty schematycznie
przedstawione na rys. 1.9(b).

Powyzsze zaleznoéci sa stuszne dla wzglednie matych pol magnetycznych, jak wyjasniono
na poczatku tego podrozdziatu. Pomiary w polu magnetycznym postuzyly w tej pracy do
wyznaczenia wspélczynnikéw diamagnetycznych oraz g-czynnikéw nosnikow, z ktérych te
drugie sa niezbedne do interpretacji wynikéw uzyskanych w pomiarze efektu Hanlego, jak
réowniez do potwierdzenia prawidtowej identyfikacji komplekséw ekscytonowych. Wyniki te
zostaly przedstawione w rozdziale 5.

1.3 Zastosowania pojedynczych kropek kwantowych

Kropki kwantowe sa atrakcyjne zaréwno do klasycznych zastosowan w optoelektronice,
jak i do zastosowan w technologiach kwantowych. Ze wzgledu na to, ze umieszczone sa w ma-
trycy innego ciala stalego (krysztalu pélprzewodnika), moga by¢ zintegrowane z rozwinieta
technologia pétprzewodnikowa. Moga stanowié¢ czesé bardziej zlozonych uktadéw elektronicz-
nych, a nawet by¢ zasilane poprzez elektryczne wstrzykiwanie nosnikéw, jeéli umiesci sie je
w obszarze aktywnym zlacza p-n. Zbiory kropek kwantowych znalazly zastosowania m.in.
jako obszar aktywny w laserach oraz diodach elektroluminescencyjnych, a takze w fotode-
tektorach i wzmacniaczach optycznych. Z kolei z punktu widzenia zastosowan w technolo-
giach kwantowych istotne sg wladciwosci pojedynczych kropek kwantowych. Ze wzgledu na
zakres niniejszej pracy, szczegdlna uwage poswiecono zastosowaniom zrédet pojedynczych
i nierozréznialnych fotonéw oraz kubitéw spinowych, ktérych obiecujaca implementacja sa
poiprzewodnikowe kropki kwantowe.

W tabeli 1.1 zestawiono wiadciwosci fotonéw i nosnikéw niezbedne do wymienionych za-
stosowan. Wydtuzone czasy koherencji oraz wysoki stopien nierozréznialnosci fotonéw umozli-
wiaja tworzenie i zachowywanie splatania miedzy nimi, co pozwala na bezpieczna komunikacje
na duze odlegtosci. W obliczeniach kwantowych czas koherencji przektada sie bezposrednio na
liczbe operacji logicznych, ktére mozna zrealizowa¢, zanim uklad utraci kwantowy charakter.
Kryteria wystarczajacej liczby operacji sa ograniczone przez pomyslne wykonanie kwanto-
wej korekcji bledéw, co odpowiada liczbie w zakresie od 10* do 108. Zatem jedli operacja
bramkowa na spinie elektronu moze zosta¢ wykonana w 1 ns, to jej czas koherencji musi by¢
dhuzszy niz 10 ps.?”

1.3.1 Komunikacja i kryptografia kwantowa

W 1984 dwaj naukowcy zajmujacy sie kwantowa teorig informacji, Gilles Brassard i Char-
les Bennett, zaproponowali protokét kwantowej dystrybucji klucza kryptograficznego wyko-
rzystujacy korpuskularng nature $wiatla.?® Protokét ten nosi nazwe BB84 od inicjaléw jego
autoréw. Bezpieczenstwo transmisji jest w nim zapewnione przez wykorzystanie pojedynczych
fotonoéw i wynika z postulatéw mechaniki kwantowej. Pomiar stanu kwantowego pojedynczego
fotonu prowadzi do jego projekcji (rzutowania von Neumanna) na jeden ze stanéw wiasnych
mierzonej obserwabli, przez co proba odczytania informacji przez osobe trzecia zmienia stan
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Tabela 1.1: Wlasciwoéci fotonéw i nosnikéw niezbedne w wybranych zastosowaniach w technologiach
kwantowych

Zastosowanie Najwazniejszy parametr
kwantowa dystrybucja klucza (BB84) czystosé emisji jednofotonowe;j
teleportacja kwantowa nierozréznialnosé fotondéw, splatanie kwantowe
duplikatory kwantowe nierozréznialno$é fotonéw, splatanie kwantowe
kubity spinowe dlugi czas koherencji spinu

kwantowy i moze zostaé¢ wykryta. Dla poréwnania, w klasycznej komunikacji dane wysytane
sg w formie bitéw: elektronicznie lub w postaci modulowanego $wiatta laserowego, a klasyczne
klucze kryptograficzne opieraja sie na matematycznie skomplikowanych algorytmach. Istnieja
rowniez inne protokoty kwantowej dystrybucji klucza, takie jak E91, ktérych dziatanie opiera
sie na zrédlach par polaryzacyjnie splatanych fotonéw,2? oraz protokoly bazujace na zasto-
sowaniu dodatkowych stanéw (wabikéw, z ang. decoy states), ktére maja na celu zmylenie
podstuchujacego w ten sposéb, ze nie jest on w stanie odrozni¢ standéw sktadajacych sie na
klucz kryptograficzny od wabikéw.30

Ze wzgledu na nieuniknione straty w $wiatlowodach, transmisja kwantowa na duze od-
legltosci wymaga zastosowania duplikatoréw kwantowych, pelniacych role analogiczna do
wzmacniaczy sygnalu w klasycznych sieciach telekomunikacyjnych. W przeciwienstwie do kla-
sycznej komunikacji, nie jest jednak mozliwe bezpos$rednie wzmacnianie sygnatu kwantowego,
poniewaz nieznanego stanu kwantowego nie mozna sklonowac¢. Z tego wzgledu duplikatory
kwantowe wykorzystuja dystrybucje splatania oraz teleportacje kwantowa, ktérej kluczowym
elementem jest pomiar rzutujacy na jeden ze stanéw Bella.?! Realizacja tego pomiaru opiera
sie na interferencji dwdch fotondow na dzielniku wiazki. Warunkiem uzyskania wysokiej sku-
tecznodci pomiaru jest wysoka nierozréznialnosé fotonéw. Oznacza to, ze fotony powinny mieé
identyczne wladciwosci we wszystkich stopniach swobody, takich jak czestotliwosé, szerokosé
spektralna, czas trwania impulsu, polaryzacja oraz profil modu przestrzennego, a ponadto
musza dotrzeé¢ do dzielnika wigzki jednoczeénie.

Dyskretna gestosé standéw i silne wlasciwosci ekscytonowe sprawiaja, ze kropka kwantowa
jest dobrym przyblizeniem uktadu dwupoziomowego. W przypadku ekscytonu stanem pod-
stawowym jest pusta kropka, a stanem wzbudzonym — ekscyton. Zakaz Pauliego zapewnia,
ze w danym stanie kwantowym znajduje sie¢ dokladnie jeden nosnik, co w konsekwencji daje
doktadnie jedno przejscie optyczne o danej energii w danym momencie czasu. Kropka kwan-
towa moze byé¢ zatem zrédlem pojedynczych fotondéw, tzn. fotonéw emitowanych jeden po
drugim.

Co szczegdlnie istotne w tej pracy, kropki kwantowe moga emitowaé pojedyncze nie-
rozroznialne fotony. Jeéli rekombinacja promienista zachodzi wielokrotnie z jednego stanu
energetycznego w kropce kwantowej, w idealnym przypadku nie da si¢ odrézni¢ emitowanych
fotonéw ze wzgledu na zadna z ich fizycznych witadciwosci. Szczegdlowy opis parametrow
i kryteriéw stosowanych do oceny jakoéci Zrédel pojedynczych i nierozréznialnych fotondéw
przedstawiono w rozdziale 2.

Innym przykladem swiatta nieklasycznego emitowanego przez kropki kwantowe sa pary
splatanych polaryzacyjnie fotonéw. Ich emisja jest mozliwa w kaskadzie biekscyton—ekscyton
(rys. 1.5), gdy rozszczepienie struktury subtelnej ekscytonu jest pomijalnie male. Kaskada
rekombinacji moze przebiega¢ dwiema Sciezkami, w ktérych stanem poérednim sg dwa zde-
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generowane energetycznie stany jasne ekscytonu. Nie da sie zatem rozréznié, ktérg Sciezka
zaszla rekombinacja. Stan koncowy ukladu nie jest zatem opisywany jako mieszanina staty-
styczna dwoch mozliwych kaskad rekombinacji, lecz jako ich koherentna superpozycja. Po-
niewaz kazdej ze $ciezek odpowiada okreslona kombinacja polaryzacji emitowanych fotonow,
stan polaryzacji pary fotonéw stanowi stan splatany. Zrédla par polaryzacyjnie splatanych fo-
tonéw znajduja zastosowanie w kryptografii w niektérych protokotach kwantowej dystrybucji
klucza, a takze w teleportacji kwantowej.

Spoéréd wszystkich Zrodet pojedynczych fotondéw kropki kwantowe charakteryzuja sie naj-
mniejszym prawdopodobiefistwem emisji wielofotonowej®? oraz najwiekszym stopniem nieroz-
réznialnoéci pojedynczych fotonéw,? o czym wiecej napisano w rozdziale 2. Sprawia to, ze
sg one najlepszymi kandydatami do wigkszosci z wymienionych wyzej zastosowan.

1.3.2 Kwantowe przetwarzanie informacji

Realizacja kwantowego przetwarzania informacji wymaga fizycznego uktadu peliacego
role kubitu. Taki uktad powinien umozliwia¢ przygotowanie okreslonego stanu kwantowego,
jego kontrolowana manipulacje, zachowanie koherencji przez odpowiednio dlugi czas oraz
odczyt tego stanu.

Kubit jest kwantowym noénikiem informacji, analogicznie do bitu w klasycznych meto-
dach przetwarzania informacji. Kubit z perspektywy mechaniki kwantowej jest uktadem dwu-
poziomowym, a jego stany sa reprezentowane przez stany logiczne |0) i [1). Kwantowa natura
kubitu umozliwia wykonywanie obliczenn wykorzystujacych zjawiska superpozycji i splatania,
co dla wybranych probleméw prowadzi do przewagi nad algorytmami klasycznymi. W krop-
kach kwantowych kubitem moze by¢ spin elektronu lub dziury, a takze spin jadra atomu
tworzacego kropke kwantowa. Jednak w tej pracy skupiono si¢ na spinach noénikéw zwiaza-
nych w kropce kwantowej jako potencjalnych kubitach, gdyz, jak pokazano w poprzednich
podrozdziatach, w tym przypadku mozliwa jest optyczna inicjalizacja, manipulacja oraz od-
czyt stanu spinowego. Szczegblnie dogodnym uktadem do optycznej kontroli spinu sg nata-
dowane kropki kwantowe zawierajace pojedynczy elektron lub dziure. W takim przypadku
absorpcja $wiatta prowadzi do powstania trionu, ktérego reguty wyboru umozliwiajg selek-
tywna inicjalizacje oraz odczyt stanu spinowego. Dzigki obecnosci nosnika w kropce czas
koherencji jego spinu nie jest ograniczony czasem rekombinacji promienistej, w przeciwien-
stwie do ekscytonu, po rekombinacji ktérego pozostaje pusta kropka. Dilugi czas koherencji
jest jednym z podstawowych wymagan stawianych kubitom przeznaczonym do zastosowan
w kwantowym przetwarzaniu informacji. Sposoby wyznaczenia charakterystycznych czaséw
dekoherencji opisano w rozdziale 2.

Oprécz epitaksjalnych kropek kwantowych na przestrzeni lat zaproponowano wiele plat-
form realizujacych kubity, jednak kazda z nich posiada istotne ograniczenia. Uklady nad-
przewodzace sa obecnie najlepiej zrozumianymi i opracowanymi platformami o skalowalnej
architekturze, lecz wymagaja pracy w temperaturach milikelwinowych i nie sa kompatybilne
z systemami fotonicznymi ze wzgledu na emisje w zakresie mikrofalowym.?* Pulapki jonowe
i atomy Rydberga charakteryzuja sie bardzo dlugimi czasami koherencji, przekraczajacymi
nawet 1 5,93637 jednak ich miniaturyzacja i integracja z pdlprzewodnikowymi ukladami
scalonymi pozostaja trudne technologicznie. Z kolei kubity oparte na spinach jadrowych wy-
kazuja wyjatkowo dlugie czasy defazowania, ale ich wada sa wolne operacje logiczne i pro-
blemy z adresowaniem pojedynczych kubitéw.3® Kubity fotoniczne bardzo dobrze zachowuja
koherencje podczas propagacji, jednak stabe oddzialywanie foton—foton utrudnia realizacje
wydajnych bramek dwukubitowych oraz skalowalnych architektur obliczeniowych.??40 Zasto-
sowanie spinéw nosnikéw zwigzanych w kropkach kwantowych laczy kilka zalet pozostalych
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wymienionych platform. Kropki kwantowe moga by¢ integrowane ze strukturami fotonicznymi
w ukladach scalonych oraz sg kompatybilne ze standardowymi technologiami pétprzewodni-
kowymi. Dodatkowa zaleta jest mozliwosé ich pracy w zakresie telekomunikacyjnym oraz
mozliwos$¢ optycznej kontroli spinéw nosnikow.

7 powyzszych opisow widaé, ze pojedyncze kropki kwantowe taczg kubity odpowiedzialne
za przechowywanie informacji z kubitami przesyltajacymi informacje, czyli fotonami wykorzy-
stywanymi do transmisji danych w sieciach kwantowych. Niestety, dla kropek kwantowych
emitujacych w zakresie III okna telekomunikacyjnego, osiagnicte dotad stopnie nierozréz-
nialnosci pojedynczych fotondéw oraz czasy koherencji nosnikéw ladunku i spinu nie sg wy-
starczajace do praktycznej implementacji w technologiach kwantowych. Znalezienie przyczyn
dekoherencji oraz sposobow na jej ograniczenie pozwoli rozwijaé technologie kwantowe.



2. Koherencja i metody mierzenia jej
charakterystycznych czasé6w

Koherencja w rozumieniu kwantowym jest zdolnoécia uktadu do pozostania w superpo-
zycji dwoch (lub wiecej) stanéw w danym czasie, zwanym czasem koherencji. Kazdy uktad
kwantowy zrealizowany fizycznie jest poddawany wplywom otoczenia, zatem bedzie ukla-
dem otwartym. Procesy dekoherencji w uktadach oddzialujacych z otoczeniem sa nieuchronne
i niszczg stan kwantowy, powodujac jego przejscie od superpozycji stanéw kwantowych do kla-
sycznej mieszaniny stanéw. Dekoherencja jest gléwnym ograniczeniem praktycznego zastoso-
wania wielu uktadow fizycznych reprezentujacych kubity, czy to w ciele stalym, czy w formie
fotondw.

2.1 Pojecie koherencji w uktadach dwupoziomowych

W przypadku uktadu dwupoziomowego stan kwantowy moze by¢ reprezentowany przy
uzyciu sfery Blocha, gdzie na przeciwleglych biegunach znajduja sie stany |0) i |1), ktére
mozna utozsamié¢ ze stanami wlasnymi rzutu spinu na wybrana o$§ kwantyzacji, np. o$ z,
wtedy [0) = |12) 1 |1) = [}.). W tej bazie kazdy czysty stan kubitu mozna zapisa¢ jako
superpozycje tych dwéch standw:

W) = af0) +3[1), (2.1)

gdzie wspélezynniki « i 8 sa zespolonymi amplitudami prawdopodobieristwa spetniajacymi,
zgodnie z zasada Borna, warunek normalizacji:

o>+ 8% = 1. (2.2)

Warunek ten pozwala zapisa¢ amplitudy w postaci:

0 i 0
— z = e gin - 2.3
a = cos o, 8 = e'"¥sin > (2.3)
gdzie 6 i ¢ sa parametrami okreslajacymi stan kubitu. Wéwczas réwnanie (2.1) przyjmuje
postacé:

o) — Cosg 0 + ¢ sing Iy, (2.4)

a 6 i ¢ mozna utozsami¢ ze wspdlrzednymi sferycznymi punktu na sferze Blocha (rys. 2.1).
Stanowi |¥) odpowiada wiec wektor o poczatku w $rodku sfery i dtugosci a = 1.

Stan czysty ukladu kwantowego mozna opisa¢ za pomoca wektora stanu |¥). W przypadku
niepelnej koherencji, gdy uklad znajduje sie w mieszaninie statystycznej réznych stanéw,
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Rysunek 2.1: Reprezentacja kubitu na sferze Blocha

wygodnym opisem jest macierz gestoéci. Operator macierzy gestoéci definiuje sie jako:

p= Zm\‘h? (W, (2.5)

gdzie |¥;) sa unormowanymi wektorami stanéw, a p; oznaczaja klasyczne prawdopodobieri-
stwa wystepowania poszczegdlnych standéw w mieszaninie. Macierz gestosci pozwala odréznié
stany czyste od mieszanych. Operator gestosci dla stanu czystego zdefiniowany jest jako:

p=9) (¥ (2.6)

i spelnia zasade p? = p. Stany mieszane nie spelniaja tej zaleznoéci, zatem nie beda catkowicie
koherentne, jednak moga posiadaé¢ pewien stopien koherencji, okreslony dtugoscia wektora
Blocha a.4!

W bazie stanéw |0) i |1) operator gestosci jest reprezentowany przez macierz:

P00 Po1
pij = ) (2.7)
P10 P11

gdzie elementy diagonalne to liczby rzeczywiste sumujace sie do 1 i reprezentujace obsadzenie
dwdch stanéw |0) i |1). Elementy pozadiagonalne macierzy gestosci sa zespolone i opisuja ko-
herencje fazowa pomiedzy stanami bazowymi. Defazowanie prowadzi do zmniejszania warto-
Sci bezwzglednej elementéw pozadiagonalnych, a w przypadku catkowitego zaniku koherencji
przyjmuja one wartosci réwne zeru.

Relaksacja oznacza zmiang obsadzenia stanéw uktadu zwiazana z wymiang energii z oto-
czeniem. Proces ten odpowiada przejsciu miedzy stanami bazowymi [0) i |1), jeSli maja one
rézne energie. Na sferze Blocha relaksacja prowadzi do zmiany sktadowej wektora Blocha
wzdhiz osi z. W przypadku ekscytonu relaksacja moze by¢ spowodowana rekombinacja pro-
mienista, polegajaca na przejsciu ze stanu wzbudzonego (ekscyton) do stanu podstawowego
(pusta kropka), ktéremu towarzyszy emisja fotonu. Natomiast w przypadku spinu nosénika
w kropce kwantowej relaksacja oznacza przejscie miedzy stanami spinowymi o réznej energii,
ktéremu towarzyszy wymiana energii z otoczeniem. Czysta dekoherencja fazowa (defazowa-
nie) odnosi sie natomiast do utraty informacji o wzglednej fazie pomiedzy stanami tworzacymi
superpozycje. W reprezentacji za pomoca macierzy gesto$ci odpowiada to zanikowi elementow
pozadiagonalnych. Na sferze Blocha defazowanie prowadzi do zanikania sktadowych wektora
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w plaszczyznie xy, a w konsekwencji do skrécenia jego dtugosci. Dla czystego stanu koniec
wektora Blocha znajduje sie na powierzchni sfery, natomiast po czesciowej utracie koherencji
znajduje sie wewnatrz niej.

Szybkosé procesow prowadzacych do zmiany stanu kwantowego jest standardowo opisy-
wana przez charakterystyczne dla danego uktadu czasy T i T5. Czas relaksacji 11 opisuje
procesy obejmujace transfer energii miedzy kubitem a jego otoczeniem, podczas gdy czas Tb
opisuje wszystkie procesy niszczace koherentna superpozycje i zazwyczaj jest znacznie krét-
szy niz T1. Zanik koherencji w warunkach swobodnej ewolucji stanu usrednionego w czasie
(wiele powtérzen pomiaru dla pojedynczego stanu) lub w przestrzeni (wiele pomiaréw dla
réznych stanéw tego samego typu, np. zbiér kropek kwantowych) charakteryzuje sie tzw.
czasem koherencji niejednorodnej T5. Czas T3 jest ograniczony przez szum kwazistatyczny
obecny w eksperymencie, tj. przez szum, ktory jest staly dla danego pomiaru, ale zmienia sie
od pomiaru do pomiaru.

Aby odrézni¢ dekoherencje wywolang relaksacja od defazowania, czas T, jest uzywany
do oznaczenia wkladu czystego defazowania. Catkowity czas koherencji oblicza sie wéwczas
jako:

1 = L + i (2.8)
T, 2 T,
W zaleznosci od tego, czy opisujemy czas koherencji no$nika zwiazanego w kropce kwanto-
wej, czy jego spinu, dokladne fizyczne znaczenie wielkosci 11, T3, T5 i T, si¢ rézni, zatem
rozwiniecie ich definicji i sposobu pomiaru w kolejnych podrozdziatach bedzie rozpatrywane
oddzielnie.

2.2 Emisja jednofotonowa i koherencja nosnikéw w kropkach
kwantowych

Rozpatrujac kropke kwantowa jako uktad dwupoziomowy mozna wyrézni¢ stan podsta-
wowy odpowiadajacy pustej kropce, |0), oraz stan wzbudzony — ekscyton, |1). Koheren-
cje stanu ekscytonu mozna bada¢ metodami spektroskopii optycznej posrednio, analizujac
wlasciwosci emitowanego promieniowania. W procesie rekombinacji promienistej pary elek-
tron—dziura stan kwantowy noénikéw w chwili rekombinacji determinuje wlasciwosci emitowa-
nego fotonu, takie jak jego energia, polaryzacja oraz faza. W konsekwencji pomiar wtasciwosci
emisji pozwala na wnioskowanie o koherencji stanu noénikéw zwiazanych w kropce kwantowej.

W przypadku ekscytonu relaksacja moze zachodzi¢ m.in. poprzez rekombinacje promie-
nista prowadzaca do przejécia ze stanu |1) do stanu podstawowego [0). W takim przypadku
czas relaksacji populacji stanu wzbudzonego odpowiada jego czasowi zycia. Zgodnie z row-
naniem (2.8) catkowity czas koherencji Th zalezy od czasu zycia stanu wzbudzonego T} oraz
czasu czystego defazowania T;,. Czas 17 opisuje éredni czas zycia nosnikéw i moze zostaé wy-
znaczony na podstawie pomiaru zaniku fotoluminescencji. Natomiast czas T, zwigzany jest
z procesami prowadzacymi do utraty koherencji fazowej bez zmiany obsadzenia poziomow
energetycznych. W kropkach kwantowych gléwnymi mechanizmami czystego defazowania sa
oddzialywanie stanu ekscytonowego z fononami oraz fluktuacje elektrostatyczne otoczenia
kropki, ktére prowadza do fluktuacji energii przejscia optycznego.

Poszerzenie jednorodne linii emisyjnej wynika z proceséw zachodzacych w czasie pomiaru,
ktére wpltywaja na stan uktadu, prowadzac do zaniku jego koherencji. Obejmuje ono procesy
ograniczajace czas koherencji, takie jak relaksacja oraz czyste defazowanie. W przypadku
przejscia optycznego szybkosé zaniku koherencji jest zwiazana z czasem koherencji (T%) za-
leznoscia (v = 1/T3). Jezeli obserwowana szeroko$¢ linii jest wieksza niz warto$¢ wynikajaca
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wylacznie z czasu zycia stanu wzbudzonego, Swiadczy to o znaczacym wplywie mechanizmdow
defazowania na stan noénikéw w kropce kwantowej. W granicznym przypadku, gdy jedynym
procesem prowadzacym do zaniku koherencji jest rekombinacja promienista, osiagana jest
minimalna szeroko$¢, ograniczona transformatg Fouriera zaniku monowykladniczego z cha-
rakterystycznym czasem T} (ang. transform-limited linewidth), a zalezno$é miedzy wyzej wy-
mienionymi czasami przyjmuje postac:

T, = 2T, (2.9)

W praktyce widmo fotoluminescencji rejestrowane jest jako srednia z wielu proceséw emi-
sji, a nie z pojedynczej realizacji przejscia optycznego. W rezultacie na obserwowang, szerokosé
linii wpltywaja réwniez fluktuacje tadunkowe otoczenia kropki kwantowej. Ladunki obecne
w otoczeniu kropki kwantowej prowadza poprzez efekt Starka do zmiany energii przejscia
optycznego. Jezeli czas charakterystyczny tych fluktuacji jest dtuzszy od czasu rekombinacji
promienistej, ale krétszy od czasu pomiaru, w widmie obserwowane jest poszerzenie niejedno-
rodne linii emisyjnej. Mechanizm ten okreslany jest jako rozmycie widmowe (z ang. spectral
diffusion). W dalszej czesci pracy czas zwiazany z niejednorodnym zanikiem koherencji bedzie
oznaczany symbolem 7%'.

2.2.1 Pomiar prawdopodobienstwa emisji wielofotonowej

Zastosowania pojedynczych kropek kwantowych jako zrédel nierozréznialnych fotondw,
oméwione w podrozdziale 1.3, wymagaja niskiego prawdopodobienstwa emisji wielofotono-
wej. Wladciwoéé te bada sie poprzez pomiar funkeji autokorelacji drugiego rzedu g® (7).
Pomiar funkcji g(2) (1) poprzedza pomiar interferencji dwufotonowej, a wyznaczona z niego
wartogé g (7 = 0) jest niezbedna do poprawnego wyznaczenia stopnia nierozréznialnosci
fotonéw. Warto zauwazy¢, ze niskie prawdopodobienstwo emisji wielofotonowej nie jest jedy-
nym warunkiem potrzebnym do uzyskania wysokiego stopnia nierozréznialnosci fotonow.

Funkcja korelacji drugiego rzedu ¢(? (1) jest miara prawdopodobienistwa zarejestrowania
fotonéw oddzielonych odstepem czasu 7, znormalizowang do prawdopodobienstwa oczekiwa-
nego dla zdarzen niezaleznych. Jesli rozwazymy dwa mody $wiatla j i k, to funkcja korelacji
miedzy nimi wyrazona w operatorach kreacji &ZT i anihilacji a; fotonu w modzie ¢ bedzie miala
postac:

(al(r1,t1)af (ra ta)an(r2, t2)ay (ra, 1))
<&}(1‘1¢1)@j(1‘1,t1)><&L(P2> to)ag(ra, t2))

gdzie r; i t; okredlaja miejsce i czas, w ktérych odpowiednie mody $wiatta zostaty zmierzone.
Jezeli badamy jedno 7Zrédlo (j = k) stacjonarne i pomiar realizowany jest w jednym nie-
zmiennym polozeniu (r; = rg), to funkcja korelacji zalezna bedzie tylko od réznicy czasu
T =11 — ta:

g](?]g (I‘l,tl,rz,tg) = (2.10)

(at(t)at(t + m)at)a(t + 7)) '
(af(t)a(t))’

Taka funkcje okredla sie czesto funkcja autokorelacji II rzedu.

Zrédla $wiatla mozemy podzielié ze wzgledu na statystyke emisji fotonéw, co zostalo
zaprezentowane na rys. 2.2 w postaci roznych przebiegéw funkcji korelacji II rzedu. Dla ide-
alnego lasera jednomodowego liczba fotonéw podlega statystyce Poissona, co prowadzi do
g (1) = 1 dla kazdej wartoéci 7 (rys. 2.2(a)). Druga grupa zrédet w podziale ze wzgledu
na przebieg funkeji ¢ (1) sa zrédla, dla ktérych wystepuje antygrupowanie fotonéw, czyli
g?(0) < g (r # 0) (rys. 2.2(b)). Istniej tez zrédia $wiatla (np. termiczne), dla ktérych

gP(r) = (2.11)
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(a) (b) (©)
(2) (2) (2)
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Rysunek 2.2: Podzial zrédel $wiatla ze wzgledu na przebieg funkcji ¢ (7). (a) statystyka poisso-
nowska, (b) antygrupowanie fotonéw, (c) grupowanie fotonéw.

Rysunek 2.3: Schemat pomiaru funkcji autokorelacji drugiego rzedu. Fotony z jednego Zrédia padaja
na jedno z wej$¢ dzielnika wiazki i zostaja z réwnym prawdopodobienstwem odbite lub przetransmi-
towane. Jeden z detektorow pelni role sygnalu START, drugi STOP, a korelator wyznacza histogram
koincydencji w funkeji réznicy czasdéw rejestracji T

emitowane fotony maja tendencje do grupowania; wtedy ¢ (0) > ¢ (7 # 0) (rys. 2.2(c)).

Innym podziatem zrédel jest podzial ze wzgledu na wartoéé funkcji korelacji II rzedu
dla 7 = 0. Dla klasycznych zrédel éwiatla g2 (0) > 1, podczas gdy nieklasyczne zrédla
$wiatla cechuja sie ¢(¥)(0) < 1. Przykladem takiego zrédla jest zrédto pojedynczych fotonéw,
dla ktérego w idealnym przypadku ¢ (0) = 0, natomiast graniczng wartoscia, dla ktérej
przyjmuje sie, ze zrédlo emituje pojedyncze fotony, jest (2 (0) < 0,5.

Funkcje autokorelacji II rzedu stosunkowo tatwo jest zmierzy¢ eksperymentalnie. Stuzy
do tego interferometr Hanbury’ego Browna i Twissa (HBT), ktérego dzialanie zostalo sche-
matycznie zaprezentowane na rysunku 2.3. Emitowane fotony trafiaja na dzielnik wigzki
50:50, ktéry z jednakowym prawdopodobienstwem odbija i transmituje Swiatlo. Za dziel-
nikiem wigzki ustawione sa dwa detektory, z ktérych sygnaly trafiaja na korelator. Jeden
z detektorow dziata jako START, a drugi jako STOP, w ten sposéb mierzac réznice czasu 7
miedzy zarejestrowanymi zdarzeniami na detektorach. W pomiarze powstaje histogram zli-
czen koincydencji w funkcji réznicy czasu 7. Znormalizowanie histogramu do 1 dla 7 — oo
daje zaleznosé¢ ¢®(7), analogicznie do rys. 2.2. Pomiar HBT weryfikuje w praktyce, jakie
jest prawdopodobienstwo tego, ze foton trafi w drugi detektor w czasie t + 7, jesli pierwszy
detektor zliczy foton w chwili . Warto zauwazy¢, ze w przypadku pomiaru funkeji g2 (1)
dla zrédet pojedynczych fotonéw uzyte w pomiarze detektory musza mie¢ zdolnosé detekcji
(prég czulosci) na poziomie jednego fotonu.

Ze wzgledu na dyskretna strukture pozioméw energetycznych w kropkach kwantowych
mozliwe jest wyizolowanie pojedynczego przejécia optycznego odpowiadajacego rekombinacji
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okre$lonego kompleksu ekscytonowego. W idealnym przypadku prowadzi to do emisji naj-
wyzej jednego fotonu podczas pojedynczego procesu rekombinacji. W rzeczywistosci jednak
w eksperymencie mozna obserwowaé rowniez emisje rownoczeénie z podloza, stanéw defek-
towych, warstwy zwilzajacej lub rekombinacji z innego stanu w danej lub innej kropce kwan-
towej. Emisja przekrywajaca sie spektralnie z badana linia emisyjna lub $wiatto rozproszone
docierajace do detektora, moga dawaé¢ w efekcie w pomiarze g(2)(0) > (. Zliczenia ciemne
detektora uzywanego w pomiarze réwniez moga negatywnie wplyna¢ na otrzymany wynik,
sztucznie zawyzajac wartosé g(2)(0).

Inna funkcja opisujaca statystyke emisji jest prawdopodobienstwo emisji n fotonéw P(n).
Funkcja ta jest unormowana, tzn.:

i P(n) =1, (2.12)
n=0

gdyz reprezentuje rozklad prawdopodobienistwa. Jezeli badamy Zrédlo pracy ciaglej (np.
strukture pélprzewodnikowa wzbudzang laserem pracy ciaglej), mozemy doprowadzi¢ uktad
do stanu stacjonarnego. Wtedy rozklad P(n) bedzie zaleze¢ od danego przedziatu czasu AT
i mozna go powigzaé¢ bezposrednio z funkcja g(2)(7'):

2P(n=2AT) _ (An)? — (A)

©)(g) = (An)” — (A
9O A T @

(2.13)

gdzie (R) jest srednig liczba fotonéw, a An = (n2) — (n)? jest wariancja liczby fotonéw.
Zalezno$¢ z réwnania (2.13) jest prawdziwa, gdy:

P(n =1,AT) > P(n =2,AT) > P(n — 00,AT). (2.14)

Okreslenie wartosci (n) i An jest mozliwe dla kazdego rozkladu P(n), natomiast ich rézne
kombinacje mogg daé ten sam wynik ¢(*)(0). Z tego powodu pomiar rozkladu prawdopo-
dobienstwa n fotonéw daje lepszy opis zrédla Swiatla i jego charakterystyki, natomiast jest
trudniejszy w realizacji eksperymentalnej. Potrzebny jest detektor, ktéry ma rozdzielczosé ze
wzgledu na liczbe fotonéw (potrafi odrézni¢ stan o liczbie fotonéw n i m), a koicowy wynik
jest czuly na straty, w przeciwieristwie do pomiaru funkcji ¢(? (1), gdzie straty nie wplywaja
na koncowy wynik, a jedynie moga wydluzy¢ czas pomiaru.

2.2.2 Interferencja dwufotonowa

Pomiar funkeji autokorelacji ¢(® (1) pozwala okresli¢, czy badane zZrédlo emituje poje-
dyncze fotony. Nie dostarcza jednak informacji o ich nierozréznialnoéci. Dwa fotony moga
by¢ emitowane pojedynczo, lecz réznié sie energia, polaryzacja, profilem czasowym lub faza.
W niektérych zastosowaniach (jak opisano w rozdziale 1.3) konieczne jest, aby kolejne emito-
wane fotony byly wzajemnie nierozroznialne. Wlasciwosé te bada sie za pomoca interferencji
dwufotonowej w eksperymencie Honga—Ou—Mandela (HOM).

Eksperyment HOM opiera sie na interferencji na dzielniku wiazki, ktéry dzieli padajace
swiatto na fale odbita i transmitowana, co schematycznie przedstawiono na rys. 2.4. W kla-
sycznej elektrodynamice, pola wejSciowe (E, i Ejp) oraz pola wyjsciowe (E. i E;) sa ze soba
powiazane poprzez zespolone wspdétczynniki odbicia 7 i transmisji ¢:

—U : (2.15)
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Rysunek 2.4: Schemat pomiaru interferencji dwufotonowej oraz obrazowe przedstawienie efektu
HOM. Dwa identyczne fotony spotykaja sie w tym samym miejscu i czasie na dzielniku wiazki o row-
nym prawdopodobienistwie transmisji i odbicia (50:50). Oba fotony opuszczaja dzielnik wiazki tym
samym, ale losowym wyjsciem. Detektory na kazdym z wyjé¢ dzielnika wiazki rejestruja zdarzenia,
a korelator zlicza liczbe koincydencji w funkcji opéznienia miedzy zdarzeniami na detektorze START
i STOP.

gdzie

U= (2.16)
r t

Dla bezstratnego dzielnika wiazki transformacja musi by¢ unitarna, co prowadzi do zalezno$ci:
> +t> =1 (2.17)

oraz
r = +it. (2.18)

W przypadku fali klasycznej jej energia moze byé podzielona na dwa mody wyjsciowe
dzielnika wiazki, natomiast pojedynczy foton odbije si¢ lub przejdzie przez dzielnik z praw-
dopodobienstwem odpowiednio |r|* i |t|*. Wtedy zasada zachowania energii sprowadza sie do
zasady zachowania liczby fotonéw. Operatory kreacji ' i anihilacji @ sa zwigzane z polem
elektrycznym E, modu wejéciowego a. Tak samo mozna wprowadzié b, b dla modu wejscio-
wego b i analogiczne operatory dla modéw wyjsciowych c i d.

Transformacje wywolana przez dzielnik wiazki mozna wyrazié za pomoca relacji pomiedzy
operatorami modow wejéciowych i wyjsciowych:

o
<)

=U|( _|. (2.19)

SS9
S
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W bardziej ogdlnej formie mozna zapisaé te relacje jako:

at = tet 4+ rdt

R R (2.20)
bf = rél +td'.
W przypadku pojedynczego fotonu padajacego na dzielnik wiazki wejSciem a, stan ten moze

by¢ opisany uzywajac operatora kreacji af jako:
14,05) = @' ]0,0) . (2.21)

Uzywajac poprzednich zaleznosci z réwnania (2.20) mozna zapisa¢ ten sam stan za pomoca
operatoréw zwiazanych z modami c¢ i d na wyjsciu dzielnika:

114,05) = a']0,0) = (¢&' + rd) 0,0) = ¢ [1.,04) + 7 [0c,14) - (2.22)

Dostajemy w ten sposéb superpozycje stanéw na wyjsciu z dzielnika wigzki. Wida¢ stad jed-
noznacznie, ze foton padajacy na dzielnik wiazki wejSciem a moze by¢ albo zmierzony na
wyjéciu ¢ z prawdopodobienistwem [¢|? albo na wyjsciu d z prawdopodobienstwem |r|?. Wi-
dzimy tu ponownie antygrupowanie fotonéw oméwione w poprzednim podrozdziale, gdzie dla
strumienia pojedynczych fotonéw docierajacych do dzielnika wiazki, dwa detektory umiesz-
czone na jego wyjsciach nigdy nie zarejestruja fotonu jednoczesnie.??43
W uktadzie do interferencji HOM, dwa identyczne fotony sa skierowane na dwa oddzielne
wejscia dzielnika. Dla dwoch fotonéw padajacych na rézne wejscia dzielnika istniejg cztery
mozliwe procesy prowadzace do stanu wyjéciowego: oba fotony moga zostaé przetransmito-
wane, oba odbite lub jeden odbity i drugi przetransmitowany i odwrotnie. Stan uktadu bedzie
wygladaé nastepujaco:
14,1) = bl [04,05) . (2.23)

Postugujac sie operatorami zwiazanymi z modami wyjéciowymi dostajemy:
(te" + rd") (ré + td") 10,0) = tr |26,00) + 7t [0c,24) + (£ +72) [1e,1a) , (2.24)

Pierwsze dwa skladniki odpowiadaja sytuacjom, w ktérych oba fotony opuszczaja dzielnik
tym samym wyjéciem. Trzeci skladnik opisuje przypadek, w ktérym fotony zostaja zareje-
strowane na réznych wyjsciach dzielnika. Amplituda tego procesu jest suma dwoéch nieroz-
réznialnych mozliwoéci: jednoczesnej transmisji obu fotonéw oraz ich jednoczesnego odbicia.

Prawdopodobienstwo zaobserwowania obu fotonéw na jednym wyjsciu wynosi:**

P(2:,0q) = [t|* + |r[*. (2.25)
Z symetrii wynika, ze P(2.,04) = P(0.,04). Prawdopodobienstwo zaobserwowania fotonéw na
réznych wyjsciach dzielnika wynosi:
'2

P(lely) = )tQ 42 (2.26)

W przypadku idealnego bezstratnego dzielnika wigzki, wspétczynniki maja wartosci r = 1/v/2
oraz t = i/y/2, wtedy otrzymujemy:

P(2¢,0a) = P(0,24) = % (2.27)
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P(1e,14) = 0. (2.28)

Widzimy, ze amplitudy zwiazane z |1.,14) interferuja destruktywnie, a fotony nigdy nie opusz-
czg dzielnika poprzez dwa rézne wyjscia. W kazdym przypadku beda propagowaé sie wspol-
nym modem, w 50% przypadkach modem wyjsciowym ¢ i w 50% przypadkach modem wyj-

$ciowym d. Calkowity stan ukladu na wyjéciu dzielnika ma zatem postaé:*?

|2c;0d> + |Oc,2d>
W — . 2.29
[Wrom) 7 (2.29)

Powyzszy wynik jest prawdziwy wylacznie wtedy, gdy oba scenariusze prowadzace do
stanu |1.,14) sa catkowicie nierozréznialne. Wymaga to, aby fotony mialy identyczna energie,
polaryzacje, profil przestrzenny oraz czasowy, a takze docieraly do dzielnika jednoczesnie. Je-
zeli ktorykolwiek z tych warunkéw nie jest spelniony, mozliwe staje sie rozréznienie trajektorii
fotonoéw, przez co interferencja nie jest catkowicie destruktywna.

W praktyce pomiar interferencji dwufotonowej przeprowadza sie zwykle poprzez wzbu-
dzanie kropki kwantowej promieniowaniem lasera impulsowego o znanej czestosci repetycji.
Kolejne impulsy wzbudzaja kropke w regularnych odstepach czasu, a odpowiadajace im fotony
sg kierowane do interferometru HOM. Odleglo$é¢ czasowsa miedzy kolejnymi impulsami kory-
guje sie w jednym z ramion interferometru tak, aby fotony wyemitowane w wyniku kolejnych
impulsow wzbudzajacych docieraly do dzielnika wigzki w tym samym czasie, z doktadnoécia
ograniczona przez rozrzut czaséw emisji wynikajacy z czasu zycia kompleksu ekscytonowego
oraz, w przypadku wzbudzania nierezonansowego, czasu relaksacji. W histogramie czasow
koincydencji kolejne piki odpowiadajg réznicom czasowym miedzy detekcja dwdch fotonow.
Odleglosé miedzy sasiednimi pikami odpowiada okresowi repetycji lasera, natomiast pik cen-
tralny odpowiada sytuacji, w ktorej dwa fotony pochodzace z kolejnych impulséw wzbudza-
jacych docieraja do dzielnika wiazki jednocze$nie. Schematyczny rysunek przedstawiajacy
histogram koincydencji dla cze$ciowo rozrdznialnych fotonéw zostal przedstawiony na rys.
2.5. Znormalizowanie histogramu do ¢(? (1 — o0) = 1 powoduje, ze dwa piki najblizsze $rod-
kowemu maja wysokosé 0,75. Srodkowy pik w przypadku calkowicie rozréznialnych fotonéw
mialby wysoko$é 0,5. Spowodowane jest to tym, ze w przypadku dwdch rozréznialnych foto-
néw padajacych na dzielnik wciaz istnieje 50% prawdopodobienstwo, ze opuszcza one dzielnik
tym samym wyjsciem. W przedstawionym przypadku, dla czesciowo rozréznialnych fotonéw,
wida¢ redukcje zliczen w histogramie wzgledem poziomu 0,5. Z kolei uzycie lasera o pracy cia-
glej wprowadza dodatkowy rozrzut czasowy pomiedzy emisja kolejnych fotonéw, ograniczajac
maksymalny mozliwy do osiggniecia stopien nierozréznialnosci. Ponadto szerokosé¢ korelacji
czasowych obserwowanych w takich warunkach moze by¢ ograniczona przez czasows odpo-
wiedz uktadu, a nie bezposrednio przez czas koherencji emitera. Z tego wzgledu w pomiarach
interferencji dwufotonowej powszechnie stosuje sie wzbudzenie impulsowe, ktére umozliwia
lepsza kontrole czaséw emisji fotonow.

W przypadku pojedynczych kropek kwantowych nierozréznialnosé kolejnych fotonéw za-
lezy od koherencji emitujacego stanu ekscytonowego. Procesy prowadzace do czystego defazo-
wania powoduja losowe zmiany fazy fotonu. W konsekwencji kolejne fotony réznia sie stanem
kwantowym, a interferencja Honga—Ou—Mandela nie jest juz catkowicie destruktywna. Za
miare stopnia nierozréznialnosci pojedynczych fotonéw uznaje sie widocznosé (kontrast) inter-
ferencji oznaczana zwykle litera V' (z ang. visibility). W pomiarze interferencyjnym umyslnie
zmienia si¢ polaryzacje w jednym z ramion interferometru HOM w ten sposéb, aby interferu-
jace fotony byly spolaryzowane ortogonalnie, co sprawia, ze sa one catkowicie rozréznialne.
Poréwnujac wartosci g(?) (0) dla fotonéw spolaryzowanych tak samo i ortogonalnie, wyznacza
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Rysunek 2.5: Przykladowy histogram HOM dla czesciowo rozréznialnych fotonéw.

sie widocznosé na podstawie zaleznodci:

7(0) - 917 (0)
a0

Zmniejszenie widocznos$ci interferencji stanowi bezpoérednia miare utraty koherencji optycz-
nej kolejnych emitowanych fotonéw i umozliwia wyznaczenie czasu koherencji T» rekombinu-
jacego kompleksu ekscytonowego zwiazanego w kropce kwantowej. W granicznym przypadku
zrédla o koherencji ograniczonej wylacznie czasem zycia ekscytonu (7 = 277), emitowane
fotony osiggaja maksymalna mozliwa nierozréznialnosé V = 1.

V=

(2.30)

2.2.3 Wpybrane wyniki eksperymentalne

Eksperyment interferencji dwufotonowej zostal zaproponowany i po raz pierwszy prze-
prowadzony przez C.K. Honga, Z.J. Ou i L. Mandela.*> W publikacji z 1987 roku autorzy
uzasadniajg uzycie interferometru do doktadnego zmierzenia odstepu czasowego miedzy po-
jedynczymi fotonami wygenerowanymi w procesie spontanicznej parametrycznej konwersji
w dol, z ktérych jeden byl sygnalem, a drugi sonda. W konsekwencji dato to réwniez infor-
macje o szerokosci paczki falowej badanych fotonéw.

Pierwszy znaczacy wynik dotyczacy nierozréznialnosci pojedynczych fotonéw emitowa-
nych w procesie rekombinacji pary elektron-dziura wzbudzonej w kropce kwantowej zostat
zademonstrowany przez Santoriego i innych.® Pokazali oni widocznoéé na poziomie V' = 0,81
oraz zwigzany z nig czas koherencji To = 223 ps dla fotonéw emitowanych przez samoro-
snace kropki kwantowe z InAs wzrosniete na podtozu z GaAs. Dla badanej kropki stosunek
2Ty /Ty = 1,5 (T /2T = 0,67), co implikuje obecno$é mechanizméw dekoherencji zwiazanych
z czystym defazowaniem (czas T,). Autorzy wskazali trzy potencjalne przyczyny obserwo-
wania V' < 1. Kropka kwantowa byla wzbudzana impulsem laserowym generujacym pare
elektron-dziura w wyzszym stanie wzbudzonym w kropce. Proces relaksacji z emisja fononow,
trwajacy dziesiatki pikosekund, moze wprowadzaé¢ dodatkowy rozrzut czasowy emisji fotonu,
powodujac mniejsze przekrycie paczek falowych interferujacych fotonéw. Prowadzi to do re-
dukcji mierzalnej widocznosci interferencji oraz ogranicza jakos¢ zrédia nierozréznialnych
fotonéw. Dekoherencja spowodowana przez fonony to kolejny mozliwy mechanizm. Wreszcie,
poszerzenie niejednorodne linii widmowej spowodowane oddzialtywaniem z fluktuujacym oto-
czeniem ltadunkowym (zwiazane z czasem T4 ) moze réwniez potencjalnie przyczyniaé sie do
dekoherencji w krotkich skalach czasowych.

Warto mie¢ na uwadze, ze wspomniane kropki emituja fotony o dtugosci fali A ~ 930 nm.
Odpowiada to tzw. pierwszemu oknu telekomunikacyjnemu, ktére charakteryzuje sie wzgled-
nie silnym tlumieniem w standardowych witdknach szklanych swiattowoddéw stosowanych
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w telekomunikacji. Z tego powodu do praktycznych zastosowan w komunikacji i kryptogra-
fii kwantowej rozwaza sie zrodlo emitujace w zakresie trzeciego okna telekomunikacyjnego,
ktorego srodkowa diugosé fali wynosi A = 1550 nm. Dla kropek kwantowych emitujacych
fotony o dtugoéci fali okoto 1 pum otrzymano rekordowo niskie prawdopodobienstwo emi-
sji wielofotonowej ¢(®)(0) = (7,5 £ 1,6) x 107°,*7 a takze wysoka widocznoéé interferencji
V = (0,979 4+ 0,006)*8 oraz V = (0,975 + 0,005),3% $wiadczaca o dtugim czasie czystej deko-
herencji fazowej T;, i braku wktadu od poszerzenie niejednorodnego. Dla kropek kwantowych
emitujacych w zakresie III okna telekomunikacyjnego prowadzone sg intensywne badania o
obiecujacych rezultatach, gdyz osiggane parametry pracy zrddel zblizaja sie do granicy sto-
sowalnosci. Wartosci funkcji autokorelacji II rzedu sg na poziomie g(2)(0) = 5x 1073 dla
kropek z InAs wzroénietych na InP#%°? oraz niewiele wyzsze (6-8x1072) dla kropek z InAs
w barierze potencjalu z InAlGaAs®!. Dopiero w ostatnich latach stopien nierozréznialnosci
pojedynczych fotonéw dla kropek emitujacych w zakresie III okna telekomunikacyjnego zbli-
zyl sie do jednoéci. Sukcesywna poprawa kontroli wzrostu nanostruktur, deterministyczne
metody wytwarzania oraz zaawansowane schematy wzbudzania pozwolity tym zrédlom na
uzyskanie rezultatéw zblizonych do osiggnietych wcze$niej na kropkach emitujacych w za-
kresie krétszych fal. Tabela 2.1 pokazuje najwazniejsze osiggniecia dla kropek emitujacych
w zakresie III okna telekomunikacyjnego wraz z rokiem publikacji wynikow, wskazujac na
szybki rozwdj tych Zrédet i duze zainteresowanie tematem.

Tabela 2.1: Zestawienie najwazniejszych wynikéw eksperymentu interferencji dwufotonowej (i odpo-
wiadajacych im pomiaréw funkcji g(g)(T)) na kropkach kwantowych emitujacych w zakresie III okna
telekomunikacyjnego.

uklad materialowy A [nm] ¢®(0) Ty [ps] Tb [ps] To/2T% V [%] 1ok  ref.

InAs/InAlGaAs 1544,5 0,017 - - - 91,7 2026 [51]
InAs/InAlGaAs 1557 0,007 67,4 - - 90 2026 [52]
InAs/InAlGaAs 1544,5 0,0307  257,5 381 0,74 71,9 2025 [53]
InAs/GaAs 1551 0,069 500 - ~ 349 2024 [54]
InAs/InP 1533 0,005 340 150 0,22 29 2024 [55]
InAs/InP 1555  0,0032 530 103 0,10 19,3 2024 [49]
InAs/InGaAs/GaAs 1556  0,0072 520 - - 8,1 2023 [56]
In(Ga)As/GaAs 1555 0,023 1010 150 0,07 14,4 2021 [57]

W ciagu zaledwie kilku lat nastapit znaczacy wzrost osiaganych wartosci widocznosci
interferencji V. Otrzymano emisje w obrebie III okna telekomunikacyjnego z jednoczesnym
niskim prawdopodobienstwem emisji wielofotonowej (¢(2)(0) < 0,01), natomiast wartosé¢ wi-
docznosei V' > 90% otrzymano dopiero stosunkowo niedawno, w roku pisania tej rozprawy.

Umieszczenie kropki kwantowej we wnece optycznej skraca czas zycia T stanu wzbudzo-
nego poprzez efekt Purcella,®® co wptywa na stosunek T5/27T7. Im blizej jest on 1, tym wyzszy
stopien nierozréznialnosci fotondw. Zmiana wzglednych skali czasowych miedzy procesami de-
fazowania i relaksacji wplywa na czas, w ktérym mechanizmy czystego defazowania (fonony,
fluktuacje tadunku) oddzialuja z uktadem. Jesli ekscyton zrekombinuje szybciej dzieki efek-
towi Purcella, to ma mniej czasu na utrate fazy, zanim zrekombinuje i wyemituje foton. W ref.
[52] efekt Purcella, skracajacy czas zycia do T} = 67,4 ps, spowodowal uzyskanie wysokiej
wartosci widocznosci interferencji.

W powyzszych Zrédiach jedynie w niektorych pracach wyznaczono czasy koherencji T5.
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Gdy czas koherencji T5 jest krétki w poréwnaniu z czasem zycia, w histogramie koincyden-
¢ji w pomiarze interferencji dwufotonowej mozna zauwazyé¢ charakterystyczny ksztalt piku
dla 7 = 0, jak pokazano na rysunku 2.5. Obserwowane minimum jest zwiazane z czasem
koherencji. Dopasowujac je podwdjnym zanikiem wykladniczym, otrzymuje sie charaktery-
styczny czas To. W przypadku, gdy T — 273 (jak w Zrédlach podajacych wysokie wartosci
V), w érodkowym piku obserwuje sie redukcje zliczenr bez charakterystycznego dodatkowego
minimum, co nie pozwala wyznaczy¢ czasu T» opisang metoda, ale moze Swiadczy¢ o dlugim
czasie koherencji. Znajac czasy T oraz Th, autorzy ref. [53] wyznaczyli czas T, = 1470 ps na
podstawie relacji ze wzoru (2.8) i okredlili, ze pochodzi on zaréwno z jednorodnego poszerze-
nia spowodowanego oddzialywaniem z kapiela fononowa, jak i z niejednorodnego poszerzenia
spowodowanego fluktuacjami otoczenia ladunkowego lub magnetycznego.

2.3 Koherencja spinéw no$nikéw zwigzanych w kropkach kwan-
towych

Jedng z najwiekszych przeszkdéd w realizacji pamieci spinowych oraz kwantowego przetwa-
rzania informacji opartego na kubitach spinowych jest utrata informacji zakodowanej w spinie
noénika. Relaksacja spinu zachodzi przy przejéciu ze stanu wzbudzonego do stanu podsta-
wowego w czasie Tp. Natomiast dekoherencja zwiazana z utrats informacji o wzglednej fazie
standéw wlasnych zachodzi w charakterystycznej skali czasu T5. Dekoherencja moze zachodzié
bez zmiany obsadzenia stanu. Jest to czyste defazowanie opisywane czasem T,,. Procesy relak-
sacji spinéw nosnikéw w kropkach kwantowych sa ograniczone ze wzgledu na tréjwymiarowe
zwigzanie no$nikow. W pordéwnaniu z pétprzewodnikami objetosciowymi i dwuwymiarowymi,
czasy relaksacji spinéw nosnikéw w kropkach kwantowych sa dtuzsze. Dlatego spiny nosni-
kéw w kropkach kwantowych maja duzy potencjal do wykorzystania jako kubity spinowe.
Dla neutralnych komplekséw ekscytonowych czas relaksacji spinéw wygenerowanych optycz-
nie nosnikow jest ograniczony czasem rekombinacji pary elektron-dziura. Z kolei w przypadku
trionéw, elektron lub dziura sg obecne w kropce kwantowej przed i po rekombinacji, zatem
czas relaksacji ich spinu nie jest nig ograniczony.

Spin elektronu (lub dziury) nie jest odizolowany od otoczenia, ale przeciwnie — bez prze-
rwy z nim oddzialuje. W przypadku kubitéw realizowanych w kropkach kwantowych spin
no$nika moze oddzialywa¢ z otoczeniem za posrednictwem dwoch gléwnych mechanizmoéw.
Pierwszym jest oddzialywanie spin—orbita, ktore sprzega spin noénika z jego orbitalnym stop-
niem swobody, a drugim oddziatlywanie z jadrami atoméw tworzacych kropke kwantowa.>
Schematyczna reprezentacja spinu elektronu w kropce kwantowej oddziatujacego ze spinami
jadrowymi zostala przedstawiona na rysunku 2.6. To sprzezenie z otoczeniem zmienia stan
kwantowy spinu, a w konsekwencji powoduje utrate informacji przez niego przenoszonej.

4
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Rysunek 2.6: Spin elektronu (czerwona strzatka) oddzialujacy ze spinami jadrowymi (czarne strzalki)
w kropce kwantowej.

Pole elektryczne nie moze bezposrednio spowodowaé obrotu spinu elektronu. Natomiast
zaden stan spinowy w kropce kwantowej nie jest czystym stanem spinowym, a sprzega sie
ze stanem orbitalnym poprzez oddzialywanie spin-orbita. Jednym z najistotniejszych zrodet
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oddziatywania na stan spinowy posrednio poprzez oddzialywanie ze stanem orbitalnym sa
fonony. W pélprzewodnikach I1I-V oddziatywanie elektron—fonon zachodzi miedzy innymi
poprzez potencjal deformacyjny oraz efekt piezoelektryczny. W polaczeniu ze sprzezeniem
spin—orbita mechanizmy te umozliwiaja przejScia pomiedzy stanami spinowymi, prowadzac
do relaksacji spinu opisanej czasem T7.60:27

Oddzialywanie spinu elektronu (lub dziury) ze spinami jadrowymi w atomach nazywa
sie oddzialywaniem nadsubtelnym (z ang. hyperfine interaction). W typowych epitaksjalnych
kropkach kwantowych, z materiatéw takich jak InAs czy GaAs, liczba atoméw N oddziatuja-
cych ze spinem elektronu jest rzedu 10*-10°. Hamiltonian oddziatywania nadsubtelnego dla
elektronu ma postac:

N
Hur = > ALLS, (2.31)
k

gdzie I jest operatorem spinu jadra atomu k, a S jest operatorem spinu elektronu. Poniewaz
funkcja falowa elektronu nie jest jednorodna, stala sprzezenia Ay miedzy elektronem a jadrem
jest proporcjonalna do kwadratu przekrycia funkcji falowej elektronu z danym jadrem. Stan
elektronu zwiazanego w kropce kwantowej ewoluuje znacznie szybciej (~1-10 ns) w poréw-
naniu ze spinami jadrowymi (w zakresie od 100 ps nawet do ~1 s). Oba uklady kwantowe
oddziatuja na siebie. Oddziatywanie spinu elektronu z duza liczba atoméw, z ktérych kazdy
posiada wlasny spin jadrowy, sprawia, ze poczatkowo czysty stan kwantowy spinu elektronu
staje sie klasyczna mieszaning wielu stanow.

Przyjeto, ze efektywne pole oddziatujace na spin elektronu, pochodzace od spinéw ja-
drowych, nazywa si¢ polem Overhausera, natomiast pole pochodzace od spinu elektronu,

oddziatujace na spiny jadrowe, — polem Knighta. Pole Overhausera By dziala na spin
elektronu podobnie jak pole zewnetrzne i ma wartosé:
N
Al
By = M7 (2.32)
guB

gdzie g jest g-czynnikiem nosnika oddziatujacego z jadrami, a pp jest magnetonem Bohra.
Maksymalna wartos¢ By jest osiaggana, gdy spiny jadrowe sa caltkowicie spolaryzowane. Dla
dowolnego materiatu ta wartosé jest niezalezna od liczby atoméw N, gdyz Ay jest proporcjo-
nalne do 1/N, co oznacza, ze przy wiekszej liczbie jader atomowych wktad kazdego z nich do
By jest mniejszy. Nie zmienia to faktu, ze w przypadku prawie zupelnie niespolaryzowanych
spinéw jadrowych fluktuacje statystyczne pola pochodzacego od nich sg wcigz zalezne od
1/N; z tego wzgledu spiny elektronéw w kropkach kwantowych silniej odczuja te fluktuacje
w poréwnaniu np. ze spinami w dwuwymiarowym gazie elektronowym. Jest to bezposrednia
konsekwencja réznicy w rozmiarze funkcji falowej elektronu.5°

Fluktuacje pola magnetycznego pochodzacego od spindéw jadrowych sg spowodowane od-
dziatywaniami typu dipol-dipol (magnetyczny) pomiedzy jadrami atoméw oraz oddzialywa-
niami miedzy spinami elektronu i jader atomowych poprzez pole Knighta. Obecnos¢ spinéw
jadrowych powoduje defazowanie stanu, gdy na elektron, ktorego stan ewoluuje w czasie,
dziata fluktuujace pole Overhausera. Zmiana pola moze by¢ spowodowana lokalng zmiana
polaryzacji spinéw jadrowych, ale takze wymiang polaryzacji spinéw (z ang. flip-flop) pomie-
dzy sasiednimi jadrami, gdy catkowita polaryzacja spinéw jadrowych pozostaje niezmienna.
Dekoherencja wynika z tego, ze w kazdej chwili czasu zwrot i wartosé pola sa przypadkowe (z
punktu widzenia elektronu). Dokladna postaé¢ funkcji zaniku koherencji spinu elektronu jest
zalezna od rozkladu prawdopodobienstwa pola Overhausera, ale jego charakterystyczny czas
defazowania T, jest proporcjonalny do VN /A5t Warto zauwazyé, ze stala oddzialywania
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Ay bedzie inna dla kazdego jadra atomowego, gdyz zalezna jest od potozenia danego jadra
wzgledem funkcji falowej elektronu. Ponadto rézni sie dla réznych izotopéw danego pier-
wiastka, dlatego czesto okresla sie efektywng stala oddzialywania A dla elektronéw w danym
pélprzewodniku. Wartoéci A oraz wartosci spinéw jadrowych I dla wybranych pierwiastkdéw
z grup III i V, ktérych stopy pozwalaja osiagnaé¢ emisje w zakresie telekomunikacyjnym,
zostaly zebrane w tabeli 2.2.62,6361

Tabela 2.2: Efektywne stale oddzialywania A dla elektronéw oraz wartosci spinéw jadrowych I dla
wybranych pierwiastkdw.

pierwiastek | A [peV] | I
Ga 90 | 3/2
As 44 | 3/2
In A7 | 9/2
P 36 | 1/2

Dla elektronéw w pasmie przewodnictwa, ktorego czes¢ Blocha funkcji falowej ma charak-
ter s, lokalny czynnik Blocha wykazuje sferyczng symetrie wokét jadra. W rezultacie domi-
nuje izotropowe oddzialtywanie kontaktowe Fermiego, opisane stalg oddzialywania nadsub-
telnego A, ktérej warto$é jest zwiazana z gestoscig elektronowg w jadrze. Stala A jest do-
datnia dla wiekszosci potprzewodnikéw II1-V. Dla noénikéw w pasmie walencyjnym sytuacja
jest odmienna. Ze wzgledu na niesferyczna symetrie czesci Blocha zwiazanej z orbitalami
typu p kontaktowy wktad Fermiego jest silnie ograniczony, a istotna role odgrywaja nie-
lokalne skiadniki oddzialywania nadsubtelnego, w szczegdlnosci oddzialywanie dipol-dipol.
Jego znak, amplituda i anizotropia zaleza od charakteru czesci Blocha funkcji falowej pasma
walencyjnego.% Dlatego dla spinéw dziur oddzialywanie nadsubtelne jest stabsze w poréw-
naniu ze spinem elektronu. Charakterystyczne czasy dekoherencji zwiazanej z utrata fazy dla
spinéw elektronéw w kropkach kwantowych w poélprzewodnikach grup III-V sa rzedu kilku
ns, podczas gdy dla dziur te czasy sa nawet o rzad diuzsze.%®

Oprécz czystego defazowania obecnosé jader atomowych moze spowodowac réwniez obrot
spinu. W przypadku braku zewnetrznego pola spin elektronu precesuje wokét pola Over-
hausera Bjy, co prowadzi do ciaglej zmiany miedzy spinem skierowanym w gére a w dot.
Bezposrednia wymiana spinu miedzy elektronem a jadrem jest malo prawdopodobna, gdyz
magneton Bohra jest znacznie wigkszy niz magneton jadrowy ux (1 up =~ 1836 un), co po-
woduje, ze roznica energii miedzy stanami spinowymi elektronu nie jest bliska energii miedzy
stanami spinowymi jadra (niespelniona zasada zachowania energii w procesie jednoczesnego
obrotu spinu).

2.3.1 Wybrane metody pomiaru koherencji spinowej

W literaturze opisywane sa rézne metody wyznaczania czaséw relaksacji i koherencji spi-
néw nosnikéw w kropkach kwantowych. Réznia si¢ one sposobem przygotowania i odczytu
stanu spinowego, wymaganiami dotyczacymi wzbudzenia optycznego oraz mozliwoscia kon-
trolowanej manipulacji fazg spinu. Ponizej omoéwiono wybrane metody, ktére pojawiaja sie
najczesciej lub sa przyjete powszechnie za standardowe.
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Pomiar czasu relaksacji spinu

Charakterystyczny czas relaksacji spinu 77 mierzony jest standardowo za pomoca tech-
niki pomiaru fotoluminescencji rozdzielczej czasowo i polaryzacyjnie. Po optycznej inicjalizacji
spinéw za pomocg impulsu Swiatta o okreslonej polaryzacji rejestruje sie emisje dla dwdch
polaryzacji kotowych. Na podstawie czasowego przebiegu intensywnosci obu polaryzacji wy-
znacza sie czasows zaleznoéé¢ stopnia polaryzacji kotowej P,:

I I

= : 2.33
i (2.33)

ez

gdzie I,- i I+ oznaczaja intensywno$ci emisji spolaryzowanej kotowo lewo- i prawoskretnie.
W odpowiednio dobranym schemacie eksperymentalnym zanik polaryzacji mozna wykorzy-
sta¢ do wyznaczenia czasu relaksacji T1.9667%% Powyzszy eksperyment wymaga wzbudzania
rezonansowego, detekcji rozdzielczej czasowo oraz kontroli polaryzacji §wiatta wzbudzajacego.

Nalezy jednak uwzgledni¢ fakt, ze obserwowana dynamika fotoluminescencji moze by¢
réwniez modyfikowana przez rekombinacje nosnikéw (promienista i niepromienista). Z tego
wzgledu czas zaniku polaryzacji nie moze by¢ bezposrednio utozsamiany z czasem relaksacji
spinu 77 bez uwzglednienia dynamiki catego uktadu. Bezposrednie wyznaczenie czasu relak-
sacji spinu 77 wymaga odpowiedniego schematu inicjalizacji i odczytu populacji spinowej,
ktory pozwala oddzieli¢ relaksacje spinu od pozostalych proceséw. W kropkach kwantowych
z elektrostatyczng kontrola tadunku mozliwy jest réwniez elektryczny odczyt stanu spino-
wego, np. poprzez pomiar zaleznej od spinu dynamiki tunelowania. Pozwala to ograniczy¢
wplyw proceséw optycznych, takich jak rekombinacja promienista, na wyznaczany czas T}
dla spinu no$nika.

Pomiar czasu czystego defazowania

Czas czystego defazowania pojedynczego kubitu jest niemozliwy do zmierzenia i zazwyczaj
korzysta sie z relacji ze wzoru (2.8), aby na podstawie wyznaczonych czaséw T} i T oszacowaé
czas jednorodnego defazowania T, w wyniku swobodnej ewolucji stanu kubitu. Wiekszos¢
metod wyznaczania czasu defazowania polega na wielokrotnym powtérzeniu pomiaru, co
prowadzi do wyznaczenia czasu defazowania niejednorodnego 75. W tym przypadku poprzez
fluktuujace otoczenia tadunkowe i spinowe, w kazdym kolejnym pomiarze kubit doswiadcza
innych warunkéw, co sumarycznie prowadzi do utraty spdjnosci faz w kolejnych pomiarach.
W przypadku pomiaréw na zbiorze kropek kwantowych do zrédet dekoherencji niejednorodnej
dochodzi rozrzut g-czynnikéw nosnikow.

Pomiar czasu dekoherencji niejednorodnej

Jednym z eksperymentéw shuzacych wyznaczeniu czasu defazowania niejednorodnego 75
jest rozdzielczy czasowo pomiar rotacji Faradaya lub Kerra. Metody te naleza do metod
spektroskopii optycznej typu pompa-sonda. Kropki kwantowe sa wzbudzane impulsami lase-
rowymi bedacymi w rezonansie z danym przejéciem optycznym. Swiatlo laserowe jest spo-
laryzowane kotowo, powodujac optyczna orientacje spinéw elektronow i dziur. Przylozone
w konfiguracji Voigta pole magnetyczne powoduje precesje makroskopowej polaryzacji spinéw
(rys. 2.7(a)), ktéra jest sondowana przez drugi impuls laserowy o polaryzacji liniowej. Plasz-
czyzna polaryzacji liniowej impulsu sondujacego jest obracana przy przejéciu przez probke
(efekt Faradaya) lub przy odbiciu od prébki (efekt Kerra). Analiza kata obrotu w funkcji
odlegltosci czasowej miedzy impulsem pompujacym a sondujacym pozwala wyznaczy¢ czas
defazowania niejednorodnego spinu nosnikéw.6%70
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Rysunek 2.7: Ewolucja spinu na sferze Blocha. (a) Precesja spinu w polu magnetycznym w kon-
figuracji Voigta. (b) Ewolucja spinu na sferze Blocha w eksperymencie interferencji Ramseya. Lewy
panel: spin w stanie |0). Srodkowy panel: po impulsie /2 wektor Blocha obrécony na plaszczyzne xy.
Faza kazdego spinu wygenerowanego w pojedynczym przebiegu eksperymentu ulega ewolucji. Prawy
panel: drugi impuls po czasie T' powoduje obrét spinu na o z powodujac zmianeg z relacji fazowej na

populacyjna.

Inng metoda wyznaczenia charakterystycznego czasu defazowania jest pomiar interferen-
cji Ramseya, opierajacy sie na sekwencji dwéch impulséw koherentnych. Najpierw koherentna
superpozycja stanéw wlasnych spinu jest generowana przez krétki impuls laserowy /2 obra-
cajacy wektor spinu o 90° na sferze Blocha (rys. 2.7(b)). Pierwszy impuls ustala faze super-
pozycji, ale w czasie pomiedzy impulsami T ulega ona swobodnej ewolucji. Po czasie T' drugi
impuls 7/2 powoduje obrét spinu na sferze Blocha o 90°, co prowadzi do zamiany informacji
o fazie wzglednej na informacje o réznicy obsadzen. W wyniku eksperymentu uzyskuje sie
prawdopodobienstwo obsadzenia stanéw spinowych w funkcji czasu T' pomiedzy impulsami.
Zmiana odleglosci czasowej pomiedzy tymi dwoma impulsami pozwala préobkowaé ewoluujaca
faze kubitu za pomoca interferencji. W przypadku pojedynczego pomiaru, w trakcie calej
sekwencji dtugos$é wektora Blocha bedzie niezmienna i réwna r = 1. Pomiar ma charakter
probabilistyczny, co oznacza, ze charakterystyczne prazki interferencyjne uzyskuje sie poprzez
wielokrotne powtérzenie sekwencji impulséow. Analiza pozwala uzyskaé¢ czas defazowania na
podstawie zaniku obwiedni uzyskanej modulacji polaryzacji.”27

Powyzsze eksperymenty nie wymagaja detekcji rozdzielczej czasowo w sensie bezposred-
niego pomiaru czasu emisji fotonéw. Informacja o dynamice ukladu jest zawarta w kontro-
lowanym opéznieniu miedzy impulsami. Metody te wymagaja natomiast Zrédia impulséw
o czasie trwania krotszym od badanej skali czasowej oraz precyzyjnej kontroli opdznienia.
W eksperymencie interferencji Ramseya dodatkowo konieczna jest kontrola koherencji fazo-
wej pomiedzy impulsami oraz kontrola ich amplitudy i polaryzacji.

Istnieje réwniez metoda wykorzystujaca pomiar autokorelacji dla emisji o polaryzacji
zgodnej i przeciwnej do polaryzacji wzbudzania. Ponownie na podstawie wyznaczonego zaniku
stopnia polaryzacji kotowej w czasie mozna wyznaczy¢ czas defazowania noénika w stanie
podstawowym. 687273

Pomiar czasu dekoherencji jednorodnej

Czas dekoherencji niejednorodnej zwiazany jest z czasem dekoherencji jednorodnej po-
przez zalezno$é:

1 1

T T T
Wyeliminowanie czynnika utraty koherencji zwigzanej wylacznie z defazowaniem niejedno-
rodnym Ti,, pozwala uzyskaé czas dekoherencji jednorodnej. Standardowo metoda jest eks-

(2.34)
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peryment echa spinowego. Jest to modyfikacja pomiaru interferencji Ramseya, w ktorej po-
miedzy dwoma impulsami 7/2 dodaje si¢ impuls 7, ktéry obraca fazy ewoluujacych spi-
néw o 180°, powodujac ponowna synchronizacje faz. Zmiana obsadzenia stanéw w funkcji
czasu 1" pomiedzy kolejnymi impulsami pozwala wyznaczy¢ charakterystyczny czas koheren-
¢ji, ktérego wartosé dazy do To w przypadku catkowitego wyeliminowania wktadu dekohe-
rencji niejednorodnej.”»™ Podobnie jak w interferencji Ramseya, konieczna jest precyzyjna
kontrola energii, fazy i wzajemnej koherencji impulséw, a takze opdznienia miedzy nimi.

2.3.2 Pomiar efektu Hanlego

Alternatywg do wyzej opisanych metod wyznaczenia czasu defazowania spinéw nos$nikdw
zwigzanych w kropkach kwantowych jest pomiar efektu Hanlego. Efekt ten zostal pierwotnie
zaobserwowany w atomach, a nazwany na cze$¢ Wilhelma Hanlego, ktéry jako pierwszy wy-
jasnil to zjawisko przy pomocy fizyki klasycznej.”® Zaobserwowano, ze przy rezonansowym
wzbudzaniu atomow rteci emisja ulega depolaryzacji pod wplywem zewnetrznego pola magne-
tycznego. Efekt Hanlego, obserwowany w atomach, stuzy do pomiaru czasu zycia elektronéw
w pierwszym stanie wzbudzonym.

W nanostrukturach poétprzewodnikowych efekt Hanlego bada si¢ w zewnetrznym polu
magnetycznym w konfiguracji Voigta, tzn. pole magnetyczne jest przytozone prostopadle do
kierunku wzrostu oraz kierunku wzbudzania i obserwacji emisji. W przypadku kropek kwan-
towych metoda Hanlego bada si¢ przede wszystkim natadowane kompleksy ekscytonowe, ze
wzgledu na degeneracje stanéw trionowych w zewnetrznym polu magnetycznym. Efekt ten
mozna by zaobserwowaé rowniez w neutralnych ekscytonach, pod warunkiem braku rozszcze-
pienia struktury subtelnej ekscytonu. W pomiarze efektu Hanlego bada sie dynamike orien-
tacji spinu nosnika w skali czasowej okre$lonej przez okres precesji Larmora. W niniejszej
pracy do badania koherencji spinéw nosnikéw wykorzystano efekt Hanlego, dlatego ponizej
opisano doktadnie zasade dzialania pomiaru.

Wytwarzanie no$nikéw w stanie wzbudzonym trionu $wiatlem spolaryzowanym kotowo
powoduje optyczna orientacje spinéw nosnikéw. Konieczne jest w tym eksperymencie wzbu-
dzanie do stanéw mozliwie bliskich stanowi podstawowemu, np. wyzszych stanéw w kropce,
poniewaz mniejsza réznica energii pomiedzy stanem wzbudzonym a stanem podstawowym
sprzyja zachowaniu orientacji spinu podczas proceséw relaksacji. W idealnym przypadku,
gdy orientacja spinu zachodzi ze 100% skuteczno$cia, a w procesie relaksacji spiny zachowuja
swoja orientacje, obserwuje si¢ emisje o tej samej polaryzacji. Stopien polaryzacji kotowej P,
zdefiniowany jest jako:

e

Pp=——
CI+ 1t

(2.35)
gdzie Ii (I) oznacza intensywno$é emisji o polaryzacji kolowej jednakowej (przeciwnej) do
polaryzacji Swiatlta wzbudzajacego. Druga mozliwoscia jest proces powodujacy obrét spinu,
co prowadziloby do obserwacji ujemnego stopnia polaryzacji kotowej (z ang. Negative Circular
Polarization — NCP), w idealnym przypadku P, = —100%.

Ujemny stopien polaryzacji kolowej

Mechanizm powstawania NCP dla trionéw ujemnych zostal wyjasniony na podstawie
dwdch mechanizméw wystepujacych w kropkach kwantowych. Zalézmy, ze wzbudzanie no-
snikéw nastepuje poprzez swiatto spolaryzowane kotowo lewoskretnie o~ ; wtedy optycznie
wzbudzony elektron ma spin 1, a dziura ma spin {}. Gdy wzbudzony elektron i obecny przed
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Rysunek 2.8: Mechanizm tworzenia ujemnego stopnia polaryzacji kolowej. Zaadaptowano z ref. [81].

wzbudzeniem elektron w kropce kwantowej majg spiny zwrocone w te samg strone, z po-
wodu zakazu Pauliego, wzbudzony elektron nie moze zrelaksowaé¢ do stanu podstawowego
(rys. 2.8(a)). W trionie oddzialywanie wymiany pomiedzy elektronem i dziura jest mozliwe
dzieki temu, ze elektrony zajmuja rézne stany orbitalne. Anizotropowa czesé tego oddziatywa-
nia wynika z braku symetrii walcowej przekrycia funkcji falowych elektronu i dziury. W kon-
sekwencji, podczas relaksacji do stanu podstawowego trionu moze dochodzi¢ do jednoczesnej
zmiany orientacji spinéw elektronu i dziury. Nastepnie nastepuje rekombinacja elektronu o
spinie | i dziury o spinie f}, z emisja fotonu spolaryzowanego kolowo prawoskretnie ot.

W drugiej mozliwos$ci wzbudzony elektron i obecny w kropce elektron maja przeciwne
spiny. Ze wzgledu na to, ze catkowity spin elektronéw jest réwny 0, oddzialywanie wymiany
miedzy elektronem a dziura zanika, a obrét spinu dziury z || do f} moze nastapié¢ przed
procesem relaksacji dziury do stanu podstawowego (rys. 2.8(b)). Rekombinacja elektronu o
spinie | z dziurg o spinie f} ponownie prowadzi do emisji fotonu spolaryzowanego kotowo
prawoskretnie 0. W ten sposéb elektron pozostajacy po rekombinacji ma spin przeciwny do
tego obecnego przed wzbudzeniem. Wysoko prawdopodobne jest oczywiscie, ze nie nastapi
obroét spinu dziury i wyemitowany zostanie foton o polaryzacji kotowej lewoskretnej. Nato-
miast wielokrotne powtérzenie procesu wzbudzania prowadzi do optycznej orientacji spinu
elektronu pozostajacego w kropce kwantowej po wzbudzeniu. W ten sposéb mechanizm pro-
wadzacy do emisji polaryzacji przeciwnej do polaryzacji $wiatta wzbudzajacego przewaza nad
mechanizmem, ktéry zachowuje orientacje spinowa.”” "7 Wynika z tego, ze o polaryzacji
swiatla decyduje orientacja elektronu obecnego przed wzbudzeniem, dlatego tez w pomia-
rze efektu Hanlego dla trionéw ujemnych obserwuje sie czas defazowania elektronu obecnego
w kropce kwantowej przed wzbudzeniem nos$nikéw. Pokazali to miedzy innymi autorzy arty-
kutu z ref. [77], ktérzy zbadali kinetyke procesu obrotu spinéw elektronu i dziury, i zauwazyli,
ze stopien polaryzacji kotowej zmienia swéj znak okoto 100 ps po wzbudzeniu kropek kwan-
towych InP/InGaP/GaAs, a nastepnie osiaga ustalona ujemna wartosé. Ponadto w ref. [80]
autorzy wyznaczyli czas z szerokosci krzywej Hanlego kilkukrotnie dluzszy od czasu zycia
trionu.

Sedno efektu Hanlego lezy w precesji nosnikéw w zewnetrznym polu magnetycznym B,
z czestoscig Larmora: o

glpB

QL = P

gdzie |g| jest g-czynnikiem danego nos$nika. W konfiguracji Voigta pole magnetyczne B jest

prostopadie do spinu elektronu Sg wygenerowanego w procesie optycznej orientacji: B 1L Sg.

Sktadowa spinu wzdtuz kierunku wiazki wzbudzajacej bedzie zmieniaé sie okresowo z czesto-
Scia Q. Czas zycia spinu Ty mozna zapisaé jako:

(2.36)

1 1 1
=4 = 2.
I 7 75 (2:37)

gdzie T jest czasem zycia elektronu a 75 jest czasem relaksacji spinu. Je$li w czasie Ty spin
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wykona wielokrotna precesje wokét pola B, to w warunkach stacjonarnych érednia wartosé Sg
wzdluz pierwotnego kierunku bedzie bardzo mata. Sktadowa ta definiuje stopien polaryzacji
kotowej.

Jesli poczatkowo spin zorientowany jest wzdluz kierunku z (rys. 2.9(a)), to po czasie t,

wartos¢ S, bedzie wynosic:
—t
So = cos Qt exp{ () } (2.38)

Ts

Po usrednieniu wartoéci, przy uwzglednieniu rozktad czaséow zycia W (t), otrzymujemy:

S. =50 /OOO dtW () exp{ <_t) cos Qt}. (2.39)

Ts

Rozklad czaséw zycia dla elektronéw po termalizacji wynosi: W (t) = 771 exp(—1/7), co daje
z réwnania (2.39):
So

S.(B) = 5:(0) S:(0) = Tr/m

1+ Q)Y
i odpowiada ksztaltowi spodziewanej krzywej Hanlego. W przypadku trionu ujemnego w kropce
dwa elektrony tworza stan singletowy, a informacja o spinie rezydentnego elektronu jest za-
chowana w ukladzie i moze zosta¢ odczytana poprzez polaryzacje emitowanego fotonu. Istotne
jest przy tym, ze rezydentny elektron pozostaje w kropce po rekombinacji trionu. Jezeli czas
charakterystyczny uzyskany z krzywej Hanlego jest znacznie dluzszy niz czas zycia trionu, ob-
serwowany zanik polaryzacji nie moze by¢ przypisany dynamice spinu noénika znajdujacego
sie¢ w stanie wzbudzonym. Zaobserwowano niemal 7-krotnie dluzszy czas zmierzony w eks-
perymencie Hanlego w poréwnaniu do czasu zycia trionu.®Y Oznacza to, ze krzywa Hanlego
odpowiada koherencji spinu rezydentnego elektronu, ktéra jest zachowana réwniez po re-
kombinacji trionu. Jezeli dodatkowo czas relaksacji spinu 77 jest dluzszy od obserwowanego
czasu zaniku, szerokos¢ krzywej Hanlego jest okreslona przede wszystkim przez czas czy-
stego defazowania spinu rezydentnego elektronu, a nie przez czas jego relaksacji. W kropkach
kwantowych czas T} dla spinu moze osiagaé¢ wartoéci rzedu milisekund,®? a nawet dziesigtek
sekund przy schlodzeniu do bardzo niskich temperatur (< 100 mK).%3

Jezeli spin zostal wygenerowany w czystym stanie |0), a pole zostalo przylozone w kie-
runku osi y, to koherentna precesja spinu bedzie zachodzié¢ wokét tego kierunku, jak pokazano
na rys. 2.9(a). Wielokrotne pomiary powoduja, ze w kazdym z nich nosnik do$wiadcza innych
warunkow otoczenia zewnetrznego, co powoduje rozmycie fazowe pomiedzy poszczegdlnymi
wynikami i w rezultacie utrate koherencji. Na rys. 2.9(b) widoczny jest przyktad dla wzglednie
malej wartosci indukcji pola magnetycznego. Wowczas kat precesji wykonany w czasie defazo-
wania jest niewielki, a Sredni rzut spinu na o$ z pozostaje znaczny. Wraz ze wzrostem indukcji
magnetycznej rosnie czestosé precesji Larmora, a tym samym kat precesji wykonany w czasie
defazowania. Dla odpowiednio wiekszej wartosci indukcji, przedstawionej na rys. 2.9(c), spin
wykonuje wiekszy obrét wokot osi y, co prowadzi do dalszego zmniejszenia jego éredniego
rzutu na o$ z. W granicznym przypadku, gdy kat precesji osiaga wartosé 90°, rzut wektora
spinu na o$ z zanika. Pomiar zaleznosci polaryzacji od indukcji magnetycznej umozliwia za-
tem okreslenie charakterystycznej skali czasowej dekoherencji poprzez poréwnanie czestosci
precesji Larmora z dynamika utraty koherencji.

Czas defazowania wyznaczony z krzywej Hanlego jest czasem defazowania niejednorod-
nego T3, a obliczany jest na podstawie szerokosci krzywej w polowie wysokosci i g-czynnika
danego nosnika. Pole odpowiadajace polowie szerokosci krzywej Hanlego B/ odpowiada

(2.40)
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Rysunek 2.9: Schemat ilustrujacy wplyw precesji Larmora i defazowania na rzut wektora spinu na o$
z. (a) Koherentna precesja spinu przygotowanego w stanie |0) wokol osi y, wyznaczonej przez kierunek
zewnetrznego pola magnetycznego. (b) Przypadek malej wartosci indukeji pola magnetycznego, dla
ktérej spin wykonuje niewielki obrét w czasie zachowania koherencji, a sredni rzut na o$ z pozostaje
niezerowy. (c¢) Przypadek wiekszej wartosci indukeji pola magnetycznego, dla ktorej wigksza czestosé
precesji prowadzi do zmniejszenia $redniego rzutu spinu na o$ z.

czestosci precesji:
_ lglus By

Q1 - (2.41)
Szerokos¢ potéwkowa oznacza, ze:
P, (0
Py(Byys) = T2, (2.42)
Zatem QpTy =11
h
Ty = ————. 2.43
> lglusBis (2.43)

W praktyce do pomiaru efektu Hanlego w kropkach kwantowych potrzebne jest kwazi-
rezonansowe wzbudzanie do wyzszych stanéw w kropce, kontrola polaryzacji $wiatla wzbu-
dzajace oraz detekcja emisji o danej polaryzacji. Ostatnim elementem jest zewnetrze pole
magnetyczne, przylozone w konfiguracji Voigta. Przewaga tego eksperymentu nad innymi
metodami stuzacymi do pomiaru czasu 75 polega na braku konieczno$ci stosowania krotkich
impulséw laserowych oraz kontroli ich wlasciwosci i czasu nadejscia. Kolejnym pozytywem jest
brak koniecznosci stosowania detekcji rozdzielczej czasowo czy czulej na pojedyncze fotony.
Ponadto uzywane wartosci indukeji pola magnetycznego sa niskie (< 1 T).

W standardowym pomiarze efektu Hanlego polaryzacja wzbudzenia jest modulowana po-
przez okresowe przelaczanie pomiedzy polaryzacja kotowa prawo- i lewoskretna. Wzbudzenie o
przeciwnej polaryzacji prowadzi do przeciwnej orientacji spinu rezydentnego elektronu. Okres
modulacji powinien by¢ znacznie krotszy niz czas relaksacji spinéw jadrowych. W ten sposéb
unika sie tzw. dynamicznej polaryzacji jader atoméw (z ang. dynamic nuclear polarization),
gdyz ich spiny nie nadazaja za zmiana polaryzacji elektronu. Tym samym oznacza to, ze
polaryzacja spinéw jader nie bedzie wplywaé na polaryzacje nosnikéow, dla ktérych mierzony
jest czas defazowania. Modulacja polaryzacji wzbudzenia jest zsynchronizowana z detekcja
sygnatu fotoluminescencji. Rejestrowana jest wiec réznica sygnatu odpowiadajaca dwom prze-
ciwnym stanom polaryzacji wzbudzenia. Dzigki temu mierzona jest jedynie emisja zalezna od
orientacji spinu elektronu, co pozwala uniezalezni¢ wynik pomiaru od niespolaryzowanego tta
oraz innych skladnikéow sygnatu, ktére zmieniajg sie z czestotliwoscia inng niz czestotliwosé
modulacji. Dla kazdej wartosci poprzecznego pola magnetycznego wyznacza sie w ten sposéb
odpowiadajaca jej polaryzacje emisji. Do realizacji takiego pomiaru potrzebny jest modula-
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tor polaryzacji, np. fotoelastyczny lub elektrooptyczny, oraz uktad detekcji zsynchronizowanej
z modulacja polaryzacji, zazwyczaj wykorzystujacy wzmacniacz typu lock-in, ktérego pasmo
obejmuje czestotliwosé modulacji.

W pomiarach opisanych w niniejszej pracy zastosowano state wzbudzanie Swiatltem o da-
nej polaryzacji kotowej ze wzgledu na ograniczenia techniczne. Emisja o przeciwnych pola-
ryzacjach byla detektowana oddzielnie przez wybrany przedzial czasu (zwykle okolo 30 s),
zalezny od intensywnosci emisji. Pomiar powtarzano dla kolejnych wartosci B. Szczegdly
eksperymentalne zostaly opisane w nastepnym rozdziale.

2.3.3 Wpybrane wyniki eksperymentalne

W tabeli 2.3 podano najwazniejsze lub najnowsze wyniki czasu defazowania zmierzonego
dla kropek kwantowych zaréwno w pomiarze efektu Hanlego, jak i innymi metodami, zazna-
czajac, w jakim ukladzie materialowym zostaly wzrastane, dtugosé fali ich emisji, a takze czy
byly to pomiary na pojedynczych kropkach kwantowych, czy na ich zbiorze. Ze wzgledu na
charakter pomiaru efektu Hanlego, wymagajacy wysokiego poziomu sygnalu, wiekszosé prze-
prowadzonych do tej pory eksperymentéw wykonano na zbiorze kropek kwantowych, w szcze-
gblnoéci emitujacych $wiatto o dtugosci fali ponizej 1 pm. Przebadano kropki kwantowe w réz-
nych uktadach materiatowych i wzrastane réznymi metodami, np. naturalne kropki kwantowe
GaAs/AlGaAs,%! czy kropki InAs/GaAs, InP/GaAs i (In, Ga)As/GaAs wzrastane metoda
MBE.80:84:85.86 Pierwszy pomiar efektu Hanlego na pojedynczych kropkach (naturalne kropki
kwantowe na interfejsie studni kwantowej GaAs/AlGaAs) zostal opublikowany w pracy z ref.
[87]. Z kolei dla kropek emitujacych w podczerwieni telekomunikacyjnej efekt Hanlego zostal
zbadany na zbiorze kropek kwantowych InAs/InAlGaAs/InP® oraz InAs/InGaAs.™ Jedyne
do tej pory opublikowane pomiary efektu Hanlego na pojedynczych kropkach kwantowych
emitujacych w trzecim oknie telekomunikacyjnym (w ukladzie materialowym InAs(P)/InP)
zostaly przeprowadzone w ramach tej rozprawy.!

Czasy defazowania spindéw nosnikéw dla pojedynczych kropek kwantowych zostaty réw-
niez wyznaczone innymi metodami pomiarowymi, z ktérych czesé zostala oméwiona w po-
przedniej sekcji. Doniesienia te jednak ograniczaja sie do nielicznych publikacji, m.in. dotycza-
cych kropek kwantowych InAs/InGaAs wzrastanych metoda MOVPE w trybie Stranskiego-
Krastanowa® 7292 oraz kropek kwantowych InAs/InP wzrastanych metoda epitaksji kropelkowej.3
Przedstawione w tabeli 2.3 wyniki nie obejmuja wszystkich dotychczasowych doniesien litera-
turowych, lecz wybrane prace, w ktérych raportowano najdtuzsze czasy defazowania spindéw
noénikow. Niniejsza praca rozszerza dostepne wyniki o pomiary czaséw defazowania spinow
elektronéw zwiazanych w kropkach kwantowych InAs(P)/InP, wzrastanych metodami MBE
oraz MOVPE.
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Tabela 2.3: Najwazniejsze wyniki pomiaru czasu defazowania spinu 75

uk%ad A [nm] Zbl_or/ me.t oda nosnik | 75 [ns] | rok | ref.
materialowy pojed. pomiarowa
InAsP/InP 1530 | pojed. | efekt Hanlego | elektron | 1,59 | 2025 | [81]
MBE
InAS/;EGaAS ~ 1550 | zbiér | efekt Hanlego | elektron | 3,1 | 2025 | [70]
InP/GaAs | 700 | bior | efekt Hanlego | elektron | 1,7 | 2006 | [80]
MBE
GaAs/AlGaAs .
naturalne kropki | 750 | pojed. | efekt Hanlego | elektron 16 2005 | [87]
GaAs/AlGaA§ <1000 | zbiér | efekt Hanlego | elektron 1 2002 | [61]
naturalne kropki
InAs/InGaAs . czasowy zanik | elektron | ~ 1
MOVPE 1542 | pojed. polaryzacji dziura 6,4 2025 | [68]
InAs/InGaAs . czasowy zanik .
MOVPE 1550 | pojed. polaryzacji dziura 15,9 | 2025 | [72]
InAs/InP 1535 . czasowy zanik | elektron 0,8
DE 1545 pojed. polaryzacji dziura 10 2025 | [89]
GaAs/AlGaAs | oo | e, | terferencia |l 255 | 2023 | [90]
LDE Ramseya
GaAs/AlGaAs . interferencja
LDE ~ 780 | pojed. Ramseya elektron 3,9 2023 | [91]
InAs/InGaAs . interferencja
MOVPE 1557 | pojed. Ramseya elektron | 0,24 | 2022 | [92]




3. Szczegodly eksperymentalne

3.1 Uktady pomiarowe

Istotnym elementem niniejszej pracy bylo zaprojektowanie i budowa ukladéw pomiaro-
wych umozliwiajacych realizacje pomiaru interferencji dwufotonowej oraz efektu Hanlego.
Stanowiska te zostaly zaprojektowane i zbudowane przez autorke rozprawy. Pozostate po-
miary stuzace okredleniu podstawowych wlasciwoséci optycznych badanych kropek kwanto-
wych lub bedace uzupelnieniem pomiaréw korelacji pojedynczych fotonéw (jak pomiar funk-
cji autokorelacji II rzedu) przeprowadzone zostaly na ukladach obecnych juz na wyposazeniu
Laboratorium Optycznej Spektroskopii Nanostruktur.

3.1.1 Interferencja dwufotonowa

Gléownymi elementami ukladu do pomiaru interferencji dwufotonowej sg interferometr
Macha-Zehndera oraz interferometr HOM, oznaczone odpowiednio na rysunku 3.1. Interfe-
rometr Macha-Zehndera wprowadza opdéznienie miedzy dwoma kolejnymi impulsami wzbu-
dzajacymi. Dzieki temu mozna dostosowaé czas miedzy wyemitowaniem dwoéch kolejnych
fotonéw, ktére beda ze soba interferowaé. Spodziewanym jest, ze zmiana odleglosci cza-
sowej miedzy kolejnymi fotonami wptynie na mierzony czas koherencji fotonéw oraz ich
nierozréznialnosé.”? Nalezy podkreslié, ze wylacznie te elementy opisywanego ukladu pomia-
rowego zostaly w pelni zaimplementowane przez autorke. Pozostata czes¢ uktadu obejmujaca
droge wzbudzania i detekcji zostata zaprojektowana i zbudowana przez dr. inz. Pawta Mro-
winskiego.

Do wzbudzania nosnikéw w kropkach kwantowych uzyto przestrajalnego lasera tytanowo-
szafirowego (Coherent Mira-HP) z optycznym oscylatorem parametrycznym (z ang. Optical
parametric oscillator — OPO). Laser moze dziala¢ w trybie femtosekundowym lub pikose-
kundowym, gdzie dlugosci pojedynczego impulsu wynosza odpowiednio 140 fs oraz 1,5 ps
w zakresie dlugosci fali od 700 nm do 1080 nm, z czestoscia repetycji 76 MHz (co odpowiada
czasowi 13,1 ns miedzy kolejnymi impulsami). Zastosowanie OPO opartego na nieliniowym
krysztale o okresowej polaryzacji i wysokiej wydajnosci konwersji (Coherent/APE OPO-HP
VIS/IR) rozszerza dostepny zakres dlugosci fali do przedzialu od 505 nm do 3,7 pm, obej-
mujacego réwniez promieniowanie generowane w procesie wytwarzania drugiej harmonicznej.
OPO moze generowaé¢ impulsy o dtugoéci fali 1,3 pm i 1,55 pm, ze $rednig mocg 1,5 W. Do
wstepnych pomiaréw optycznych potrzebnych do identyfikacji kompleksow ekscytonowych
lub justowania ukladu na silniejszym sygnale ze struktury referencyjnej mozliwe jest nierezo-
nansowe wzbudzanie struktur przy uzyciu lasera pracy cigglej emitujacego swiatto o dtugosci
fali 660 nm.

Laser impulsowy moze by¢ skierowany bezposrednio na probke lub najpierw przeprowa-
dzony przez interferometr Macha—Zehndera. Interferometr sktada sie z dwéch kostek Swia-
tltodzielacych o stosunku transmisji do odbicia 50:50, przystosowanych do pracy w III oknie
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Rysunek 3.1: Uklad do interferencji dwufotonowej z wyréznionym interferometrem Macha-Zehndera
(na niebiesko) oraz interferometrem HOM (na zielono)

telekomunikacyjnym. Jedno z ramion interferometru jest dtuzsze od drugiego, w wyniku czego
na jego wyjsciu powstaja pary impulsow powtarzajace sie z okresem 13,1 ns, odpowiadaja-
cym okresowi pracy lasera. OpéZnienie miedzy impulsami w obrebie kazdej pary jest rowne
réznicy czaséw propagacji w obu ramionach interferometru. Zmiana dlugoéci jednego z ra-
mion umozliwia regulacje tego opdznienia, a tym samym kontrole odstepu czasowego miedzy
kolejnymi fotonami emitowanymi przez probke i bioracymi udzial w pomiarze interferencji
dwufotonowej.

Prébka z kropkami kwantowymi umieszczona jest w kriostacie AttoDry800 w pelni zinte-
growanym ze stotem optycznym umozliwiajac pomiary w zakresie temperatur od 3,8 do 320 K.
Skuteczne tlumienie wibracji oraz maly dryft umozliwily przeprowadzenie czasochtonnych
pomiaréw bez koniecznosci justowania uktadu w trakcie ich trwania. Wigzka lasera wzbudza-
jacego skupiana jest na prébce przy uzyciu soczewki asferycznej o aperturze numerycznej (z
ang. Numerical Aperture — NA) réwnej 0,55. W polaczeniu z systemem AttoDry800 umoz-
liwiajacym przesuw soczewki w osiach XYZ rozdzielczo$é¢ przestrzenna uktadu wynosi 1 pm.
Sygnal zbierany ta sama soczewka jest nastepnie kierowany na monochromator wyposazony
w siatke dyfrakcyjna o 150 rys/mm lub sprzegniety do $wiattowodu jednomodowego i fil-
trowany Swiattowodowym filtrem pasmowym o zakresie przestrajania od 1520 do 1580 nm
i pasmem przepuszczania o szerokosci 0,4 nm. Na wyjéciu monochromatora zamontowana
jest linijka detektoréw InGaAs chlodzona ogniwem Peltiera z mozliwoécia rejestracji widm
szeroko spektralnie. W tej konfiguracji uklad cechuje sie rozdzielczoscia spektralna réwna
100 peV. W zaleznosci od konfiguracji uktadu sygnal propagujacy sie w swiattowodzie moze
zostaé skierowany do jednego z kilku moduléw pomiarowych: 1) bezposrednio na detektor
pojedynczych fotonéw w celu wykonania pomiaréw fotoluminescencji rozdzielczej czasowo; 2)
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do swiattowodowego dzielnika wiazki, a nastepnie na dwa kanaty detektora pojedynczych fo-
tonéw w celu pomiaréw funkcji autokorelacji II rzedu; 3) do interferometru HOM, a nastepnie
do dwoch kanatéw detektora pojedynczych fotonéw w celu pomiaru interferencji dwufotono-
wej.

W interferometrze HOM zastosowano konfiguracje hybrydowa. OpéZnienie miedzy kolej-
nymi emitowanymi fotonami (réwne opéznieniu w interferometrze Macha-Zehndera lub wyni-
kajacemu z czestosci repetycji lasera) zachodzi cze$ciowo w powietrzu, a czesciowo w Swiatto-
wodzie, natomiast interferencja dwufotonowa zachodzi na swiattowodowym dzielniku wigzki.
Takie rozwigzanie pozwala na swobodne dostosowywanie czasu opdznienia poprzez odpowied-
nie skracanie i wydtuzanie odleglosci od kostki swiattodzielacej do sprzegacza Swiatlowodo-
wego w ramionach interferometru HOM. Dodatkowo na jednym z ramion zastosowano stolik
ze $ruba mikrometryczna o maksymalnym przesuwie 25 mm (~83 ps) w jednym kierunku
z doktadnoscia do 5 pm (~17 fs) w celu dokladnego czasowego zgrania fotonéw interfe-
rujacych na $wiattowodowym dzielniku wigzki. Interferencja w swiattowodzie jest znacznie
prostsza w realizacji w poréwnaniu z interferencjg zachodzaca np. na kostce $wiattodzie-
lacej, gdzie wystepuje trudnoé¢ w dokladnym przestrzennym zgraniu impulsow. Zmierzona
w eksperymencie interferencji dwufotonowej widocznosé interferencji zalezy miedzy innymi
od dokladnosci czasowego i przestrzennego zgrania interferujacych fotonéw, gdyz wplywa to
na calke przekrycia ich paczek falowych.

W obu ramionach interferometru HOM konieczna jest rowniez kontrola polaryzacji, aby
zapewni¢, ze interferujace fotony beda identyczne ze wzgledu na polaryzacyjny stopien swo-
body. Z tego wzgledu zastosowano optyke polaryzacyjna dostosowang do zakresu emisji okoto
1550 nm. W interferometrze HOM przed kostka $wiattodzielaca ustawiono polaryzator liniowy
poprzedzony plytka pétfalows, aby zapewnié¢ identyczna polaryzacje liniowa emisji na wej-
Sciu do ramion interferometru. W kazdym z ramion ustawiono dodatkowo plytke potfalowa
i ¢wiercfalowg do ustawienia polaryzacji o tej samej lub przeciwnej orientacji w $wiatlowodo-
wym dzielniku wigzki, aby méc przeprowadzi¢ pomiar nierozréznialnych fotonéw oraz pomiar
referencyjny — dla fotonéw o ortogonalnej polaryzacji, a wiec catkowicie rozréznialnych. Po-
laryzacje w interferometrze ustawiano i sprawdzano przy pomocy polarymetru oraz lasera
pracy ciaglej przestrojonego na dhugosé fali badanej linii emisyjnej, aby zapewnié¢ warunki
jak najbardziej zblizone do docelowego pomiaru. Pomiar orientacji polaryzacji wykonany byt
za $wiatlowodowym dzielnikiem wigzki w jednym z jego ramion.

System detekcji w pomiarach funkcji korelacji II rzedu oraz interferencji dwufotonowej
sktadal sie z detektoréw pojedynczych fotondéw opartych na nanodrutach nadprzewodzacych
(z ang. Superconducting Nanowire Single Photon Detector — SNSPD) firmy ID Quantique.
Uzyty model cechuje si¢ niskimi zliczeniami ciemnymi (na poziomie 10 Hz) oraz wydajnoscia
w trzecim oknie telekomunikacyjnym przekraczajaca 80%. W pomiarach zaprezentowanych
w tej rozprawie ustawiono szeroko$¢ przedzialu czasowego (z ang. time-bin width) w histo-
gramie na 100 ps.

3.1.2 Efekt Hanlego

Do pomiaréw rozdzielczych polaryzacyjnie i w zewnetrznym polu magnetycznym przy-
gotowany zostal specjalny uklad pomiarowy, ktérego schemat widoczny jest na rys. 3.2. Do
generowania zewnetrznego pola magnetycznego w konfiguracji Voigta wykorzystano elektro-
magnes wyposazony w dwie cewki, umozliwiajacy uzyskanie indukcji pola magnetycznego
w zakresie od 0 do 350 mT w $rodkowym potozeniu pomiedzy cewkami oddalonymi od
siebie o okolo 5 cm. Zalezno$¢ miedzy wartoscia indukcji pola magnetycznego a wartoscia
pradu zasilajacego wyznaczono podczas kalibracji elektromagnesu z wykorzystaniem mier-
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Rysunek 3.2: Uklad do pomiaru efektu Hanlego wyposazony w elektromagnes, przestrajalny laser
podczerwony oraz zestaw optyki polaryzacyjnej zoptymalizowanej na zakres podczerwieni telekomu-
nikacyjnej.

nika indukcji pola magnetycznego. Otrzymano liniowa zalezno$¢ o wspoétczynniku propor-
cjonalnosci réwnym 0,638 mT/mA. Aby zapewnié¢ centralne umieszczenie probki pomiedzy
cewkami elektromagnesu, zaprojektowano specjalne elementy do kriostatu Janis ST500. Zdje-
cia przedstawiajace modyfikacje zastosowane w kriostacie pokazano na rys. 3.3. Przedtuzenie
zimnego palca (z ang. cold finger) wykonane zostalo z miedzi w celu zapewnienia wyso-
kiej efektywnosci chlodzenia (przewodnictwo cieplne miedzi wynosi okoto 400 W/mK) (rys.
3.3(a)), natomiast plaszcz zostal wykonany z mosiadzu, ktéry wykazuje brak wlasciwosci ma-
gnetycznych oraz ma stosunkowo niska przewodnosé cieplna (109-121 W/mK), zapewniajac
dobrg izolacje wnetrza kriostatu od otoczenia oraz umozliwiajac pomiary w polu magnetycz-
nym (rys. 3.3(b)). Takie rozwiazanie pozwolito schtodzié¢ prébke do temperatury minimalnej
réwnej 10 K. W przypadku pomiaréw g-czynnikéw, gdzie wymagane byly wyzsze wartosci
indukcji pola magnetycznego, uzyto kriostatu MO2 firmy Oxford Instruments, wyposazonego
w nadprzewodzaca cewke magnetyczna pozwalajaca uzyskaé pole magnetyczne do 5 T oraz
temperature probki 5 K. W tym przypadku mozliwe byly pomiary zaréwno w konfiguracji
Voigta, jak i Faradaya.

Do wzbudzania nierezonansowego uzyto lasera pélprzewodnikowego pracy ciaglej o diu-
gosci fali 640 nm, natomiast do wzbudzania kwazirezonansowego uzyto przestrajalnego lasera
pracy ciaglej z zewnetrzna wneka optyczna, uzyskujac emisje laserows w zakresie 1425-1535
nm. Linia laserowa dodatkowo filtrowana jest przez monochromator w celu wyeliminowania
emisji pozostalej z pasma wzmocnienia diody laserowej, co spowodowalo poszerzenie linii
laserowej do wartosci okoto 100 peV.

Do wprowadzenia wiazki lasera czerwonego do osi wzbudzenia zastosowano dzielnik wiazki
typu pellicle o stosunku odbicia do transmisji 8:92. Z kolei do ciaglego podswietlania po-
wierzchni prébki wykorzystano diode elektroluminescencyjng emitujaca promieniowanie o
dhugosci fali okoto 800 nm. Jej $wiatlo zostato wprowadzone do osi wzbudzenia za pomoca
zwierciadla dichroicznego o dtugosci fali odciecia 1200 nm. Takie rozwigzanie umozliwito za-
chowanie wysokiej mocy promieniowania podczerwonego docierajacego do prébki bez koniecz-
noéci stosowania uchylnych uchwytéw optycznych, ktérych kazdorazowe przelaczanie moze
prowadzi¢ do rozjustowania uktadu optycznego. Mozliwosé ciaglego podgladu powierzchni
probki pozwolila na biezaca korekcje miejsca wzbudzenia podczas dlugotrwatych pomiaréow,
co umozliwito aktywne korygowanie niestabilnosci mechanicznych uktadu pomiarowego oraz
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Rysunek 3.3: Zdjecia przedstawiajace elementy dorobione do kriostatu. (a) Miedziane przediuze-
nie do zimnego palca z czujnikiem temperatury umieszczonym mozliwie blisko miejsca zamontowa-
nia prébki. b) Mosiezny plaszcz kriostatu zapewniajacy szczelno$é i izolacje termiczna. (c) Kriostat
z dorobionymi elementami oraz obiektyw pomiedzy dwiema cewkami magnetycznymi w konfiguracji
pomiarowe;j.

zwiekszyto doktadnosé uzyskanych wynikéw.

Laser wzbudzajacy skupiany jest na powierzchni prébki przy uzyciu obiektywu mikrosko-
powego firmy Mitutoyo o aperturze numerycznej 0,4 i odlegtosci roboczej 20 mm. Ze wzgledu
na krétki dystans roboczy obiektywu musial on réwniez znajdowaé sie pomiedzy cewkami
elektromagnesu, co ograniczyto mozliwos¢ jego ruchu. Emisja z kropek kwantowych zbierana
jest przez ten sam obiektyw i kierowana na spektrometr FHR1000 firmy HORIBA Scientific
o dtugosci ogniskowej 1 m, wyposazony w siatki dyfrakcyjne dostosowane do podczerwieni
telekomunikacyjnej (siatka 150 rys/mm dostosowana do dlugosci fali 1200 nm oraz siatka 600
rys/mm dostosowana do dtugosci fali 1500 nm). Nastepnie sygnal w postaci widma fotolumi-
nescencji jest detektowany przez linijke detektoréw InGaAs (model Symphony II firmy HO-
RIBA Scientific) chlodzonych cieklym azotem. Maksymalna rozdzielczosé spektralna uktadu
wynosi okoto 20 peV, natomiast rozdzielczos$¢ przestrzenna jest na poziomie pojedynczych pm.

Kontrola polaryzacji $wiatla lasera wzbudzajacego, jak i wyboér detektowanej polaryzacji
emisji z kropek kwantowych, realizowane sg poprzez zestaw optyki polaryzacyjnej. Plytka
potfalowa i polaryzator liniowy stuza do wprowadzania w uklad Swiatta laserowego o pola-
ryzacji liniowej. Plytka ¢wieréfalowa umieszczona przed obiektywem pelni podwdjng funkcje
— zamienia polaryzacje $wiatla laserowego z liniowej na kolowa (o wybranej orientacji) oraz
polaryzacje emisji z kotowej na liniowa. Nastepnie ptytka potfalowa w osi detekcji obraca
liniowo spolaryzowang emisje na o$ polaryzatora liniowego, zapewniajac uniezaleznienie sie
od charakterystyki polaryzacyjnej uktadu detekcji (w szczegdlnosci siatki dyfrakeyjnej w mo-
nochromatorze).

Ze wzgledu na ograniczong przestrzen pomiedzy cewkami elektromagnesu oraz brak moz-
liwosci przemieszczania kriostatu wyposazonego w nadprzewodzaca cewke magnetyczng opra-
cowano uktad umozliwiajacy pozycjonowanie obiektywu wzgledem nieruchomej probki. W tym
celu zastosowano dwa stoliki przesuwne oraz uktad dwoch zwierciadel tworzacych konfigura-
cje analogiczng do peryskopu. Cala konstrukcja zostala zamocowana na stoliku umozliwia-
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Rysunek 3.4: Zdjecie rozwiazania umozliwiajacego ruch obiektywu wzgledem plaszczyzny prébki
przy zachowaniu osi optycznej ukladu, dzieki czemu obszary wzbudzenia i detekcji pozostaja wzajem-
nie niezmienione podczas zmiany polozenia obiektywu.

jacym przesuw wzdluz osi wiazki lasera doprowadzanego do ukiadu. Na nim umieszczono
drugi stolik, zapewniajacy ruch w kierunku prostopadlym do pierwszego i réwnoleglym do
osi optycznej obiektywu. Na drugim stoliku zamontowano dolne zwierciadto ukladu pery-
skopowego oraz stolik NanoMax firmy Thorlabs z obiektywem. Takie rozwigzanie umozliwia
przesuwanie obiektywu, a tym samym ogniska wiazki laserowej po powierzchni prébki, przy
jednoczesnym zachowaniu osiowoéci wiazki wzgledem obiektywu. Zdjecie zastosowanej konfi-
guracji przedstawiono na rys. 3.4. Cala konstrukcja, lacznie ze zwierciadlem gérnym (zazna-
czonym na z61to), ma umozliwiony ruch w kierunku horyzontalnym wzdtuz wiazki lasera do
niej wprowadzanego. Zwierciadlo dolne (zaznaczone na zielono) oraz obiektyw ze stolikiem
sg umieszczone na drugim stoliku, ktory przesuwa sie wzdtuz kierunku wertykalnego. Dodat-
kowo stolik NanoMax zawiera element piezoelektryczny pozwalajacy na precyzyjny przesuw
w osiach XYZ, co umozliwia ustawienie obiektywu wzgledem wzbudzanego miejsca na prébce
z submikrometrowa doktadnoécia zaréwno w ptaszczyznie probki, jak i wzdhuz kierunku pro-
pagacji $wiatta laserowego.

3.2 Badane struktury

W ramach rozprawy doktorskiej przeprowadzono badania na dwoch strukturach zawiera-
jacych kropki kwantowe z InAs. W obu przypadkach kropki kwantowe zostaty wyhodowane
bezposrednio w matrycy pétprzewodnikowej z InP, natomiast réznica polega na zastosowanej
metodzie wzrostu epitaksjalnego.
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Rysunek 3.5: Schemat struktury zawierajacej kropki kwantowe InAs(P)/InP wzrastanej metoda
MBE.

3.2.1 Kropki kwantowe InAs(P)/InP wzrastane metoda MBE

Pierwsza z badanych probek zostala wyhodowana na Uniwersytecie w Kassel w grupie
prof. Mohameda Benyoucefa. Schemat struktury z wyréznieniem kolejnych warstw epitak-
sjalnych zostal przedstawiony na rys. 3.5. Do wzrostu zastosowano metode MBE osadzajac
kolejne warstwy na podlozu z InP (domieszkowanym zelazem) o orientacji krystalograficznej
(100).

Na gotowym podtozu z InP osadzono warstwe buforowa z InP, ktéra przygotowuje po-
wierzchnie podtoza do wzrostu wlasciwej struktury. Jej zadaniem jest uzyskanie powierzchni
o wysokiej jakoéci krystalicznej i malej gestosci defektow, co ogranicza wplyw niedoskona-
tosci podloza na kolejne warstwy, w szczegdlnosci na warstwe zawierajaca kropki kwantowe.
Aby skuteczniej zbiera¢ swiatto emitowane przez pojedyncze kropki kwantowe, wyhodowano
zwierciadlo Bragga (z ang. Distributed Bragg Reflector — DBR). DBR sklada sie z 25 par
warstw InP/Ing 53Alp1Gag 37As o nominalnej grubosci odpowiednio 123 nm i 110 nm. Jego
uzycie zapewnia >90% odbicia $wiatlta w zakresie 1525-1625 nm.

Kropki kwantowe otrzymano poprzez osadzenie materialu InAs w temperaturze 490°C,
w objetosci odpowiadajacej dwdém pelnym monowarstwom. Wzrost przebiegal w trybie Stran-
skiego-Krastanowa, a niedopasowanie statych sieciowych InAs i InP jest na poziomie 3,2%.%4
Kropki sa umieszczone bezposrednio w matrycy InP o grubosci 246 nm z obu stron, tworzacej
wraz ze zwierciadtem DBR i powierzchniag InP /powietrze wneke optyczna. Grubosé warstwy
dobrano tak, aby uzyska¢ odpowiedni rozktad pola optycznego w obszarze kropek. Podczas
wzrostu zachodzi wymiana atomoéw arsenu i fosforu na granicy InAs/InP, w wyniku czego
rzeczywisty sktad kropek odbiega od idealnego InAs i zawiera réowniez atomy fosforu; stad
kropki te okreslane sa jako InAs(P)/InP. Standardowy wzrost metoda MBE zmodyfikowano
poprzez krétkotrwale przerwanie wzrostu oraz obnizenie temperatury podtoza po utworzeniu
kropek kwantowych. Kontrolujac czas dojrzewania (z ang. ripening) nanostruktur, uzyskano
ich niska gestosé¢ powierzchniows, wynoszaca miedzy 5 x 108 a 2 x 109 cm™2, co umozliwito
pomiary na pojedynczych kropkach kwantowych.?® Bezposrednie umieszczenie kropek InAs
w matrycy InP oraz zastosowanie zmodyfikowanej procedury wzrostu pozwolily uzyskaé¢ na-
nostruktury o wysokiej symetrii i stosunkowo duzych rozmiarach. W rezultacie energia przejs¢
optycznych zostala przesunieta do zakresu odpowiadajacego I1I oknu telekomunikacyjnemu.?®

W tej pracy badano prébke o zmodyfikowanej powierzchni z wytrawionymi cylindrycz-
nymi strukturami fotonicznymi — mezami. Wzér mez zostal wytworzony na powierzchni
poprzez metode litografii wiazka elektronéw z uzyciem maski SiOs, a tréjwymiarowe wyspy
osiggnieto poprzez trawienie na sucho jonami reaktywnymi z plazma sprzezong indukcyjnie.
Mezy o srednicy okoto 1 pm zostaly wytworzone niedeterministycznie, co oznacza, ze zaréwno
liczba kropek kwantowych, jak i ich polozenie wzgledem pojedynczej mezy, sa losowe. Ce-
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lem stosowania mez jest umozliwienie wielokrotnego przeprowadzenia eksperymentéw na tej
samej kropce kwantowej oraz ograniczenie strat emitowanego promieniowania w plaszczyznie.

3.2.2 Kropki kwantowe InAs(P)/InP wzrastane metoda MOVPE

Druga badana w tej pracy struktura byta probka wyhodowana na Dunskim Uniwersytecie
Technicznym w grupie prof. Elizavety Semenovej. Tak jak w poprzednim przypadku, prébka
zawiera samorosnace kropki kwantowe z InAs, wrosniete na podtozu z InP w trybie wzrostu
Stranskiego-Krastanowa.

: Z'iercia
ZWierciadio A

Rysunek 3.6: Schemat struktury zawierajacej kropki kwantowe InAs(P)/InP wzrastanej metoda
MOVPE.

Strukture wyhodowano na podlozu InP o orientacji krystalograficznej (100) metoda epi-
taksji z fazy gazowej z uzyciem zwiazkéw metaloorganicznych (z ang. Metalorganic Vapour-
Phase Epitary — MOVPE). Warstwe kropek kwantowych InAs o niskiej gestosci powierzch-
niowej (okoto 2,8 x 109 ecm~2) osadzono wewnatrz warstwy InP o grubosci 488 nm wytwo-
rzonej na warstwie InGaAs o grubosci 200 nm, dopasowanej sieciowo do InP. Nastepnie
na powierzchni¢ InP natozono SiOs o grubosci 100 nm, a nastepnie metaliczne zwiercia-
dlo z glinu o grubosci 100 nm. W kolejnym kroku odwrécono prébke i potaczono strukture
z podlozem Si za pomoca benzocyklobutenu (BCB). Na koniec usunieto podloze InP i war-
stwe InGaAs.%7 Proces ten nazywa sie flip-chip. Schemat warstw struktury przedstawiono
na rys. 3.6. Wyhodowane kropki kwantowe réwniez emituja dtugosci fali z zakresu III okna
telekomunikacyjnego.

Potaczenie warstwy kropek kwantowych z podlozem krzemowym ma na celu zintegrowanie
ich z dobrze opracowang technologia krzemowa, a wiec poltaczenie komponentéw optycznych
i elektronicznych. Zastosowanie zwierciadta z aluminium pelni te sama role co zwierciadto
Bragga w przypadku pierwszej prébki — odbija emisje z kropek kwantowych w strone detek-
¢ji. Do niedeterministycznego wytworzenia mez o Srednicy 3 pm zastosowano, podobnie jak
w poprzednim przypadku, litografie wiazka elektronéw, a nastepnie trawienie jonowe z pla-
zma sprzezong indukcyjnie. Nalezy jednak pamietaé, ze modyfikowanie powierzchni prébki
moze wplywaé na wlasciwosci optyczne kropek kwantowych. Istotnymi efektami sa zmiana
efektywnosci sprzezenia $wiatla z emiterem oraz powstawanie putapek tadunkowych na ato-
mowo chropowatych éciankach bocznych mezy. W takim przypadku moga wystepowaé stabe
efekty wnekowe ze wzgledu na wysoki kontrast wspotczynnika zatamania na granicy powie-
trze/polprzewodnik. Putapki ladunkowe na bocznych $cianach mez moga wplywaé na stan
naladowania kropek kwantowych, powodowaé dyfuzje widmows i rekombinacje niepromieni-
sta, np. w wyniku proceséw typu Auger.

Obie opisane struktury wzrosniete sg w tym samym uktadzie materialowym, tj. kropki
kwantowe z InAs w matrycy polprzewodnika InP, natomiast réznia sie¢ gtéwnie metoda wzro-
stu. W celu tatwego odréznienia badanych struktur, w kolejnych rozdziatach bede odnosié
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sie do prébki wzrastanej metoda MBE jako ,probka MBE”, a do prébki wzrastanej metoda
MOVPE — ,prébka MOVPE”".






4. Koherencja nosnikéw w pojedyn-
czych kropkach kwantowych

Do analizy wszystkich zebranych danych pomiarowych wykorzystano program OriginLab.
W przypadku pomiaréw fotoluminescencji w pierwszej kolejnosci od sygnatu odejmowano
zmierzone niezaleznie tlo (obejmujace zliczenia ciemne detektora i ewentualne tto emisyjne
z laboratorium oraz $wiatlo rozproszone), wyznaczane dla odpowiedniej skali czasowej da-
nego pomiaru. Linie emisyjne dopasowywano funkcja Gaussa ze wzgledu na ograniczenie
szerokoéci linii procesami dyfuzji widmowej, powodujacej odstepstwo od spodziewanego lo-
rentzowskiego poszerzenia linii w przypadku wystepowania tylko poszerzenia jednorodnego.
Parametry dopasowania wyznaczano metoda najlepszego dopasowania zaimplementowana
w programie OriginLab. Na ich podstawie okreélano energie emisji, szeroko$¢ linii spektralnej
oraz intensywnos¢ catkowsa stanowiaca pole powierzchni pod krzywa Gaussa. O ile nie zazna-
czono inaczej, niepewnoéci wyznaczonych wielkosci odpowiadaja niepewnosciom dopasowania
okreslonym przez program OriginLab, co stanowi ograniczenie z dotu catkowitej niepewnosci
wyznaczenia tych parametrow, gdyz nie uwzglednia niepewnosci doswiadczalnego wyznacze-
nia kazdego z punktéw pomiarowych. Szczegdty opracowania histograméw z pomiaréw spek-
troskopii korelacji pojedynczych fotonéw oraz krzywych Hanlego przedstawiono odpowiednio
w ponizszym i kolejnym rozdziale.

4.1 Kropki kwantowe InAs(P)/InP wzrastane metoda MBE

4.1.1 Wstepne pomiary optyczne

Przed przystapieniem do bezposrednich pomiaréw koherencji, okreslono podstawowe wia-
Sciwosci optyczne badanych struktur. Wstepne pomiary optyczne maja na celu wybranie od-
powiedniej mezy i linii emisyjnej do dalszych badan oraz okreslenie jej parametrow, ktére
posrednio mogg réwniez da¢ wglad w mechanizmy dekoherencji. Kierowano sie kilkoma kry-
teriami doboru odpowiednich kandydatéw. Linia emisyjna musi cechowaé sie wysoka mak-
symalng intensywno$cia emisji (dla mocy wzbudzania odpowiadajacej nasyceniu), co silnie
i bezposrednio wplywa na czas pomiaru zaréwno funkcji autokorelacji II rzedu, jak i in-
terferencji dwufotonowej. Przy tym istotne jest zachowanie wysokiego stosunku sygnatu do
szumu; w przeciwnym razie zaréwno zmierzone prawdopodobienstwo emisji wielofotonowej,
jak i widoczno$é interferencji dwufotonowej, beda sztucznie zawyzone przez emisje tta. Linia
powinna by¢ tez mozliwie waska spektralnie, co $wiadczy o niskim wptywie fluktuacji otocze-
nia tadunkowego, ktore réwniez wplywa na mierzona koherencje. Wazna jest réwniez emisja
blisko srodka pasma III okna telekomunikacyjnego, dla ktérego ttumienie jest najmniejsze
w standardowych wiléknach $wiattowodéw kwarcowych uzywanych w telekomunikacji. Jed-
noczeénie linia emisyjna powinna byé¢ dobrze odizolowana od innych linii w celu badania
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Rysunek 4.1: Widma fotoluminescencji wzbudzeniowej — prébka MBE. (a) Mapa fotoluminescencji
wzbudzeniowej dla badanej mezy. Panel po prawej pokazuje intensywnosé¢é w maksimum w funkcji
réznicy energii miedzy energia lasera wzbudzajacego a energia emisji dla linii zaznaczonej miedzy
kropkowanymi szarymi liniami na panelu lewym. (b) Widma fotoluminescencji dla réznicy energii
miedzy wzbudzaniem a emisja o wartosciach AE = 38,6 meV (gérny panel) oraz AE = 32,5 meV
(dolny panel). Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

doktadnie jednego przejscia optycznego. Przebadano kilkanascie mez, dla ktorych zaobserwo-
wano wiele linii emisyjnych. Ponizej przedstawiono wyniki wstepnych pomiaréw optycznych
dla linii wybranej na podstawie powyzszych kryteriow.

W celu zidentyfikowania energii wyzszych stanéw w kropce kwantowej i wybrania odpo-
wiedniej energii do wzbudzania kwazirezonansowego wykonano serie skanéw fotoluminescencji
wzbudzeniowej (ang. photoluminescence excitation — PLE) dla dlugosci fali $wiatla lasera
pracy ciaglej w zakresie od 1429 do 1493 nm, z krokiem 0,5 nm (co odpowiada energii miedzy
0,865 a 0,830 eV oraz krokowi energetycznemu ~ 150 peV). Wzbudzanie kwazirezonansowe do
wyzszych stanéw energetycznych w kropce kwantowej jest kompromisem pomiedzy latwoscia
filtrowania niechcianego odbitego i rozproszonego promieniowania laserowego a generowaniem
nos$nikéw mozliwie blisko stanu, z ktérego zachodzi rekombinacja promienista. Stuzy to ini-
cjalizacji stanu kwantowego z zachowaniem orientacji nosnikéw w trakcie relaksacji do stanow
podstawowych. Wielostopniowe procesy relaksacji no$nikéw niszcza orientacje spindéw poprzez
rozpraszanie na innych nosnikach oraz oddziatywanie z fononami. Procesy relaksacji do stanu
emitujacego wprowadzaja takze rozrzut czasowy (z ang. time jitter) miedzy kolejnymi aktami
emisji, co ogranicza mierzony stopien nierozroznialnosci fotonéw. W eksperymencie PLE bada
sie emisje przy zmianie energii wzbudzania, dlatego pomiar ten ma charakter absorpcyjny.
Mapa intensywnosci PLE jest pokazana na rys. 4.1(a). Zmieniajac dlugosé fali $wiatta la-
sera przestrajalnego, a tym samym jego energie, mierzono kolejne widma fotoluminescencji.
Zaobserwowa¢ mozna maksima $wiadczace o wydajnym wzbudzeniu nosnikéw do danego
kompleksu ekscytonowego. Linia emisyjna o dlugosci fali 1532,5 nm (0,809 €V), zaznaczona
w ramach szarych linii przerywanych, zostata wybrana do dalszych badan ze wzgledu na wy-
sokg intensywno$é¢ oraz geste widmo absorpcji, z wyraznymi silnymi rezonansami. Z jednej
strony ogranicza to selektywne wzbudzanie nosnikéw do konkretnego stanu, z drugiej strony
za$ pozwala uniezalezni¢ sie od fluktuacji energii Swiatta laserowego, co umozliwia dtugie
pomiary bez koniecznoéci korekcji ustawien w ukladzie pomiarowym. Na prawym panelu
wyrysowano zaleznos¢ intensywnosci w maksimum emisji wybranej linii emisyjnej w funk-
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Rysunek 4.2: Zalezno$¢ emisji od gestoéci mocy wzbudzania przy wzbudzaniu nierezonansowym —
prébka MBE. (a) Widmo fotoluminescencji dla kropek kwantowych z badanej mezy wzbudzanych
nierezonansowo gestoscia mocy odpowiadajaca rezimowi nasycenia intensywnosci. (b) Zalezno$¢ in-
tensywnosci calkowej od gestosci mocy wzbudzania dla badanej linii emisyjnej (zaznaczonej czarna
strzalka na panelu (a)). Czarne punkty oznaczaja zmierzone dane, a czerwona linia jest dopasowaniem
danych funkcja liniowa. Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

cji réznicy miedzy energia wzbudzania a energia emisji. Wida¢ dwa intensywne rezonanse o
roznicach energii AE = 38,6 meV oraz AE = 32,5 meV, dla ktérych widma przedstawiono
na rys. 4.1(b), odpowiednio na gérnym i dolnym panelu. Intensywnos$¢ badanej linii dla obu
energii wzbudzania jest réwnie wysoka. Do eksperymentéw korelacji pojedynczych fotonow
wybrano jednak rezonans blizszy energii stanu, z ktérego nastepuje emisja. Odpowiada to
dlugosci fali wzbudzania réwnej 1474 nm (0,841 eV).

W celu przyporzadkowania danej linii emisyjnej do okreslonego kompleksu ekscytonowego
przeprowadzono pomiary fotoluminescencji w funkcji mocy wzbudzania oraz rozdzielcze pola-
ryzacyjnie, w bazie polaryzacji liniowych. Sa to standardowe metody, ktore czesto pozwalaja
odrézni¢ kompleksy neutralne od natadowanych, a takze ekscyton od biekscytonu, jak opisano
w podrozdziale 1.2. Pomiary te przeprowadzono przy wzbudzaniu nierezonansowym za po-
mocy lasera pracy ciaglej o emisji $wiatla czerwonego o dhugosci fali 640 nm, co odpowiada
energii 1,94 eV. Przerwa energetyczna InP, stanowiacego bariere potencjalu dla no$nikow
w kropach, ma szerokos$¢ 1,42 eV w temperaturze cieklego helu. Zatem w takim schemacie
wzbudzania no$niki generowane byly w materiale bariery.

Przeprowadzono serie pomiaréw fotoluminescencji w funkcji mocy wzbudzania. Na rys.
4.2(b) wykreslono zalezno$¢ intensywnosci catkowej linii emisyjnej od gestosci mocy wzbu-
dzania w podwdjnej skali logarytmicznej. Gesto$¢é mocy wzbudzania zostata oszacowana na
podstawie mocy dostarczanej do obiektywu oraz wielkosci plamki swiatta laserowego w sku-
pieniu na podstawie uzytej optyki i limitu dyfrakcyjnego dla danej dtugoéci fali. Postugiwanie
sie wartoscia gestosci mocy, zamiast wartoscia mocy docierajacej do prébki, pozwala w tatwy
sposob poréwnaé wyniki pomiedzy réznymi schematami wzbudzania. Poczatkowy przebieg
zalezno$ci ma charakter liniowy. Dopasowujac funkcje liniowa do warto$ci dla najnizszych
gesto$ci mocy wzbudzania, otrzymano nachylenie 1,9, co odpowiada zaleznoéci I ~ P49,
gdzie I to intensywno$é¢ emisji, a P moc wzbudzania. Z réwnan kinetycznych dla modelu
tréjpoziomowego wynika, ze zaleznosé I ~ P29 jest charakterystyczna dla biekscytonu. Na
tej podstawie badang linie przypisano przejéciu biekscytonowemu.”® Widmo dla wzbudzania
gestoscig mocy odpowiadajgca rezimowi nasycenia intensywnosci badanej linii przedstawiono
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Rysunek 4.3: Widma fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie — prébka MBE. (a) Mapa fo-
toluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie (polaryzacja liniowa) zmierzona przy wzbudzaniu niere-
zonansowym w rezimie nasycenia badanej linii emisyjnej (zaznaczonej czarna strzatka). (b) Widma
fotoluminescencji dla detektowanych ortogonalnych polaryzacji liniowych badanej linii. Widoczne roz-
szczepienie struktury subtelnej FSS= 96 pneV. Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

na rys. 4.2(a). Z danego wykresu widaé, ze wzbudzanie nierezonansowe nie jest selektywne, co
oznacza, ze wzbudzanych zostaje jednoczeénie wiele komplekséw ekscytonowych, w dodatku
mogg one pochodzi¢ z wielu kropek, gdyz w obrebie jednej mezy moze znajdowaé sie ich
nawet kilkadziesiat. W dodatku intensywno$¢ badanej linii jest nawet trzykrotnie nizsza od
najintensywniejszej linii widocznej w widmie przy wzbudzaniu nierezonansowym.

Nasycenie intensywnosci jest osiagane dla duzo nizszych gesto$ci mocy w pordéwnaniu
z wzbudzaniem kwazirezonansowym. Jest to spodziewana zalezno$é¢, gdyz w przypadku wzbu-
dzania kwazirezonansowego fotony sa absorbowane przez sama kropke kwantowa, ktérej maty
rozmiar i mala liczba dostepnych stanéw (szczegélnie dla konkretnej energii wzbudzania) po-
woduja, ze przekrdj czynny na absorpcje jest znacznie nizszy niz w przypadku bariery bedacej
objetosciowym pélprzewodnikiem.

Istotna réznice w widmie miedzy wzbudzaniem kwazirezonansowym i nierezonansowym
wida¢ réwniez w szerokoéci linii w potowie wysokoéci, ktora spada z 84 neV dla wzbudzania
nierezonansowego do 62 peV dla wzbudzania kwazirezonansowego. Ta niemal 1,5-krotna re-
dukcja szerokos$ci linii wskazuje na rozmycie widmowe spowodowane fluktuujacym w poblizu
kropki otoczeniem tadunkowym. W procesie wzbudzania nierezonansowego generowane sa
w materiale nadmiarowe noéniki, ktére oddziatuja z nosnikami tworzacymi kompleks ekscy-
tonowy. Przez efekt Starka wplywa to na energie pozioméw w kropce kwantowej. Fluktuacje,
ktore sa wolniejsze niz czas zycia stanu wzbudzonego, a szybsze niz czas pomiaru, powo-
duja rozmycie spektralne tego poziomu, objawiajace sie¢ poszerzeniem niejednorodnym linii
emisyjne;j.

Pomiar fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie dostarcza informacji na temat ewen-
tualnego rozszczepienia struktury subtelnej. Mozliwos¢ obserwacji tego rozszczepienia jest
ograniczona przez rozdzielczos$¢ spektralna uktadu pomiarowego oraz szerokosé linii emisyjne;j.
Rys. 4.3(a) przedstawia mape fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie. Na osi poziomej
znajduje si¢ energia emisji pochodzacej z kropek kwantowych w mierzonej mezie, a na osi pio-
nowej znajduje si¢ kat detektowanej polaryzacji liniowej. Czarna strzatka zaznaczono badang
linie emisyjna. Widaé sinusoidalna zaleznosé¢ jej energii emisji od detektowanej polaryzacji.
Widma emisji dla danej linii dla dwéch ortogonalnych polaryzacji liniowych przedstawiono na
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rys. 4.3(b). Réznica energii emisji pomiedzy liniami wynosi FSS= 96 neV, co odpowiada roz-
szczepieniu struktury subtelnej (w literaturze dotyczacej kropek kwantowych standardowo
oznaczane jako FSS (z ang. fine structure splitting)). Widoczne rozszczepienie potwierdza,
ze linia emisyjna pochodzi z rekombinacji neutralnego kompleksu ekscytonowego. Wartosé
tego rozszczepienia jest nizsza w poréwnaniu z kreskami kwantowymi rosnacymi w trybie
Stranskiego-Krastanowa i emitujacymi w zakresie I1I okna telekomunikacyjnego, dla ktérych
te wartosci zwykle przewyzszaja 100 peV. Uzyskana warto$¢ odbiega jednak od rekordowo
niskich wartosci uzyskanych dla kropek kwantowych w tym ukladzie materialowym, mniej-
szych niz 10 1eV.?%:1% Biorac pod uwage widoczne rozszczepienie struktury subtelnej oraz
zaleznoéé I ~ P19 mozna wywnioskowaé, ze badany kompleks ma charakter biekscytonowy.
Znajac odpowiednia energie jego wzbudzania oraz podstawowe wlasciwosci optyczne, mozna
przejs¢ do pomiaréw korelacji pojedynczych fotonow.

4.1.2 Prawdopodobienstwo emisji wielofotonowej

Jak wspomniano w podrozdziale 2.2, pomiar interferencji dwufotonowej zwykle poprzedza
weryfikacja zrédta pod katem emisji wielofotonowej. Do wzbudzenia kropki kwantowej wy-
brano dhugo$é¢ fali §wiatla lasera réwng 1474 nm. Zaréwno w eksperymencie pomiaru funkcji
g@ (1), jak i w interferencji dwufotonowej, uzyto lasera impulsowego. Poniewaz niemozliwe
byto zmierzenie mocy w pojedynczym impulsie laserowym, bezposrednie poréwnanie gestosci
mocy uzytej w roznych eksperymentach nie jest trywialne. Wybrano zatem moc wzbudzania
P, ktéra odpowiada nasyceniu intensywnosci emisji Py, dla danego kompleksu ekscytonowego
w danym schemacie wzbudzania. W dalszych opisach bede postugiwaé sie usredniona warto-
$cia mocy zmierzona przed soczewka skupiajaca $wiatto lasera wzbudzajacego, poréwnujac
ja z wartos$cig mocy odpowiadajaca nasyceniu intensywnoéci P = Piat.

Histogram zliczeti w pomiarze funkeji ¢ (7) pokazany jest na rys. 4.4. Na panelu (a)
wyrysowano znormalizowane zliczenia (do ¢ (7 — co0) = 1) w funkcji opéznienia czasowego
7 w zakresie od —200 do 800 ns, ukazujace grupowanie fotonéw $wiadczace o migotaniu stanu,
z ktérego nastepuje emisja. Histogram zostal dopasowany funkcja:

¢@() =B+ (ggg(g) el 3 e—f—nro/n> e ey (4
n#0

gdzie B to stale tlo, na ktére moze sktadaé sie emisja z innych komplekséw ekscytonowych
i innych kropek kwantowych, przekrywajacych si¢ spektralnie z badang linia emisyjna, rozpro-
szone $wiatlto laserowe oraz zliczenia ciemne detektoréow. W dopasowaniu wartos¢ ta wyniosta
B = 0, co oznacza duzy stosunek sygnalu do szumu. n jest liczbg naturalng odpowiadajaca
kolejnym pikom po ujemnej i dodatniej stronie zerowego opéznienia na osi czasu. Czas T
jest czasem zaniku w obrebie jednego piku i zwykle jego wartos¢ jest rowna czasowi zycia
badanego stanu 77, o czym w dalszej czesci tego rozdziatu. Czas 7y jest odlegloscig mie-
dzy impulsami lasera (w tym przypadku 13,1 ns), a Ty jest efektywnym czasem migotania
stanu kwantowego. Czynnik (14 m - eI/ mmig) wprowadza do funkcji wyktadnicza obwiednie
amplitud kolejnych pikéw histogramu. Parametr m okresla amplitude procesu migotania.
Migotanie stanu oznacza, ze kropka kwantowa w sposéb losowy przetacza sie pomiedzy
stanem, z ktorego obserwowana jest emisja, a stanem ciemnym, z ktérego nie jest obserwo-
wana fotoluminescencja (lub emisja zachodzi przy innej dlugosci fali, co réwniez sprowadza
sie do braku detekcji emisji z powodu waskiego filtrowania spektralnego). W literaturze czasy
te sa czesto nazywane czasami wlaczenia (ON) i wylaczenia (OFF). Kilka efektéw moze by¢
przyczynag tego procesu obserwowanego w kropkach kwantowych. Jednym z nich jest obecnosé
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Rysunek 4.4: Histogram funkcji () (7) — prébka MBE. (a) Znormalizowany histogram koincydencji
dla zakresu opodznienia detekcji miedzy detektorami od —200 do 800 ns. Widoczne grupowanie foto-
néw spowodowane migotaniem stanu, z ktérego nastepuje przejscie optyczne. (b) Ten sam histogram
koincydencji dla waskiego zakresu opdznienn od —30 do 30 ns. Widoczna silna redukcja zliczen przy
zerowym opdznieniu. Czarne punkty oznaczaja dane pomiarowe, natomiast czerwona linia ciagla jest
dopasowaniem funkcja z réwnania (4.1). Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

defektéw i putapek tadunkowych w poblizu kropki, do ktérych noéniki moga relaksowaé.!0!

Migotanie moze by¢ tez spowodowane przelaczaniem pomiedzy réznymi stanami natadowa-
nia, gdyz w widmie zintegrowanym po czasie czesto obserwuje sie zaréwno ekscyton i trion
pochodzace z tej samej kropki kwantowej, dla ktérych nie jest mozliwa jednoczesna rekombi-
nacja. Ostatnia przyczyna moga by¢ fluktuacje lokalnego pola elektrycznego (z ang. charge

noise), prowadzace do zmiany przekrywania sie funkcji falowej elektronu i dziury.!92:103,104

Wartosé ggS)(O) okresla prawdopodobienstwo emisji wielofotonowej dokladnie w zerze
(wyselekcjonowana wartos$é, z ang. Post Selected — PS). Jest to warto$é uzyskiwana dla
nieskoriczenie waskiego przedzialu czasu, co nie ma zastosowania w praktyce. Co wiecej,
w tym przypadku warto$é¢ ta nie uwzglednia migotania. Bardziej miarodajng metoda okresle-
nia prawdopodobienistwa emisji wielofotonowej jest wyznaczenie stosunku liczby wszystkich
zliczenn w obrebie $rodkowego piku (o szerokosci odpowiadajacej 79) do zliczenn w obrebie piku
dla duzych wartosci 7, gdzie funkcja g(® (1) — 1. Warto$é ta zostala oznaczona jako gg) (0).
Na rys. 4.4(b) pokazano ten sam histogram ze zblizeniem na $rodkowy pik. Widoczna jest
silna redukcja zliczenn w okolicy 7 = 0, co $wiadczy o dobrej jakosci Zrédta pod wzgledem
emisji pojedynczych fotonéw. Wartosci parametréow wyznaczonych z dopasowania funkcja
z réwnania (4.1) oraz wyznaczona wartosé 952&,(0) zostaly zebrane w tabeli 4.1.

Uzyskany z dopasowania czas 71 jest nieco dtuzszy niz wyznaczony z pomiaru fotolumine-
scencji rozdzielczej czasowo. Na rys. 4.5(a) przedstawiono logarytm naturalny z intensywnosci
fotoluminescencji w funkcji czasu dla kolejnych, coraz wyzszych mocy wzbudzania. Dane zo-
staly rozsuniete wzgledem osi intensywnosci w celu poprawy widocznosci. Zauwazy¢ mozna
zmiane charakterystycznego czasu zaniku w funkcji mocy, objawiajaca sie zmiang nachyle-
nia liniowego odcinka danych. Co wiecej, dla najwyzszych mocy widoczna jest rozbieznosé
z liniowym przebiegiem dla krétkich czaséw sugerujaca dodatkowe mechanizmy obsadzania
stanu kropki kwantowej. Wieksza moc powoduje, ze noéniki sg wychwytywane przez putapki
tadunkowe znajdujace sie w otoczeniu kropki kwantowej, a nastepnie relaksuja do poziomu,
z ktorego nastepuje rekombinacja. Powoduje to, ze nawet po ustaniu wzbudzajacego impulsu
laserowego wciaz mozna obserwowaé narastanie intensywnosci emisji. Wyznaczone czasy za-
niku w funkcji mocy wzbudzania przedstawione sa na rys. 4.5(b). Nawet dla najwyzszej uzytej
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Rysunek 4.5: Zanik fotoluminescencji w funkcji czasu. (a) Logarytm naturalny z intensywnosci
fotoluminescencji w funkeji czasu dla kolejnych mocy wzbudzania (punkty) wraz z dopasowaniem
liniowego odcinka (linie ciagle). (b) Wyznaczone z dopasowania zaniku fotoluminescencji czasy zycia
w funkcji mocy wzbudzania. Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

mocy wyznaczone czasy zaniku 7 sa nizsze niz warto$¢ 71 uzyskana z dopasowania histo-
gramu autokorelacji II rzedu funkcjg o podwoéjnym zaniku wyktadniczym. Moze to wynikaé z
tego, ze w przypadku pomiaru zaniku fotoluminescencji dopasowanie jest tylko do liniowego
odcinka danych, natomiast w przypadku histogramu dopasowanie funkcja wykltadnicza obej-
muje caly pik, uwzgledniajac anomalie w poblizu jego maksimum i w ten sposéb sztucznie
zZawyzajac wyznaczony czas Ti.

Wartoéé¢ funkeji ¢(®(0) rézni sie prawie o rzad w zaleznosci od metody jej wyznacze-
nia. Wartos¢ wyodrebniona bezposrednio z dopasowania funkcja z réwnania (4.1) zaklada
brak migotania stanu i brak zliczenn pochodzacych od tta oraz okresla tylko jako$é zrédia
pojedynczych fotonéw w nieskonczenie krétkich odstepach czasu miedzy fotonami. Jest to
jednak warto$¢ méwiaca o potencjale zrédla w przypadku wyeliminowania czynnikéw ze-
wnetrznych, takich jak emisja tta z probki czy rozproszone promieniowanie laserowe, a takze
czynnikéw wewnetrznych, czyli migotania stanu, ktoére ogranicza sie np. przez stabilizacje
tadunkowsg otoczenia kropki poprzez doswietlenie kropki nierezonansowo lub poprzez przyto-
zenie zewnetrznego pola elektrycznego; w obu przypadkach powodujac zapelnienie putapek
tadunkowych.!051% Poréwnanie surowych danych z kolei daje bardziej praktyczne informa-

Tabela 4.1: Parametry dopasowania histogramu ¢ (1) — prébka MBE

parametr | warto$¢ | niepewno$é
B 0 0,0016
n 62 _
70 [ns] | 13,11100 | 0,00028
71 [ns] 1,1650 0,0072
Tmig (8] | 80,7 1,2
d2) | 00091 | 00088
a2(0) | 0,076 0,006
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cje o aktualnej jakosci zrédta i pozwala bezposrednio porownaé jego potencjal z potencjatem
(2) (2)

innych zrédet. Zaréwno wartod¢ gpg(0), jak i graw(0) sa znacznie ponizej granicznej wartosci
9(2) (0) < 0,5, co potwierdza, ze Zrédlo mozna nazwaé emiterem pojedynczych fotonéw.

4.1.3 Widocznos¢ interferencji dwufotonowej i koherencja emitera
Opébznienie miedzy kolejnymi impulsami wzbudzajacymi réwne 13,1 ns

Zweryfikowanie zrédla pod katem emisji pojedynczych fotonéw pozwala przejsé do ekspe-
rymentu interferencji dwufotonowej. Wykorzystujac ten sam laser co w poprzednim ekspery-
mencie, o czestosci repetycji 76 MHz, skompensowano op6znienie miedzy kolejnymi impulsami
wzbudzajacymi interferometrem HOM czeSciowo w powietrzu (3,1 ns), a czeSciowo w Swia-
tlowodzie (10 ns). Z pomoca optyki polaryzacyjnej ustawionej w ramionach interferometru
HOM ustawiono polaryzacje interferujacych fotonéw na jednakowa. Uzyskany histogram ko-
incydencji znormalizowano do 1 dla 7 — oo i przedstawiono na rys. 4.6(a) w zakresie opdznien
od —50 do 450 ns. Histogram dopasowano funkcja:

C)(r) = B+ | 4y -eVm (1= Vs - 777 4 z (7=l 4 emiramol/m)

(4.2)

+ Z e—|7'—”7'0|/7'1‘| . (1 +m- e_|T|/Tmig) ,
n#—1,0,1

gdzie C) oznacza liczbe koincydencji dla fotonéw spolaryzowanych jednakowo, A jest in-
tensywnoscia Srodkowego piku, Vpg oznacza wartosé widocznosci w obrebie nieskoniczenie
krétkich odstepéw czasu, a 7 jest czasem koherencji stanu kwantowego, zwykle wiazanym
z czasem T5. Podobnie jak w przypadku histogramu autokorelacji II rzedu, widoczne jest
grupowanie fotonow.

Na rys. 4.6(b) widoczny jest ten sam histogram, pokazujacy jedynie 5 $rodkowych pi-
kéw, ktorych maksima oddalone sa od siebie o 13,1 ns, zgodnie z czgstosdcia repetycji lasera.
W takiej konfiguracji ukladu spodziewane jest, ze intensywnos$¢ pikéw przy opodznieniach
13,1 i —13,1 ns bedzie stanowi¢ 3/4 intensywnosci pikéw przy 26,2 i —26,2 ns, co uzasadnia
analiza wszystkich mozliwych drég optycznych impulséw wzbudzajacych i emitowanych foto-
now. W tym przypadku jest to zaburzone ze wzgledu na wspomniane migotanie stanu. Na rys.
4.6(c) pokazano tylko $rodkowy pik w celu uwidocznienia zredukowanych zliczen w okolicy
opéznienia 7 = 0. Wyznaczone parametry z dopasowania danych funkcja z réwnania (4.2)
zostaly zebrane w tabeli 4.2.

Dla pomiaréw korelacji pojedynczych fotonéw sygnal z kropki kwantowej byl zbierany
przez soczewke i sprzegany do $wiattowodu, a nastepnie kierowany do detektoréw pojedyn-
czych fotonow. W pomiarze autokorelacji przed detektorami znajdowal sie $wiattowodowy
dzielnik wiazki, ktéry rozdzielal sygnal na dwa detektory. Z kolei w pomiarze interferen-
¢ji dwufotonowej sygnal byl poczatkowo odsprzegniety i kierowany na interferometr HOM,
by ponownie zostaé sprzegnietym do $wiattowodu. Bylo to konieczne ze wzgledu na umiej-
scowienie interferometru HOM na oddzielnym stole optycznym od pozostalej czesci uktadu.
7 tego wzgledu bezwzgledna intensywnos$¢ sygnatu zmalala niemal o jeden rzad wielkosci,
co przelozylo sie na nizszy stosunek sygnatu do szumu. Jest to odzwierciedlone w wartosci
B =0,0393(21).

Czas zaniku 7 ponownie jest wigkszy od tego uzyskanego z pomiaru zaniku fotolumine-
scencji, ale réwniez rézni sie od tego uzyskanego z pomiaru funkeji g2 (1), co nie jest spo-
dziewane, gdyz warunki wzbudzania nie zmienity sie, podobnie jak odleglos¢ czasowa miedzy
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Rysunek 4.6: Histogram interferencji dwufotonowej dla opéznienia miedzy impulsami laserowymi
réwnego 13,1 ns — probka MBE. (a) Znormalizowany histogram koincydencji dla opéznien miedzy
zliczeniami na detektorach w zakresie od —50 do 450 ns. Widoczne jest grupowanie fotonéw. (b)
Ten sam histogram koincydencji dla wezszego zakresu opéznien od —33 do 33 ns. (c¢) Przyblizenie
histogramu dla srodkowego piku w okolicy zerowego opdznienia. Zmierzone dane sg przedstawione jako
czarne otwarte kétka. Wynik dopasowania danych funkcja z réwnania (4.2) wyrysowano za pomoca
czerwonej linii ciaglej, natomiast szara linia ciggla przedstawia symulacje piku dla fotonéw catkowicie
rozréznialnych. Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

impulsami wzbudzajacymi, a tym samym miedzy pikami na histogramie. Innym wytluma-
czeniem moze by¢ wplyw tla w histogramie na jako$é¢ dopasowania. Z dopasowania uzyskano
niska niepewnos¢ wyniku, ale jest ona konsekwencja jedynie jakosci dopasowania i odzwier-
ciedla niepewnos¢ statystyczna, natomiast nie uwzglednia rozdzielczosci czasowej pomiaru,
ktéra wyniosta okolo 100 ps. Z kolei wartos¢ czasu korelacji migotania stanu 7y, jest pra-
wie dwukrotnie mniejsza niz warto$é otrzymana w pomiarze funkeji ¢(2 (7). Réznica ta jest
prawdopodobnie zwigzana ze znaczaco réoznym czasem integracji zliczen, odpowiednio 14 h
i 0,5 h. Czestoé¢ przetaczania zrédta miedzy stanem ON i OFF ma charakter statystyczny
i moze silnie zaleze¢ od czasu pomiaru. Im wieksza préba statystyczna, tym wyznaczony czas
Tmig jest blizszy rzeczywistej wartosci, a niepewnos¢ jego wyznaczenia mniejsza.

7 perspektywy tematu tej rozprawy szczegdllnie interesujacymi parametrami sg widocz-
no$¢ interferencji oraz czas koherencji. Wyznaczona wartosé Vpg = 55,6(65)% odpowiada wi-
docznosci dla nieskonczenie kréotkiego zakresu opdznien, dlatego podjeto prébe oszacowania
widocznoécei w zakresie 7g. Na rys. 4.6(c) szara ciagla linia wyrysowano zasymulowany prze-
bieg histogramu dla calkowicie rozréznialnych fotonéw, biorac pod uwage ten sam charakter



4 Koherencja nosnikéw w pojedynczych kropkach kwantowych

Tabela 4.2: Parametry dopasowania histogramu HOM dla opéZnienia 13,1 ns — préobka MBE.

parametr | warto$¢ | niepewnosé
B 0,0393 0,0021
n 62 -
7o [ns] 13,11134 0,00031
71 [ns] 1,359 0,011
T2 [ps] 108 25
Tmig (D] 46,05 0,75
A 0,470 0,012
Vps[%)] 55,6 6,5
V(%] 9,4 0,4

migotania stanu. Poréwnujac pole pod §rodkowym pikiem bedacym dopasowaniem do danych
A z polem pod zasymulowanym przypadkiem A wyznaczono widocznosé V' = 9,4(4)% na
podstawie zaleznosci:
vo1-
Ay
Pomiar interferencji dwufotonowej jest standardowa metoda pozwalajaca wyznaczy¢ czas
koherencji Ts, ktéry odpowiada wyznaczonemu parametrowi 7o, przy czym czas 7o jest obar-
czony niepewnoscig zwigzana z rozdzielczoécia czasowa ukladu pomiarowego, a takze z do-
kladnoscia zgrania impulséw w eksperymencie. Uzyskana warto$é To = 75 = 108(25) ps jest
poréwnywalna z rozdzielczoscia czasowa pomiaru, co widaé¢ wyraznie na rys. 4.6(c), na ktérym
tylko 2 punkty pomiarowe znajduja si¢ w obrebie minimum w Srodkowym piku. Wskazana
niepewnosé¢ réwna 25 ps pochodzi z niepewnosci dopasowania funkcja z réwnania (4.2).

(4.3)

Opédznienie miedzy kolejnymi impulsami wzbudzajacymi réwne 5,3 ns

Nierozréznialnosé fotonéw interferujacych w uktadzie HOM nie zalezy od czasu ich pro-
pagacji, natomiast stan Swiatla zalezy od stanu kwantowego emitera w momencie emisji.
Jezeli mechanizmy dekoherencji wplywaja na kropke kwantowa w czasie pomiedzy kolejnymi
aktami emisji, interferujace fotony moga staé sie rozréznialne. W celu sprawdzenia wplywu
czasu pomiedzy emisja kolejnych fotonéw na ich nierozréznialnosé skrécono czas miedzy im-
pulsami wzbudzajacymi poprzez wprowadzenie do ukladu interferometru Macha-Zehndera,
jak opisano w podrozdziale 3.1.1.

W przeprowadzonych pomiarach opdznienie w jednym z ramion w interferometrze Macha-
Zehndera wyniosto 5,3 ns, ktére ponownie zostalo zrekompensowane w interferometrze HOM,
czeSciowo w powietrzu (3,3 ns) i czesciowo w Swiatlowodzie (2 ns). Kropka kwantowa wzbu-
dzana jest parami impulséw co 13,1 ns, przy czym w ramach jednej pary impulsy te sa
oddalone o 5,3 ns, jak to przedstawiono na schemacie na rys. 4.7(a). Przy takiej konfigura-
¢ji impulsow wzbudzajacych spodziewany histogram dla fotonéw catkowicie rozréznialnych
wyglada jak na schemacie na rys. 4.7(b), gdzie kolejne kolory oznaczaja korelacje miedzy
fotonami emitowanymi w wyniku wzbudzania parami impulséw w ramach tej samej lub par
oddalonych o wielokrotno$¢ czasu 13,1 ns. Tak jak w przypadku prostego schematu wzbudza-
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Rysunek 4.7: Opodznienia miedzy parami impulsow wzbudzajacych 13,1 ns, z op6znieniem miedzy
impulsami w ramach jednej pary 5,3 ns. (a) Schemat wzbudzania kolejnymi impulsami. (b) Spodzie-
wany histogram HOM w przypadku catkowicie rozréznialnych fotonéw.

nia impulsami oddalonymi o 13,1 ns dla fotonéw rozréznialnych, srodkowy pik stanowi 50%
intensywnoéci pikéw dla duzych 7, w powyzszym przypadku suma intensywnosci pomaran-
czowych pikéw stanowi 50% sumy intensywnosci pikéw innego koloru.

W przypadku fotonéw o niezerowym stopniu nierozréznialnosci intensywnosé $rodkowego
piku powinna by¢ zredukowana. Znormalizowany histogram zliczen otrzymany w opisanym
schemacie wzbudzania zostal przedstawiony na rys. 4.8. Histogram przedstawiony na rys.
4.8(a), w zakresie od —40 do 40 ns, rézni sie od tego pokazanego na schemacie z rys. 4.7(b),
gdyz w rzeczywistym przypadku czas zycia stanu wzbudzonego nie jest nieskonczenie krotki,
co wprowadza niezerowa szeroko$¢ piku; co wiecej, w tym przypadku wystepuje migotanie
zrodta, co zaburza wzgledne intensywnosci pikéw w poréwnaniu z tymi spodziewanymi. Wi-
doczne jest silne przekrywanie si¢ pikdw, co jest bezposrednia konsekwencja tego, ze czas zycia
T} jest poréwnywalny z czasem odpowiadajacym separacji impulséw. Funkcja dopasowania
histogramu z dodatkowo wprowadzonym opdznieniem ma postac:

1 1
Cj(r) = B+ |5 e 2mlin g 2y
Ay (1= Vs e 4 L omtrnlm 1 mir—2mlm
I 3 5 y
s (1 eI/ | 2 —lr—(enro—m)l/m . o~ lr—(=nmo)l/m (44)
6 3
n#0
42 (ot L e—IT—(—nTo+2T3)|/ﬁ> (1 m- e
3 6 ’

gdzie jedynym nowym parametrem jest 73, ktorego wartosé jest opdznieniem wprowadzonym
w interferometrze Macha-Zehndera.
Dopasowanie bardzo dobrze odzwierciedla zmierzone dane, co wida¢ réwniez na rys.
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Rysunek 4.8: Histogram interferencji dwufotonowej dla opdéznienia miedzy impulsami laserowymi
réwnego 5,3 ns — probka MBE. (a) Znormalizowany histogram koincydencji dla op6Znient miedzy zli-
czeniami na detektorach w zakresie od —40 do 40 ns. (b) Ten sam histogram koincydencji dla wezszego
zakresu opdznien od —6,5 do 6,5 ns. Widoczne charakterystyczne antygrupowanie w $rodkowym piku.
Zmierzone dane sa przedstawione poprzez czarne otwarte kétka. Wynik dopasowania danych funkcja
z réwnania (4.4) wyrysowany jest za pomoca czerwonej linii ciaglej. (¢) Przebieg funkcji z réwnania
(4.4) o parametrach uzyskanych z dopasowania do zmierzonych danych (czerwona linia ciagla) wraz
z wyodrebnionymi pikami wynikajacymi z koincydencji miedzy fotonami z impulséw w obrebie tej
samej pary (pomaraniczowe piki) oraz z réznych par (szare piki). Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

4.8(b), gdzie pokazano zblizenie na srodkowy pik. Ponownie widoczne jest charakterystyczne
minimum wskazujace na interferencje nierozréznialnych fotonéw. W celu lepszego zobrazowa-
nia poszczegdlnych cztonéw funkcji dopasowania, wyrysowano wktad od poszczegdlnych pikow
na rys. 4.8(c). Pomaranczowymi polami zaznaczono pie¢ pikéw odpowiadajacych wszystkim
mozliwym kombinacjom drég optycznych, jakie moga przebyé¢ fotony wygenerowane przez
pojedynczy impuls laserowy wprowadzony do interferometru Macha—Zehndera. Dalej odlegle
piki po obu stronach osi sa konsekwencja korelacji fotonéw wygenerowanych przez kolejne
impulsy laserowe (oddalone o 13,1 ns, a takze o 26,2 ns, itd.)

Parametry uzyskane z dopasowania danego histogramu przedstawiono w tabeli 4.3. Mimo
otrzymanej wartoéci B = 0, spodziewane jest, ze wysokos¢ tla nie zmienita sie¢ w poréw-
naniu z pomiarem dla opdéznienia impulséw 13,1 ns, ale w tym przypadku jest trudniejsza
do okredlenia ze wzgledu na pokrywanie sie pikéw histogramu. Wartosé czasu zaniku 7y jest
ponownie wyzsza niz w pomiarze fotoluminescencji rozdzielczej czasowo; ponadto jest wyzsza
niz w poprzednich pomiarach korelacji pojedynczych fotonéw. Poniewaz warunki wzbudzania
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Tabela 4.3: Parametry dopasowania histogramu HOM dla op6znienia 5,3 ns — probka MBE.

parametr | warto$¢ | niepewno$é
B 0,0 0,023
n 62 _
7o [ns] | 13,11566 0,00041
71 [ns] 1,571 0,030
72 [ps] 214 68
73 [ns] 5,3270 0,0038
Tmig [ns] | 58,9 1,1
A 0,230 0,014
Ves[ %] 74 12
V%] 10,6 0,5

pozostaly jednakowe dla wszystkich pomiaréow korelacyjnych, a prébka pozostawata w tem-
peraturze 5 K podczas wszystkich pomiaréw, a takze pomiedzy nimi, zidentyfikowano ten
wzrost czasu zaniku jako wynikajacy wylacznie z jakosSci dopasowania histogramu. 7 rys. 4.5
wida¢, ze dla mocy wzbudzania bliskich mocy nasycenia intensywnosci emisji pojawia sie
dodatkowy narost intensywnoéci dla krétkich czaséw. Funkcja dopasowania histogramu za-
ktada wytacznie zanik monowyktadniczy, co powoduje, ze wyznaczony czas 71 jest sztucznie
zawyzony przy dopasowaniu histogramu, w ktérym widoczne sg gtéwnie okolice maksimoéow
pikéw. Rdznice w czasie zwigzanym z migotaniem stanu kwantowego sa ponownie zwigzane
ze statystycznym charakterem zjawiska, zaleznym od czasu trwania pomiaru.

Wyznaczona z dopasowania widocznos$é Vpg = 74(12)% obarczona jest duza niepewnoscia,
poniewaz dotyczy ona wartosci widocznosci dla nieskonczenie krétkich przedziatéw czasu, co
w danych pomiarowych oznacza jeden punkt. Rozdzielczo$¢ czasowa uktadu jest ponownie
niewiele mniejsza od uzyskanego czasu koherencji 79 = 214(68) ps, ktérego warto$é zalezy
od szerokosci wspomnianego minimum. Warto$¢ V' wyznaczono na podstawie pikéow wyod-
rebnionych z dopasowania (z rys. 4.8(c)). Poréwnano pole pod $rodkowym pomaranczowym
pikiem z sasiadujacym z nim pikiem pomaranczowym, ale przesuwajac jego maksimum do
7 =01 w ten sposéb symulujac przypadek fotondéw catkowicie rozréznialnych. Na podstawie
zalezno$ci z réwnania (4.3) otrzymano V = 10,6(5)%.

Podsumowanie wynikéw pomiaréw korelacji pojedynczych fotonéw na prébce
MBE

Badana linia emisyjna o charakterze biekscytonowym zostata przebadana w eksperymen-
tach korelacji pojedynczych fotonéw, a doktadnie autokorelacji II rzedu oraz interferencji
dwufotonowej. W kazdym z otrzymanych histograméw zaobserwowano grupowanie fotonéw
zwiazane z migotaniem zrodla. Oznacza to, ze w sposob losowy w czasie wystepuja periody,
kiedy obserwowana jest emisja z danego stanu kwantowego, i periody, kiedy ta emisja nie
jest obserwowana. Wynika z tego, ze nie kazdy impuls laserowy prowadzi do emisji z danego
stanu, co przeklada sie na zaburzenie w statystyce korelacji miedzy kolejnymi aktami emi-
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sji; stad obserwowane grupowanie fotonéw. Przyczyng takiej niestabilnosci zrédta moze by¢
obecnosé putapek tadunkowych w otoczeniu kropki kwantowej, ktore przechwytuja nosniki
wygenerowane podczas wzbudzania impulsem lasera. Taka niechciana putapka moze by¢ tez
inna kropka kwantowa czy efektywnie inny kompleks ekscytonowy w tej samej kropce. Jak
pokazano w eksperymencie PLE, nawet przy selektywnym wzbudzaniu kwazirezonansowym
widoczne sa w widmie linie pochodzace z emisji z innych stanéw w danej lub innej kropce
kwantowej. Spodziewane jest, ze wyeliminowanie migotania stanu znaczaco zmniejszyloby
otrzymang wartosé gﬁﬁ& = 0,0758(60), o czym $wiadczy niska wartosé ggs) = 0,0091(88),
ktéra nie uwzglednia wplywu migotania stanu.

Obecnosé putapek tadunkowych w otoczeniu kropki wplywa réwniez na szeroko$é linii
emisyjnej. Przechwytywanie i uwalnianie tadunkéw prowadza do fluktuacji lokalnego pola
elektrycznego, ktore poprzez efekt Starka powoduja czasowe zmiany energii przejécia optycz-
nego. Jezeli fluktuacje te zachodza na skali czasowej dluzszej niz czas zycia stanu ekscytono-
wego, obserwuje sie zjawisko rozmycia widmowego, objawiajace si¢ niejednorodnym poszerze-
niem linii emisyjnej. Poniewaz kolejne emitowane fotony maja wowczas nieco rézne energie,
rozmycie widmowe prowadzi do obnizenia ich stopnia nierozréznialnosci. Jest to zwigzane
z niejednorodnym zanikiem koherencji, ktorego charakterystyczny czas oznaczany jest w tej
pracy jako T%'.

Wartos¢ stopnia nierozréznialnosci pojedynczych fotonéw wzrosta przy przejsciu do mniej-
szej separacji impulséw wzbudzajacych. Wieksza zmiane zaobserwowano dla wartosci Vpg,
ktéra wzrosta o 35% przy przejéciu z separacji 13,1 ns do 5,3 ns. Znacznie mniejszy wzrost
(13%) uzyskano dla wartosci V', wyznaczonej na podstawie poréwnania dopasowanych pikow
dla nierozréznialnych i (zasymulowanych) rozréznialnych fotonéw. Chociaz z dopasowania hi-
stogramow wynika niemal dwukrotny wzrost czasu 1o opisujacego szerokos¢ minimum w Srod-
kowym piku, nie nalezy oczekiwaé, aby parametr ten zalezal od odstepu miedzy impulsami
wzbudzajacymi. W zwiazku z tym wzrost 7o nie moze stanowi¢ wyjaénienia obserwowanego
wzrostu Vpg, a raczej jest spowodowany dokladnoscia dopasowania danych oraz ograniczona
rozdzielczodcia czasowa pomiaréw. W obu pomiarach zastosowano ten sam emiter, identyczne
warunki wzbudzenia oraz ten sam schemat detekcji. Ponadto podczas trwania pomiaréw
oraz pomiedzy nimi probka pozostawala stale schlodzona do temperatury 5 K. Zamierzona
zmiang eksperymentalna byla jedynie separacja czasowa migdzy impulsami wzbudzajacymi.
Wzrost widocznosci HOM dla krotszych odstepow miedzy impulsami wzbudzajacymi byt
wezeéniej przypisywany w literaturze szumowi niemarkowowskiemu.?® Pokazano réwniez, ze
w przypadku defazowania markowowskiego widoczno$é¢é HOM nie zalezy od separacji czaso-
wej miedzy dwoma impulsami wzbudzenia.'%” Poniewaz separacje impulséw uzyte w ekspe-
rymencie (5,3 ns i 13,1 ns) przekraczaja wyznaczony czas koherencji jednorodnej 75 o ponad
rzad wielkosci, obserwowana zalezno$é¢ widoczno$ci HOM od separacji impulséw jest zgodna
z obecnoscig dodatkowego mechanizmu dekoherencji o czasie korelacji w skali nanosekund.
To zachowanie jest zgodne z powolnym rozmyciem widmowym,'%® ktére wprowadza korelacje
czasowe miedzy kolejnymi zdarzeniami emisji i zmniejsza nierozréznialnosé fotonéw dla dtuz-
szych separacji miedzy impulsami. Szeroko$¢ linii emisyjnej, znacznie przekraczajaca wartosé
wynikajaca z wyznaczonego czasu To, wskazuje na istotny wktad powolnych fluktuacji energii
przejscia, co pozostaje zgodne z powyzszg interpretacja.
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4.2 Kropki kwantowe InAs(P)/InP wzrastane metoda MOVPE

Podobnie jak w przypadku prébki MBE, na probce MOVPE przeprowadzono wstepne
pomiary optyczne w celu identyfikacji komplekséw ekscytonowych oraz wyboru odpowied-
niej energii i mocy wzbudzania do pomiaréw funkcji ¢(?)(7) oraz interferencji dwufotonowe;.
Przebadano cztery mezy, a sposrod wszystkich obserwowanych linii emisyjnych wybrano te,
ktéora charakteryzowala sie wysoka intensywnoécia, znacznie przewyzszajaca intensywnosé
pozostatych linii.

4.2.1 Wstepne pomiary optyczne

Ponownie, w celu wybrania odpowiedniej energii wzbudzania, przeprowadzono pomiary
PLE w zakresie dlugosci fali swiatla lasera wzbudzajacego 1426-1520 nm (0,869-0,817 eV)
z krokiem 0,5 nm (~ 150 peV). Otrzymana mape intensywnosci PLE przy wzbudzaniu moca
100 pW przedstawiono na rys. 4.9(a). Linia emisyjna przy dlugosci fali 1542,7 nm (0,8037 eV)
jest widoczna w szerokim zakresie energii wzbudzania. Panel po prawej przedstawia intensyw-
no$¢ danej linii w funkcji réznicy miedzy energia wzbudzania a energia emisji AE. WyraZne
maksimum pojawia sie dla dtugosci fali wzbudzania 1489 nm (0,833 eV), co daje réznice
energii AE = 29 meV. Widmo przy takim wzbudzaniu jest pokazane na rys. 4.9(b). Badane
kropki kwantowe cechujg sie niska gestoscig powierzchniowa, co jest obserwowalne w widmie
fotoluminescencji jako niska gesto$¢ linii emisyjnych, szczegdlnie widoczna przy wzbudza-
niu nierezonansowym, ktére powinno by¢ efektywne dla wszystkich kropek znajdujacych sie
w obrebie plamki lasera wzbudzajacego.

(a) Dhugosc fali emisji (nm) (b) Dhugosc fali emisji (nm)
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Rysunek 4.9: Widma fotoluminescencji wzbudzeniowej — prébka MOVPE. (a) Mapa fotolumi-
nescencji wzbudzeniowej dla badanej mezy. Panel po prawej pokazuje intensywno$¢ w maksimum
w funkcji réznicy energii miedzy energia lasera wzbudzajacego a energia emisji, dla linii zaznaczonej
miedzy kropkowanymi szarymi liniami na panelu lewym. (b) Widmo fotoluminescencji dla réznicy
energii miedzy wzbudzaniem a emisja o wartosci AE = 29 meV.

Seria pomiaréw fotoluminescencji z mocg przy wzbudzaniu nierezonansowym wykazata
zaleznoéé I ~ P?<!_ co nie jest typowe dla zadnego z komplekséw ekscytonowych przy zaloze-
niu modelu tréjpoziomowego. Rys. 4.10(a) przedstawia widmo fotoluminescencji przy wzbu-
dzaniu nierezonansowym, natomiast panel (b) przedstawia zaleznosé¢ intensywnosci catkowej
linii emisyjnej od mocy wzbudzania w podwdjnej skali logarytmicznej wraz z dopasowaniem
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Rysunek 4.10: Wzbudzanie nierezonansowe w funkcji mocy wzbudzania — prébka MOVPE. (a)
Widmo fotoluminescencji badanej kropki kwantowej wzbudzanej nierezonansowo. (b) Zalezno$¢ inten-
sywnosci calkowej od mocy wzbudzania dla badanej linii emisyjnej (zaznaczonej czarna strzalka na

panelu (a)).

do liniowej czesci przebiegu danych. Linie zidentyfikowano jako pochodzaca z rekombinacji
trionu, a dokladny opis metodyki przedstawiono w rozdziale 5.

Podobnie jak w poprzednim przypadku, szerokos¢ linii emisyjnej jest wezsza przy wzbu-
dzaniu kwazirezonansowym (59 peV) w stosunku do wzbudzania nierezonansowego (115 peV),
co jest spowodowane wiekszg liczbag nadmiarowych ladunkéw fluktuujacych w otoczeniu
kropki kwantowej w przypadku wzbudzania nosnikéw w barierze potencjahu.

4.2.2 Prawdopodobienstwo emisji wielofotonowej

Na podstawie wyniku pomiaréw PLE zdecydowano, ze wzbudzanie badanej kropki kwan-
towej 29 meV powyzej energii emisji jest optymalne. Tak jak w przypadku prébki MBE,
pomiary korelacji pojedynczych fotonéw przeprowadzono dla mocy wzbudzania odpowiada-
jacej nasyceniu intensywnosci emisji w danym ukladzie pomiarowym (P = Psy = 1 mW),
ale w tym przypadku przeprowadzono réwniez pomiary dla mocy 50-krotnie nizszej niz moc
nasycenia (P = 0,02P¢ = 0,02 mW) w celu weryfikacji jej wplywu na wlasciwosci emitera.

Histogram funkcji ¢(®(7) dla badanej linii wzbudzanej mocg P = Piy; przedstawiono na
rys. 4.11(a), w szerokim zakresie opdznienn od —100 do 100 ns, oraz na rys. 4.11(b), w waskim
zakresie op6znien od —6.,5 do 6,5 ns, odpowiadajacym separacji czasowej miedzy impulsami
wzbudzajacymi (13,1 ns). W szerokim zakresie opdznienn (nawet do 800 ns) nie zaobserwo-
wano grupowania fotonéw zwiazanego z efektem migotania emitera. Natomiast w obrebie
srodkowego piku widoczne jest nie tylko antygrupowanie $wiadczace o emisji pojedynczych
fotondw, ale réwniez grupowanie, ktérego przyczyna moze by¢ ponowne wychwytywanie no-
$nikéw przez kropke kwantowa (z ang. carrier recapture). Zjawisko to jest zwykle obserwowane
przy wzbudzaniu nierezonansowym, w ktorym impuls lasera tworzy nosniki w barierze lub
warstwie zwilzajacej. Po wychwyceniu nosnikéw przez kropke, a nastepnie ich rekombina-
¢ji, w otoczeniu nadal mogg pozostawaé niewychwycone noéniki, ktére zrelaksuja do kropki
kwantowej i rekombinujg promieniscie jeszcze przed przybyciem kolejnego impulsu lasera.
W przypadku tego pomiaru nosniki sa wzbudzane do wyzszych stanéw w kropce, zatem ob-
serwacja opisanego zjawiska oznacza, ze w otoczeniu kropki kwantowej znajduja sie putapki
tadunkowe, ktorych energia mieéci sie pomiedzy energia wzbudzania a energia poziomu, z kt6-
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rego nastepuje emisja.

Ten sam pomiar przeprowadzono dla mocy wzbudzania P = 0,02F4,¢, a uzyskany histo-
gram przedstawiono na rys. 4.12. Ponownie nie zaobserwowano migotania stanu, natomiast
tutaj réwniez widoczna jest emisja spowodowana wychwytywaniem nosnikoéw w czasie pomie-
dzy kolejnymi impulsami wzbudzajacymi. Zaobserwowano réwniez mniej zliczen w obrebie
srodkowego piku w poréwnaniu z histogramem otrzymanym dla wyzszej mocy wzbudzania.
Oba histogramy dopasowano zmodyfikowana funkcja z réwnania (4.1), w ktérym pojawia sie
CZaS Teap, ZWigzany z ponownym wychwytywaniem nosnikow:

¢d(r) = B + [ A (el iy £ $ e—|r—mo|/n] (L 4m ey (45)
n#0

Parametry dopasowania dla obu histograméw zostaly zebrane w tabeli 4.4.
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Rysunek 4.11: Histogram funkcji ¢(® dla mocy wzbudzania P = P, — prébka MOVPE. (a)
Znormalizowany histogram koincydencji dla zakresu opdznien detekcji miedzy detektorami od —100
do 100 ns. (b) Ten sam histogram koincydencji dla waskiego zakresu op6znien od —6,5 do 6,5 ns.
Widoczna silna redukcja zliczen przy zerowym opdznieniu.
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Rysunek 4.12: Histogram funkcji ¢(® dla mocy wzbudzania P = 0,02Ps; — prébka MOVPE.
(a) Znormalizowany histogram koincydencji dla zakresu opdznienia detekcji miedzy detektorami od
—100 do 100 ns. Brak grupowania fotonéw $wiadczacy o stabilnosci Zrédla. (b) Ten sam histogram
koincydencji dla waskiego zakresu opéznien od —6,5 do 6,5 ns. Widoczna silna redukcja zliczen przy
zerowym opdéznieniu.
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Tabela 4.4: Parametry dopasowania histogramu ¢(?)(7) dla dwéch mocy wzbudzania — prébka
MOVPE
P = P P = 0,02P,
Parametr || Warto$¢ | Niepewnosé || Wartosé | Niepewnosé
B 0 0,0041 0 0,0055
n 8 - 8 —
70 [ns] || 13,11622 | 0,00075 13,1115 0,0012
1 [ns] 2,379 0,022 2,162 0,031
Teap [DS] 1,052 0,097 1,10 0,30
A 0,323 0,035 0,225 0,086
g0 | 0,0055 0,0088 0,0055 |  0,0019
a2(0) 0,220 0,060 0,150 0,012

W przypadku obu mocy widaé, ze w pomiarze funkcji g(? (1) tto pochodzace zaréwno
ze zliczen ciemnych detektora, jak i rozproszonego lasera czy emisji z innych stanéw, jest
pomijalnie mate. Czas zaniku 7, rosnie wraz ze wzrostem mocy, co byto réwniez widoczne
dla prébki MBE. Otrzymany z dopasowania czas Teap zZwigzany z ponownym wychwytywa-
niem nodnikéw przez kropke kwantowa jest, w granicach niepewnosci, poréwnywalny dla obu
mocy wzbudzania, natomiast zwigzana z nim intensywnos$¢ odzwierciedlona w parametrze
A zmalata niemal 1,5-krotnie przy przejéciu do nizszej mocy wzbudzania. Poskutkowato to
redukcja zliczen w obrebie srodkowego piku, a tym samym nizsza wartodcia ggzv Wyznaczong
jako stosunek catkowitej liczby zliczen w obrebie Srodkowego piku do Sredniej liczby zliczen
dla 8 pikéw przy 7 # 0. Poniewaz w funkcji dopasowujacej z réwnania (4.5) nie ma bezpo-
$rednio parametru 91(325), jego wartos¢ zostala okreslona na podstawie minimum, jakie osigga
dopasowanie dla 7 = 0.

4.2.3 Widocznos¢ interferencji dwufotonowej i koherencja emitera

Jak zostalo potwierdzone w poprzednim podrozdziale, badane zrédto emituje pojedyncze
fotony (¢ (0) < 0,5), zatem mozna zbadaé je pod katem emisji nierozréznialnych foto-
néw oraz koherencji rekombinujacych noénikéw. Podobnie jak w przypadku pomiaru funkcji
g (1), pomiary interferencji dwufotonowej przeprowadzono dla dwéch mocy wzbudzania
swiattem lasera o dtugosci fali emisji 1489 nm i czestosci repetycji 76 MHz.

Moc wzbudzania P = Py

Histogram zmierzony dla mocy wzbudzania P = Py, = 1 mW pokazano w zakresie
op6znienn od —100 do 100 ns na rys. 4.13(a). Zaobserwowaé¢ mozna brak grupowania charak-
terystycznego dla migotania stanu, natomiast poziom tla jest zdecydowanie wyzszy w pordw-
naniu do pomiaréw funkcji g(2 (1), co jest spowodowane duzo stabszym stosunkiem sygnatu
do szumu ze wzgledu na wyjasniona wyzej konieczno$¢ dwukrotnego sprzegania sygnatu do
swiattowodu. Na tym panelu pokazano histogram zmierzony dla fotonéw spolaryzowanych
jednakowo. Czesta metoda okreslenia stopnia nierozréznialnosci jest poréwnanie liczby zli-
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Rysunek 4.13: Histogram interferencji dwufotonowej dla mocy wzbudzania P = Ps,; — probka
MOVPE. (a) Znormalizowany histogram koincydencji dla fotonéw spolaryzowanych jednakowo dla
opdznien miedzy zliczeniami na detektorach w zakresie od —100 do 100 ns. Brak widocznego grupo-
wania fotonéw. (b) Ten sam histogram koincydencji dla wezszego zakresu op6znieri od —6,5 do 6,5 ns.
(c) Histogram koincydencji dla fotonéw spolaryzowanych ortogonalnie (calkowicie rozréznialnych) w
zakresie opdznienn od —6,5 do 6,5 ns. Zmierzone dane sg przedstawione jako czarne otwarte kotka.
Wynik dopasowania danych funkcja z réwnania (4.2) wyrysowano niebieska linia ciagla.

czen w obrebie $rodkowego piku dla fotonéw spolaryzowanych jednakowo (||) z przypad-
kiem fotonéw spolaryzowanych ortogonalnie (L), zgodnie ze wzorem (4.3). Dla prébki MBE
podjeto prébe zasymulowania przypadku fotonéw catkowicie rozréznialnych, natomiast tutaj
zmieniono ustawienia optyki polaryzacyjnej, by w interferometrze HOM na dzielniku wiazki
spotkaly sie fotony o ortogonalnych polaryzacjach. Na rys. 4.13(b) oraz 4.13(c) przedsta-
wiono Srodkowy pik histogramu wraz z dopasowaniem, odpowiednio, dla fotonéw spolaryzo-
wanych jednakowo i ortogonalnie. Przedstawiono histogramy ze zredukowanym tlem, gdyz
mimo takich samych warunkéw przeprowadzania pomiaru, jego dlugi czas (po 24 h dla kaz-
dego z histograméw) spowodowal, ze poziom tla réznit sie miedzy histogramami, co utrudnito
bezposrednie poréwnanie. Redukcja tta polegata na poczatkowym dopasowaniu histogramu
przed normalizacja, a nastepnie, na podstawie parametréw dopasowania, odjeto od catosci
wartos¢ B i unormowano histogram do 1 dla 7 — oo.

W przypadku fotonéw spolaryzowanych ortogonalnie w histogramie HOM wysoko$¢ srod-
kowego piku powinna stanowié¢ polowe wysokosci pikéw przy || > 79, natomiast na rys. 4.13
wida¢ minimum charakterystyczne dla fotondéw nierozréznialnych, dlatego optymalne byto
dopasowanie obu histogramow funkcja z réwnania 4.13. Na etapie testowania uktadu pomia-
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Tabela 4.5: Parametry dopasowania histograméw HOM dla dwoch polaryzacji wzglednych przy mocy
wzbudzania P = P,,; — prébka MOVPE

P = Py I 1
Parametr || Warto$é¢ | Niepewnos¢ || Wartosé | Niepewnosé
B 0,303 0,014 0,209 0,014
n 8 - 8 -
7o [ns] 13,11 - 13,11 -
71 [ns] 2,73 0,11 2,717 0,012
T2 [ps] 389 94 610 220
A 0,627 0,026 0,636 0,029
Vps %] 72,8 9,6 43,0 5,8
Vi [%] 2,4 0,4 . _
V [%] 3,6 0,4 - —
Viaw [%0] 2,2 0,3 - -

rowego sprawdzono stabilnos¢ polaryzacyjng w ramionach interferometru HOM i stwierdzono,
ze w skali czasowej nawet tak dlugiej jak doba ustawiona polaryzacja pozostaje niezmienna.
Na podstawie otrzymanych wynikéw widaé, ze w trakcie pomiaru musialy wystepowaé¢ pewne
fluktuacje w ukltadzie pomiarowym, skutkujace interferencja fotonéw spolaryzowanych jed-
nakowo. Prowadzi to réwniez do wniosku, ze w przypadku fotonéw nominalnie spolaryzowa-
nych jednakowo mozna by sie spodziewa¢ mniejszej liczby zliczen w srodkowym piku, gdyby
wyeliminowaé Zrédlo niestabilnodci polaryzacyjnej. Parametry dopasowania przedstawiono
w tabeli 4.5.

Podczas trwania obu pomiaréw warunki przeprowadzania eksperymentu nie zostaly ce-
lowo zmienione (poza polaryzacja fotonéw w interferometrze HOM), jednak wyznaczony z do-
pasowania poziom tta rézni sie pomiedzy histogramami dla réznych orientacji wzglednej pola-
ryzacji fotonéw. Moze to by¢ spowodowane zmiang jakosci sprzegania, a tym samym zmiang
stosunku sygnatu do szumu w trakcie trwania dtugotrwatych pomiaréw. W tym i kolejnym
przypadku przyjeto dobrze juz okreslony czas separacji impulséw 79 = 13,11 ns oraz zato-
zono jednakowy czas zycia stanu wzbudzonego, gdyz warunki wzbudzania nie ulegly zmianie.
Ponownie warto$é¢ czasu zycia jest wieksza niz w przypadku pomiaru funkcji ¢(?) (7). Wy-
znaczone wartosci czaséw koherencji 7o dla obu histograméw sa zblizone, a drobna réznica
wynika z jakosci dopasowania, ograniczonej rozdzielczoscia czasowa ukltadu i niska statystyka
koincydencji.

W tabeli 4.5 wida¢ cztery rézne wartosci widocznoéci HOM. Warto$é Vpg wyznaczona
jest bezposrednio z funkcji dopasowania. Z kolei wartosci Vgy i Viaw sa wynikiem pordw-
nania $rodkowych pikéw zgodnie z réwnaniem (4.3), przy czym pierwsza z nich pochodzi
z poréwnania pikéw dopasowania, a druga — surowych danych (wszystkich zarejestrowanych
koincydencji w obrebie srodkowych pikéw). Warto$é V jest wyznaczona na tej samej zasa-
dzie co dla préobki MBE — poréwnania dopasowania do danych dla fotonéw spolaryzowanych
jednakowo z symulacja fotonéw catkowicie rozréznialnych, w celu bezposéredniego poréwna-
nia wynikéw miedzy préobkami. Standardowo najbardziej miarodajna wartoscia z nich bytaby
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warto$é Viaw = 2,2(3). Jest to prawda, gdy statystyka zliczen jest wystarczajaco wysoka,
a warunki pomiaréw dla obu histograméw sa stabilne. Niestety, z powodu duzo wyzszego
poziomu tta dla pomiaru interferencji fotonéw spolaryzowanych jednakowo, przy standar-
dowym okreéleniu wartosci widocznosci otrzymuje sie wynik ujemny, co nie jest fizycznie
mozliwe. Warto$¢ Viay otrzymano zatem po odjeciu odpowiedniego poziomu tta od kazdego
z histograméw. Podobnie postapiono w przypadku wyznaczenia Vi = 2,4(4).

Moc wzbudzania P = 0,02 Px,¢
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Rysunek 4.14: Histogram interferencji dwufotonowej dla mocy wzbudzania P = 0,02P,,; — probka
MOVPE. (a) Znormalizowany histogram koincydencji dla fotonéw spolaryzowanych jednakowo dla
op6znien miedzy zliczeniami na detektorach w zakresie od —50 do 450 ns. Brak widocznego grupowania
fotonéw. (b) Ten sam histogram koincydencji dla wezszego zakresu opdznien od —6,5 do 6,5 ns.
(¢) Histogram koincydencji dla fotonéw spolaryzowanych ortogonalnie (catkowicie rozréznialnych)
w zakresie opdznienn od —6,5 do 6,5 ns. Zmierzone dane sa przedstawione jako czarne otwarte kétka.
Wyniki dopasowania danych funkcjami z réwnan (4.2) i (4.6) wyrysowano za pomoca niebieskiej linii
ciagtej.

Na rys. 4.14(a) przedstawiono znormalizowany histogram dla fotonéw spolaryzowanych
jednakowo przy wzbudzaniu prébki mocg P = 0,02Fs,¢ = 0,02 mW, wraz z dopasowaniem
funkcja z réwnania (4.2) dla zakresu opdznien 7 od —100 do 100 ns. Ponownie nie jest
obserwowane grupowanie zwigzane z migotaniem stanu kwantowego. Obserwowane tlo jest
znacznie zredukowane w poréwnaniu z histogramem otrzymanym dla wyzszej mocy wzbu-
dzania. Panele (b) oraz (c) tego samego rysunku przedstawiaja zblizenie na $rodkowy pik,
odpowiednio w przypadku fotonéw spolaryzowanych jednakowo i ortogonalnie. Dla tej mocy
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wzbudzania w przypadku fotonéw spolaryzowanych ortogonalnie nie obserwuje sie minimum
w $rodkowym piku, dlatego tez histogram ten zostal dopasowany funkcja nie zawierajaca
czasu To:

CL(r)=B+ AL e Ilm ¢ 2 (etr=mlim 4 emirimiin)

(4.6)

+ Z e—lT—nmI/n] . (1 +m- e—IT\/Tmig> 7
n#-1,0,1

gdzie A jest intensywnoscig $rodkowego piku w przypadku fotonéw spolaryzowanych ortogo-
nalnie. W tabeli 4.6 zebrano parametry dopasowania histograméw odpowiednimi funkcjami.

Wartosé efektywnego czasu zaniku 71 = 2,278(18) ns wyznaczona z dopasowania zmalala
przy przejéciu do nizszej mocy wzbudzania, co jest analogiczne do poprzedniego przypadku
i zostato potwierdzone pomiarami fotoluminescencji rozdzielczej czasowo (rys. 4.5). Ponownie
wida¢ rozbiezno$¢ w wyznaczonych czasach 1o, co przypisuje sie ograniczonej rozdzielczosci
czasowej pomiaru oraz dokladnosci dopasowania. W tym przypadku pomiedzy pomiarami
nie bylo zadnej zmiany, poza mocg wzbudzania, zatem zgranie dystanséw w interferometrze
HOM oraz interferometrze Macha-Zehndera bylo jednakowe jak w przypadku pomiaru dla
wyzszej mocy wzbudzania. W tabeli nie podano wartoéci V', gdyz zmierzony histogram inter-
ferencji dla fotonéw spolaryzowanych ortogonalnie bardzo dobrze oddaje przypadek fotonow
calkowicie rozréznialnych, wiec V' ~ Vi, = 5,6(6)%.

Tabela 4.6: Parametry dopasowania histograméw HOM dla dwéch polaryzacji wzglednych przy mocy
wzbudzania P = 0,02Fs,; — prébka MOVPE

P =0,02P I €
Parametr Wartos¢ | Niepewnos¢ || Wartosé | Niepewnosé
B 0 0,0033 0 0,0012
n 8 - 8 -
7o [ns] 13,11 - 13,11 -
71 [ns] 2,278 0,018 2,278 0,018
T2 [ps] 186 50 - -
A 0,502 0,014 0,497 0,013
Vps (%] 72 11 - -
Vit (=~ V) (%] 5,6 0,6 - -
Viaw [70] 1,7 0,3 - -

Podsumowanie wynikéw korelacji pojedynczych fotonéw na préobce MOVPE

Pomiary funkcji ¢(?)(7) oraz interferencji dwufotonowej na prébce MOVPE przeprowa-
dzono dla dwoéch mocy wzbudzania: mocy odpowiadajacej nasyceniu intensywnosci emisji
(P = Paut = 1 mW) oraz mocy 50 razy nizszej (P = 0,02Ps¢ = 0,02 mW). W kazdym
z przypadkéw do wzbudzania uzyto impulsow laserowych oddalonych o 13,1 ns. Dlugosé
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fali lasera wzbudzajacego wynosita 1489 nm, co odpowiada réznicy miedzy energig emisji
a energia wzbudzania AE = 29 meV. Pomiary funkcji autokorelacji II rzedu potwierdzity

emisje pojedynczych fotonéw. Wartosé 91(325) (0) = 0,0055 wyznaczona z dopasowania jest jed-

nakowa w przypadku obu mocy wzbudzania, natomiast wartosé gﬁi&(o) zmalata z 0,220(60)
do 0,150(12) przy przejéciu do nizszej mocy wzbudzania. To zachowanie jest spowodowane
ponownym wychwytywaniem nosnikéw w czasie migdzy kolejnymi impulsami wzbudzajacymi.
Dla nieskoniczenie krétkich odstepéw czasowych warto$é g(2)(0) si¢ nie zmienilta, natomiast
wieksza liczba nadmiarowych nosnikéw w przypadku wzbudzania moca Pi,t wzmacnia efekt
wychwytywania nosnikéw przez kropke pomiedzy impulsami wzbudzajacymi, co zwigksza
liczbe koincydencji w obrebie srodkowego piku, mimo, ze charakterystyczny czas narostu
zwigzany z wychwytem nos$nikéw nie zmienil sie (7cap = 1,052(97) ns dla mocy P = Peyy
w poréwnaniu z Teap = 1,10(30) ns dla mocy P = 0,02Psy¢).

Pomiary interferencji dwufotonowej dla obu mocy wzbudzania przeprowadzono zaréwno
dla fotonéw spolaryzowanych jednakowo, jak i ortogonalnie, w celu doprowadzenie do cal-
kowitej rozroznialnoéci fotonéw. Niestety, w przypadku wyzsze] mocy widoczne jest cha-
rakterystyczne minimum w $rodkowym piku dla obu histograméw, sugerujace, ze nawet dla
nominalnie ortogonalnie spolaryzowanych fotonoéw wciaz wystepuje pewien stopien nierozroz-
nialnoéci. Swiadczy to o niedokladnym ustawieniu polaryzacji w interferometrze HOM lub
o0 jej ograniczonej stabilnoéci. Pierwsza przyczyna wydaje sie bardziej uzasadniona, gdyz nie
wystapilo to w pomiarze dla nizszej mocy wzbudzania.

Roéznice wynikajace z wyznaczonych czaséw zaniku 7 zostaly wyjasnione w poprzednich
sekcjach tego rozdzialu. Ponownie, rozrzut czaséw 7o mozna wytlumaczy¢ ograniczona roz-
dzielczoscia czasowa pomiaru oraz wzglednie niska statystyka koincydencji. Mozna zauwazy¢,
ze dla histogramow otrzymanych przy nizszej mocy wzbudzania dane sa mniej zaszumione, co
jest odzwierciedlone w mniejszej niepewnoéci wyznaczenia tego parametru. Moc wzbudzania
moze wplynaé¢ na czas koherencji na kilka sposobéw. Z jednej strony wieksza moc oznacza
wieksza liczbe nadmiarowych noénikéw w otoczeniu kropki, co prowadzi do silniejszego roz-
praszania nosnikéw na nosnikach, zwiekszajac czyste defazowanie i efektywnie skracajac czas
T5. 7 drugiej strony, w pewnym rezimie mocy, przy przejéciu od nizszej do wyzszej mocy
wzbudzania, pulapki tadunkowe zostaja wypelnione, co powoduje stabilizacje otoczenia ta-
dunkowego i zmniejsza efekt rozmycia widmowego. Nie jest to bezposrednio powigzane z cza-
sem T5, ale wplynetoby dodatnio na obserwowany stopien nierozréznialnosci pojedynczych
fotonéw. Ponadto w pomiarach funkcji 9(2) (1) pokazano, ze wzrost mocy wzbudzania spo-
wodowal wzmocnienie efektu wychwytywania nosnikéw w czasie poprzedzajacym nadejscie
kolejnego impulsu laserowego. Wzrost czasu 7 z jednoczesnym zachowaniem poréwnywal-
nych warto$ci widocznosci przy przejéciu do wyzszej mocy wzbudzania nie ma wyjasnienia
fizycznego, zatem zostal przypisany wylacznie artefaktowi dopasowania.

Jak juz wspomniano, wyznaczone wartosci Vpg sa zblizone dla obu mocy wzbudzania, na-
tomiast poziom tta w przypadku wyzszej mocy byl zdecydowanie wyzszy, ponadto znaczaco
rozny dla réznych polaryzacji wzglednych fotonéw, co nie pozwolitlo na wyznaczenie wartosci
Viaw zgodnej z definicja. Podobnie, dla wartosci Vg porownano piki wynikajace z dopasowa-
nia histograméw po odjeciu odpowiednich pozioméw tla. Z tego powodu rozsadne jest po-
rownanie wartoéci V' dla obu mocy wzbudzania. Obserwowany jest jedynie nieznaczny wzrost
wartos$ci widocznosci przy nizszej mocy wzbudzania. Oznacza to, ze mozna zwieksza¢ moc
wzbudzenia do poziomu nasycenia bez istotnego pogorszenia stopnia nierozréznialnosci, uzy-
skujac tym samym mozliwie wysoka czestos¢ emisji nierozréznialnych fotonéw. Jednoczesnie
przy nizszych mocach obserwowano korzystniejszy stosunek sygnalu do szumu, wynikajacy
z nizszego poziomu tta. Skuteczniejsze filtrowanie emisji badanej linii mogtoby zatem umoz-
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liwi¢ zastosowanie wysokiej mocy, a tym samym zwiekszenie czesto$ci emisji fotonow, bez
istotnego pogorszenia jakoéci sygnatu. Dla przebadanej w powyzszym eksperymencie kropki
kwantowej przeprowadzono réwniez pomiar efektu Hanlego prowadzacy do wyznaczenia czasu
defazowania spinu elektronu, a wyniki zostaly umieszczone w rozdziale 5.

4.3 Podsumowanie i poré6wnanie wynikéw dla obu struktur

Wstepne pomiary optyczne umozliwity wybér odpowiednich kandydatéw do pomiaréw
korelacji pojedynczych fotonéw. Wyznaczono podstawowe wlasciwoséci badanych linii emi-
syjnych w obu prébkach. Zidentyfikowano kompleksy ekscytonowe poprzez pomiary fotolu-
minescencji rozdzielczej polaryzacyjnie oraz w funkcji mocy wzbudzania; a takze okreslono
optymalna energie wzbudzania kwazirezonansowego (w wyzsze stany wzbudzone w danej
kropce kwantowej). W celu poréwnania zjawisk koherencji w badanych prébkach starano sie
odtworzy¢ jednakowe warunki pomiaru korelacji pojedynczych fotonéw dla kazdej z nich.
Bezposrednio zatem mozna poréwnaé¢ wyniki uzyskane przy wzbudzaniu impulsami o mocy
odpowiadajacej P = Py, 1 czasowej separacji réwnej 79 = 13,1 ns. Najwazniejsze wielkosci
wyznaczone z opisanych badan dla obu probek zostaly zebrane w tabeli 4.7.

Badane kompleksy ekscytonowe w obu prébkach charakteryzuja sie emisja w zakresie I11
okna telekomunikacyjnego, a dokladniej w obrebie pasma C (1530-1565 nm) kluczowego do
zastosowan w komunikacji kwantowej. Na podstawie pomiaréw optycznych zidentyfikowano,
ze badana linia emisyjna z probki MBE pochodzi z rekombinacji biekscytonu, natomiast linia
z probki MOVPE — z rekombinacji trionu.

Tabela 4.7: Najwazniejsze parametry wyznaczone dla badanych linii emisyjnych z obu prébek przy
wzbudzaniu moca P = Py, (oraz P = 0,02P,,; dla probki MOVPE

prébka MBE MOVPE
kompleks ekscytonowy biekscyton trion
dtugosé fali emisji [nm] 1532,5 1542,7
szeroko$¢ spektralna linii [peV] 62 59
AE [meV] 32,5 29
parametr Wartosé | Niepewnosé Wartosé Niepewnosé
T [ns] 1,359 0,011 2,73 (2,278) | 0,11 (0,018)
Ty [ps] 108 25 389 (186) 94 (50)
T, [ps] 112 28 420 (194) 110 (55)
Ty/2T 0,040 0,010 0,071 (0,041) | 0,018 (0,011)
20 0,0091 0,0088 0,0055 0,0088
a2,(0) 0,076 0,006 0,22 0,06
Ves (7] 55,6 6,5 72,8 9,6
V [%] 9.4 0,4 3.6 0,4
M, [%)] 18,4 0,9 33 11
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Nominalny skiad badanych kropek kwantowych jest taki sam. Oznacza to, ze podczas
wzrostu warstwy kropek osadzono atomy In i As. Natomiast wzrost warstwy pdétprzewodnika
InP bezposrednio przed i po wzroécie warstwy kropek kwantowych powoduje nieintencjonalna
wymiane atoméw As i P. Powoduje to, ze w rzeczywistosci kropki kwantowe zawieraja réw-
niez fosfor. Dokladna zawarto$é pierwiastkéw As i P nie jest znana w przypadku obu probek,
natomiast na podstawie zblizonej energii emisji oraz energii stanéw wyzszych mozna wnio-
skowaé, ze zaré6wno ich rozmiar, jak i sktad, sa poréwnywalne. Réznica energii miedzy energia
wzbudzania a emisji AF =~ 30 meV jest daleka zaréwno od energii podtuznego fononu optycz-
nego (LO) w materiale bariery InP (42,2 meV),!%? jak i od odstepu energetycznego miedzy
powlokami s i p (ang. s-p splitting), odpowiadajacego réznicy energii miedzy stanem pod-
stawowym a stanem wzbudzonym kompleksu ekscytonowego (w ktérym elektron i dziura sa
w pierwszym stanie wzbudzonym). Energia ta wynosi AE;_, ~ 20 meV i zostala wyznaczona
na podstawie obliczen teoretycznych dla tych struktur w ramach innych badan.''%! Nogniki
byly wzbudzane do wyzszych stanéw w kropce, niebedacych pierwszym stanem wzbudzonym,
co udowadnia pomiar PLE w szerokim zakresie energii wzbudzania. Dla energii AE ~ 20 meV
wciaz widoczne sg rezonanse Swiadczace o efektywnej absorpcji fotondéw. Relaksacja wzbu-
dzonego nosnika do stanu, z ktorego zachodzi emisja, moze wymagaé udziatu wielu fononéw.
W tym procesie mogg uczestniczy¢ zaréwno fonony optyczne, jak i akustyczne, przy czym te
drugie moga by¢ emitowane lub absorbowane, jak przedstawiono w ref. [79].

Czas zycia trionu w probce MOVPE jest dwukrotnie dtuzszy niz czas zycia biekscytonu
w probee MBE. Jest to zgodne z obserwowang w literaturze dynamika rekombinacji komplek-
sow ekscytonowych, w ktérej biekscyton zazwyczaj charakteryzuje sie krétszym czasem zycia
niz ekscyton i trion ze wzgledu na dwukrotnie wiekszg liczbe mozliwych kanatéw rekombina-
cji promienistej. W obu przypadkach jednak poszerzenie linii emisyjnej jest znacznie wicksze
niz wynikaloby jedynie z czasu zycia (limitu transformaty Fouriera). Oznacza to, ze obecne
sa inne mechanizmy wplywajace na szerokosé linii, takie jak czyste defazowanie (zwiazane
z czasem T,,) oraz poszerzenie niejednorodne.

Dla prébki MOVPE podano po dwa czasy T4, T» oraz T, z ktérych pierwszy odpowiada
czasom wyznaczonym z histogramu HOM przy wzbudzaniu moca P = Psy, a drugi, podany
w nawiasie, odpowiada mocy wzbudzania P = 0,02F,. Jest to uargumentowane tym, ze
w przypadku tego pierwszego jako$¢ dopasowania funkcji do histogramu jest niska ze wzgledu
na duzy szum w danych pomiarowych. Poréwnujac zmierzone dane z dopasowaniem mozna
stwierdzié, ze wyznaczony czas Ty jest zawyzony. Czasy podane dla nizszej mocy maja stuzyé
jako dolna granica dla wyznaczonych wielkosci. Podjeto probe wyznaczenia charakterystycz-
nego czasu defazowania T, na podstawie otrzymanych czaséw Ti i T3, zgodnie ze wzorem
(2.8). Nalezy jednak mieé¢ na uwadze, ze wyznaczone wartosci czaséw 17 oraz Th sa obarczone
duza niepewnoscia. Czasy 11 wyznaczone z histograméw sa efektywnymi czasami zanikéw,
ktére nie sa monowykladnicze. Wskazuja zatem jedynie na przyblizona warto$é czasu zy-
cia T1. Z kolei czas 1 jest bliski rozdzielczosci czasowej uktadu, a ponadto silnie zalezy od
jakosci dopasowania danych odpowiednimi funkcjami. Co wiecej, w pomiarze interferencji
dwufotonowej wyznaczony czas jest jedynie efektywnym czasem T5, ktéry oprocz wlasciwosci
wewnetrznych emitera zalezy réwniez od czasowego rozrzutu procesoéw emisji, co powoduje
poszerzenie minimum w $rodkowym piku i zawyzanie wyznaczanego czasu. Podobny efekt
wystepuje, gdy czasowe zgranie impulséw w interferometrach nie jest idealne. W pomiarze
funkeji ¢ (1) dla prébki MOVPE zaobserwowano réwniez efekt wychwytywania nognikéw
pomiedzy impulsami, co wplynelo na ksztalt srodkowego piku w histogramie g2 (1), ale mo-
glo réwniez wptynaé na ksztalt histogramu HOM, co nie zostalo uwzglednione w modelu
dopasowania.

Wyznaczono czas T, = 112(28) ps dla biekscytonu z prébki MBE oraz T, = 450(110) ps
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dla trionu z prébki MOVPE. Dla trionu, przy nizszej mocy wzbudzenia, uzyskano réwniez
wartos¢ T, = 194(55) ps. Poniewaz czas defazowania nie powinien zaleze¢ od mocy wzbudze-
nia, wynik ten stanowi dodatkowe oszacowanie T;,. Niezaleznie od wybranej wartosci, czas
defazowania trionu jest wyraZnie dluzszy niz czas wyznaczony dla biekscytonu. Réznica ta
moze by¢ zwigzana zaréwno z odmiennymi wlasciwosciami probek MBE i MOVPE, jak i z
odmiennym charakterem badanych komplekséw. Biekscyton, jako uktad czterech nosnikéw,
obejmuje wieksza liczbe stopni swobody mogacych uczestniczyé w sprzezeniu ze Srodowi-
skiem niz trion ztozony z trzech no$nikéw, co potencjalnie moze prowadzi¢ do silniejszego
defazowania.

Stosunek 75 /277 moze w przyblizeniu informowaé¢ o maksymalnej mozliwej nierozréznial-
nosci fotonéw w przypadku wystepowania wylacznie mechanizméw defazowania. Nie bierze
to pod uwage innych mechanizmoéw, takich jak dekoherencja niejednorodna spowodowana
rozmyciem widmowym oraz ograniczenia ukltadu pomiarowego. Daje to jednak pewna ocene
iloéciows potencjatu zrodta. Im blizsza jest wartosci 1, tym wiekszej wartosci nierozréznialno-
Sci mozna sie spodziewa¢. W poréwnaniu z wartosciami zestawionymi w tabeli 2.1 uzyskane
tutaj czasy 15 sa poréwnywalne, natomiast czasy 17 sa nawet o ponad rzad wielkosci dtuzsze
niz najlepsze wartosci raportowane w literaturze. Warto przy tym zaznaczy¢, ze najkrotsze
raportowane czasy 17 uzyskano dla kropek sprzezonych z wnekami optycznymi, gdzie efekt
Purcella prowadzi do skrécenia czasu zycia.’?> W niniejszej pracy wykorzystano kropki kwan-
towe, dla ktérych nie zastosowano struktury fotonicznej powodujacej efekt Purcella.

Pomiary funkcji ¢®) (1) wykazaly dwa rézne mechanizmy wplywajace negatywnie na emi-
sje jednofotonowa. W przypadku probki MBE zaobserwowano grupowanie fotonéw dla duzych
skal czasowych rzedu dziesiatek ns, bedace rezultatem niestabilnosci emisji zrédla (migota-
nia), czyli czasowych zmian miedzy emisja a jej brakiem lub zmianami samej energii emisji,
powodujace przesuniecie emisji poza spektralne okno detekcji. Z kolei dla probki MOVPE za-
obserwowano ponowne wychwytywanie nosnikéw z putapek tadunkowych w czasie pomiedzy
kolejnymi impulsami lasera wzbudzajacego. Widoczne byto to w ksztalcie centralnego piku
histogramu. Oba mechanizmy, choé¢ ujawniajg sie w rézny sposob, powoduja wyzsza war-
tosé gr(gzv(()) w pordéwnaniu z zerowa wartoécia dla idealnego zrodla pojedynczych fotonéw.
Przyczyna tych mechanizméw moze jednak by¢ podobna, tj. obecnosé putapek tadunkowych
w otoczeniu kropki kwantowej. W pierwszym przypadku spowodowalo to wychwyt nosnikéw
przez pulapki i w ten sposéb wplyneto na korelacje czasows miedzy emitowanymi fotonami
(nie kazdy impuls laserowy doprowadzil do emisji z badanego zrédta). W drugim przypadku
putapki ladunkowe staly sie rezerwuarem nosnikéw, ktére relaksowaly do kropki kwantowej
po rekombinacji nosnikow bezposrednio zaabsorbowanych z impulsu laserowego. Dla mocy
odpowiadajacej mocy potrzebnej do nasycenia intensywnosci emisji uzyskano ponad dwu-
krotnie nizsze prawdopodobienstwo emisji wielofotonowej dla linii emisyjnej pochodzacej z
prébki MBE ¢(®)(0) = 0,076(6), w poréwnaniu z prébka MOVPE ¢()(0) = 0,22(6).

Wyznaczona warto$¢ widocznoscei Vpg = 72,8(96)% dla probki MOVPE jest o 1/3 wyzsza
niz dla prébki MBE, gdzie Vpg = 55,6(65)%. Wartosci te sa wyznaczone bezposrednio z dopa-
sowania danych odpowiednig funkcja i pomijaja wktad efektu migotania Zrédla czy obecnosé
tta. Moga wigc informowaé o potencjale zrédia przy wyeliminowaniu wymienionych efektow
(oraz skréceniu czasu zycia do wartosci nizszej niz charakterystyczne efekty defazowania).
Natomiast wartos¢ V uwzglednia te efekty oraz bierze pod uwage zliczenia w obrebie catego
srodkowego piku. Widaé, ze sytuacja jest tu odwrdcona — prawie trzykrotnie wyzsza wartosé
obserwowana jest dla prébki MBE (V' = 9,4(4)%) wzgledem prébki MOVPE (V = 3,6(4)%).

Wiadomo, ze niezerowe prawdopodobienstwo emisji wielofotonowej prowadzi do wzrostu
obserwowanej widoczno$ci HOM w interferencji dwufotonowej, dlatego wyznacza si¢ czesto
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rowniez skorygowang wartos¢ stopnia nierozréznialnosci Mg uwzgledniajaca niezerowa war-
tos¢ g2 (0):112
V£ gk (0)
1 — gian(0)
Wartosci My wyznaczone dla badanych linii emisyjnych zostaly dodane do tabeli 4.7. Ze
wzgledu na duze tlo obserwowane w histogramie koincydencji HOM dla prébki MOVPE;,
warto$¢ Mg = 33(11)% wzrosta niemal o rzad wzgledem wartosci V', podczas gdy dla prébki
MBE wzrost jest dwukrotny (Mg = 18,4(9)%). Na podstawie wyznaczonych wartosci wi-
docznych w tabeli 4.7 mozna by przypuszczaé, ze stopien nierozréznialnosci dla probki MO-
VPE wzrostby znaczaco w przypadku redukcji tta. Natomiast dla wynikéw przy nizszej mocy
P = 0,02P,,, w ktorej wyznaczone tlo jest pomijalnie niskie, wartosci widocznosci sa poréw-
nywalne z tymi otrzymanymi dla mocy P = Pi,t. Na tej podstawie trudno jest bezposrednio
wyznaczy¢, ktéra struktura ma wiekszy potencjal w zastosowaniu jako zrédto nierozréznial-
nych fotonéw. Wyznaczone zostaly natomiast ich ograniczenia i mechanizmy, ktére powoduja
wyzsze prawdopodobienstwo emisji wielofotonowej oraz nizsza widocznosé interferencji dwu-
fotonowej.

Istotne jest, ze wyniki przedstawione w tym rozdziale uzyskano dla kropek kwantowych
nieumieszczonych we wnece optycznej, a nosniki nie byly wzbudzane bezposrednio do stanu,
z ktérego nastepowala emisja, co podkreslito wlasciwosci samego emitera kwantowego. Zapre-
zentowane w podrozdziale 2.2 wyniki interferencji dwufotonowej uzyskane do tej pory dla kro-
pek emitujacych w zakresie podczerwieni telekomunikacyjnej daja zdecydowanie wyzsze war-
tosci widocznosci, co jest konsekwencja deterministycznego wytwarzania wnek optycznych, a
takze koherentnych, bardziej zaawansowanych sposobéw wzbudzania nosnikow, w tym wzbu-
dzania dwufotonowego do stanu biekscytonowego!'® lub z udzialem fononéw optycznych,!
dla ktérych réznica miedzy energia wzbudzania i emisji jest mniejsza niz kilka meV. Takie
wzbudzanie nie jest praktyczne w realizacji ze wzgledu na trudniejsze filtrowanie rozproszo-
nego promieniowania laserowego. Czesto wtedy stosuje sie filtrowanie polaryzacyjne. Jest to
jednak utrudnione w zastosowaniach catkowicie §wiatlowodowych, gdyz standardowe wtdkna
krzemowe $wiattowodéw cechuja sie dwdjlomnoscia oraz brakiem stabilnosci polaryzacji foto-
néw propagujacych w éwiatlowodzie. %1% Zatem dalsze udoskonalenia badanych w tej pracy
zrédet mozna osiggnaé poprzez inzynieri¢ otoczenia fotonicznego. W szczegdlnosci sprzezenie
emitera z wnegka rezonansowa moze zwigkszy¢ wydajno$¢ zbierania emisji, a takze szybkosc
spontanicznej emisji poprzez efekt Purcella. Wynikajace z tego skrdcenie czasu zycia promie-
niowania moze poprawié¢ nierozréznialnos¢ fotonéw poprzez ograniczenie wplywu rozmycia
widmowego i innych proceséw dekoherencji, jesli tylko ich charakterystyczna skala czasowa
jest dluzsza w poréwnaniu z czasem zycia danego stanu.

(4.7)






5. Koherencja pojedynczych spinéw
nosnikéw

Wsérod kubitéow opartych na spinach no$nikow zwiazanych w pojedynczych kropkach
kwantowych najlepszym kandydatem jest spin nadmiarowego no$nika w trionie (elektronu
w trionie ujemnym lub dziury w trionie dodatnim), gdyz jego czas koherencji nie zalezy
od czasu rekombinacji promienistej. Przed przystapieniem do okreslenia charakterystycznych
czasOéw koherencji spinowej w pomiarze efektu Hanlego, zidentyfikowano kompleksy ekscy-
tonowe widoczne w widmie fotoluminescencji, aby w dalszych badaniach analizowaé linie
emisyjna pochodzaca z rekombinacji trionu. W wyborze kierowano si¢ rowniez jej wysoka
intensywnoscia, energia emisji bliska $rodka III okna telekomunikacyjnego (1550 nm), selek-
tywnoécig wzbudzania oraz wysokim stopniem polaryzacji kotowej, éwiadczacym o efektywnej
optycznej orientacji spinu pojedynczego nosnika. Wszystkie wstepne pomiary optyczne prze-
prowadzono w temperaturze okoto 5 K, natomiast, ze wzgledu na zastosowanie dodatkowych
elementéw w kriostacie, w pomiarze efektu Hanlego minimalna uzyskana temperatura wyno-
sita 10-20 K, a jej dokladna warto$é¢ zalezata od cyklu chtodzenia.

5.1 Kropki kwantowe InAs(P)/InP wzrastane metodag MBE

Pomiary optyczne stuzace selekcji odpowiednich linii emisyjnych zostaly przeprowadzone
na kilkunastu mezach, z ktérych krzywe Hanlego zmierzono dla siedmiu przypadkéw. Dla
dwdch z nich przeprowadzono serie pomiaréw w funkcji temperatury, w tym dla jednej do-
datkowo dla dwéch energii wzbudzania. Ponizej przedstawiono komplet wynikéw w ramach
wstepnych pomiaréw optycznych oraz wyniki pomiaru efektu Hanlego dla reprezentatywnej
linii emisyjnej pochodzacej z rekombinacji trionu ujemnego.

5.1.1 Wstepne pomiary optyczne

Jak opisano w podrozdziale 1, odpowiednie kompleksy ekscytonowe mozna zidentyfiko-
wacé na podstawie pomiaréw fotoluminescencji w funkcji mocy wzbudzania oraz rozdzielczej
polaryzacyjnie w bazie polaryzacji liniowych. Na rys. 5.1(a) przedstawiono fragment widma
fotoluminescencji dla kolejnych mocy wzbudzania nierezonansowego kropek kwantowych z ba-
danej mezy. Intensywnosci linii emisyjnych oznaczonych jako CX1, XX, CX2 oraz X w funk-
¢ji mocy wzbudzania zostaly wyrysowane na rys. 5.1(b) w podwdjnej skali logarytmicznej.
Na podstawie wspdtezynnikéw kierunkowych prostych mozna wstepnie wnioskowaé o typach
komplekséw ekscytonowych dla kazdej z linii emisyjnych. Kwadratowy wzrost intensywno-
Sci dla linii oznaczonej jako XX sugeruje biekscytonowy charakter kompleksu ekscytonowego
(axx = 2,11), podczas gdy liniowe i ponadliniowe zaleznosci charakterystyczne sa dla ekscy-
tonéw i triondw.
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Rysunek 5.1: Emisja w funkeji mocy wzbudzania nierezonansowego — prébka MBE. (a) Widma
fotoluminescencji badanej kropki kwantowej dla kolejnych warto$ci mocy wzbudzania. (b) Zaleznosé
intensywnosci catkowej od mocy wzbudzania dla badanych linii emisyjnych oznaczonych jako CXI1,
XX, CX2, X (punkty) wraz z dopasowaniami funkcja liniowa (linie ciagle). Rysunek zaadaptowano
z ref. [81].

Aby odréznié ekscytony neutralne od natadowanych, przeprowadzono pomiary fotolumi-
nescencji rozdzielczej polaryzacyjnie, a wyniki przedstawiono na rys. 5.2. Na panelu (a) wi-
doczna jest mapa fotoluminescencji dla kolejnych kierunkéw polaryzacji liniowej detektowanej
emisji. Linie oznaczone jako XX i X przejawiaja sinusoidalng zalezno$¢ energii emisji od kata
detektowanej polaryzacji z rozszczepieniem struktury subtelnej wynoszacym FSS = 92 peV,
potwierdzajac neutralny charakter komplekséw ekscytonowych. Co wiecej, zaleznosci ich ener-
gii emisji od polaryzacji maja przeciwne fazy, potwierdzajac pochodzenie z jednej kropki
kwantowej. Na podstawie serii z moca oraz polaryzacja linia X zostata zidentyfikowana jako
ekscyton, a linia XX — jako bieksyton o energii wigzania réwnej exx = 3,6 meV.
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Rysunek 5.2: Widma fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie przy wzbudzaniu nierezonanso-
wym — probka MBE. (a) Mapa fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie (polaryzacja liniowa)
zmierzona przy wzbudzaniu nierezonansowym w rezimie nasycenia badanych linii emisyjnych (ozna-
czonych jako CX1, XX, CX2, X). (b) Widma fotoluminescencji dla detektowanych ortogonalnych
polaryzacji liniowych linii XX i X. Widoczne rozszczepienie struktury subtelnej FSS= 92 peV. Rysu-
nek zaadaptowano z ref. [81].
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Rysunek 5.3: Widma fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie w polu magnetycznym B =5 T
— prébka MBE. (a) Mapa fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie (polaryzacja liniowa) zmie-
rzona przy wzbudzaniu nierezonansowym w rezimie nasycenia badanych linii emisyjnych (oznaczonych
jako CX1, XX, CX2, X) oraz w obecnosci zewnetrznego pola magnetycznego w konfiguracji Voigta
o wartoéci B =5 T. (b) Widma fotoluminescencji dla detektowanych ortogonalnych polaryzacji linio-
wych badanych linii. Widoczne rozszczepienie linii XX i X na dwie linie oraz linii CX1 i CX2 na trzy
linie. Rysunek zaadaptowano z ref. [81].

Rys. 5.2(b) przedstawia widma fotoluminescencji z badanej kropki kwantowej dla dwéch
detektowanych ortogonalnych polaryzacji liniowych. Dla takich warunkéw wzbudzania linie
emisyjne CX1, XX, CX2 i X charakteryzuja sie szeroko$ciami odpowiednio: 79 neV, 75 peV,
73 peV i 97 peV (zmierzone dla jednej z polaryzacji liniowych). Linie oznaczone jako CX1
i CX2 nie maja widocznego rozszczepienia struktury subtelnej, co, tacznie z ich zaleznosciami
intensywnoéci od mocy, pozwala wnioskowaé, ze linie te pochodza z rekombinacji natadowa-
nych komplekséw ekscytonowych. W celu ostatecznego potwierdzenia tego zalozenia przepro-
wadzono pomiary rozdzielcze polaryzacyjnie w zewnetrznym polu magnetycznym o indukcji
magnetycznej réwnej B = 5 T, przylozonym w konfiguracji Voigta (rys. 5.3).

Zgodnie z teoria przedstawiona w podrozdziale 1.2, w polu magnetycznym przylozonym
w konfiguracji Voigta stany jasne i ciemne mieszaja sie, co prowadzi do obserwacji przejsé¢
optycznych w widmie fotoluminescencji, ktore bez obecnosci pola magnetycznego nie sa do-
zwolone optycznie. Dla trionu oznacza to cztery dozwolone przejécia optyczne o zniesionej
degeneracji energetycznej i o polaryzacji liniowej, przy czym dwie srodkowe linie spolaryzo-
wane sa ortogonalnie do dwdéch linii zewnetrznych. W widmie fotoluminescencji spodziewa
sie zatem czterech linii emisyjnych pochodzacych z rekombinacji kazdego z dwoch stanow
poczatkowych trionu do dwéch standéw koncowych, zgodnie z rys. 1.9. Na rys. 5.3(a) przed-
stawiono mape fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie (w bazie polaryzacji liniowych)
w zewnetrznym polu magnetycznym o indukcji B = 5 T. Zachowanie linii X i XX jest ana-
logiczne do przypadku serii z polaryzacja bez obecnosci zewnetrznego pola magnetycznego,
co dodatkowo potwierdza neutralny charakter ekscytonéw. W przypadku linii CX1 i CX2
widoczne jest rozszczepienie na 3 linie, przy czym Srodkowa linia jest spolaryzowana orto-
gonalnie do dwoch zewnetrznych. Takiego zachowania nie da si¢ zaobserwowaé¢ w przypadku
linii pochodzacych z rekombinacji neutralnych komplekséw. Dla trionéw mozna zaobserwo-
waé tylko trzy linie emisyjne, gdy energie dwdch $rodkowych sa sobie réwne lub réznica
miedzy nimi jest mniejsza niz rozdzielczos¢ spektralna uktadu pomiarowego. Przypuszczenie
to jest wzmocnione faktem, ze intensywnosé srodkowej linii jest dwukrotnie wyzsza niz in-
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Rysunek 5.4: Fotoluminescencja w funkcji wartosci indukcji zewnetrznego pola magnetycznego przy-
lozonego w konfiguracji Voigta — prébka MBE. (a) Widma fotoluminescencji przy wzbudzaniu nie-
rezonansowym dla kolejnych wartosci indukeji pola magnetycznego w zakresie 0-5 T co 1 T. (b) Wy-
znaczona zalezno$¢ energii emisji dla trionu CX1 w funkcji wartosci indukeji pola magnetycznego. Dla
wartosci B > 4 T mozliwe jest wyodrebnienie trzech sktadowych trionu, dla ktérych energie zostaty
wyrysowane punktami o réznych kolorach. Czarna linia ciagla jest dopasowaniem funkcja kwadratowa
do energii $rodkowego piku. Wstawka: zalezno$é wzglednej energii zewnetrznych pikéw w funkcji in-
dukcji pola magnetycznego (fioletowe i pomaraticzowe punkty) wraz z dopasowaniem funkcja liniowa
(fioletowe i pomaranczowe linie ciagle). Rysunek zaadaptowany z ref. [81].

tensywnos¢ kazdej z linii zewnetrznych. Brak rozszczepienia energetycznego srodkowych linii
jest mozliwy, gdy bezwzgledne wartoéci g-czynnikéw elektronu i dziury sg sobie réwne,? o
czym wiecej w dalszej czesci analizy wynikéw wstepnych pomiaréw optycznych. Trion, kto-
rego linia oznaczona jest jako CX1, zostal wybrany do zbadania efektu Hanlego ze wzgledu
na wyzsza intensywnos¢ w poroéwnaniu do trionu CX2. Znaku trionu nie mozna okresli¢ na
podstawie przedstawionych tutaj badan optycznych, jednak domieszkowanie prébki sugeruje
wystepowanie trionéw ujemnych.

Jak pokazano w podrozdziale 2.3, do wyznaczenia charakterystycznych czaséw defazo-
wania spinéw nosnikow zwigzanych w kropkach kwantowych na podstawie efektu Hanlego,
potrzebna jest znajomos¢ g-czynnikéw tych nosnikéow. Poniewaz efekt Hanlego mierzony jest
w zewnetrznym polu magnetycznym w konfiguracji Voigta, niezbedne sa jedynie wartosci
g-czynnikéw w plaszczyznie kropki kwantowej. Przeprowadzono pomiary fotoluminescencji
w zewnetrznym polu magnetycznym w zakresie 0-5 T, co 0,2 T. Rys. 5.4(a) przedstawia
widma fotoluminescencji dla kolejnych wartosci indukcji pola magnetycznego, co 1 T, w celu
zachowania przejrzystoéci. Dla linii X i XX widoczny jest wzrost wartoséci rozszczepienia
energetycznego. Linia CX2 nieznacznie si¢ poszerza wraz ze wzrostem indukcji pola magne-
tycznego, natomiast dla linii CX1 obserwowany jest poczatkowy wzrost poszerzenia linii, az
do B > 4 T, gdzie ksztalt linii sugeruje rozszczepienie na trzy linie o ksztalcie gaussowskim.
Linia CX1 zostata dopasowana krzywa Gaussa dla wartoéci pola od 0 do 3,8 T, a nastepnie
sumy trzech krzywych Gaussa w zakresie pol 4-5 T.

Wyznaczone energie emisji w funkcji wartosci indukeji pola magnetycznego zostaly wy-
rysowane na rys. 5.4(b). Przebieg energii emisji dla $rodkowej linii trionu dopasowano funk-
cja kwadratowa, zgodnie ze wzorami (1.31) i (1.32). Nastepnie od energii emisji zewnetrz-
nych linii zostala odjeta wyznaczona z dopasowania warto$é¢ energii w zerowym polu Er(0)
oraz czton kwadratowy zwigzany z przesunieciem diamagnetycznym. Otrzymane zalezno$ci
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Tabela 5.1: Wyznaczone stale diamagnetyczne oraz g-czynniki dla badanych komplekséw ekscyto-
nowych — prébka MBE.

Kompleks ekscytonowy | v [neV/T?] | g-czynnik
OX1 5,14 0,519
XX 4,73 0,026
CX2 5,06 0,422
X 5,60 0,067

wzglednych energii emisji od wartosci indukcji pola magnetycznego dla zewnetrznych linii
zostaly przedstawione we wstawce rys. 5.4(b). W konsekwencji pozostal tylko liniowy czton
Er(B) pochodzacy od rozszczepienia Zeemana, na podstawie ktérego mozna wyznaczy¢ war-
tosci g-czynnikéw noénikéw. Dane dopasowano funkcjami liniowymi, otrzymujac wartosci
wspdtezynnikéw kierunkowych prostych, ktére po usrednieniu ich warto$ci bezwzglednych
daty a = 15,0 neV/T. Wartosé ta odpowiada wspélczynnikom liniowej zaleznosci w jednym
ze wzoréw (1.31) i (1.32), z kolei dla drugiego z nich a ~ 0 1eV /T, gdyz brak jest widocznego
rozszczepienia Srodkowych linii. Zatem:

10,5(ge +gn)ul =0 A 10,5(ge — gn)ps| = 15
v (5.1)

0,5(9e + gn)ps| =15 A [0,5(ge — gn)uB| =0

gdzie pup jest magnetonem Bohra, a g. i g, oznaczaja g-czynniki odpowiednio elektronu
i dziury.

W standardowym przypadku, na podstawie przeprowadzonego pomiaru, bez znajomosci
zwrotu pola magnetycznego nie da sie wyznaczy¢ dokladnej wartosci g-czynnikéow dla kaz-
dego z no$nikow. W tym przypadku jednak, ze wzgledu na brak widocznego rozszczepienie
srodkowych linii, widaé¢ z réwnania (5.1), ze musi zaj$¢ warunek:

|ge +gnl =0 V |ge — gn| =0, (5.2)

z czego wynika, ze |ge| = |gn| = a/(0,5up) = 0,26 + 0,11. Niepewno$¢ wynika z niepewno-
$ci liniowego dopasowania oraz rozdzielczosci spektralnej uktadu. Mimo ze nie jest mozliwe
wyznaczenie znaku zadnego z g-czynnikéw, nie jest to potrzebne do wyznaczenia czasu defa-
zowania na podstawie pomiaru efektu Hanlego.

Dla komplementarnoéci analizy danych wyznaczono stale przesuniecia diamagnetycznego
~ oraz g-czynniki dla wszystkich czterech kompleksow ekscytonowych z badanej kropki kwan-
towej. Wyniki zebrano w tabeli 5.1. Otrzymane wartosci v sg niewielkie i, w granicach niepew-
noéci pomiarowych, poréwnywalne dla wszystkich kompleksow ekscytonowych. Wskazuje to
na niewielki rozmiar przestrzenny funkcji falowych nosnikéw w plaszczyznie prostopadiej do
kierunku pola magnetycznego®® oraz na podobne ograniczenie przestrzenne ruchu nognikéw
w badanych kompleksach. Uzyskane wartosci stalych diamagnetycznych ~ oraz g-czynnikéw
sa zgodne z przewidywaniami teoretycznymi dla podobnych kropek kwantowych InAs/InP!16
oraz z weczesniejszymi wynikami eksperymentalnymi uzyskanymi dla nich.??

Do obserwacji efektu Hanlego w kropkach kwantowych konieczne jest wzbudzanie no-
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Rysunek 5.5: Fotoluminescencja wzbudzeniowa dla trionu CX1 — prébka MBE. (a) Mapa PLE
dla badanej kropki kwantowej. Panel po prawej: intensywno$¢ w maksimum w funkcji réznicy energii
miedzy energia lasera wzbudzajacego a energiag emisji dla linii CX1. (b) Widma fotoluminescencji
dla réznicy energii miedzy wzbudzaniem a emisja o wartoSciach AFE; = 43 meV (gérny panel) oraz
AFE; = 37 meV (dolny panel). Rysunek zaadaptowany z ref. [81].

$nikéw do wyzszych stanéw energetycznych w danej kropce kwantowej, dla ktérych procesy
relaksacji zachowuja spin lub, jak wyjasniono w rozdziale 2.3, powoduja tylko jednorazowy
obrét spinu. W celu wyznaczenia optymalnych energii wzbudzania no$nikéw przeprowadzono
pomiar PLE dla dlugosci fali $wiatta lasera pracy ciaglej w zakresie od 1429 do 1493 nm,
z krokiem 0,5 nm (co odpowiada energii miedzy 0,865 a 0,830 eV i krokowi energetycznemu
~ 150 neV), a wynik przedstawiono na rys. 5.5(a). Widoczne sa rezonanse tylko dla linii
CX1 oraz X. Panel po prawej stronie pokazuje intensywno$¢ w maksimum w funkcji réznicy
energii AF miedzy energia pobudzania a energia emisji. Na rys. 5.5(b) pokazano widma foto-
luminescencji dla dwdch energii wzbudzania (o réznicy energii miedzy pobudzaniem a emisja
AFE; = 43 meV oraz AFEy = 37 meV), dla ktérych intensywnosé trionu CX1 bylta najwieksza.

Rezonanse te zostaly wybrane do wzbudzania no$nikow w pomiarze efektu Hanlego, réw-
niez ze wzgledu na wyniki pomiaréw PLE rozdzielcze polaryzacyjnie w bazie polaryzacji
kotowych, pokazane na rys. 5.6. Kropke kwantowa wzbudzano swiattem lasera spolaryzowa-
nym kotowo lewoskretnie, natomiast emisje detektowano oddzielnie dla polaryzacji kotowej
lewoskretnej (L__L) i prawoskretnej (L__P). Intensywno$¢ emisji o danej polaryzacji jest sil-
nie zalezna od schematu pobudzania. Linia emisyjna wykazuje niezerowy stopien polaryzacji
kotowej P, # 0, co stanowi podstawe do obserwacji zaniku P, w zewnetrznym polu ma-
gnetycznym. Dla rezonansu AF; dominuje emisja spolaryzowana kotowo lewoskretnie, a dla
rezonansu AFs dominuje emisja spolaryzowana kolowo prawoskretnie, co oznacza ujemny
stopien polaryzacji kotowej, ktérego mechanizm zostal opisany w podrozdziale 2.3. Obser-
wowany jest on dla trionéw ujemnych, co dodatkowo potwierdza prawidlowa identyfikacje
kompleksu ekscytonowego. Zatem w pierwszym schemacie wzbudzania preferowana jest re-
laksacja do stanu podstawowego trionu z zachowaniem orientacji spindéw nosnikéw, podczas
gdy w drugim schemacie wzbudzania dominujg procesy odpowiedzialne za obrét spinéw no-
snikéw.

Stopien polaryzacji koltowej dla rezonansu AE; wyniést P,; = 52%, a dla rezonansu
AEy; — P,9 = 40%. Jego warto$¢ swiadczy o efektywnosci inicjalizacji spinu o okreslonej
orientacji, o czym wiecej w podsumowaniu wynikow efektu Hanlego.
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Rysunek 5.6: Fotoluminescencja wzbudzeniowa rozdzielcza polaryzacyjnie w bazie polaryzacji koto-
wych dla trionu CX1 — prébka MBE. L_ L (L_P) oznacza pobudzanie $wiatlem lasera spolaryzowa-
nym kotowo lewoskretnie i detektowanie emisji o polaryzacji kolowej lewoskretnej (prawoskretnej).

5.1.2 Efekt Hanlego

Pomiary efektu Hanlego przeprowadzono dla najwyzszej mocy wzbudzania dostepnej
w ukladzie pomiarowym. Odpowiada ona intensywnosci linii bliskiej, ale nieosiagajacej na-
sycenia. Dla badanej kropki kwantowej, dla ktérej wyniki wstepnych pomiaréw optycznych
przedstawiono w poprzednim podrozdziale, minimalna temperatura prébki w ukladzie do
pomiaru efektu Hanlego wyniosta 20 K.

Wyniki pomiaréw w tej temperaturze dla mocy wzbudzania 600 pW przedstawiono na
rys. 5.7 i 5.8 odpowiednio dla rezonanséw AF; = 43 meV oraz AFEy = 37 meV. Panele
(a) przedstawiaja widma fotoluminescencji dla dwdch detektowanych polaryzacji kotowych
emisji. Ponownie widoczna jest zalezno$¢ polaryzacji emisji linii CX1 od energii wzbudzania,
w przeciwienstwie do niezidentyfikowanej linii emisyjnej obecnej w widmie, dla ktérej nie
wystepuje przewaga intensywnosci dla zadnej polaryzacji kotowej. Panele (b) pokazuja inten-
sywnoéci catkowe oddzielnie dla obu polaryzacji, w funkcji pola magnetycznego. Widoczna
jest silna zalezno$¢ intensywnosci linii emisyjnych od pola magnetycznego, przy czym dla réz-
nych polaryzacji emisji ta zaleznoéé¢ jest odmienna. W przypadku AF; = 43 meV przewaza
emisja spolaryzowana kotowo prawoskretnie dla catego zakresu pola magnetycznego uzytego
w pomiarze, z kolei dla AF, = 37 meV przewaza intensywno$¢ emisji spolaryzowanej kotowo
lewoskretnie dla wartoséci pola |B| ~ 100 mT, a dla wyzszych pdl intensywnosci dla obu
polaryzacji emisji sa sobie réwne (w granicach dokladnoséci pomiaru). Caltkowita intensyw-
no$¢ (suma intensywnosci dla obu polaryzacji) przedstawiona jest na panelach (c). Brak jest
wyraznej zaleznosci sumarycznej intensywnoéci od B, przy czym warto mie¢ na uwadze, ze
bezwzgledna intensywnos$é¢ emisji jest czuta na niestabilnodci w uktadzie. W pomiarze efektu
Hanlego dla kazdej wartosci B mierzono widma dla obu polaryzacji detekcji z jak najkrétszym
odstepem czasu miedzy nimi, pilnujac jednoczesnie, aby stale wzbudzano doktadnie to samo
miejsce na prébce. Pomimo to nie udato sie uniezalezni¢ od niestabilnosci mechanicznych,
a takze termicznych obecnych w ukladzie. Bezwzgledne wartosci intensywnosci w funkcji B
byty narazone na duza niedokladnos$¢ ze wzgledu na dlugi czas trwania pomiaru.

Niepewnos¢ wartosci P, zalezy wylacznie od chwilowej niestabilnos$ci w trakcie pomiaru
dwéch widm o réznych polaryzacjach dla danej wartosci B. Na panelach (d) widoczne sa
zaleznosci P, od B dla kazdego z rezonanséw, ukazujac charakterystyczne krzywe Han-
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Rysunek 5.7: Efekt Hanlego dla rezonansu AF; zmierzony w temperaturze 20 K przy wzbudzaniu
mocg 600 pW — prébka MBE. (a) Widma fotoluminescencji dla dwéch polaryzacji kotowych detek-
towanej emisji. (b) Intensywnosé catkowa linii emisyjnej w funkeji indukeji pola magnetycznego dla
dwdch polaryzacji kotowych emisji. (c) Suma intensywnosci catkowej dla dwoch polaryzacji kolowych
emisji w funkeji indukeji pola magnetycznego. (d) Wartosé stopnia polaryzacji kotowej w funkcji in-
dukcji pola magnetycznego (krzywa Hanlego) z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu
Ty = 1,04 £ 0,46 ns. Wartos¢ H oznacza wzgledna wysoko$¢ krzywej Hanlego.

lego dopasowane funkcja Lorentza. Szerokosci krzywych Hanlego wyniosty By, = 84 mT
i By = 66,8 mT odpowiednio dla rezonanséw AFE; i AE;. Na podstawie zaleznosci 15
h/(|gelpg Biy2) 1 znajac [ge] = 0,26 £ 0,11, wyznaczono wartosci czaséw defazowania nie-
jednorodnego dla elektronu pozostatego po rekombinacji trionu. Dla wzbudzenia AFE; czas
defazowania wyniost 75 = 1,04 £+ 0,46 ns, a dla rezonansu AFEy wyniést 75 = 1,31 £ 0,59 ns.
Duze niepewnosci wynikaja gtéwnie z niepewnosci w wyznaczeniu g-czynnika elektronu. Wy-
znaczono réwniez wartosci P,(B = 0) oraz H okreslong jako wzgledna wysokosé krzywej
Hanlego. Wyniosty one odpowiednio P,(B = 0) = (—68,5 +3,4)% i H = (—56,3 £ 4,0)%
dla pierwszego rezonansu oraz P,(B = 0) = (60,2 £4,5)% i H = (54,7 £2,9)% dla drugiego
rezonansu. Dla réznych rezonanséw otrzymane bezwzgledne wartosci sa do siebie zblizone
w ramach wyznaczonych niepewnosci. Swiadezy to o podobnej wydajnosci orientacji spinéw
w przypadku obu rezonanséw, przy czym jeden prowadzi do obrotu spinu i obserwacji NCP.
Zaleznos¢ orientacji spinu od schematu wzbudzania moze stuzy¢ do selektywnej inicjalizacji
stanu kubitu spinowego w kropkach kwantowych.

Utrzymanie kubitéw spinowych w temperaturze parowania ciektego helu (czy nawet w tem-
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Rysunek 5.8: Efekt Hanlego dla rezonansu AF5 zmierzony w temperaturze 20 K przy wzbudzaniu
moca 600 pW — prébka MBE. (a) Widma fotoluminescencji dla dwéch polaryzacji kotowych detek-
towanej emisji. (b) Intensywnosé catkowa linii emisyjnej w funkeji indukeji pola magnetycznego dla
dwdch polaryzacji kotowych emisji. (¢) Suma intensywnosci catkowej dla dwoch polaryzacji kolowych
emisji w funkeji indukeji pola magnetycznego. (d) Wartosé stopnia polaryzacji kotowej w funkeji in-
dukcji pola magnetycznego (krzywa Hanlego) z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu
T5 = 1,31 £ 0,59 ns. Wartos¢ H oznacza wzgledna wysoko$é krzywej Hanlego.

peraturze 20 K) jest kosztowne i niepraktyczne w realnych zastosowaniach, dlatego istotne
jest osiagniecie odpowiednich uktadow fizycznych dziatajacych w podwyzszonych tempera-
turach, a w idealnym przypadku nawet w temperaturze pokojowej. Zbadano zatem wplyw
temperatury na czas defazowania elektronu w badanej kropce kwantowej. Rys. 5.9 przedsta-
wia kolejne krzywe Hanlego dla temperatur od 20 do 60 K, co 10 K, dla obu rezonanséw.
Uwzgledniono ponownie wyniki dla 20 K w celu prostego poréwnania temperaturowej zalez-
noéci efektu Hanlego. Zaobserwowano charakterystyczne krzywe Hanlego az do temperatury
60 K dla obu rezonanséw. W calym zakresie temperatur P, pozostaje ujemne dla rezonansu
AF i dodatnie dla rezonansu AFEs. Oprécz tego, widoczna réznica miedzy krzywymi dla réz-
nych rezonanséw polega na braku catkowitej depolaryzacji nawet dla wartosci B ~ 300 mT
w przypadku pierwszego z nich. Wartosci P, dla wysokich wartoéci B mieszcza si¢ w zakresie
od —20 do 0%. Dla drugiego rezonansu wartos¢ P, wyraznie zbiega do 0 dla najwyzszych
wartosci B w przypadku temperatur 30 K i 50 K oraz jest bliska zera dla temperatur 20 K
i 40 K. Natomiast w przypadku temperatury 60 K warto$¢ P,(B = 0) jest poréwnywalna
z (20 K) lub znacznie wyzsza (> 30 K) w poréwnaniu z krzywymi dla innych temperatur.
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Rysunek 5.9: Efekt Hanlego dla dwdch rezonanséw w funkcji temperatury — prébka MBE. (a)

Krzywe Hanlego dla rezonansu (a) AFE; = 43 meV oraz (b) AE; = 37 meV dla kolejnych temperatur
probki.
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Ponadto dla wysokich B w tej temperaturze warto$é¢ zbiega do okoto 30%, zatem polaryzacja
emisji pozostaje wysoka nawet przy maksymalnej zmierzonej wartosci B. W funkcji tempe-
ratury widoczna jest rowniez zmiana szerokosci krzywych Hanlego. Wszystkie krzywe zostaty
dopasowane niezaleznie funkcja Lorentza, co doprowadzilo do wyznaczenia wartosci P,(0),
H oraz czasu defazowania T3 przy zalozeniu braku (lub pomijalnie malej) zmiany wartosci
g-czynnika elektronu w tym zakresie temperatur.
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Rysunek 5.10: Temperaturowa zalezno$é polaryzacji emisji — prébka MBE. (a) Zalezno$é stopnia
polaryzacji kolowej w zerowym polu magnetycznym P, (B = 0 T) od temperatury dla dwéch rezonan-
séw. (b) Zalezno$¢ parametru H od temperatury dla dwdch rezonanséw.

Wyznaczone wartosci P,(0) i H w funkcji temperatury przedstawiono odpowiednio na
rys. 5.10(a) i (b). Zalezno$¢ P,(T) informuje o najwyzszej osiagnietej polaryzacji emisji
w danej temperaturze T. W przypadku obu rezonanséw widoczne jest zachowanie niemono-
toniczne. Dla rezonansu AFE; poczatkowo obserwowany jest spadek P, miedzy temperaturg
20 K a 30 K, nastepnie bezwzgledna wartoé¢ P, gwaltownie rosnie i ponownie spada dla
temperatur > 30 K. Z kolei w przypadku rezonansu AFEs wartos¢ P, maleje az do tempe-
ratury 50 K, by wzrosna¢ w temperaturze 60 K do wartosci zblizonej do wartosci uzyskanej
w temperaturze 20 K. Ze wzgledu na to niemonotoniczne zachowanie i brak jego uzasadnienia,
poréwnano wartoéci H, ktore odzwierciedlaja jedynie wplyw pola magnetycznego (w zakresie
od —300 do 300 mT) na depolaryzacje emisji. W przypadku obu rezonanséw wartosé |H |
zanika z temperatura, z wyraznym wzrostem dla temperatury 40 K. W przypadku rezonansu
AFs, dla ktérego obserwuje sie dodatnig polaryzacje, widoczny jest wyzszy stopien polaryza-
c¢ji kotowej w temperaturze 60 K, w poréwnaniu z rezonansem AF;. Jednak w temperaturze
70 K nie zaobserwowano P, # 0 dla zadnego z rezonanséw.

Na rys. 5.11(a) przedstawiono zmiane wyznaczonych czaséw Ty w funkcji temperatury.
Spadek czasu defazowania, poprzedzony wzrostem pomiedzy temperaturami 20 K a 30 K,
wystepuje dla obu rezonanséw. Duze niepewnosci wynikajace z niepewnosci g-czynnika elek-
tronu moga sugerowaé brak poczatkujacego wzrostu czasu defazowania, dlatego poréwnano
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Rysunek 5.11: Temperaturowa zalezno$é czasu defazowania spinu elektronu — prébka MBE. (a)
Zalezno$¢ czasu defazowania spinu elektronu 75 od temperatury. Widoczne duze niepewnosci zwiazane
gléwnie z niepewnoscia wyznaczonego g-czynnika. (b) Zaleznosé iloczynu Ty|ge| od temperatury.

iloczyn T5|ge| (rys. 5.11(b)). Jest on zalezny wylacznie od szerokosci krzywej Hanlego, a jego
niepewno$¢ — od jakosci dopasowania funkcja Lorentza. Zalozono, ze g-czynnik elektronu
w danym stanie nie zalezy od temperatury. W tym przypadku wzrost czasu defazowania
w temperaturze 30 K jest poréwnywalny (rezonans AFs) lub wigkszy (rezonans AE;) od
wartosci niepewnoéci, co potwierdza, ze wzrost czasu defazowania ma Zrédlo fizyczne i nie
jest artefaktem eksperymentalnym. Réznice miedzy wyznaczonymi czasami dla réznych rezo-
nanséw sa w skali niepewnosci nieznaczne, co oznacza, ze czas defazowania nie zalezy silnie od
energii wzbudzania. Sugeruje to, ze defazowanie zachodzi wytacznie w stanie podstawowym,
wzmacniajac zatozenie, ze zmierzono czas defazowania rezydentnego elektronu.

Rézne przypadki efektu Hanlego

W ramach przeprowadzonych pomiaréw efektéw Hanlego na prébce MBE, temperaturows,
zaleznos¢ zmierzono réwniez dla innego trionu z kropki kwantowej umieszczonej w innej mezie.
Zaleznos$é polaryzacyjna emisji w zewnetrznym polu magnetycznym (B = 5 T) przedstawiono
na rys. 5.12(a). Wida¢ emisje dla czterech przejsé optycznych, z ktérych pary spolaryzowane
sg ortogonalnie wzgledem siebie, co jest charakterystyczne dla emisji z trionu. Zalezno$¢ ener-
gii emisji od wartosci B pokazano na rys. 5.12(b). Zaobserwowano poczatkowe poszerzenie
linii, a nastepnie jej rozszczepienie na dwie skladowe (fioletowe i pomarariczowe punkty).
Pomiar rozdzielczy polaryzacyjnie uwydatnil cztery przejscia optyczne (rézowe punkty). Do-
pasowanie liniowe stuzy do wyznaczenia zaleznoéci rozszczepienia Zeemana w funkcji pola ma-
gnetycznego. Jednak brak wiedzy o doktadnym kierunku pola magnetycznego w ptaszczyznie
prébki nie pozwala wyznaczy¢ dokltadnych wartosci g-czynnikéw noénikéw zwigzanych w da-
nej kropce kwantowej. Na podstawie wartosci Sredniego nachylenia prostych w dopasowaniu
liniowym wyznaczono jedynie:

lge] = 0,35 A |gn| = 0,11
Vv (5.3)
lge] = 0,11 A |gn| = 0,35.

Efekt Hanlego dla danego trionu zmierzono w zakresie od 15 K do 55 K, z krokiem 10 K,
przy wzbudzaniu energia o AE = 48 meV wyzsza od energii emisji. Na rys. 5.12(c) kolejne
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Rysunek 5.12: Temperaturowa zaleznosé efektu Hanlego — prébka MBE. (a) Polaryzacyjna zalez-
nos$¢ emisji badanego trionu w zewnetrznym polu magnetycznym B = 5 T. (b) Zaleznosé¢ energii emisji
trionu od B. (¢) Krzywe Hanlego dla temperatur w zakresie 15-55 K wraz z dopasowaniem funkcja
Lorentza. Wyznaczona z dopasowan zaleznosé (d) Ty |ge| oraz (e) P, od temperatury.
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panele przedstawiaja otrzymane krzywe Hanlego dla réznych temperatur. W temperaturach
15-35 K zaobserwowano ujemny stopien polaryzacji kotowej. W przypadku temperatur 45 K
i 55 K, wiekszo$¢ punktéw pomiarowych lezy po dodatniej stronie osi P,. Duze niepewnosci
wynikaja ze spadku stosunku sygnalu do szumu w podwyzszonych temperaturach, dlatego
trudno jednoznacznie wnioskowac, ze istnieje mechanizm temperaturowy, ktory odwraca znak
polaryzacji. Otrzymane dane sugeruja jednak, ze w podwyzszonej temperaturze zanika me-
chanizm obrotu spinu podczas relaksacji do stanu podstawowego bedacy przyczyna powsta-
wania NCP, jak opisano w podrozdziale 2.3. Rys. 5.12(e) przedstawia zaleznosé¢ maksymalnej
polaryzacji P, od temperatury. W zakresie temperatur 15-35 K widoczny jest wyrazny zanik
polaryzacji wraz ze wzrostem temperatury, podobnie jak w przypadku trionu CX1.
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Rysunek 5.13: Przypadek 1. efektu Hanlego — prébka MBE. (a) Widma fotoluminescencji dla
dwéch polaryzacji kolowych detektowanej emisji. (b) Intensywnos¢ calkowa linii emisyjnej w funkcji
indukeji pola magnetycznego dla dwéch polaryzacji kotowych emisji. (¢) Suma intensywnosci catkowej
dla dwoch polaryzacji kotowych emisji w funkcji indukeji pola magnetycznego. (d) Krzywa Hanlego
z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu 75 = 1,37 £ 0,40 ns.

Wyznaczone wartosci czasu Ty | ge| dla kolejnych temperatur przedstawiono na rys. 5.12(d).
Ze wzgledu na brak pewnosci co do wartosci g-czynnika elektronu, pozostawiono iloczyn
T5|gel|, reprezentujacy szerokosé¢ krzywej Hanlego. Podobnie jak w przypadku trionu CX1,
widoczny jest poczatkowy wzrost do temperatury 25 K, a nastepnie systematyczny spadek
wartosci. Mimo niskiej jakosci dopasowania krzywych Hanlego funkcja Lorentza dla dwéch
najwyzszych temperatur, obserwowany wzrost czasu defazowania miedzy temperaturami 15 K
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a 25 K nie jest artefaktem eksperymentalnym. Dla obu przypadkéw trionéw z probki MBE,
zmierzony efekt Hanlego ma podobnag zaleznosé temperaturows.

Posréd badanych trionéw w probce MBE zaobserwowano rézne zaleznosci intensywno-
$ci dla danej polaryzacji kotowej. Dla 70% badanych linii zaobserwowano podobna zalezno$é
jak w przypadku trionu CX1. Intensywnos¢ dla jednej z polaryzacji emisji byta maksymalna
w zerowym polu magnetycznym i malata wraz z jego wzrostem; z kolei dla drugiej polaryzacji
emisji sytuacja byta odwrotna. W rezultacie intensywnosci dla obu polaryzacji zbiegaty do po-
dobnej wartosci przy wysokich polach magnetycznych. Kolejny przyktad takiej linii emisyjnej
pochodzacej z rekombinacji trionu pokazano na rys. 5.13. Panel (a) przedstawia widmo foto-
luminescencji przy wzbudzaniu kwazirezonansowym o réznicy energii miedzy wzbudzaniem
a emisja réwnej AE = 40 meV. Panel (b) przedstawia zalezno$é¢ intensywnosci dla kazdej
z polaryzacji kotowych emisji od B, obserwowana w wiekszoéci przypadkéw w zmierzonych
krzywych Hanlego. Na panelu (c¢) pokazano zalezno$¢ sumy intensywnosci od B. Ponownie dla
sumy intensywnosci nie zaobserwowano jednoznacznej zaleznosci. Krzywa Hanlego, bedaca
wynikiem ilorazu réznicy i sumy intensywnosci emisji dla réznych polaryzacji, jest widoczna
na panelu (d). Zostata ona dopasowana funkcja Lorentza, a na podstawie jej szerokosci uzy-
skano czas defazowania 75 = 1,37 + 0,40 ns.
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Rysunek 5.14: Przypadek 2. efektu Hanlego — prébka MBE. (a) Widma fotoluminescencji dla
dwéch polaryzacji kotowych detektowanej emisji. (b) Intensywnos$é catkowa linii emisyjnej w funkcji
indukeji pola magnetycznego dla dwéch polaryzacji kotowych emisji. (¢) Suma intensywnosci catkowej
dla dwoch polaryzacji kotowych emisji w funkcji indukeji pola magnetycznego. (d) Krzywa Hanlego
z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu 75 = 0,90 & 0,28 ns.
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Rysunek 5.15: Przypadek 3. efektu Hanlego — prébka MBE. (a) Widma fotoluminescencji dla
dwdch polaryzacji kotowych detektowanej emisji. (b) Intensywno$é calkowa linii emisyjnej w funkcji
indukcji pola magnetycznego dla dwoch polaryzacji kolowych emisji. (¢) Suma intensywnosci catkowej
dla dwoch polaryzacji kotowych emisji w funkcji indukeji pola magnetycznego. (d) Krzywa Hanlego
z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu 75 = 1,04 £ 0,43 ns.

Rys. 5.14 i 5.15 przedstawiaja analogiczne panele dla drugiego i trzeciego charakterystycz-
nego przypadku zaleznosci intensywnoséci od B obserwowanej na probce MBE. W drugim
przypadku (rys. 5.14(b)) zalezno$é intensywnosci emisji o polaryzacji L_P od B charakte-
ryzuje si¢ dodatkowym minimum, w rezultacie dla waskiego zakresu B (od —25 do 25 mT)
zaleznosci dla obu polaryzacji zachowujg sie podobnie. W konsekwencji suma intensywnosci
silnie zalezy od B, z minimum dla B = 0, przypominajac w ten sposéb krzywa Hanlego.
7Z kolei ksztalt krzywej Hanlego dobrze przybliza ksztatt funkcji Lorentza. Na podstawie do-
pasowania wyznaczono czas defazowania elektronu réwny 75 = 0,90+0,28 ns. Istnieje réwniez
mozliwo$é, ze drobne artefakty widoczne w zaleznosci intensywnosci od B nie sg obserwowalne
w przebiegu krzywej Hanlego ze wzgledu na ograniczona doktadnosé pomiaréw.

Rys. 5.15 przedstawia ostatnia zaobserwowana zalezno$é intensywnosci od wartoéci B.
W tym przypadku dla obu polaryzacji zalezno$¢ intensywnoéci od B ma ten sam ksztalt,
przypominajacy litere W. Jest on tez widoczny w zaleznosci sumy intensywnosci od B. Z kolei
dla zalezno$ci P, od B nie obserwuje sie wyraznego ksztaltu W, co najprawdopodobniej jest
spowodowane odjeciem od siebie poszczegélnych intensywnosci, skutkujacym wzajemnym
zniesieniem tego charakterystycznego ksztaltu. Chociaz dopasowanie funkcjg Lorentza nie
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oddaje doskonale otrzymanego ksztattu Hanlego, wida¢ pewne cechy charakterystyczne, tzn.
maksimum polaryzacji P, dla malych wartoéci B oraz jej spadek wraz ze wzrostem B. Pomimo
niescistosci, podjeto prébe wyznaczenia czasu defazowania 75 = 1,04 £ 0,43 ns na podstawie
dopasowania funkcja Lorentza.

W literaturze brakuje danych dotyczacych zaleznoéci intensywnosci emisji dla poszczegdl-
nych polaryzacji kotowych od wartosci indukcji pola magnetycznego. Natomiast zaobserwo-
wano rézne ksztalty krzywej Hanlego, w tym ksztalt o literze W (lub M).[80, 85] W ref. [80]
ztozony ksztalt krzywej Hanlego zinterpretowano jako sume trzech Lorentzianéw o réznych
amplitudach i szerokoéciach, ktére powiazano z trzema osobnymi procesami. Zidentyfiko-
wano czas relaksacji zwiazany z jednoczesnym obrotem spinéw elektronu i dziury podczas
relaksacji do stanu podstawowego (51 ps), czas relaksacji spinu dziury w stanie wzbudzo-
nym (29,2 ps) oraz czas defazowania rezydentnego elektronu powiazany z najwezsza krzywa
Lorentza (1,7 ns).

Powyzej przedstawiono rézne przypadki zaleznosci intensywnosci emisji oraz stopnia po-
laryzacji P, od pola magnetycznego B. Ich dokladna interpretacja nie jest jednak trywialna.
W literaturze brakuje pelnego opisu teoretycznego wszystkich zaleznosci obserwowanych w
przedstawionych wynikach. Ztozono$¢ zachodzacych proceséw oraz wplyw ich wzajemnej dy-
namiki na ksztalt krzywej Hanlego sprawiaja, ze szczegdétowa analiza wymagataby opraco-
wania modelu teoretycznego uwzgledniajacego parametry konkretnej kropki kwantowej. Jest
to szczegolnie istotne ze wzgledu na znaczny rozrzut wynikéw obserwowany nawet w obrebie
tej samej grupy struktur. Rozwdj takiego opisu teoretycznego jest poza zakresem tej pracy,
zatem zanalizowano jedynie poszerzenie krzywych Hanlego, ktore oddaja ksztatt funkcji Lo-
rentza, natomiast pozostate uzyskane wyniki pozostawiono jako obserwacje eksperymentalne.
Natomiast uzyskane wyniki eksperymentalne stuza do rozwijania opisu teoretycznego efektu
Hanlego przez dr. Michala Gawelczyka z Instytutu Fizyki Teoretycznej Politechniki Wro-
clawskiej.

5.2 Kropki kwantowe InAs(P)/InP wzrastane metodga MOVPE

Dla prébki MOVPE przeprowadzono wstepne pomiary optyczne na czterech trionach
z czterech réznych mez, z czego efekt Hanlego, prowadzacy do wyznaczenia czasu defazowania
elektronu, zaobserwowano w dwoch przypadkach. Dla jednej linii przeprowadzono pomiary
dla dwéch rezonanséw, z ktorych jeden zbadano w serii w réznych temperaturach.

Natadowane kompleksy ekscytonowe zidentyfikowano analogicznie jak w przypadku probki
MBE, na podstawie serii pomiaréw fotoluminescencji w funkcji mocy wzbudzania oraz roz-
dzielczej polaryzacyjnie, w bazie polaryzacji liniowych. Ponizej przedstawiono wyniki pomiaru
efektu Hanlego dla trionu, dla ktérego przeprowadzono eksperyment interferencji dwufoto-
nowej (patrz podrozdzial 4.2). Nosniki wzbudzano do pozioméw energetycznych odleglych
od stanu, z ktorego nastepuje emisja, o energie AF; = 54 meV oraz AFEy; = 29 meV, jak
w pomiarze HOM (wynik PLE pokazany na rys. 4.9).

Wyniki pomiaréw Hanlego dla rezonansu AFE; = 54 meV przy wzbudzaniu mocg réowng
100 pW przedstawiono na rys. 5.16. Na panelu (a) widoczne sa widma fotoluminescencji dla
dwdch polaryzacji kolowych emisji przy wzbudzaniu $wiattem lasera spolaryzowanym kolowo
prawoskretnie. Zaobserwowano niewielka réznice w intensywnosci emisji o réznych polary-
zacjach kotowych, z nieznaczna przewaga dla emisji o polaryzacji kotowej prawoskretnej, co
Swiadczy o dodatnim stopniu polaryzacji kotowej i zachowaniu orientacji spinéw nosnikéow
podczas relaksacji do stanéw podstawowych. Zaleznosci intensywnosci od B pokazano na
panelu (b). Suma tych intensywnosci silnie zalezy od wartosci B (panel (c)). Otrzymana
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Rysunek 5.16: Efekt Hanlego dla rezonansu AF; zmierzony w temperaturze 10 K przy wzbudzaniu
mocg 100 pW —— probka MOVPE. (a) Widma fotoluminescencji dla dwéch polaryzacji kolowych de-
tektowanej emisji. (b) Intensywno$é catkowa linii emisyjnej w funkeji indukeji pola magnetycznego dla
dwéch polaryzacji kotowych emisji. (¢c) Suma intensywnosci catkowej dla dwoch polaryzacji kolowych
emisji w funkcji indukcji pola magnetycznego. (d) Krzywa Hanlego z dopasowaniem funkcja Lorentza.
Wyznaczony czas defazowania spinu elektronu 75 = 0,81 £ 0,71 ns.

krzywa Hanlego zaprezentowano na panelu (d). Na podstawie szerokosci dopasowanej krzy-
wej Lorentza wyznaczono czas defazowania elektronu rowny 75 = 0,81 4+ 0,71 ns. Pomiary
g-czynnikéw nosnikow w danej kropce kwantowej przeprowadzono w taki sam sposéb, jak na
prébce MBE, otrzymujac |ge| = |gn| = 0,13 £ 0,11. Dokladnos$é wyznaczenia |g.| jest ograni-
czona rozdzielczodcig ukladu oraz maksymalng dostepnag wartoscig indukcji pola magnetycz-
nego. Niepewnos¢ g-czynnika poréwnywalna z jego wartodcia skutkowata duza niepewnoscia
przy wyznaczaniu czasu 715. Maksymalna polaryzacja wyznaczona z dopasowania wyniosta
jedynie P, = 7,5%.

W celu sprawdzenia wplywu energii wzbudzania na obserwowany efekt Hanlego oraz czas
defazowania, przeprowadzono analogiczne pomiary dla rezonansu AFEs = 27 meV. Ponadto
dla tego wzbudzania zmierzono efekt Hanlego w funkcji temperatury. Na rys. 5.17(a) i (b)
pokazano odpowiednio intensywnos¢ emisji dla réznych polaryzacji oraz ich sume w funkcji
B dla temperatury 10 K. Dla calego zakresu uzytego pola magnetycznego przewaza emisji
o polaryzacji kotowej lewoskretnej, co oznacza ujemny stopien polaryzacji kotowej, w przeci-
wienstwie do rezonansu AFE1, dla ktérego stopien polaryzacji kotowej byt dodatni. Catkowita
intensywno$¢ nie wykazuje natomiast zadnej zaleznosci od pola magnetycznego. Na panelu (c)
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pokazano krzywe Hanlego wraz z dopasowaniem funkcjg Lorentza dla kolejnych temperatur
probki. Wraz ze wzrostem temperatury zaobserwowano poszerzenie krzywej Hanlego oraz
spadek stopnia polaryzacji kotowej w warunkach braku zewnetrznego pola magnetycznego.
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Rysunek 5.17: Efekt Hanlego dla rezonansu AFs przy wzbudzaniu kropki kwantowej nr 2 moca
100 pW zmierzony w temperaturach 10 K, 20 K i 40 K — probka MOVPE. (a) Intensywno$¢ catkowa
linii emisyjnej w funkcji indukeji pola magnetycznego dla dwéch polaryzacji kotowych emisji. (b) Suma
intensywnosci calkowej dla dwéch polaryzacji kolowych emisji w funkcji indukcji pola magnetycznego.
(c) Warto$é stopnia polaryzacji kotowej w funkeji indukeji pola magnetycznego (krzywa Hanlego)
z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu 75 = 0,81 £ 0,71 ns. dla trzech temperatur,
odpowiednio od géry: 10 K, 20 K i 40 K.

Dla kazdej z krzywych Hanlego przy wzbudzaniu w rezonans AFEs = 27 meV wartosci
P, leza po dodatniej stronie osi. Mimo to, zmienit sie ksztalt krzywej Hanlego i dla wartosci
B = 0 T bezwzgledna wartos¢ P, jest najmniejsza, a nastepnie ro$nie wraz ze wzrostem B.
Uzyskane z dopasowania czasy defazowania elektronu 75 w funkcji temperatury pokazano
na rys. 5.18. Widoczny jest spadek czasu defazowania bez poczatkowego narostu, w przeci-
wienstwie do linii emisyjnych badanych na prébce MBE. Mozliwe przyczyny takich zalezno-
Sci temperaturowych zostaly omdéwione w nastepnym podrozdziale. Podobnie jak dla probki
MBE, analiza intensywnosci emisji o poszczegblnych polaryzacjach oraz ich sumy, nie jest
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przedmiotem tej rozprawy, gdyz w literaturze brakuje opisu teoretycznego obserwowanych
zaleznoci.

200 .
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Rysunek 5.18: Temperaturowa zaleznos¢ ilorazu czasu defazowania spinu i g-czynnika elektronu —
prébka MOVPE.

5.3 Podsumowanie wynikéw pomiaru efektu Hanlego

Efekt Hanlego zmierzono dla pojedynczych spinéw elektronéw zwigzanych w kropkach
kwantowych InAs(P)/InP. Wstepne pomiary optyczne, w tym pomiary PLE, przeprowadzono
na ponad dwudziestu mezach zawierajacych w sumie nawet kilkadziesiat kropek kwantowych.
Pomiary w zewnetrznym polu magnetycznym w konfiguracji Voigta, prowadzace do wyzna-
czenia g-czynnikéw elektronéw, przeprowadzono dla 9 trionéw. Pomiary depolaryzacji emisji
w zewnetrznym polu magnetycznym pozwolily na obserwacje charakterystycznych krzywych
Hanlego dla 7 trionéw z prébki MBE oraz 2 triondéw z prébki MOVPE. Kazda ze zbada-
nych linii wykazywala ujemny stopien polaryzacji kotowej, co potwierdzato, ze pochodzity
z rekombinacji ujemnych trionéw. Przy czym dla dwéch z nich (po jednej z kazdej prébki),
znaleziono takze rezonans, po wzbudzeniu ktérego linia cechowala sie dodatnim stopniem
polaryzacji kotowej.

Zalezno$¢ stopnia polaryzacji kotowej P, od réznicy miedzy energig wzbudzenia a energia
emisji AF zbadano dla kilkunastu trionéw z prébki MBE oraz czterech trionéw z prébki MO-
VPE. Wyniki dla najsilniejszych rezonanséw w badanych liniach emisyjnych przedstawiono
na rys. 5.19. W zaleznoéci od energii emisji danego trionu zakres dostepnych wartosci AF
si¢ zmienial. Przedzial miedzy 10 a 80 meV byl maksymalny ze wzgledu na zakres przestra-
jania uzywanego lasera oraz dostepne filtry spektralne, co nie wyklucza istnienia poziomow
energetycznych blizszych i dalszych energii emisji w badanych kropkach kwantowych.

W zakresie badanych AFE uzyskano niezerowy stopien polaryzacji kolowej dla wickszo-
Sci energii wzbudzania $wiadczacy o mozliwosci efektywnej inicjalizacji stanu spinowego.
W przypadku probki MBE, najwieksza wartosé | P, | otrzymano dla AE w przedziale 35 meV—
45 meV, podczas gdy dla probki MOVPE, najwieksze ujemne wartoéci P, uzyskano dla
AF miedzy 25 meV a 35 meV, natomiast najwicksze dodatnie réwniez dla przedziatu 3945
meV. Zaleznos¢ znaku P, od energii wzbudzania zostala juz zaobserwowana w literaturze.
Wystepowanie NCP powiazano z relaksacja z udzialem fononéw (zaréwno optycznych, jak
i akustycznych).8%™ Energia podtuznego fononu optycznego w InP wynosi Fro = 42,2 meV,
co jest poréwnywalne z energia rezonansu AFE; = 43 meV dla trionu CX1 z probki MBE,
dla ktérego uzyskano wysoka wartosé NCP, potwierdzajaca to zatozenie. Ponadto dla innego
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Rysunek 5.19: Zalezno$¢ stopnia polaryzacji kotowej od réznicy miedzy energia wzbudzania a energia
emisji. (a) Dane dla trionéw z prébki MBE dla wzbudzania swiatlem spolaryzowanym kolowo pra-
woskretnie (otwarte kwadraty) i lewoskretnie (zamkniete kwadraty). (b) Dane dla trionéw z prébki
MOVPE (niebieskie kétka).

rezonansu (AEy = 37 meV) zaobserwowano dodatnie P,. Pokazano réwniez, ze obserwacja
NCP jest mozliwa przy relaksacji z udzialem dwoéch fononéw (w wyniku jednoczesnej emisji
podtuznego fononu optycznego i absorpcji (lub emisji) jednego z fononéw akustycznych), co
obejmuje caly zakres AE wynoszacy 25-45 meV.™ Mimo to, dla niektérych energii z tego
zakresu obserwowano dodatni stopien polaryzacji kotowej, co tylko potwierdza istnienie wa-
runkéw energetycznych, ktére musza byé spelnione, aby zapewni¢ wydajny proces obrotu
spinu.

Zmiane stopnia polaryzacji w funkcji indukeji pola magnetycznego o wyraznym ksztalcie
funkcji Lorentza zaobserwowano tylko dla 9 trionéw, w tym dla dwéch przy réznych ener-
giach wzbudzania. Wyznaczone na podstawie szerokosci krzywych Hanlego wartosci czasow
defazowania elektronéw w funkcji AE przedstawiono na rys. 5.20(a). Wartosci wyznaczonych
czasOw mieszcza sie w zakresie od 0,5 do 1,5 ns. Ze wzgledu na duze niepewnosci wyznaczenia
T5 zrezygnowano z ich przedstawienia na wykresie, gdyz wymagaloby to zmiany skali na osi
P,, a w konsekwencji zmniejszytoby przejrzystos¢ rysunku. Tak duze niepewnosci wynikaja
z niskiej dokladnosci wyznaczenia g-czynnikéw. W wielu przypadkach niepewnos¢ przekra-
czala wartos¢ g-czynnika, ktora stanowita tym samym zgrubne oszacowanie. Z tego wzgledu
zdecydowano sie poréwnaé réwniez wartosci iloczynu 75 |ge|. Chociaz statystyka pomiaru jest
niewielka, najwyzsze wartoéci uzyskano ponownie dla AE w przedziale 35-45 meV, co wska-
zuje na to, ze wysoka wydajnoé¢ inicjalizacji spinu wydaje sie wiagzaé¢ z dluzszym czasem
defazowania.

Oddziatywanie nadsubtelne zostato niejednokrotnie wskazane jako najsilniejszy mecha-
nizm defazowania spinéw elektronéw zwigzanych w kropkach kwantowych.6580 Czas defazo-
wania spinu elektronu spowodowany oddzialywaniem z fluktuujacym polem Overhausera jest
opisany zaleznoscia:

h 3Nt

T = = h B . . Y
&7 uslgelAp 1652, 19(19 + 1)(A7)?

(5.4)

gdzie Ap okresla szerokosé rozktadu pola pochodzacego od spinéw jader, Ny, jest liczba jader
atomowych oddziatujacych ze spinem elektronu, A’ jest stala oddzialywania nadsubtelnego,
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Rysunek 5.20: Zalezno$é¢ czasu defazowania elektronu od réznicy miedzy energia wzbudzania a
energia emisji. (a) Zaleznos$é czasu defazowania spinu elektronu 75 od AFE. (b) Zalezno$¢ iloczynu
T5|ge| od AE.

I’ jest spinem j-tego jadra. Sumowanie zachodzi po liczbie jader w komérce elementarne;j.

W ramach innych badan prowadzonych w Laboratorium Optycznej Spektroskopii Nano-
struktur oszacowano, ze badane kropki kwantowe MBE majg ksztalt soczewek o $rednicy
55 + 15 nm i wysokosci 15 nm. Na tej podstawie oszacowano liczbe jader w kropce kwan-
towej na Ny, = 10%. Bezposrednie osadzenie kropek kwantowych w materiale InP powoduje
mieszanie sie atoméw As i P i wymiane nawet 25% atoméw As na atomy P. Warto$ci spinéw
I i stalych oddzialywania nadsubtelnego A dla pierwiastkéw In, As i P wynosza odpowiednio
™ =9/2, 1% =3/2i I = 1/2 oraz A™ = 47 peV, A = 44 peV i A¥ = 36 11eV.62:63 Na pod-
stawie tych wartosci i réwnania (5.4) oszacowano czas defazowania elektronu spowodowany
fluktuacjami pola Overhausera na Th = 0,84 ns. Jest to wartos¢ zblizona do otrzymanych
dla badanych kropek kwantowych czaséw defazowania niejednorodnego 7%, potwierdzajac ze
dominujacym mechanizmem defazowania spinu elektronu jest oddzialywanie nadsubtelne. Na
wyznaczony z réwnania czas (5.4) silnie wplywa rozmiar danej kropki kwantowej, gdyz czas
ten ro$nie proporcjonalnie do pierwiastka z jej objetosci (v/N1). Spodziewane sa wiec réznice
w wyznaczonym czasie defazowania dla réznych kropek kwantowych. Z kolei wpltyw wymiany
atoméw As i P na czas defazowania zwiazany z oddzialywaniem nadsubtelnym jest pomijal-
nie maty, poniewaz spiny i state nadsubtelne jader atoméw P i As sa poréwnywalne. Zmiana
zawartosci atoméw P od 0% do 100% powoduje nieznaczny wzrost Ta (o okolo 0,03 ns).
Ponadto atomy P znajduja sie blisko krawedzi kropki kwantowej, gdzie funkcja falowa elek-
tronu zanika. Brak jest natomiast dokladnych danych na temat rozmiaru i ksztattu kropek
kwantowych MOVPE; jednak ten sam nominalny sklad, zblizone energia emisji oraz energie
wyzszych stanéw komplekséw ekscytonowych w poréwnaniu do prébki MBE sugeruja, ze za-
rowno doktadny sktad, jak i geometria obu grup struktur sa do siebie podobne. Zaktada sie
zatem porownywalng wartos$¢ T dla kropek kwantowych w obu grupach struktur.

Podczas ciaglego wzbudzania kropki kwantowej $wiattem laserowym o okreslonej pola-
ryzacji kotowej, w obecnosci zewnetrznego pola magnetycznego, moze dochodzi¢ do dyna-
micznej polaryzacji spindéw jadrowych. Proces ten moze prowadzi¢ do zwickszenia uporzad-
kowania populacji stanéw spinowych jader, okreslanego w literaturze anglojezycznej jako
spin-cooling. Efekt ten moze spowodowaé wydtuzenie czasu defazowania w poréwnaniu z po-
miarem bez jego wystepowania. Mozliwosci techniczne nie pozwolily na pomiar efektu Han-
lego z modulowang polaryzacja Swiatla wzbudzajacego oraz synchronizacjg detekcji emisji
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Rysunek 5.21: Zalezno$¢ stopnia polaryzacji kotowej P, od czasu o$wietlania prébki umieszczonej
w zewnetrznym polu magnetycznym B = 300 mT.

o odpowiednich polaryzacjach. Doniesienia literaturowe pokazuja, ze przejécie od modulacji
do jej braku powoduje poszerzenie krzywej Hanlego. W przypadku zbioru kropek kwantowych
InP/InGaP/GaAs bylo to 3-krotne poszerzenie krzywej Hanlego,''7 z kolei dla pojedynczych
kropek kwantowych InAs/GaAs poszerzenie krzywej Hanlego wzrosto nawet 20-krotnie; co
wiecej, obserwowano gwaltowng depolaryzacje dla B > 0,5 T.!18 Szersza krzywa Hanlego
prowadzi do wyznaczenia krotszych czaséw defazowania. Z tego powodu wyznaczone w tej
pracy czasy mozna traktowa¢ jaks dolna granice czasu defazowania, a ograniczenie fluk-
tuacji spinéw jadrowych mogloby wydluzy¢ mierzone czasy Ty . Co wiecej, uzyskane w tej
pracy krzywe Hanlego doprowadzily do wyznaczenia czaséw defazowania spinéw elektronow
spodziewanych dla danych kropek kwantowych i zgodnych z teoretycznym przewidywaniem
wplywu oddzialywania nadsubtelnego, zgodnie ze wzorem (5.4).

W przypadku wystepowania dynamicznej polaryzacji spinéw jader moze réwniez docho-
dzi¢ do stopniowej zmiany orientacji polaryzacji spinu elektronu, obserwowanej jako narasta-
nie P, w czasie trwania pomiaru w skutek sprzezenia pomiedzy polaryzacja spinéw elektronow
i jader. Zeby zweryfikowaé, czy w przeprowadzonych eksperymentach obecny byl obecny ten
efekt, zbadano wplyw dlugotrwalego oswietlania prébki Swiatlem o stalej polaryzacji koto-
wej w obecnosci zewngtrznego pola magnetycznego (B = 300 mT) na polaryzacje emisji.
Wyniki dla linii emisyjnej z préobki MOVPE przedstawiono na rys. 5.21. Kropke kwantowsa
wzbudzana polaryzacjg kolowa prawoskretna i mierzono intensywnosci dla dwéch polaryzacji
kotowych emisji prowadzace do wyznaczenia P,. Pomiary powtarzano przez 40 min, co odpo-
wiada czasowi pomiaru polowy krzywej Hanlego (dla jednego zwrotu pola magnetycznego).
Nie zaobserwowano wyraznej zaleznosci P, od czasu wzbudzania prébki. Otrzymane wyniki
sugeruja zatem, ze w badanej kropce kwantowej dynamiczna polaryzacja spinéw jader nie
wystepuje w stopniu istotnym dla mierzonego P, lub jej wplyw na wyniki pomiaréw jest
pomijalny. Obserwowany rozrzut wartosci P, przypisano niestabilnosci uktadu oraz duzej
niepewnoéci zmierzonych intensywnoéci emisji dla poszczegdlnych polaryzacji.

Pomiar efektu Hanlego w funkcji temperatury dla trzech trionéw pozwolil na obserwacje
roznych zaleznosci. W przypadku trionu CX1 zaobserwowano wzrost szerokosci krzywej Han-
lego, poprzedzony jej spadkiem (wzrostem czasu defazowania), przy czym nie zaobserwowano
odwrécenia jej ksztattu. Podobna zaleznosé zaobserwowano dla dwéch energii wzbudzania,
z doktadnoscia do znaku P,. Z kolei dla drugiego trionu z prébki MBE réwniez zaobserwo-
wano poczatkowy spadek szerokosci krzywej, natomiast dla najwyzszych temperatur (45 K
i 55 K) krzywa Hanlego zmienita ksztalt wzgledem osi P,. Podobna sytuacje zaobserwowano
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Rysunek 5.22: Temperaturowa zalezno$¢ poszerzenia linii emisyjnej CX1 — prébka MBE.

dla jednego trionu z probki MOVPE, gdzie krzywa odwrdcila sie, natomiast same wartosci
P, pozostaly ujemne. Dodatkowo, w tym przypadku szeroko$é¢ krzywej jedynie rosta wraz ze
wzrostem temperatury.

W celu identyfikacji mechanizmu powodujacego wzrost czasu defazowania miedzy tem-
peratura 20 K a 30 K, zmierzono widma fotoluminescencji dla trionu CX1 z prébki MBE
przy wzbudzaniu nierezonansowym, w zakresie temperatur 7-60 K, z gestym krokiem (1-5 K
w zaleznodci od zakresu temperatury). Wyznaczona szerokosé linii emisyjnej CX1 w polowie
wysokos$ci (FWHM) w funkcji temperatury zostala przedstawiona na rys. 5.22. W zakresie
temperatur 20-60 K zaobserwowano jedynie wzrost poszerzenia linii, $wiadczacy o wplywie
fononow na poszerzenie niejednorodne. Brak obserwacji lokalnego minimum w okolicy tem-
peratury 30 K Swiadczy o tym, ze lokalny wzrost czasu defazowania nie jest zwiazany ze
zmiang oddzialywania z fononami w tej temperaturze. Natomiast dla temperatur > 30 K,
fonony zaczynaja by¢ dominujacym mechanizmem defazowania spinu elektronu. Inng przy-
czyng wzrostu czasu defazowania moze by¢ zjawisko zwiazane ze zwezeniem efektywnego
rozkladu pola magnetycznego pochodzacego od spinéw jader atomowych (z ang. motional
narrowing).''*120 Zjawisko to polega na dynamicznym usrednianiu lokalnego pola magne-
tycznego w wyniku jego szybkich fluktuacji, co moze prowadzi¢ do wydtuzenia czasu defazo-
wania wraz ze wzrostem temperatury. Koncepcja ta wywodzi sie ze spektroskopii rezonansu
magnetycznego i opisuje zachowanie spinéw doswiadczajacych lokalnego pola magnetycznego
zmiennego w czasie. W rozwazanym przypadku jest nim spin rezydentnego elektronu, kto-
rego stan jest inicjalizowany w kazdym procesie wzbudzenia trionu. Spin elektronu doswiadcza
fluktuujacego pola nadsubtelnego pochodzacego od spinéw jader atomowych. Wraz ze wzro-
stem temperatury fluktuacje tego pola moga zachodzi¢ w krotszej skali czasowej, co prowadzi
do jego efektywnego usredniania w czasie. W rezultacie maleje efektywny rozrzut wartosci
pola Ap do$wiadczanego przez spin elektronu, co ogranicza jego defazowanie i prowadzi do
wydluzenia czasu Ta, zgodnie z réwnaniem (5.4).

Zmiana ksztaltu krzywej w funkcji temperatury byla obserwowana dla zbioru kropek
kwantowych InP/InGaP/GaAs. Dla tych kropek krzywa Hanlego byla zlozeniem trzech Lo-
rentziandéw, ktérych szerokos¢ i amplituda zalezaly od oddzielnych proceséw dekoherencji,
przy czym najwezsza krzywa dotyczyla defazowania spinu elektronu niebioracego udziatu
w rekombinacji. Wywnioskowano, ze wraz ze wzrostem temperatury zanikaty kolejne mechani-
zmy, a relaksacja zwigzana z obrotem spinéw (powodujaca NCP) zostala zdominowana przez
defazowanie spowodowane oddzialtywaniem no$nikéw z fononami. W przypadku zaprezento-
wanych tutaj wynikéw nie obserwuje sie dodatkowych sktadowych, sugerujacych obecnosé
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dodatkowych mechanizméw dekoherencji. Istnieje mozliwos¢é, ze ich obserwacja wymagataby
zastosowania wyzszych pol magnetycznych, niedostepnych w tej konfiguracji pomiaru, lub
wyzszej dokladnosci pomiaru, gdy zmiany zachodza dla pola magnetycznego bliskiego zera.

Czas defazowania spinu elektronéw obserwowany dla obu badanych prébek z kropkami
kwantowymi InAs(P)/InP jest poréwnywalny z warto$ciami otrzymanymi dla innych kropek
kwantowych z grupy pétprzewodnikow III-V. Jak pokazano w tabeli 2.3, zaréwno dla kropek
emitujacych fotony o dtugoéci fali < 1 pm, jak i w zakresie III okna telekomunikacyjnego,
czasy defazowania sa zwykle rzedu 1 ns. Jak pokazano w niniejszej pracy, gtéwnym czyn-
nikiem powodujacym defazowanie elektronéw w badanych kropkach kwantowych w niskich
temperaturach jest oddzialywanie nadsubtelne. Jak wynika z réwnania (5.4), czas defazowa-
nia spowodowany tym oddzialywaniem zalezy silnie od materiatlu kropki kwantowej. Duzy
spin atoméw In powoduje silniejszy mechanizm defazowania. Oprocz skladu kropki kwan-
towej, duza role odgrywa jej geometria, a dokladniej liczba spinéw jadrowych, z ktérymi
oddziatuje elektron. Kropki kwantowe emitujace w podczerwieni telekomunikacyjnej cechuja
sie wiekszymi rozmiarami w poréwnaniu z kropkami kwantowymi emitujacymi fale o dhugo-
Sci < 1 pm. Zatem pomimo obecnoéci atoméw In w sktadzie badanych kropek kwantowych,
stosunkowo duzy rozmiar kropki kwantowej pozytywnie wplynal na obserwowany czas de-
fazowania, w konsekwencji czego otrzymano czasy defazowania zblizone do tych dla kropek
kwantowych opartych na GaAs. Badania temperaturowe pokazaly, ze dominujace dla niskich
temperatur defazowanie spowodowane oddzialywaniem nadsubtelnym zostaje zdominowane
przez oddzialywanie z fononami dla temperatur > 30 K.






6. Podsumowanie

Przedmiotem rozprawy doktorskiej bylo zbadanie mechanizméw dekoherencji zachodza-
cych w pojedynczych kropkach kwantowych emitujacych w zakresie trzeciego okna teleko-
munikacyjnego. Do realizacji celéw pracy wymagane bylo uruchomienie nowych stanowisk
badawczych w Laboratorium Optycznej Spektroskopii Nanostruktur. Zaprojektowano i zbu-
dowano uktad do interferencji dwufotonowej oraz uktad do pomiaru efektu Hanlego. Zbadano
dwie grupy kropek kwantowych emitujacych w zakresie III okna telekomunikacyjnego i wzra-
stanych w trybie Stranskiego-Krastanowa: jedne metoda MBE, a drugie metoda MOVPE.
Uzyskane wyniki potwierdzily postawione tezy rozprawy, co przedstawiono w dal-
szej czeSci podsumowania.

Przeprowadzono wstepne pomiary optyczne stuzace do wyznaczenia podstawowych wita-
Sciwosci linii emisyjnych, tj. energii emisji, intensywnosci w nasyceniu oraz szerokosci spektral-
nej. Przyporzadkowano réwniez emisje do odpowiednich komplekséw ekscytonowych. Na pod-
stawie tych pomiaréw wybrano odpowiednich kandydatéw do badan nad koherencja nosnikow
i ich spinéw. Wstepne pomiary optyczne przeprowadzono przy wzbudzaniu nierezonansowym,
czyli przy generowaniu nosnikéw w materiale bariery potencjatu. Pomiary fotoluminescencji
wzbudzeniowej, stuzace do wyznaczania odpowiedniej energii wzbudzania w eksperymentach
korelacji pojedynczych fotonéw i pomiaru efektu Hanlego, zostaly przeprowadzone w sche-
macie wzbudzania kwazirezonansowego do wyzszych stanéw wzbudzonych w kropkach kwan-
towych. Efektywne wzbudzanie nosnikéw wystepowato dla AE w zakresie od 10 meV do
80 meV, przy czym zakres ten byl ograniczony gléwnie zakresem przestrajania uzytego lasera
oraz dostepnoscig filtréw spektralnych.

W pomiarach korelacyjnych zbadano linie¢ pochodzaca z rekombinacji kompleksu o cha-
rakterze biekscytonowym z prébki MBE oraz trionu z prébki MOVPE. Dla linii z prébki
MBE wybrano wzbudzanie kwazirezonansowe o réznicy miedzy energia wzbudzania a ener-
gig emisji réwna AE = 32,5 meV. Wartosé prawdopodobienistwa emisji wielofotonowej, przy
tym schemacie wzbudzania moca odpowiadajaca nasyceniu intensywnosci emisji, wyniosta
gﬁg‘),v(O) = 0,0758(6). Pomiary interferencji dwufotonowej przeprowadzono dla dwéch réz-
nych odlegtosci czasowych miedzy impulsami wzbudzajacymi nosniki. Dla opdznienia réwnego
13,1 ns widoczno$é interferencji wyniosta V' = 9,4(4)%, podczas gdy dla opdznienia 5,3 ns,
warto$¢ ta wyniosta V' = 10,6(5)%, co oznacza 13-procentowy wzrost wartosci przy przejéciu
do mniejszej odleglosci czasowej miedzy impulsami wzbudzajacymi. Na podstawie tej obser-
wacji stwierdzono, ze jednym z efektéw ograniczajacych widocznosé interferencji jest rozmycie
widmowe spowodowane fluktuacjami otoczenia tadunkowego zachodzacymi w skali nanose-
kund. Co wigcej, w otrzymanych histogramach zaobserwowano grupowanie fotonéw w skali
kilkudziesieciu nanosekund, zwiazane z migotaniem Zrodia, ktérego przyczyna jest obecnosé
putapek tadunkowych w otoczeniu kropki kwantowej, przechwytujacych wzbudzone nosniki.
Warto zauwazy¢, ze w literaturze brakuje wynikéw interferencji dwufotonowej dla kropek
kwantowych wzrastanych metoda MBE w ukladzie materialowym InAs(P)/InP. Zgodnie ze
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stanem wiedzy autorki, jest to pierwsze doniesienie literaturowe dotyczace takich struktur
i zostalo zawarte réwniez w manuskrypcie artykutu z ref. [98].

Dla badanego trionu z probki MOVPE zaréwno pomiar autokorelacji II rzedu, jak i in-
terferencji dwufotonowej, przeprowadzono przy wzbudzaniu mocg odpowiadajaca nasyceniu
intensywno$ci emisji oraz moca 50-krotnie stabsza, $wiattem lasera o energii oddalonej od
energii emisji 0 AE = 29 meV. Zmiana mocy promieniowania wzbudzajacego wpty-
nela na dynamike no$nikéw, potwierdzajac jedng z postawionych tez. Obnizenie
mocy spowodowalo spadek prawdopodobieristwa emisji wielofotonowej z gﬁi&(()) = 0,220(60)
do gg&(o) = 0,150(12) oraz nieznaczny wzrost widocznosci interferencji z V. = 3,6(4)%
do V = 5,6(6)%. Z jednej strony obnizenie mocy wzbudzania ograniczylo mechanizmy po-
nownego wychwytywania nosnikéw (widoczne jako grupowanie fotonéw w obrebie $rodko-
wego piku), co wplynelo pozytywnie na zmierzona wartosé gﬁi&(@) 7 drugiej strony niewielki
wplyw obnizenia mocy na wyznaczong wartos¢ V' sugeruje, ze mozna zwigksza¢ moc wzbu-
dzenia do poziomu nasycenia bez istotnego pogorszenia stopnia nierozréznialnosci, uzyskujac
tym samym mozliwie wysoka czestos¢ emisji nierozréznialnych fotonéw, istotna do praktycz-
nych zastosowan. Wyeliminowanie wpltywu putapek tadunkowych poprzez kontrole otoczenia
kropki kwantowej oraz skuteczniejsze filtrowanie emisji z danego stanu mogloby wyraznie po-
prawi¢ uzyskany stopien nierozréznialnosci pojedynczych fotonéw, nawet przy wzbudzaniu
w rezimie nasycenia intensywnogsci linii emisyjnej.

Wartos¢ V otrzymana dla linii z prébki MBE jest niemal 3-krotnie wyzsza niz dla probki
MOVPE. Natomiast skorygowana wartos¢ stopnia nierozréznialnoéci Mg, uwzgledniajaca nie-
zerowg warto$é¢ funkeji gg&,(O), odwraca te zalezno$é. Dla prébki MBE otrzymano Mg =
18,4(9)%, natomiast dla probki MOVPE — Mg = 33(11)%. Wynika z tego, ze dla obu pré-
bek gﬁﬁ&(o) > 0 powoduje zawyzenie mierzalnego stopnia nierozréznialnosci pojedynczych
fotonéw, przy czym dla linii z prébki MOVPE efekt ten byl silniejszy (z powodu wyzszej
wartosci gg&,(O)) Wyznaczony czas koherencji Ty jest trzykrotnie dituzszy dla linii z prébki
MOVPE (T = 389(94) ns) niz dla linii z prébki MBE (7> = 108(25) ns). Jest to kolejny
argument sugerujacy, ze badany stan biekscytonowy w prébce MOVPE moze mieé¢ wickszy
potencjat jako zrédto nierozréznialnych fotonéw, pod warunkiem ograniczenia prawdopodo-
bienistwa emisji wielofotonowej oraz emisji tta. Obecnosé putapek tadunkowych w otoczeniu
badanych kropek kwantowych przejawiala si¢ inaczej. W przypadku prébki MBE widoczne
bylo grupowanie fotonéw w skali kilkudziesieciu nanosekund, spowodowane migotaniem zZro-
dla, natomiast w przypadku probki MOVPE grupowanie fotonéw zachodzito w krétkiej skali
czasowej, rzedu ~ 1 ns, i spowodowane byto mechanizmem ponownego wychwytywania nosni-
kéw. Zatem potwierdzono teze, ze czas dekoherencji no$nikéw w kropkach kwan-
towych jest determinowany zaréwno przez ich oddzialywanie z otoczeniem, jak
i przez dynamike tego oddzialywania.

Niestety, niewielka liczba uzyskanych wynikéw, brak danych dla tych samych komplekséw
ekscytonowych oraz brak wyraznej przewagi jednej z dwoch zmierzonych linii emisyjnych, nie
pozwalaja na wyciagniecie jednoznacznych wnioskéw dotyczacych wplywu metody wzrostu
na koherencje stanéw ekscytonowych w badanych kropkach kwantowych. Jednocze$nie nie
mozna wykluczyé, ze wlasciwosci wspolne dla obu prébek, takie jak sktad materialowy oraz
tryb wzrostu Stranskiego-Krastanowa, maja wickszy wplyw na obserwowang koherencje niz
sama metoda epitaksji. Potwierdzono teze, ze na podstawie pomiaréw interferen-
cji Honga—Ou—Mandela mozliwe jest wyznaczenie czaséw dekoherencji nosnikéw
w kropkach kwantowych InAs(P)/InP wzrastanych metodami epitaksji.

Badania nad koherencja spinéw nosnikéw rozpoczeto ponownie od wstepnych pomiaréw
optycznych, stuzacych zidentyfikowaniu trionéw w widmie fotoluminescencji oraz okreséleniu
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g-czynnikéw elektronéw, a takze optymalnych energii wzbudzania kwazirezonansowego. Zaob-
serwowano ujemny stopien polaryzacji kolowej dla wiekszosci linii emisyjnych pochodzacych
z rekombinacji trionéw. Dokladne badania P, w funkcji energii wzbudzania pokazaly, ze dla
trionéw z obu prébek obserwuje sie zaleznosé znaku P, od energii wzbudzania. Daje to moz-
liwos¢ optycznej orientacji spinu rezydentnego elektronu w ujemnym trionie poprzez kontrole
wzbudzania nosnikéw do odpowiednich stanéw wyzszych w kropce kwantowej. Procesy pro-
wadzace do obrotu spinu zachodza dla AFE odpowiadajacej energii podtuznego fononu optycz-
nego bariery, a takze sumy (lub réznicy) energii tego fononu i innych fononéw (optycznych
i akustycznych).” Zatem potwierdzono, Zze energia promieniowania wzbudzajacego
wplywa na dynamike spinéw nosnikéw oraz na ich dekoherencje.

W pomiarach efektu Hanlego zaobserwowano rézne ksztalty krzywej depolaryzacji emisji,
z przewaga krzywych odzwierciedlajacych funkcje Lorentza, na podstawie ktérych wyzna-
czono czasy defazowania spinéw elektronéw 75. Niestandardowe krzywe Hanlego postuzyly
jako obserwacje eksperymentalne, a ich wnikliwa interpretacja wymaga rozwiniecia opisu teo-
retycznego wykraczajacego poza zatozenia tej rozprawy. Dla obu prébek wyznaczono zblizone
wartosci czaséw T3, mieszczace si¢ w zakresie od 0,5 do 1,5 ns, co jest zgodne z przewidy-
waniami teoretycznymi dla badanych kropek kwantowych dotyczacymi czaséow defazowania
spinéw elektronéw spowodowanych oddzialywaniem nadsubtelnym (~ 1 ns). Ponownie, na
podstawie uzyskanej statystyki wywnioskowano, ze metoda epitaksji nie wplyneta na cha-
rakterystyczne czasy defazowania spinéw elektronéw w kropkach kwantowych InAs(P)/InP.
Obecnosé¢ atomow In, powodujacych wzrost oddzialtywania nadsubtelnego, jest zbalansowana
przez duzy rozmiar kropek kwantowych emitujacych w zakresie podczerwieni telekomuni-
kacyjnej. Dlatego, mimo obecnosci atoméw In o duzym spinie jadrowym (9/2), otrzymane
wartosci T4 sa poréwnywalne z tymi uzyskiwanymi dla kropek kwantowych na bazie GaAs.
Daje to potencjal do realizacji protokotéw inicjalizacji, kontroli i odczytu standéw spinowych
dla spinéw nosnikéw w badanych kropkach kwantowych, ktére sa skutecznie realizowane dla
kropek w innych ukitadach materialowych. Pomiary efektu Hanlego na pojedynczych spinach
nosnikéw zwigzanych w kropkach kwantowych emitujacych w zakresie III okna telekomu-
nikacyjnego zostaly po raz pierwszy zreportowane w publikacji z ref. [81], powiazanej z ta
rozprawa. Efekt Hanlego umozliwil zatem wyznaczenie czasu defazowania spinu
pojedynczego nosnika w kropce kwantowej emitujgcej w zakresie telekomunika-
cyjnym, co potwierdza jedna z postawionych tez.

Pomiary temperaturowej zaleznosci efektu Hanlego wykazaly spadek czasu defazowania
wraz ze wzrostem temperatury. Natomiast w przypadku trionu z prébki MBE zaobserwo-
wano poczatkowy wzrost wartosci 175 pomiedzy temperatura 20 a 30 K. Przyporzadkowano
to efektowi motional narrowing, oznaczajacemu zwezeniem efektywnego rozkladu pola ma-
gnetycznego pochodzacego od spinéw jader atomowych. Te sama zaleznosé 15 zaobserwowano
dla obu trionow, dla ktérych zbadano efekt Hanlego w funkcji temperatury. Oznacza to, ze
dla spinéw no$nikéw w kropkach kwantowych temperatura okolo 30 K moze by¢ bardziej
optymalna od temperatury wrzenia cieklego helu. Natomiast spadek 75 w wyzszych tempe-
raturach powigzano z oddzialywaniem z fononami prowadzacym do defazowania spinéw.

Nawet o rzad krétsze czasy defazowania stanu ekscytonowego w poréwnaniu do czasu
defazowania spinu sa spodziewanym wynikiem. Do zachowania koherencji stanu ekscyto-
nowego wymagana jest koherencja spindéw nosnikéw tworzacych ten stan. Wieksza liczba
stopni swobody moze skréci¢ mierzony czas koherencji stanu ekscytonowego w poréwna-
niu z czasem koherencji pojedynczego spinu nosnika. Uzyskano niezerowy stopien nierozréz-
nialnosci pojedynczych fotonéw, przy pobudzaniu kwazirezonansowym oraz bez zastosowan
struktur fotonicznych powodujacych efekt Purcella. Z kolei, w przypadku spinéw nosnikdéw
uzyskano czasy defazowania poréwnywalne z tymi uzyskiwanymi dla kropek kwantowych
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wzrastanych w innych ukladach materialowych. Obie obserwacje potwierdzity teze, ze
badane kropki kwantowe, emitujgce w trzecim oknie telekomunikacyjnym, stano-
wig obiecujaca platforme dla zastosowan w kwantowym przetwarzaniu informacji.
Ponadto, potwierdzono, ze rodzaj zastosowanej metody epitaksjalnego wzrostu
w trybie Stranskiego-Krastanowa nie determinuje jednoznacznie wtasciwosci ba-
danych kropek kwantowych w zakresie ich parametréw optycznych i spinowych.
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