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„Im Augenblick ist die Physik wieder schrecklich verworren.

Jedenfalls ist sie mir zu schwer, und ich wünschte,

ich wäre Filmkomiker oder so etwas geworden

und hätte nie etwas von Physik gehört.”

– Wolfgang Pauli, list do Arnolda Sommerfelda, 1924

„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, według relacji A.F. Joffego, 1924
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Streszczenie

Dyskretne widmo energetyczne, które determinuje wşaściwości optyczne pojedynczych
kropek kwantowych, oraz mo£liwość inicjalizacji i kontroli pojedynczego spinu nośnika spra-
wiają, £e stanowią one jedną z najbardziej obiecujących platform do zastosowania w prze-
twarzaniu i przesyşaniu informacji kwantowej. Szczególne znaczenie mają kropki kwantowe
emitujące w zakresie telekomunikacyjnym, poniewa£ umo£liwiają wykorzystanie istniejącej
infrastruktury światşowodowej do transmisji informacji kwantowej. Jednym z kluczowych
warunków zastosowania kropek kwantowych w tych technologiach jest dşugi czas koherencji
nośników oraz ich spinów, czyli czas zachowania relacji fazowej pomiędzy stanami wşasnymi
ukşadu. Procesy prowadzące do utraty koherencji zale£ą zarówno od wşaściwości samych kro-
pek, jak i od ich oddziaşywania z otoczeniem, dlatego ich poznanie i kontrola stanowią istotne
zagadnienie z punktu widzenia zastosowań w technologiach kwantowych.

Przedmiotem rozprawy doktorskiej jest doświadczalna analiza koherencji nośników i spi-
nów nośników związanych w pojedynczych kropkach kwantowych emitujących w trzecim
oknie telekomunikacyjnym oraz ocena ich przydatności do zastosowań w kwantowym prze-
twarzaniu informacji. W ramach pracy zbadano kropki kwantowe w ukşadzie materiaşowym
InAs(P)/InP, wzrastane z wykorzystaniem ró£nych metod epitaksjalnych w trybie wzrostu
Stranskiego-Krastanowa.

Przed przystąpieniem do docelowych badań określono podstawowe wşaściwości optyczne
i magnetooptyczne badanych kropek kwantowych, co pozwolişo na identyfikację kompleksów
ekscytonowych oraz wyznaczenie ich g-czynników. Uzyskane informacje wykorzystano następ-
nie w badaniach koherencji nośników poprzez interferencję dwufotonową w ukşadzie Honga-
Ou-Mandela oraz koherencji spinowej nośników z wykorzystaniem efektu Hanlego. Zbadano
zale£ność obserwowanej nierozró£nialności fotonów od odstępu czasowego pomiędzy kolejnymi
procesami wzbudzenia oraz od mocy wzbudzania. Określono czasy dekoherencji nośników
oraz przeanalizowano wpşyw warunków wzbudzania na obserwowaną koherencję. Dynamikę
spinową pojedynczych nośników badano z wykorzystaniem efektu Hanlego, który umo£liwiş
wyznaczenie czasów defazowania spinów nośników w pojedynczych kropkach kwantowych.
Zbadano równie£ zale£ność czasu defazowania od temperatury. Uzyskane wyniki pozwolişy
określić wpşyw warunków eksperymentalnych na procesy dekoherencji spinów pojedynczych
nośników oraz wskazać mechanizmy mogące odpowiadać za obserwowany zanik koherencji.

Porównanie struktur otrzymanych ró£nymi metodami wzrostu epitaksjalnego wskazuje,
£e sama metoda wzrostu nie determinuje jednoznacznie badanych wşaściwości optycznych
i spinowych, a uzyskane parametry są ze sobą porównywalne. Mo£e to wynikać z faktu, £e
obie grupy kropek kwantowych wzrastane byşy w tym samym ukşadzie materiaşowym. Wyniki
pracy pokazują, £e pojedyncze kropki kwantowe emitujące w zakresie trzeciego okna teleko-
munikacyjnego emitują pojedyncze fotony oraz zachowują koherencję optyczną i spinową.
Otrzymane rezultaty wskazują tym samym na ich potencjaş jako źródşa światşa kwantowego
oraz elementów przyszşych ukşadów 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 inĆuence
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

Rozwój fizyki kwantowej umo£liwiş opis teoretyczny, a tak£e badanie zjawisk zachodzących
w skali mikro- i nanometrowej. Pomimo jej ponad stuletniej historii, opis wielu ukşadów kwan-
towych oraz zachodzących w nich procesów nadal stanowi przedmiot intensywnych badań.
Szczególne znaczenie mają zjawiska wynikające z superpozycji stanów, koherencji kwantowej
oraz kwantowego charakteru oddziaşywań między ukşadem a jego otoczeniem. Ich pozna-
nie jest istotne zarówno z punktu widzenia badań podstawowych, jak i rozwoju technologii
wykorzystujących wşaściwości ukşadów kwantowych.

Wśród obszarów, w których efekty kwantowe znajdują zastosowanie, szczególne znaczenie
ma przetwarzanie i przesyşanie informacji. Technologie kwantowe umo£liwiają wykorzystanie
superpozycji i splątania do realizacji nowych metod przetwarzania informacji, komunikacji
oraz kryptografii. W niniejszej rozprawie skupiono się na badaniu póşprzewodnikowych kropek
kwantowych InAs(P)/InP, emitujących w zakresie III okna telekomunikacyjnego, ze względu
na ich potencjaş aplikacyjny jako emitery nieklasycznego światşa w komunikacji i kryptografii
kwantowej oraz jako kubity i pamięci spinowe w kwantowym przetwarzaniu informacji.

Celem niniejszej rozprawy doktorskiej byşa weryfikacja potencjaşu aplikacyjnego bada-
nych struktur kwazizerowymiarowych oraz określenie mechanizmów ograniczających ich ko-
herencję. Do realizacji tego celu potrzebne byşo zaprojektowanie i zbudowanie dwóch ukşadów
pomiarowych. Pierwszy z nich posşu£yş do obserwacji efektu Honga-Ou-Mandela poprzez
interferencję dwufotonową, a drugi Ů do pomiaru efektu Hanlego. W ramach pracy roz-
szerzono zakres eksperymentów mo£liwych do przeprowadzenia w Laboratorium Optycznej
Spektroskopii Nanostruktur, dziaşającym na Wydziale Podstawowych Problemów Techniki
Politechniki Wrocşawskiej. Autorka pracy byşa odpowiedzialna za zaprojektowanie oraz zşo-
£enie ukşadów pomiarowych lub ich części, a tak£e za przeprowadzanie pomiarów z ich u£y-
ciem. Przedmiotem badań byşy kropki kwantowe InAs(P)/InP emitujące w zakresie III okna
telekomunikacyjnego. Badano dwie grupy struktur ró£niące się metodą wzrostu. Pierwsza
próbka byşa wzrastana metodą epitaksji z wiązek molekularnych na Uniwersytecie w Kassel,
a druga metodą epitaksji z fazy gazowej z u£yciem związków metaloorganicznych na Duńskim
Uniwesytecie Technicznym.

Opierając się na przedstawionym problemie badawczym oraz celach pracy sformuşowano
następujące tezy, których weryfikacja zostaşa przeprowadzona na podstawie wyników badań
eksperymentalnych:

• Na podstawie pomiarów interferencji HongaŰOuŰMandela mo£liwe jest wyznaczenie
czasów dekoherencji nośników w kropkach kwantowych InAs(P)/InP wzrastanych me-
todami epitaksji.

• Efekt Hanlego umo£liwia wyznaczenie czasu defazowania spinu pojedynczego nośnika
w kropce kwantowej emitującej w zakresie telekomunikacyjnym.

• Rodzaj zastosowanej metody epitaksjalnego wzrostu w trybie Stranskiego-Krastanowa
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nie determinuje jednoznacznie wşaściwości badanych kropek kwantowych w zakresie ich
parametrów optycznych i spinowych.

• Badane kropki kwantowe, emitujące w trzecim oknie telekomunikacyjnym, stanowią
obiecującą platformę dla zastosowań w kwantowym przetwarzaniu informacji.

• Czas dekoherencji nośników w kropkach kwantowych jest determinowany zarówno przez
ich oddziaşywanie z otoczeniem, jak i przez dynamikę tego oddziaşywania.

• Warunki wzbudzania, w szczególności energia i moc promieniowania wzbudzającego,
wpşywają na dynamikę oraz dekoherencję nośników i ich spinów w kropkach kwanto-
wych.

Rozprawa skşada się z sześciu gşównych rozdziaşów. Rozdziaş 1. sşu£y jako wprowadze-
nie do fizyki kropek kwantowych, wyjaśnia metody ich wytwarzania, opisuje najwa£niejsze
wşaściwości optyczne wymagane do zrozumienia dalszej części rozprawy oraz podkreśla ich
znaczenia w kontekście zastosowań w technologiach kwantowych. W rozdziale 2. przedsta-
wiono definicję koherencji nośników i ich spinów w kropkach kwantowych oraz metody jej
określenia, w szczególności pomiar efektu Honga-Ou-Mandela i efektu Hanlego. W rozdziale
3. opisano dokşadnie ukşady pomiarowe, które zostaşy przygotowane na potrzeby niniejszych
badań oraz struktury, które byşy ich przedmiotem. Rozdziaşy 4. i 5. zawierają wyniki odpo-
wiednio efektu Honga-Ou-Mandela i efektu Hanlego dla obu próbek oddzielnie, poprzedzone
wynikami niezbędnych wstępnych pomiarów optycznych uzasadniających wybór badanych
struktur i warunków pomiaru. Przedstawiono równie£ wyniki pomiarów funkcji autokorelacji
drugiego rzędu oraz wyniki prowadzące do wyznaczenia g-czynników, które niezbędne byşy do
poprawnej analizy wyników odpowiednio interferencji dwufotonowej i pomiaru efektu Han-
lego. W rozdziale 6. podsumowano wyniki pomiarów dla obu badanych próbek oraz wysunięto
wnioski odnośnie otrzymanych rezultatów identyfikując dominujące mechanizmy dekoherencji
w kropkach kwantowych InAs(P)/InP.
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1. Kropki kwantowe i ich wşaściwo-
ści

W 1982 roku przewidziano, £e ograniczenie ruchu nośników w póşprzewodniku w trzech
wymiarach prowadzi do zasadniczych zmian jego wşaściwości elektronowych i optycznych.
Gdy rozmiar struktury staje się porównywalny z dşugością fali de BroglieŠa nośników, cią-
gşe pasma energetyczne ulegają dyskretyzacji, czemu towarzyszy istotna modyfikacja funkcji
gęstości stanów. W przypadku ograniczenia w trzech wymiarach gęstość stanów przyjmuje
postać sumy funkcji typu delty Diraca odpowiadających dyskretnym poziomom energetycz-
nym. Powstaşe w ten sposób kropki kwantowe charakteryzują się caşkowicie skwantowaną
drabinką stanów energetycznych, przypominającą atomowe widmo energii.1 W niniejszym
rozdziale przedstawiono metody wytwarzania oraz podstawowe wşaściwości epitaksjalnych
kropek kwantowych o strukturze pasm energetycznych typu I, które są przedmiotem niniej-
szych badań, oraz ich wybrane zastosowania w technologiach kwantowych.

1.1 Metody wytwarzania kropek kwantowych oraz ich morfo-
logia

Istnieją dwie gşówne grupy kropek kwantowych obecnie rozwijanych zarówno w kręgach
naukowych, jak i w ró£nych gaşęziach przemysşu. Koloidalne kropki kwantowe wytwarzane
metodami fizyko-chemicznymi powstają w wyniku wytrącania krysztaşów o rozmiarach nano-
metrycznych z roztworu. Istnieje wiele ró£nych metod ich syntezy, w wyniku których otrzy-
muje się nanokrysztaşy o ró£nych ksztaştach i rozmiarach. W przypadku gdy źródşem ogra-
niczenia kwantowego dla nośników jest powierzchnia nanokrysztaşu, du£ą rolę odgrywają de-
fekty powierzchniowe oraz obecność niezwiązanych elektronów na powierzchni. Prowadzi to
do zmniejszenia efektywności kwantowej luminescencji. Zastosowanie powşoki z dodatkowego
materiaşu o większej przerwie energetycznej, otaczającego nanokrysztaş póşprzewodnikowy
o mniejszej przerwie energetycznej, redukuje wpşyw efektów powierzchniowych, a co za tym
idzie, zwiększa wydajność kwantową emisji z kropki kwantowej. Koloidalne kropki kwantowe
cechują się bardzo maşymi rozmiarami, rzędu kilku nanometrów, symetrycznym ksztaştem
(często sferycznym) oraz dobrą rozpuszczalnością w wodzie. Znalazşy zastosowanie w biolo-
gii i medycynie, np. jako znaczniki komórek nowotworowych, natomiast ich implementację
w przemyśle póşprzewodnikowym ogranicza trudność w integracji z ukşadami elektronicz-
nymi.

Z tego względu w optoelektronice i optyce kwantowej dominują kropki epitaksjalne, które
şączą wysoką jakość struktury krystalicznej z mo£liwością integracji z rozwiniętą technologią
póşprzewodnikową. Epitaksja (z ang. epitaxy) jest techniką osadzania pojedynczych warstw
materiaşu póşprzewodnikowego na krystalicznym podşo£u. W zale£ności od materiaşu podşo£a
i osadzanej warstwy wyró£nia się homoepitaksję oraz heteroepitaksję. 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 staşe sieci tych materiaşów ró£nią się od siebie, co powoduje odksztaşcenia w warstwie
osadzanej. Istnieje kilka metod epitaksjalnego wzrostu kropek kwantowych, m.in.: epitaksja
z wiązek molekularnych (z ang. molecular beam epitaxy — MBE), epitaksja z fazy ciekşej
(z ang. liquid-phase epitaxy — LPE), epitaksja z fazy gazowej (z ang. vapour-phase epitaxy

— VPE) oraz jej odmiana Ů epitaksja z fazy gazowej z u£yciem związków metaloorganicz-
nych (z ang. metal-organic vapour phase epitaxy — MOVPE). Obecnie wytwarzanie kropek
kwantowych najczęściej odbywa się na drodze samoorganizacji za pomocą techniki MBE lub
MOVPE.

W zale£ności od stopnia niedopasowania staşych sieci nanoszonego krysztaşu i podşo£a
oraz od ich energii powierzchniowych obserwuje się ró£ne zachowanie osadzanego materiaşu.
Mo£na mówić o trzech najwa£niejszych trybach wzrostu, które schematycznie przedstawiono
na rys. 1.1. Wzrost w trybie Volmera-Webera polega na tworzeniu się zarodków z pojedyn-
czych atomów, które następnie rosną i formują wyspy. Dzieje się tak, poniewa£ energia adhe-
zji jest większa ni£ energia kohezji. Przeciwne zachowanie obserwuje się przy wzroście typu
Franka-van der Merwego, w którym osadzane atomy są silniej związane z podşo£em. Wzrost
materiaşu na powierzchni krysztaşu następuje warstwa po warstwie, przy czym ka£da kolejna
warstwa wzrasta ze staşą sieci dopasowaną do podşo£a. Z kolei tryb Stranskiego-Krastanowa
(w którym ró£nice staşych sieci są w zakresie okoşo 2Ű7%) polega na początkowym wzroście
kilku monowarstw tworzących tzw. warstwę zwil£ającą (z ang. wetting layer), a następnie
na formowaniu się wysp. W pierwszym etapie wzrostu materiaş osadzany dopasowuje swoją
sieć krystaliczną do staşej sieci podşo£a. Po przekroczeniu pewnej grubości, określanej gru-
bością krytyczną, tworzą się trójwymiarowe wyspy będące prekursorem samoorganizujących
się kropek kwantowych, które po przykryciu materiaşem bariery tworzą struktury zdolne do
przestrzennego ograniczenia nośników şadunku. W tej pracy badane są struktury wytwo-
rzone metodami epitaksji MBE oraz MOVPE, powstaşe na drodze samoorganizacji w trybie
Stranskiego-Krastanowa, dlatego poni£ej omówione zostaną dokşadniej te grupy struktur.

Odksztaşcenia wynikające z niedopasowania staşych sieciowych są podstawowym czynni-
kiem odpowiedzialnym za przejście od wzrostu dwuwymiarowego do tworzenia trójwymia-
rowych wysp w trybie StranskiegoŰKrastanowa. Początkowo na podşo£u tworzy się cienka
warstwa zwil£ająca, której wzrost jest energetycznie korzystny dzięki bilansowi energii po-
wierzchniowych i międzyfazowych. Wraz ze wzrostem grubości warstwy narasta energia sprę-
£ysta związana z odksztaşceniem sieci krystalicznej. Po przekroczeniu grubości krytycznej
korzystniejsze energetycznie staje się utworzenie trójwymiarowych wysp, w których naprę£e-
nia mogą zostać częściowo zrelaksowane.

Najbardziej typowy ukşad materiaşowy u£ywany do formowania kropek kwantowych w try-
bie wzrostu Stranskiego-Krastanowa to InAs osadzany na podşo£u z GaAs. InAs ma większą
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staşą sieci ni£ GaAs, co powoduje niedopasowanie sieci na poziomie ∼ 7,2%. Początkowo InAs
tworzy warstwę zwil£ającą na GaAs. Po osiągnięciu grubości krytycznej ∼ 1,7 monowarstwy
(w przypadku czystego InAs) z powodu energii odksztaşcenia spowodowanej niedopasowa-
niem sieci zmienia się morfologia wzrostu z warstw na wyspy. W przypadku InAs wzrasta-
nego na InP niedopasowanie sieciowe wynosi ∼ 3,2%. W tym ukşadzie przejście od wzrostu
dwuwymiarowego do formowania trójwymiarowych wysp następuje zazwyczaj po osadzeniu
okoşo 2,5Ű3,5 monowarstwy materiaşu, przy czym dokşadna wartość grubości krytycznej za-
le£y od parametrów wzrostu. Mniejsze niedopasowanie sieciowe w porównaniu do InAs/GaAs
pozwala osiągnąć większe kropki kwantowe i mniej odksztaşcone, co obni£a energię emisji.2

W metodzie MBE caşy proces wzrostu odbywa się w warunkach ultrawysokiej pró£ni
(10-7Ű10-10 Pa). Źródşem wiązek molekularnych lub atomowych są komórki efuzyjne (Knud-
sena), w których znajdują się pierwiastki w stanie staşym o wysokiej czystości (∼99,9999%).
Podczas procesu wzrostu są podgrzewane do temperatury sublimacji. Utworzona w ten spo-
sób wiązka molekularna jest kierowana w stronę podşo£a. Niezale£na kontrola strumieni po-
szczególnych pierwiastków umo£liwia precyzyjne sterowanie skşadem chemicznym, domiesz-
kowaniem oraz grubością osadzanych warstw. Zaletami metody MBE są przede wszystkim
mo£liwość wytworzenia zaawansowanych materiaşów o wysokiej jakości sieci krystalicznej,
dokşadna kontrola skşadu i grubości warstw oraz powtarzalność procesu. Gşówną wadą tego
wzrostu jest wysoki koszt i niska szybkość osadzania.2 W technice wzrostu MOVPE prekurso-
rami są związki metaloorganiczne oraz wodorki pierwiastków grup III i V. W przeciwieństwie
do MBE, wzrost zachodzi dzięki reakcjom chemicznym na powierzchni ogrzewanego podşo£a.
Metoda MOVPE umo£liwia otrzymywanie względnie wysokiej jakości warstw epitaksjalnych
przy znacznie większej szybkości wzrostu i jest powszechnie stosowana do produkcji struktur
póşprzewodnikowych.

Alternatywę dla wzrostu w trybie StranskiegoŰKrastanowa stanowią inne metody rów-
nolegle rozwijane, takie jak epitaksja kropelkowa (z ang. droplet epitaxy — DE) oraz epi-
taksja poprzedzona trawieniem kropelkowym (z ang. local droplet etching epitaxy — LDE).
Umo£liwiają one otrzymywanie kropek kwantowych bez tworzenia warstwy zwil£ającej oraz
zapewniają niezale£ną kontrolę rozmiaru i gęstości powierzchniowej struktur na etapie formo-
wania kropli. Dodatkową zaletą tych technik jest mo£liwość wytwarzania kropek kwantowych
zarówno z materiaşów dopasowanych sieciowo do podşo£a, jak i z materiaşów o znacznym nie-
dopasowaniu staşych sieciowych. W obu przypadkach mo£na uzyskać kropki kwantowe bez
odksztaşceń i o wysokiej symetrii. Z kolei losowy charakter nukleacji wysp w trybie Stran-
skiegoŰKrastanowa powoduje, £e uzyskiwane kropki wykazują rozrzut rozmiarów, typowo
rzędu 10%, zale£ny od temperatury wzrostu, ilości zdeponowanego materiaşu oraz kinetyki
dyfuzji powierzchniowej. Rozrzut ten przekşada się bezpośrednio na niejednorodność energii
emisji zespoşu kropek kwantowych. Geometrię kropek na powierzchni mo£na charakteryzo-
wać m.in. za pomocą mikroskopii siş atomowych lub skaningowej mikroskopii elektronowej.
Metody te pozwalają określić rozmiar i ksztaşt kropek przed ich przykryciem warstwą ba-
riery. Do badania struktury kropek po przykryciu mo£na natomiast wykorzystać transmi-
syjną mikroskopię elektronową, jednak wymaga ona destrukcyjnego przygotowania próbki.
Ponadto losowe rozmieszczenie kropek na powierzchni utrudnia powiązanie ich struktury
przed i po przykryciu. Procesy dyfuzji odgrywają istotną rolę w ksztaştowaniu ostatecznej
geometrii i skşadu kropek kwantowych. W wielu przypadkach kropki wykazują równie£ wy-
dşu£enie wzdşu£ określonego kierunku w pşaszczyźnie wzrostu, związane z anizotropią dyfu-
zji powierzchniowej wynikającą z orientacji krystalograficznej podşo£a.3. Zarówno asymetria
w pşaszczyźnie wzrostu, jak i odksztaşcenia prowadzące do naprę£eń wpşywają na wşaściwości
kropek kwantowych, o czym więcej w kolejnych częściach tego rozdziaşu.
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1.2 Wşaściwości póşprzewodnikowych kropek kwantowych

1.2.1 Struktura energetyczna

Gęstość stanów w póşprzewodniku zale£y od wymiarowości ukşadu, gdy£ ograniczenie
ruchu nośników w określonych kierunkach prowadzi do zmniejszenia liczby stopni swobody
w przestrzeni wektorów falowych k. Dla parabolicznej zale£ności dyspersyjnej gęstość stanów
w ukşadzie o i swobodnych wymiarach jest proporcjonalna do ϵi/2−1, gdzie ϵ jest energią
mierzoną od krawędzi pasma przewodnictwa. Zatem funkcja gęstości stanów elektronowych
ρ

(i)
c (ϵ) dla i-wymiarowego póşprzewodnika jest wyra£ona przez:
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, (1.4)

gdzie m∗ jest masą efektywną elektronu, ϵ jest jego energią mierzoną od krawędzi pasma
przewodnictwa Ec, ℏ jest staşą Plancka, H(ϵ) oznacza funkcję skokową HeavisideŠa, gdzie
H(ϵ ≥ 0) = 1 i H(ϵ < 0) = 0, natomiast δ(ϵ) jest deltą Diraca. Wartości ϵz(n), ϵy(l)
i ϵx(k) to energie poziomów energetycznych o liczbach kwantowych odpowiednio n, l i k.1

W przypadku ukşadów kwazizerowymiarowych nie występuje ciągşy rozkşad gęstości stanów
Ů funkcja gęstości stanów przyjmuje wartości dyskretne. Wizualizacja funkcji gęstości sta-
nów dla ukşadów o i-wymiarowości zostaşa przedstawiona na rys. 1.2. Dla dziur w paśmie
walencyjnym występują analogiczne zale£ności ρ

(i)
v (ϵ).

Rysunek 1.2: Funkcje gęstości stanów nośników dla ukşadów o ró£nych wymiarowościach.

Wiele optycznych i elektronowych wşaściwości nanostruktur zale£y ściśle od funkcji gęsto-
ści stanów. Sişa przejścia optycznego odpowiadającego absorpcji fotonu jest proporcjonalna
do gęstości stanów w stanie początkowym w paśmie walencyjnym i w stanie końcowym w pa-
śmie przewodnictwa. Zale£ność ta mówi o şącznej gęstości stanów i ma analogiczne zale£ności
od wymiarowości ukşadu, jak indywidualne funkcje gęstości stanów dla elektronów i dziur.4

Istnienie skwantowanych poziomów energetycznych w zerowymiarowych strukturach póş-
przewodnikowych powoduje, £e optyczna przerwa energetyczna jest powiększona o ró£nicę
energii między krawędziami pasm a pierwszymi związanymi stanami energetycznymi, w po-
równaniu z póşprzewodnikiem objętościowym. Co więcej, mo£liwa jest in£ynieria takiej efek-
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tywnej przerwy wzbronionej poprzez kontrolowanie rozmiaru struktury. Wraz ze zmniejsza-
niem rozmiaru nanostruktury efektywna przerwa energetyczna się poszerza, a kolejne poziomy
energetyczne są dalej siebie. Jest to tzw. kwantowy efekt rozmiarowy, obserwowany dla nośni-
ków w póşprzewodnikach niskowymiarowych. Dla najprostszego przypadku struktury kwa-
zizerowymiarowej, tj. prostopadşościennej kostki, kwantowe związanie nośników mo£e być
rozpatrywane oddzielnie dla ka£dego kierunku w przestrzeni. W przybli£eniu nieskończenie
gşębokiej studni potencjaşu, energie nośników w prostopadşościennej kostce o wymiarach Lz,
Ly i Lx są funkcją trzech liczb kwantowych n, m i l:5

ϵn,m,l =
ℏ

2π2n2

2m∗L2
z

+
ℏ

2π2m2

2m∗L2
y

+
ℏ

2π2l2

2m∗L2
x

(n,m,l = 1,2,3, . . .). (1.5)

Ksztaşt rzeczywistych kropek kwantowych jest du£o bardziej skomplikowany, dlatego ob-
liczenie energii stanów związanych wymaga numerycznego rozwiązania odpowiednich równań
Schrödingera. Kwantyzacja energii jest powodem, dla którego kropki kwantowe nazywane są
potocznie sztucznymi atomami. Z tego względu kolejne poziomy energetyczne w kropkach
oznaczane są często literami s, p i d, analogicznie do orbitali atomowych, przy czym w na-
szym przypadku odnoszą się one do stanu podstawowego i stanów wzbudzonych w kropkach
kwantowych.

Najprostszym do rozwiązania potencjaşem wią£ącym w przypadku kropek kwantowych
jest potencjaş paraboliczny, dla którego rząd degeneracji kolejnych stanów, tj. podstawo-
wego i kolejnych wzbudzonych, przyjmuje wartości 2, 4, 6 itd., uwzględniając degenerację ze
względu na orientację spinu. Z tego widać, £e struktura energetyczna w takim przybli£eniu
kropki kwantowej nie jest bezpośrednim odzwierciedleniem tej w atomach, gdzie kolejne or-
bitale mogą być wypeşnione przez 2, 6, 10 itd. elektronów. Wynika to z geometrii i otoczenia
kropek kwantowych, które wpşywają na charakter potencjaşu wią£ącego. Potencjaş w ato-
mach jest związany z oddziaşywaniem kulombowskim i ma symetrię w trzech wymiarach,
natomiast w kropkach kwantowych o ksztaşcie soczewkowym, w których wysokość kropki
jest zdecydowanie mniejsza od jej średnicy, symetria występuje tylko w jednej pşaszczyźnie.
Poza rozmiarem kropki kwantowej, wpşyw na jej strukturę energetyczną mają jej ksztaşt,
materiaş, z którego zostaşa wykonana, oraz rodzaj bariery potencjaşu ograniczającej ruch
nośników.

Dla rzeczywistych kropek kwantowych strukturę elektronową wyznacza się najczęściej za
pomocą modeli jednocząstkowych, które mo£na podzielić na modele ciągşe i atomistyczne.
Najpowszechniej stosowaną metodą ciągşą jest model k·p, oparty na przybli£eniu funkcji ob-
wiedni, w którym funkcja falowa rozwijana jest w bazie funkcji Blocha (najczęściej w wariancie
8-pasmowym).6,7 Metoda ta umo£liwia wyznaczenie poziomów energetycznych z uwzględnie-
niem naprę£eń oraz efektów piezoelektrycznych i dobrze sprawdza się w opisie stosunkowo
du£ych kropek kwantowych, dla których atomowa struktura interfejsu ma niewielki wpşyw
na wşaściwości elektronowe. Jej istotną zaletą jest równie£ dostępność dobrze scharaktery-
zowanych parametrów materiaşowych, takich jak masy efektywne, parametry Luttingera czy
wartości przerw energetycznych, dla wielu standardowych póşprzewodników. Z kolei metody
atomistyczne, takie jak metoda pseudopotencjaşów czy metoda ciasnego wiązania (z ang. ti-

ght binding), uwzględniają poşo£enie oraz oddziaşywania poszczególnych atomów. Pozwalają
dzięki temu uwzględnić efekty wynikające z atomowej struktury ukşadu, jednak wymagają
znacznie bardziej szczegóşowej parametryzacji oddziaşywań atomowych i są bardziej wymaga-
jące obliczeniowo. Ogranicza to ich zastosowanie do względnie maşych ukşadów lub wymaga
stosowania dodatkowych przybli£eń.8,9

W póşprzewodnikach IIIŰV pasmo walencyjne skşada się z podpasm o charakterze cię£ko-
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i lekkodziurowym, które w strukturach objętościowych oraz w studniach kwantowych mogą
istotnie wpşywać na ich wşasności optyczne. W przypadku kropek kwantowych wzrastanych
w trybie Stranskiego-Krastanowa, silne ograniczenie przestrzenne oraz odksztaşcenia sieci kry-
stalicznej prowadzą do zniesienia degeneracji i silnego rozszczepienia tych podpasm. Najni£sze
energetycznie stany dziurowe mają wówczas dominujący charakter cię£kodziurowy, natomiast
wkşad lekkich dziur jest silnie ograniczony. W dalszej części pracy rozwa£ane będą wyşącz-
nie stany o dominującym charakterze cię£kiej dziury. Przybli£enie to jest uzasadnione dla
większości samoorganizujących się kropek kwantowych z póşprzewodników IIIŰV, w których
naprę£enia ściskające oraz anizotropia ksztaştu prowadzą do znacznego rozdzielenia stanów
cię£kiej i lekkiej dziury.9

1.2.2 Reguşy wyboru dla międzypasmowych przejść optycznych

W temperaturze 0 K w póşprzewodniku wszystkie elektrony znajdują się w paśmie walen-
cyjnym, natomiast pasmo przewodnictwa jest puste. Dodanie energii do ukşadu, np. poprzez
absorpcję fotonu o odpowiedniej energii, powoduje wzbudzenie elektronu do pasma przewod-
nictwa, pozostawiając dodatnio naşadowaną dziurę w paśmie walencyjnym.

Zşota reguşa Fermiego określa szybkość przejścia, czyli prawdopodobieństwo przejścia na
jednostkę czasu, pomiędzy stanem początkowym i i stanem końcowym f . Dla przejść do
kontinuum stanów końcowych ma ona postać:

wif =
2π

ℏ

∣

∣⟨f ♣ H ′ ♣i⟩
∣

∣

2
ρ(Ef ), (1.6)

gdzie H ′ jest hamiltonianem opisującym oddziaşywanie będące przyczyną przejścia (np. od-
dziaşywanie z promieniowaniem elektromagnetycznym), ⟨f ♣ H ′ ♣i⟩ jest elementem macierzo-
wym przejścia określającym sişę sprzę£enia pomiędzy stanami, natomiast ρ(Ef ) oznacza gę-
stość dostępnych stanów końcowych o energii Ef .

W bardziej ogólnej postaci zşota reguşa Fermiego zawiera deltę Diraca:

wif =
2π

ℏ

∑

f

∣

∣⟨f ♣ H ′ ♣i⟩
∣

∣

2
δ(Ef − Ei), (1.7)

która wymusza speşnienie zasady zachowania energii. Oznacza to, £e przejście mo£e zajść
jedynie pomiędzy stanami, których ró£nica energii Ef − Ei odpowiada energii dostarczonej
lub oddanej w procesie oddziaşywania. W przypadku absorpcji lub emisji fotonu warunek ten
oznacza, £e ró£nica energii pomiędzy stanami początkowym i końcowym musi odpowiadać
energii fotonu uczestniczącego w przejściu. W kropkach kwantowych energia ta musi być
równa ró£nicy energii między danymi poziomami energetycznymi.

Wartość elementu macierzowego przejścia determinuje równie£ sişę oscylatora przejścia
fif (z ang. oscillator strength), która jest bezwymiarową miarą sişy przejścia optycznego,
określającą jego zdolność do absorpcji i emisji promieniowania elektromagnetycznego:

fif =
2m0ωfi

3ℏe2

∣

∣

∣⟨f ♣ d̂ ♣i⟩
∣

∣

∣

2
, (1.8)

gdzie m0 oznacza masę spoczynkową elektronu, e oznacza şadunek elementarny, d̂ = −er
jest operatorem elektrycznego momentu dipolowego, a ωif = (Ef − Ei)/ℏ oznacza częstość
kątową przejścia. Im większa sişa oscylatora, tym silniejsze sprzę£enie przejścia optycznego z
polem elektromagnetycznym. W póşprzewodnikowych kropkach kwantowych zale£y ona m.in.
od przekrywania się funkcji falowych elektronu i dziury oraz od symetrii rozwa£anych stanów.
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Du£a sişa oscylatora prowadzi do zwiększenia szybkości rekombinacji promienistej, na skutek
skrócenia czasu £ycia stanu wzbudzonego.

Poza warunkiem zachowania energii istnieją równie£ reguşy wyboru dla przejść optycz-
nych. W nanostrukturach, przy zaşo£eniu nieskończenie gşębokiego potencjaşu wią£ącego,
oraz izotropowych mas efektywnych zarówno dziury, jak i elektronu, obwiednie funkcji falo-
wych elektronu φev i dziury φhv są identyczne i niezale£ne od mas efektywnych. Zatem caşka
przekrycia funkcji falowych jest iloczynem skalarnym wektorów stanu z tej samej bazy:

ivv′ =
∫

φ∗
ev(r)φhv′(r) dr (1.9)

prowadząc do reguşy wyboru:
ivv′ = δvv′ . (1.10)

Zatem przejścia optyczne są dozwolone tylko pomiędzy podpasmami (lub poziomami w kropce
kwantowej) walencyjnymi i przewodnictwa o równych liczbach kwantowych.

W przypadku skończonej gşębokości potencjaşu wią£ącego ksztaşty obwiedni funkcji falo-
wych dla elektronów i dziur zale£ą od mas efektywnych tych nośników i ró£nią się od siebie.
Jednak ró£nice te nie są znaczące, co daje w rezultacie miękkie reguşy wyboru:

ivv ≈ 1 oraz ♣ivv′ ♣ ≪ 1 dla v ̸= v′. (1.11)

Jeśli natomiast potencjaş wią£ący posiada oś symetrii, jak w przypadku kropek o ksztaşcie
soczewkowym, wtedy przejścia międzypasmowe pomiędzy stanami o obwiedniach φev, φhv′

o przeciwnej parzystości są zabronione.10

Reguşy wyboru wynikające z zachowania momentu pędu oraz polaryzacji światşa zostaną
omówione w kolejnych podrozdziaşach.

1.2.3 Kompleksy ekscytonowe

Oddziaşywanie kulombowskie między wzbudzonymi nośnikami powoduje utworzenie kom-
pleksu ekscytonowego. Oddziaşywanie to redukuje energię potrzebną do wzbudzenia ekscy-
tonu względem nieoddziaşujących ze sobą nośników, gdzie energia ta jest równa energii prze-
rwy wzbronionej Eg, powiększonej o energię stanu elektronowego ϵe i dziurowego ϵh. Powoduje
to powstanie serii dyskretnych poziomów energetycznych poni£ej krawędzi pasma przewod-
nictwa, o energiach opisywanych wyra£eniem:

Eexc,n = Eg + ϵe,n + ϵh,n − εexc/n2 (n = 1,2,3, . . . ,∞). (1.12)

Energia wiązania ekscytonu εexc to energia, którą nale£y dodać do ukşadu, aby zniszczyć
wiązanie kulombowskie między nośnikami.

W póşprzewodnikach z grupy pierwiastków III-V energia wiązania ekscytonu jest rzędu
kilku meV, stąd w temperaturze pokojowej (kBT = 25 meV) energia termiczna powoduje, £e
prawdopodobieństwo utworzenia kompleksu ekscytonowego jest niskie. Przestrzenne związa-
nie nośników w nanostrukturach uniemo£liwia ich ruch (brak energii kinetycznej) i powoduje
większe przekrycie funkcji falowych nośników, a w konsekwencji większą energię wiązania
ekscytonu. W studni kwantowej nośniki są ograniczone jedynie w jednym kierunku i mogą
swobodnie poruszać się w pşaszczyźnie warstwy, natomiast w kropce kwantowej są ograni-
czone we wszystkich trzech wymiarach. Prowadzi to do zwiększenia energii wiązania ekscytonu
nawet do 30 meV dla kropek kwatowych InAs/GaAs i do 20 meV dla kropek InAs/InP,7,11

co umo£liwia obserwację efektów ekscytonowych w znacznie wy£szych temperaturach.
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Rysunek 1.3: Schemat kropki kwantowej w ró£nych konfiguracjach nośników wzbudzonych tworzą-
cych: (a) ekscyton, (b) biekscyton, (c) trion naşadowany ujemnie i (d) trion naşadowany dodatnio.
Czarne kulki oznaczają elektrony, biaşe kulki oznaczają dziury, czarne grubsze linie to krawędzie pasm,
a szare wę£sze linie to dyskretne poziomy energetyczne

Kiedy zarówno elektron, jak i dziura znajdują się w najni£szych energetycznie stanach,
odpowiednio w paśmie przewodnictwa i walencyjnym, mówimy o ekscytonie w stanie podsta-
wowym (rys. 1.3(a), a energia jego wiązania jest równa:

εX = Ee + Eh − EX, (1.13)

gdzie Ee i Eh to energie odpowiednio elektronu i dziury, a EX to energia stanu ekscytonowego.
Gdy w kropce znajdują się dwie pary elektron-dziura w najni£szych stanach, mówimy o

biekscytonie w stanie podstawowym. Energia potrzebna do wzbudzenia biekscytonu EXX jest
równa ró£nicy podwojonej energii ekscytonu EX i energii wiązania biekscytonu:

εXX = 2EX − EXX (1.14)

Gdy εXX > 0, biekscyton ma charakter wią£ący, natomiast gdy εXX < 0 Ů antywią£ący.
W przypadku typowych kropek samorosnących z grup pierwiastków III-V, jak GaAs lub InAs,
charakter wiązania biekscytonu jest zwykle wią£ący, a jego energia jest rzędu kilku meV.11 Po
rekombinacji biekscytonu w kropce zostaje ekscyton, natomiast po rekombinacji ekscytonu
w kropce nie ma £adnych nośników wzbudzonych; ponownie wszystkie elektrony znajdują się
w paśmie walencyjnym.

Szczególnie interesującym dla tej pracy przypadkiem jest naşadowany ekscyton, tzw. trion.
Jest to sytuacja, w której w kropce znajdują się trzy wzbudzone nośniki. Gdy wzbudzone są
dwa elektrony i jedna dziura, mówimy o trionie ujemnym, a w przeciwnym wypadku Ů
o trionie dodatnim. Ich energie wiązania wynoszą odpowiednio:

εX− = EX + Ee − EX− , (1.15)

εX+ = EX + Eh − EX+ . (1.16)

Po rekombinacji trionu w kropce pozostaje jeden wzbudzony nośnik: elektron lub dziura.
Z punktu widzenia zastosowań w pamięciach spinowych i kubitach jest to niezwykle wa£na
cecha, o czym więcej w podrozdziale 1.3.

Schemat kropki kwantowej ze wzbudzonymi nośnikami w ró£nych konfiguracjach przed-
stawiono na rys. 1.3. Oprócz przytoczonych konfiguracji nośników wzbudzonych ka£dy z omó-
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wionych kompleksów ekscytonowych mo£e występować w stanach wzbudzonych, gdy co naj-
mniej jeden nośnik znajduje się w wy£szym stanie ni£ stan podstawowy w danym paśmie.
Ka£dy ze wspomnianych kompleksów ekscytonowych ma charakterystyczną energię przejścia
optycznego, wşaściwości polaryzacyjne oraz czas £ycia.12

1.2.4 Struktura subtelna

Z reguşy nośniki w kropkach kwantowych będą obsadzać najni£sze poziomy energetyczne,
jednak dokşadna energia zale£eć będzie od konfiguracji spinowej danego nośnika. Silne prze-
krywanie się funkcji falowych elektronu i dziury, spowodowane związaniem przestrzennym
nośników, prowadzi do ró£nych oddziaşywań między tymi nośnikami. Oprócz wspominanego
wcześniej (bezpośredniego) oddziaşywania kulombowskiego obecne jest te£ oddziaşywanie wy-
miany między dziurą a elektronem, które prowadzi do rozszczepienia subtelnej struktury
stanów ekscytonowych. Efekt ten zale£y od symetrii ukşadu.

Hamiltonian krótkozasięgowego oddziaşywania wymiany w ekscytonie utworzonym przez
dziurę o caşkowitym momencie pędu Jh i elektron o spinie Se ma postać:13

Hexchange =
∑

i=x,y,z

(

aiJh,iSe,i + biJ
3
h,iSe,i



. (1.17)

Kierunek wzrostu struktury jest zgodny z kierunkiem z. Pomijając mieszanie się stanów lekko-
i cię£kodziurowych, ekscyton jest utworzony z cię£kiej dziury o spinie Jh = 3/2, Jh,z = ±3/2
oraz elektronu o spinie Se = 1/2, Se,z = ±1/2. Z kombinacji tych stanów mogą być utworzone
cztery stany ekscytonowe, opisywane przez rzut momentu pędu na kierunek z: M = Se,z+Jh,z.
Stany o ♣M ♣ = 2 nie sprzęgają się ze światşem, którego moment pędu ♣Mp♣ = 1 i nazywane
są ekscytonami ciemnymi. Z kolei stany o ♣M ♣ = 1 są optycznie aktywne i nazywane są
ekscytonami jasnymi. U£ywając stanów ekscytonu o określonym rzucie momentu pędu na
kierunek z jako bazy, mo£na sformuşować powy£szy Hamiltonian w postaci macierzowej:13

Hexchange =
1
2



















+δ0 +δ1 0 0

+δ1 +δ0 0 0

0 0 −δ0 +δ2

0 0 +δ2 −δ0



















(1.18)

Okazuje się, £e stany jasne i ciemne nie mieszają się ze sobą (Hamiltonian wymiany
jest blokowo diagonalny), natomiast te o przeciwnych wartościach momentu pędu ulegają
hybrydyzacji. Pozadiagonalne elementy macierzy Hexchange opisujące mieszanie się dwóch
stanów jasnych i stanów ciemnych mają wartości:13

δ1 = 0,75(bx − by), (1.19)

δ2 = 0,75(bx + by). (1.20)

Z tego wynika, £e w ukşadzie o symetrii obrotowej, tzn. gdy bx = by, stany jasne są zdegene-
rowane, podczas gdy zşamanie symetrii (bx ̸= by) powoduje zniesienie degeneracji i mieszanie
stanów jasnych. Warto zauwa£yć, £e stany ciemne nie będą w £adnym wypadku zdegenero-
wane. Rozszczepienie pomiędzy stanami o ♣M ♣ = 1 i ♣M ♣ = 2 wynosi:13

δ0 = 1,5 (az + 2,25bz) . (1.21)
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Rysunek 1.4: Schemat stanów ekscytonu z podziaşem na stany jasne (♣M ♣ = 1, u góry) i ciemne
(♣M ♣ = 2, na dole). Po lewej rozszczepienie stanów jasnych od ciemnych δ0 oraz pomiędzy stanami
ciemnymi δ2, spowodowane oddziaşywaniem wymiany między elektronem a dziurą. Po prawej (góra)
rozszczepienie stanów jasnych ekscytonu δ1 w przypadku ukşadu o niskiej symetrii, np. kropki kwan-
towej wydşu£onej w jednym z kierunków x lub y.

Schemat na rys. 1.4 przedstawia rozszczepienie struktury subtelnej ekscytonu spowodowane
oddziaşywaniem wymiany elektronu i dziury oraz zşamaniem symetrii ukşadu.

W przypadku, gdy w kropce znajduje się dodatkowy nośnik wzbudzony (na pierwszym
stanie wzbudzonym), z powodu zakazu Pauliego spiny dwóch elektronów (trion ujemny) albo
spiny dwóch dziur (trion dodatni) muszą być przeciwne. Sparowane nośniki tworzą singlet
spinowy i mają zerowy moment pędu, co sprawia, £e oddziaşywanie wymiany zanika. Z tego
wynika, £e spin trionu jest definiowany przez niesparowany nośnik. Co więcej, nale£y zauwa-
£yć, £e w trionie nie tworzą się stany ciemne, jak ma to miejsce w przypadku ekscytonu
neutralnego. Podobnie sytuacja ma się w przypadku biekscytonu, gdzie oba typy nośników
są sparowane.14

1.2.5 Polaryzacja emisji i optyczna orientacja spinów nośników

W przypadku ukşadu o wysokiej symetrii, w którym stany jasne ekscytonu są zdegene-
rowane, ale nie mieszają się, emisja ze stanu ekscytonowego, tj. przy rekombinacji promie-
nistej elektronu i dziury, będzie spolaryzowana koşowo. Natomiast w ukşadzie o zşamanej
symetrii, np. w wydşu£onej w pşaszczyźnie kropce kwantowej, z powodu mieszania stanów
emisja po rekombinacji ka£dego ze stanów ekscytonu będzie spolaryzowana liniowo, o kie-
runku zale£nym od konfiguracji spinowej, przy czym polaryzacje dla dwóch stanów będą
w pierwszym przybli£eniu ortogonalne (przy zaşo£eniu pomijalnego mieszania stanów lekko-
i cię£kodziurowych) (rys. 1.5). Obserwacja rozszczepienia struktury subtelnej jest mo£liwa
eksperymentalnie poprzez pomiar fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie. Jest to jedna
z metod identyfikacji neutralnych kompleksów ekscytonowych. Ograniczającym aspektem ob-
serwacji tego rozszczepienia są rozdzielczość spektralna ukşadu pomiarowego oraz szerokość
linii emisyjnej. Wyniki pomiarów rozdzielczych polaryzacyjnie, z widocznym rozszczepieniem
struktury subtelnej ekscytonu i biekscytonu, zaprezentowano w rozdziale 5.

Gdy obecny jest dodatkowy nośnik w kropce, polaryzacyjne reguşy przejść optycznych
wyglądają inaczej i zaprezentowane są schematycznie na rys. 1.6. Schemat przejść dla trionu
ujemnego widoczny jest po lewej stronie, natomiast dla trionu dodatniego Ů po prawej. Poma-
rańczowe i fioletowe strzaşki symbolizują przejścia optyczne dozwolone ze względu na zasadę
zachowania momentu pędu o koşowej polaryzacji emisji odpowiednio lewo- i prawoskrętnej.
Widać, £e niezale£nie od symetrii ukşadu emisja z danego stanu trionu będzie spolaryzowana
koşowo, o orientacji zale£nej od orientacji spinu niesparowanego nośnika.

Mo£liwe jest optyczne orientowanie spinów, tj. magnetycznych momentów pędu nośników,
poprzez pompowanie optyczne. Jest to bezpośrednia konsekwencja zasady zachowania mo-
mentu pędu. Foton spolaryzowany koşowo przenosi moment pędu, który podczas absorpcji
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Rysunek 1.5: Kaskada rekombinacji promienistej biekscyton-ekscyton. Po lewej: ukşad o wysokiej
symetrii. Emisja po rekombinacji promienistej biekscytonu i ekscytonu spolaryzowana koşowo. Po
prawej: ukşad o zşamanej symetrii. Emisja spolaryzowana liniowo o polaryzacjach ortogonalnych dla
dwóch ró£nych stanów ekscytonu i biekscytonu. Widoczne rozszczepienie struktury subtelnej jasnego
ekscytonu δ1.

Rysunek 1.6: Reguşy wyboru przejść optycznych dla trionu ujemnego (po lewej) i dodatniego (po
prawej). Czarne strzaşki symbolizują spin elektronu, natomiast czerwone Ů spin dziury.

zostaje przekazany do ukşadu. Dzięki polaryzacyjnym reguşom wyboru mo£liwe jest zatem
selektywne wzbudzenie nośników do określonych stanów spinowych danego kompleksu ekscy-
tonowego.

Skuteczność optycznej orientacji spinów zale£y od schematu wzbudzania. W przypadku
wzbudzania nierezonansowego, nośniki, przed wychwyceniem do kropki kwantowej, przecho-
dzą wielostopniową relaksację energetyczną, podczas której mogą ulegać procesom relaksa-
cji i depolaryzacji spinowej. Dlatego do efektywnej inicjalizacji spinu najczęściej stosuje się
wzbudzanie rezonansowe lub kwazirezonansowe, w których relaksacja przebiega przez nie-
wielką liczbę procesów, często zachowujących orientację spinu. Ró£ne schematy wzbudzania
zostaşy omówione w następnym podrozdziale.

Ciągşe wzbudzanie światşem o określonej polaryzacji prowadzi do powstania nierównowa-
gowej polaryzacji spinowej nośników P , opisanej zale£nością:

P =
N↑ − N↓

N↑ + N↓
, (1.22)

gdzie N↑ i N↓ oznaczają populację spinów o odpowiedniej orientacji polaryzacji Ďw góręŤ
i Ďw dóşŤ. Mo£liwość optycznej inicjalizacji i odczytu stanu spinowego stanowi podstawę
eksperymentalnych metod badania dynamiki spinów oraz ich koherencji.

1.2.6 Wzbudzanie optyczne i relaksacja energetyczna nośników

Najprostszym optycznym sposobem na wzbudzenie nośników w kropce kwantowej jest
zrobienie tego pośrednio, poprzez wzbudzenie ich w barierze potencjaşu lub w materiale pod-
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Rysunek 1.7: Typowe schematy wzbudzania nośników w kropkach kwantowych. (a) Wzbudzanie nie-
rezonansowe nośników w materiale bariery lub podşo£a. Po wzbudzeniu następuje relaksacja nośników
do ni£szych stanów, w tym stanów w kropkach kwantowych, z których mo£e nastąpić rekombinacja
promienista. (b) Wzbudzanie kwazirezonansowe w wy£sze stany wzbudzone w kropkach kwantowych.
W zale£ności od energii wzbudzania mogą zostać obsadzone ró£ne stany. Relaksacja prowadzi do ob-
sadzenia najni£szego stanu w kropce, z którego następuje rekombinacja. (c) Wzbudzanie rezonansowe.
W wyniku wzbudzania zostaje obsadzony stan końcowy, z którego następuje rekombinacja promieni-
sta. Wzbudzanie rezonansowe jest koherentne.

şo£a, których przerwa energetyczna jest większa ni£ przerwa energetyczna materiaşu kropki
(rys. 1.7(a)). Wzbudzanie nierezonansowe prowadzi do termicznej relaksacji nośników do naj-
ni£szego stanu wzbudzonego poprzez procesy wielofononowe oraz wychwyt nośników przez
kropkę. W tym stanie zachodzi przejście optyczne, tj. rekombinacja promienista, po któ-
rym ukşad wraca do stanu podstawowego. Jest to spowodowane tym, £e szybkość relaksacji
w obrębie pasm jest typowo znacznie większa ni£ szybkość przejść międzypasmowych, w tym
rekombinacji promienistej. W kropkach kwantowych z grupy pierwiastków III-V, takich jak
GaAs/AlGaAs, InAs/GaAs czy InAs/InP, czasy te są odpowiednio rzędu dziesiątek ps i po-
jedynczych ns.15,16 Wzbudzanie nierezonansowe jest eksperymentalnie şatwe do zrealizowania
ze względu na du£ą odlegşość spektralną światşa wzbudzającego i emisji, co uşatwia odfiltro-
wanie sygnaşu od promieniowania laserowego. Co więcej, materiaş podşo£a lub bariery jest
póşprzewodnikiem objętościowym, co oznacza wysoki wspóşczynnik absorpcji i du£y przekrój
czynny na absorpcję ze względu na du£ą liczbę dostępnych stanów. Przy względnie maşej
gęstości mocy wzbudzania absorpcja jest wy£sza w materiale objętościowym ni£ w ukşadach
o ni£szej wymiarowości. Powoduje to efektywną absorpcję, a tym samym efektywne zasila-
nie kropki kwantowej nośnikami. Eksperymenty z wzbudzaniem nierezonansowym pozwalają
na obserwację podstawowych wşasności optycznych kropek kwantowych, takich jak ener-
gie przejść stanów ekscytonowych, oraz na identyfikację tych kompleksów poprzez pomiary
w funkcji gęstości mocy wzbudzania czy rozdzielcze polaryzacyjnie. Natomiast ze względu na
skomplikowane i wielostopniowe procesy relaksacji nośników do stanów podstawowych ekscy-
tonu i jego kompleksów, wzbudzanie nierezonansowe jest niewystarczające w eksperymentach
wymagających koherentnego wzbudzania nośników. Co więcej, rozrzut czasowy relaksacji do
stanu podstawowego skutkuje większym rozrzutem czasowym rekombinacji promienistej. Jest
to szczególnie problematyczne w eksperymencie interferencji dwufotonowej, opisanym w na-
stępnym rozdziale.

Drugim względnie prostym modelem wzbudzania nośników jest tzw. wzbudzanie kwazi-
resonansowe, tj. w wy£sze stany energetyczne w kropce kwantowej (rys. 1.7(b)). Zapewnia to
selektywniejsze wzbudzanie wybranych kompleksów ekscytonowych, gdy£ ka£dy z nich cha-
rakteryzuje się wşasną drabinką energetyczną stanów, do których mogą zostać wzbudzone
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nośniki. W takich przypadkach ró£nica między energią wzbudzania a energią emisji wynosi
zwykle od kilku do kilkudziesięciu meV, co daje mo£liwość względnie prostego odfiltrowania
promieniowania laserowego od emisji z badanej struktury poprzez zastosowanie odpowiednich
filtrów optycznych. Relaksacja z wy£szych stanów w kropce do stanu podstawowego danego
kompleksu ekscytonowego mo£e być nawet procesem jednostopniowym, zachowującym orien-
tację spinu nośników wygenerowanych w procesie wzbudzania. Powy£szy schemat wzbudzania
zostaş zastosowany w eksperymentach, które stanowią gşówne wyniki tej pracy.

Wzbudzanie rezonansowe z kolei jest bardzo atrakcyjne ze względu na generowanie nośni-
ków bezpośrednio w docelowym stanie, z którego następuje rekombinacja, co nie powoduje
dodatkowego rozrzutu czasowego emisji związanego z relaksacją. Ponadto jest to wzbudzanie
koherentne, co oznacza, £e wzbudzone nośniki zachowują fazę wzbudzającego fotonu, o czym
więcej w rozdziale 2. Implementacja takiego schematu wzbudzania jest utrudniona ekspery-
mentalnie, poniewa£ energia emisji jest dokşadnie taka sama jak energia fotonów u£ytych do
wzbudzenia nośników (rys. 1.7(c)). Generuje to trudność w odfiltrowaniu światşa laserowego.
Rozwiązaniem jest np. filtrowanie polaryzacyjne, w którym światşo lasera wzbudzającego jest
spolaryzowane ortogonalnie do polaryzacji mierzonej emisji.

Istnieją bardziej skomplikowane metody wzbudzania, w których celem jest koherentne
przygotowanie nośników w danym stanie. Jedną z tych metod jest wzbudzanie dwufotonowe
biekscytonu. Fotony wzbudzające mają energię dwukrotnie ni£szą ni£ energia biekscytonu.
Wzbudzanie następuje poprzez jednoczesną absorpcję dwóch fotonów bezpośrednio do stanu
biekscytonowego. W widmie emisji linia laserowa jest wtedy widoczna dokşadnie pośrodku,
pomiędzy energią emisji ekscytonu a biekscytonu. Inną ciekawą metodą jest niedawno za-
proponowana i zaimplementowana metoda koherentnego wzbudzania przy u£yciu impulsów
laserowych znacznie odstrojonych od energii absorpcji, które w normalnych warunkach nie
prowadzişyby do obsadzenia stanu ekscytonu. Proponowany mechanizm opiera się na okreso-
wych zmianach częstości Rabiego, co prowadzi do podniesienia obsadzenia ze stanu podsta-
wowego do stanu wzbudzonego, tj. podstawowego stanu ekscytonowego, w charakterystyczny,
periodyczny sposób (z ang. Swing-UP of the quantum EmitteR population — SUPER).17,18

W ramach niniejszych badań stosowano wyşącznie wzbudzanie nierezonansowe oraz kwa-
zirezonansowe do wy£szych stanów w kropce kwantowej.

1.2.7 Magnetooptyczne wşaściwości kropek kwantowych

Istnieją dwa efekty wpşywające na energię stanów ekscytonowych w zewnętrznym polu
magnetycznym: przesunięcie diamagnetyczne oraz rozszczepienie Zeemana. Przesunięcie dia-
magnetyczne wynika z oddziaşywania ruchu orbitalnego elektronu i dziury z zewnętrznym
polem magnetycznym, które modyfikuje energię tego ruchu i prowadzi do wzrostu energii
stanu ekscytonowego.19. Dşugość magnetyczna lB jest charakterystyczną skalą dşugości opi-
saną zale£nością:

lB =

√

ℏ

eB
, (1.23)

gdzie B to wartość indukcji pola magnetycznego, e to elektryczny şadunek elementarny, a ℏ to
zredukowana staşa Plancka. Je£eli dşugość magnetyczna jest większa od charakterystycznego
rozmiaru funkcji falowej ekscytonu, wpşyw pola magnetycznego stanowi jedynie niewielką
perturbację i przesunięcie diamagnetyczne jest w przybli£eniu opisane zale£nością:

∆diamag = γB2, (1.24)
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gdzie γ = e2⟨ρ2⟩/8µ jest wspóşczynnikiem diamagnetycznym, µ to zredukowana masa ekscy-
tonu, a ⟨ρ2⟩ odzwierciedla rozmiar funkcji falowej.20 W granicy silnych pól magnetycznych
energia ekscytonu wykazuje liniową zale£ność od pola magnetycznego, co odpowiada domina-
cji kwantowania cyklotronowego. W tym re£imie stany nośników mo£na opisywać jako stany
FockaŰDarwina. Na podstawie powy£szych zale£ności, wpşyw zewnętrznego pola magnetycz-
nego na przesunięcie energetyczne emisji mo£na opisać empiryczną funkcją postaci:

∆Ediamag =
γB2

1 + αB
, (1.25)

gdzie α i γ mogą sşu£yć jako parametry dopasowania do danych eksperymentalnych. Z tej
zale£ności wynika, £e dla maşych pól magnetycznych (B → 0) otrzymujemy zale£ność z rów-
nania 1.24, natomiast dla du£ych pól magnetycznych (B → ∞) otrzymujemy zale£ność
∆Ediamag = (γ/α)B.21

Jak pokazano w podrozdziale 1.2.4, w przypadku struktury symetrycznej stany jasne
ekscytonu pozostają zdegenerowane, co oznacza, £e nie są rozró£nialne energetycznie, nato-
miast ró£nią się konfiguracją spinową. Spin oddziaşuje z zewnętrznym polem magnetycznym
powodując rozszczepienie stanów jasnych ekscytonu. Rozszczepienie to jest nazwane rozsz-
czepieniem Zeemana i zale£ne jest od czynników Landégo elektronu i dziury w danej kropce
kwantowej:

∆EZeeman = gXµBB, (1.26)

gdzie gX oznacza czynnik Landégo ekscytonu będący w przybli£eniu sumą czynników elek-
tronu ge i dziury gh, a µB jest magnetonem Bohra. Czynnik Landégo nazywany jest równie£
czynnikiem £yromagnetycznym oraz g-czynnikiem. W dalszej części rozprawy będę u£ywać
nazwy Ďg-czynnikŤ ze względu na zgodność z angielską nomenklaturą w literaturze dotyczącej
kropek kwantowych (z ang. g-factor). g-czynnik określa proporcjonalność między spinowym
momentem pędu a związanym z nim momentem magnetycznym. Dla swobodnego elektronu
wynosi on ge = 2,0023; w póşprzewodnikach objętościowych zale£y od materiaşu, a w kropce
kwantowej dodatkowo od jej geometrii. Ze wzoru (1.26) wynika, £e rozszczepienie Zeemana
jest liniową funkcją pola magnetycznego.13

Obserwacja zmiany energii przejść związanych z rekombinacją poszczególnych komplek-
sów ekscytonowych pozwala na wyznaczenie ich g-czynników oraz wspóşczynnika przesunięcia
diamagnetycznego na podstawie zale£ności energii emisji od wartości indukcji pola magne-
tycznego. Warto jednak zauwa£yć, £e ani wartości g-czynników, ani wspóşczynników diama-
gnetycznych, nie będą izotropowe dla kropek kwantowych, które nie mają symetrii sferycznej.
Ró£nice wynikają z ksztaştu kropki kwantowej, jej skşadu oraz kierunku krystalograficznego
sieci w kropce kwantowej. Z tego względu dla kropek kwantowych często wyznacza się te
wspóşczynniki w pşaszczyźnie poprzez pomiar w konfiguracji Voigta oraz w kierunku wzrostu
w konfiguracji Faradaya, zgodnie z przyjętą nomenklaturą.

W konfiguracji Faradaya pole magnetyczne jest skierowane równolegle do kierunku propa-
gowania się mierzonej emisji, a więc w kierunku wzrostu kropek kwantowych. Ekscyton jasny
posiada dwie mo£liwe konfiguracje spinowe, poniewa£ przy rekombinacji pary elektron-dziura
istnieją dwa stany początkowe (ekscyton w dwóch ró£nych konfiguracjach spinowych) i jeden
stan końcowy (pusta kropka), co przekşada się na rozszczepienie na dwa stany. Dla poten-
cjaşu wią£ącego kropek o symetrii obrotowej, rozszczepienie stanów jasnych ekscytonu rośnie
liniowo z polem magnetycznym, równie£ w zakresie niskich pól magnetycznych. W przypadku
ekscytonów ciemnych rozszczepienie spinowe wykazuje nieliniową zale£ność od pola magne-
tycznego ze względu na hybrydyzację stanów ciemnych w zerowym polu magnetycznym.
W przypadku struktur niesymetrycznych rozszczepienie energii odbiega od zale£ności linio-
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Rysunek 1.8: Schematycznie przedstawiona zmiana rozszczepienia Zeemana ekscytonu neutralnego
w funkcji zewnętrznego pola magnetycznego przyşo£onego w konfiguracji Faradaya (po lewej) i Voigta
(po prawej) dla symetrycznej kropki kwantowej. W konfiguracji Faradaya jeden ze stanów jasnych
ekscytonu krzy£uje się ze stanem ciemnym ekscytonu dla pewnej wartości indukcji pola magnetycz-
nego. Brak takiego krzy£owania w konfiguracji Voigta.

wej: dla niskich pól zmienia się kwadratowo z B. Tylko dla wysokich pól, dla których energie
oddziaşywań Zeemana są znacznie większe ni£ energie oddziaşywania wymiany, występuje li-
niowa zale£ność rozszczepienia spinowego od pola magnetycznego. Na rys. 1.8 przedstawiona
zostaşa ewolucja rozszczepienia Zeemana w polu magnetycznym dla kropki kwantowej o wyso-
kiej symetrii obrotowej względem kierunku wzrostu z (konfiguracja Faradaya po lewej stronie
rysunku).

Z kolei w konfiguracji Voigta pole przyşo£one równolegle do kierunku x lub y powoduje
zşamanie symetrii obrotowej, co prowadzi do mieszania się stanów jasnych i ciemnych ekscy-
tonu, umo£liwiając obserwację ka£dego z nich w widmie fotoluminescencji. Jest to bezpośred-
nia konsekwencja precesji elektronów i dziur wokóş kierunku pola magnetycznego. W przeci-
wieństwie do sytuacji w konfiguracji Faradaya, stany jasne i ciemne w konfiguracji Voigta nie
przecinają się energetycznie w funkcji pola magnetycznego. W tym przypadku energie dla obu
stanów ciemnych maleją z polem magnetycznym, skutkując wzrostem rozszczepienia między
jasnymi i ciemnymi stanami ekscytonu (rys. 1.8, po prawej stronie). Rozszczepienie Zeemana
w funkcji pola magnetycznego dla biekscytonu ma taką samą charakterystykę jak rozszcze-
pienie stanów jasnych ekscytonu, poniewa£ stany ekscytonu są jego stanami końcowymi.22

Pole magnetyczne powoduje tak£e rozszczepienie stanów trionu ze względu na spin. W przy-
padku trionu ujemnego (dodatniego) w stanie początkowym rozszczepienie wynika ze spinu
dziury (elektronu), natomiast w stanie końcowym Ů ze spinu elektronu (dziury). W rezul-
tacie obserwowane rozszczepienie wynika z g-czynnika rekombinującej pary elektron-dziura.
Podobnie jak w przypadku ekscytonu, dla kropek kwantowych o wysokiej symetrii dozwo-
lona jest tylko rekombinacja pary elektronŰdziura o sumarycznym momencie pędu M = ±1.
Jest to stwierdzenie prawdziwe przy braku zewnętrznego pola magnetycznego oraz w przy-
padku pola magnetycznego przyşo£onego w konfiguracji Faradaya. W konfiguracji Voigta
pole magnetyczne jest prostopadşe do osi wzrostu stanowiącej oś kwantyzacji w zerowym
polu. W rezultacie stany spinowe elektronu i dziury przestają być stanami wşasnymi ukşadu,
co prowadzi do ich mieszania. W przeciwieństwie do konfiguracji Faradaya, wszystkie cztery
przejścia optyczne pomiędzy dwoma stanami początkowymi i dwoma stanami końcowymi
stają się dozwolone (rys. 1.9(b)). W konsekwencji pojedyncza linia emisyjna trionu ulega roz-
szczepieniu na cztery skşadowe w polu magnetycznym.13,22,23 Zobrazowane to zostaşo na rys.
1.9(a). Mieszanie stanów spinowych w konfiguracji Voigta stanowi podstawę magnetooptycz-
nych metod badania dynamiki spinów, takich jak efekt Hanlego.

Z powy£szych rozwa£ań wynika, £e energię 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 zewnętrznego pola magnetycznego przyşo£onego w konfiguracji
Faradaya (po lewej) i Voigta (po prawej). W konfiguracji Faradaya obserwuje się rozszczepienie na 2
stany, natomiast w konfiguracji Voigta Ű na 4 stany. (b) Schemat ilustrujący zşamanie zasady zacho-
wania spinu przy przejściach optycznych związanych ze wzbudzeniem i rekombinacją pary elektron-
dziura w trionie będącego konsekwencją mieszania stanów jasnych i ciemnych w polu magnetycznym
w konfiguracji Voigta. Przejścia optyczne oznaczone E1 oraz E4 (niebieskie) dają emisję spolaryzo-
waną liniowo, ortogonalnie do kierunku pola magnetycznego, natomiast E2 i E3 (ró£owe) dają emisję
spolaryzowaną liniowo, równolegle do kierunku pola magnetycznego.

uwzględnieniu przesunięcia diamagnetycznego oraz rozszczepienia Zeemana, mo£na opisać
przybli£oną zale£nością:24

EF
X(B) = EX(0) ± 0,5♣gF

X♣µBB + γF
XB2, (1.27)

Podobnie w przybli£eniu zale£ność energii emisji trionu od pola magnetycznego w konfiguracji
Faradaya EF

T przy uwzględnieniu zarówno przesunięcia diamagnetycznego, jak i rozszczepienia
Zeemana, mo£na zapisać jako:

EF
T(B) = ET(0) ± 0,5♣gF

T♣µBB + γF
TB2, (1.28)

W konfiguracji Faradaya zale£ność energii emisji, zarówno dla trionu, ekscytonu, jak i biek-
scytonu, będzie analogiczna, przy zaşo£eniu, £e stany jasne ekscytonu są zdegenerowane lub
£e rozszczepienie struktury subtelnej jest pomijalnie maşe. W przeciwnym przypadku, dla
ekscytonu neutralnego, obserwowane w polu magnetycznym dwa stany jasne mają widoczne
rozszczepienie δ1. Energia zatem opisana jest zale£nością:22

EF
X(B) = EX(0) ± 1

2

√

δ2
1 +

(

gF
XµB

)2 + γF
XB2. (1.29)

Jak pokazano na rys. 1.8, zmiana energii stanów jasnych i ciemnych ekscytonu neutralnego
związana z rozszczepieniem Zeemana odbiega od liniowej zale£ności dla maşych wartości in-
dukcji pola magnetycznego przyşo£onego w konfiguracji Voigta. Tylko dla większych pól, dla
których energia oddziaşywania Zeemana jest większa od oddziaşywania wymiany, zale£ność
rozszczepienia jest w przybli£eniu liniową funkcją pola. Ze względu na ograniczoną rozdziel-
czość spektralną eksperymentu, często obserwuje się rozszczepienie tylko w wy£szych polach,
dlatego zale£ność energii ekscytonu neutralnego od pola magnetycznego w konfiguracji Voigta
mo£na zapisać analogicznie jak w przypadku konfiguracji Faradaya:

EV
X(B) = EX(0) ± 0.5♣gV

X ♣µBB + γV
XB2, (1.30)

W przypadku trionu, zale£ność energii emisji od pola magnetycznego w konfiguracji Voigta
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ma postać:
EV

T,H(B) = ET(0) ± 0.5(gV
e + gV

h )µBB + γV
T B2, (1.31)

EV
T,V(B) = ET(0) ± 0.5(gV

e − gV
h )µBB + γV

T B2, (1.32)

Litera w indeksie górnym oznacza konfigurację Voigta (V) lub Faradaya (F), pierwsza
litera w indeksie dolnym odnosi się do trionu (T), natomiast druga litera rozró£nia polaryzacje
światşa emitowanego przy danym przejściu optycznym w przypadku konfiguracji Voigta.25,26

Dozwolone przejścia optyczne dostępne dla trionu w konfiguracji Voigta zostaşy schematycznie
przedstawione na rys. 1.9(b).

Powy£sze zale£ności są sşuszne dla względnie maşych pól magnetycznych, jak wyjaśniono
na początku tego podrozdziaşu. Pomiary w polu magnetycznym posşu£yşy w tej pracy do
wyznaczenia wspóşczynników diamagnetycznych oraz g-czynników nośników, z których te
drugie są niezbędne do interpretacji wyników uzyskanych w pomiarze efektu Hanlego, jak
równie£ do potwierdzenia prawidşowej identyfikacji kompleksów ekscytonowych. Wyniki te
zostaşy przedstawione w rozdziale 5.

1.3 Zastosowania pojedynczych kropek kwantowych

Kropki kwantowe są atrakcyjne zarówno do klasycznych zastosowań w optoelektronice,
jak i do zastosowań w technologiach kwantowych. Ze względu na to, £e umieszczone są w ma-
trycy innego ciaşa staşego (krysztaşu póşprzewodnika), mogą być zintegrowane z rozwiniętą
technologią póşprzewodnikową. Mogą stanowić część bardziej zşo£onych ukşadów elektronicz-
nych, a nawet być zasilane poprzez elektryczne wstrzykiwanie nośników, jeśli umieści się je
w obszarze aktywnym zşącza p-n. Zbiory kropek kwantowych znalazşy zastosowania m.in.
jako obszar aktywny w laserach oraz diodach elektroluminescencyjnych, a tak£e w fotode-
tektorach i wzmacniaczach optycznych. Z kolei z punktu widzenia zastosowań w technolo-
giach kwantowych istotne są wşaściwości pojedynczych kropek kwantowych. Ze względu na
zakres niniejszej pracy, szczególną uwagę poświęcono zastosowaniom źródeş pojedynczych
i nierozró£nialnych fotonów oraz kubitów spinowych, których obiecującą implementacją są
póşprzewodnikowe kropki kwantowe.

W tabeli 1.1 zestawiono wşaściwości fotonów i nośników niezbędne do wymienionych za-
stosowań. Wydşu£one czasy koherencji oraz wysoki stopień nierozró£nialności fotonów umo£li-
wiają tworzenie i zachowywanie splątania między nimi, co pozwala na bezpieczną komunikację
na du£e odlegşości. W obliczeniach kwantowych czas koherencji przekşada się bezpośrednio na
liczbę operacji logicznych, które mo£na zrealizować, zanim ukşad utraci kwantowy charakter.
Kryteria wystarczającej liczby operacji są ograniczone przez pomyślne wykonanie kwanto-
wej korekcji bşędów, co odpowiada liczbie w zakresie od 104 do 106. Zatem jeśli operacja
bramkowa na spinie elektronu mo£e zostać wykonana w 1 ns, to jej czas koherencji musi być
dşu£szy ni£ 10 µs.27

1.3.1 Komunikacja i kryptografia kwantowa

W 1984 dwaj naukowcy zajmujący się kwantową teorią informacji, Gilles Brassard i Char-
les Bennett, zaproponowali protokóş kwantowej dystrybucji klucza kryptograficznego wyko-
rzystujący korpuskularną naturę światşa.28 Protokóş ten nosi nazwę BB84 od inicjaşów jego
autorów. Bezpieczeństwo transmisji jest w nim zapewnione przez wykorzystanie pojedynczych
fotonów i wynika z postulatów mechaniki kwantowej. Pomiar stanu kwantowego pojedynczego
fotonu prowadzi do jego projekcji (rzutowania von Neumanna) na jeden ze stanów wşasnych
mierzonej obserwabli, przez co próba odczytania informacji przez osobę trzecią zmienia stan
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Tabela 1.1: Wşaściwości fotonów i nośników niezbędne w wybranych zastosowaniach w technologiach
kwantowych

Zastosowanie Najwa£niejszy parametr

kwantowa dystrybucja klucza (BB84) czystość emisji jednofotonowej

teleportacja kwantowa nierozró£nialność fotonów, splątanie kwantowe

duplikatory kwantowe nierozró£nialność fotonów, splątanie kwantowe

kubity spinowe dşugi czas koherencji spinu

kwantowy i mo£e zostać wykryta. Dla porównania, w klasycznej komunikacji dane wysyşane
są w formie bitów: elektronicznie lub w postaci modulowanego światşa laserowego, a klasyczne
klucze kryptograficzne opierają się na matematycznie skomplikowanych algorytmach. Istnieją
równie£ inne protokoşy kwantowej dystrybucji klucza, takie jak E91, których dziaşanie opiera
się na źródşach par polaryzacyjnie splątanych fotonów,29 oraz protokoşy bazujące na zasto-
sowaniu dodatkowych stanów (wabików, z ang. decoy states), które mają na celu zmylenie
podsşuchującego w ten sposób, £e nie jest on w stanie odró£nić stanów skşadających się na
klucz kryptograficzny od wabików.30

Ze względu na nieuniknione straty w światşowodach, transmisja kwantowa na du£e od-
legşości wymaga zastosowania duplikatorów kwantowych, peşniących rolę analogiczną do
wzmacniaczy sygnaşu w klasycznych sieciach telekomunikacyjnych. W przeciwieństwie do kla-
sycznej komunikacji, nie jest jednak mo£liwe bezpośrednie wzmacnianie sygnaşu kwantowego,
poniewa£ nieznanego stanu kwantowego nie mo£na sklonować. Z tego względu duplikatory
kwantowe wykorzystują dystrybucję splątania oraz teleportację kwantową, której kluczowym
elementem jest pomiar rzutujący na jeden ze stanów Bella.31 Realizacja tego pomiaru opiera
się na interferencji dwóch fotonów na dzielniku wiązki. Warunkiem uzyskania wysokiej sku-
teczności pomiaru jest wysoka nierozró£nialność fotonów. Oznacza to, £e fotony powinny mieć
identyczne wşaściwości we wszystkich stopniach swobody, takich jak częstotliwość, szerokość
spektralna, czas trwania impulsu, polaryzacja oraz profil modu przestrzennego, a ponadto
muszą dotrzeć do dzielnika wiązki jednocześnie.

Dyskretna gęstość stanów i silne wşaściwości ekscytonowe sprawiają, £e kropka kwantowa
jest dobrym przybli£eniem ukşadu dwupoziomowego. W przypadku ekscytonu stanem pod-
stawowym jest pusta kropka, a stanem wzbudzonym Ů ekscyton. Zakaz Pauliego zapewnia,
£e w danym stanie kwantowym znajduje się dokşadnie jeden nośnik, co w konsekwencji daje
dokşadnie jedno przejście optyczne o danej energii w danym momencie czasu. Kropka kwan-
towa mo£e być zatem źródşem pojedynczych fotonów, tzn. fotonów emitowanych jeden po
drugim.

Co szczególnie istotne w tej pracy, kropki kwantowe mogą emitować pojedyncze nie-
rozró£nialne fotony. Jeśli rekombinacja promienista zachodzi wielokrotnie z jednego stanu
energetycznego w kropce kwantowej, w idealnym przypadku nie da się odró£nić emitowanych
fotonów ze względu na £adną z ich fizycznych wşaściwości. Szczegóşowy opis parametrów
i kryteriów stosowanych do oceny jakości źródeş pojedynczych i nierozró£nialnych fotonów
przedstawiono w rozdziale 2.

Innym przykşadem światşa nieklasycznego emitowanego przez kropki kwantowe są pary
splątanych polaryzacyjnie fotonów. Ich emisja jest mo£liwa w kaskadzie biekscytonŰekscyton
(rys. 1.5), gdy rozszczepienie struktury subtelnej ekscytonu jest pomijalnie maşe. Kaskada
rekombinacji mo£e przebiegać dwiema ście£kami, w których stanem pośrednim są dwa zde-
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generowane energetycznie stany jasne ekscytonu. Nie da się zatem rozró£nić, którą ście£ką
zaszşa rekombinacja. Stan końcowy ukşadu nie jest zatem opisywany jako mieszanina staty-
styczna dwóch mo£liwych kaskad rekombinacji, lecz jako ich koherentna superpozycja. Po-
niewa£ ka£dej ze ście£ek odpowiada określona kombinacja polaryzacji emitowanych fotonów,
stan polaryzacji pary fotonów stanowi stan splątany. Źródşa par polaryzacyjnie splątanych fo-
tonów znajdują zastosowanie w kryptografii w niektórych protokoşach kwantowej dystrybucji
klucza, a tak£e w teleportacji kwantowej.

Spośród wszystkich źródeş pojedynczych fotonów kropki kwantowe charakteryzują się naj-
mniejszym prawdopodobieństwem emisji wielofotonowej32 oraz największym stopniem nieroz-
ró£nialności pojedynczych fotonów,33 o czym więcej napisano w rozdziale 2. Sprawia to, £e
są one najlepszymi kandydatami do większości z wymienionych wy£ej zastosowań.

1.3.2 Kwantowe przetwarzanie informacji

Realizacja kwantowego przetwarzania informacji wymaga fizycznego ukşadu peşniącego
rolę kubitu. Taki ukşad powinien umo£liwiać przygotowanie określonego stanu kwantowego,
jego kontrolowaną manipulację, zachowanie koherencji przez odpowiednio dşugi czas oraz
odczyt tego stanu.

Kubit jest kwantowym nośnikiem informacji, analogicznie do bitu w klasycznych meto-
dach przetwarzania informacji. Kubit z perspektywy mechaniki kwantowej jest ukşadem dwu-
poziomowym, a jego stany są reprezentowane przez stany logiczne ♣0⟩ i ♣1⟩. Kwantowa natura
kubitu umo£liwia wykonywanie obliczeń wykorzystujących zjawiska superpozycji i splątania,
co dla wybranych problemów prowadzi do przewagi nad algorytmami klasycznymi. W krop-
kach kwantowych kubitem mo£e być spin elektronu lub dziury, a tak£e spin jądra atomu
tworzącego kropkę kwantową. Jednak w tej pracy skupiono się na spinach nośników związa-
nych w kropce kwantowej jako potencjalnych kubitach, gdy£, jak pokazano w poprzednich
podrozdziaşach, w tym przypadku mo£liwa jest optyczna inicjalizacja, manipulacja oraz od-
czyt stanu spinowego. Szczególnie dogodnym ukşadem do optycznej kontroli spinu są naşa-
dowane kropki kwantowe zawierające pojedynczy elektron lub dziurę. W takim przypadku
absorpcja światşa prowadzi do powstania trionu, którego reguşy wyboru umo£liwiają selek-
tywną inicjalizację oraz odczyt stanu spinowego. Dzięki obecności nośnika w kropce czas
koherencji jego spinu nie jest ograniczony czasem rekombinacji promienistej, w przeciwień-
stwie do ekscytonu, po rekombinacji którego pozostaje pusta kropka. Dşugi czas koherencji
jest jednym z podstawowych wymagań stawianych kubitom przeznaczonym do zastosowań
w kwantowym przetwarzaniu informacji. Sposoby wyznaczenia charakterystycznych czasów
dekoherencji opisano w rozdziale 2.

Oprócz epitaksjalnych kropek kwantowych na przestrzeni lat zaproponowano wiele plat-
form realizujących kubity, jednak ka£da z nich posiada istotne ograniczenia. Ukşady nad-
przewodzące są obecnie najlepiej zrozumianymi i opracowanymi platformami o skalowalnej
architekturze, lecz wymagają pracy w temperaturach milikelwinowych i nie są kompatybilne
z systemami fotonicznymi ze względu na emisję w zakresie mikrofalowym.34 Puşapki jonowe
i atomy Rydberga charakteryzują się bardzo dşugimi czasami koherencji, przekraczającymi
nawet 1 s,35,36,37 jednak ich miniaturyzacja i integracja z póşprzewodnikowymi ukşadami
scalonymi pozostają trudne technologicznie. Z kolei kubity oparte na spinach jądrowych wy-
kazują wyjątkowo dşugie czasy defazowania, ale ich wadą są wolne operacje logiczne i pro-
blemy z adresowaniem pojedynczych kubitów.38 Kubity fotoniczne bardzo dobrze zachowują
koherencję podczas propagacji, jednak sşabe oddziaşywanie fotonŰfoton utrudnia realizację
wydajnych bramek dwukubitowych oraz skalowalnych architektur obliczeniowych.39,40 Zasto-
sowanie spinów nośników związanych w kropkach kwantowych şączy kilka zalet pozostaşych
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wymienionych platform. Kropki kwantowe mogą być integrowane ze strukturami fotonicznymi
w ukşadach scalonych oraz są kompatybilne ze standardowymi technologiami póşprzewodni-
kowymi. Dodatkową zaletą jest mo£liwość ich pracy w zakresie telekomunikacyjnym oraz
mo£liwość optycznej kontroli spinów nośników.

Z powy£szych opisów widać, £e pojedyncze kropki kwantowe şączą kubity odpowiedzialne
za przechowywanie informacji z kubitami przesyşającymi informację, czyli fotonami wykorzy-
stywanymi do transmisji danych w sieciach kwantowych. Niestety, dla kropek kwantowych
emitujących w zakresie III okna telekomunikacyjnego, osiągnięte dotąd stopnie nierozró£-
nialności pojedynczych fotonów oraz czasy koherencji nośników şadunku i spinu nie są wy-
starczające do praktycznej implementacji w technologiach kwantowych. Znalezienie przyczyn
dekoherencji oraz sposobów na jej ograniczenie pozwoli rozwijać technologie kwantowe.



2. Koherencja i metody mierzenia jej
charakterystycznych czasów

Koherencja w rozumieniu kwantowym jest zdolnością ukşadu do pozostania w superpo-
zycji dwóch (lub więcej) stanów w danym czasie, zwanym czasem koherencji. Ka£dy ukşad
kwantowy zrealizowany fizycznie jest poddawany wpşywom otoczenia, zatem będzie ukşa-
dem otwartym. Procesy dekoherencji w ukşadach oddziaşujących z otoczeniem są nieuchronne
i niszczą stan kwantowy, powodując jego przejście od superpozycji stanów kwantowych do kla-
sycznej mieszaniny stanów. Dekoherencja jest gşównym ograniczeniem praktycznego zastoso-
wania wielu ukşadów fizycznych reprezentujących kubity, czy to w ciele staşym, czy w formie
fotonów.

2.1 Pojęcie koherencji w ukşadach dwupoziomowych

W przypadku ukşadu dwupoziomowego stan kwantowy mo£e być reprezentowany przy
u£yciu sfery Blocha, gdzie na przeciwlegşych biegunach znajdują się stany ♣0⟩ i ♣1⟩, które
mo£na uto£samić ze stanami wşasnymi rzutu spinu na wybraną oś kwantyzacji, np. oś z,
wtedy ♣0⟩ = ♣↑z⟩ i ♣1⟩ = ♣↓z⟩. W tej bazie ka£dy czysty stan kubitu mo£na zapisać jako
superpozycję tych dwóch stanów:

♣Ψ⟩ = α ♣0⟩ + β ♣1⟩ , (2.1)

gdzie wspóşczynniki α i β są zespolonymi amplitudami prawdopodobieństwa speşniającymi,
zgodnie z zasadą Borna, warunek normalizacji:

♣α♣2 + ♣β♣2 = 1. (2.2)

Warunek ten pozwala zapisać amplitudy w postaci:

α = cos
θ

2
, β = eiϕ sin

θ

2
, (2.3)

gdzie θ i φ są parametrami określającymi stan kubitu. Wówczas równanie (2.1) przyjmuje
postać:

♣Ψ⟩ = cos
θ

2
♣0⟩ + eiϕ sin

θ

2
♣1⟩ , (2.4)

a θ i φ mo£na uto£samić ze wspóşrzędnymi sferycznymi punktu na sferze Blocha (rys. 2.1).
Stanowi ♣Ψ⟩ odpowiada więc wektor o początku w środku sfery i dşugości a = 1.

Stan czysty ukşadu kwantowego mo£na opisać za pomocą wektora stanu ♣Ψ⟩. W przypadku
niepeşnej koherencji, gdy ukşad znajduje się w mieszaninie statystycznej ró£nych stanów,
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Rysunek 2.1: Reprezentacja kubitu na sferze Blocha

wygodnym opisem jest macierz gęstości. Operator macierzy gęstości definiuje się jako:

ρ =
∑

i

pi ♣Ψi⟩ ⟨Ψi♣ , (2.5)

gdzie ♣Ψi⟩ są unormowanymi wektorami stanów, a pi oznaczają klasyczne prawdopodobień-
stwa występowania poszczególnych stanów w mieszaninie. Macierz gęstości pozwala odró£nić
stany czyste od mieszanych. Operator gęstości dla stanu czystego zdefiniowany jest jako:

ρ = ♣Ψ⟩ ⟨Ψ♣ (2.6)

i speşnia zasadę ρ2 = ρ. Stany mieszane nie speşniają tej zale£ności, zatem nie będą caşkowicie
koherentne, jednak mogą posiadać pewien stopień koherencji, określony dşugością wektora
Blocha a.41

W bazie stanów ♣0⟩ i ♣1⟩ operator gęstości jest reprezentowany przez macierz:

ρij =







ρ00 ρ01

ρ10 ρ11






, (2.7)

gdzie elementy diagonalne to liczby rzeczywiste sumujące się do 1 i reprezentujące obsadzenie
dwóch stanów ♣0⟩ i ♣1⟩. Elementy pozadiagonalne macierzy gęstości są zespolone i opisują ko-
herencję fazową pomiędzy stanami bazowymi. Defazowanie prowadzi do zmniejszania warto-
ści bezwzględnej elementów pozadiagonalnych, a w przypadku caşkowitego zaniku koherencji
przyjmują one wartości równe zeru.

Relaksacja oznacza zmianę obsadzenia stanów ukşadu związaną z wymianą energii z oto-
czeniem. Proces ten odpowiada przejściu między stanami bazowymi ♣0⟩ i ♣1⟩, jeśli mają one
ró£ne energie. Na sferze Blocha relaksacja prowadzi do zmiany skşadowej wektora Blocha
wzdşu£ osi z. W przypadku ekscytonu relaksacja mo£e być spowodowana rekombinacją pro-
mienistą, polegającą na przejściu ze stanu wzbudzonego (ekscyton) do stanu podstawowego
(pusta kropka), któremu towarzyszy emisja fotonu. Natomiast w przypadku spinu nośnika
w kropce kwantowej relaksacja oznacza przejście między stanami spinowymi o ró£nej energii,
któremu towarzyszy wymiana energii z otoczeniem. Czysta dekoherencja fazowa (defazowa-
nie) odnosi się natomiast do utraty informacji o względnej fazie pomiędzy stanami tworzącymi
superpozycję. W reprezentacji za pomocą macierzy gęstości odpowiada to zanikowi elementów
pozadiagonalnych. Na sferze Blocha defazowanie prowadzi do zanikania skşadowych wektora
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w pşaszczyźnie xy, a w konsekwencji do skrócenia jego dşugości. Dla czystego stanu koniec
wektora Blocha znajduje się na powierzchni sfery, natomiast po częściowej utracie koherencji
znajduje się wewnątrz niej.

Szybkość procesów prowadzących do zmiany stanu kwantowego jest standardowo opisy-
wana przez charakterystyczne dla danego ukşadu czasy T1 i T2. Czas relaksacji T1 opisuje
procesy obejmujące transfer energii między kubitem a jego otoczeniem, podczas gdy czas T2

opisuje wszystkie procesy niszczące koherentną superpozycję i zazwyczaj jest znacznie krót-
szy ni£ T1. Zanik koherencji w warunkach swobodnej ewolucji stanu uśrednionego w czasie
(wiele powtórzeń pomiaru dla pojedynczego stanu) lub w przestrzeni (wiele pomiarów dla
ró£nych stanów tego samego typu, np. zbiór kropek kwantowych) charakteryzuje się tzw.
czasem koherencji niejednorodnej T ∗

2 . Czas T ∗
2 jest ograniczony przez szum kwazistatyczny

obecny w eksperymencie, tj. przez szum, który jest staşy dla danego pomiaru, ale zmienia się
od pomiaru do pomiaru.

Aby odró£nić dekoherencję wywoşaną relaksacją od defazowania, czas Tϕ jest u£ywany
do oznaczenia wkşadu czystego defazowania. Caşkowity czas koherencji oblicza się wówczas
jako:

1
T2

=
1

2T1
+

1
Tϕ

. (2.8)

W zale£ności od tego, czy opisujemy czas koherencji nośnika związanego w kropce kwanto-
wej, czy jego spinu, dokşadne fizyczne znaczenie wielkości T1, T2, T ∗

2 i Tϕ się ró£ni, zatem
rozwinięcie ich definicji i sposobu pomiaru w kolejnych podrozdziaşach będzie rozpatrywane
oddzielnie.

2.2 Emisja jednofotonowa i koherencja nośników w kropkach
kwantowych

Rozpatrując kropkę kwantową jako ukşad dwupoziomowy mo£na wyró£nić stan podsta-
wowy odpowiadający pustej kropce, ♣0⟩, oraz stan wzbudzony Ů ekscyton, ♣1⟩. Koheren-
cję stanu ekscytonu mo£na badać metodami spektroskopii optycznej pośrednio, analizując
wşaściwości emitowanego promieniowania. W procesie rekombinacji promienistej pary elek-
tronŰdziura stan kwantowy nośników w chwili rekombinacji determinuje wşaściwości emitowa-
nego fotonu, takie jak jego energia, polaryzacja oraz faza. W konsekwencji pomiar wşaściwości
emisji pozwala na wnioskowanie o koherencji stanu nośników związanych w kropce kwantowej.

W przypadku ekscytonu relaksacja mo£e zachodzić m.in. poprzez rekombinację promie-
nistą prowadzącą do przejścia ze stanu ♣1⟩ do stanu podstawowego ♣0⟩. W takim przypadku
czas relaksacji populacji stanu wzbudzonego odpowiada jego czasowi £ycia. Zgodnie z rów-
naniem (2.8) caşkowity czas koherencji T2 zale£y od czasu £ycia stanu wzbudzonego T1 oraz
czasu czystego defazowania Tϕ. Czas T1 opisuje średni czas £ycia nośników i mo£e zostać wy-
znaczony na podstawie pomiaru zaniku fotoluminescencji. Natomiast czas Tϕ związany jest
z procesami prowadzącymi do utraty koherencji fazowej bez zmiany obsadzenia poziomów
energetycznych. W kropkach kwantowych gşównymi mechanizmami czystego defazowania są
oddziaşywanie stanu ekscytonowego z fononami oraz Ćuktuacje elektrostatyczne otoczenia
kropki, które prowadzą do Ćuktuacji energii przejścia optycznego.

Poszerzenie jednorodne linii emisyjnej wynika z procesów zachodzących w czasie pomiaru,
które wpşywają na stan ukşadu, prowadząc do zaniku jego koherencji. Obejmuje ono procesy
ograniczające czas koherencji, takie jak relaksacja oraz czyste defazowanie. W przypadku
przejścia optycznego szybkość zaniku koherencji jest związana z czasem koherencji (T2) za-
le£nością (γ = 1/T2). Je£eli obserwowana szerokość linii jest większa ni£ wartość wynikająca
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wyşącznie z czasu £ycia stanu wzbudzonego, świadczy to o znaczącym wpşywie mechanizmów
defazowania na stan nośników w kropce kwantowej. W granicznym przypadku, gdy jedynym
procesem prowadzącym do zaniku koherencji jest rekombinacja promienista, osiągana jest
minimalna szerokość, ograniczona transformatą Fouriera zaniku monowykşadniczego z cha-
rakterystycznym czasem T1 (ang. transform-limited linewidth), a zale£ność między wy£ej wy-
mienionymi czasami przyjmuje postać:

T2 = 2T1 (2.9)

W praktyce widmo fotoluminescencji rejestrowane jest jako średnia z wielu procesów emi-
sji, a nie z pojedynczej realizacji przejścia optycznego. W rezultacie na obserwowaną szerokość
linii wpşywają równie£ Ćuktuacje şadunkowe otoczenia kropki kwantowej. Ładunki obecne
w otoczeniu kropki kwantowej prowadzą poprzez efekt Starka do zmiany energii przejścia
optycznego. Je£eli czas charakterystyczny tych Ćuktuacji jest dşu£szy od czasu rekombinacji
promienistej, ale krótszy od czasu pomiaru, w widmie obserwowane jest poszerzenie niejedno-
rodne linii emisyjnej. Mechanizm ten określany jest jako rozmycie widmowe (z ang. spectral

diffusion). W dalszej części pracy czas związany z niejednorodnym zanikiem koherencji będzie
oznaczany symbolem T ∗

2 .

2.2.1 Pomiar prawdopodobieństwa emisji wielofotonowej

Zastosowania pojedynczych kropek kwantowych jako źródeş nierozró£nialnych fotonów,
omówione w podrozdziale 1.3, wymagają niskiego prawdopodobieństwa emisji wielofotono-
wej. Wşaściwość tę bada się poprzez pomiar funkcji autokorelacji drugiego rzędu g(2)(τ).
Pomiar funkcji g(2)(τ) poprzedza pomiar interferencji dwufotonowej, a wyznaczona z niego
wartość g(2)(τ = 0) jest niezbędna do poprawnego wyznaczenia stopnia nierozró£nialności
fotonów. Warto zauwa£yć, £e niskie prawdopodobieństwo emisji wielofotonowej nie jest jedy-
nym warunkiem potrzebnym do uzyskania wysokiego stopnia nierozró£nialności fotonów.

Funkcja korelacji drugiego rzędu g(2)(τ) jest miarą prawdopodobieństwa zarejestrowania
fotonów oddzielonych odstępem czasu τ , znormalizowaną do prawdopodobieństwa oczekiwa-
nego dla zdarzeń niezale£nych. Jeśli rozwa£ymy dwa mody światşa j i k, to funkcja korelacji
między nimi wyra£ona w operatorach kreacji â†

i i anihilacji âi fotonu w modzie i będzie miaşa
postać:

g
(2)
j,k (r1,t1,r2,t2) =

⟨â†
j(r1,t1)â†

k(r2,t2)âk(r2, t2)âj(r1, t1)⟩
⟨â†

j(r1,t1)âj(r1,t1)⟩⟨â†
k(r2, t2)âk(r2, t2)⟩

, (2.10)

gdzie ri i ti określają miejsce i czas, w których odpowiednie mody światşa zostaşy zmierzone.
Je£eli badamy jedno źródşo (j = k) stacjonarne i pomiar realizowany jest w jednym nie-
zmiennym poşo£eniu (r1 = r2), to funkcja korelacji zale£na będzie tylko od ró£nicy czasu
τ = t1 − t2:

g(2)(τ) =
⟨â†(t)â†(t + τ)â(t)â(t + τ)⟩

⟨â†(t)â(t)⟩2 . (2.11)

Taką funkcję określa się często funkcją autokorelacji II rzędu.
Źródşa światşa mo£emy podzielić ze względu na statystykę emisji fotonów, co zostaşo

zaprezentowane na rys. 2.2 w postaci ró£nych przebiegów funkcji korelacji II rzędu. Dla ide-
alnego lasera jednomodowego liczba fotonów podlega statystyce Poissona, co prowadzi do
g(2)(τ) = 1 dla ka£dej wartości τ (rys. 2.2(a)). Drugą grupą źródeş w podziale ze względu
na przebieg funkcji g(2)(τ) są źródşa, dla których występuje antygrupowanie fotonów, czyli
g(2)(0) < g(2)(τ ̸= 0) (rys. 2.2(b)). Istnieją te£ źródşa światşa (np. termiczne), dla których
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Rysunek 2.2: Podziaş źródeş światşa ze względu na przebieg funkcji g(2)(τ). (a) statystyka poisso-
nowska, (b) antygrupowanie fotonów, (c) grupowanie fotonów.

Rysunek 2.3: Schemat pomiaru funkcji autokorelacji drugiego rzędu. Fotony z jednego źródşa padają
na jedno z wejść dzielnika wiązki i zostają z równym prawdopodobieństwem odbite lub przetransmi-
towane. Jeden z detektorów peşni rolę sygnaşu START, drugi STOP, a korelator wyznacza histogram
koincydencji w funkcji ró£nicy czasów rejestracji τ

emitowane fotony mają tendencję do grupowania; wtedy g(2)(0) > g(2)(τ ̸= 0) (rys. 2.2(c)).
Innym podziaşem źródeş jest podziaş ze względu na wartość funkcji korelacji II rzędu

dla τ = 0. Dla klasycznych źródeş światşa g(2)(0) ≥ 1, podczas gdy nieklasyczne źródşa
światşa cechują się g(2)(0) < 1. Przykşadem takiego źródşa jest źródşo pojedynczych fotonów,
dla którego w idealnym przypadku g(2)(0) = 0, natomiast graniczną wartością, dla której
przyjmuje się, £e źródşo emituje pojedyncze fotony, jest g(2)(0) < 0,5.

Funkcję autokorelacji II rzędu stosunkowo şatwo jest zmierzyć eksperymentalnie. Sşu£y
do tego interferometr HanburyŠego Browna i Twissa (HBT), którego dziaşanie zostaşo sche-
matycznie zaprezentowane na rysunku 2.3. Emitowane fotony trafiają na dzielnik wiązki
50:50, który z jednakowym prawdopodobieństwem odbija i transmituje światşo. Za dziel-
nikiem wiązki ustawione są dwa detektory, z których sygnaşy trafiają na korelator. Jeden
z detektorów dziaşa jako START, a drugi jako STOP, w ten sposób mierząc ró£nicę czasu τ
między zarejestrowanymi zdarzeniami na detektorach. W pomiarze powstaje histogram zli-
czeń koincydencji w funkcji ró£nicy czasu τ . Znormalizowanie histogramu do 1 dla τ → ∞
daje zale£ność g(2)(τ), analogicznie do rys. 2.2. Pomiar HBT weryfikuje w praktyce, jakie
jest prawdopodobieństwo tego, £e foton trafi w drugi detektor w czasie t + τ , jeśli pierwszy
detektor zliczy foton w chwili t. Warto zauwa£yć, £e w przypadku pomiaru funkcji g(2)(τ)
dla źródeş pojedynczych fotonów u£yte w pomiarze detektory muszą mieć zdolność detekcji
(próg czuşości) na poziomie jednego fotonu.

Ze względu na dyskretną strukturę poziomów energetycznych w kropkach kwantowych
mo£liwe jest wyizolowanie pojedynczego przejścia optycznego odpowiadającego rekombinacji
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określonego kompleksu ekscytonowego. W idealnym przypadku prowadzi to do emisji naj-
wy£ej jednego fotonu podczas pojedynczego procesu rekombinacji. W rzeczywistości jednak
w eksperymencie mo£na obserwować równie£ emisję równocześnie z podşo£a, stanów defek-
towych, warstwy zwil£ającej lub rekombinacji z innego stanu w danej lub innej kropce kwan-
towej. Emisja przekrywająca się spektralnie z badaną linią emisyjną lub światşo rozproszone
docierające do detektora, mogą dawać w efekcie w pomiarze g(2)(0) > 0. Zliczenia ciemne
detektora u£ywanego w pomiarze równie£ mogą negatywnie wpşynąć na otrzymany wynik,
sztucznie zawy£ając wartość g(2)(0).

Inną funkcją opisującą statystykę emisji jest prawdopodobieństwo emisji n fotonów P (n).
Funkcja ta jest unormowana, tzn.:

∞
∑

n=0

P (n) = 1, (2.12)

gdy£ reprezentuje rozkşad prawdopodobieństwa. Je£eli badamy źródşo pracy ciągşej (np.
strukturę póşprzewodnikową wzbudzaną laserem pracy ciągşej), mo£emy doprowadzić ukşad
do stanu stacjonarnego. Wtedy rozkşad P (n) będzie zale£eć od danego przedziaşu czasu ∆T
i mo£na go powiązać bezpośrednio z funkcją g(2)(τ):

g(2)(0) ∼= 2P (n = 2,∆T )

[P (n = 1,∆T )]2
= 1 +

(∆n)2 − ⟨n̂⟩
⟨n̂⟩2 , (2.13)

gdzie ⟨n̂⟩ jest średnią liczbą fotonów, a ∆n = ⟨n2⟩ − ⟨n⟩2 jest wariancją liczby fotonów.
Zale£ność z równania (2.13) jest prawdziwa, gdy:

P (n = 1,∆T ) ≫ P (n = 2,∆T ) ≫ P (n → ∞,∆T ). (2.14)

Określenie wartości ⟨n̂⟩ i ∆n jest mo£liwe dla ka£dego rozkşadu P (n), natomiast ich ró£ne
kombinacje mogą dać ten sam wynik g(2)(0). Z tego powodu pomiar rozkşadu prawdopo-
dobieństwa n fotonów daje lepszy opis źródşa światşa i jego charakterystyki, natomiast jest
trudniejszy w realizacji eksperymentalnej. Potrzebny jest detektor, który ma rozdzielczość ze
względu na liczbę fotonów (potrafi odró£nić stan o liczbie fotonów n i m), a końcowy wynik
jest czuşy na straty, w przeciwieństwie do pomiaru funkcji g(2)(τ), gdzie straty nie wpşywają
na końcowy wynik, a jedynie mogą wydşu£yć czas pomiaru.

2.2.2 Interferencja dwufotonowa

Pomiar funkcji autokorelacji g(2)(τ) pozwala określić, czy badane źródşo emituje poje-
dyncze fotony. Nie dostarcza jednak informacji o ich nierozró£nialności. Dwa fotony mogą
być emitowane pojedynczo, lecz ró£nić się energią, polaryzacją, profilem czasowym lub fazą.
W niektórych zastosowaniach (jak opisano w rozdziale 1.3) konieczne jest, aby kolejne emito-
wane fotony byşy wzajemnie nierozró£nialne. Wşaściwość tę bada się za pomocą interferencji
dwufotonowej w eksperymencie HongaŰOuŰMandela (HOM).

Eksperyment HOM opiera się na interferencji na dzielniku wiązki, który dzieli padające
światşo na falę odbitą i transmitowaną, co schematycznie przedstawiono na rys. 2.4. W kla-
sycznej elektrodynamice, pola wejściowe (Ea i Eb) oraz pola wyjściowe (Ec i Ed) są ze sobą
powiązane poprzez zespolone wspóşczynniki odbicia r i transmisji t:







Ec

Ed






= U







Ea

Eb






, (2.15)
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Rysunek 2.4: Schemat pomiaru interferencji dwufotonowej oraz obrazowe przedstawienie efektu
HOM. Dwa identyczne fotony spotykają się w tym samym miejscu i czasie na dzielniku wiązki o rów-
nym prawdopodobieństwie transmisji i odbicia (50:50). Oba fotony opuszczają dzielnik wiązki tym
samym, ale losowym wyjściem. Detektory na ka£dym z wyjść dzielnika wiązki rejestrują zdarzenia,
a korelator zlicza liczbę koincydencji w funkcji opóźnienia między zdarzeniami na detektorze START
i STOP.

gdzie

U =







t r

r t






(2.16)

Dla bezstratnego dzielnika wiązki transformacja musi być unitarna, co prowadzi do zale£ności:

♣r♣2 + ♣t♣2 = 1 (2.17)

oraz
r = ±it. (2.18)

W przypadku fali klasycznej jej energia mo£e być podzielona na dwa mody wyjściowe
dzielnika wiązki, natomiast pojedynczy foton odbije się lub przejdzie przez dzielnik z praw-
dopodobieństwem odpowiednio ♣r♣2 i ♣t♣2. Wtedy zasada zachowania energii sprowadza się do
zasady zachowania liczby fotonów. Operatory kreacji â† i anihilacji â są związane z polem
elektrycznym Êa modu wejściowego a. Tak samo mo£na wprowadzić b̂†, b̂ dla modu wejścio-
wego b i analogiczne operatory dla modów wyjściowych c i d.

Transformację wywoşana przez dzielnik wiązki mo£na wyrazić za pomocą relacji pomiędzy
operatorami modów wejściowych i wyjściowych:







ĉ

d̂






= U







â

b̂






. (2.19)
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W bardziej ogólnej formie mo£na zapisać te relacje jako:

â† = tĉ† + rd̂†

b̂† = rĉ† + td̂†.
(2.20)

W przypadku pojedynczego fotonu padającego na dzielnik wiązki wejściem a, stan ten mo£e
być opisany u£ywając operatora kreacji â† jako:

♣1a, 0b⟩ = â† ♣0,0⟩ . (2.21)

U£ywając poprzednich zale£ności z równania (2.20) mo£na zapisać ten sam stan za pomocą
operatorów związanych z modami c i d na wyjściu dzielnika:

♣1a,0b⟩ = â† ♣0,0⟩ = (tĉ† + rd̂†) ♣0,0⟩ = t ♣1c,0d⟩ + r ♣0c,1d⟩ . (2.22)

Dostajemy w ten sposób superpozycję stanów na wyjściu z dzielnika wiązki. Widać stąd jed-
noznacznie, £e foton padający na dzielnik wiązki wejściem a mo£e być albo zmierzony na
wyjściu c z prawdopodobieństwem ♣t♣2 albo na wyjściu d z prawdopodobieństwem ♣r♣2. Wi-
dzimy tu ponownie antygrupowanie fotonów omówione w poprzednim podrozdziale, gdzie dla
strumienia pojedynczych fotonów docierających do dzielnika wiązki, dwa detektory umiesz-
czone na jego wyjściach nigdy nie zarejestrują fotonu jednocześnie.42,43

W ukşadzie do interferencji HOM, dwa identyczne fotony są skierowane na dwa oddzielne
wejścia dzielnika. Dla dwóch fotonów padających na ró£ne wejścia dzielnika istnieją cztery
mo£liwe procesy prowadzące do stanu wyjściowego: oba fotony mogą zostać przetransmito-
wane, oba odbite lub jeden odbity i drugi przetransmitowany i odwrotnie. Stan ukşadu będzie
wyglądać następująco:

♣1a,1b⟩ = â†b̂† ♣0a,0b⟩ . (2.23)

Posşugując się operatorami związanymi z modami wyjściowymi dostajemy:
(

tĉ† + rd̂†
 (

rĉ† + td̂†


♣0,0⟩ = tr ♣2c,0d⟩ + rt ♣0c,2d⟩ +
(

t2 + r2


♣1c,1d⟩ , (2.24)

Pierwsze dwa skşadniki odpowiadają sytuacjom, w których oba fotony opuszczają dzielnik
tym samym wyjściem. Trzeci skşadnik opisuje przypadek, w którym fotony zostają zareje-
strowane na ró£nych wyjściach dzielnika. Amplituda tego procesu jest sumą dwóch nieroz-
ró£nialnych mo£liwości: jednoczesnej transmisji obu fotonów oraz ich jednoczesnego odbicia.

Prawdopodobieństwo zaobserwowania obu fotonów na jednym wyjściu wynosi:44

P (2c,0d) = ♣t♣2 + ♣r♣2. (2.25)

Z symetrii wynika, £e P (2c,0d) = P (0c,0d). Prawdopodobieństwo zaobserwowania fotonów na
ró£nych wyjściach dzielnika wynosi:

P (1c,1d) =
∣

∣

∣t2 + r2
∣

∣

∣

2
. (2.26)

W przypadku idealnego bezstratnego dzielnika wiązki, wspóşczynniki mają wartości r = 1/
√

2
oraz t = i/

√
2, wtedy otrzymujemy:

P (2C ,0d) = P (0c,2d) =
1
2

(2.27)
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P (1c,1d) = 0. (2.28)

Widzimy, £e amplitudy związane z ♣1c,1d⟩ interferują destruktywnie, a fotony nigdy nie opusz-
czą dzielnika poprzez dwa ró£ne wyjścia. W ka£dym przypadku będą propagować się wspól-
nym modem, w 50% przypadkach modem wyjściowym c i w 50% przypadkach modem wyj-
ściowym d. Caşkowity stan ukşadu na wyjściu dzielnika ma zatem postać:42

♣ΨHOM⟩ =
♣2c,0d⟩ + ♣0c,2d⟩√

2
. (2.29)

Powy£szy wynik jest prawdziwy wyşącznie wtedy, gdy oba scenariusze prowadzące do
stanu ♣1c,1d⟩ są caşkowicie nierozró£nialne. Wymaga to, aby fotony miaşy identyczną energię,
polaryzację, profil przestrzenny oraz czasowy, a tak£e docieraşy do dzielnika jednocześnie. Je-
£eli którykolwiek z tych warunków nie jest speşniony, mo£liwe staje się rozró£nienie trajektorii
fotonów, przez co interferencja nie jest caşkowicie destruktywna.

W praktyce pomiar interferencji dwufotonowej przeprowadza się zwykle poprzez wzbu-
dzanie kropki kwantowej promieniowaniem lasera impulsowego o znanej częstości repetycji.
Kolejne impulsy wzbudzają kropkę w regularnych odstępach czasu, a odpowiadające im fotony
są kierowane do interferometru HOM. Odlegşość czasową między kolejnymi impulsami kory-
guje się w jednym z ramion interferometru tak, aby fotony wyemitowane w wyniku kolejnych
impulsów wzbudzających docieraşy do dzielnika wiązki w tym samym czasie, z dokşadnością
ograniczoną przez rozrzut czasów emisji wynikający z czasu £ycia kompleksu ekscytonowego
oraz, w przypadku wzbudzania nierezonansowego, czasu relaksacji. W histogramie czasów
koincydencji kolejne piki odpowiadają ró£nicom czasowym między detekcją dwóch fotonów.
Odlegşość między sąsiednimi pikami odpowiada okresowi repetycji lasera, natomiast pik cen-
tralny odpowiada sytuacji, w której dwa fotony pochodzące z kolejnych impulsów wzbudza-
jących docierają do dzielnika wiązki jednocześnie. Schematyczny rysunek przedstawiający
histogram koincydencji dla częściowo rozró£nialnych fotonów zostaş przedstawiony na rys.
2.5. Znormalizowanie histogramu do g(2)(τ → ∞) = 1 powoduje, £e dwa piki najbli£sze środ-
kowemu mają wysokość 0,75. Środkowy pik w przypadku caşkowicie rozró£nialnych fotonów
miaşby wysokość 0,5. Spowodowane jest to tym, £e w przypadku dwóch rozró£nialnych foto-
nów padających na dzielnik wcią£ istnieje 50% prawdopodobieństwo, £e opuszczą one dzielnik
tym samym wyjściem. W przedstawionym przypadku, dla częściowo rozró£nialnych fotonów,
widać redukcję zliczeń w histogramie względem poziomu 0,5. Z kolei u£ycie lasera o pracy cią-
gşej wprowadza dodatkowy rozrzut czasowy pomiędzy emisją kolejnych fotonów, ograniczając
maksymalny mo£liwy do osiągnięcia stopień nierozró£nialności. Ponadto szerokość korelacji
czasowych obserwowanych w takich warunkach mo£e być ograniczona przez czasową odpo-
wiedź ukşadu, a nie bezpośrednio przez czas koherencji emitera. Z tego względu w pomiarach
interferencji dwufotonowej powszechnie stosuje się wzbudzenie impulsowe, które umo£liwia
lepszą kontrolę czasów emisji fotonów.

W przypadku pojedynczych kropek kwantowych nierozró£nialność kolejnych fotonów za-
le£y od koherencji emitującego stanu ekscytonowego. Procesy prowadzące do czystego defazo-
wania powodują losowe zmiany fazy fotonu. W konsekwencji kolejne fotony ró£nią się stanem
kwantowym, a interferencja HongaŰOuŰMandela nie jest ju£ caşkowicie destruktywna. Za
miarę stopnia nierozró£nialności pojedynczych fotonów uznaje się widoczność (kontrast) inter-
ferencji oznaczaną zwykle literą V (z ang. visibility). W pomiarze interferencyjnym umyślnie
zmienia się polaryzację w jednym z ramion interferometru HOM w ten sposób, aby interferu-
jące fotony byşy spolaryzowane ortogonalnie, co sprawia, £e są one caşkowicie rozró£nialne.
Porównując wartości g(2)(0) dla fotonów spolaryzowanych tak samo i ortogonalnie, wyznacza
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Rysunek 2.5: Przykşadowy histogram HOM dla częściowo rozró£nialnych fotonów.

się widoczność na podstawie zale£ności:

V =
g

(2)
⊥ (0) − g

(2)
∥ (0)

g
(2)
⊥ (0)

. (2.30)

Zmniejszenie widoczności interferencji stanowi bezpośrednią miarę utraty koherencji optycz-
nej kolejnych emitowanych fotonów i umo£liwia wyznaczenie czasu koherencji T2 rekombinu-
jącego kompleksu ekscytonowego związanego w kropce kwantowej. W granicznym przypadku
źródşa o koherencji ograniczonej wyşącznie czasem £ycia ekscytonu (T2 = 2T1), emitowane
fotony osiągają maksymalną mo£liwą nierozró£nialność V = 1.

2.2.3 Wybrane wyniki eksperymentalne

Eksperyment interferencji dwufotonowej zostaş zaproponowany i po raz pierwszy prze-
prowadzony przez C.K. Honga, Z.J. Ou i L. Mandela.45 W publikacji z 1987 roku autorzy
uzasadniają u£ycie interferometru do dokşadnego zmierzenia odstępu czasowego między po-
jedynczymi fotonami wygenerowanymi w procesie spontanicznej parametrycznej konwersji
w dóş, z których jeden byş sygnaşem, a drugi sondą. W konsekwencji daşo to równie£ infor-
mację o szerokości paczki falowej badanych fotonów.

Pierwszy znaczący wynik dotyczący nierozró£nialności pojedynczych fotonów emitowa-
nych w procesie rekombinacji pary elektron-dziura wzbudzonej w kropce kwantowej zostaş
zademonstrowany przez Santoriego i innych.46 Pokazali oni widoczność na poziomie V = 0,81
oraz związany z nią czas koherencji T2 = 223 ps dla fotonów emitowanych przez samoro-
snące kropki kwantowe z InAs wzrośnięte na podşo£u z GaAs. Dla badanej kropki stosunek
2T1/T2 = 1,5 (T2/2T1 = 0,67), co implikuje obecność mechanizmów dekoherencji związanych
z czystym defazowaniem (czas Tϕ). Autorzy wskazali trzy potencjalne przyczyny obserwo-
wania V < 1. Kropka kwantowa byşa wzbudzana impulsem laserowym generującym parę
elektron-dziura w wy£szym stanie wzbudzonym w kropce. Proces relaksacji z emisją fononów,
trwający dziesiątki pikosekund, mo£e wprowadzać dodatkowy rozrzut czasowy emisji fotonu,
powodując mniejsze przekrycie paczek falowych interferujących fotonów. Prowadzi to do re-
dukcji mierzalnej widoczności interferencji oraz ogranicza jakość źródşa nierozró£nialnych
fotonów. Dekoherencja spowodowana przez fonony to kolejny mo£liwy mechanizm. Wreszcie,
poszerzenie niejednorodne linii widmowej spowodowane oddziaşywaniem z Ćuktuującym oto-
czeniem şadunkowym (związane z czasem T ∗

2 ) mo£e równie£ potencjalnie przyczyniać się do
dekoherencji w krótkich skalach czasowych.

Warto mieć na uwadze, £e wspomniane kropki emitują fotony o dşugości fali λ ≈ 930 nm.
Odpowiada to tzw. pierwszemu oknu telekomunikacyjnemu, które charakteryzuje się względ-
nie silnym tşumieniem w standardowych wşóknach szklanych światşowodów stosowanych
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w telekomunikacji. Z tego powodu do praktycznych zastosowań w komunikacji i kryptogra-
fii kwantowej rozwa£a się źródşo emitujące w zakresie trzeciego okna telekomunikacyjnego,
którego środkowa dşugość fali wynosi λ = 1550 nm. Dla kropek kwantowych emitujących
fotony o dşugości fali okoşo 1 µm otrzymano rekordowo niskie prawdopodobieństwo emi-
sji wielofotonowej g(2)(0) = (7,5 ± 1,6) × 10−5,47 a tak£e wysoką widoczność interferencji
V = (0,979 ± 0,006)48 oraz V = (0,975 ± 0,005),33 świadczącą o dşugim czasie czystej deko-
herencji fazowej Tϕ i braku wkşadu od poszerzenie niejednorodnego. Dla kropek kwantowych
emitujących w zakresie III okna telekomunikacyjnego prowadzone są intensywne badania o
obiecujących rezultatach, gdy£ osiągane parametry pracy źródeş zbli£ają się do granicy sto-
sowalności. Wartości funkcji autokorelacji II rzędu są na poziomie g(2)(0) = 5 × 10−3 dla
kropek z InAs wzrośniętych na InP49,50 oraz niewiele wy£sze (6Ű8×10−3) dla kropek z InAs
w barierze potencjaşu z InAlGaAs51. Dopiero w ostatnich latach stopień nierozró£nialności
pojedynczych fotonów dla kropek emitujących w zakresie III okna telekomunikacyjnego zbli-
£yş się do jedności. Sukcesywna poprawa kontroli wzrostu nanostruktur, deterministyczne
metody wytwarzania oraz zaawansowane schematy wzbudzania pozwolişy tym źródşom na
uzyskanie rezultatów zbli£onych do osiągniętych wcześniej na kropkach emitujących w za-
kresie krótszych fal. Tabela 2.1 pokazuje najwa£niejsze osiągnięcia dla kropek emitujących
w zakresie III okna telekomunikacyjnego wraz z rokiem publikacji wyników, wskazując na
szybki rozwój tych źródeş i du£e zainteresowanie tematem.

Tabela 2.1: Zestawienie najwa£niejszych wyników eksperymentu interferencji dwufotonowej (i odpo-
wiadających im pomiarów funkcji g(2)(τ)) na kropkach kwantowych emitujących w zakresie III okna
telekomunikacyjnego.

ukşad materiaşowy λ [nm] g(2)(0) T1 [ps] T2 [ps] T2/2T1 V [%] rok ref.

InAs/InAlGaAs 1544,5 0,017 Ű Ű Ű 91,7 2026 [51]

InAs/InAlGaAs 1557 0,007 67,4 Ű Ű 90 2026 [52]

InAs/InAlGaAs 1544,5 0,0307 257,5 381 0,74 71,9 2025 [53]

InAs/GaAs 1551 0,069 500 Ű Ű 34,9 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 Ű Ű 8,1 2023 [56]

In(Ga)As/GaAs 1555 0,023 1010 150 0,07 14,4 2021 [57]

W ciągu zaledwie kilku lat nastąpiş znaczący wzrost osiąganych wartości widoczności
interferencji V . Otrzymano emisję w obrębie III okna telekomunikacyjnego z jednoczesnym
niskim prawdopodobieństwem emisji wielofotonowej (g(2)(0) < 0,01), natomiast wartość wi-
doczności V > 90% otrzymano dopiero stosunkowo niedawno, w roku pisania tej rozprawy.

Umieszczenie kropki kwantowej we wnęce optycznej skraca czas £ycia T1 stanu wzbudzo-
nego poprzez efekt Purcella,58 co wpşywa na stosunek T2/2T1. Im bli£ej jest on 1, tym wy£szy
stopień nierozró£nialności fotonów. Zmiana względnych skali czasowych między procesami de-
fazowania i relaksacji wpşywa na czas, w którym mechanizmy czystego defazowania (fonony,
Ćuktuacje şadunku) oddziaşują z ukşadem. Jeśli ekscyton zrekombinuje szybciej dzięki efek-
towi Purcella, to ma mniej czasu na utratę fazy, zanim zrekombinuje i wyemituje foton. W ref.
[52] efekt Purcella, skracający czas £ycia do T1 = 67,4 ps, spowodowaş uzyskanie wysokiej
wartości widoczności interferencji.

W powy£szych źródşach jedynie w niektórych pracach wyznaczono czasy koherencji T2.
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Gdy czas koherencji T2 jest krótki w porównaniu z czasem £ycia, w histogramie koincyden-
cji w pomiarze interferencji dwufotonowej mo£na zauwa£yć charakterystyczny ksztaşt piku
dla τ = 0, jak pokazano na rysunku 2.5. Obserwowane minimum jest związane z czasem
koherencji. Dopasowując je podwójnym zanikiem wykşadniczym, otrzymuje się charaktery-
styczny czas T2. W przypadku, gdy T2 → 2T1 (jak w źródşach podających wysokie wartości
V ), w środkowym piku obserwuje się redukcję zliczeń bez charakterystycznego dodatkowego
minimum, co nie pozwala wyznaczyć czasu T2 opisaną metodą, ale mo£e świadczyć o dşugim
czasie koherencji. Znając czasy T1 oraz T2, autorzy ref. [53] wyznaczyli czas Tϕ = 1470 ps na
podstawie relacji ze wzoru (2.8) i określili, £e pochodzi on zarówno z jednorodnego poszerze-
nia spowodowanego oddziaşywaniem z kąpielą fononową, jak i z niejednorodnego poszerzenia
spowodowanego Ćuktuacjami otoczenia şadunkowego lub magnetycznego.

2.3 Koherencja spinów nośników związanych w kropkach kwan-
towych

Jedną z największych przeszkód w realizacji pamięci spinowych oraz kwantowego przetwa-
rzania informacji opartego na kubitach spinowych jest utrata informacji zakodowanej w spinie
nośnika. Relaksacja spinu zachodzi przy przejściu ze stanu wzbudzonego do stanu podsta-
wowego w czasie T1. Natomiast dekoherencja związana z utratą informacji o względnej fazie
stanów wşasnych zachodzi w charakterystycznej skali czasu T2. Dekoherencja mo£e zachodzić
bez zmiany obsadzenia stanu. Jest to czyste defazowanie opisywane czasem Tϕ. Procesy relak-
sacji spinów nośników w kropkach kwantowych są ograniczone ze względu na trójwymiarowe
związanie nośników. W porównaniu z póşprzewodnikami objętościowymi i dwuwymiarowymi,
czasy relaksacji spinów nośników w kropkach kwantowych są dşu£sze. Dlatego spiny nośni-
ków w kropkach kwantowych mają du£y potencjaş do wykorzystania jako kubity spinowe.
Dla neutralnych kompleksów ekscytonowych czas relaksacji spinów wygenerowanych optycz-
nie nośników jest ograniczony czasem rekombinacji pary elektron-dziura. Z kolei w przypadku
trionów, elektron lub dziura są obecne w kropce kwantowej przed i po rekombinacji, zatem
czas relaksacji ich spinu nie jest nią ograniczony.

Spin elektronu (lub dziury) nie jest odizolowany od otoczenia, ale przeciwnie Ů bez prze-
rwy z nim oddziaşuje. W przypadku kubitów realizowanych w kropkach kwantowych spin
nośnika mo£e oddziaşywać z otoczeniem za pośrednictwem dwóch gşównych mechanizmów.
Pierwszym jest oddziaşywanie spinŰorbita, które sprzęga spin nośnika z jego orbitalnym stop-
niem swobody, a drugim oddziaşywanie z jądrami atomów tworzących kropkę kwantową.59

Schematyczna reprezentacja spinu elektronu w kropce kwantowej oddziaşującego ze spinami
jądrowymi zostaşa przedstawiona na rysunku 2.6. To sprzę£enie z otoczeniem zmienia stan
kwantowy spinu, a w konsekwencji powoduje utratę informacji przez niego przenoszonej.

Rysunek 2.6: Spin elektronu (czerwona strzaşka) oddziaşujący ze spinami jądrowymi (czarne strzaşki)
w kropce kwantowej.

Pole elektryczne nie mo£e bezpośrednio spowodować obrotu spinu elektronu. Natomiast
£aden stan spinowy w kropce kwantowej nie jest czystym stanem spinowym, a sprzęga się
ze stanem orbitalnym poprzez oddziaşywanie spin-orbita. Jednym z najistotniejszych źródeş
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oddziaşywania na stan spinowy pośrednio poprzez oddziaşywanie ze stanem orbitalnym są
fonony. W póşprzewodnikach IIIŰV oddziaşywanie elektronŰfonon zachodzi między innymi
poprzez potencjaş deformacyjny oraz efekt piezoelektryczny. W poşączeniu ze sprzę£eniem
spinŰorbita mechanizmy te umo£liwiają przejścia pomiędzy stanami spinowymi, prowadząc
do relaksacji spinu opisanej czasem T1.60,27

Oddziaşywanie spinu elektronu (lub dziury) ze spinami jądrowymi w atomach nazywa
się oddziaşywaniem nadsubtelnym (z ang. hyperfine interaction). W typowych epitaksjalnych
kropkach kwantowych, z materiaşów takich jak InAs czy GaAs, liczba atomów N oddziaşują-
cych ze spinem elektronu jest rzędu 104Ű106. Hamiltonian oddziaşywania nadsubtelnego dla
elektronu ma postać:

HHF =
N

∑

k

AkIkS, (2.31)

gdzie Ik jest operatorem spinu jądra atomu k, a S jest operatorem spinu elektronu. Poniewa£
funkcja falowa elektronu nie jest jednorodna, staşa sprzę£enia Ak między elektronem a jądrem
jest proporcjonalna do kwadratu przekrycia funkcji falowej elektronu z danym jądrem. Stan
elektronu związanego w kropce kwantowej ewoluuje znacznie szybciej (∼1Ű10 ns) w porów-
naniu ze spinami jądrowymi (w zakresie od 100 µs nawet do ∼1 s). Oba ukşady kwantowe
oddziaşują na siebie. Oddziaşywanie spinu elektronu z du£ą liczbą atomów, z których ka£dy
posiada wşasny spin jądrowy, sprawia, £e początkowo czysty stan kwantowy spinu elektronu
staje się klasyczną mieszaniną wielu stanów.

Przyjęto, £e efektywne pole oddziaşujące na spin elektronu, pochodzące od spinów ją-
drowych, nazywa się polem Overhausera, natomiast pole pochodzące od spinu elektronu,
oddziaşujące na spiny jądrowe, ŮŰ polem Knighta. Pole Overhausera BN dziaşa na spin
elektronu podobnie jak pole zewnętrzne i ma wartość:

BN =
∑N

k AkIk

gµB
, (2.32)

gdzie g jest g-czynnikiem nośnika oddziaşującego z jądrami, a µB jest magnetonem Bohra.
Maksymalna wartość BN jest osiągana, gdy spiny jądrowe są caşkowicie spolaryzowane. Dla
dowolnego materiaşu ta wartość jest niezale£na od liczby atomów N , gdy£ Ak jest proporcjo-
nalne do 1/N , co oznacza, £e przy większej liczbie jąder atomowych wkşad ka£dego z nich do
BN jest mniejszy. Nie zmienia to faktu, £e w przypadku prawie zupeşnie niespolaryzowanych
spinów jądrowych Ćuktuacje statystyczne pola pochodzącego od nich są wcią£ zale£ne od
1/N ; z tego względu spiny elektronów w kropkach kwantowych silniej odczują te Ćuktuacje
w porównaniu np. ze spinami w dwuwymiarowym gazie elektronowym. Jest to bezpośrednia
konsekwencja ró£nicy w rozmiarze funkcji falowej elektronu.60

Fluktuacje pola magnetycznego pochodzącego od spinów jądrowych są spowodowane od-
dziaşywaniami typu dipol-dipol (magnetyczny) pomiędzy jądrami atomów oraz oddziaşywa-
niami między spinami elektronu i jąder atomowych poprzez pole Knighta. Obecność spinów
jądrowych powoduje defazowanie stanu, gdy na elektron, którego stan ewoluuje w czasie,
dziaşa Ćuktuujące pole Overhausera. Zmiana pola mo£e być spowodowana lokalną zmianą
polaryzacji spinów jądrowych, ale tak£e wymianą polaryzacji spinów (z ang. flip-flop) pomię-
dzy sąsiednimi jądrami, gdy caşkowita polaryzacja spinów jądrowych pozostaje niezmienna.
Dekoherencja wynika z tego, £e w ka£dej chwili czasu zwrot i wartość pola są przypadkowe (z
punktu widzenia elektronu). Dokşadna postać funkcji zaniku koherencji spinu elektronu jest
zale£na od rozkşadu prawdopodobieństwa pola Overhausera, ale jego charakterystyczny czas
defazowania Tϕ jest proporcjonalny do

√
N/Ak.61 Warto zauwa£yć, £e staşa oddziaşywania
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Ak będzie inna dla ka£dego jądra atomowego, gdy£ zale£na jest od poşo£enia danego jądra
względem funkcji falowej elektronu. Ponadto ró£ni się dla ró£nych izotopów danego pier-
wiastka, dlatego często określa się efektywną staşą oddziaşywania A dla elektronów w danym
póşprzewodniku. Wartości A oraz wartości spinów jądrowych I dla wybranych pierwiastków
z grup III i V, których stopy pozwalają osiągnąć emisję w zakresie telekomunikacyjnym,
zostaşy zebrane w tabeli 2.2.62,63,61

Tabela 2.2: Efektywne staşe oddziaşywania A dla elektronów oraz wartości spinów jądrowych I dla
wybranych pierwiastków.

pierwiastek A [µeV] I

Ga 90 3/2

As 44 3/2

In 47 9/2

P 36 1/2

Dla elektronów w paśmie przewodnictwa, którego część Blocha funkcji falowej ma charak-
ter s, lokalny czynnik Blocha wykazuje sferyczną symetrię wokóş jądra. W rezultacie domi-
nuje izotropowe oddziaşywanie kontaktowe Fermiego, opisane staşą oddziaşywania nadsub-
telnego A, której wartość jest związana z gęstością elektronową w jądrze. Staşa A jest do-
datnia dla większości póşprzewodników IIIŰV. Dla nośników w paśmie walencyjnym sytuacja
jest odmienna. Ze względu na niesferyczną symetrię części Blocha związanej z orbitalami
typu p kontaktowy wkşad Fermiego jest silnie ograniczony, a istotną rolę odgrywają nie-
lokalne skşadniki oddziaşywania nadsubtelnego, w szczególności oddziaşywanie dipol-dipol.
Jego znak, amplituda i anizotropia zale£ą od charakteru części Blocha funkcji falowej pasma
walencyjnego.64 Dlatego dla spinów dziur oddziaşywanie nadsubtelne jest sşabsze w porów-
naniu ze spinem elektronu. Charakterystyczne czasy dekoherencji związanej z utratą fazy dla
spinów elektronów w kropkach kwantowych w póşprzewodnikach grup IIIŰV są rzędu kilku
ns, podczas gdy dla dziur te czasy są nawet o rząd dşu£sze.65

Oprócz czystego defazowania obecność jąder atomowych mo£e spowodować równie£ obrót
spinu. W przypadku braku zewnętrznego pola spin elektronu precesuje wokóş pola Over-
hausera BN , co prowadzi do ciągşej zmiany między spinem skierowanym w górę a w dóş.
Bezpośrednia wymiana spinu między elektronem a jądrem jest maşo prawdopodobna, gdy£
magneton Bohra jest znacznie większy ni£ magneton jądrowy µN (1 µB ≈ 1836 µN), co po-
woduje, £e ró£nica energii między stanami spinowymi elektronu nie jest bliska energii między
stanami spinowymi jądra (niespeşniona zasada zachowania energii w procesie jednoczesnego
obrotu spinu).

2.3.1 Wybrane metody pomiaru koherencji spinowej

W literaturze opisywane są ró£ne metody wyznaczania czasów relaksacji i koherencji spi-
nów nośników w kropkach kwantowych. Ró£nią się one sposobem przygotowania i odczytu
stanu spinowego, wymaganiami dotyczącymi wzbudzenia optycznego oraz mo£liwością kon-
trolowanej manipulacji fazą spinu. Poni£ej omówiono wybrane metody, które pojawiają się
najczęściej lub są przyjęte powszechnie za standardowe.
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Pomiar czasu relaksacji spinu

Charakterystyczny czas relaksacji spinu T1 mierzony jest standardowo za pomocą tech-
niki pomiaru fotoluminescencji rozdzielczej czasowo i polaryzacyjnie. Po optycznej inicjalizacji
spinów za pomocą impulsu światşa o określonej polaryzacji rejestruje się emisję dla dwóch
polaryzacji koşowych. Na podstawie czasowego przebiegu intensywności obu polaryzacji wy-
znacza się czasową zale£ność stopnia polaryzacji koşowej Pσ:

Pσ =
Iσ− − Iσ+

Iσ− + Iσ+

, (2.33)

gdzie Iσ− i Iσ+ oznaczają intensywności emisji spolaryzowanej koşowo lewo- i prawoskrętnie.
W odpowiednio dobranym schemacie eksperymentalnym zanik polaryzacji mo£na wykorzy-
stać do wyznaczenia czasu relaksacji T1.66,67,68 Powy£szy eksperyment wymaga wzbudzania
rezonansowego, detekcji rozdzielczej czasowo oraz kontroli polaryzacji światşa wzbudzającego.

Nale£y jednak uwzględnić fakt, £e obserwowana dynamika fotoluminescencji mo£e być
równie£ modyfikowana przez rekombinację nośników (promienistą i niepromienistą). Z tego
względu czas zaniku polaryzacji nie mo£e być bezpośrednio uto£samiany z czasem relaksacji
spinu T1 bez uwzględnienia dynamiki caşego ukşadu. Bezpośrednie wyznaczenie czasu relak-
sacji spinu T1 wymaga odpowiedniego schematu inicjalizacji i odczytu populacji spinowej,
który pozwala oddzielić relaksację spinu od pozostaşych procesów. W kropkach kwantowych
z elektrostatyczną kontrolą şadunku mo£liwy jest równie£ elektryczny odczyt stanu spino-
wego, np. poprzez pomiar zale£nej od spinu dynamiki tunelowania. Pozwala to ograniczyć
wpşyw procesów optycznych, takich jak rekombinacja promienista, na wyznaczany czas T1

dla spinu nośnika.

Pomiar czasu czystego defazowania

Czas czystego defazowania pojedynczego kubitu jest niemo£liwy do zmierzenia i zazwyczaj
korzysta się z relacji ze wzoru (2.8), aby na podstawie wyznaczonych czasów T1 i T2 oszacować
czas jednorodnego defazowania Tϕ w wyniku swobodnej ewolucji stanu kubitu. Większość
metod wyznaczania czasu defazowania polega na wielokrotnym powtórzeniu pomiaru, co
prowadzi do wyznaczenia czasu defazowania niejednorodnego T ∗

2 . W tym przypadku poprzez
Ćuktuujące otoczenia şadunkowe i spinowe, w ka£dym kolejnym pomiarze kubit doświadcza
innych warunków, co sumarycznie prowadzi do utraty spójności faz w kolejnych pomiarach.
W przypadku pomiarów na zbiorze kropek kwantowych do źródeş dekoherencji niejednorodnej
dochodzi rozrzut g-czynników nośników.

Pomiar czasu dekoherencji niejednorodnej

Jednym z eksperymentów sşu£ących wyznaczeniu czasu defazowania niejednorodnego T ∗
2

jest rozdzielczy czasowo pomiar rotacji Faradaya lub Kerra. Metody te nale£ą do metod
spektroskopii optycznej typu pompa-sonda. Kropki kwantowe są wzbudzane impulsami lase-
rowymi będącymi w rezonansie z danym przejściem optycznym. Światşo laserowe jest spo-
laryzowane koşowo, powodując optyczną orientację spinów elektronów i dziur. Przyşo£one
w konfiguracji Voigta pole magnetyczne powoduje precesję makroskopowej polaryzacji spinów
(rys. 2.7(a)), która jest sondowana przez drugi impuls laserowy o polaryzacji liniowej. Pşasz-
czyzna polaryzacji liniowej impulsu sondującego jest obracana przy przejściu przez próbkę
(efekt Faradaya) lub przy odbiciu od próbki (efekt Kerra). Analiza kąta obrotu w funkcji
odlegşości czasowej między impulsem pompującym a sondującym pozwala wyznaczyć czas
defazowania niejednorodnego spinu nośników.69,70
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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⟩. Środkowy panel: po impulsie π/2 wektor Blocha obrócony na pşaszczyznę xy.
Faza ka£dego spinu wygenerowanego w pojedynczym przebiegu eksperymentu ulega ewolucji. Prawy
panel: drugi impuls po czasie T powoduje obrót spinu na oś z powodując zmianę z relacji fazowej na
populacyjną.

Inną metodą wyznaczenia charakterystycznego czasu defazowania jest pomiar interferen-
cji Ramseya, opierający się na sekwencji dwóch impulsów koherentnych. Najpierw koherentna
superpozycja stanów wşasnych spinu jest generowana przez krótki impuls laserowy π/2 obra-
cający wektor spinu o 90◦ na sferze Blocha (rys. 2.7(b)). Pierwszy impuls ustala fazę super-
pozycji, ale w czasie pomiędzy impulsami T ulega ona swobodnej ewolucji. Po czasie T drugi
impuls π/2 powoduje obrót spinu na sferze Blocha o 90◦, co prowadzi do zamiany informacji
o fazie względnej na informację o ró£nicy obsadzeń. W wyniku eksperymentu uzyskuje się
prawdopodobieństwo obsadzenia stanów spinowych w funkcji czasu T pomiędzy impulsami.
Zmiana odlegşości czasowej pomiędzy tymi dwoma impulsami pozwala próbkować ewoluującą
fazę kubitu za pomocą interferencji. W przypadku pojedynczego pomiaru, w trakcie caşej
sekwencji dşugość wektora Blocha będzie niezmienna i równa r = 1. Pomiar ma charakter
probabilistyczny, co oznacza, £e charakterystyczne prą£ki interferencyjne uzyskuje się poprzez
wielokrotne powtórzenie sekwencji impulsów. Analiza pozwala uzyskać czas defazowania na
podstawie zaniku obwiedni uzyskanej modulacji polaryzacji.71,27

Powy£sze eksperymenty nie wymagają detekcji rozdzielczej czasowo w sensie bezpośred-
niego pomiaru czasu emisji fotonów. Informacja o dynamice ukşadu jest zawarta w kontro-
lowanym opóźnieniu między impulsami. Metody te wymagają natomiast źródşa impulsów
o czasie trwania krótszym od badanej skali czasowej oraz precyzyjnej kontroli opóźnienia.
W eksperymencie interferencji Ramseya dodatkowo konieczna jest kontrola koherencji fazo-
wej pomiędzy impulsami oraz kontrola ich amplitudy i polaryzacji.

Istnieje równie£ metoda wykorzystująca pomiar autokorelacji dla emisji o polaryzacji
zgodnej i przeciwnej do polaryzacji wzbudzania. Ponownie na podstawie wyznaczonego zaniku
stopnia polaryzacji koşowej w czasie mo£na wyznaczyć czas defazowania nośnika w stanie
podstawowym.68,72,73

Pomiar czasu dekoherencji jednorodnej

Czas dekoherencji niejednorodnej związany jest z czasem dekoherencji jednorodnej po-
przez zale£ność:

1
T ∗

2

=
1
T2

+
1

Tinh
(2.34)

Wyeliminowanie czynnika utraty koherencji związanej wyşącznie z defazowaniem niejedno-
rodnym Tinh pozwala uzyskać czas dekoherencji jednorodnej. Standardowo metodą jest eks-
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peryment echa spinowego. Jest to modyfikacja pomiaru interferencji Ramseya, w której po-
między dwoma impulsami π/2 dodaje się impuls π, który obraca fazy ewoluujących spi-
nów o 180◦, powodując ponowną synchronizację faz. Zmiana obsadzenia stanów w funkcji
czasu T pomiędzy kolejnymi impulsami pozwala wyznaczyć charakterystyczny czas koheren-
cji, którego wartość dą£y do T2 w przypadku caşkowitego wyeliminowania wkşadu dekohe-
rencji niejednorodnej.74,75 Podobnie jak w interferencji Ramseya, konieczna jest precyzyjna
kontrola energii, fazy i wzajemnej koherencji impulsów, a tak£e opóźnienia między nimi.

2.3.2 Pomiar efektu Hanlego

Alternatywą do wy£ej opisanych metod wyznaczenia czasu defazowania spinów nośników
związanych w kropkach kwantowych jest pomiar efektu Hanlego. Efekt ten zostaş pierwotnie
zaobserwowany w atomach, a nazwany na cześć Wilhelma Hanlego, który jako pierwszy wy-
jaśniş to zjawisko przy pomocy fizyki klasycznej.76 Zaobserwowano, £e przy rezonansowym
wzbudzaniu atomów rtęci emisja ulega depolaryzacji pod wpşywem zewnętrznego pola magne-
tycznego. Efekt Hanlego, obserwowany w atomach, sşu£y do pomiaru czasu £ycia elektronów
w pierwszym stanie wzbudzonym.

W nanostrukturach póşprzewodnikowych efekt Hanlego bada się w zewnętrznym polu
magnetycznym w konfiguracji Voigta, tzn. pole magnetyczne jest przyşo£one prostopadle do
kierunku wzrostu oraz kierunku wzbudzania i obserwacji emisji. W przypadku kropek kwan-
towych metodą Hanlego bada się przede wszystkim naşadowane kompleksy ekscytonowe, ze
względu na degenerację stanów trionowych w zewnętrznym polu magnetycznym. Efekt ten
mo£na by zaobserwować równie£ w neutralnych ekscytonach, pod warunkiem braku rozszcze-
pienia struktury subtelnej ekscytonu. W pomiarze efektu Hanlego bada się dynamikę orien-
tacji spinu nośnika w skali czasowej określonej przez okres precesji Larmora. W niniejszej
pracy do badania koherencji spinów nośników wykorzystano efekt Hanlego, dlatego poni£ej
opisano dokşadnie zasadę dziaşania pomiaru.

Wytwarzanie nośników w stanie wzbudzonym trionu światşem spolaryzowanym koşowo
powoduję optyczną orientację spinów nośników. Konieczne jest w tym eksperymencie wzbu-
dzanie do stanów mo£liwie bliskich stanowi podstawowemu, np. wy£szych stanów w kropce,
poniewa£ mniejsza ró£nica energii pomiędzy stanem wzbudzonym a stanem podstawowym
sprzyja zachowaniu orientacji spinu podczas procesów relaksacji. W idealnym przypadku,
gdy orientacja spinu zachodzi ze 100% skutecznością, a w procesie relaksacji spiny zachowują
swoją orientację, obserwuje się emisję o tej samej polaryzacji. Stopień polaryzacji koşowej Pσ

zdefiniowany jest jako:

Pσ =
I+

+ − I+
−

I+
+ + I+

−

, (2.35)

gdzie I+
+ (I+

− ) oznacza intensywność emisji o polaryzacji koşowej jednakowej (przeciwnej) do
polaryzacji światşa wzbudzającego. Drugą mo£liwością jest proces powodujący obrót spinu,
co prowadzişoby do obserwacji ujemnego stopnia polaryzacji koşowej (z ang. Negative Circular

Polarization — NCP), w idealnym przypadku Pσ = −100%.

Ujemny stopień polaryzacji koşowej

Mechanizm powstawania NCP dla trionów ujemnych zostaş wyjaśniony na podstawie
dwóch mechanizmów występujących w kropkach kwantowych. Zaşó£my, £e wzbudzanie no-
śników następuje poprzez światşo spolaryzowane koşowo lewoskrętnie σ−; wtedy optycznie
wzbudzony elektron ma spin ↑, a dziura ma spin ⇓. Gdy wzbudzony elektron i obecny przed
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Rysunek 2.8: Mechanizm tworzenia ujemnego stopnia polaryzacji koşowej. Zaadaptowano z ref. [81].

wzbudzeniem elektron w kropce kwantowej mają spiny zwrócone w tę samą stronę, z po-
wodu zakazu Pauliego, wzbudzony elektron nie mo£e zrelaksować do stanu podstawowego
(rys. 2.8(a)). W trionie oddziaşywanie wymiany pomiędzy elektronem i dziurą jest mo£liwe
dzięki temu, £e elektrony zajmują ró£ne stany orbitalne. Anizotropowa część tego oddziaşywa-
nia wynika z braku symetrii walcowej przekrycia funkcji falowych elektronu i dziury. W kon-
sekwencji, podczas relaksacji do stanu podstawowego trionu mo£e dochodzić do jednoczesnej
zmiany orientacji spinów elektronu i dziury. Następnie następuje rekombinacja elektronu o
spinie ↓ i dziury o spinie ⇑, z emisją fotonu spolaryzowanego koşowo prawoskrętnie σ+.

W drugiej mo£liwości wzbudzony elektron i obecny w kropce elektron mają przeciwne
spiny. Ze względu na to, £e caşkowity spin elektronów jest równy 0, oddziaşywanie wymiany
między elektronem a dziurą zanika, a obrót spinu dziury z ⇓ do ⇑ mo£e nastąpić przed
procesem relaksacji dziury do stanu podstawowego (rys. 2.8(b)). Rekombinacja elektronu o
spinie ↓ z dziurą o spinie ⇑ ponownie prowadzi do emisji fotonu spolaryzowanego koşowo
prawoskrętnie σ+. W ten sposób elektron pozostający po rekombinacji ma spin przeciwny do
tego obecnego przed wzbudzeniem. Wysoko prawdopodobne jest oczywiście, £e nie nastąpi
obrót spinu dziury i wyemitowany zostanie foton o polaryzacji koşowej lewoskrętnej. Nato-
miast wielokrotne powtórzenie procesu wzbudzania prowadzi do optycznej orientacji spinu
elektronu pozostającego w kropce kwantowej po wzbudzeniu. W ten sposób mechanizm pro-
wadzący do emisji polaryzacji przeciwnej do polaryzacji światşa wzbudzającego przewa£a nad
mechanizmem, który zachowuje orientację spinową.77,78,79 Wynika z tego, £e o polaryzacji
światşa decyduje orientacja elektronu obecnego przed wzbudzeniem, dlatego te£ w pomia-
rze efektu Hanlego dla trionów ujemnych obserwuje się czas defazowania elektronu obecnego
w kropce kwantowej przed wzbudzeniem nośników. Pokazali to między innymi autorzy arty-
kuşu z ref. [77], którzy zbadali kinetykę procesu obrotu spinów elektronu i dziury, i zauwa£yli,
£e stopień polaryzacji koşowej zmienia swój znak okoşo 100 ps po wzbudzeniu kropek kwan-
towych InP/InGaP/GaAs, a następnie osiąga ustaloną ujemną wartość. Ponadto w ref. [80]
autorzy wyznaczyli czas z szerokości krzywej Hanlego kilkukrotnie dşu£szy od czasu £ycia
trionu.

Sedno efektu Hanlego le£y w precesji nośników w zewnętrznym polu magnetycznym B,
z częstością Larmora:

ΩL =
♣g♣µBB

ℏ
, (2.36)

gdzie ♣g♣ jest g-czynnikiem danego nośnika. W konfiguracji Voigta pole magnetyczne B jest
prostopadşe do spinu elektronu S0 wygenerowanego w procesie optycznej orientacji: B ⊥ S0.
Skşadowa spinu wzdşu£ kierunku wiązki wzbudzającej będzie zmieniać się okresowo z często-
ścią ΩL. Czas £ycia spinu Ts mo£na zapisać jako:

1
Ts

=
1
τ

+
1
τs

, (2.37)

gdzie τ jest czasem £ycia elektronu a τs jest czasem relaksacji spinu. Jeśli w czasie Ts spin
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wykona wielokrotną precesję wokóş pola B, to w warunkach stacjonarnych średnia wartość S0

wzdşu£ pierwotnego kierunku będzie bardzo maşa. Skşadowa ta definiuje stopień polaryzacji
koşowej.

Jeśli początkowo spin zorientowany jest wzdşu£ kierunku z (rys. 2.9(a)), to po czasie t,
wartość Sz będzie wynosić:

S0 = cos Ωt exp
−t

τs



. (2.38)

Po uśrednieniu wartości, przy uwzględnieniu rozkşad czasów £ycia W (t), otrzymujemy:

Sz = S0

∫ ∞

0
dtW (t) exp

−t

τs



cos Ωt



. (2.39)

Rozkşad czasów £ycia dla elektronów po termalizacji wynosi: W (t) = τ−1 exp(−1/τ), co daje
z równania (2.39):

Sz(B) =
Sz(0)

1 + (ΩTs)
2 , Sz(0) =

S0

1 + τ/τs
(2.40)

i odpowiada ksztaştowi spodziewanej krzywej Hanlego. W przypadku trionu ujemnego w kropce
dwa elektrony tworzą stan singletowy, a informacja o spinie rezydentnego elektronu jest za-
chowana w ukşadzie i mo£e zostać odczytana poprzez polaryzację emitowanego fotonu. Istotne
jest przy tym, £e rezydentny elektron pozostaje w kropce po rekombinacji trionu. Je£eli czas
charakterystyczny uzyskany z krzywej Hanlego jest znacznie dşu£szy ni£ czas £ycia trionu, ob-
serwowany zanik polaryzacji nie mo£e być przypisany dynamice spinu nośnika znajdującego
się w stanie wzbudzonym. Zaobserwowano niemal 7-krotnie dşu£szy czas zmierzony w eks-
perymencie Hanlego w porównaniu do czasu £ycia trionu.80 Oznacza to, £e krzywa Hanlego
odpowiada koherencji spinu rezydentnego elektronu, która jest zachowana równie£ po re-
kombinacji trionu. Je£eli dodatkowo czas relaksacji spinu T1 jest dşu£szy od obserwowanego
czasu zaniku, szerokość krzywej Hanlego jest określona przede wszystkim przez czas czy-
stego defazowania spinu rezydentnego elektronu, a nie przez czas jego relaksacji. W kropkach
kwantowych czas T1 dla spinu mo£e osiągać wartości rzędu milisekund,82 a nawet dziesiątek
sekund przy schşodzeniu do bardzo niskich temperatur (< 100 mK).83

Je£eli spin zostaş wygenerowany w czystym stanie ♣0⟩, a pole zostaşo przyşo£one w kie-
runku osi y, to koherentna precesja spinu będzie zachodzić wokóş tego kierunku, jak pokazano
na rys. 2.9(a). Wielokrotne pomiary powodują, £e w ka£dym z nich nośnik doświadcza innych
warunków otoczenia zewnętrznego, co powoduje rozmycie fazowe pomiędzy poszczególnymi
wynikami i w rezultacie utratę koherencji. Na rys. 2.9(b) widoczny jest przykşad dla względnie
maşej wartości indukcji pola magnetycznego. Wówczas kąt precesji wykonany w czasie defazo-
wania jest niewielki, a średni rzut spinu na oś z pozostaje znaczny. Wraz ze wzrostem indukcji
magnetycznej rośnie częstość precesji Larmora, a tym samym kąt precesji wykonany w czasie
defazowania. Dla odpowiednio większej wartości indukcji, przedstawionej na rys. 2.9(c), spin
wykonuje większy obrót wokóş osi y, co prowadzi do dalszego zmniejszenia jego średniego
rzutu na oś z. W granicznym przypadku, gdy kąt precesji osiąga wartość 90◦, rzut wektora
spinu na oś z zanika. Pomiar zale£ności polaryzacji od indukcji magnetycznej umo£liwia za-
tem określenie charakterystycznej skali czasowej dekoherencji poprzez porównanie częstości
precesji Larmora z dynamiką utraty koherencji.

Czas defazowania wyznaczony z krzywej Hanlego jest czasem defazowania niejednorod-
nego T ∗

2 , a obliczany jest na podstawie szerokości krzywej w poşowie wysokości i g-czynnika
danego nośnika. Pole odpowiadające poşowie szerokości krzywej Hanlego B1/2 odpowiada
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Rysunek 2.9: Schemat ilustrujący wpşyw precesji Larmora i defazowania na rzut wektora spinu na oś
z. (a) Koherentna precesja spinu przygotowanego w stanie ♣0⟩ wokóş osi y, wyznaczonej przez kierunek
zewnętrznego pola magnetycznego. (b) Przypadek maşej wartości indukcji pola magnetycznego, dla
której spin wykonuje niewielki obrót w czasie zachowania koherencji, a średni rzut na oś z pozostaje
niezerowy. (c) Przypadek większej wartości indukcji pola magnetycznego, dla której większa częstość
precesji prowadzi do zmniejszenia średniego rzutu spinu na oś z.

częstości precesji:

ΩL =
♣g♣µBB1/2

ℏ
. (2.41)

Szerokość poşówkowa oznacza, £e:

Pσ(B1/2) =
Pσ(0)

2
. (2.42)

Zatem ΩLTs = 1 i

T ∗
2 =

ℏ

♣g♣µBB1/2
. (2.43)

W praktyce do pomiaru efektu Hanlego w kropkach kwantowych potrzebne jest kwazi-
rezonansowe wzbudzanie do wy£szych stanów w kropce, kontrola polaryzacji światşa wzbu-
dzające oraz detekcja emisji o danej polaryzacji. Ostatnim elementem jest zewnętrze pole
magnetyczne, przyşo£one w konfiguracji Voigta. Przewaga tego eksperymentu nad innymi
metodami sşu£ącymi do pomiaru czasu T ∗

2 polega na braku konieczności stosowania krótkich
impulsów laserowych oraz kontroli ich wşaściwości i czasu nadejścia. Kolejnym pozytywem jest
brak konieczności stosowania detekcji rozdzielczej czasowo czy czuşej na pojedyncze fotony.
Ponadto u£ywane wartości indukcji pola magnetycznego są niskie (< 1 T).

W standardowym pomiarze efektu Hanlego polaryzacja wzbudzenia jest modulowana po-
przez okresowe przeşączanie pomiędzy polaryzacją koşową prawo- i lewoskrętną. Wzbudzenie o
przeciwnej polaryzacji prowadzi do przeciwnej orientacji spinu rezydentnego elektronu. Okres
modulacji powinien być znacznie krótszy ni£ czas relaksacji spinów jądrowych. W ten sposób
unika się tzw. dynamicznej polaryzacji jąder atomów (z ang. dynamic nuclear polarization),
gdy£ ich spiny nie nadą£ają za zmianą polaryzacji elektronu. Tym samym oznacza to, £e
polaryzacja spinów jąder nie będzie wpşywać na polaryzację nośników, dla których mierzony
jest czas defazowania. Modulacja polaryzacji wzbudzenia jest zsynchronizowana z detekcją
sygnaşu fotoluminescencji. Rejestrowana jest więc ró£nica sygnaşu odpowiadająca dwóm prze-
ciwnym stanom polaryzacji wzbudzenia. Dzięki temu mierzona jest jedynie emisja zale£na od
orientacji spinu elektronu, co pozwala uniezale£nić wynik pomiaru od niespolaryzowanego tşa
oraz innych skşadników sygnaşu, które zmieniają się z częstotliwością inną ni£ częstotliwość
modulacji. Dla ka£dej wartości poprzecznego pola magnetycznego wyznacza się w ten sposób
odpowiadającą jej polaryzację emisji. Do realizacji takiego pomiaru potrzebny jest modula-
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tor polaryzacji, np. fotoelastyczny lub elektrooptyczny, oraz ukşad detekcji zsynchronizowanej
z modulacją polaryzacji, zazwyczaj wykorzystujący wzmacniacz typu lock-in, którego pasmo
obejmuje częstotliwość modulacji.

W pomiarach opisanych w niniejszej pracy zastosowano staşe wzbudzanie światşem o da-
nej polaryzacji koşowej ze względu na ograniczenia techniczne. Emisja o przeciwnych pola-
ryzacjach byşa detektowana oddzielnie przez wybrany przedziaş czasu (zwykle okoşo 30 s),
zale£ny od intensywności emisji. Pomiar powtarzano dla kolejnych wartości B. Szczegóşy
eksperymentalne zostaşy opisane w następnym rozdziale.

2.3.3 Wybrane wyniki eksperymentalne

W tabeli 2.3 podano najwa£niejsze lub najnowsze wyniki czasu defazowania zmierzonego
dla kropek kwantowych zarówno w pomiarze efektu Hanlego, jak i innymi metodami, zazna-
czając, w jakim ukşadzie materiaşowym zostaşy wzrastane, dşugość fali ich emisji, a tak£e czy
byşy to pomiary na pojedynczych kropkach kwantowych, czy na ich zbiorze. Ze względu na
charakter pomiaru efektu Hanlego, wymagający wysokiego poziomu sygnaşu, większość prze-
prowadzonych do tej pory eksperymentów wykonano na zbiorze kropek kwantowych, w szcze-
gólności emitujących światşo o dşugości fali poni£ej 1 µm. Przebadano kropki kwantowe w ró£-
nych ukşadach materiaşowych i wzrastane ró£nymi metodami, np. naturalne kropki kwantowe
GaAs/AlGaAs,61 czy kropki InAs/GaAs, InP/GaAs i (In, Ga)As/GaAs wzrastane metodą
MBE.80,84,85,86 Pierwszy pomiar efektu Hanlego na pojedynczych kropkach (naturalne kropki
kwantowe na interfejsie studni kwantowej GaAs/AlGaAs) zostaş opublikowany w pracy z ref.
[87]. Z kolei dla kropek emitujących w podczerwieni telekomunikacyjnej efekt Hanlego zostaş
zbadany na zbiorze kropek kwantowych InAs/InAlGaAs/InP88 oraz InAs/InGaAs.70 Jedyne
do tej pory opublikowane pomiary efektu Hanlego na pojedynczych kropkach kwantowych
emitujących w trzecim oknie telekomunikacyjnym (w ukşadzie materiaşowym InAs(P)/InP)
zostaşy przeprowadzone w ramach tej rozprawy.81

Czasy defazowania spinów nośników dla pojedynczych kropek kwantowych zostaşy rów-
nie£ wyznaczone innymi metodami pomiarowymi, z których część zostaşa omówiona w po-
przedniej sekcji. Doniesienia te jednak ograniczają się do nielicznych publikacji, m.in. dotyczą-
cych kropek kwantowych InAs/InGaAs wzrastanych metodą MOVPE w trybie Stranskiego-
Krastanowa68,72,92 oraz kropek kwantowych InAs/InP wzrastanych metodą epitaksji kropelkowej.89

Przedstawione w tabeli 2.3 wyniki nie obejmują wszystkich dotychczasowych doniesień litera-
turowych, lecz wybrane prace, w których raportowano najdşu£sze czasy defazowania spinów
nośników. Niniejsza praca rozszerza dostępne wyniki o pomiary czasów defazowania spinów
elektronów związanych w kropkach kwantowych InAs(P)/InP, wzrastanych metodami MBE
oraz MOVPE.
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Tabela 2.3: Najwa£niejsze wyniki pomiaru czasu defazowania spinu T ∗

2

ukşad
materiaşowy

λ [nm]
zbiór/
pojed.

metoda
pomiarowa

nośnik T ∗
2 [ns] rok ref.

InAsP/InP
MBE

1530 pojed. efekt Hanlego elektron 1,59 2025 [81]

InAs/InGaAs
DE

∼ 1550 zbiór efekt Hanlego elektron 3,1 2025 [70]

InP/GaAs
MBE

∼ 700 zbiór efekt Hanlego elektron 1,7 2006 [80]

GaAs/AlGaAs
naturalne kropki

∼ 750 pojed. efekt Hanlego elektron 16 2005 [87]

GaAs/AlGaAs
naturalne kropki

<1000 zbiór efekt Hanlego elektron 1 2002 [61]

InAs/InGaAs
MOVPE

1542 pojed.
czasowy zanik

polaryzacji
elektron
dziura

∼ 1
6,4

2025 [68]

InAs/InGaAs
MOVPE

1550 pojed.
czasowy zanik

polaryzacji
dziura 15,9 2025 [72]

InAs/InP
DE

1535
1545

pojed.
czasowy zanik

polaryzacji
elektron
dziura

0,8
10

2025 [89]

GaAs/AlGaAs
LDE

∼ 780 zbiór
interferencja

Ramseya
elektron 2,55 2023 [90]

GaAs/AlGaAs
LDE

∼ 780 pojed.
interferencja

Ramseya
elektron 3,9 2023 [91]

InAs/InGaAs
MOVPE

1557 pojed.
interferencja

Ramseya
elektron 0,24 2022 [92]



3. Szczegóşy eksperymentalne

3.1 Ukşady pomiarowe

Istotnym elementem niniejszej pracy byşo zaprojektowanie i budowa ukşadów pomiaro-
wych umo£liwiających realizację pomiaru interferencji dwufotonowej oraz efektu Hanlego.
Stanowiska te zostaşy zaprojektowane i zbudowane przez autorkę rozprawy. Pozostaşe po-
miary sşu£ące określeniu podstawowych wşaściwości optycznych badanych kropek kwanto-
wych lub będące uzupeşnieniem pomiarów korelacji pojedynczych fotonów (jak pomiar funk-
cji autokorelacji II rzędu) przeprowadzone zostaşy na ukşadach obecnych ju£ na wyposa£eniu
Laboratorium Optycznej Spektroskopii Nanostruktur.

3.1.1 Interferencja dwufotonowa

Gşównymi elementami ukşadu do pomiaru interferencji dwufotonowej są interferometr
Macha-Zehndera oraz interferometr HOM, oznaczone odpowiednio na rysunku 3.1. Interfe-
rometr Macha-Zehndera wprowadza opóźnienie między dwoma kolejnymi impulsami wzbu-
dzającymi. Dzięki temu mo£na dostosować czas między wyemitowaniem dwóch kolejnych
fotonów, które będą ze sobą interferować. Spodziewanym jest, £e zmiana odlegşości cza-
sowej między kolejnymi fotonami wpşynie na mierzony czas koherencji fotonów oraz ich
nierozró£nialność.93 Nale£y podkreślić, £e wyşącznie te elementy opisywanego ukşadu pomia-
rowego zostaşy w peşni zaimplementowane przez autorkę. Pozostaşa część ukşadu obejmująca
drogę wzbudzania i detekcji zostaşa zaprojektowana i zbudowana przez dr. in£. Pawşa Mro-
wińskiego.

Do wzbudzania nośników w kropkach kwantowych u£yto przestrajalnego lasera tytanowo-
szafirowego (Coherent Mira-HP) z optycznym oscylatorem parametrycznym (z ang. Optical

parametric oscillator — OPO). Laser mo£e dziaşać w trybie femtosekundowym lub pikose-
kundowym, gdzie dşugości pojedynczego impulsu wynoszą odpowiednio 140 fs oraz 1,5 ps
w zakresie dşugości fali od 700 nm do 1080 nm, z częstością repetycji 76 MHz (co odpowiada
czasowi 13,1 ns między kolejnymi impulsami). Zastosowanie OPO opartego na nieliniowym
krysztale o okresowej polaryzacji i wysokiej wydajności konwersji (Coherent/APE OPO-HP
VIS/IR) rozszerza dostępny zakres dşugości fali do przedziaşu od 505 nm do 3,7 µm, obej-
mującego równie£ promieniowanie generowane w procesie wytwarzania drugiej harmonicznej.
OPO mo£e generować impulsy o dşugości fali 1,3 µm i 1,55 µm, ze średnią mocą 1,5 W. Do
wstępnych pomiarów optycznych potrzebnych do identyfikacji kompleksów ekscytonowych
lub justowania ukşadu na silniejszym sygnale ze struktury referencyjnej mo£liwe jest nierezo-
nansowe wzbudzanie struktur przy u£yciu lasera pracy ciągşej emitującego światşo o dşugości
fali 660 nm.

Laser impulsowy mo£e być skierowany bezpośrednio na próbkę lub najpierw przeprowa-
dzony przez interferometr MachaŰZehndera. Interferometr skşada się z dwóch kostek świa-
tşodzielących o stosunku transmisji do odbicia 50:50, przystosowanych do pracy w III oknie
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Rysunek 3.1: Ukşad do interferencji dwufotonowej z wyró£nionym interferometrem Macha-Zehndera
(na niebiesko) oraz interferometrem HOM (na zielono)

telekomunikacyjnym. Jedno z ramion interferometru jest dşu£sze od drugiego, w wyniku czego
na jego wyjściu powstają pary impulsów powtarzające się z okresem 13,1 ns, odpowiadają-
cym okresowi pracy lasera. Opóźnienie między impulsami w obrębie ka£dej pary jest równe
ró£nicy czasów propagacji w obu ramionach interferometru. Zmiana dşugości jednego z ra-
mion umo£liwia regulację tego opóźnienia, a tym samym kontrolę odstępu czasowego między
kolejnymi fotonami emitowanymi przez próbkę i biorącymi udziaş w pomiarze interferencji
dwufotonowej.

Próbka z kropkami kwantowymi umieszczona jest w kriostacie AttoDry800 w peşni zinte-
growanym ze stoşem optycznym umo£liwiając pomiary w zakresie temperatur od 3,8 do 320 K.
Skuteczne tşumienie wibracji oraz maşy dryft umo£liwişy przeprowadzenie czasochşonnych
pomiarów bez konieczności justowania ukşadu w trakcie ich trwania. Wiązka lasera wzbudza-
jącego skupiana jest na próbce przy u£yciu soczewki asferycznej o aperturze numerycznej (z
ang. Numerical Aperture — NA) równej 0,55. W poşączeniu z systemem AttoDry800 umo£-
liwiającym przesuw soczewki w osiach XYZ rozdzielczość przestrzenna ukşadu wynosi 1 µm.
Sygnaş zbierany tą samą soczewką jest następnie kierowany na monochromator wyposa£ony
w siatkę dyfrakcyjną o 150 rys/mm lub sprzęgnięty do światşowodu jednomodowego i fil-
trowany światşowodowym filtrem pasmowym o zakresie przestrajania od 1520 do 1580 nm
i pasmem przepuszczania o szerokości 0,4 nm. Na wyjściu monochromatora zamontowana
jest linijka detektorów InGaAs chşodzona ogniwem Peltiera z mo£liwością rejestracji widm
szeroko spektralnie. W tej konfiguracji ukşad cechuje się rozdzielczością spektralną równą
100 µeV. W zale£ności od konfiguracji ukşadu sygnaş propagujący się w światşowodzie mo£e
zostać skierowany do jednego z kilku moduşów pomiarowych: 1) bezpośrednio na detektor
pojedynczych fotonów w celu wykonania pomiarów fotoluminescencji rozdzielczej czasowo; 2)
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do światşowodowego dzielnika wiązki, a następnie na dwa kanaşy detektora pojedynczych fo-
tonów w celu pomiarów funkcji autokorelacji II rzędu; 3) do interferometru HOM, a następnie
do dwóch kanaşów detektora pojedynczych fotonów w celu pomiaru interferencji dwufotono-
wej.

W interferometrze HOM zastosowano konfigurację hybrydową. Opóźnienie między kolej-
nymi emitowanymi fotonami (równe opóźnieniu w interferometrze Macha-Zehndera lub wyni-
kającemu z częstości repetycji lasera) zachodzi częściowo w powietrzu, a częściowo w światşo-
wodzie, natomiast interferencja dwufotonowa zachodzi na światşowodowym dzielniku wiązki.
Takie rozwiązanie pozwala na swobodne dostosowywanie czasu opóźnienia poprzez odpowied-
nie skracanie i wydşu£anie odlegşości od kostki światşodzielącej do sprzęgacza światşowodo-
wego w ramionach interferometru HOM. Dodatkowo na jednym z ramion zastosowano stolik
ze śrubą mikrometryczną o maksymalnym przesuwie 25 mm (∼83 ps) w jednym kierunku
z dokşadnością do 5 µm (∼17 fs) w celu dokşadnego czasowego zgrania fotonów interfe-
rujących na światşowodowym dzielniku wiązki. Interferencja w światşowodzie jest znacznie
prostsza w realizacji w porównaniu z interferencją zachodzącą np. na kostce światşodzie-
lącej, gdzie występuje trudność w dokşadnym przestrzennym zgraniu impulsów. Zmierzona
w eksperymencie interferencji dwufotonowej widoczność interferencji zale£y między innymi
od dokşadności czasowego i przestrzennego zgrania interferujących fotonów, gdy£ wpşywa to
na caşkę przekrycia ich paczek falowych.

W obu ramionach interferometru HOM konieczna jest równie£ kontrola polaryzacji, aby
zapewnić, £e interferujące fotony będą identyczne ze względu na polaryzacyjny stopień swo-
body. Z tego względu zastosowano optykę polaryzacyjną dostosowaną do zakresu emisji okoşo
1550 nm. W interferometrze HOM przed kostką światşodzielącą ustawiono polaryzator liniowy
poprzedzony pşytką póşfalową, aby zapewnić identyczną polaryzację liniową emisji na wej-
ściu do ramion interferometru. W ka£dym z ramion ustawiono dodatkowo pşytkę póşfalową
i ćwierćfalową do ustawienia polaryzacji o tej samej lub przeciwnej orientacji w światşowodo-
wym dzielniku wiązki, aby móc przeprowadzić pomiar nierozró£nialnych fotonów oraz pomiar
referencyjny Ů dla fotonów o ortogonalnej polaryzacji, a więc caşkowicie rozró£nialnych. Po-
laryzację w interferometrze ustawiano i sprawdzano przy pomocy polarymetru oraz lasera
pracy ciągşej przestrojonego na dşugość fali badanej linii emisyjnej, aby zapewnić warunki
jak najbardziej zbli£one do docelowego pomiaru. Pomiar orientacji polaryzacji wykonany byş
za światşowodowym dzielnikiem wiązki w jednym z jego ramion.

System detekcji w pomiarach funkcji korelacji II rzędu oraz interferencji dwufotonowej
skşadaş się z detektorów pojedynczych fotonów opartych na nanodrutach nadprzewodzących
(z ang. Superconducting Nanowire Single Photon Detector — SNSPD) firmy ID Quantique.
U£yty model cechuje się niskimi zliczeniami ciemnymi (na poziomie 10 Hz) oraz wydajnością
w trzecim oknie telekomunikacyjnym przekraczającą 80%. W pomiarach zaprezentowanych
w tej rozprawie ustawiono szerokość przedziaşu czasowego (z ang. time-bin width) w histo-
gramie na 100 ps.

3.1.2 Efekt Hanlego

Do pomiarów rozdzielczych polaryzacyjnie i w zewnętrznym polu magnetycznym przy-
gotowany zostaş specjalny ukşad pomiarowy, którego schemat widoczny jest na rys. 3.2. Do
generowania zewnętrznego pola magnetycznego w konfiguracji Voigta wykorzystano elektro-
magnes wyposa£ony w dwie cewki, umo£liwiający uzyskanie indukcji pola magnetycznego
w zakresie od 0 do 350 mT w środkowym poşo£eniu pomiędzy cewkami oddalonymi od
siebie o okoşo 5 cm. Zale£ność między wartością indukcji pola magnetycznego a wartością
prądu zasilającego wyznaczono podczas kalibracji elektromagnesu z wykorzystaniem mier-
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Rysunek 3.2: Ukşad do pomiaru efektu Hanlego wyposa£ony w elektromagnes, przestrajalny laser
podczerwony oraz zestaw optyki polaryzacyjnej zoptymalizowanej na zakres podczerwieni telekomu-
nikacyjnej.

nika indukcji pola magnetycznego. Otrzymano liniową zale£ność o wspóşczynniku propor-
cjonalności równym 0,638 mT/mA. Aby zapewnić centralne umieszczenie próbki pomiędzy
cewkami elektromagnesu, zaprojektowano specjalne elementy do kriostatu Janis ST500. Zdję-
cia przedstawiające modyfikacje zastosowane w kriostacie pokazano na rys. 3.3. Przedşu£enie
zimnego palca (z ang. cold finger) wykonane zostaşo z miedzi w celu zapewnienia wyso-
kiej efektywności chşodzenia (przewodnictwo cieplne miedzi wynosi okoşo 400 W/mK) (rys.
3.3(a)), natomiast pşaszcz zostaş wykonany z mosiądzu, który wykazuje brak wşaściwości ma-
gnetycznych oraz ma stosunkowo niską przewodność cieplną (109Ű121 W/mK), zapewniając
dobrą izolację wnętrza kriostatu od otoczenia oraz umo£liwiając pomiary w polu magnetycz-
nym (rys. 3.3(b)). Takie rozwiązanie pozwolişo schşodzić próbkę do temperatury minimalnej
równej 10 K. W przypadku pomiarów g-czynników, gdzie wymagane byşy wy£sze wartości
indukcji pola magnetycznego, u£yto kriostatu MO2 firmy Oxford Instruments, wyposa£onego
w nadprzewodzącą cewkę magnetyczną pozwalającą uzyskać pole magnetyczne do 5 T oraz
temperaturę próbki 5 K. W tym przypadku mo£liwe byşy pomiary zarówno w konfiguracji
Voigta, jak i Faradaya.

Do wzbudzania nierezonansowego u£yto lasera póşprzewodnikowego pracy ciągşej o dşu-
gości fali 640 nm, natomiast do wzbudzania kwazirezonansowego u£yto przestrajalnego lasera
pracy ciągşej z zewnętrzną wnęką optyczną, uzyskując emisję laserową w zakresie 1425Ű1535
nm. Linia laserowa dodatkowo filtrowana jest przez monochromator w celu wyeliminowania
emisji pozostaşej z pasma wzmocnienia diody laserowej, co spowodowaşo poszerzenie linii
laserowej do wartości okoşo 100 µeV.

Do wprowadzenia wiązki lasera czerwonego do osi wzbudzenia zastosowano dzielnik wiązki
typu pellicle o stosunku odbicia do transmisji 8:92. Z kolei do ciągşego podświetlania po-
wierzchni próbki wykorzystano diodę elektroluminescencyjną emitującą promieniowanie o
dşugości fali okoşo 800 nm. Jej światşo zostaşo wprowadzone do osi wzbudzenia za pomocą
zwierciadşa dichroicznego o dşugości fali odcięcia 1200 nm. Takie rozwiązanie umo£liwişo za-
chowanie wysokiej mocy promieniowania podczerwonego docierającego do próbki bez koniecz-
ności stosowania uchylnych uchwytów optycznych, których ka£dorazowe przeşączanie mo£e
prowadzić do rozjustowania ukşadu optycznego. Mo£liwość ciągşego podglądu powierzchni
próbki pozwolişa na bie£ącą korekcję miejsca wzbudzenia podczas dşugotrwaşych pomiarów,
co umo£liwişo aktywne korygowanie niestabilności mechanicznych ukşadu pomiarowego oraz
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Rysunek 3.3: Zdjęcia przedstawiające elementy dorobione do kriostatu. (a) Miedziane przedşu£e-
nie do zimnego palca z czujnikiem temperatury umieszczonym mo£liwie blisko miejsca zamontowa-
nia próbki. b) Mosię£ny pşaszcz kriostatu zapewniający szczelność i izolację termiczną. (c) Kriostat
z dorobionymi elementami oraz obiektyw pomiędzy dwiema cewkami magnetycznymi w konfiguracji
pomiarowej.

zwiększyşo dokşadność uzyskanych wyników.
Laser wzbudzający skupiany jest na powierzchni próbki przy u£yciu obiektywu mikrosko-

powego firmy Mitutoyo o aperturze numerycznej 0,4 i odlegşości roboczej 20 mm. Ze względu
na krótki dystans roboczy obiektywu musiaş on równie£ znajdować się pomiędzy cewkami
elektromagnesu, co ograniczyşo mo£liwość jego ruchu. Emisja z kropek kwantowych zbierana
jest przez ten sam obiektyw i kierowana na spektrometr FHR1000 firmy HORIBA Scientific
o dşugości ogniskowej 1 m, wyposa£ony w siatki dyfrakcyjne dostosowane do podczerwieni
telekomunikacyjnej (siatka 150 rys/mm dostosowana do dşugości fali 1200 nm oraz siatka 600
rys/mm dostosowana do dşugości fali 1500 nm). Następnie sygnaş w postaci widma fotolumi-
nescencji jest detektowany przez linijkę detektorów InGaAs (model Symphony II firmy HO-
RIBA Scientific) chşodzonych ciekşym azotem. Maksymalna rozdzielczość spektralna ukşadu
wynosi okoşo 20 µeV, natomiast rozdzielczość przestrzenna jest na poziomie pojedynczych µm.

Kontrola polaryzacji światşa lasera wzbudzającego, jak i wybór detektowanej polaryzacji
emisji z kropek kwantowych, realizowane są poprzez zestaw optyki polaryzacyjnej. Pşytka
póşfalowa i polaryzator liniowy sşu£ą do wprowadzania w ukşad światşa laserowego o pola-
ryzacji liniowej. Pşytka ćwierćfalowa umieszczona przed obiektywem peşni podwójną funkcję
Ů zamienia polaryzację światşa laserowego z liniowej na koşową (o wybranej orientacji) oraz
polaryzację emisji z koşowej na liniową. Następnie pşytka póşfalowa w osi detekcji obraca
liniowo spolaryzowaną emisję na oś polaryzatora liniowego, zapewniając uniezale£nienie się
od charakterystyki polaryzacyjnej ukşadu detekcji (w szczególności siatki dyfrakcyjnej w mo-
nochromatorze).

Ze względu na ograniczoną przestrzeń pomiędzy cewkami elektromagnesu oraz brak mo£-
liwości przemieszczania kriostatu wyposa£onego w nadprzewodzącą cewkę magnetyczną opra-
cowano ukşad umo£liwiający pozycjonowanie obiektywu względem nieruchomej próbki. W tym
celu zastosowano dwa stoliki przesuwne oraz ukşad dwóch zwierciadeş tworzących konfigura-
cję analogiczną do peryskopu. Caşa konstrukcja zostaşa zamocowana na stoliku umo£liwia-
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Rysunek 3.4: Zdjęcie rozwiązania umo£liwiającego ruch obiektywu względem pşaszczyzny próbki
przy zachowaniu osi optycznej ukşadu, dzięki czemu obszary wzbudzenia i detekcji pozostają wzajem-
nie niezmienione podczas zmiany poşo£enia obiektywu.

jącym przesuw wzdşu£ osi wiązki lasera doprowadzanego do ukşadu. Na nim umieszczono
drugi stolik, zapewniający ruch w kierunku prostopadşym do pierwszego i równolegşym do
osi optycznej obiektywu. Na drugim stoliku zamontowano dolne zwierciadşo ukşadu pery-
skopowego oraz stolik NanoMax firmy Thorlabs z obiektywem. Takie rozwiązanie umo£liwia
przesuwanie obiektywu, a tym samym ogniska wiązki laserowej po powierzchni próbki, przy
jednoczesnym zachowaniu osiowości wiązki względem obiektywu. Zdjęcie zastosowanej konfi-
guracji przedstawiono na rys. 3.4. Caşa konstrukcja, şącznie ze zwierciadşem górnym (zazna-
czonym na £óşto), ma umo£liwiony ruch w kierunku horyzontalnym wzdşu£ wiązki lasera do
niej wprowadzanego. Zwierciadşo dolne (zaznaczone na zielono) oraz obiektyw ze stolikiem
są umieszczone na drugim stoliku, który przesuwa się wzdşu£ kierunku wertykalnego. Dodat-
kowo stolik NanoMax zawiera element piezoelektryczny pozwalający na precyzyjny przesuw
w osiach XYZ, co umo£liwia ustawienie obiektywu względem wzbudzanego miejsca na próbce
z submikrometrową dokşadnością zarówno w pşaszczyźnie próbki, jak i wzdşu£ kierunku pro-
pagacji światşa laserowego.

3.2 Badane struktury

W ramach rozprawy doktorskiej przeprowadzono badania na dwóch strukturach zawiera-
jących kropki kwantowe z InAs. W obu przypadkach kropki kwantowe zostaşy wyhodowane
bezpośrednio w matrycy póşprzewodnikowej z InP, natomiast ró£nica polega na zastosowanej
metodzie wzrostu epitaksjalnego.
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Rysunek 3.5: Schemat struktury zawierającej kropki kwantowe InAs(P)/InP wzrastanej metodą
MBE.

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

Pierwsza z badanych próbek zostaşa wyhodowana na Uniwersytecie w Kassel w grupie
prof. Mohameda Benyoucefa. Schemat struktury z wyró£nieniem kolejnych warstw epitak-
sjalnych zostaş przedstawiony na rys. 3.5. Do wzrostu zastosowano metodę MBE osadzając
kolejne warstwy na podşo£u z InP (domieszkowanym £elazem) o orientacji krystalograficznej
(100).

Na gotowym podşo£u z InP osadzono warstwę buforową z InP, która przygotowuje po-
wierzchnię podşo£a do wzrostu wşaściwej struktury. Jej zadaniem jest uzyskanie powierzchni
o wysokiej jakości krystalicznej i maşej gęstości defektów, co ogranicza wpşyw niedoskona-
şości podşo£a na kolejne warstwy, w szczególności na warstwę zawierającą kropki kwantowe.
Aby skuteczniej zbierać światşo emitowane przez pojedyncze kropki kwantowe, wyhodowano
zwierciadşo Bragga (z ang. Distributed Bragg Reflector — DBR). DBR skşada się z 25 par
warstw InP/In0,53Al0,1Ga0,37As o nominalnej grubości odpowiednio 123 nm i 110 nm. Jego
u£ycie zapewnia >90% odbicia światşa w zakresie 1525Ű1625 nm.

Kropki kwantowe otrzymano poprzez osadzenie materiaşu InAs w temperaturze 490◦C,
w objętości odpowiadającej dwóm peşnym monowarstwom. Wzrost przebiegaş w trybie Stran-
skiegoŰKrastanowa, a niedopasowanie staşych sieciowych InAs i InP jest na poziomie 3,2%.94

Kropki są umieszczone bezpośrednio w matrycy InP o grubości 246 nm z obu stron, tworzącej
wraz ze zwierciadşem DBR i powierzchnią InP/powietrze wnękę optyczną. Grubość warstwy
dobrano tak, aby uzyskać odpowiedni rozkşad pola optycznego w obszarze kropek. Podczas
wzrostu zachodzi wymiana atomów arsenu i fosforu na granicy InAs/InP, w wyniku czego
rzeczywisty skşad kropek odbiega od idealnego InAs i zawiera równie£ atomy fosforu; stąd
kropki te określane są jako InAs(P)/InP. Standardowy wzrost metodą MBE zmodyfikowano
poprzez krótkotrwaşe przerwanie wzrostu oraz obni£enie temperatury podşo£a po utworzeniu
kropek kwantowych. Kontrolując czas dojrzewania (z ang. ripening) nanostruktur, uzyskano
ich niską gęstość powierzchniową, wynoszącą między 5 × 108 a 2 × 109 cm−2, co umo£liwişo
pomiary na pojedynczych kropkach kwantowych.95 Bezpośrednie umieszczenie kropek InAs
w matrycy InP oraz zastosowanie zmodyfikowanej procedury wzrostu pozwolişy uzyskać na-
nostruktury o wysokiej symetrii i stosunkowo du£ych rozmiarach. W rezultacie energia przejść
optycznych zostaşa przesunięta do zakresu odpowiadającego III oknu telekomunikacyjnemu.96

W tej pracy badano próbkę o zmodyfikowanej powierzchni z wytrawionymi cylindrycz-
nymi strukturami fotonicznymi Ů mezami. Wzór mez zostaş wytworzony na powierzchni
poprzez metodę litografii wiązką elektronów z u£yciem maski SiO2, a trójwymiarowe wyspy
osiągnięto poprzez trawienie na sucho jonami reaktywnymi z plazmą sprzę£oną indukcyjnie.
Mezy o średnicy okoşo 1 µm zostaşy wytworzone niedeterministycznie, co oznacza, £e zarówno
liczba kropek kwantowych, jak i ich poşo£enie względem pojedynczej mezy, są losowe. Ce-
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lem stosowania mez jest umo£liwienie wielokrotnego przeprowadzenia eksperymentów na tej
samej kropce kwantowej oraz ograniczenie strat emitowanego promieniowania w pşaszczyźnie.

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

Drugą badaną w tej pracy strukturą byşa próbka wyhodowana na Duńskim Uniwersytecie
Technicznym w grupie prof. Elizavety Semenovej. Tak jak w poprzednim przypadku, próbka
zawiera samorosnące kropki kwantowe z InAs, wrośnięte na podşo£u z InP w trybie wzrostu
Stranskiego-Krastanowa.

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

Strukturę wyhodowano na podşo£u InP o orientacji krystalograficznej (100) metodą epi-
taksji z fazy gazowej z u£yciem związków metaloorganicznych (z ang. Metalorganic Vapour-

Phase Epitaxy — MOVPE). Warstwę kropek kwantowych InAs o niskiej gęstości powierzch-
niowej (okoşo 2,8 × 109 cm−2) osadzono wewnątrz warstwy InP o grubości 488 nm wytwo-
rzonej na warstwie InGaAs o grubości 200 nm, dopasowanej sieciowo do InP. Następnie
na powierzchnię InP naşo£ono SiO2 o grubości 100 nm, a następnie metaliczne zwiercia-
dşo z glinu o grubości 100 nm. W kolejnym kroku odwrócono próbkę i poşączono strukturę
z podşo£em Si za pomocą benzocyklobutenu (BCB). Na koniec usunięto podşo£e InP i war-
stwę InGaAs.97 Proces ten nazywa się flip-chip. Schemat warstw struktury przedstawiono
na rys. 3.6. Wyhodowane kropki kwantowe równie£ emitują dşugości fali z zakresu III okna
telekomunikacyjnego.

Poşączenie warstwy kropek kwantowych z podşo£em krzemowym ma na celu zintegrowanie
ich z dobrze opracowaną technologią krzemową, a więc poşączenie komponentów optycznych
i elektronicznych. Zastosowanie zwierciadşa z aluminium peşni tę samą rolę co zwierciadşo
Bragga w przypadku pierwszej próbki Ů odbija emisję z kropek kwantowych w stronę detek-
cji. Do niedeterministycznego wytworzenia mez o średnicy 3 µm zastosowano, podobnie jak
w poprzednim przypadku, litografię wiązką elektronów, a następnie trawienie jonowe z pla-
zmą sprzę£oną indukcyjnie. Nale£y jednak pamiętać, £e modyfikowanie powierzchni próbki
mo£e wpşywać na wşaściwości optyczne kropek kwantowych. Istotnymi efektami są zmiana
efektywności sprzę£enia światşa z emiterem oraz powstawanie puşapek şadunkowych na ato-
mowo chropowatych ściankach bocznych mezy. W takim przypadku mogą występować sşabe
efekty wnękowe ze względu na wysoki kontrast wspóşczynnika zaşamania na granicy powie-
trze/póşprzewodnik. Puşapki şadunkowe na bocznych ścianach mez mogą wpşywać na stan
naşadowania kropek kwantowych, powodować dyfuzję widmową i rekombinację niepromieni-
stą, np. w wyniku procesów typu Auger.

Obie opisane struktury wzrośnięte są w tym samym ukşadzie materiaşowym, tj. kropki
kwantowe z InAs w matrycy póşprzewodnika InP, natomiast ró£nią się gşównie metodą wzro-
stu. W celu şatwego odró£nienia badanych struktur, w kolejnych rozdziaşach będę odnosić
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się do próbki wzrastanej metodą MBE jako Ďpróbka MBEŤ, a do próbki wzrastanej metodą
MOVPE Ů Ďpróbka MOVPEŤ.





4. Koherencja nośników w pojedyn-
czych kropkach kwantowych

Do analizy wszystkich zebranych danych pomiarowych wykorzystano program OriginLab.
W przypadku pomiarów fotoluminescencji w pierwszej kolejności od sygnaşu odejmowano
zmierzone niezale£nie tşo (obejmujące zliczenia ciemne detektora i ewentualne tşo emisyjne
z laboratorium oraz światşo rozproszone), wyznaczane dla odpowiedniej skali czasowej da-
nego pomiaru. Linie emisyjne dopasowywano funkcją Gaussa ze względu na ograniczenie
szerokości linii procesami dyfuzji widmowej, powodującej odstępstwo od spodziewanego lo-
rentzowskiego poszerzenia linii w przypadku występowania tylko poszerzenia jednorodnego.
Parametry dopasowania wyznaczano metodą najlepszego dopasowania zaimplementowaną
w programie OriginLab. Na ich podstawie określano energię emisji, szerokość linii spektralnej
oraz intensywność caşkową stanowiącą pole powierzchni pod krzywą Gaussa. O ile nie zazna-
czono inaczej, niepewności wyznaczonych wielkości odpowiadają niepewnościom dopasowania
określonym przez program OriginLab, co stanowi ograniczenie z doşu caşkowitej niepewności
wyznaczenia tych parametrów, gdy£ nie uwzględnia niepewności doświadczalnego wyznacze-
nia ka£dego z punktów pomiarowych. Szczegóşy opracowania histogramów z pomiarów spek-
troskopii korelacji pojedynczych fotonów oraz krzywych Hanlego przedstawiono odpowiednio
w poni£szym i kolejnym rozdziale.

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

4.1.1 Wstępne pomiary optyczne

Przed przystąpieniem do bezpośrednich pomiarów koherencji, określono podstawowe wşa-
ściwości optyczne badanych struktur. Wstępne pomiary optyczne mają na celu wybranie od-
powiedniej mezy i linii emisyjnej do dalszych badań oraz określenie jej parametrów, które
pośrednio mogą równie£ dać wgląd w mechanizmy dekoherencji. Kierowano się kilkoma kry-
teriami doboru odpowiednich kandydatów. Linia emisyjna musi cechować się wysoką mak-
symalną intensywnością emisji (dla mocy wzbudzania odpowiadającej nasyceniu), co silnie
i bezpośrednio wpşywa na czas pomiaru zarówno funkcji autokorelacji II rzędu, jak i in-
terferencji dwufotonowej. Przy tym istotne jest zachowanie wysokiego stosunku sygnaşu do
szumu; w przeciwnym razie zarówno zmierzone prawdopodobieństwo emisji wielofotonowej,
jak i widoczność interferencji dwufotonowej, będą sztucznie zawy£one przez emisję tşa. Linia
powinna być te£ mo£liwie wąska spektralnie, co świadczy o niskim wpşywie Ćuktuacji otocze-
nia şadunkowego, które równie£ wpşywa na mierzoną koherencję. Wa£na jest równie£ emisja
blisko środka pasma III okna telekomunikacyjnego, dla którego tşumienie jest najmniejsze
w standardowych wşóknach światşowodów kwarcowych u£ywanych w telekomunikacji. Jed-
nocześnie linia emisyjna powinna być dobrze odizolowana od innych linii w celu badania
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Rysunek 4.1: Widma fotoluminescencji wzbudzeniowej Ů próbka MBE. (a) Mapa fotoluminescencji
wzbudzeniowej dla badanej mezy. Panel po prawej pokazuje intensywność w maksimum w funkcji
ró£nicy energii między energią lasera wzbudzającego a energią emisji dla linii zaznaczonej między
kropkowanymi szarymi liniami na panelu lewym. (b) Widma fotoluminescencji dla ró£nicy energii
między wzbudzaniem a emisją o wartościach ∆E = 38,6 meV (górny panel) oraz ∆E = 32,5 meV
(dolny panel). Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

dokşadnie jednego przejścia optycznego. Przebadano kilkanaście mez, dla których zaobserwo-
wano wiele linii emisyjnych. Poni£ej przedstawiono wyniki wstępnych pomiarów optycznych
dla linii wybranej na podstawie powy£szych kryteriów.

W celu zidentyfikowania energii wy£szych stanów w kropce kwantowej i wybrania odpo-
wiedniej energii do wzbudzania kwazirezonansowego wykonano serię skanów fotoluminescencji
wzbudzeniowej (ang. photoluminescence excitation — PLE) dla dşugości fali światşa lasera
pracy ciągşej w zakresie od 1429 do 1493 nm, z krokiem 0,5 nm (co odpowiada energii między
0,865 a 0,830 eV oraz krokowi energetycznemu ∼ 150 µeV). Wzbudzanie kwazirezonansowe do
wy£szych stanów energetycznych w kropce kwantowej jest kompromisem pomiędzy şatwością
filtrowania niechcianego odbitego i rozproszonego promieniowania laserowego a generowaniem
nośników mo£liwie blisko stanu, z którego zachodzi rekombinacja promienista. Sşu£y to ini-
cjalizacji stanu kwantowego z zachowaniem orientacji nośników w trakcie relaksacji do stanów
podstawowych. Wielostopniowe procesy relaksacji nośników niszczą orientację spinów poprzez
rozpraszanie na innych nośnikach oraz oddziaşywanie z fononami. Procesy relaksacji do stanu
emitującego wprowadzają tak£e rozrzut czasowy (z ang. time jitter) między kolejnymi aktami
emisji, co ogranicza mierzony stopień nierozró£nialności fotonów. W eksperymencie PLE bada
się emisję przy zmianie energii wzbudzania, dlatego pomiar ten ma charakter absorpcyjny.
Mapa intensywności PLE jest pokazana na rys. 4.1(a). Zmieniając dşugość fali światşa la-
sera przestrajalnego, a tym samym jego energię, mierzono kolejne widma fotoluminescencji.
Zaobserwować mo£na maksima świadczące o wydajnym wzbudzeniu nośników do danego
kompleksu ekscytonowego. Linia emisyjna o dşugości fali 1532,5 nm (0,809 eV), zaznaczona
w ramach szarych linii przerywanych, zostaşa wybrana do dalszych badań ze względu na wy-
soką intensywność oraz gęste widmo absorpcji, z wyraźnymi silnymi rezonansami. Z jednej
strony ogranicza to selektywne wzbudzanie nośników do konkretnego stanu, z drugiej strony
zaś pozwala uniezale£nić się od Ćuktuacji energii światşa laserowego, co umo£liwia dşugie
pomiary bez konieczności korekcji ustawień w ukşadzie pomiarowym. Na prawym panelu
wyrysowano zale£ność intensywności w maksimum emisji wybranej linii emisyjnej w funk-
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Rysunek 4.2: Zale£ność emisji od gęstości mocy wzbudzania przy wzbudzaniu nierezonansowym Ů
próbka MBE. (a) Widmo fotoluminescencji dla kropek kwantowych z badanej mezy wzbudzanych
nierezonansowo gęstością mocy odpowiadającą re£imowi nasycenia intensywności. (b) Zale£ność in-
tensywności caşkowej od gęstości mocy wzbudzania dla badanej linii emisyjnej (zaznaczonej czarną
strzaşką na panelu (a)). Czarne punkty oznaczają zmierzone dane, a czerwona linia jest dopasowaniem
danych funkcją liniową. Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

cji ró£nicy między energią wzbudzania a energią emisji. Widać dwa intensywne rezonanse o
ró£nicach energii ∆E = 38,6 meV oraz ∆E = 32,5 meV, dla których widma przedstawiono
na rys. 4.1(b), odpowiednio na górnym i dolnym panelu. Intensywność badanej linii dla obu
energii wzbudzania jest równie wysoka. Do eksperymentów korelacji pojedynczych fotonów
wybrano jednak rezonans bli£szy energii stanu, z którego następuje emisja. Odpowiada to
dşugości fali wzbudzania równej 1474 nm (0,841 eV).

W celu przyporządkowania danej linii emisyjnej do określonego kompleksu ekscytonowego
przeprowadzono pomiary fotoluminescencji w funkcji mocy wzbudzania oraz rozdzielcze pola-
ryzacyjnie, w bazie polaryzacji liniowych. Są to standardowe metody, które często pozwalają
odró£nić kompleksy neutralne od naşadowanych, a tak£e ekscyton od biekscytonu, jak opisano
w podrozdziale 1.2. Pomiary te przeprowadzono przy wzbudzaniu nierezonansowym za po-
mocą lasera pracy ciągşej o emisji światşa czerwonego o dşugości fali 640 nm, co odpowiada
energii 1,94 eV. Przerwa energetyczna InP, stanowiącego barierę potencjaşu dla nośników
w kropach, ma szerokość 1,42 eV w temperaturze ciekşego helu. Zatem w takim schemacie
wzbudzania nośniki generowane byşy w materiale bariery.

Przeprowadzono serię pomiarów fotoluminescencji w funkcji mocy wzbudzania. Na rys.
4.2(b) wykreślono zale£ność intensywności caşkowej linii emisyjnej od gęstości mocy wzbu-
dzania w podwójnej skali logarytmicznej. Gęstość mocy wzbudzania zostaşa oszacowana na
podstawie mocy dostarczanej do obiektywu oraz wielkości plamki światşa laserowego w sku-
pieniu na podstawie u£ytej optyki i limitu dyfrakcyjnego dla danej dşugości fali. Posşugiwanie
się wartością gęstości mocy, zamiast wartością mocy docierającej do próbki, pozwala w şatwy
sposób porównać wyniki pomiędzy ró£nymi schematami wzbudzania. Początkowy przebieg
zale£ności ma charakter liniowy. Dopasowując funkcję liniową do wartości dla najni£szych
gęstości mocy wzbudzania, otrzymano nachylenie 1,9, co odpowiada zale£ności I ∼ P 1,9,
gdzie I to intensywność emisji, a P moc wzbudzania. Z równań kinetycznych dla modelu
trójpoziomowego wynika, £e zale£ność I ∼ P 2,0 jest charakterystyczna dla biekscytonu. Na
tej podstawie badaną linię przypisano przejściu biekscytonowemu.99 Widmo dla wzbudzania
gęstością mocy odpowiadającą re£imowi nasycenia intensywności badanej linii przedstawiono
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Rysunek 4.3: Widma fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie Ů próbka MBE. (a) Mapa fo-
toluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie (polaryzacja liniowa) zmierzona przy wzbudzaniu niere-
zonansowym w re£imie nasycenia badanej linii emisyjnej (zaznaczonej czarną strzaşką). (b) Widma
fotoluminescencji dla detektowanych ortogonalnych polaryzacji liniowych badanej linii. Widoczne roz-
szczepienie struktury subtelnej FSS= 96 µeV. Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

na rys. 4.2(a). Z danego wykresu widać, £e wzbudzanie nierezonansowe nie jest selektywne, co
oznacza, £e wzbudzanych zostaje jednocześnie wiele kompleksów ekscytonowych, w dodatku
mogą one pochodzić z wielu kropek, gdy£ w obrębie jednej mezy mo£e znajdować się ich
nawet kilkadziesiąt. W dodatku intensywność badanej linii jest nawet trzykrotnie ni£sza od
najintensywniejszej linii widocznej w widmie przy wzbudzaniu nierezonansowym.

Nasycenie intensywności jest osiągane dla du£o ni£szych gęstości mocy w porównaniu
z wzbudzaniem kwazirezonansowym. Jest to spodziewana zale£ność, gdy£ w przypadku wzbu-
dzania kwazirezonansowego fotony są absorbowane przez samą kropkę kwantową, której maşy
rozmiar i maşa liczba dostępnych stanów (szczególnie dla konkretnej energii wzbudzania) po-
wodują, £e przekrój czynny na absorpcję jest znacznie ni£szy ni£ w przypadku bariery będącej
objętościowym póşprzewodnikiem.

Istotną ró£nicę w widmie między wzbudzaniem kwazirezonansowym i nierezonansowym
widać równie£ w szerokości linii w poşowie wysokości, która spada z 84 µeV dla wzbudzania
nierezonansowego do 62 µeV dla wzbudzania kwazirezonansowego. Ta niemal 1,5-krotna re-
dukcja szerokości linii wskazuje na rozmycie widmowe spowodowane Ćuktuującym w pobli£u
kropki otoczeniem şadunkowym. W procesie wzbudzania nierezonansowego generowane są
w materiale nadmiarowe nośniki, które oddziaşują z nośnikami tworzącymi kompleks ekscy-
tonowy. Przez efekt Starka wpşywa to na energię poziomów w kropce kwantowej. Fluktuacje,
które są wolniejsze ni£ czas £ycia stanu wzbudzonego, a szybsze ni£ czas pomiaru, powo-
dują rozmycie spektralne tego poziomu, objawiające się poszerzeniem niejednorodnym linii
emisyjnej.

Pomiar fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie dostarcza informacji na temat ewen-
tualnego rozszczepienia struktury subtelnej. Mo£liwość obserwacji tego rozszczepienia jest
ograniczona przez rozdzielczość spektralną ukşadu pomiarowego oraz szerokość linii emisyjnej.
Rys. 4.3(a) przedstawia mapę fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie. Na osi poziomej
znajduje się energia emisji pochodzącej z kropek kwantowych w mierzonej mezie, a na osi pio-
nowej znajduje się kąt detektowanej polaryzacji liniowej. Czarną strzaşką zaznaczono badaną
linię emisyjną. Widać sinusoidalną zale£ność jej energii emisji od detektowanej polaryzacji.
Widma emisji dla danej linii dla dwóch ortogonalnych polaryzacji liniowych przedstawiono na
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rys. 4.3(b). Ró£nica energii emisji pomiędzy liniami wynosi FSS= 96 µeV, co odpowiada roz-
szczepieniu struktury subtelnej (w literaturze dotyczącej kropek kwantowych standardowo
oznaczane jako FSS (z ang. fine structure splitting)). Widoczne rozszczepienie potwierdza,
£e linia emisyjna pochodzi z rekombinacji neutralnego kompleksu ekscytonowego. Wartość
tego rozszczepienia jest ni£sza w porównaniu z kreskami kwantowymi rosnącymi w trybie
Stranskiego-Krastanowa i emitującymi w zakresie III okna telekomunikacyjnego, dla których
te wartości zwykle przewy£szają 100 µeV. Uzyskana wartość odbiega jednak od rekordowo
niskich wartości uzyskanych dla kropek kwantowych w tym ukşadzie materiaşowym, mniej-
szych ni£ 10 µeV.96,100 Biorąc pod uwagę widoczne rozszczepienie struktury subtelnej oraz
zale£ność I ∼ P 1,9 mo£na wywnioskować, £e badany kompleks ma charakter biekscytonowy.
Znając odpowiednią energię jego wzbudzania oraz podstawowe wşaściwości optyczne, mo£na
przejść do pomiarów korelacji pojedynczych fotonów.

4.1.2 Prawdopodobieństwo emisji wielofotonowej

Jak wspomniano w podrozdziale 2.2, pomiar interferencji dwufotonowej zwykle poprzedza
weryfikacja źródşa pod kątem emisji wielofotonowej. Do wzbudzenia kropki kwantowej wy-
brano dşugość fali światşa lasera równą 1474 nm. Zarówno w eksperymencie pomiaru funkcji
g(2)(τ), jak i w interferencji dwufotonowej, u£yto lasera impulsowego. Poniewa£ niemo£liwe
byşo zmierzenie mocy w pojedynczym impulsie laserowym, bezpośrednie porównanie gęstości
mocy u£ytej w ró£nych eksperymentach nie jest trywialne. Wybrano zatem moc wzbudzania
P , która odpowiada nasyceniu intensywności emisji Psat dla danego kompleksu ekscytonowego
w danym schemacie wzbudzania. W dalszych opisach będę posşugiwać się uśrednioną warto-
ścią mocy zmierzoną przed soczewką skupiającą światşo lasera wzbudzającego, porównując
ją z wartością mocy odpowiadającą nasyceniu intensywności P = Psat.

Histogram zliczeń w pomiarze funkcji g(2)(τ) pokazany jest na rys. 4.4. Na panelu (a)
wyrysowano znormalizowane zliczenia (do g(2)(τ → ∞) = 1) w funkcji opóźnienia czasowego
τ w zakresie od −200 do 800 ns, ukazujące grupowanie fotonów świadczące o migotaniu stanu,
z którego następuje emisja. Histogram zostaş dopasowany funkcją:

g(2)(τ) = B +


g
(2)
PS(0) · e−♣τ ♣/τ1 +

∑

n̸=0

e−♣τ−nτ0♣/τ1



·
(

1 + m · e−♣τ ♣/τmig
)

, (4.1)

gdzie B to staşe tşo, na które mo£e skşadać się emisja z innych kompleksów ekscytonowych
i innych kropek kwantowych, przekrywających się spektralnie z badaną linią emisyjną, rozpro-
szone światşo laserowe oraz zliczenia ciemne detektorów. W dopasowaniu wartość ta wyniosşa
B = 0, co oznacza du£y stosunek sygnaşu do szumu. n jest liczbą naturalną odpowiadającą
kolejnym pikom po ujemnej i dodatniej stronie zerowego opóźnienia na osi czasu. Czas τ1

jest czasem zaniku w obrębie jednego piku i zwykle jego wartość jest równa czasowi £ycia
badanego stanu T1, o czym w dalszej części tego rozdziaşu. Czas τ0 jest odlegşością mię-
dzy impulsami lasera (w tym przypadku 13,1 ns), a τmig jest efektywnym czasem migotania
stanu kwantowego. Czynnik (1 + m · e−♣τ ♣/τmig) wprowadza do funkcji wykşadniczą obwiednię
amplitud kolejnych pików histogramu. Parametr m określa amplitudę procesu migotania.

Migotanie stanu oznacza, £e kropka kwantowa w sposób losowy przeşącza się pomiędzy
stanem, z którego obserwowana jest emisja, a stanem ciemnym, z którego nie jest obserwo-
wana fotoluminescencja (lub emisja zachodzi przy innej dşugości fali, co równie£ sprowadza
się do braku detekcji emisji z powodu wąskiego filtrowania spektralnego). W literaturze czasy
te są często nazywane czasami wşączenia (ON) i wyşączenia (OFF). Kilka efektów mo£e być
przyczyną tego procesu obserwowanego w kropkach kwantowych. Jednym z nich jest obecność
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Rysunek 4.4: Histogram funkcji g(2)(τ) Ů próbka MBE. (a) Znormalizowany histogram koincydencji
dla zakresu opóźnienia detekcji między detektorami od −200 do 800 ns. Widoczne grupowanie foto-
nów spowodowane migotaniem stanu, z którego następuje przejście optyczne. (b) Ten sam histogram
koincydencji dla wąskiego zakresu opóźnień od −30 do 30 ns. Widoczna silna redukcja zliczeń przy
zerowym opóźnieniu. Czarne punkty oznaczają dane pomiarowe, natomiast czerwona linia ciągşa jest
dopasowaniem funkcją z równania (4.1). Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

defektów i puşapek şadunkowych w pobli£u kropki, do których nośniki mogą relaksować.101

Migotanie mo£e być te£ spowodowane przeşączaniem pomiędzy ró£nymi stanami naşadowa-
nia, gdy£ w widmie zintegrowanym po czasie często obserwuje się zarówno ekscyton i trion
pochodzące z tej samej kropki kwantowej, dla których nie jest mo£liwa jednoczesna rekombi-
nacja. Ostatnią przyczyną mogą być Ćuktuacje lokalnego pola elektrycznego (z ang. charge

noise), prowadzące do zmiany przekrywania się funkcji falowej elektronu i dziury.102,103,104

Wartość g
(2)
PS(0) określa prawdopodobieństwo emisji wielofotonowej dokşadnie w zerze

(wyselekcjonowana wartość, z ang. Post Selected — PS). Jest to wartość uzyskiwana dla
nieskończenie wąskiego przedziaşu czasu, co nie ma zastosowania w praktyce. Co więcej,
w tym przypadku wartość ta nie uwzględnia migotania. Bardziej miarodajną metodą określe-
nia prawdopodobieństwa emisji wielofotonowej jest wyznaczenie stosunku liczby wszystkich
zliczeń w obrębie środkowego piku (o szerokości odpowiadającej τ0) do zliczeń w obrębie piku
dla du£ych wartości τ , gdzie funkcja g(2)(τ) → 1. Wartość ta zostaşa oznaczona jako g

(2)
raw(0).

Na rys. 4.4(b) pokazano ten sam histogram ze zbli£eniem na środkowy pik. Widoczna jest
silna redukcja zliczeń w okolicy τ = 0, co świadczy o dobrej jakości źródşa pod względem
emisji pojedynczych fotonów. Wartości parametrów wyznaczonych z dopasowania funkcją
z równania (4.1) oraz wyznaczona wartość g

(2)
raw(0) zostaşy zebrane w tabeli 4.1.

Uzyskany z dopasowania czas τ1 jest nieco dşu£szy ni£ wyznaczony z pomiaru fotolumine-
scencji rozdzielczej czasowo. Na rys. 4.5(a) przedstawiono logarytm naturalny z intensywności
fotoluminescencji w funkcji czasu dla kolejnych, coraz wy£szych mocy wzbudzania. Dane zo-
staşy rozsunięte względem osi intensywności w celu poprawy widoczności. Zauwa£yć mo£na
zmianę charakterystycznego czasu zaniku w funkcji mocy, objawiającą się zmianą nachyle-
nia liniowego odcinka danych. Co więcej, dla najwy£szych mocy widoczna jest rozbie£ność
z liniowym przebiegiem dla krótkich czasów sugerująca dodatkowe mechanizmy obsadzania
stanu kropki kwantowej. Większa moc powoduje, £e nośniki są wychwytywane przez puşapki
şadunkowe znajdujące się w otoczeniu kropki kwantowej, a następnie relaksują do poziomu,
z którego następuje rekombinacja. Powoduje to, £e nawet po ustaniu wzbudzającego impulsu
laserowego wcią£ mo£na obserwować narastanie intensywności emisji. Wyznaczone czasy za-
niku w funkcji mocy wzbudzania przedstawione są na rys. 4.5(b). Nawet dla najwy£szej u£ytej



4.1 Kropki kwantowe InAs(P)/InP wzrastane metodą MBE 59

Rysunek 4.5: Zanik fotoluminescencji w funkcji czasu. (a) Logarytm naturalny z intensywności
fotoluminescencji w funkcji czasu dla kolejnych mocy wzbudzania (punkty) wraz z dopasowaniem
liniowego odcinka (linie ciągşe). (b) Wyznaczone z dopasowania zaniku fotoluminescencji czasy £ycia
w funkcji mocy wzbudzania. Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

mocy wyznaczone czasy zaniku T1 są ni£sze ni£ wartość τ1 uzyskana z dopasowania histo-
gramu autokorelacji II rzędu funkcją o podwójnym zaniku wykşadniczym. Mo£e to wynikać z
tego, £e w przypadku pomiaru zaniku fotoluminescencji dopasowanie jest tylko do liniowego
odcinka danych, natomiast w przypadku histogramu dopasowanie funkcją wykşadniczą obej-
muje caşy pik, uwzględniając anomalię w pobli£u jego maksimum i w ten sposób sztucznie
zawy£ając wyznaczony czas τ1.

Wartość funkcji g(2)(0) ró£ni się prawie o rząd w zale£ności od metody jej wyznacze-
nia. Wartość wyodrębniona bezpośrednio z dopasowania funkcją z równania (4.1) zakşada
brak migotania stanu i brak zliczeń pochodzących od tşa oraz określa tylko jakość źródşa
pojedynczych fotonów w nieskończenie krótkich odstępach czasu między fotonami. Jest to
jednak wartość mówiąca o potencjale źródşa w przypadku wyeliminowania czynników ze-
wnętrznych, takich jak emisja tşa z próbki czy rozproszone promieniowanie laserowe, a tak£e
czynników wewnętrznych, czyli migotania stanu, które ogranicza się np. przez stabilizację
şadunkową otoczenia kropki poprzez doświetlenie kropki nierezonansowo lub poprzez przyşo-
£enie zewnętrznego pola elektrycznego; w obu przypadkach powodując zapeşnienie puşapek
şadunkowych.105,106 Porównanie surowych danych z kolei daje bardziej praktyczne informa-

Tabela 4.1: Parametry dopasowania histogramu g(2)(τ) Ů próbka MBE

parametr wartość niepewność

B 0 0,0016

n 62 Ű

τ0 [ns] 13,11100 0,00028

τ1 [ns] 1,1650 0,0072

τmig [ns] 80,7 1,2

g
(2)
PS(0) 0,0091 0,0088

g
(2)
raw(0) 0,076 0,006
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cje o aktualnej jakości źródşa i pozwala bezpośrednio porównać jego potencjaş z potencjaşem
innych źródeş. Zarówno wartość g

(2)
PS(0), jak i g

(2)
raw(0) są znacznie poni£ej granicznej wartości

g(2)(0) < 0,5, co potwierdza, £e źródşo mo£na nazwać emiterem pojedynczych fotonów.

4.1.3 Widoczność interferencji dwufotonowej i koherencja emitera

Opóźnienie między kolejnymi impulsami wzbudzającymi równe 13,1 ns

Zweryfikowanie źródşa pod kątem emisji pojedynczych fotonów pozwala przejść do ekspe-
rymentu interferencji dwufotonowej. Wykorzystując ten sam laser co w poprzednim ekspery-
mencie, o częstości repetycji 76 MHz, skompensowano opóźnienie między kolejnymi impulsami
wzbudzającymi interferometrem HOM częściowo w powietrzu (3,1 ns), a częściowo w świa-
tşowodzie (10 ns). Z pomocą optyki polaryzacyjnej ustawionej w ramionach interferometru
HOM ustawiono polaryzację interferujących fotonów na jednakową. Uzyskany histogram ko-
incydencji znormalizowano do 1 dla τ → ∞ i przedstawiono na rys. 4.6(a) w zakresie opóźnień
od −50 do 450 ns. Histogram dopasowano funkcją:

C∥(τ) = B +

[
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(4.2)

gdzie C∥ oznacza liczbę koincydencji dla fotonów spolaryzowanych jednakowo, A∥ jest in-
tensywnością środkowego piku, VPS oznacza wartość widoczności w obrębie nieskończenie
krótkich odstępów czasu, a τ2 jest czasem koherencji stanu kwantowego, zwykle wiązanym
z czasem T2. Podobnie jak w przypadku histogramu autokorelacji II rzędu, widoczne jest
grupowanie fotonów.

Na rys. 4.6(b) widoczny jest ten sam histogram, pokazujący jedynie 5 środkowych pi-
ków, których maksima oddalone są od siebie o 13,1 ns, zgodnie z częstością repetycji lasera.
W takiej konfiguracji ukşadu spodziewane jest, £e intensywność pików przy opóźnieniach
13,1 i −13,1 ns będzie stanowić 3/4 intensywności pików przy 26,2 i −26,2 ns, co uzasadnia
analiza wszystkich mo£liwych dróg optycznych impulsów wzbudzających i emitowanych foto-
nów. W tym przypadku jest to zaburzone ze względu na wspomniane migotanie stanu. Na rys.
4.6(c) pokazano tylko środkowy pik w celu uwidocznienia zredukowanych zliczeń w okolicy
opóźnienia τ = 0. Wyznaczone parametry z dopasowania danych funkcją z równania (4.2)
zostaşy zebrane w tabeli 4.2.

Dla pomiarów korelacji pojedynczych fotonów sygnaş z kropki kwantowej byş zbierany
przez soczewkę i sprzęgany do światşowodu, a następnie kierowany do detektorów pojedyn-
czych fotonów. W pomiarze autokorelacji przed detektorami znajdowaş się światşowodowy
dzielnik wiązki, który rozdzielaş sygnaş na dwa detektory. Z kolei w pomiarze interferen-
cji dwufotonowej sygnaş byş początkowo odsprzęgnięty i kierowany na interferometr HOM,
by ponownie zostać sprzęgniętym do światşowodu. Byşo to konieczne ze względu na umiej-
scowienie interferometru HOM na oddzielnym stole optycznym od pozostaşej części ukşadu.
Z tego względu bezwzględna intensywność sygnaşu zmalaşa niemal o jeden rząd wielkości,
co przeşo£yşo się na ni£szy stosunek sygnaşu do szumu. Jest to odzwierciedlone w wartości
B = 0,0393(21).

Czas zaniku τ1 ponownie jest większy od tego uzyskanego z pomiaru zaniku fotolumine-
scencji, ale równie£ ró£ni się od tego uzyskanego z pomiaru funkcji g(2)(τ), co nie jest spo-
dziewane, gdy£ warunki wzbudzania nie zmienişy się, podobnie jak odlegşość czasowa między
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Rysunek 4.6: Histogram interferencji dwufotonowej dla opóźnienia między impulsami laserowymi
równego 13,1 ns Ů próbka MBE. (a) Znormalizowany histogram koincydencji dla opóźnień między
zliczeniami na detektorach w zakresie od −50 do 450 ns. Widoczne jest grupowanie fotonów. (b)
Ten sam histogram koincydencji dla wę£szego zakresu opóźnień od −33 do 33 ns. (c) Przybli£enie
histogramu dla środkowego piku w okolicy zerowego opóźnienia. Zmierzone dane są przedstawione jako
czarne otwarte kóşka. Wynik dopasowania danych funkcją z równania (4.2) wyrysowano za pomocą
czerwonej linii ciągşej, natomiast szara linia ciągşa przedstawia symulację piku dla fotonów caşkowicie
rozró£nialnych. Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

impulsami wzbudzającymi, a tym samym między pikami na histogramie. Innym wytşuma-
czeniem mo£e być wpşyw tşa w histogramie na jakość dopasowania. Z dopasowania uzyskano
niską niepewność wyniku, ale jest ona konsekwencją jedynie jakości dopasowania i odzwier-
ciedla niepewność statystyczną, natomiast nie uwzględnia rozdzielczości czasowej pomiaru,
która wyniosşa okoşo 100 ps. Z kolei wartość czasu korelacji migotania stanu τmig jest pra-
wie dwukrotnie mniejsza ni£ wartość otrzymana w pomiarze funkcji g(2)(τ). Ró£nica ta jest
prawdopodobnie związana ze znacząco ró£nym czasem integracji zliczeń, odpowiednio 14 h
i 0,5 h. Częstość przeşączania źródşa między stanem ON i OFF ma charakter statystyczny
i mo£e silnie zale£eć od czasu pomiaru. Im większa próba statystyczna, tym wyznaczony czas
τmig jest bli£szy rzeczywistej wartości, a niepewność jego wyznaczenia mniejsza.

Z perspektywy tematu tej rozprawy szczególnie interesującymi parametrami są widocz-
ność interferencji oraz czas koherencji. Wyznaczona wartość VPS = 55,6(65)% odpowiada wi-
doczności dla nieskończenie krótkiego zakresu opóźnień, dlatego podjęto próbę oszacowania
widoczności w zakresie τ0. Na rys. 4.6(c) szarą ciągşą linią wyrysowano zasymulowany prze-
bieg histogramu dla caşkowicie rozró£nialnych fotonów, biorąc pod uwagę ten sam charakter
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Tabela 4.2: Parametry dopasowania histogramu HOM dla opóźnienia 13,1 ns Ů próbka MBE.

parametr wartość niepewność

B 0,0393 0,0021

n 62 Ű

τ0 [ns] 13,11134 0,00031

τ1 [ns] 1,359 0,011

τ2 [ps] 108 25

τmig [ns] 46,05 0,75

A 0,470 0,012

VPS[%] 55,6 6,5

V [%] 9,4 0,4

migotania stanu. Porównując pole pod środkowym pikiem będącym dopasowaniem do danych
A∥ z polem pod zasymulowanym przypadkiem A⊥ wyznaczono widoczność V = 9,4(4)% na
podstawie zale£ności:

V = 1 −
A∥

A⊥
. (4.3)

Pomiar interferencji dwufotonowej jest standardową metodą pozwalającą wyznaczyć czas
koherencji T2, który odpowiada wyznaczonemu parametrowi τ2, przy czym czas τ2 jest obar-
czony niepewnością związaną z rozdzielczością czasową ukşadu pomiarowego, a tak£e z do-
kşadnością zgrania impulsów w eksperymencie. Uzyskana wartość T2 = τ2 = 108(25) ps jest
porównywalna z rozdzielczością czasową pomiaru, co widać wyraźnie na rys. 4.6(c), na którym
tylko 2 punkty pomiarowe znajdują się w obrębie minimum w środkowym piku. Wskazana
niepewność równa 25 ps pochodzi z niepewności dopasowania funkcją z równania (4.2).

Opóźnienie między kolejnymi impulsami wzbudzającymi równe 5,3 ns

Nierozró£nialność fotonów interferujących w ukşadzie HOM nie zale£y od czasu ich pro-
pagacji, natomiast stan światşa zale£y od stanu kwantowego emitera w momencie emisji.
Je£eli mechanizmy dekoherencji wpşywają na kropkę kwantową w czasie pomiędzy kolejnymi
aktami emisji, interferujące fotony mogą stać się rozró£nialne. W celu sprawdzenia wpşywu
czasu pomiędzy emisją kolejnych fotonów na ich nierozró£nialność skrócono czas między im-
pulsami wzbudzającymi poprzez wprowadzenie do ukşadu interferometru Macha-Zehndera,
jak opisano w podrozdziale 3.1.1.

W przeprowadzonych pomiarach opóźnienie w jednym z ramion w interferometrze Macha-
Zehndera wyniosşo 5,3 ns, które ponownie zostaşo zrekompensowane w interferometrze HOM,
częściowo w powietrzu (3,3 ns) i częściowo w światşowodzie (2 ns). Kropka kwantowa wzbu-
dzana jest parami impulsów co 13,1 ns, przy czym w ramach jednej pary impulsy te są
oddalone o 5,3 ns, jak to przedstawiono na schemacie na rys. 4.7(a). Przy takiej konfigura-
cji impulsów wzbudzających spodziewany histogram dla fotonów caşkowicie rozró£nialnych
wygląda jak na schemacie na rys. 4.7(b), gdzie kolejne kolory oznaczają korelacje między
fotonami emitowanymi w wyniku wzbudzania parami impulsów w ramach tej samej lub par
oddalonych o wielokrotność czasu 13,1 ns. Tak jak w przypadku prostego schematu wzbudza-
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Rysunek 4.7: Opóźnienia między parami impulsów wzbudzających 13,1 ns, z opóźnieniem między
impulsami w ramach jednej pary 5,3 ns. (a) Schemat wzbudzania kolejnymi impulsami. (b) Spodzie-
wany histogram HOM w przypadku caşkowicie rozró£nialnych fotonów.

nia impulsami oddalonymi o 13,1 ns dla fotonów rozró£nialnych, środkowy pik stanowi 50%
intensywności pików dla du£ych τ , w powy£szym przypadku suma intensywności pomarań-
czowych pików stanowi 50% sumy intensywności pików innego koloru.

W przypadku fotonów o niezerowym stopniu nierozró£nialności intensywność środkowego
piku powinna być zredukowana. Znormalizowany histogram zliczeń otrzymany w opisanym
schemacie wzbudzania zostaş przedstawiony na rys. 4.8. Histogram przedstawiony na rys.
4.8(a), w zakresie od −40 do 40 ns, ró£ni się od tego pokazanego na schemacie z rys. 4.7(b),
gdy£ w rzeczywistym przypadku czas £ycia stanu wzbudzonego nie jest nieskończenie krótki,
co wprowadza niezerową szerokość piku; co więcej, w tym przypadku występuje migotanie
źródşa, co zaburza względne intensywności pików w porównaniu z tymi spodziewanymi. Wi-
doczne jest silne przekrywanie się pików, co jest bezpośrednią konsekwencją tego, £e czas £ycia
T1 jest porównywalny z czasem odpowiadającym separacji impulsów. Funkcja dopasowania
histogramu z dodatkowo wprowadzonym opóźnieniem ma postać:

C∥(τ) = B +

[

1
6

· e−♣τ−(−−2τ0)♣/τ1 +
1
3

· e−♣τ−(−τ0)♣/τ1+
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(4.4)

gdzie jedynym nowym parametrem jest τ3, którego wartość jest opóźnieniem wprowadzonym
w interferometrze Macha-Zehndera.

Dopasowanie bardzo dobrze odzwierciedla zmierzone dane, co widać równie£ na rys.
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Rysunek 4.8: Histogram interferencji dwufotonowej dla opóźnienia między impulsami laserowymi
równego 5,3 ns Ů próbka MBE. (a) Znormalizowany histogram koincydencji dla opóźnień między zli-
czeniami na detektorach w zakresie od −40 do 40 ns. (b) Ten sam histogram koincydencji dla wę£szego
zakresu opóźnień od −6,5 do 6,5 ns. Widoczne charakterystyczne antygrupowanie w środkowym piku.
Zmierzone dane są przedstawione poprzez czarne otwarte kóşka. Wynik dopasowania danych funkcją
z równania (4.4) wyrysowany jest za pomocą czerwonej linii ciągşej. (c) Przebieg funkcji z równania
(4.4) o parametrach uzyskanych z dopasowania do zmierzonych danych (czerwona linia ciągşa) wraz
z wyodrębnionymi pikami wynikającymi z koincydencji między fotonami z impulsów w obrębie tej
samej pary (pomarańczowe piki) oraz z ró£nych par (szare piki). Rysunek zaadaptowany z ref. [98].

4.8(b), gdzie pokazano zbli£enie na środkowy pik. Ponownie widoczne jest charakterystyczne
minimum wskazujące na interferencję nierozró£nialnych fotonów. W celu lepszego zobrazowa-
nia poszczególnych czşonów funkcji dopasowania, wyrysowano wkşad od poszczególnych pików
na rys. 4.8(c). Pomarańczowymi polami zaznaczono pięć pików odpowiadających wszystkim
mo£liwym kombinacjom dróg optycznych, jakie mogą przebyć fotony wygenerowane przez
pojedynczy impuls laserowy wprowadzony do interferometru MachaŰZehndera. Dalej odlegşe
piki po obu stronach osi są konsekwencją korelacji fotonów wygenerowanych przez kolejne
impulsy laserowe (oddalone o 13,1 ns, a tak£e o 26,2 ns, itd.)

Parametry uzyskane z dopasowania danego histogramu przedstawiono w tabeli 4.3. Mimo
otrzymanej wartości B = 0, spodziewane jest, £e wysokość tşa nie zmienişa się w porów-
naniu z pomiarem dla opóźnienia impulsów 13,1 ns, ale w tym przypadku jest trudniejsza
do określenia ze względu na pokrywanie się pików histogramu. Wartość czasu zaniku τ1 jest
ponownie wy£sza ni£ w pomiarze fotoluminescencji rozdzielczej czasowo; ponadto jest wy£sza
ni£ w poprzednich pomiarach korelacji pojedynczych fotonów. Poniewa£ warunki wzbudzania
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Tabela 4.3: Parametry dopasowania histogramu HOM dla opóźnienia 5,3 ns Ů próbka MBE.

parametr wartość niepewność

B 0,0 0,023

n 62 Ű

τ0 [ns] 13,11566 0,00041

τ1 [ns] 1,571 0,030

τ2 [ps] 214 68

τ3 [ns] 5,3270 0,0038

τmig [ns] 58,9 1,1

A 0,230 0,014

VPS[%] 74 12

V [%] 10,6 0,5

pozostaşy jednakowe dla wszystkich pomiarów korelacyjnych, a próbka pozostawaşa w tem-
peraturze 5 K podczas wszystkich pomiarów, a tak£e pomiędzy nimi, zidentyfikowano ten
wzrost czasu zaniku jako wynikający wyşącznie z jakości dopasowania histogramu. Z rys. 4.5
widać, £e dla mocy wzbudzania bliskich mocy nasycenia intensywności emisji pojawia się
dodatkowy narost intensywności dla krótkich czasów. Funkcja dopasowania histogramu za-
kşada wyşącznie zanik monowykşadniczy, co powoduje, £e wyznaczony czas τ1 jest sztucznie
zawy£ony przy dopasowaniu histogramu, w którym widoczne są gşównie okolice maksimów
pików. Ró£nice w czasie związanym z migotaniem stanu kwantowego są ponownie związane
ze statystycznym charakterem zjawiska, zale£nym od czasu trwania pomiaru.

Wyznaczona z dopasowania widoczność VPS = 74(12)% obarczona jest du£ą niepewnością,
poniewa£ dotyczy ona wartości widoczności dla nieskończenie krótkich przedziaşów czasu, co
w danych pomiarowych oznacza jeden punkt. Rozdzielczość czasowa ukşadu jest ponownie
niewiele mniejsza od uzyskanego czasu koherencji τ2 = 214(68) ps, którego wartość zale£y
od szerokości wspomnianego minimum. Wartość V wyznaczono na podstawie pików wyod-
rębnionych z dopasowania (z rys. 4.8(c)). Porównano pole pod środkowym pomarańczowym
pikiem z sąsiadującym z nim pikiem pomarańczowym, ale przesuwając jego maksimum do
τ = 0 i w ten sposób symulując przypadek fotonów caşkowicie rozró£nialnych. Na podstawie
zale£ności z równania (4.3) otrzymano V = 10,6(5)%.

Podsumowanie wyników pomiarów korelacji pojedynczych fotonów na próbce
MBE

Badana linia emisyjna o charakterze biekscytonowym zostaşa przebadana w eksperymen-
tach korelacji pojedynczych fotonów, a dokşadnie autokorelacji II rzędu oraz interferencji
dwufotonowej. W ka£dym z otrzymanych histogramów zaobserwowano grupowanie fotonów
związane z migotaniem źródşa. Oznacza to, £e w sposób losowy w czasie występują periody,
kiedy obserwowana jest emisja z danego stanu kwantowego, i periody, kiedy ta emisja nie
jest obserwowana. Wynika z tego, £e nie ka£dy impuls laserowy prowadzi do emisji z danego
stanu, co przekşada się na zaburzenie w statystyce korelacji między kolejnymi aktami emi-
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sji; stąd obserwowane grupowanie fotonów. Przyczyną takiej niestabilności źródşa mo£e być
obecność puşapek şadunkowych w otoczeniu kropki kwantowej, które przechwytują nośniki
wygenerowane podczas wzbudzania impulsem lasera. Taką niechcianą puşapką mo£e być te£
inna kropka kwantowa czy efektywnie inny kompleks ekscytonowy w tej samej kropce. Jak
pokazano w eksperymencie PLE, nawet przy selektywnym wzbudzaniu kwazirezonansowym
widoczne są w widmie linie pochodzące z emisji z innych stanów w danej lub innej kropce
kwantowej. Spodziewane jest, £e wyeliminowanie migotania stanu znacząco zmniejszyşoby
otrzymaną wartość g

(2)
raw = 0,0758(60), o czym świadczy niska wartość g

(2)
PS = 0,0091(88),

która nie uwzględnia wpşywu migotania stanu.
Obecność puşapek şadunkowych w otoczeniu kropki wpşywa równie£ na szerokość linii

emisyjnej. Przechwytywanie i uwalnianie şadunków prowadzą do Ćuktuacji lokalnego pola
elektrycznego, które poprzez efekt Starka powodują czasowe zmiany energii przejścia optycz-
nego. Je£eli Ćuktuacje te zachodzą na skali czasowej dşu£szej ni£ czas £ycia stanu ekscytono-
wego, obserwuje się zjawisko rozmycia widmowego, objawiające się niejednorodnym poszerze-
niem linii emisyjnej. Poniewa£ kolejne emitowane fotony mają wówczas nieco ró£ne energie,
rozmycie widmowe prowadzi do obni£enia ich stopnia nierozró£nialności. Jest to związane
z niejednorodnym zanikiem koherencji, którego charakterystyczny czas oznaczany jest w tej
pracy jako T ∗

2 .
Wartość stopnia nierozró£nialności pojedynczych fotonów wzrosşa przy przejściu do mniej-

szej separacji impulsów wzbudzających. Większą zmianę zaobserwowano dla wartości VPS,
która wzrosşa o 35% przy przejściu z separacji 13,1 ns do 5,3 ns. Znacznie mniejszy wzrost
(13%) uzyskano dla wartości V , wyznaczonej na podstawie porównania dopasowanych pików
dla nierozró£nialnych i (zasymulowanych) rozró£nialnych fotonów. Chocia£ z dopasowania hi-
stogramów wynika niemal dwukrotny wzrost czasu τ2 opisującego szerokość minimum w środ-
kowym piku, nie nale£y oczekiwać, aby parametr ten zale£aş od odstępu między impulsami
wzbudzającymi. W związku z tym wzrost τ2 nie mo£e stanowić wyjaśnienia obserwowanego
wzrostu VPS, a raczej jest spowodowany dokşadnością dopasowania danych oraz ograniczoną
rozdzielczością czasową pomiarów. W obu pomiarach zastosowano ten sam emiter, identyczne
warunki wzbudzenia oraz ten sam schemat detekcji. Ponadto podczas trwania pomiarów
oraz pomiędzy nimi próbka pozostawaşa stale schşodzona do temperatury 5 K. Zamierzoną
zmianą eksperymentalną byşa jedynie separacja czasowa między impulsami wzbudzającymi.
Wzrost widoczności HOM dla krótszych odstępów między impulsami wzbudzającymi byş
wcześniej przypisywany w literaturze szumowi niemarkowowskiemu.93 Pokazano równie£, £e
w przypadku defazowania markowowskiego widoczność HOM nie zale£y od separacji czaso-
wej między dwoma impulsami wzbudzenia.107 Poniewa£ separacje impulsów u£yte w ekspe-
rymencie (5,3 ns i 13,1 ns) przekraczają wyznaczony czas koherencji jednorodnej T2 o ponad
rząd wielkości, obserwowana zale£ność widoczności HOM od separacji impulsów jest zgodna
z obecnością dodatkowego mechanizmu dekoherencji o czasie korelacji w skali nanosekund.
To zachowanie jest zgodne z powolnym rozmyciem widmowym,108 które wprowadza korelacje
czasowe między kolejnymi zdarzeniami emisji i zmniejsza nierozró£nialność fotonów dla dşu£-
szych separacji między impulsami. Szerokość linii emisyjnej, znacznie przekraczająca wartość
wynikającą z wyznaczonego czasu T2, wskazuje na istotny wkşad powolnych Ćuktuacji energii
przejścia, co pozostaje zgodne z powy£szą interpretacją.
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4.2 Kropki kwantowe InAs(P)/InP wzrastane metodą MOVPE

Podobnie jak w przypadku próbki MBE, na próbce MOVPE przeprowadzono wstępne
pomiary optyczne w celu identyfikacji kompleksów ekscytonowych oraz wyboru odpowied-
niej energii i mocy wzbudzania do pomiarów funkcji g(2)(τ) oraz interferencji dwufotonowej.
Przebadano cztery mezy, a spośród wszystkich obserwowanych linii emisyjnych wybrano tę,
która charakteryzowaşa się wysoką intensywnością, znacznie przewy£szającą intensywność
pozostaşych linii.

4.2.1 Wstępne pomiary optyczne

Ponownie, w celu wybrania odpowiedniej energii wzbudzania, przeprowadzono pomiary
PLE w zakresie dşugości fali światşa lasera wzbudzającego 1426Ű1520 nm (0,869Ű0,817 eV)
z krokiem 0,5 nm (∼ 150 µeV). Otrzymaną mapę intensywności PLE przy wzbudzaniu mocą
100 µW przedstawiono na rys. 4.9(a). Linia emisyjna przy dşugości fali 1542,7 nm (0,8037 eV)
jest widoczna w szerokim zakresie energii wzbudzania. Panel po prawej przedstawia intensyw-
ność danej linii w funkcji ró£nicy między energią wzbudzania a energią emisji ∆E. Wyraźne
maksimum pojawia się dla dşugości fali wzbudzania 1489 nm (0,833 eV), co daje ró£nicę
energii ∆E = 29 meV. Widmo przy takim wzbudzaniu jest pokazane na rys. 4.9(b). Badane
kropki kwantowe cechują się niską gęstością powierzchniową, co jest obserwowalne w widmie
fotoluminescencji jako niska gęstość linii emisyjnych, szczególnie widoczna przy wzbudza-
niu nierezonansowym, które powinno być efektywne dla wszystkich kropek znajdujących się
w obrębie plamki lasera wzbudzającego.

Rysunek 4.9: Widma fotoluminescencji wzbudzeniowej Ů próbka MOVPE. (a) Mapa fotolumi-
nescencji wzbudzeniowej dla badanej mezy. Panel po prawej pokazuje intensywność w maksimum
w funkcji ró£nicy energii między energią lasera wzbudzającego a energią emisji, dla linii zaznaczonej
między kropkowanymi szarymi liniami na panelu lewym. (b) Widmo fotoluminescencji dla ró£nicy
energii między wzbudzaniem a emisją o wartości ∆E = 29 meV.

Seria pomiarów fotoluminescencji z mocą przy wzbudzaniu nierezonansowym wykazaşa
zale£ność I ∼ P a<1, co nie jest typowe dla £adnego z kompleksów ekscytonowych przy zaşo£e-
niu modelu trójpoziomowego. Rys. 4.10(a) przedstawia widmo fotoluminescencji przy wzbu-
dzaniu nierezonansowym, natomiast panel (b) przedstawia zale£ność intensywności caşkowej
linii emisyjnej od mocy wzbudzania w podwójnej skali logarytmicznej wraz z dopasowaniem
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Rysunek 4.10: Wzbudzanie nierezonansowe w funkcji mocy wzbudzania Ů próbka MOVPE. (a)
Widmo fotoluminescencji badanej kropki kwantowej wzbudzanej nierezonansowo. (b) Zale£ność inten-
sywności caşkowej od mocy wzbudzania dla badanej linii emisyjnej (zaznaczonej czarną strzaşką na
panelu (a)).

do liniowej części przebiegu danych. Linię zidentyfikowano jako pochodzącą z rekombinacji
trionu, a dokşadny opis metodyki przedstawiono w rozdziale 5.

Podobnie jak w poprzednim przypadku, szerokość linii emisyjnej jest wę£sza przy wzbu-
dzaniu kwazirezonansowym (59 µeV) w stosunku do wzbudzania nierezonansowego (115 µeV),
co jest spowodowane większą liczbą nadmiarowych şadunków Ćuktuujących w otoczeniu
kropki kwantowej w przypadku wzbudzania nośników w barierze potencjaşu.

4.2.2 Prawdopodobieństwo emisji wielofotonowej

Na podstawie wyniku pomiarów PLE zdecydowano, £e wzbudzanie badanej kropki kwan-
towej 29 meV powy£ej energii emisji jest optymalne. Tak jak w przypadku próbki MBE,
pomiary korelacji pojedynczych fotonów przeprowadzono dla mocy wzbudzania odpowiada-
jącej nasyceniu intensywności emisji w danym ukşadzie pomiarowym (P = Psat = 1 mW),
ale w tym przypadku przeprowadzono równie£ pomiary dla mocy 50-krotnie ni£szej ni£ moc
nasycenia (P = 0,02Psat = 0,02 mW) w celu weryfikacji jej wpşywu na wşaściwości emitera.

Histogram funkcji g(2)(τ) dla badanej linii wzbudzanej mocą P = Psat przedstawiono na
rys. 4.11(a), w szerokim zakresie opóźnień od −100 do 100 ns, oraz na rys. 4.11(b), w wąskim
zakresie opóźnień od −6,5 do 6,5 ns, odpowiadającym separacji czasowej między impulsami
wzbudzającymi (13,1 ns). W szerokim zakresie opóźnień (nawet do 800 ns) nie zaobserwo-
wano grupowania fotonów związanego z efektem migotania emitera. Natomiast w obrębie
środkowego piku widoczne jest nie tylko antygrupowanie świadczące o emisji pojedynczych
fotonów, ale równie£ grupowanie, którego przyczyną mo£e być ponowne wychwytywanie no-
śników przez kropkę kwantową (z ang. carrier recapture). Zjawisko to jest zwykle obserwowane
przy wzbudzaniu nierezonansowym, w którym impuls lasera tworzy nośniki w barierze lub
warstwie zwil£ającej. Po wychwyceniu nośników przez kropkę, a następnie ich rekombina-
cji, w otoczeniu nadal mogą pozostawać niewychwycone nośniki, które zrelaksują do kropki
kwantowej i rekombinują promieniście jeszcze przed przybyciem kolejnego impulsu lasera.
W przypadku tego pomiaru nośniki są wzbudzane do wy£szych stanów w kropce, zatem ob-
serwacja opisanego zjawiska oznacza, £e w otoczeniu kropki kwantowej znajdują się puşapki
şadunkowe, których energia mieści się pomiędzy energią wzbudzania a energią poziomu, z któ-
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rego następuje emisja.
Ten sam pomiar przeprowadzono dla mocy wzbudzania P = 0,02Psat, a uzyskany histo-

gram przedstawiono na rys. 4.12. Ponownie nie zaobserwowano migotania stanu, natomiast
tutaj równie£ widoczna jest emisja spowodowana wychwytywaniem nośników w czasie pomię-
dzy kolejnymi impulsami wzbudzającymi. Zaobserwowano równie£ mniej zliczeń w obrębie
środkowego piku w porównaniu z histogramem otrzymanym dla wy£szej mocy wzbudzania.
Oba histogramy dopasowano zmodyfikowaną funkcją z równania (4.1), w którym pojawia się
czas τcap, związany z ponownym wychwytywaniem nośników:

g(2)(τ) = B +


A ·
(

e−♣τ ♣/τ1 − e−♣τ ♣/τcap
)

+
∑

n̸=0

e−♣τ−nτ0♣/τ1



·
(

1 + m · e−♣τ ♣/τmig
)

. (4.5)

Parametry dopasowania dla obu histogramów zostaşy zebrane w tabeli 4.4.

Rysunek 4.11: Histogram funkcji g(2) dla mocy wzbudzania P = Psat Ů próbka MOVPE. (a)
Znormalizowany histogram koincydencji dla zakresu opóźnień detekcji między detektorami od −100
do 100 ns. (b) Ten sam histogram koincydencji dla wąskiego zakresu opóźnień od −6,5 do 6,5 ns.
Widoczna silna redukcja zliczeń przy zerowym opóźnieniu.

Rysunek 4.12: Histogram funkcji g(2) dla mocy wzbudzania P = 0,02Psat Ů próbka MOVPE.
(a) Znormalizowany histogram koincydencji dla zakresu opóźnienia detekcji między detektorami od
−100 do 100 ns. Brak grupowania fotonów świadczący o stabilności źródşa. (b) Ten sam histogram
koincydencji dla wąskiego zakresu opóźnień od −6,5 do 6,5 ns. Widoczna silna redukcja zliczeń przy
zerowym opóźnieniu.



70 4 Koherencja nośników w pojedynczych kropkach kwantowych

Tabela 4.4: Parametry dopasowania histogramu g(2)(τ) dla dwóch mocy wzbudzania Ů próbka
MOVPE

P = Psat P = 0,02Psat

Parametr Wartość Niepewność Wartość Niepewność

B 0 0,0041 0 0,0055

n 8 Ű 8 Ű

τ0 [ns] 13,11622 0,00075 13,1115 0,0012

τ1 [ns] 2,379 0,022 2,162 0,031

τcap [ps] 1,052 0,097 1,10 0,30

A 0,323 0,035 0,225 0,086

g
(2)
PS(0) 0,0055 0,0088 0,0055 0,0019

g
(2)
raw(0) 0,220 0,060 0,150 0,012

W przypadku obu mocy widać, £e w pomiarze funkcji g(2)(τ) tşo pochodzące zarówno
ze zliczeń ciemnych detektora, jak i rozproszonego lasera czy emisji z innych stanów, jest
pomijalnie maşe. Czas zaniku τ1 rośnie wraz ze wzrostem mocy, co byşo równie£ widoczne
dla próbki MBE. Otrzymany z dopasowania czas τcap związany z ponownym wychwytywa-
niem nośników przez kropkę kwantową jest, w granicach niepewności, porównywalny dla obu
mocy wzbudzania, natomiast związana z nim intensywność odzwierciedlona w parametrze
A zmalaşa niemal 1,5-krotnie przy przejściu do ni£szej mocy wzbudzania. Poskutkowaşo to
redukcją zliczeń w obrębie środkowego piku, a tym samym ni£szą wartością g

(2)
raw wyznaczoną

jako stosunek caşkowitej liczby zliczeń w obrębie środkowego piku do średniej liczby zliczeń
dla 8 pików przy τ ̸= 0. Poniewa£ w funkcji dopasowującej z równania (4.5) nie ma bezpo-
średnio parametru g

(2)
PS , jego wartość zostaşa określona na podstawie minimum, jakie osiąga

dopasowanie dla τ = 0.

4.2.3 Widoczność interferencji dwufotonowej i koherencja emitera

Jak zostaşo potwierdzone w poprzednim podrozdziale, badane źródşo emituje pojedyncze
fotony (g(2)(0) < 0,5), zatem mo£na zbadać je pod kątem emisji nierozró£nialnych foto-
nów oraz koherencji rekombinujących nośników. Podobnie jak w przypadku pomiaru funkcji
g(2)(τ), pomiary interferencji dwufotonowej przeprowadzono dla dwóch mocy wzbudzania
światşem lasera o dşugości fali emisji 1489 nm i częstości repetycji 76 MHz.

Moc wzbudzania P = Psat

Histogram zmierzony dla mocy wzbudzania P = Psat = 1 mW pokazano w zakresie
opóźnień od −100 do 100 ns na rys. 4.13(a). Zaobserwować mo£na brak grupowania charak-
terystycznego dla migotania stanu, natomiast poziom tşa jest zdecydowanie wy£szy w porów-
naniu do pomiarów funkcji g(2)(τ), co jest spowodowane du£o sşabszym stosunkiem sygnaşu
do szumu ze względu na wyjaśnioną wy£ej konieczność dwukrotnego sprzęgania sygnaşu do
światşowodu. Na tym panelu pokazano histogram zmierzony dla fotonów spolaryzowanych
jednakowo. Częstą metodą określenia stopnia nierozró£nialności jest porównanie liczby zli-
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Rysunek 4.13: Histogram interferencji dwufotonowej dla mocy wzbudzania P = Psat Ů próbka
MOVPE. (a) Znormalizowany histogram koincydencji dla fotonów spolaryzowanych jednakowo dla
opóźnień między zliczeniami na detektorach w zakresie od −100 do 100 ns. Brak widocznego grupo-
wania fotonów. (b) Ten sam histogram koincydencji dla wę£szego zakresu opóźnień od −6,5 do 6,5 ns.
(c) Histogram koincydencji dla fotonów spolaryzowanych ortogonalnie (caşkowicie rozró£nialnych) w
zakresie opóźnień od −6,5 do 6,5 ns. Zmierzone dane są przedstawione jako czarne otwarte kóşka.
Wynik dopasowania danych funkcją z równania (4.2) wyrysowano niebieską linią ciągşą.

czeń w obrębie środkowego piku dla fotonów spolaryzowanych jednakowo (∥) z przypad-
kiem fotonów spolaryzowanych ortogonalnie (⊥), zgodnie ze wzorem (4.3). Dla próbki MBE
podjęto próbę zasymulowania przypadku fotonów caşkowicie rozró£nialnych, natomiast tutaj
zmieniono ustawienia optyki polaryzacyjnej, by w interferometrze HOM na dzielniku wiązki
spotkaşy się fotony o ortogonalnych polaryzacjach. Na rys. 4.13(b) oraz 4.13(c) przedsta-
wiono środkowy pik histogramu wraz z dopasowaniem, odpowiednio, dla fotonów spolaryzo-
wanych jednakowo i ortogonalnie. Przedstawiono histogramy ze zredukowanym tşem, gdy£
mimo takich samych warunków przeprowadzania pomiaru, jego dşugi czas (po 24 h dla ka£-
dego z histogramów) spowodowaş, £e poziom tşa ró£niş się między histogramami, co utrudnişo
bezpośrednie porównanie. Redukcja tşa polegaşa na początkowym dopasowaniu histogramu
przed normalizacją, a następnie, na podstawie parametrów dopasowania, odjęto od caşości
wartość B i unormowano histogram do 1 dla τ → ∞.

W przypadku fotonów spolaryzowanych ortogonalnie w histogramie HOM wysokość środ-
kowego piku powinna stanowić poşowę wysokości pików przy ♣τ ♣ > τ0, natomiast na rys. 4.13
widać minimum charakterystyczne dla fotonów nierozró£nialnych, dlatego optymalne byşo
dopasowanie obu histogramów funkcją z równania 4.13. Na etapie testowania ukşadu pomia-
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Tabela 4.5: Parametry dopasowania histogramów HOM dla dwóch polaryzacji względnych przy mocy
wzbudzania P = Psat Ů próbka MOVPE

P = Psat ∥ ⊥

Parametr Wartość Niepewność Wartość Niepewność

B 0,303 0,014 0,209 0,014

n 8 Ű 8 Ű

τ0 [ns] 13,11 Ű 13,11 Ű

τ1 [ns] 2,73 0,11 2,717 0,012

τ2 [ps] 389 94 610 220

A 0,627 0,026 0,636 0,029

VPS [%] 72,8 9,6 43,0 5,8

Vfit [%] 2,4 0,4 Ű Ű

V [%] 3,6 0,4 Ű Ű

Vraw [%] 2,2 0,3 Ű Ű

rowego sprawdzono stabilność polaryzacyjną w ramionach interferometru HOM i stwierdzono,
£e w skali czasowej nawet tak dşugiej jak doba ustawiona polaryzacja pozostaje niezmienna.
Na podstawie otrzymanych wyników widać, £e w trakcie pomiaru musiaşy występować pewne
Ćuktuacje w ukşadzie pomiarowym, skutkujące interferencją fotonów spolaryzowanych jed-
nakowo. Prowadzi to równie£ do wniosku, £e w przypadku fotonów nominalnie spolaryzowa-
nych jednakowo mo£na by się spodziewać mniejszej liczby zliczeń w środkowym piku, gdyby
wyeliminować źródşo niestabilności polaryzacyjnej. Parametry dopasowania przedstawiono
w tabeli 4.5.

Podczas trwania obu pomiarów warunki przeprowadzania eksperymentu nie zostaşy ce-
lowo zmienione (poza polaryzacją fotonów w interferometrze HOM), jednak wyznaczony z do-
pasowania poziom tşa ró£ni się pomiędzy histogramami dla ró£nych orientacji względnej pola-
ryzacji fotonów. Mo£e to być spowodowane zmianą jakości sprzęgania, a tym samym zmianą
stosunku sygnaşu do szumu w trakcie trwania dşugotrwaşych pomiarów. W tym i kolejnym
przypadku przyjęto dobrze ju£ określony czas separacji impulsów τ0 = 13,11 ns oraz zaşo-
£ono jednakowy czas £ycia stanu wzbudzonego, gdy£ warunki wzbudzania nie ulegşy zmianie.
Ponownie wartość czasu £ycia jest większa ni£ w przypadku pomiaru funkcji g(2)(τ). Wy-
znaczone wartości czasów koherencji τ2 dla obu histogramów są zbli£one, a drobna ró£nica
wynika z jakości dopasowania, ograniczonej rozdzielczością czasową ukşadu i niską statystyką
koincydencji.

W tabeli 4.5 widać cztery ró£ne wartości widoczności HOM. Wartość VPS wyznaczona
jest bezpośrednio z funkcji dopasowania. Z kolei wartości Vfit i Vraw są wynikiem porów-
nania środkowych pików zgodnie z równaniem (4.3), przy czym pierwsza z nich pochodzi
z porównania pików dopasowania, a druga Ů surowych danych (wszystkich zarejestrowanych
koincydencji w obrębie środkowych pików). Wartość V jest wyznaczona na tej samej zasa-
dzie co dla próbki MBE Ů porównania dopasowania do danych dla fotonów spolaryzowanych
jednakowo z symulacją fotonów caşkowicie rozró£nialnych, w celu bezpośredniego porówna-
nia wyników między próbkami. Standardowo najbardziej miarodajną wartością z nich byşaby
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wartość Vraw = 2,2(3). Jest to prawda, gdy statystyka zliczeń jest wystarczająco wysoka,
a warunki pomiarów dla obu histogramów są stabilne. Niestety, z powodu du£o wy£szego
poziomu tşa dla pomiaru interferencji fotonów spolaryzowanych jednakowo, przy standar-
dowym określeniu wartości widoczności otrzymuje się wynik ujemny, co nie jest fizycznie
mo£liwe. Wartość Vraw otrzymano zatem po odjęciu odpowiedniego poziomu tşa od ka£dego
z histogramów. Podobnie postąpiono w przypadku wyznaczenia Vfit = 2,4(4).

Moc wzbudzania P = 0,02Psat

Rysunek 4.14: Histogram interferencji dwufotonowej dla mocy wzbudzania P = 0,02Psat Ů próbka
MOVPE. (a) Znormalizowany histogram koincydencji dla fotonów spolaryzowanych jednakowo dla
opóźnień między zliczeniami na detektorach w zakresie od −50 do 450 ns. Brak widocznego grupowania
fotonów. (b) Ten sam histogram koincydencji dla wę£szego zakresu opóźnień od −6,5 do 6,5 ns.
(c) Histogram koincydencji dla fotonów spolaryzowanych ortogonalnie (caşkowicie rozró£nialnych)
w zakresie opóźnień od −6,5 do 6,5 ns. Zmierzone dane są przedstawione jako czarne otwarte kóşka.
Wyniki dopasowania danych funkcjami z równań (4.2) i (4.6) wyrysowano za pomocą niebieskiej linii
ciągşej.

Na rys. 4.14(a) przedstawiono znormalizowany histogram dla fotonów spolaryzowanych
jednakowo przy wzbudzaniu próbki mocą P = 0,02Psat = 0,02 mW, wraz z dopasowaniem
funkcją z równania (4.2) dla zakresu opóźnień τ od −100 do 100 ns. Ponownie nie jest
obserwowane grupowanie związane z migotaniem stanu kwantowego. Obserwowane tşo jest
znacznie zredukowane w porównaniu z histogramem otrzymanym dla wy£szej mocy wzbu-
dzania. Panele (b) oraz (c) tego samego rysunku przedstawiają zbli£enie na środkowy pik,
odpowiednio w przypadku fotonów spolaryzowanych jednakowo i ortogonalnie. Dla tej mocy
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wzbudzania w przypadku fotonów spolaryzowanych ortogonalnie nie obserwuje się minimum
w środkowym piku, dlatego te£ histogram ten zostaş dopasowany funkcją nie zawierającą
czasu τ2:

C⊥(τ) = B +

[

A⊥ · e−♣τ ♣/τ1 +
3
4

(

e−♣τ−τ0♣/τ1 + e−♣τ+τ0♣/τ1



+
∑

n̸=−1,0,1

e−♣τ−nτ0♣/τ1

]

·
(

1 + m · e−♣τ ♣/τmig



,

(4.6)

gdzie A⊥ jest intensywnością środkowego piku w przypadku fotonów spolaryzowanych ortogo-
nalnie. W tabeli 4.6 zebrano parametry dopasowania histogramów odpowiednimi funkcjami.

Wartość efektywnego czasu zaniku τ1 = 2,278(18) ns wyznaczona z dopasowania zmalaşa
przy przejściu do ni£szej mocy wzbudzania, co jest analogiczne do poprzedniego przypadku
i zostaşo potwierdzone pomiarami fotoluminescencji rozdzielczej czasowo (rys. 4.5). Ponownie
widać rozbie£ność w wyznaczonych czasach τ2, co przypisuje się ograniczonej rozdzielczości
czasowej pomiaru oraz dokşadności dopasowania. W tym przypadku pomiędzy pomiarami
nie byşo £adnej zmiany, poza mocą wzbudzania, zatem zgranie dystansów w interferometrze
HOM oraz interferometrze Macha-Zehndera byşo jednakowe jak w przypadku pomiaru dla
wy£szej mocy wzbudzania. W tabeli nie podano wartości V , gdy£ zmierzony histogram inter-
ferencji dla fotonów spolaryzowanych ortogonalnie bardzo dobrze oddaje przypadek fotonów
caşkowicie rozró£nialnych, więc V ≈ Vfit = 5,6(6)%.

Tabela 4.6: Parametry dopasowania histogramów HOM dla dwóch polaryzacji względnych przy mocy
wzbudzania P = 0,02Psat Ů próbka MOVPE

P = 0,02Psat ∥ ⊥

Parametr Wartość Niepewność Wartość Niepewność

B 0 0,0033 0 0,0012

n 8 Ű 8 Ű

τ0 [ns] 13,11 Ű 13,11 Ű

τ1 [ns] 2,278 0,018 2,278 0,018

τ2 [ps] 186 50 Ű Ű

A 0,502 0,014 0,497 0,013

VPS [%] 72 11 Ű Ű

Vfit(≈ V ) [%] 5,6 0,6 Ű Ű

Vraw [%] 1,7 0,3 Ű Ű

Podsumowanie wyników korelacji pojedynczych fotonów na próbce MOVPE

Pomiary funkcji g(2)(τ) oraz interferencji dwufotonowej na próbce MOVPE przeprowa-
dzono dla dwóch mocy wzbudzania: mocy odpowiadającej nasyceniu intensywności emisji
(P = Psat = 1 mW) oraz mocy 50 razy ni£szej (P = 0,02Psat = 0,02 mW). W ka£dym
z przypadków do wzbudzania u£yto impulsów laserowych oddalonych o 13,1 ns. Dşugość
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fali lasera wzbudzającego wynosişa 1489 nm, co odpowiada ró£nicy między energią emisji
a energią wzbudzania ∆E = 29 meV. Pomiary funkcji autokorelacji II rzędu potwierdzişy
emisję pojedynczych fotonów. Wartość g

(2)
PS(0) = 0,0055 wyznaczona z dopasowania jest jed-

nakowa w przypadku obu mocy wzbudzania, natomiast wartość g
(2)
raw(0) zmalaşa z 0,220(60)

do 0,150(12) przy przejściu do ni£szej mocy wzbudzania. To zachowanie jest spowodowane
ponownym wychwytywaniem nośników w czasie między kolejnymi impulsami wzbudzającymi.
Dla nieskończenie krótkich odstępów czasowych wartość g(2)(0) się nie zmienişa, natomiast
większa liczba nadmiarowych nośników w przypadku wzbudzania mocą Psat wzmacnia efekt
wychwytywania nośników przez kropkę pomiędzy impulsami wzbudzającymi, co zwiększa
liczbę koincydencji w obrębie środkowego piku, mimo, £e charakterystyczny czas narostu
związany z wychwytem nośników nie zmieniş się (τcap = 1,052(97) ns dla mocy P = Psat

w porównaniu z τcap = 1,10(30) ns dla mocy P = 0,02Psat).
Pomiary interferencji dwufotonowej dla obu mocy wzbudzania przeprowadzono zarówno

dla fotonów spolaryzowanych jednakowo, jak i ortogonalnie, w celu doprowadzenie do caş-
kowitej rozró£nialności fotonów. Niestety, w przypadku wy£szej mocy widoczne jest cha-
rakterystyczne minimum w środkowym piku dla obu histogramów, sugerujące, £e nawet dla
nominalnie ortogonalnie spolaryzowanych fotonów wcią£ występuje pewien stopień nierozró£-
nialności. Świadczy to o niedokşadnym ustawieniu polaryzacji w interferometrze HOM lub
o jej ograniczonej stabilności. Pierwsza przyczyna wydaje się bardziej uzasadniona, gdy£ nie
wystąpişo to w pomiarze dla ni£szej mocy wzbudzania.

Ró£nice wynikające z wyznaczonych czasów zaniku τ1 zostaşy wyjaśnione w poprzednich
sekcjach tego rozdziaşu. Ponownie, rozrzut czasów τ2 mo£na wytşumaczyć ograniczoną roz-
dzielczością czasową pomiaru oraz względnie niską statystyką koincydencji. Mo£na zauwa£yć,
£e dla histogramów otrzymanych przy ni£szej mocy wzbudzania dane są mniej zaszumione, co
jest odzwierciedlone w mniejszej niepewności wyznaczenia tego parametru. Moc wzbudzania
mo£e wpşynąć na czas koherencji na kilka sposobów. Z jednej strony większa moc oznacza
większą liczbę nadmiarowych nośników w otoczeniu kropki, co prowadzi do silniejszego roz-
praszania nośników na nośnikach, zwiększając czyste defazowanie i efektywnie skracając czas
T2. Z drugiej strony, w pewnym re£imie mocy, przy przejściu od ni£szej do wy£szej mocy
wzbudzania, puşapki şadunkowe zostają wypeşnione, co powoduje stabilizację otoczenia şa-
dunkowego i zmniejsza efekt rozmycia widmowego. Nie jest to bezpośrednio powiązane z cza-
sem T2, ale wpşynęşoby dodatnio na obserwowany stopień nierozró£nialności pojedynczych
fotonów. Ponadto w pomiarach funkcji g(2)(τ) pokazano, £e wzrost mocy wzbudzania spo-
wodowaş wzmocnienie efektu wychwytywania nośników w czasie poprzedzającym nadejście
kolejnego impulsu laserowego. Wzrost czasu τ2 z jednoczesnym zachowaniem porównywal-
nych wartości widoczności przy przejściu do wy£szej mocy wzbudzania nie ma wyjaśnienia
fizycznego, zatem zostaş przypisany wyşącznie artefaktowi dopasowania.

Jak ju£ wspomniano, wyznaczone wartości VPS są zbli£one dla obu mocy wzbudzania, na-
tomiast poziom tşa w przypadku wy£szej mocy byş zdecydowanie wy£szy, ponadto znacząco
ró£ny dla ró£nych polaryzacji względnych fotonów, co nie pozwolişo na wyznaczenie wartości
Vraw zgodnej z definicją. Podobnie, dla wartości Vfit porównano piki wynikające z dopasowa-
nia histogramów po odjęciu odpowiednich poziomów tşa. Z tego powodu rozsądne jest po-
równanie wartości V dla obu mocy wzbudzania. Obserwowany jest jedynie nieznaczny wzrost
wartości widoczności przy ni£szej mocy wzbudzania. Oznacza to, £e mo£na zwiększać moc
wzbudzenia do poziomu nasycenia bez istotnego pogorszenia stopnia nierozró£nialności, uzy-
skując tym samym mo£liwie wysoką częstość emisji nierozró£nialnych fotonów. Jednocześnie
przy ni£szych mocach obserwowano korzystniejszy stosunek sygnaşu do szumu, wynikający
z ni£szego poziomu tşa. Skuteczniejsze filtrowanie emisji badanej linii mogşoby zatem umo£-
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liwić zastosowanie wysokiej mocy, a tym samym zwiększenie częstości emisji fotonów, bez
istotnego pogorszenia jakości sygnaşu. Dla przebadanej w powy£szym eksperymencie kropki
kwantowej przeprowadzono równie£ pomiar efektu Hanlego prowadzący do wyznaczenia czasu
defazowania spinu elektronu, a wyniki zostaşy umieszczone w rozdziale 5.

4.3 Podsumowanie i porównanie wyników dla obu struktur

Wstępne pomiary optyczne umo£liwişy wybór odpowiednich kandydatów do pomiarów
korelacji pojedynczych fotonów. Wyznaczono podstawowe wşaściwości badanych linii emi-
syjnych w obu próbkach. Zidentyfikowano kompleksy ekscytonowe poprzez pomiary fotolu-
minescencji rozdzielczej polaryzacyjnie oraz w funkcji mocy wzbudzania; a tak£e określono
optymalną energię wzbudzania kwazirezonansowego (w wy£sze stany wzbudzone w danej
kropce kwantowej). W celu porównania zjawisk koherencji w badanych próbkach starano się
odtworzyć jednakowe warunki pomiaru korelacji pojedynczych fotonów dla ka£dej z nich.
Bezpośrednio zatem mo£na porównać wyniki uzyskane przy wzbudzaniu impulsami o mocy
odpowiadającej P = Psat i czasowej separacji równej τ0 = 13,1 ns. Najwa£niejsze wielkości
wyznaczone z opisanych badań dla obu próbek zostaşy zebrane w tabeli 4.7.

Badane kompleksy ekscytonowe w obu próbkach charakteryzują się emisją w zakresie III
okna telekomunikacyjnego, a dokşadniej w obrębie pasma C (1530Ű1565 nm) kluczowego do
zastosowań w komunikacji kwantowej. Na podstawie pomiarów optycznych zidentyfikowano,
£e badana linia emisyjna z próbki MBE pochodzi z rekombinacji biekscytonu, natomiast linia
z próbki MOVPE Ů z rekombinacji trionu.

Tabela 4.7: Najwa£niejsze parametry wyznaczone dla badanych linii emisyjnych z obu próbek przy
wzbudzaniu mocą P = Psat (oraz P = 0,02Psat dla próbki MOVPE

próbka MBE MOVPE

kompleks ekscytonowy biekscyton trion

dşugość fali emisji [nm] 1532,5 1542,7

szerokość spektralna linii [µeV] 62 59

∆E [meV] 32,5 29

parametr Wartość Niepewność Wartość Niepewność

T1 [ns] 1,359 0,011 2,73 (2,278) 0,11 (0,018)

T2 [ps] 108 25 389 (186) 94 (50)

Tϕ [ps] 112 28 420 (194) 110 (55)

T2/2T1 0,040 0,010 0,071 (0,041) 0,018 (0,011)

g
(2)
PS(0) 0,0091 0,0088 0,0055 0,0088

g
(2)
raw(0) 0,076 0,006 0,22 0,06

VPS [%] 55,6 6,5 72,8 9,6

V [%] 9,4 0,4 3,6 0,4

Ms [%] 18,4 0,9 33 11
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Nominalny skşad badanych kropek kwantowych jest taki sam. Oznacza to, £e podczas
wzrostu warstwy kropek osadzono atomy In i As. Natomiast wzrost warstwy póşprzewodnika
InP bezpośrednio przed i po wzroście warstwy kropek kwantowych powoduje nieintencjonalną
wymianę atomów As i P. Powoduje to, £e w rzeczywistości kropki kwantowe zawierają rów-
nie£ fosfor. Dokşadna zawartość pierwiastków As i P nie jest znana w przypadku obu próbek,
natomiast na podstawie zbli£onej energii emisji oraz energii stanów wy£szych mo£na wnio-
skować, £e zarówno ich rozmiar, jak i skşad, są porównywalne. Ró£nica energii między energią
wzbudzania a emisji ∆E ≈ 30 meV jest daleka zarówno od energii podşu£nego fononu optycz-
nego (LO) w materiale bariery InP (42,2 meV),109 jak i od odstępu energetycznego między
powşokami s i p (ang. s-p splitting), odpowiadającego ró£nicy energii między stanem pod-
stawowym a stanem wzbudzonym kompleksu ekscytonowego (w którym elektron i dziura są
w pierwszym stanie wzbudzonym). Energia ta wynosi ∆Es−p ≈ 20 meV i zostaşa wyznaczona
na podstawie obliczeń teoretycznych dla tych struktur w ramach innych badań.110,111 Nośniki
byşy wzbudzane do wy£szych stanów w kropce, niebędących pierwszym stanem wzbudzonym,
co udowadnia pomiar PLE w szerokim zakresie energii wzbudzania. Dla energii ∆E ≈ 20 meV
wcią£ widoczne są rezonanse świadczące o efektywnej absorpcji fotonów. Relaksacja wzbu-
dzonego nośnika do stanu, z którego zachodzi emisja, mo£e wymagać udziaşu wielu fononów.
W tym procesie mogą uczestniczyć zarówno fonony optyczne, jak i akustyczne, przy czym te
drugie mogą być emitowane lub absorbowane, jak przedstawiono w ref. [79].

Czas £ycia trionu w próbce MOVPE jest dwukrotnie dşu£szy ni£ czas £ycia biekscytonu
w próbce MBE. Jest to zgodne z obserwowaną w literaturze dynamiką rekombinacji komplek-
sów ekscytonowych, w której biekscyton zazwyczaj charakteryzuje się krótszym czasem £ycia
ni£ ekscyton i trion ze względu na dwukrotnie większą liczbę mo£liwych kanaşów rekombina-
cji promienistej. W obu przypadkach jednak poszerzenie linii emisyjnej jest znacznie większe
ni£ wynikaşoby jedynie z czasu £ycia (limitu transformaty Fouriera). Oznacza to, £e obecne
są inne mechanizmy wpşywające na szerokość linii, takie jak czyste defazowanie (związane
z czasem Tϕ) oraz poszerzenie niejednorodne.

Dla próbki MOVPE podano po dwa czasy T1, T2 oraz Tϕ, z których pierwszy odpowiada
czasom wyznaczonym z histogramu HOM przy wzbudzaniu mocą P = Psat, a drugi, podany
w nawiasie, odpowiada mocy wzbudzania P = 0,02Psat. Jest to uargumentowane tym, £e
w przypadku tego pierwszego jakość dopasowania funkcji do histogramu jest niska ze względu
na du£y szum w danych pomiarowych. Porównując zmierzone dane z dopasowaniem mo£na
stwierdzić, £e wyznaczony czas τ2 jest zawy£ony. Czasy podane dla ni£szej mocy mają sşu£yć
jako dolna granica dla wyznaczonych wielkości. Podjęto próbę wyznaczenia charakterystycz-
nego czasu defazowania Tϕ na podstawie otrzymanych czasów T1 i T2, zgodnie ze wzorem
(2.8). Nale£y jednak mieć na uwadze, £e wyznaczone wartości czasów T1 oraz T2 są obarczone
du£ą niepewnością. Czasy τ1 wyznaczone z histogramów są efektywnymi czasami zaników,
które nie są monowykşadnicze. Wskazują zatem jedynie na przybli£oną wartość czasu £y-
cia T1. Z kolei czas τ2 jest bliski rozdzielczości czasowej ukşadu, a ponadto silnie zale£y od
jakości dopasowania danych odpowiednimi funkcjami. Co więcej, w pomiarze interferencji
dwufotonowej wyznaczony czas jest jedynie efektywnym czasem T2, który oprócz wşaściwości
wewnętrznych emitera zale£y równie£ od czasowego rozrzutu procesów emisji, co powoduje
poszerzenie minimum w środkowym piku i zawy£anie wyznaczanego czasu. Podobny efekt
występuje, gdy czasowe zgranie impulsów w interferometrach nie jest idealne. W pomiarze
funkcji g(2)(τ) dla próbki MOVPE zaobserwowano równie£ efekt wychwytywania nośników
pomiędzy impulsami, co wpşynęşo na ksztaşt środkowego piku w histogramie g(2)(τ), ale mo-
gşo równie£ wpşynąć na ksztaşt histogramu HOM, co nie zostaşo uwzględnione w modelu
dopasowania.

Wyznaczono czas Tϕ = 112(28) ps dla biekscytonu z próbki MBE oraz Tϕ = 450(110) ps
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dla trionu z próbki MOVPE. Dla trionu, przy ni£szej mocy wzbudzenia, uzyskano równie£
wartość Tϕ = 194(55) ps. Poniewa£ czas defazowania nie powinien zale£eć od mocy wzbudze-
nia, wynik ten stanowi dodatkowe oszacowanie Tϕ. Niezale£nie od wybranej wartości, czas
defazowania trionu jest wyraźnie dşu£szy ni£ czas wyznaczony dla biekscytonu. Ró£nica ta
mo£e być związana zarówno z odmiennymi wşaściwościami próbek MBE i MOVPE, jak i z
odmiennym charakterem badanych kompleksów. Biekscyton, jako ukşad czterech nośników,
obejmuje większą liczbę stopni swobody mogących uczestniczyć w sprzę£eniu ze środowi-
skiem ni£ trion zşo£ony z trzech nośników, co potencjalnie mo£e prowadzić do silniejszego
defazowania.

Stosunek T2/2T1 mo£e w przybli£eniu informować o maksymalnej mo£liwej nierozró£nial-
ności fotonów w przypadku występowania wyşącznie mechanizmów defazowania. Nie bierze
to pod uwagę innych mechanizmów, takich jak dekoherencja niejednorodna spowodowana
rozmyciem widmowym oraz ograniczenia ukşadu pomiarowego. Daje to jednak pewną ocenę
ilościową potencjaşu źródşa. Im bli£sza jest wartości 1, tym większej wartości nierozró£nialno-
ści mo£na się spodziewać. W porównaniu z wartościami zestawionymi w tabeli 2.1 uzyskane
tutaj czasy T2 są porównywalne, natomiast czasy T1 są nawet o ponad rząd wielkości dşu£sze
ni£ najlepsze wartości raportowane w literaturze. Warto przy tym zaznaczyć, £e najkrótsze
raportowane czasy T1 uzyskano dla kropek sprzę£onych z wnękami optycznymi, gdzie efekt
Purcella prowadzi do skrócenia czasu £ycia.52 W niniejszej pracy wykorzystano kropki kwan-
towe, dla których nie zastosowano struktury fotonicznej powodującej efekt Purcella.

Pomiary funkcji g(2)(τ) wykazaşy dwa ró£ne mechanizmy wpşywające negatywnie na emi-
sję jednofotonową. W przypadku próbki MBE zaobserwowano grupowanie fotonów dla du£ych
skal czasowych rzędu dziesiątek ns, będące rezultatem niestabilności emisji źródşa (migota-
nia), czyli czasowych zmian między emisją a jej brakiem lub zmianami samej energii emisji,
powodujące przesunięcie emisji poza spektralne okno detekcji. Z kolei dla próbki MOVPE za-
obserwowano ponowne wychwytywanie nośników z puşapek şadunkowych w czasie pomiędzy
kolejnymi impulsami lasera wzbudzającego. Widoczne byşo to w ksztaşcie centralnego piku
histogramu. Oba mechanizmy, choć ujawniają się w ró£ny sposób, powodują wy£szą war-
tość g

(2)
raw(0) w porównaniu z zerową wartością dla idealnego źródşa pojedynczych fotonów.

Przyczyna tych mechanizmów mo£e jednak być podobna, tj. obecność puşapek şadunkowych
w otoczeniu kropki kwantowej. W pierwszym przypadku spowodowaşo to wychwyt nośników
przez puşapki i w ten sposób wpşynęşo na korelację czasową między emitowanymi fotonami
(nie ka£dy impuls laserowy doprowadziş do emisji z badanego źródşa). W drugim przypadku
puşapki şadunkowe staşy się rezerwuarem nośników, które relaksowaşy do kropki kwantowej
po rekombinacji nośników bezpośrednio zaabsorbowanych z impulsu laserowego. Dla mocy
odpowiadającej mocy potrzebnej do nasycenia intensywności emisji uzyskano ponad dwu-
krotnie ni£sze prawdopodobieństwo emisji wielofotonowej dla linii emisyjnej pochodzącej z
próbki MBE g(2)(0) = 0,076(6), w porównaniu z próbką MOVPE g(2)(0) = 0,22(6).

Wyznaczona wartość widoczności VPS = 72,8(96)% dla próbki MOVPE jest o 1/3 wy£sza
ni£ dla próbki MBE, gdzie VPS = 55,6(65)%. Wartości te są wyznaczone bezpośrednio z dopa-
sowania danych odpowiednią funkcją i pomijają wkşad efektu migotania źródşa czy obecność
tşa. Mogą więc informować o potencjale źródşa przy wyeliminowaniu wymienionych efektów
(oraz skróceniu czasu £ycia do wartości ni£szej ni£ charakterystyczne efekty defazowania).
Natomiast wartość V uwzględnia te efekty oraz bierze pod uwagę zliczenia w obrębie caşego
środkowego piku. Widać, £e sytuacja jest tu odwrócona Ů prawie trzykrotnie wy£sza wartość
obserwowana jest dla próbki MBE (V = 9,4(4)%) względem próbki MOVPE (V = 3,6(4)%).

Wiadomo, £e niezerowe prawdopodobieństwo emisji wielofotonowej prowadzi do wzrostu
obserwowanej widoczności HOM w interferencji dwufotonowej, dlatego wyznacza się często
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równie£ skorygowaną wartość stopnia nierozró£nialności Ms uwzględniającą niezerową war-
tość g(2)(0):112

Ms =
V + g

(2)
raw(0)

1 − g
(2)
raw(0)

(4.7)

Wartości Ms wyznaczone dla badanych linii emisyjnych zostaşy dodane do tabeli 4.7. Ze
względu na du£e tşo obserwowane w histogramie koincydencji HOM dla próbki MOVPE,
wartość Ms = 33(11)% wzrosşa niemal o rząd względem wartości V , podczas gdy dla próbki
MBE wzrost jest dwukrotny (Ms = 18,4(9)%). Na podstawie wyznaczonych wartości wi-
docznych w tabeli 4.7 mo£na by przypuszczać, £e stopień nierozró£nialności dla próbki MO-
VPE wzrósşby znacząco w przypadku redukcji tşa. Natomiast dla wyników przy ni£szej mocy
P = 0,02Psat, w której wyznaczone tşo jest pomijalnie niskie, wartości widoczności są porów-
nywalne z tymi otrzymanymi dla mocy P = Psat. Na tej podstawie trudno jest bezpośrednio
wyznaczyć, która struktura ma większy potencjaş w zastosowaniu jako źródşo nierozró£nial-
nych fotonów. Wyznaczone zostaşy natomiast ich ograniczenia i mechanizmy, które powodują
wy£sze prawdopodobieństwo emisji wielofotonowej oraz ni£sza widoczność interferencji dwu-
fotonowej.

Istotne jest, £e wyniki przedstawione w tym rozdziale uzyskano dla kropek kwantowych
nieumieszczonych we wnęce optycznej, a nośniki nie byşy wzbudzane bezpośrednio do stanu,
z którego następowaşa emisja, co podkreślişo wşaściwości samego emitera kwantowego. Zapre-
zentowane w podrozdziale 2.2 wyniki interferencji dwufotonowej uzyskane do tej pory dla kro-
pek emitujących w zakresie podczerwieni telekomunikacyjnej dają zdecydowanie wy£sze war-
tości widoczności, co jest konsekwencją deterministycznego wytwarzania wnęk optycznych, a
tak£e koherentnych, bardziej zaawansowanych sposobów wzbudzania nośników, w tym wzbu-
dzania dwufotonowego do stanu biekscytonowego113 lub z udziaşem fononów optycznych,51

dla których ró£nica między energią wzbudzania i emisji jest mniejsza ni£ kilka meV. Takie
wzbudzanie nie jest praktyczne w realizacji ze względu na trudniejsze filtrowanie rozproszo-
nego promieniowania laserowego. Często wtedy stosuje się filtrowanie polaryzacyjne. Jest to
jednak utrudnione w zastosowaniach caşkowicie światşowodowych, gdy£ standardowe wşókna
krzemowe światşowodów cechują się dwójşomnością oraz brakiem stabilności polaryzacji foto-
nów propagujących w światşowodzie.114,115 Zatem dalsze udoskonalenia badanych w tej pracy
źródeş mo£na osiągnąć poprzez in£ynierię otoczenia fotonicznego. W szczególności sprzę£enie
emitera z wnęką rezonansową mo£e zwiększyć wydajność zbierania emisji, a tak£e szybkość
spontanicznej emisji poprzez efekt Purcella. Wynikające z tego skrócenie czasu £ycia promie-
niowania mo£e poprawić nierozró£nialność fotonów poprzez ograniczenie wpşywu rozmycia
widmowego i innych procesów dekoherencji, jeśli tylko ich charakterystyczna skala czasowa
jest dşu£sza w porównaniu z czasem £ycia danego stanu.





5. Koherencja pojedynczych spinów
nośników

Wśród kubitów opartych na spinach nośników związanych w pojedynczych kropkach
kwantowych najlepszym kandydatem jest spin nadmiarowego nośnika w trionie (elektronu
w trionie ujemnym lub dziury w trionie dodatnim), gdy£ jego czas koherencji nie zale£y
od czasu rekombinacji promienistej. Przed przystąpieniem do określenia charakterystycznych
czasów koherencji spinowej w pomiarze efektu Hanlego, zidentyfikowano kompleksy ekscy-
tonowe widoczne w widmie fotoluminescencji, aby w dalszych badaniach analizować linię
emisyjną pochodzącą z rekombinacji trionu. W wyborze kierowano się równie£ jej wysoką
intensywnością, energią emisji bliską środka III okna telekomunikacyjnego (1550 nm), selek-
tywnością wzbudzania oraz wysokim stopniem polaryzacji koşowej, świadczącym o efektywnej
optycznej orientacji spinu pojedynczego nośnika. Wszystkie wstępne pomiary optyczne prze-
prowadzono w temperaturze okoşo 5 K, natomiast, ze względu na zastosowanie dodatkowych
elementów w kriostacie, w pomiarze efektu Hanlego minimalna uzyskana temperatura wyno-
sişa 10Ű20 K, a jej dokşadna wartość zale£aşa od cyklu chşodzenia.

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

Pomiary optyczne sşu£ące selekcji odpowiednich linii emisyjnych zostaşy przeprowadzone
na kilkunastu mezach, z których krzywe Hanlego zmierzono dla siedmiu przypadków. Dla
dwóch z nich przeprowadzono serię pomiarów w funkcji temperatury, w tym dla jednej do-
datkowo dla dwóch energii wzbudzania. Poni£ej przedstawiono komplet wyników w ramach
wstępnych pomiarów optycznych oraz wyniki pomiaru efektu Hanlego dla reprezentatywnej
linii emisyjnej pochodzącej z rekombinacji trionu ujemnego.

5.1.1 Wstępne pomiary optyczne

Jak opisano w podrozdziale 1, odpowiednie kompleksy ekscytonowe mo£na zidentyfiko-
wać na podstawie pomiarów 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. Intensywności linii emisyjnych oznaczonych jako CX1, XX, CX2 oraz X w funk-
cji mocy wzbudzania zostaşy wyrysowane na rys. 5.1(b) w podwójnej skali logarytmicznej.
Na podstawie wspóşczynników kierunkowych prostych mo£na wstępnie wnioskować o typach
kompleksów ekscytonowych dla ka£dej z linii emisyjnych. Kwadratowy wzrost intensywno-
ści dla linii oznaczonej jako XX sugeruje biekscytonowy charakter kompleksu ekscytonowego
(aXX = 2,11), podczas gdy liniowe i ponadliniowe zale£ności charakterystyczne są dla ekscy-
tonów i trionów.
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Rysunek 5.1: Emisja w funkcji mocy wzbudzania nierezonansowego Ů próbka MBE. (a) Widma
fotoluminescencji badanej kropki kwantowej dla kolejnych wartości mocy wzbudzania. (b) Zale£ność
intensywności caşkowej od mocy wzbudzania dla badanych linii emisyjnych oznaczonych jako CX1,
XX, CX2, X (punkty) wraz z dopasowaniami funkcją liniową (linie ciągşe). Rysunek zaadaptowano
z ref. [81].

Aby odró£nić ekscytony neutralne od naşadowanych, przeprowadzono pomiary fotolumi-
nescencji rozdzielczej polaryzacyjnie, a wyniki przedstawiono na rys. 5.2. Na panelu (a) wi-
doczna jest mapa fotoluminescencji dla kolejnych kierunków polaryzacji liniowej detektowanej
emisji. Linie oznaczone jako XX i X przejawiają sinusoidalną zale£ność energii emisji od kąta
detektowanej polaryzacji z rozszczepieniem struktury subtelnej wynoszącym FSS = 92 µeV,
potwierdzając neutralny charakter kompleksów ekscytonowych. Co więcej, zale£ności ich ener-
gii emisji od polaryzacji mają przeciwne fazy, potwierdzając pochodzenie z jednej kropki
kwantowej. Na podstawie serii z mocą oraz polaryzacją linia X zostaşa zidentyfikowana jako
ekscyton, a linia XX Ů jako bieksyton o energii wiązania równej εXX = 3,6 meV.

Rysunek 5.2: Widma fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie przy wzbudzaniu nierezonanso-
wym Ů próbka MBE. (a) Mapa fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie (polaryzacja liniowa)
zmierzona przy wzbudzaniu nierezonansowym w re£imie 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 µeV. Rysu-
nek zaadaptowano z ref. [81].
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Rysunek 5.3: Widma fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie w polu magnetycznym B = 5 T
Ů próbka MBE. (a) Mapa fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie (polaryzacja liniowa) zmie-
rzona przy wzbudzaniu nierezonansowym w re£imie nasycenia badanych linii emisyjnych (oznaczonych
jako CX1, XX, CX2, X) oraz w obecności zewnętrznego pola magnetycznego w konfiguracji Voigta
o wartości 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 dwóch
detektowanych ortogonalnych polaryzacji liniowych. Dla takich warunków wzbudzania linie
emisyjne CX1, XX, CX2 i X charakteryzują się szerokościami odpowiednio: 79 µeV, 75 µeV,
73 µeV i 97 µeV (zmierzone dla jednej z polaryzacji liniowych). Linie oznaczone jako CX1
i CX2 nie mają widocznego rozszczepienia struktury subtelnej, co, şącznie z ich zale£nościami
intensywności od mocy, pozwala wnioskować, £e linie te pochodzą z rekombinacji naşadowa-
nych kompleksów ekscytonowych. W celu ostatecznego potwierdzenia tego zaşo£enia przepro-
wadzono pomiary rozdzielcze polaryzacyjnie w zewnętrznym polu magnetycznym o indukcji
magnetycznej równej B = 5 T, przyşo£onym w konfiguracji Voigta (rys. 5.3).

Zgodnie z teorią przedstawioną w podrozdziale 1.2, w polu magnetycznym przyşo£onym
w konfiguracji Voigta stany jasne i ciemne mieszają się, co prowadzi do obserwacji przejść
optycznych w widmie fotoluminescencji, które bez obecności pola magnetycznego nie są do-
zwolone optycznie. Dla trionu oznacza to cztery dozwolone przejścia optyczne o zniesionej
degeneracji energetycznej i o polaryzacji liniowej, przy czym dwie środkowe linie spolaryzo-
wane są ortogonalnie do dwóch linii zewnętrznych. W widmie fotoluminescencji spodziewa
się zatem czterech linii emisyjnych pochodzących z rekombinacji ka£dego z dwóch stanów
początkowych trionu do dwóch stanów końcowych, zgodnie z rys. 1.9. Na rys. 5.3(a) przed-
stawiono mapę fotoluminescencji rozdzielczej polaryzacyjnie (w bazie polaryzacji liniowych)
w zewnętrznym polu magnetycznym o indukcji B = 5 T. Zachowanie linii X i XX jest ana-
logiczne do przypadku serii z polaryzacją bez obecności zewnętrznego pola magnetycznego,
co dodatkowo potwierdza neutralny charakter ekscytonów. W przypadku linii CX1 i CX2
widoczne jest rozszczepienie na 3 linie, przy czym środkowa linia jest spolaryzowana orto-
gonalnie do dwóch zewnętrznych. Takiego zachowania nie da się zaobserwować w przypadku
linii pochodzących z rekombinacji neutralnych kompleksów. Dla trionów mo£na zaobserwo-
wać tylko trzy linie emisyjne, gdy energie dwóch środkowych są sobie równe lub ró£nica
między nimi jest mniejsza ni£ rozdzielczość spektralna ukşadu pomiarowego. Przypuszczenie
to jest wzmocnione faktem, £e intensywność środkowej linii jest dwukrotnie wy£sza ni£ in-
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Rysunek 5.4: Fotoluminescencja w funkcji wartości indukcji zewnętrznego pola magnetycznego przy-
şo£onego w konfiguracji Voigta Ů próbka MBE. (a) Widma fotoluminescencji przy wzbudzaniu nie-
rezonansowym dla kolejnych wartości indukcji pola magnetycznego w zakresie 0Ű5 T co 1 T. (b) Wy-
znaczona zale£ność energii emisji dla trionu CX1 w funkcji wartości indukcji pola magnetycznego. Dla
wartości B > 4 T mo£liwe jest wyodrębnienie trzech skşadowych trionu, dla których energie zostaşy
wyrysowane punktami o ró£nych kolorach. Czarna linia ciągşa jest dopasowaniem funkcją kwadratową
do energii środkowego piku. Wstawka: zale£ność względnej energii zewnętrznych pików w funkcji in-
dukcji pola magnetycznego (fioletowe i pomarańczowe punkty) wraz z dopasowaniem funkcją liniową
(fioletowe i pomarańczowe linie ciągşe). Rysunek zaadaptowany z ref. [81].

tensywność ka£dej z linii zewnętrznych. Brak rozszczepienia energetycznego środkowych linii
jest mo£liwy, gdy bezwzględne wartości g-czynników elektronu i dziury są sobie równe,25 o
czym więcej w dalszej części analizy wyników wstępnych pomiarów optycznych. Trion, któ-
rego linia oznaczona jest jako CX1, zostaş wybrany do zbadania efektu Hanlego ze względu
na wy£szą intensywność w porównaniu do trionu CX2. Znaku trionu nie mo£na określić na
podstawie przedstawionych tutaj badań optycznych, jednak domieszkowanie próbki sugeruje
występowanie trionów ujemnych.

Jak pokazano w podrozdziale 2.3, do wyznaczenia charakterystycznych czasów defazo-
wania spinów nośników związanych w kropkach kwantowych na podstawie efektu Hanlego,
potrzebna jest znajomość g-czynników tych nośników. Poniewa£ efekt Hanlego mierzony jest
w zewnętrznym polu magnetycznym w konfiguracji Voigta, niezbędne są jedynie wartości
g-czynników w pşaszczyźnie kropki kwantowej. Przeprowadzono pomiary fotoluminescencji
w zewnętrznym polu magnetycznym w zakresie 0Ű5 T, co 0,2 T. Rys. 5.4(a) przedstawia
widma fotoluminescencji dla kolejnych wartości indukcji pola magnetycznego, co 1 T, w celu
zachowania przejrzystości. Dla linii X i XX widoczny jest wzrost wartości rozszczepienia
energetycznego. Linia CX2 nieznacznie się poszerza wraz ze wzrostem indukcji pola magne-
tycznego, natomiast dla linii CX1 obserwowany jest początkowy wzrost poszerzenia linii, a£
do B > 4 T, gdzie ksztaşt linii sugeruje rozszczepienie na trzy linie o ksztaşcie gaussowskim.
Linia CX1 zostaşa dopasowana krzywą Gaussa dla wartości pola od 0 do 3,8 T, a następnie
sumą trzech krzywych Gaussa w zakresie pól 4Ű5 T.

Wyznaczone energie emisji w funkcji wartości indukcji pola magnetycznego zostaşy wy-
rysowane na rys. 5.4(b). Przebieg energii emisji dla środkowej linii trionu dopasowano funk-
cją kwadratową, zgodnie ze wzorami (1.31) i (1.32). Następnie od energii emisji zewnętrz-
nych linii zostaşa odjęta wyznaczona z dopasowania wartość energii w zerowym polu ET(0)
oraz czşon kwadratowy związany z przesunięciem diamagnetycznym. Otrzymane zale£ności
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Tabela 5.1: Wyznaczone staşe diamagnetyczne oraz g-czynniki dla badanych kompleksów ekscyto-
nowych Ů próbka MBE.

Kompleks ekscytonowy γ
[

µeV/T 2
]

g-czynnik

CX1 5,14 0,519

XX 4,73 0,026

CX2 5,06 0,422

X 5,60 0,067

względnych energii emisji od wartości indukcji pola magnetycznego dla zewnętrznych linii
zostaşy przedstawione we wstawce rys. 5.4(b). W konsekwencji pozostaş tylko liniowy czşon
ET(B) pochodzący od rozszczepienia Zeemana, na podstawie którego mo£na wyznaczyć war-
tości g-czynników nośników. Dane dopasowano funkcjami liniowymi, otrzymując wartości
wspóşczynników kierunkowych prostych, które po uśrednieniu ich wartości bezwzględnych
daşy a = 15,0 µeV/T. Wartość ta odpowiada wspóşczynnikom liniowej zale£ności w jednym
ze wzorów (1.31) i (1.32), z kolei dla drugiego z nich a ≈ 0 µeV/T, gdy£ brak jest widocznego
rozszczepienia środkowych linii. Zatem:

♣0,5(ge + gh)µB♣ = 0 ∧ ♣0,5(ge − gh)µB♣ = 15

∨
♣0,5(ge + gh)µB♣ = 15 ∧ ♣0,5(ge − gh)µB♣ = 0

(5.1)

gdzie µB jest magnetonem Bohra, a ge i gh oznaczają g-czynniki odpowiednio elektronu
i dziury.

W standardowym przypadku, na podstawie przeprowadzonego pomiaru, bez znajomości
zwrotu pola magnetycznego nie da się wyznaczyć dokşadnej wartości g-czynników dla ka£-
dego z nośników. W tym przypadku jednak, ze względu na brak widocznego rozszczepienie
środkowych linii, widać z równania (5.1), £e musi zajść warunek:

♣ge + gh♣ = 0 ∨ ♣ge − gh♣ = 0, (5.2)

z czego wynika, £e ♣ge♣ = ♣gh♣ = a/(0,5µB) = 0,26 ± 0,11. Niepewność wynika z niepewno-
ści liniowego dopasowania oraz rozdzielczości spektralnej ukşadu. Mimo £e nie jest mo£liwe
wyznaczenie znaku £adnego z g-czynników, nie jest to potrzebne do wyznaczenia czasu defa-
zowania na podstawie pomiaru efektu Hanlego.

Dla komplementarności analizy danych wyznaczono staşe przesunięcia diamagnetycznego
γ oraz g-czynniki dla wszystkich czterech kompleksów ekscytonowych z badanej kropki kwan-
towej. Wyniki zebrano w tabeli 5.1. Otrzymane wartości γ są niewielkie i, w granicach niepew-
ności pomiarowych, porównywalne dla wszystkich kompleksów ekscytonowych. Wskazuje to
na niewielki rozmiar przestrzenny funkcji falowych nośników w pşaszczyźnie prostopadşej do
kierunku pola magnetycznego20 oraz na podobne ograniczenie przestrzenne ruchu nośników
w badanych kompleksach. Uzyskane wartości staşych diamagnetycznych γ oraz g-czynników
są zgodne z przewidywaniami teoretycznymi dla podobnych kropek kwantowych InAs/InP116

oraz z wcześniejszymi wynikami eksperymentalnymi uzyskanymi dla nich.25

Do obserwacji efektu Hanlego w kropkach kwantowych konieczne jest wzbudzanie no-
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Rysunek 5.5: Fotoluminescencja wzbudzeniowa dla trionu CX1 Ů próbka MBE. (a) Mapa PLE
dla badanej kropki kwantowej. Panel po prawej: intensywność w maksimum w funkcji ró£nicy energii
między energią lasera wzbudzającego a energią emisji dla linii CX1. (b) Widma fotoluminescencji
dla ró£nicy energii między wzbudzaniem a emisją o wartościach ∆E1 = 43 meV (górny panel) oraz
∆E2 = 37 meV (dolny panel). Rysunek zaadaptowany z ref. [81].

śników do wy£szych stanów energetycznych w danej kropce kwantowej, dla których procesy
relaksacji zachowują spin lub, jak wyjaśniono w rozdziale 2.3, powodują tylko jednorazowy
obrót spinu. W celu wyznaczenia optymalnych energii wzbudzania nośników przeprowadzono
pomiar PLE dla dşugości fali światşa lasera pracy ciągşej w zakresie od 1429 do 1493 nm,
z krokiem 0,5 nm (co odpowiada energii między 0,865 a 0,830 eV i krokowi energetycznemu
∼ 150 µeV), a wynik przedstawiono na rys. 5.5(a). Widoczne są rezonanse tylko dla linii
CX1 oraz X. Panel po prawej stronie pokazuje intensywność w maksimum w funkcji ró£nicy
energii ∆E między energią pobudzania a energią emisji. Na rys. 5.5(b) pokazano widma foto-
luminescencji dla dwóch energii wzbudzania (o ró£nicy energii między pobudzaniem a emisją
∆E1 = 43 meV oraz ∆E2 = 37 meV), dla których intensywność trionu CX1 byşa największa.

Rezonanse te zostaşy wybrane do wzbudzania nośników w pomiarze efektu Hanlego, rów-
nie£ ze względu na wyniki pomiarów PLE rozdzielcze polaryzacyjnie w bazie polaryzacji
koşowych, pokazane na rys. 5.6. Kropkę kwantową wzbudzano światşem lasera spolaryzowa-
nym koşowo lewoskrętnie, natomiast emisję detektowano oddzielnie dla polaryzacji koşowej
lewoskrętnej (L_L) i prawoskrętnej (L_P). Intensywność emisji o danej polaryzacji jest sil-
nie zale£na od schematu pobudzania. Linia emisyjna wykazuje niezerowy stopień polaryzacji
koşowej Pσ ̸= 0, co stanowi podstawę do obserwacji zaniku Pσ w zewnętrznym polu ma-
gnetycznym. Dla rezonansu ∆E1 dominuje emisja spolaryzowana koşowo lewoskrętnie, a dla
rezonansu ∆E2 dominuje emisja spolaryzowana koşowo prawoskrętnie, co oznacza ujemny
stopień polaryzacji koşowej, którego mechanizm zostaş opisany w podrozdziale 2.3. Obser-
wowany jest on dla trionów ujemnych, co dodatkowo potwierdza prawidşową identyfikację
kompleksu ekscytonowego. Zatem w pierwszym schemacie wzbudzania preferowana jest re-
laksacja do stanu podstawowego trionu z zachowaniem orientacji spinów nośników, podczas
gdy w drugim schemacie wzbudzania dominują procesy odpowiedzialne za obrót spinów no-
śników.

Stopień polaryzacji koşowej dla rezonansu ∆E1 wyniósş Pσ,1 = 52%, a dla rezonansu
∆E2 Ů Pσ,2 = 40%. Jego wartość świadczy o efektywności inicjalizacji spinu o określonej
orientacji, o czym więcej w podsumowaniu wyników efektu Hanlego.
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Rysunek 5.6: Fotoluminescencja wzbudzeniowa rozdzielcza polaryzacyjnie w bazie polaryzacji koşo-
wych dla trionu CX1 Ů próbka MBE. L_L (L_P) oznacza pobudzanie światşem lasera spolaryzowa-
nym koşowo lewoskrętnie i detektowanie emisji o polaryzacji koşowej lewoskrętnej (prawoskrętnej).

5.1.2 Efekt Hanlego

Pomiary efektu Hanlego przeprowadzono dla najwy£szej mocy wzbudzania dostępnej
w ukşadzie pomiarowym. Odpowiada ona intensywności linii bliskiej, ale nieosiągającej na-
sycenia. Dla badanej kropki kwantowej, dla której wyniki wstępnych pomiarów optycznych
przedstawiono w poprzednim podrozdziale, minimalna temperatura próbki w ukşadzie do
pomiaru efektu Hanlego wyniosşa 20 K.

Wyniki pomiarów w tej temperaturze dla mocy wzbudzania 600 µW przedstawiono na
rys. 5.7 i 5.8 odpowiednio dla rezonansów ∆E1 = 43 meV oraz ∆E2 = 37 meV. Panele
(a) przedstawiają widma fotoluminescencji dla dwóch detektowanych polaryzacji koşowych
emisji. Ponownie widoczna jest zale£ność polaryzacji emisji linii CX1 od energii wzbudzania,
w przeciwieństwie do niezidentyfikowanej linii emisyjnej obecnej w widmie, dla której nie
występuje przewaga intensywności dla £adnej polaryzacji koşowej. Panele (b) pokazują inten-
sywności caşkowe oddzielnie dla obu polaryzacji, w funkcji pola magnetycznego. Widoczna
jest silna zale£ność intensywności linii emisyjnych od pola magnetycznego, przy czym dla ró£-
nych polaryzacji emisji ta zale£ność jest odmienna. W przypadku ∆E1 = 43 meV przewa£a
emisja spolaryzowana koşowo prawoskrętnie dla caşego zakresu pola magnetycznego u£ytego
w pomiarze, z kolei dla ∆E2 = 37 meV przewa£a intensywność emisji spolaryzowanej koşowo
lewoskrętnie dla wartości pola ♣B♣ ≈ 100 mT, a dla wy£szych pól intensywności dla obu
polaryzacji emisji są sobie równe (w granicach dokşadności pomiaru). Caşkowita intensyw-
ność (suma intensywności dla obu polaryzacji) przedstawiona jest na panelach (c). Brak jest
wyraźnej zale£ności sumarycznej intensywności od B, przy czym warto mieć na uwadze, £e
bezwzględna intensywność emisji jest czuşa na niestabilności w ukşadzie. W pomiarze efektu
Hanlego dla ka£dej wartości B mierzono widma dla obu polaryzacji detekcji z jak najkrótszym
odstępem czasu między nimi, pilnując jednocześnie, aby stale wzbudzano dokşadnie to samo
miejsce na próbce. Pomimo to nie udaşo się uniezale£nić od niestabilności mechanicznych,
a tak£e termicznych obecnych w ukşadzie. Bezwzględne wartości intensywności w funkcji B
byşy nara£one na du£ą niedokşadność ze względu na dşugi czas trwania pomiaru.

Niepewność wartości Pσ zale£y wyşącznie od chwilowej niestabilności w trakcie pomiaru
dwóch widm o ró£nych polaryzacjach dla danej wartości B. Na panelach (d) widoczne są
zale£ności Pσ od B dla ka£dego z rezonansów, ukazując charakterystyczne krzywe Han-
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Rysunek 5.7: Efekt Hanlego dla rezonansu ∆E1 zmierzony w temperaturze 20 K przy wzbudzaniu
mocą 600 µW Ů próbka MBE. (a) Widma fotoluminescencji dla dwóch polaryzacji koşowych detek-
towanej emisji. (b) Intensywność caşkowa linii emisyjnej w funkcji indukcji pola magnetycznego dla
dwóch polaryzacji koşowych emisji. (c) Suma intensywności caşkowej dla dwóch polaryzacji koşowych
emisji w funkcji indukcji pola magnetycznego. (d) Wartość stopnia polaryzacji koşowej w funkcji in-
dukcji pola magnetycznego (krzywa Hanlego) z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu
T ∗

2 = 1,04 ± 0,46 ns. Wartość H oznacza względną wysokość krzywej Hanlego.

lego dopasowane funkcją Lorentza. Szerokości krzywych Hanlego wyniosşy B1/2 = 84 mT
i B1/2 = 66,8 mT odpowiednio dla rezonansów ∆E1 i ∆E2. Na podstawie zale£ności T ∗

2 =
ℏ/(♣ge♣µ

B
B1/2) i znając ♣ge♣ = 0,26 ± 0,11, wyznaczono wartości czasów defazowania nie-

jednorodnego dla elektronu pozostaşego po rekombinacji trionu. Dla wzbudzenia ∆E1 czas
defazowania wyniósş T ∗

2 = 1,04 ± 0,46 ns, a dla rezonansu ∆E2 wyniósş T ∗
2 = 1,31 ± 0,59 ns.

Du£e niepewności wynikają gşównie z niepewności w wyznaczeniu g-czynnika elektronu. Wy-
znaczono równie£ wartości Pσ(B = 0) oraz H określoną jako względna wysokość krzywej
Hanlego. Wyniosşy one odpowiednio Pσ(B = 0) = (−68,5 ± 3,4)% i H = (−56,3 ± 4,0)%
dla pierwszego rezonansu oraz Pσ(B = 0) = (60,2 ± 4,5)% i H = (54,7 ± 2,9)% dla drugiego
rezonansu. Dla ró£nych rezonansów otrzymane bezwzględne wartości są do siebie zbli£one
w ramach wyznaczonych niepewności. Świadczy to o podobnej wydajności orientacji spinów
w przypadku obu rezonansów, przy czym jeden prowadzi do obrotu spinu i obserwacji NCP.
Zale£ność orientacji spinu od schematu wzbudzania mo£e sşu£yć do selektywnej inicjalizacji
stanu kubitu spinowego w kropkach kwantowych.

Utrzymanie kubitów spinowych w temperaturze parowania ciekşego helu (czy nawet w tem-
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Rysunek 5.8: Efekt Hanlego dla rezonansu ∆E2 zmierzony w temperaturze 20 K przy wzbudzaniu
mocą 600 µW Ů próbka MBE. (a) Widma fotoluminescencji dla dwóch polaryzacji koşowych detek-
towanej emisji. (b) Intensywność caşkowa linii emisyjnej w funkcji indukcji pola magnetycznego dla
dwóch polaryzacji koşowych emisji. (c) Suma intensywności caşkowej dla dwóch polaryzacji koşowych
emisji w funkcji indukcji pola magnetycznego. (d) Wartość stopnia polaryzacji koşowej w funkcji in-
dukcji pola magnetycznego (krzywa Hanlego) z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu
T ∗

2 = 1,31 ± 0,59 ns. Wartość H oznacza względną wysokość krzywej Hanlego.

peraturze 20 K) jest kosztowne i niepraktyczne w realnych zastosowaniach, dlatego istotne
jest osiągnięcie odpowiednich ukşadów fizycznych dziaşających w podwy£szonych tempera-
turach, a w idealnym przypadku nawet w temperaturze pokojowej. Zbadano zatem wpşyw
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 rezonansów.
Uwzględniono ponownie wyniki dla 20 K w celu prostego porównania temperaturowej zale£-
ności efektu Hanlego. Zaobserwowano charakterystyczne krzywe Hanlego a£ do temperatury
60 K dla obu rezonansów. W caşym zakresie temperatur Pσ pozostaje ujemne dla rezonansu
∆E1 i dodatnie dla rezonansu ∆E2. Oprócz tego, widoczna ró£nica między krzywymi dla ró£-
nych rezonansów polega na braku caşkowitej depolaryzacji nawet dla wartości B ≈ 300 mT
w przypadku pierwszego z nich. Wartości Pσ dla wysokich wartości B mieszczą się w zakresie
od −20 do 0%. Dla drugiego rezonansu wartość Pσ wyraźnie zbiega do 0 dla najwy£szych
wartości 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 wartość Pσ(B = 0) jest porównywalna
z (20 K) lub znacznie wy£sza (> 30 K) w porównaniu z krzywymi dla innych temperatur.
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Rysunek 5.9: Efekt Hanlego dla dwóch rezonansów w funkcji temperatury Ů próbka MBE. (a)
Krzywe Hanlego dla rezonansu (a) ∆E1 = 43 meV oraz (b) ∆E2 = 37 meV dla kolejnych temperatur
próbki.
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Ponadto dla wysokich B w tej temperaturze wartość zbiega do okoşo 30%, zatem polaryzacja
emisji pozostaje wysoka nawet przy maksymalnej zmierzonej wartości B. W funkcji tempe-
ratury widoczna jest równie£ zmiana szerokości krzywych Hanlego. Wszystkie krzywe zostaşy
dopasowane niezale£nie funkcją Lorentza, co doprowadzişo do wyznaczenia wartości Pσ(0),
H oraz czasu defazowania T ∗

2 przy zaşo£eniu braku (lub pomijalnie maşej) zmiany wartości
g-czynnika elektronu w tym zakresie temperatur.

Rysunek 5.10: Temperaturowa zale£ność polaryzacji emisji Ů próbka MBE. (a) Zale£ność stopnia
polaryzacji koşowej w zerowym polu magnetycznym Pσ(B = 0 T) od temperatury dla dwóch rezonan-
sów. (b) Zale£ność parametru H od temperatury dla dwóch rezonansów.

Wyznaczone wartości Pσ(0) i H w funkcji temperatury przedstawiono odpowiednio na
rys. 5.10(a) i (b). Zale£ność Pσ(T ) informuje o najwy£szej osiągniętej polaryzacji emisji
w danej temperaturze T . W przypadku obu rezonansów widoczne jest zachowanie niemono-
toniczne. Dla rezonansu ∆E1 początkowo obserwowany jest spadek Pσ między temperaturą
20 K a 30 K, następnie bezwzględna wartość Pσ gwaştownie rośnie i ponownie spada dla
temperatur > 30 K. Z kolei w przypadku rezonansu ∆E2 wartość Pσ maleje a£ do tempe-
ratury 50 K, by wzrosnąć w temperaturze 60 K do wartości zbli£onej do wartości uzyskanej
w temperaturze 20 K. Ze względu na to niemonotoniczne zachowanie i brak jego uzasadnienia,
porównano wartości H, które odzwierciedlają jedynie wpşyw pola magnetycznego (w zakresie
od −300 do 300 mT) na depolaryzację emisji. W przypadku obu rezonansów wartość ♣H♣
zanika z temperaturą, z wyraźnym wzrostem dla temperatury 40 K. W przypadku rezonansu
∆E2, dla którego obserwuje się dodatnią polaryzację, widoczny jest wy£szy stopień polaryza-
cji koşowej w temperaturze 60 K, w porównaniu z rezonansem ∆E1. Jednak w temperaturze
70 K nie zaobserwowano Pσ ̸= 0 dla £adnego z rezonansów.

Na rys. 5.11(a) przedstawiono zmianę wyznaczonych czasów T ∗
2 w funkcji temperatury.

Spadek czasu defazowania, poprzedzony wzrostem pomiędzy temperaturami 20 K a 30 K,
występuje dla obu rezonansów. Du£e niepewności wynikające z niepewności g-czynnika elek-
tronu mogą sugerować brak początkującego wzrostu czasu defazowania, dlatego porównano
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Rysunek 5.11: Temperaturowa zale£ność czasu defazowania spinu elektronu Ů próbka MBE. (a)
Zale£ność czasu defazowania spinu elektronu T ∗

2 od temperatury. Widoczne du£e niepewności związane
gşównie z niepewnością wyznaczonego g-czynnika. (b) Zale£ność iloczynu T ∗

2 ♣ge♣ od temperatury.

iloczyn T ∗
2 ♣ge♣ (rys. 5.11(b)). Jest on zale£ny wyşącznie od szerokości krzywej Hanlego, a jego

niepewność Ů od jakości dopasowania funkcją Lorentza. Zaşo£ono, £e g-czynnik elektronu
w danym stanie nie zale£y od temperatury. W tym przypadku wzrost czasu defazowania
w temperaturze 30 K jest porównywalny (rezonans ∆E2) lub większy (rezonans ∆E1) od
wartości niepewności, co potwierdza, £e wzrost czasu defazowania ma źródşo fizyczne i nie
jest artefaktem eksperymentalnym. Ró£nice między wyznaczonymi czasami dla ró£nych rezo-
nansów są w skali niepewności nieznaczne, co oznacza, £e czas defazowania nie zale£y silnie od
energii wzbudzania. Sugeruje to, £e defazowanie zachodzi wyşącznie w stanie podstawowym,
wzmacniając zaşo£enie, £e zmierzono czas defazowania rezydentnego elektronu.

Ró£ne przypadki efektu Hanlego

W ramach przeprowadzonych pomiarów efektów Hanlego na próbce MBE, temperaturową
zale£ność zmierzono równie£ dla innego trionu z kropki kwantowej umieszczonej w innej mezie.
Zale£ność polaryzacyjną emisji w zewnętrznym polu magnetycznym (B = 5 T) przedstawiono
na rys. 5.12(a). Widać emisję dla czterech przejść optycznych, z których pary spolaryzowane
są ortogonalnie względem siebie, co jest charakterystyczne dla emisji z trionu. Zale£ność ener-
gii emisji od wartości B pokazano na rys. 5.12(b). Zaobserwowano początkowe poszerzenie
linii, a następnie jej rozszczepienie na dwie skşadowe (fioletowe i pomarańczowe punkty).
Pomiar rozdzielczy polaryzacyjnie uwydatniş cztery przejścia optyczne (ró£owe punkty). Do-
pasowanie liniowe sşu£y do wyznaczenia zale£ności rozszczepienia Zeemana w funkcji pola ma-
gnetycznego. Jednak brak wiedzy o dokşadnym kierunku pola magnetycznego w pşaszczyźnie
próbki nie pozwala wyznaczyć dokşadnych wartości g-czynników nośników związanych w da-
nej kropce kwantowej. Na podstawie wartości średniego nachylenia prostych w dopasowaniu
liniowym wyznaczono jedynie:

♣ge♣ = 0,35 ∧ ♣gh♣ = 0,11

∨
♣ge♣ = 0,11 ∧ ♣gh♣ = 0,35.

(5.3)

Efekt Hanlego dla danego trionu zmierzono w zakresie od 15 K do 55 K, z krokiem 10 K,
przy wzbudzaniu energią o ∆E = 48 meV wy£szą od energii emisji. Na rys. 5.12(c) kolejne
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Rysunek 5.12: Temperaturowa zale£ność efektu Hanlego Ů próbka MBE. (a) Polaryzacyjna zale£-
ność emisji badanego trionu w zewnętrznym polu magnetycznym B = 5 T. (b) Zale£ność energii emisji
trionu od B. (c) Krzywe Hanlego dla temperatur w zakresie 15Ű55 K wraz z dopasowaniem funkcją
Lorentza. Wyznaczona z dopasowań zale£ność (d) T ∗

2 ♣ge♣ oraz (e) Pσ od temperatury.
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panele przedstawiają otrzymane krzywe Hanlego dla ró£nych temperatur. W temperaturach
15Ű35 K zaobserwowano ujemny stopień polaryzacji koşowej. W przypadku temperatur 45 K
i 55 K, większość punktów pomiarowych le£y po dodatniej stronie osi Pσ. Du£e niepewności
wynikają ze spadku stosunku sygnaşu do szumu w podwy£szonych temperaturach, dlatego
trudno jednoznacznie wnioskować, £e istnieje mechanizm temperaturowy, który odwraca znak
polaryzacji. Otrzymane dane sugerują jednak, £e w podwy£szonej temperaturze zanika me-
chanizm obrotu spinu podczas relaksacji do stanu podstawowego będący przyczyną powsta-
wania NCP, jak opisano w podrozdziale 2.3. Rys. 5.12(e) przedstawia zale£ność maksymalnej
polaryzacji Pσ od temperatury. W zakresie temperatur 15Ű35 K widoczny jest wyraźny zanik
polaryzacji wraz ze wzrostem temperatury, podobnie jak w przypadku trionu CX1.

Rysunek 5.13: Przypadek 1. efektu Hanlego Ů próbka MBE. (a) Widma fotoluminescencji dla
dwóch polaryzacji koşowych detektowanej emisji. (b) Intensywność caşkowa linii emisyjnej w funkcji
indukcji pola magnetycznego dla dwóch polaryzacji koşowych emisji. (c) Suma intensywności caşkowej
dla dwóch polaryzacji koşowych emisji w funkcji indukcji pola magnetycznego. (d) Krzywa Hanlego
z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu T ∗

2 = 1,37 ± 0,40 ns.

Wyznaczone wartości czasu T ∗
2 ♣ge♣ dla kolejnych temperatur przedstawiono na rys. 5.12(d).

Ze względu na brak pewności co do wartości g-czynnika elektronu, pozostawiono iloczyn
T ∗

2 ♣ge♣, reprezentujący szerokość krzywej Hanlego. Podobnie jak w przypadku trionu CX1,
widoczny jest początkowy wzrost do temperatury 25 K, a następnie systematyczny spadek
wartości. Mimo niskiej jakości dopasowania krzywych Hanlego funkcją Lorentza dla dwóch
najwy£szych temperatur, obserwowany wzrost czasu defazowania między temperaturami 15 K
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a 25 K nie jest artefaktem eksperymentalnym. Dla obu przypadków trionów z próbki MBE,
zmierzony efekt Hanlego ma podobną zale£ność temperaturową.

Pośród badanych trionów w próbce MBE zaobserwowano ró£ne zale£ności intensywno-
ści dla danej polaryzacji koşowej. Dla 70% badanych linii zaobserwowano podobną zale£ność
jak w przypadku trionu CX1. Intensywność dla jednej z polaryzacji emisji byşa maksymalna
w zerowym polu magnetycznym i malaşa wraz z jego wzrostem; z kolei dla drugiej polaryzacji
emisji sytuacja byşa odwrotna. W rezultacie intensywności dla obu polaryzacji zbiegaşy do po-
dobnej wartości przy wysokich polach magnetycznych. Kolejny przykşad takiej linii emisyjnej
pochodzącej z rekombinacji trionu pokazano na rys. 5.13. Panel (a) przedstawia widmo foto-
luminescencji przy wzbudzaniu kwazirezonansowym o ró£nicy energii między wzbudzaniem
a emisją równej ∆E = 40 meV. Panel (b) przedstawia zale£ność intensywności dla ka£dej
z polaryzacji koşowych emisji od B, obserwowaną w większości przypadków w zmierzonych
krzywych Hanlego. Na panelu (c) pokazano zale£ność sumy intensywności od B. Ponownie dla
sumy intensywności nie zaobserwowano jednoznacznej zale£ności. Krzywa Hanlego, będąca
wynikiem ilorazu ró£nicy i sumy intensywności emisji dla ró£nych polaryzacji, jest widoczna
na panelu (d). Zostaşa ona dopasowana funkcją Lorentza, a na podstawie jej szerokości uzy-
skano czas defazowania T ∗

2 = 1,37 ± 0,40 ns.

Rysunek 5.14: Przypadek 2. efektu Hanlego Ů próbka MBE. (a) Widma fotoluminescencji dla
dwóch polaryzacji koşowych detektowanej emisji. (b) Intensywność caşkowa linii emisyjnej w funkcji
indukcji pola magnetycznego dla dwóch polaryzacji koşowych emisji. (c) Suma intensywności caşkowej
dla dwóch polaryzacji koşowych emisji w funkcji indukcji pola magnetycznego. (d) Krzywa Hanlego
z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu T ∗

2 = 0,90 ± 0,28 ns.
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Rysunek 5.15: Przypadek 3. efektu Hanlego Ů próbka MBE. (a) Widma fotoluminescencji dla
dwóch polaryzacji koşowych detektowanej emisji. (b) Intensywność caşkowa linii emisyjnej w funkcji
indukcji pola magnetycznego dla dwóch polaryzacji koşowych emisji. (c) Suma intensywności caşkowej
dla dwóch polaryzacji koşowych emisji w funkcji indukcji pola magnetycznego. (d) Krzywa Hanlego
z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu T ∗

2 = 1,04 ± 0,43 ns.

Rys. 5.14 i 5.15 przedstawiają analogiczne panele dla drugiego i trzeciego charakterystycz-
nego przypadku zale£ności intensywności od B obserwowanej na próbce MBE. W drugim
przypadku (rys. 5.14(b)) zale£ność intensywności emisji o polaryzacji L_P od B charakte-
ryzuje się dodatkowym minimum, w rezultacie dla wąskiego zakresu B (od −25 do 25 mT)
zale£ności dla obu polaryzacji zachowują się podobnie. W konsekwencji suma intensywności
silnie zale£y od B, z minimum dla B = 0, przypominając w ten sposób krzywą Hanlego.
Z kolei ksztaşt krzywej Hanlego dobrze przybli£a ksztaşt funkcji Lorentza. Na podstawie do-
pasowania wyznaczono czas defazowania elektronu równy T ∗

2 = 0,90±0,28 ns. Istnieje równie£
mo£liwość, £e drobne artefakty widoczne w zale£ności intensywności od B nie są obserwowalne
w przebiegu krzywej Hanlego ze względu na ograniczoną dokşadność pomiarów.

Rys. 5.15 przedstawia ostatnią zaobserwowaną zale£ność intensywności od wartości B.
W tym przypadku dla obu polaryzacji zale£ność intensywności od B ma ten sam ksztaşt,
przypominający literę W. Jest on te£ widoczny w zale£ności sumy intensywności od B. Z kolei
dla zale£ności Pσ od B nie obserwuje się wyraźnego ksztaştu W, co najprawdopodobniej jest
spowodowane odjęciem od siebie poszczególnych intensywności, skutkującym wzajemnym
zniesieniem tego charakterystycznego ksztaştu. Chocia£ dopasowanie funkcją Lorentza nie
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oddaje doskonale otrzymanego ksztaştu Hanlego, widać pewne cechy charakterystyczne, tzn.
maksimum polaryzacji Pσ dla maşych wartości B oraz jej spadek wraz ze wzrostem B. Pomimo
nieścisşości, podjęto próbę wyznaczenia czasu defazowania T ∗

2 = 1,04 ± 0,43 ns na podstawie
dopasowania funkcją Lorentza.

W literaturze brakuje danych dotyczących zale£ności intensywności emisji dla poszczegól-
nych polaryzacji koşowych od wartości indukcji pola magnetycznego. Natomiast zaobserwo-
wano ró£ne ksztaşty krzywej Hanlego, w tym ksztaşt o literze W (lub M ).[80, 85] W ref. [80]
zşo£ony ksztaşt krzywej Hanlego zinterpretowano jako sumę trzech Lorentzianów o ró£nych
amplitudach i szerokościach, które powiązano z trzema osobnymi procesami. Zidentyfiko-
wano czas relaksacji związany z jednoczesnym obrotem spinów 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 powiązany z najwę£szą krzywą
Lorentza (1,7 ns).

Powy£ej przedstawiono ró£ne przypadki zale£ności intensywności emisji oraz stopnia po-
laryzacji Pσ od pola magnetycznego B. Ich dokşadna interpretacja nie jest jednak trywialna.
W literaturze brakuje peşnego opisu teoretycznego wszystkich zale£ności obserwowanych w
przedstawionych wynikach. Zşo£oność zachodzących procesów oraz wpşyw ich wzajemnej dy-
namiki na ksztaşt krzywej Hanlego sprawiają, £e szczegóşowa analiza wymagaşaby opraco-
wania modelu teoretycznego uwzględniającego parametry konkretnej kropki kwantowej. Jest
to szczególnie istotne ze względu na znaczny rozrzut wyników obserwowany nawet w obrębie
tej samej grupy struktur. Rozwój takiego opisu teoretycznego jest poza zakresem tej pracy,
zatem zanalizowano jedynie poszerzenie krzywych Hanlego, które oddają ksztaşt funkcji Lo-
rentza, natomiast pozostaşe uzyskane wyniki pozostawiono jako obserwacje eksperymentalne.
Natomiast uzyskane wyniki eksperymentalne sşu£ą do rozwijania opisu teoretycznego efektu
Hanlego przez dr. Michaşa Gaweşczyka z Instytutu Fizyki Teoretycznej Politechniki Wro-
cşawskiej.

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

Dla próbki MOVPE przeprowadzono wstępne pomiary optyczne na czterech trionach
z czterech ró£nych mez, z czego efekt Hanlego, prowadzący do wyznaczenia czasu defazowania
elektronu, zaobserwowano w dwóch przypadkach. Dla jednej linii przeprowadzono pomiary
dla dwóch rezonansów, z których jeden zbadano w serii w ró£nych temperaturach.

Naşadowane kompleksy ekscytonowe zidentyfikowano analogicznie jak w przypadku próbki
MBE, na podstawie serii pomiarów fotoluminescencji w funkcji mocy wzbudzania oraz roz-
dzielczej polaryzacyjnie, w bazie polaryzacji liniowych. Poni£ej przedstawiono wyniki pomiaru
efektu Hanlego dla trionu, dla którego przeprowadzono eksperyment interferencji dwufoto-
nowej (patrz podrozdziaş 4.2). Nośniki wzbudzano do poziomów energetycznych odlegşych
od stanu, z którego następuje emisja, o energię ∆E1 = 54 meV oraz ∆E2 = 29 meV, jak
w pomiarze HOM (wynik PLE pokazany na rys. 4.9).

Wyniki pomiarów Hanlego dla rezonansu ∆E1 = 54 meV przy wzbudzaniu mocą równą
100 µW przedstawiono na rys. 5.16. Na panelu (a) widoczne są widma fotoluminescencji dla
dwóch polaryzacji koşowych emisji przy wzbudzaniu światşem lasera spolaryzowanym koşowo
prawoskrętnie. Zaobserwowano niewielką ró£nicę w intensywności emisji o ró£nych polary-
zacjach koşowych, z nieznaczną przewagą dla emisji o polaryzacji koşowej prawoskrętnej, co
świadczy o dodatnim stopniu polaryzacji koşowej i zachowaniu orientacji spinów nośników
podczas relaksacji do stanów podstawowych. Zale£ności intensywności od B pokazano na
panelu (b). Suma tych intensywności silnie zale£y od wartości B (panel (c)). Otrzymaną
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Rysunek 5.16: Efekt Hanlego dla rezonansu ∆E1 zmierzony w temperaturze 10 K przy wzbudzaniu
mocą 100 µW ŮŰ próbka MOVPE. (a) Widma fotoluminescencji dla dwóch polaryzacji koşowych de-
tektowanej emisji. (b) Intensywność caşkowa linii emisyjnej w funkcji indukcji pola magnetycznego dla
dwóch polaryzacji koşowych emisji. (c) Suma intensywności caşkowej dla dwóch polaryzacji koşowych
emisji w funkcji indukcji pola magnetycznego. (d) Krzywa Hanlego z dopasowaniem funkcją Lorentza.
Wyznaczony czas defazowania spinu elektronu T ∗

2 = 0,81 ± 0,71 ns.

krzywą Hanlego zaprezentowano na panelu (d). Na podstawie szerokości dopasowanej krzy-
wej Lorentza wyznaczono czas defazowania elektronu równy T ∗

2 = 0,81 ± 0,71 ns. Pomiary
g-czynników nośników w danej kropce kwantowej przeprowadzono w taki sam sposób, jak na
próbce MBE, otrzymując ♣ge♣ = ♣gh♣ = 0,13 ± 0,11. Dokşadność wyznaczenia ♣ge♣ jest ograni-
czona rozdzielczością ukşadu oraz maksymalną dostępną wartością indukcji pola magnetycz-
nego. Niepewność g-czynnika porównywalna z jego wartością skutkowaşa du£ą niepewnością
przy wyznaczaniu czasu T ∗

2 . Maksymalna polaryzacja wyznaczona z dopasowania wyniosşa
jedynie Pσ = 7,5%.

W celu sprawdzenia wpşywu energii wzbudzania na obserwowany efekt Hanlego oraz czas
defazowania, przeprowadzono analogiczne pomiary dla rezonansu ∆E2 = 27 meV. Ponadto
dla tego wzbudzania zmierzono efekt Hanlego w funkcji temperatury. Na rys. 5.17(a) i (b)
pokazano odpowiednio intensywność emisji dla ró£nych polaryzacji oraz ich sumę w funkcji
B dla temperatury 10 K. Dla caşego zakresu u£ytego pola magnetycznego przewa£a emisji
o polaryzacji koşowej lewoskrętnej, co oznacza ujemny stopień polaryzacji koşowej, w przeci-
wieństwie do rezonansu ∆E1, dla którego stopień polaryzacji koşowej byş dodatni. Caşkowita
intensywność nie wykazuje natomiast £adnej zale£ności od pola magnetycznego. Na panelu (c)
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pokazano krzywe Hanlego wraz z dopasowaniem funkcją Lorentza dla kolejnych temperatur
próbki. Wraz ze wzrostem temperatury zaobserwowano poszerzenie krzywej Hanlego oraz
spadek stopnia polaryzacji koşowej w warunkach braku zewnętrznego pola magnetycznego.

Rysunek 5.17: Efekt Hanlego dla rezonansu ∆E2 przy wzbudzaniu kropki kwantowej nr 2 mocą
100 µW zmierzony w temperaturach 10 K, 20 K i 40 K Ů próbka MOVPE. (a) Intensywność caşkowa
linii emisyjnej w funkcji indukcji pola magnetycznego dla dwóch polaryzacji koşowych emisji. (b) Suma
intensywności caşkowej dla dwóch polaryzacji koşowych emisji w funkcji indukcji pola magnetycznego.
(c) Wartość stopnia polaryzacji koşowej w funkcji indukcji pola magnetycznego (krzywa Hanlego)
z wyznaczonym czasem defazowania spinu elektronu T ∗

2 = 0,81 ± 0,71 ns. dla trzech temperatur,
odpowiednio od góry: 10 K, 20 K i 40 K.

Dla ka£dej z krzywych Hanlego przy wzbudzaniu w rezonans ∆E2 = 27 meV wartości
Pσ le£ą po dodatniej stronie osi. Mimo to, zmieniş się ksztaşt krzywej Hanlego i dla wartości
B = 0 T bezwzględna wartość Pσ jest najmniejsza, a następnie rośnie wraz ze wzrostem B.
Uzyskane z dopasowania czasy defazowania elektronu T ∗

2 w funkcji temperatury pokazano
na rys. 5.18. Widoczny jest spadek czasu defazowania bez początkowego narostu, w przeci-
wieństwie do linii emisyjnych badanych na próbce MBE. Mo£liwe przyczyny takich zale£no-
ści temperaturowych zostaşy omówione w następnym podrozdziale. Podobnie jak dla próbki
MBE, analiza intensywności emisji o poszczególnych polaryzacjach oraz ich sumy, nie jest
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przedmiotem tej rozprawy, gdy£ w literaturze brakuje opisu teoretycznego obserwowanych
zale£ności.

Rysunek 5.18: Temperaturowa zale£ność ilorazu czasu defazowania spinu i g-czynnika elektronu Ů
próbka MOVPE.

5.3 Podsumowanie wyników pomiaru efektu Hanlego

Efekt Hanlego zmierzono dla pojedynczych spinów elektronów związanych w kropkach
kwantowych InAs(P)/InP. Wstępne pomiary optyczne, w tym pomiary PLE, przeprowadzono
na ponad dwudziestu mezach zawierających w sumie nawet kilkadziesiąt kropek kwantowych.
Pomiary w zewnętrznym polu magnetycznym w konfiguracji Voigta, prowadzące do wyzna-
czenia g-czynników elektronów, przeprowadzono dla 9 trionów. Pomiary depolaryzacji emisji
w zewnętrznym polu magnetycznym pozwolişy na obserwację charakterystycznych krzywych
Hanlego dla 7 trionów z próbki MBE oraz 2 trionów z próbki MOVPE. Ka£da ze zbada-
nych linii wykazywaşa ujemny stopień polaryzacji koşowej, co potwierdzaşo, £e pochodzişy
z rekombinacji ujemnych trionów. Przy czym dla dwóch z nich (po jednej z ka£dej próbki),
znaleziono tak£e rezonans, po wzbudzeniu którego linia cechowaşa się dodatnim stopniem
polaryzacji koşowej.

Zale£ność stopnia polaryzacji koşowej Pσ od ró£nicy między energią wzbudzenia a energią
emisji ∆E zbadano dla kilkunastu trionów z próbki MBE oraz czterech trionów z próbki MO-
VPE. Wyniki dla najsilniejszych rezonansów w badanych liniach emisyjnych przedstawiono
na rys. 5.19. W zale£ności od energii emisji danego trionu zakres dostępnych wartości ∆E
się zmieniaş. Przedziaş między 10 a 80 meV byş maksymalny ze względu na zakres przestra-
jania u£ywanego lasera oraz dostępne filtry spektralne, co nie wyklucza istnienia poziomów
energetycznych bli£szych i dalszych energii emisji w badanych kropkach kwantowych.

W zakresie badanych ∆E uzyskano niezerowy stopień polaryzacji koşowej dla większo-
ści energii wzbudzania świadczący o mo£liwości efektywnej inicjalizacji stanu spinowego.
W przypadku próbki MBE, największą wartość ♣Pσ♣ otrzymano dla ∆E w przedziale 35 meVŰ
45 meV, podczas gdy dla próbki MOVPE, największe ujemne wartości Pσ uzyskano dla
∆E między 25 meV a 35 meV, natomiast największe dodatnie równie£ dla przedziaşu 39Ű45
meV. Zale£ność znaku Pσ od energii wzbudzania zostaşa ju£ zaobserwowana w literaturze.
Występowanie NCP powiązano z relaksacją z udziaşem fononów (zarówno optycznych, jak
i akustycznych).80,79 Energia podşu£nego fononu optycznego w InP wynosi ELO = 42,2 meV,
co jest porównywalne z energią rezonansu ∆E1 = 43 meV dla trionu CX1 z próbki MBE,
dla którego uzyskano wysoką wartość NCP, potwierdzającą to zaşo£enie. Ponadto dla innego
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Rysunek 5.19: Zale£ność stopnia polaryzacji koşowej od ró£nicy między energią wzbudzania a energią
emisji. (a) Dane dla trionów z próbki MBE dla wzbudzania światşem spolaryzowanym koşowo pra-
woskrętnie (otwarte kwadraty) i lewoskrętnie (zamknięte kwadraty). (b) Dane dla trionów z próbki
MOVPE (niebieskie kóşka).

rezonansu (∆E2 = 37 meV) zaobserwowano dodatnie Pσ. Pokazano równie£, £e obserwacja
NCP jest mo£liwa przy relaksacji z udziaşem dwóch fononów (w wyniku jednoczesnej emisji
podşu£nego fononu optycznego i absorpcji (lub emisji) jednego z fononów akustycznych), co
obejmuje caşy zakres ∆E wynoszący 25Ű45 meV.79 Mimo to, dla niektórych energii z tego
zakresu obserwowano dodatni stopień polaryzacji koşowej, co tylko potwierdza istnienie wa-
runków energetycznych, które muszą być speşnione, aby zapewnić wydajny proces obrotu
spinu.

Zmianę stopnia polaryzacji w funkcji indukcji pola magnetycznego o wyraźnym ksztaşcie
funkcji Lorentza zaobserwowano tylko dla 9 trionów, w tym dla dwóch przy ró£nych ener-
giach wzbudzania. Wyznaczone na podstawie szerokości krzywych Hanlego wartości czasów
defazowania elektronów w funkcji ∆E przedstawiono na rys. 5.20(a). Wartości wyznaczonych
czasów mieszczą się w zakresie od 0,5 do 1,5 ns. Ze względu na du£e niepewności wyznaczenia
T ∗

2 zrezygnowano z ich przedstawienia na wykresie, gdy£ wymagaşoby to zmiany skali na osi
Pσ, a w konsekwencji zmniejszyşoby przejrzystość rysunku. Tak du£e niepewności wynikają
z niskiej dokşadności wyznaczenia g-czynników. W wielu przypadkach niepewność przekra-
czaşa wartość g-czynnika, która stanowişa tym samym zgrubne oszacowanie. Z tego względu
zdecydowano się porównać równie£ wartości iloczynu T ∗

2 ♣ge♣. Chocia£ statystyka pomiaru jest
niewielka, najwy£sze wartości uzyskano ponownie dla ∆E w przedziale 35Ű45 meV, co wska-
zuje na to, £e wysoka wydajność inicjalizacji spinu wydaje się wiązać z dşu£szym czasem
defazowania.

Oddziaşywanie nadsubtelne zostaşo niejednokrotnie wskazane jako najsilniejszy mecha-
nizm defazowania spinów elektronów związanych w kropkach kwantowych.61,80 Czas defazo-
wania spinu elektronu spowodowany oddziaşywaniem z Ćuktuującym polem Overhausera jest
opisany zale£nością:

T∆ =
ℏ

µB♣ge♣∆B
= ℏ

√

√

√

√

3NL

16
∑

j Ij(Ij + 1)(Aj)2 , (5.4)

gdzie ∆B określa szerokość rozkşadu pola pochodzącego od spinów jąder, NL jest liczbą jąder
atomowych oddziaşujących ze spinem elektronu, Aj jest staşą oddziaşywania nadsubtelnego,
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Rysunek 5.20: Zale£ność czasu defazowania elektronu od ró£nicy między energią wzbudzania a
energią emisji. (a) Zale£ność czasu defazowania spinu elektronu T ∗

2 od ∆E. (b) Zale£ność iloczynu
T ∗

2 ♣ge♣ od ∆E.

Ij jest spinem j-tego jądra. Sumowanie zachodzi po liczbie jąder w komórce elementarnej.
W ramach innych badań prowadzonych w Laboratorium Optycznej Spektroskopii Nano-

struktur oszacowano, £e badane kropki kwantowe MBE mają ksztaşt soczewek o średnicy
55 ± 15 nm i wysokości 15 nm. Na tej podstawie oszacowano liczbę jąder w kropce kwan-
towej na NL = 106. Bezpośrednie osadzenie kropek kwantowych w materiale InP powoduje
mieszanie się atomów As i P i wymianę nawet 25% atomów As na atomy P. Wartości spinów
I i staşych oddziaşywania nadsubtelnego A dla pierwiastków In, As i P wynoszą odpowiednio
IIn = 9/2, IAs = 3/2 i IP = 1/2 oraz AIn = 47 µeV, AAs = 44 µeV i AP = 36 µeV.62,63 Na pod-
stawie tych wartości i równania (5.4) oszacowano czas defazowania elektronu spowodowany
Ćuktuacjami pola Overhausera na T∆ = 0,84 ns. Jest to wartość zbli£ona do otrzymanych
dla badanych kropek kwantowych czasów defazowania niejednorodnego T ∗

2 , potwierdzając £e
dominującym mechanizmem defazowania spinu elektronu jest oddziaşywanie nadsubtelne. Na
wyznaczony z równania czas (5.4) silnie wpşywa rozmiar danej kropki kwantowej, gdy£ czas
ten rośnie proporcjonalnie do pierwiastka z jej objętości (

√
NL). Spodziewane są więc ró£nice

w wyznaczonym czasie defazowania dla ró£nych kropek kwantowych. Z kolei wpşyw wymiany
atomów As i P na czas defazowania związany z oddziaşywaniem nadsubtelnym jest pomijal-
nie maşy, poniewa£ spiny i staşe nadsubtelne jąder atomów P i As są porównywalne. Zmiana
zawartości atomów P od 0% do 100% powoduje nieznaczny wzrost T∆ (o okoşo 0,03 ns).
Ponadto atomy P znajdują się blisko krawędzi kropki kwantowej, gdzie funkcja falowa elek-
tronu zanika. Brak jest natomiast dokşadnych danych na temat rozmiaru i ksztaştu kropek
kwantowych MOVPE; jednak ten sam nominalny skşad, zbli£one energia emisji oraz energie
wy£szych stanów kompleksów ekscytonowych w porównaniu do próbki MBE sugerują, £e za-
równo dokşadny skşad, jak i geometria obu grup struktur są do siebie podobne. Zakşada się
zatem porównywalną wartość T∆ dla kropek kwantowych w obu grupach struktur.

Podczas ciągşego wzbudzania kropki kwantowej światşem laserowym o określonej pola-
ryzacji koşowej, w obecności zewnętrznego pola magnetycznego, mo£e dochodzić do dyna-
micznej polaryzacji spinów jądrowych. Proces ten mo£e prowadzić do zwiększenia uporząd-
kowania populacji stanów spinowych jąder, określanego w literaturze anglojęzycznej jako
spin-cooling. Efekt ten mo£e spowodować wydşu£enie czasu defazowania w porównaniu z po-
miarem bez jego występowania. Mo£liwości techniczne nie pozwolişy na pomiar efektu Han-
lego z modulowaną polaryzacją światşa wzbudzającego oraz synchronizacją detekcji emisji
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Rysunek 5.21: Zale£ność stopnia polaryzacji koşowej Pσ od czasu oświetlania próbki umieszczonej
w zewnętrznym polu magnetycznym B = 300 mT.

o odpowiednich polaryzacjach. Doniesienia literaturowe pokazują, £e przejście od modulacji
do jej braku powoduje poszerzenie krzywej Hanlego. W przypadku zbioru kropek kwantowych
InP/InGaP/GaAs byşo to 3-krotne poszerzenie krzywej Hanlego,117 z kolei dla pojedynczych
kropek kwantowych InAs/GaAs poszerzenie krzywej Hanlego wzrosşo nawet 20-krotnie; co
więcej, obserwowano gwaştowną depolaryzację dla B > 0,5 T.118 Szersza krzywa Hanlego
prowadzi do wyznaczenia krótszych czasów defazowania. Z tego powodu wyznaczone w tej
pracy czasy mo£na traktować jaką dolną granicę czasu defazowania, a ograniczenie Ćuk-
tuacji spinów jądrowych mogşoby wydşuzyć mierzone czasy T ∗

2 . Co więcej, uzyskane w tej
pracy krzywe Hanlego doprowadzişy do wyznaczenia czasów defazowania spinów elektronów
spodziewanych dla danych kropek kwantowych i zgodnych z teoretycznym przewidywaniem
wpşywu oddziaşywania nadsubtelnego, zgodnie ze wzorem (5.4).

W przypadku występowania dynamicznej polaryzacji spinów jąder mo£e równie£ docho-
dzić do stopniowej zmiany orientacji polaryzacji spinu elektronu, obserwowanej jako narasta-
nie Pσ w czasie trwania pomiaru w skutek sprzę£enia pomiędzy polaryzacją spinów elektronów
i jąder. ŕeby zweryfikować, czy w przeprowadzonych eksperymentach obecny byş obecny ten
efekt, zbadano wpşyw dşugotrwaşego oświetlania próbki światşem o staşej polaryzacji koşo-
wej w obecności zewnętrznego pola magnetycznego (B = 300 mT) na polaryzację emisji.
Wyniki dla linii emisyjnej z próbki MOVPE przedstawiono na rys. 5.21. Kropkę kwantową
wzbudzaną polaryzacją koşową prawoskrętną i mierzono intensywności dla dwóch polaryzacji
koşowych emisji prowadzące do wyznaczenia Pσ. Pomiary powtarzano przez 40 min, co odpo-
wiada czasowi pomiaru poşowy krzywej Hanlego (dla jednego zwrotu pola magnetycznego).
Nie zaobserwowano wyraźnej zale£ności Pσ od czasu wzbudzania próbki. Otrzymane wyniki
sugerują zatem, £e w badanej kropce kwantowej dynamiczna polaryzacja spinów jąder nie
występuje w stopniu istotnym dla mierzonego Pσ, lub jej wpşyw na wyniki pomiarów jest
pomijalny. Obserwowany rozrzut wartości Pσ przypisano niestabilności ukşadu oraz du£ej
niepewności zmierzonych intensywności emisji dla poszczególnych polaryzacji.

Pomiar efektu Hanlego w funkcji temperatury dla trzech trionów pozwoliş na obserwację
ró£nych zale£ności. W przypadku trionu CX1 zaobserwowano wzrost szerokości krzywej Han-
lego, poprzedzony jej spadkiem (wzrostem czasu defazowania), przy czym nie zaobserwowano
odwrócenia jej ksztaştu. Podobną zale£ność zaobserwowano dla dwóch energii wzbudzania,
z dokşadnością do znaku Pσ. Z kolei dla drugiego trionu z próbki MBE równie£ zaobserwo-
wano początkowy spadek szerokości krzywej, natomiast dla najwy£szych temperatur (45 K
i 55 K) krzywa Hanlego zmienişa ksztaşt względem osi Pσ. Podobną sytuację zaobserwowano
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Rysunek 5.22: Temperaturowa zale£ność poszerzenia linii emisyjnej CX1 Ů próbka MBE.

dla jednego trionu z próbki MOVPE, gdzie krzywa odwrócişa się, natomiast same wartości
Pσ pozostaşy ujemne. Dodatkowo, w tym przypadku szerokość krzywej jedynie rosşa wraz ze
wzrostem temperatury.

W celu identyfikacji mechanizmu powodującego wzrost czasu defazowania między tem-
peraturą 20 K a 30 K, zmierzono widma fotoluminescencji dla trionu CX1 z próbki MBE
przy wzbudzaniu nierezonansowym, w zakresie temperatur 7Ű60 K, z gęstym krokiem (1Ű5 K
w zale£ności od zakresu temperatury). Wyznaczona szerokość linii emisyjnej CX1 w poşowie
wysokości (FWHM) w funkcji temperatury zostaşa przedstawiona na rys. 5.22. W zakresie
temperatur 20Ű60 K zaobserwowano jedynie wzrost poszerzenia linii, świadczący o wpşywie
fononów na poszerzenie niejednorodne. Brak obserwacji lokalnego minimum w okolicy tem-
peratury 30 K świadczy o tym, £e lokalny wzrost czasu defazowania nie jest związany ze
zmianą oddziaşywania z fononami w tej temperaturze. Natomiast dla temperatur > 30 K,
fonony zaczynają być dominującym mechanizmem defazowania spinu elektronu. Inną przy-
czyną wzrostu czasu defazowania mo£e być zjawisko związane ze zwę£eniem efektywnego
rozkşadu pola magnetycznego pochodzącego od spinów jąder atomowych (z ang. motional

narrowing).119,120 Zjawisko to polega na dynamicznym uśrednianiu lokalnego pola magne-
tycznego w wyniku jego szybkich Ćuktuacji, co mo£e prowadzić do wydşu£enia czasu defazo-
wania wraz ze wzrostem temperatury. Koncepcja ta wywodzi się ze spektroskopii rezonansu
magnetycznego i opisuje zachowanie spinów doświadczających lokalnego pola magnetycznego
zmiennego w czasie. W rozwa£anym przypadku jest nim spin rezydentnego elektronu, któ-
rego stan jest inicjalizowany w ka£dym procesie wzbudzenia trionu. Spin elektronu doświadcza
Ćuktuującego pola nadsubtelnego pochodzącego od spinów jąder atomowych. Wraz ze wzro-
stem temperatury Ćuktuacje tego pola mogą zachodzić w krótszej skali czasowej, co prowadzi
do jego efektywnego uśredniania w czasie. W rezultacie maleje efektywny rozrzut wartości
pola ∆B doświadczanego przez spin elektronu, co ogranicza jego defazowanie i prowadzi do
wydşu£enia czasu T∆, zgodnie z równaniem (5.4).

Zmiana ksztaştu krzywej w funkcji temperatury byşa obserwowana dla zbioru kropek
kwantowych InP/InGaP/GaAs. Dla tych kropek krzywa Hanlego byşa zşo£eniem trzech Lo-
rentzianów, których szerokość i amplituda zale£aşy od oddzielnych procesów dekoherencji,
przy czym najwę£sza krzywa dotyczyşa defazowania spinu elektronu niebiorącego udziaşu
w rekombinacji. Wywnioskowano, £e wraz ze wzrostem temperatury zanikaşy kolejne mechani-
zmy, a relaksacja związana z obrotem spinów (powodująca NCP) zostaşa zdominowana przez
defazowanie spowodowane oddziaşywaniem nośników z fononami. W przypadku zaprezento-
wanych tutaj wyników nie obserwuje się dodatkowych skşadowych, sugerujących obecność
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dodatkowych mechanizmów dekoherencji. Istnieje mo£liwość, £e ich obserwacja wymagaşaby
zastosowania wy£szych pól magnetycznych, niedostępnych w tej konfiguracji pomiaru, lub
wy£szej dokşadności pomiaru, gdy zmiany zachodzą dla pola magnetycznego bliskiego zera.

Czas defazowania spinu elektronów obserwowany dla obu badanych próbek z kropkami
kwantowymi InAs(P)/InP jest porównywalny z wartościami otrzymanymi dla innych kropek
kwantowych z grupy póşprzewodników III-V. Jak pokazano w tabeli 2.3, zarówno dla kropek
emitujących fotony o dşugości fali < 1 µm, jak i w zakresie III okna telekomunikacyjnego,
czasy defazowania są zwykle rzędu 1 ns. Jak pokazano w niniejszej pracy, gşównym czyn-
nikiem powodującym defazowanie elektronów w badanych kropkach kwantowych w niskich
temperaturach jest oddziaşywanie nadsubtelne. Jak wynika z równania (5.4), czas defazowa-
nia spowodowany tym oddziaşywaniem zale£y silnie od materiaşu kropki kwantowej. Du£y
spin atomów In powoduje silniejszy mechanizm defazowania. Oprócz skşadu kropki kwan-
towej, du£ą rolę odgrywa jej geometria, a dokşadniej liczba spinów jądrowych, z którymi
oddziaşuje elektron. Kropki kwantowe emitujące w podczerwieni telekomunikacyjnej cechują
się większymi rozmiarami w porównaniu z kropkami kwantowymi emitującymi fale o dşugo-
ści < 1 µm. Zatem pomimo obecności atomów In w skşadzie badanych kropek kwantowych,
stosunkowo du£y rozmiar kropki kwantowej pozytywnie wpşynąş na obserwowany czas de-
fazowania, w konsekwencji czego otrzymano czasy defazowania zbli£one do tych dla kropek
kwantowych opartych na GaAs. Badania temperaturowe pokazaşy, £e dominujące dla niskich
temperatur defazowanie spowodowane oddziaşywaniem nadsubtelnym zostaje zdominowane
przez oddziaşywanie z fononami dla temperatur > 30 K.
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Przedmiotem rozprawy doktorskiej byşo zbadanie mechanizmów dekoherencji zachodzą-
cych w pojedynczych kropkach kwantowych emitujących w zakresie trzeciego okna teleko-
munikacyjnego. Do realizacji celów pracy wymagane byşo uruchomienie nowych stanowisk
badawczych w Laboratorium Optycznej Spektroskopii Nanostruktur. Zaprojektowano i zbu-
dowano ukşad do interferencji dwufotonowej oraz ukşad do pomiaru efektu Hanlego. Zbadano
dwie grupy kropek kwantowych emitujących w zakresie III okna telekomunikacyjnego i wzra-
stanych w trybie Stranskiego-Krastanowa: jedne metodą MBE, a drugie metodą MOVPE.
Uzyskane wyniki potwierdzişy postawione tezy rozprawy, co przedstawiono w dal-
szej części podsumowania.

Przeprowadzono wstępne pomiary optyczne sşu£ące do wyznaczenia podstawowych wşa-
ściwości linii emisyjnych, tj. energii emisji, intensywności w nasyceniu oraz szerokości spektral-
nej. Przyporządkowano równie£ emisję do odpowiednich kompleksów ekscytonowych. Na pod-
stawie tych pomiarów wybrano odpowiednich kandydatów do badań nad koherencją nośników
i ich spinów. Wstępne pomiary optyczne przeprowadzono przy wzbudzaniu nierezonansowym,
czyli przy generowaniu nośników w materiale bariery potencjaşu. Pomiary fotoluminescencji
wzbudzeniowej, sşu£ące do wyznaczania odpowiedniej energii wzbudzania w eksperymentach
korelacji pojedynczych fotonów i pomiaru efektu Hanlego, zostaşy przeprowadzone w sche-
macie wzbudzania kwazirezonansowego do wy£szych stanów wzbudzonych w kropkach kwan-
towych. Efektywne wzbudzanie nośników występowaşo dla ∆E w zakresie od 10 meV do
80 meV, przy czym zakres ten byş ograniczony gşównie zakresem przestrajania u£ytego lasera
oraz dostępnością filtrów spektralnych.

W pomiarach korelacyjnych zbadano linię pochodzącą z rekombinacji kompleksu o cha-
rakterze biekscytonowym z próbki MBE oraz trionu z próbki MOVPE. Dla linii z próbki
MBE wybrano wzbudzanie kwazirezonansowe o ró£nicy między energią wzbudzania a ener-
gią emisji równą ∆E = 32,5 meV. Wartość prawdopodobieństwa emisji wielofotonowej, przy
tym schemacie wzbudzania mocą odpowiadającą nasyceniu intensywności emisji, wyniosşa
g

(0)
raw(0) = 0,0758(6). Pomiary interferencji dwufotonowej przeprowadzono dla dwóch ró£-

nych odlegşości czasowych między impulsami wzbudzającymi nośniki. Dla opóźnienia równego
13,1 ns widoczność interferencji wyniosşa V = 9,4(4)%, podczas gdy dla opóźnienia 5,3 ns,
wartość ta wyniosşa V = 10,6(5)%, co oznacza 13-procentowy wzrost wartości przy przejściu
do mniejszej odlegşości czasowej między impulsami wzbudzającymi. Na podstawie tej obser-
wacji stwierdzono, £e jednym z efektów ograniczających widoczność interferencji jest rozmycie
widmowe spowodowane Ćuktuacjami otoczenia şadunkowego zachodzącymi w skali nanose-
kund. Co więcej, w otrzymanych histogramach zaobserwowano grupowanie fotonów w skali
kilkudziesięciu nanosekund, związane z migotaniem źródşa, którego przyczyną jest obecność
puşapek şadunkowych w otoczeniu kropki kwantowej, przechwytujących wzbudzone nośniki.
Warto zauwa£yć, £e w literaturze brakuje wyników interferencji dwufotonowej dla kropek
kwantowych wzrastanych metodą MBE w ukşadzie materiaşowym InAs(P)/InP. Zgodnie ze
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stanem wiedzy autorki, jest to pierwsze doniesienie literaturowe dotyczące takich struktur
i zostaşo zawarte równie£ w manuskrypcie artykuşu z ref. [98].

Dla badanego trionu z próbki MOVPE zarówno pomiar autokorelacji II rzędu, jak i in-
terferencji dwufotonowej, przeprowadzono przy wzbudzaniu mocą odpowiadającą nasyceniu
intensywności emisji oraz mocą 50-krotnie sşabszą, światşem lasera o energii oddalonej od
energii emisji o ∆E = 29 meV. Zmiana mocy promieniowania wzbudzającego wpşy-
nęşa na dynamikę nośników, potwierdzając jedną z postawionych tez. Obni£enie
mocy spowodowaşo spadek prawdopodobieństwa emisji wielofotonowej z g

(2)
raw(0) = 0,220(60)

do g
(2)
raw(0) = 0,150(12) oraz nieznaczny wzrost widoczności interferencji z V = 3,6(4)%

do V = 5,6(6)%. Z jednej strony obni£enie mocy wzbudzania ograniczyşo mechanizmy po-
nownego wychwytywania nośników (widoczne jako grupowanie fotonów w obrębie środko-
wego piku), co wpşynęşo pozytywnie na zmierzoną wartość g

(2)
raw(0). Z drugiej strony niewielki

wpşyw obni£enia mocy na wyznaczoną wartość V sugeruje, £e mo£na zwiększać moc wzbu-
dzenia do poziomu nasycenia bez istotnego pogorszenia stopnia nierozró£nialności, uzyskując
tym samym mo£liwie wysoką częstość emisji nierozró£nialnych fotonów, istotną do praktycz-
nych zastosowań. Wyeliminowanie wpşywu puşapek şadunkowych poprzez kontrolę otoczenia
kropki kwantowej oraz skuteczniejsze filtrowanie emisji z danego stanu mogşoby wyraźnie po-
prawić uzyskany stopień nierozró£nialności pojedynczych fotonów, nawet przy wzbudzaniu
w re£imie nasycenia intensywności linii emisyjnej.

Wartość V otrzymana dla linii z próbki MBE jest niemal 3-krotnie wy£sza ni£ dla próbki
MOVPE. Natomiast skorygowana wartość stopnia nierozró£nialności Ms, uwzględniająca nie-
zerową wartość funkcji g

(2)
raw(0), odwraca tę zale£ność. Dla próbki MBE otrzymano Ms =

18,4(9)%, natomiast dla próbki MOVPE Ů Ms = 33(11)%. Wynika z tego, £e dla obu pró-
bek g

(2)
raw(0) > 0 powoduje zawy£enie mierzalnego stopnia nierozró£nialności pojedynczych

fotonów, przy czym dla linii z próbki MOVPE efekt ten byş silniejszy (z powodu wy£szej
wartości g

(2)
raw(0)). Wyznaczony czas koherencji T2 jest trzykrotnie dşu£szy dla linii z próbki

MOVPE (T2 = 389(94) ns) ni£ dla linii z próbki MBE (T2 = 108(25) ns). Jest to kolejny
argument sugerujący, £e badany stan biekscytonowy w próbce MOVPE mo£e mieć większy
potencjaş jako źródşo nierozró£nialnych fotonów, pod warunkiem ograniczenia prawdopodo-
bieństwa emisji wielofotonowej oraz emisji tşa. Obecność puşapek şadunkowych w otoczeniu
badanych kropek kwantowych przejawiaşa się inaczej. W przypadku próbki MBE widoczne
byşo grupowanie fotonów w skali kilkudziesięciu nanosekund, spowodowane migotaniem źró-
dşa, natomiast w przypadku próbki MOVPE grupowanie fotonów zachodzişo w krótkiej skali
czasowej, rzędu ∼ 1 ns, i spowodowane byşo mechanizmem ponownego wychwytywania nośni-
ków. Zatem potwierdzono tezę, £e czas dekoherencji nośników w kropkach kwan-
towych jest determinowany zarówno przez ich oddziaşywanie z otoczeniem, jak
i przez dynamikę tego oddziaşywania.

Niestety, niewielka liczba uzyskanych wyników, brak danych dla tych samych kompleksów
ekscytonowych oraz brak wyraźnej przewagi jednej z dwóch zmierzonych linii emisyjnych, nie
pozwalają na wyciągnięcie jednoznacznych wniosków dotyczących wpşywu metody wzrostu
na koherencję stanów ekscytonowych w badanych kropkach kwantowych. Jednocześnie nie
mo£na wykluczyć, £e wşaściwości wspólne dla obu próbek, takie jak skşad materiaşowy oraz
tryb wzrostu Stranskiego-Krastanowa, mają większy wpşyw na obserwowaną koherencję ni£
sama metoda epitaksji. Potwierdzono tezę, £e na podstawie pomiarów interferen-
cji HongaŰOuŰMandela mo£liwe jest wyznaczenie czasów dekoherencji nośników
w kropkach kwantowych InAs(P)/InP wzrastanych metodami epitaksji.

Badania nad koherencją spinów nośników rozpoczęto ponownie od wstępnych pomiarów
optycznych, sşu£ących zidentyfikowaniu trionów w widmie fotoluminescencji oraz określeniu
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g-czynników elektronów, a tak£e optymalnych energii wzbudzania kwazirezonansowego. Zaob-
serwowano ujemny stopień polaryzacji koşowej dla większości linii emisyjnych pochodzących
z rekombinacji trionów. Dokşadne badania Pσ w funkcji energii wzbudzania pokazaşy, £e dla
trionów z obu próbek obserwuje się zale£ność znaku Pσ od energii wzbudzania. Daje to mo£-
liwość optycznej orientacji spinu rezydentnego elektronu w ujemnym trionie poprzez kontrolę
wzbudzania nośników do odpowiednich stanów wy£szych w kropce kwantowej. Procesy pro-
wadzące do obrotu spinu zachodzą dla ∆E odpowiadającej energii podşu£nego fononu optycz-
nego bariery, a tak£e sumy (lub ró£nicy) energii tego fononu i innych fononów (optycznych
i akustycznych).79 Zatem potwierdzono, £e energia promieniowania wzbudzającego
wpşywa na dynamikę spinów nośników oraz na ich dekoherencję.

W pomiarach efektu Hanlego zaobserwowano ró£ne ksztaşty krzywej depolaryzacji emisji,
z przewagą krzywych odzwierciedlających funkcję Lorentza, na podstawie których wyzna-
czono czasy defazowania spinów elektronów T ∗

2 . Niestandardowe krzywe Hanlego posşu£yşy
jako obserwacje eksperymentalne, a ich wnikliwa interpretacja wymaga rozwinięcia opisu teo-
retycznego wykraczającego poza zaşo£enia tej rozprawy. Dla obu próbek wyznaczono zbli£one
wartości czasów T ∗

2 , mieszczące się w zakresie od 0,5 do 1,5 ns, co jest zgodne z przewidy-
waniami teoretycznymi dla badanych kropek kwantowych dotyczącymi czasów defazowania
spinów elektronów spowodowanych oddziaşywaniem nadsubtelnym (∼ 1 ns). Ponownie, na
podstawie uzyskanej statystyki wywnioskowano, £e metoda epitaksji nie wpşynęşa na cha-
rakterystyczne czasy defazowania spinów elektronów w kropkach kwantowych InAs(P)/InP.
Obecność atomów In, powodujących wzrost oddziaşywania nadsubtelnego, jest zbalansowana
przez du£y rozmiar kropek kwantowych emitujących w zakresie podczerwieni telekomuni-
kacyjnej. Dlatego, mimo obecności atomów In o du£ym spinie jądrowym (9/2), otrzymane
wartości T ∗

2 są porównywalne z tymi uzyskiwanymi dla kropek kwantowych na bazie GaAs.
Daje to potencjaş do realizacji protokóşów inicjalizacji, kontroli i odczytu stanów spinowych
dla spinów nośników w badanych kropkach kwantowych, które są skutecznie realizowane dla
kropek w innych ukşadach materiaşowych. Pomiary efektu Hanlego na pojedynczych spinach
nośników związanych w kropkach kwantowych emitujących w zakresie III okna telekomu-
nikacyjnego zostaşy po raz pierwszy zreportowane w publikacji z ref. [81], powiązanej z tą
rozprawą. Efekt Hanlego umo£liwiş zatem wyznaczenie czasu defazowania spinu
pojedynczego nośnika w kropce kwantowej emitującej w zakresie telekomunika-
cyjnym, co potwierdza jedną z postawionych tez.

Pomiary temperaturowej zale£ności efektu Hanlego wykazaşy spadek czasu defazowania
wraz ze wzrostem temperatury. Natomiast w przypadku trionu z próbki MBE zaobserwo-
wano początkowy wzrost wartości T ∗

2 pomiędzy temperaturą 20 a 30 K. Przyporządkowano
to efektowi motional narrowing, oznaczającemu zwę£eniem efektywnego rozkşadu pola ma-
gnetycznego pochodzącego od spinów jąder atomowych. Tę samą zale£ność T ∗

2 zaobserwowano
dla obu trionów, dla których zbadano efekt Hanlego w funkcji temperatury. Oznacza to, £e
dla spinów nośników w kropkach kwantowych temperatura okoşo 30 K mo£e być bardziej
optymalna od temperatury wrzenia ciekşego helu. Natomiast spadek T ∗

2 w wy£szych tempe-
raturach powiązano z oddziaşywaniem z fononami prowadzącym do defazowania spinów.

Nawet o rząd krótsze czasy defazowania stanu ekscytonowego w porównaniu do czasu
defazowania spinu są spodziewanym wynikiem. Do zachowania koherencji stanu ekscyto-
nowego wymagana jest koherencja spinów nośników tworzących ten stan. Większa liczba
stopni swobody mo£e skrócić mierzony czas koherencji stanu ekscytonowego w porówna-
niu z czasem koherencji pojedynczego spinu nośnika. Uzyskano niezerowy stopień nierozró£-
nialności pojedynczych fotonów, przy pobudzaniu kwazirezonansowym oraz bez zastosowań
struktur fotonicznych powodujących efekt Purcella. Z kolei, w przypadku spinów nośników
uzyskano czasy defazowania porównywalne z tymi uzyskiwanymi dla kropek kwantowych
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wzrastanych w innych ukşadach materiaşowych. Obie obserwacje potwierdzişy tezę, £e
badane kropki kwantowe, emitujące w trzecim oknie telekomunikacyjnym, stano-
wią obiecującą platformę dla zastosowań w kwantowym przetwarzaniu informacji.
Ponadto, potwierdzono, £e rodzaj zastosowanej metody epitaksjalnego wzrostu
w trybie Stranskiego-Krastanowa nie determinuje jednoznacznie wşaściwości ba-
danych kropek kwantowych w zakresie ich parametrów optycznych i spinowych.
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