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Kurzzusammenfassung

In dieser Arbeit wird die Spindynamik lokalisierter Locher in Halb-
leiter-Quantenpunkten mit der Methode der Spinrauschspektrosko-
pie untersucht. Diese Technik ermoglicht eine optische Abfrage des
Lochspins im thermodynamischen Gleichgewicht. Die Anzahl der
abgefragten Spins reicht von einigen zehn in einem Ensemble von
Quantenpunkten bis hin zu einem einzelnen Lochspin in einem indi-
viduellen Quantenpunkt. Die intrinsische Dynamik des Lochspins in
Quantenpunkten wird im Wesentlichen durch die Hyperfeinwechsel-
wirkung mit den Kernspins bestimmt, was im Kontext des Zentral-
Spin-Problems steht.

Fiir Ensemble-Messungen kann die transversale Spinlebenszeit zu
T3 = 27 ns bestimmt werden und liefert den Nachweis fiir einen po-
sitiv geladenen Quantenpunkt. Zudem wird die longitudinale Spin-



lebenszeit 17 in Abhéngigkeit vom externen longitudinalen Magnet-
feld sowie der Leistung des Abfragelasers untersucht. Die Magnet-
feldabhangigkeit bestétigt die Bedeutung der Hyperfeinwechselwir-
kung fiir Locher und zeigt die Moglichkeit, dass ein Abschirmen der
Dephasierung iiber die Hyperfeinwechselwirkung durch ein externes
Magnetfeld moglich ist. Die Restabsorption des Abfragelasers zeigt
den empfindlichen Einfluss auf die gemessene Spinlebenszeit.

Mit der polarisationsaufgelosten Photolumineszenz liasst sich insbe-
sondere der Ladungszustand einzelner Quantenpunkte bestimmen.
Die Abhéngigkeit der integrierten Spinrauschleistung bestéitigt den
Zusammenhang des Spinrauschens mit einer einzelnen Resonanz ei-
nes geladenen Quantenpunktes. Wie fiir den Fall von Ensemble-
Messungen wird ein numerisches Modell entwickelt, das den Verlauf
der Spinlebenszeit in Abhéingigkeit der Abfrageintensitiit wiedergibt.
Hierfiir wird die Ladungsfluktuation in der Umgebung des Quanten-
punktes berticksichtigt. Weiterhin wird die Abhéingigkeit der T;-Zeit
vom externen Magnetfeld behandelt. Uber die Untersuchung zum
longitudinalen Magnetfeld ldsst sich das effektive Kernmagnetfeld
fiir den Lochspin zu 3...5 mT abschétzen. Zusétzlich zeigt die Spin-
lebenszeit einen Anstieg ohne Séttigung iiber vier Groflenordnungen
fiir kleine externe Magnetfelder bis 31 mT, der dem Zusammenhang
T, o B3/? folgt. Fiir ein longitudinales Magnetfeld von 31 mT be-
trégt die experimentell bestimmte T7-Zeit 180 ps.

Die Korrelation héherer Ordnung zeigt fiir eine simulierte Spindyna-
mik, dass hiermit Details zur Ladungsfluktuation aufgelost werden
konnen. Die Spektren lassen sich verschiedenen, zeitlich fluktuieren-
den Resonanzen zuordnen.

Schlagworte: Halbleiter, Quantenpunkte, Spindynamik,
Spinrauschen



Abstract

In this thesis the spin dynamics of holes localized in semiconductor
quantum dots is investigated by spin noise spectrosopy. Using this
technique the hole spin can be optically probed while it remains in
thermodynamic equilibrium. The number of spins that are probed
in this way is up to a few tens in ensembles of quantum dots, down
to as few as a single hole spin in an individual quantum dot. The
intrinsic hole spin dynamics is mainly affected by the hyperfine in-
teraction with the nuclear spin bath in the context of the central
spin problem.

The transverse spin lifetime 7% is found to be 27 ns for the spin en-
semble, this is given as evidence that the quantum dots are positively
charged. Further, the longitudinal spin lifetime T} is investigated un-
der the influence of the external longitudinal magnetic field and as



a function of the probe laser power. The magnetic field dependence
underlines the relevance of hyperfine interaction for hole spins in
quantum dots. One can screen the influence of hyperfine interaction
by an external magnetic field. The magnitude of residual laser ab-
sorption also has a significant effect on the spin lifetime.
Polarisation resolved photoluminescence is used to determine the
charge status of the quantum dot. The integrated spin noise power
confirms that the origin of the spin noise is from a single resonance
of a charged quantum dot. A numerical model is developed to repro-
duce the dependence of the spin lifetime on the probe laser intensity.
Charge fluctuations in the vicinity of the quantum dot are taken into
account. Furthermore, the dependence of the T7 time on an exter-
nal magnetic field is investigated. Using this, the effective nuclear
magnetic field is estimated for hole spins to be a 3...5 mT. The spin
lifetime shows a significant increase without any saturation for small
magnetic fields up to 31 mT. This relation is described by T} oc B3/2
behaviour. The measured T} time is 180 ps for a longitudinal ma-
gnetic field of 31 mT.

Simulations of the spin dynamics show that correlations of higher or-
der reveal details about the charge fluctuations. The specific spectral
peaks can be individually attributed to the different time-fluctuating
resonances.

Keywords: semiconductor, quantum dots, spin dynamics,
spin noise
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KAPITEL 1

Einleitung

Die Entwicklung der Informationstechnologie zum Quantencompu-
ter setzt einen langlebigen kohérenten Zustand voraus. Dieser kann
in Form des Spins eines Ladungstréigers realisiert werden. Die Grofie
eines einzelnen Spins stellt ein quantenmechanisches Zwei-Level-Sys-
tem dar [1,2]. Damit ldsst sich ein sogenanntes Qubit realisieren,
welches dem quantenmechanischen Pendant eines Bit entspricht und
sich durch die Superposition zweier moglicher Zustéinde auszeichnet.
Zur Anwendung als Qubit in einem Quantencomputer muss der Spin
initialisierbar, manipulierbar und auslesbar sein [3].

Insbesondere Systeme aus dem Bereich der Festkorperphysik - wie
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1 Einleitung

der Spin lokalisierter Ladungstriger in Halbleiter-Quantenpunkten -
werden in diesem Zusammenhang als aussichtsreiche Kandidaten an-
gesehen. Ein Vorteil von Quantenpunkten liegt in der flexiblen Her-
stellung und der méglichen Implementierung in bestehende Halblei-
terstrukturen durch positionskontrolliertes Wachstum [4]. Weiterhin
existiert eine mogliche Skalierbarkeit durch die Wechselwirkung mit
Licht und der Nutzung von Photonen als fliegende Qubits [5].
Quantenpunkte haben weitere besondere Eigenschaften. So stellen
Quantenpunkte Einzelphotonenquellen mit exzellenten optischen Ei-
genschaften dar [3,6,7]. Zudem ermoglicht die effiziente Wechselwir-
kung mit Photonen die Verschriankung zwischen Photon und Quan-
tenpunkt [5, 8-11] sowie die Erzeugung verschrinkter Photonen-
Paare mit Quantenpunkten [12]. Verschrinkung bedeutet hier eine
quantenmechanische Verbindung zweier Spins iiber weite Entfernun-
gen.

Die fiir die Realisierbarkeit eines Quantencomputers notwendigen
DiVincenzo-Kriterien [13,14] sind fiir Quantenpunkte beispielsweise
mit der experimentellen Demonstration der Initialisierbarkeit [1,2,
15-18], der Manipulation [19-24] und des Auslesens [25,26] vom La-
dungstragerspin gezeigt worden. Eine ganz wesentliche Kenngrofie
in diesem Zusammenhang ist die Kohérenzzeit oder Spinlebenszeit.
Diese beschreibt die Dynamik des Informationsverlustes eines Spins
und muss signifikant linger sein als die Manipulations- und Ausle-
seprozesse [27]. Wenngleich die Manipulation schon im Bereich von
Pikosekunden durch die Nutzung gepulster Laser stattfinden kann,
sind fiir spédtere Anwendungen moglichst lange Spinlebenszeiten vor-
teilhaft.

Fiir einen lokalisierten Spin in einem Quantenpunkt ergibt sich fiir
die Spinlebenszeit der Vorteil, dass viele Mechanismen unwirksam
sind, die die Spinlebenszeit in hoher-dimensionalen Systemen be-
grenzen [28]. Im Wesentlichen ist die Dynamik durch die Hyperfein-
wechselwirkung mit den Spins der Kerne im Quantenpunkt-Volumen
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bestimmt. Hiermit stellt ein Quantenpunkt ein gutes Beispielsys-
tem [29] fiir das Zentral-Spin-Problem [30-32] dar. Dieses Zentral-
Spin-Problem bezeichnet ein System aus einem zentralen Spin und
einem umgebenden Spinbad. W&hrend Lochspins in Volumenmate-
rial oder Quantenfilmen im Vergleich zu Elektronen sehr kurze Le-
benszeiten aufweisen [28], ist die fiir lokalisierte Lécher dominierende
Hyperfeinwechselwirkung im Vergleich zu Elektronen im Quanten-
punkt sogar verringert [28, 33, 34]. Lokalisierte Locher zeigen sich
somit als sehr vielversprechend in Bezug auf lange Spinlebenszei-
ten [1,18,20,35]. Andere Varianten zur Minderung der Hyperfein-
wechselwirkung sind die Verwendung von kernspinfreien Materialien
wie etwa isotopenreinem Silizium [36] oder eine gezielte Kernspin-
polarisation [37].

Die Wechselwirkung mit den Kernspins lésst sich zudem durch ex-
terne Magnetfelder verdndern [28, 31, 33, 38]. In Hinblick auf den
Einfluss externer Magnetfelder existieren zahlreiche Untersuchun-
gen und Modelle fiir den Bereich hoher Magnetfelder [2, 39-42],
wohingegen noch Unstimmigkeiten fiir kleine Magnetfelder vorherr-
schen [41,43].

Diese Arbeit soll zum weiteren Verstéindnis der Spindynamik loka-
lisierter Locher in Quantenpunkten im Kontext des Zentral-Spin-
Problems beitragen. Insbesondere der Bereich kleiner Magnetfelder
steht im Fokus der Untersuchungen. Als Methode wird die Spin-
rauschspektroskopie verwendet. Diese stellt eine Technik mit breiten
Anwendungsmoglichkeiten und besonderen Eigenschaften dar [44].
Sie besitzt storungsfreien Charakter und das Spinsystem wird nicht
nachhaltig verdndert. Grundsitzlich ist im Grenzfall eine quanten-
mechanisch storungsfreie Messung ohne Projektion des Spinzustan-
des moglich [45]. Weiterhin kann mittels Spinrauschspektroskopie
eine Verschrinkung von Spin-Ensembles realisiert werden, wie fiir
Atom-Ensembles gezeigt wurde [46,47]. Nach ersten Spinrauschmes-
sungen am Quantenpunkt-Ensemble in 2010 [48] und 2012 [49, 50]
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1 Einleitung

stellt die in dieser Arbeit vorgestellte Detektion eines einzelnen Spins
das ultimative Limit dar.

Im Folgenden werden zunéchst die notigen theoretischen Grundla-
gen erlautert. Hierzu zéhlen Halbleiter-Quantenpunkte und deren
optische Eigenschaften, die Spindynamik lokalisierter Ladungstrager
und das Prinzip der Spinrauschspektroskopie. Anschliefend wird der
Versuchsaufbau und das verwendete Probensystem von Lochern in
Quantenpunkten dargestellt. Zur besseren Einordnung der Ergebnis-
se werden kurz Messungen aus [49,51] am Quantenpunkt-Ensemble
vorgestellt um im Weiteren die Photolumineszenz- und Spinrausch-
messungen am Quantenpunkt-Ensemble und schlieflich am einzel-
nen Lochspin darzustellen. Hierbei wird die Abhéngigkeit der Spin-
lebenszeit von externen Magnetfeldern und Eigenschaften des Abfra-
gelasers untersucht. Es wird ein numerisches Modell erldutert, das
die experimentellen Befunde wiedergibt und Ladungsfluktuationen
in der Umgebung der Quantenpunkte beriicksichtigt. Im Anschluss
wird kurz auf Korrelationen héherer Ordnung eingegangen. Die Ar-
beit schlieft mit einer kurzen Zusammenfassung und einem Aus-
blick auf weitere Untersuchungen. Teile dieser Arbeit sind in [52-55]
verdffentlicht.
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KAPITEL 2

Theoretischer Hintergrund

Zum Versténdnis der in Kapitel 4 und 5 vorgestellten Ergebnisse
dieser Arbeit sollen hier die nétigen theoretischen Grundlagen ein-
gefithrt werden. Hierzu zédhlen das System eines Halbleiter-Quanten-
punktes (englisch: quantum dot, QD) und dessen Photolumineszenz
(PL) sowie die Bestimmung des Ladungszustandes eines Quanten-
punktes iiber die Photolumineszenz. Weiterhin werden die quanten-
mechanische Grofle des Spins von Elektronen und Lochern im Quan-
tenpunkt und deren Lebenszeit sowie Wechselwirkung mit dem um-
gebenden Kernspinbad (Hyperfeinwechselwirkung) behandelt. Ins-
besondere werden die Unterschiede zwischen Elektronen und Loch-

21

o~
©
§=
=
©
X




2 Theoretischer Hintergrund

ern im Zentral-Spin-Problem beschrieben, welches ein System aus
einem zentralen Spin in einem Bad von Kernspins bezeichnet. An-
schlieBend wird das Prinzip der Spinrauschspektroskopie (SRS) er-
ldutert. Hierzu wird auf die optischen Auswahlregeln, den Faraday-
Effekt sowie die Statistik der Ladungstragerspins im thermodynami-
schen Gleichgewicht eingegangen.

2.1 Quantenpunkte

Halbleiterquantenpunkte sind ein spezielles System einer Halbleiter-
Heterostruktur. Das bedeutet, dass unter Beriicksichtigung der Band-
liicke und der Gitterkonstante zweier Halbleiter eine Potentialstruk-
tur fiir die Ladungstriager entsteht, die die Bewegung der Elektro-
nen im Leitungsband bzw. der Locher im Valenzband in allen drei
Raumrichtungen einschrankt. Durch die vollstidndige Bewegungsein-
schrinkung und der damit verbundenen Ausdehnung der Wellen-
funktion in der Gréflenordnung der De-Broglie-Wellenléinge in Fest-
kérpern handelt es sich um nulldimensionale Nanostrukturen [56,57].

N

+ InAs quantum dot

Wetting layer

Abbildung 2.1: Transmissionselektronenmikroskop-Aufnahme ei-
nes Halbleiter-Quantenpunktes (aus [3]).
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2.1 Quantenpunkte

Ein wesentliches Merkmal der eingeschrankten Dimensionalitét von
Ladungstragern in Halbleitersystemen ist die verdnderte Zustands-
dichte. Die quasi-kontinuierliche Zustandsdichte von Volumen-Halb-
leitern [58] geht fiir Quantenpunkte in eine diskrete Zustandsdichte
vollstédndig quantisierter Energien iiber (vgl. Abb. 2.2) [59]. Auf-
grund der Analogie zur Zustandsdichte von Atomen werden Quan-
tenpunkte auch als kiinstliche Atome bezeichnet [29,60].

density I
of states | H
'l |\ d=0
oo |
[\ \ | _— d=3
I DA
3 Y
TS
) 3 i d=1
N
S
Vi ~.
- |[ s S
//
energy

Abbildung 2.2: Zustandsdichte als Funktion der Energie fiir
Halbleitersysteme unterschiedlicher Dimension berechnet aus der
Effektiven-Masse-Néherung (aus [59]).

Die in dieser Arbeit untersuchten Quantenpunkte basieren auf den
ITII-V Verbindungshalbleitern Galliumarsenid (GaAs) und Indiumar-
senid (InAs), welche in der Zinkblende-Struktur kristallisieren. Die
fiir optische Prozesse wichtigsten Bénder befinden sich im Impuls-
raum am ['-Punkt. In der Beschreibung mittels 8-Band kp-Storungs-
theorie sind dies ein Leitungs- und drei Valenzbénder [61]. Die Va-
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2 Theoretischer Hintergrund

lenzbénder sind unterteilt in Schwer- (HH) und Leichtloch (LH)
sowie das Split-Off Band (SO), wobei letzteres wegen des grofien
energetischen Abstands im Folgenden aufler Acht gelassen wird (vgl.
Abb. 2.3). Die Verspannung und lokale Einschriinkung der Ladungs-
triager fiihrt zu einer Aufspaltung Ay von Schwer- und Leichtloch-
band am I'-Punkt [1,28, 33].

/ AN
LH

/TN

Abbildung 2.3: Energiedispersion von Leitungsband (e), Schwer-
lochband (HH), Leichtlochband (LH) und Split-Off-Band (SO)
im Halbleiter mit der Bandliicke £, und der aufgehobenen Ent-
artung zwischen Leicht- und Schwerlochband Ay .

Die starke Lokalisierung der Elektron- und Lochwellenfunktion auf
den Bereich des Quantenpunktes erhoht die Coulomb-Wechselwirk-
ung der beiden entgegengesetzt geladenen Teilchen und fithrt da-
mit zu einer Wechselwirkungsenergie, die der Bindungsenergie des
Exzitons (X) entspricht. Das Exziton ist ein gebundenes Elektron-
Lochpaar, dessen Bindungsenergie die Ubergangsenergie des Kom-
plexes verringert. Zur Berechnung der Bindungsenergie eines solche
Exziton-Komplexes wird ein angepasstes Wasserstoffmodell verwen-
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2.1 Quantenpunkte

det. Fiir Volumen-Halbleiter fithren Exzitonen zu Energiezustéinden
innerhalb der Bandliicke. In Quantenpunkten verschiebt die Exziton-
Bindungsenergie die entsprechenden diskreten Ubergangsenergien.
Zudem koénnen zuséatzliche Ladungstriger im Quantenpunkt gela-
dene Exzitonen-Komplexe bewirken, deren Ubergangsenergien wie-
derum durch die Coulomb-Wechselwirkung der beteiligten Ladungs-
triager verdndert sind (weitere Details in Abschnitt 2.1.3).

2.1.1 Herstellung

Eine Methode zur Herstellung optisch aktiver Quantenpunkte ist
das Stranski-Krastanov-Verfahren [59,62]. Hierbei wird mit Moleku-
larstrahlepitaxie (englisch: molecular beam epitaxy, MBE) auf ein
Halbleitermaterial (hier: GaAs) ein Material mit geringerer Band-
licke und groflerer Gitterkonstante aufgebracht (hier: InAs) (vgl.
Abb. 2.4).

6 F&AIN T T T ™
zinc-blende

£ T=0K

r-valley energy gap (eV)

Lattice constant (A)

Abbildung 2.4: Bandliicke und Gitterkonstante von verschiedenen
Element- und Verbindungshalbleitern (aus [61]).
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2 Theoretischer Hintergrund

Durch die Fehlanpassung der Gitterkonstanten, die im Bereich > 5%
liegen sollte [63], kommt es zu einer Verspannung im Materialsystem.
Nach dem Aufbringen von etwa 1,5 Atomlagen InAs bilden sich InAs-
Inseln [64].

u
o

=

[ -

113

S

Abbildung 2.5: Deformation und Verspannungsabbau bei Inselbil-
dung von Quantenpunkten beim Stranski-Krastanov-Wachstum
(aus [65]).

EE
T

Diese energetische Relaxation der Verspannungsenergie zu Inseln ge-
schieht hierbei selbstorganisiert und mit einer zufilligen Verteilung.
Die statistische Verteilung von Grofle, Anzahl sowie Position der
InAs-Inseln lassen sich durch Parameter wie Temperatur und InAs-
Gehalt beeinflussen. AnschlieBend werden die InAs-Inseln und die
verbleibende Benetzungsschicht (englisch: wetting layer, WL) mit
dem Basismaterial GaAs iiberwachsen und man erreicht eine dreidi-
mensionale Potentialtopf-Struktur im Leitungs- und Valenzband in
der Gréfie von einigen Nanometern [3]. Es gibt andere Arten von
Quantenpunkten, bei denen beispielsweise die lokale Position der
Quantenpunkte gezielt durch vorgeédtzte Locher beeinflusst werden
kann [4,66], verspannungsfreie Droplet-Quantenpunkte [67,68] sowie
Kontakt-definierte [69] und kolloidale Quantenpunkte [70], die hier
nicht weiter behandelt werden.
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2.1 Quantenpunkte

2.1.2 Energieniveaus und Bandstruktur

Der Vorteil der Quantenpunkte als kiinstliche Atome gegeniiber wirk-
lichen Atomen liegt in der Einstellbarkeit der Absorptions- und Emis-
sionswellenldnge. Diese herausragende Eigenschaft eines Quanten-
punktes héngt hauptséichlich von der Wahl der kombinierten Halb-
leiter-Materialien und der Grofie des Quantenpunktes ab. So lassen
sich Quantenpunkte iiber einen weiten Spektralbereich herstellen. Es
existieren Galliumnitrid-Quantenpunkte mit der Ubergangsenergie
im UV-Bereich [71] bis hin zu InAs-Quantenpunkten auf Indium-
phosphid-Substrat im Telekommunikationsband (1,5 pm) [72]. Die
hier untersuchten (InGa)As-Quantenpunkte liegen im Nahinfrarot-
Bereich.

Die diskreten Energie-Niveaus eines Quantenpunktes lassen sich in
erster Naherung in Analogie zum quantenmechanischen Potential-
topf herleiten. Hierbei wird vereinfacht ein unendlich hohes Recht-
eckpotential fiir alle quantisierten Raumrichtungen angenommen.
Damit ergibt sich fiir ein Teilchen mit effektiver Masse m™* auf ei-
ner in L, eingeschrankten Dimension und einer stehenden Welle der
Wellenlénge A, fiir den Wellenvektor k., [63]:

kyp=-—=—. (2.1)
Hieraus folgt eine Grundzustandsenergie AFE,

thg 1 K2 2
s (B)(E) e

die von Null verschieden ist. Die Energien der héheren Zusténde E,, .
ergeben sich zu:

E,.=n*AE,. (2.3)
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2 Theoretischer Hintergrund

Fiir die in allen drei Raumdimensionen eingeschrankten Ladungs-
tréger resultieren insgesamt die vollstdndig quantisierten Energieni-
veaus [73]:

a2 (02 n2 2
E(ng,ny,n,) = = 4 Y42 2.4
(g, Ny, M2) Py <L§+L§+L§ (2.4)

Diese Uberlegung dient keiner absoluten Reproduktion der Quanten-
punkt-Energien, da deren tatséchliche Form stark von einem Quader
abweicht. Sie spiegelt aber das wesentliche Ergebnis wider, dass die
Lagen der einzelnen Elektron- und Loch-Energieniveaus und damit
die Ubergangsenergien in erster Linie von der rdumlichen Ausdeh-
nung des Quantenpunkt-Potentials abhédngen, vollstdndig quantisiert
sind und eine von Null verschiedene Grundzustandsenergie besitzen.
Eine realistischere Betrachtung zu den Energieniveaus findet sich
z.B. in [73] in Form einer sphérischen Geometrie oder der sogenann-
ten ,,inverted lense“-Geometrie.

Neben der Grofle der Quantenpunkte hat unter anderem auch die
Menge des eindiffundierten GaAs beim Uberwachsen einen Einfluss
auf die Emissionswellenldnge. So konnen verschiedene Ausheiz-
Schritte im Wachstumsprozess diese Diffusion erhdhen und so ei-
ne gezielte Verschiebung der Emission zu héheren Energien bewir-
ken [74,75].

2.1.3 Photolumineszenz und Feinstruktur

Bei einer optischen Anregung im Barriere-Material der Quanten-
punkte relaxieren die photogenerierten Elektronen und Loécher in
die energetisch niedrigeren Quantenpunkt-Zustinde. Im Falle eines
anfangs unbesetzten Quantenpunktes findet die strahlende Rekom-
bination (Photolumineszenz) von Elektron und Loch aus den nied-
rigsten Energieniveaus im Quantenpunkt statt. Durch eine erhohte
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Anregungsdichte freier Elektronen und Locher kénnen mehrfach be-
setzte Exzitonen (2X, ...) oder geladene Exziton-Komplexe (X
bzw. X7) in der Signatur der Photolumineszenz auftauchen (vgl.
Abb. 2.6). Dies ist ebenso durch eine vorhandene Gleichgewichtsla-
dung der Quantenpunkte iiber eine Dotierung moglich.

-0—] o Kelel 00
e el e _jee|
X° X* X 2X

Abbildung 2.6: Unterschiedliche Exzitonen-Komplexe im Quan-
tenpunkt: neutrales Exziton (X°), positiv geladenes (X*) und
negativ geladenes Exziton (X~) sowie Biexziton (2X).

Im Folgenden werden nur einfache Exzitonen-Komplexe im Grund-
zustand betrachtet. Die Quantenpunkte kénnen durch eine Dotie-
rung mit Elektronen (n-Dotierung) oder Lochern (p-Dotierung) einen
zusiétzlichen Ladungstriger (im thermodynamischen Gleichgewicht)
enthalten. Uber die Charakteristik in der Photolumineszenz kann un-
terschieden werden, ob der optische Ubergang von einem neutralen
(X%) oder einem geladenen Exziton! (X*) resultiert. Diese Signatur
in der Photolumineszenz dient im weiteren Verlauf der vorldufigen
Identifikation der neutralen und positiv geladenen Quantenpunk-
te [76].

Durch die Anwesenheit eines Elektron- und Lochspins im Exziton-

n der hier untersuchten Arbeit handelt es sich aufgrund einer p-artigen Hin-
tergrunddotierung durch Kohlenstoffverunreinigungen im MBE-Wachstums-
Prozess um positiv geladene Exzitonen. Es wird spédter noch ausfiihrlicher
auf eine Begriindung der positiven Ladung der Quantenpunkte eingegangen.
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2 Theoretischer Hintergrund

Komplex kommt es zu einer Austauschwechselwirkung der beiden
Spin-Spezies. Diese Austauschenergie des Exzitons Feychange kann
mit der Exziton-Wellenfunktion ¥ x und den Elektron- und Lochko-
ordinaten 7, bzw. 7, iiber

cxchangc X //d 7'1d37"2\I/X( =7 77 :772)
(2.5)
= FQ, Fh = Fl)

aE *|‘PX(’7

beschrieben werden. Eine Separation des Integrals im realen Raum
fiihrt zu einem Hamilton-Operator des neutralen Exzitons fiir den
kurzreichweitigen Anteil, d.h. sofern Elektron und Loch aus dersel-
ben Wigner-Seitz-Einheitszelle beitragen, in der Form

chchangc = - Z (aiJh,iSe,i + biJ]iiSe,i) 3 (26)

i=ay,z

mit dem Elektronspin S, und dem Lochspin J; sowie den Spin-
Spin-Kopplungskonstanten a; und b;. Der Wert des Elektronspins
betragt S, = 1/2 mit S, , = £1/2 und der des Lochspins J, =
3/2 mit Jp, = £3/2 in Wachstumsrichtung z. Aufgrund der im
Vergleich zur Feinstruktur groflen Aufspaltung Apy gegeniiber den
Leichtlochzusténden in Quantenpunkten werden im Weiteren nur
reine Schwerlochzusténde beriicksichtigt. Es gibt zwei Arten von
Exzitonen: dunkle Exzitonen, deren z-Projektion des Gesamtspins
|M| = |Se.» + Jn,z| = 2 betrigt und die damit aufgrund der notigen
Drehimpulserhaltung bei Wechselwirkung mit Photonen (Drehim-
puls +1) optisch inaktiv sind. Weiterhin gibt es die optisch akti-
ven Exzitonen, sogenannte helle Exzitonen, mit Gesamtdrehimpuls
|M| = 1. Mit den Exzitonen-Zusténden |1),|—1),|2) und|—2) als
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Basis ergibt sich als Matrix fiir den Hamilton-Operator

+d +61 O 0

H . 1 +d01 +do 0 0
exchange — 9 0 0 _50 +(52
0 0 +d42 —do

(2.7)

(11),1=1),12),|-2))

Hierbei gilt fiir 6o = 1,5(a, +2,25b;), &1 = 0,75 (b; — b,) und
92 = 0,75 (by + by). Es zeigt sich eine energetische Aufspaltung der
[1) und |—1) Zusténde gegeniiber den |2) und |—2) Zustéinden um
do. Aufgrund einer in der Regel nicht vorliegenden Rotationssymme-
trie fiir selbstorganisierte Halbleiter-Quantenpunkte (b, # b,) unter-
scheiden sich zudem die Zusténde |1) und |—1) um ;. Als Eigen-
zustdnde der Matrix 2.7 ergeben sich dadurch symmetrische und an-
tisymmetrische Linearkombinationen von |1) und |—1). Zusétzlichen
Beitrdge in der Aufspaltung durch die Beriicksichtigung der lang-
reichweitigen Wechselwirkung, welche hauptséchlich in helle und
dunkle Exzitonen aufspaltet, sind in dg und §; als Modifikation der
Terme Ag und A in der Matrix 2.7 enthalten. Hieraus resultiert eine
Aufspaltung wenn keine Rotationssymmetrie (Dog-Symmetrie) vor-
liegt (vgl. Abb. 2.7 (rechts)). Aufgrund der Basis aus Linearkombi-
nationen der beiden Exziton-Zusténde weisen die beiden energetisch
aufgespaltenen hellen Exziton-Zustédnde eine orthogonale lineare Po-
larisation auf. Die Achsen der linearen Polarisation definieren sich
iiber die elliptische Form des Quantenpunktes, die sich entlang von
Kristallachsen im Wachstum ausprégt.

Sofern es sich um ein geladenes Exziton im Grundzustand han-
delt, entfillt die Austauschwechselwirkung durch die verschwinden-
de Spindichte des doppelt vorliegenden Ladungstrigers im Spin-
Singlett-Zustand. Diese Signatur der Aufspaltung fiir neutrale Ex-
zitonen liegt bei vollsténdiger Abwesenheit externer Magnetfelder
vor [76]. Fiir externe Magnetfelder ergibt sich zusétzlich eine we-
sentlich starkere lineare Aufspaltung iiber die Zeeman-Energie.
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Abbildung 2.7: Aufspaltung neutraler Exzitonen im Quanten-
punkt mit (links) und ohne Ds4-Symmetrie (rechts) (nach [76]).
Bei nicht-rotationssymmetrischen Quantenpunkten ergibt sich ei-
ne Feinstrukturaufspaltung der hellen Exziton-Zustinde von Aj.

2.2 Spindynamik und Spinlebenszeit

Fiir die quantenmechanische Grofle des Spins, in diesem Fall der Spin
eines lokalisierten Elektrons oder Lochs im Quantenpunkt, ist die
Spinlebenszeit und die damit verbundene Spindynamik eine zentrale
Kenngrofle. In diesem Abschnitt sollen die entscheidenden Mecha-
nismen und Vorgéinge, die die Spinlebenszeit bestimmen, erldutert
werden. Im Anschluss wird der Einfluss externer Magnetfelder auf
die Spindynamik betrachtet. Das System aus Ladungstrégerspin und
Kernspins ist ein ideales Modell des Zentral-Spin-Problems [29].

Geméf der Quantenmechanik kann der Spinzustand immer nur in
Bezug auf die Beobachtungsrichtung bestimmt werden. Wird bei-
spielsweise ein Spin oder ein Ensemble von Spins polarisiert, geht die-
se Spininformation aufgrund verschiedener Prozesse mit der Zeit in
ein thermodynamisches Gleichgewicht zuriick. Diese Dynamik wird
iiber die Spinlebenszeit beschrieben. Es werden zwei verschiedene
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2.2 Spindynamik und Spinlebenszeit

Spinlebenszeiten unterschieden [77], wie sie in den Spin-Bloch-
Gleichungen eingefiihrt werden [78]. Zum einen die longitudinale
Spinrelaxationszeit 77, welche die Riickkehr in eine Gleichgewichts-
situation beschreibt und mit einer Energieabgabe an die Umgebung
einhergeht. Daneben gibt es die transversale Spindephasierungszeit
T, die unter Beriicksichtigung reversibler Prozesse im Spin-Ensemble
als T3 bezeichnet wird [44,79]. Als wesentliche Prozesse, welche die
Spinlebenszeit bestimmen, wirken bei verschiedenen Halbleitersys-
temen in unterschiedlich starker Ausprigung der Elliott-Yafet-, der
Dyakonov-Perel- und der Bir-Aronov-Pikus-Mechanismus [77, 80—
82]. Fiir den hier untersuchten Fall stark lokalisierter, nicht-wechsel-
wirkender Ladungstréger mit vollstéandig quantisierten Energien sind
diese genannten Prozesse aber zu vernachléssigen im Vergleich zur
dominierenden Hyperfeinwechselwirkung, welche im folgenden Ab-
schnitt nidher betrachtet wird [83,84].

Zudem kann fiir lokalisierte Ladungstriger die Spindynamik {iber
die Wechselwirkung mit Phononen oder die Quadrupolwechselwir-
kung der Kernspins bestimmt werden, die durch verspannungsin-
duzierte Gradienten lokaler elektrischer Felder hervorgerufen wird
[50, 85]. Die Wechselwirkung mit Phononen ist aber insbesonde-
re bei tiefen Temperaturen und niedrigen Magnetfeldern unwirk-
sam [42]. Bei grofilen Magnetfeldern gewinnen Phononen-assistier-
te Spin-Bahn-Mechanismen an Bedeutung [2, 39, 83], wihrend die
Phononen-assistierte Spinflip-Rate fiir schwache Magnetfelder sehr
klein wird durch die geringe Zeeman-Aufspaltung und die verschwin-
dende Phononen-Zustandsdichte bei passender Energie [40,41, 86].
Aus [87] ergibt sich, dass insbesondere Ein-Phonon-Prozesse bei nied-
rigen Magnetfeldern unwirksam werden, wahrend Zwei-Phonon-Pro-
zesse bei kleinen Magnetfeldern und endlichen Temperaturen eine
Rolle spielen kénnen (> 2 K in [43] oder > 7 K in [41]). Wei-
terhin kann die Spinflip-Raman-Streuung die Spinlebenszeit limitie-
ren [16,25]. Die Quadrupolwechselwirkung trigt zur Dephasierung
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2 Theoretischer Hintergrund

des Zentral-Spins bei, sofern die Stéirke in der Gréflenordnung der
Hyperfeinwechselwirkung liegt [85]. Im Folgenden wird die Hyper-
feinwechselwirkung des lokalisierten Ladungstrigers mit den Kern-
spins genauer behandelt.

2.2.1 Hyperfeinwechselwirkung

Die quantenmechanische Grofle des Ladungstriagerspins unterliegt
iiber die Fermi-Kontakt-Kopplung, die Dipol-Dipol-Kopplung und
die Kopplung des Ladungstriger-Bahndrehimpulses an den Kernspin
der Hyperfeinwechselwirkung mit den umgebenden Kernspins [88],
sofern diese von Null verschieden sind, wie es fiir InAs gegeben ist
[31]. Der einzelne Ladungstréiger steht unter dem Einfluss von etwa
10° Kernspins im Volumen des Quantenpunktes. Die Dynamik eines
Gesamtspins S in einem Magnetfeld b=FB /B kann iiber die Losung
der Bewegungsgleichung geméf [31] beschrieben werden:

S(t) = (§0 . 5) b+ [50 - (50 . (_)') l_;} cos (wrt)

. N (2.8)
+ ([So — (So . b) b} X b) sin (wrt) ,
wobei wy, die Larmor-Frequenz und Sy die Ausgangspolarisation be-
zeichnet. Die Larmor-Frequenz selbst errechnet sich aus dem effek-
tiven g-Faktor ¢g*, dem Bohrschen Magneton pp, dem reduzierten
Planckschen Wirkungsquantum %~ und dem effektiven Magnetfeld
B:
* *
_9 uhBB bzw. vy = %.
Betrachtet man nun den Fall mehrerer Ladungstriagerspins in ver-
schiedenen Quantenpunkten, so fiihrt die zuféllige Verteilung der
Kernspins und damit der effektiven Kernmagnetfelder jedes einzel-
nen Quantenpunktes zu unterschiedlichen Larmor-Frequenzen und

wr

(2.9)
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2.2 Spindynamik und Spinlebenszeit

damit zu einer Anderung der Phasenbeziehung der Ladungstriiger-
spins, was einen Verlust des urspriinglichen Gesamtspins zur Folge
hat (vgl. Abb. 2.8). Das effektive Kernmagnetfeld eines Quanten-

Abbildung 2.8: Prinzip der Dephasierung einer Ursprungsspinpo-
larisation wegen der unterschiedlichen Prézession der Ladungs-
triger (blau) in ihren individuellen Kernmagnetfeldern (grau,
Overhauser-Feld) (aus [89]).

punktes By (Overhauser-Feld) kann in einer ersten Néherung fiir
kurze Zeiten als konstant angenommen werden, da die Prézessions-
frequenz des Ladungstrigers im Kernmagnetfeld wesentlich hoher
ist als die Prazessionsbewegung der Kernspins im Feld des Ladungs-
trigers [31]. Hiermit ldsst sich die Bewegung des Spins wiederum
itber Gleichung 2.8 beschreiben. Das effektive Kernmagnetfeld wird
iiber die Position R und den Spin I der Kerne und mit der Wellen-
funktion des Elektrons? W(R) beschrieben [31,90]:

By = o <ZAJ‘\II<RJ)‘ IJ> . (2.10)

N

2Den Berechnungen in [31] folgend, werden hier zunichst Elektronspins ange-
nommen. Der Ubergang zu den eigentlich gemessenen Lochspins wird spéter
behandelt.
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2 Theoretischer Hintergrund

Hierbei bezeichnet vy das Volumen der primitiven Einheitszelle und
ge den Elektron-g-Faktor. A7 berechnet sich gemé8 A7 = (ajupge/1o)
(1/|W(R9))?) mit a; als Magnetfeld eines einzelnen Kerns fiir das
Elektron. Folgen die Kernmagnetfelder der Quantenpunkte einer
Gauflschen Wahrscheinlichkeitsverteilung, ergibt sich aus der Bewe-
gungsgleichung der Spins (Gleichung 2.8) fiir die gemittelte Gesamt-

spinpolarisation [31]:
2 2
t t
1-2 — — | = 2.11
<2TA> ]eXpl (2TA> ) (2.11)

(S)) = ‘z‘) (1 +2

wobei T die charakteristische Ensemble-Dephasierungszeit

Th = h —p : 3NL — (2.12)
1BgeAp 4% 10 (17 +1) (A9)

beschreibt. Hierbei bezeichnet Ag die Breite der Wahrscheinlich-
keitsverteilung der Kernmagnetfelder als Maf fiir das effektive Kern-
magnetfeld und Ny, die Zahl der Kerne. Die zeitliche Entwicklung der
Ursprungspolarisation (vgl. Abb. 2.9) zeigt einen Abfall der Spin-
polarisation auf 1/3 innerhalb dieser ersten Zeitskala in den als
konstant angenommenen Kernmagnetfeldern [31]. Betrachtet man
die Raumrichtung als drei Quantisierungsachsen, so ergibt sich bei
zufillig ausgerichtetem Kernmagnetfeld und einem zufillig ausge-
richteten Elektronspin, dass im Mittel 1/3 entlang des Kernmagnet-
feldes zeigen und somit keine Larmor-Préazession ausfiihren.

Fiir lingere Zeiten kann auch die Richtung der Kernmagnetfelder
nicht mehr als konstant angenommen werden, da diese ebenfalls
im Einfluss des Ladungstréiger-Feldes (Knight-Feld) prézidieren. Das
bedeutet fiir linger betrachtete Zeiten variiert das Kernmagnetfeld,
was wiederum zu einem weiteren Verlust der verbliebenen Spinpola-
risation der Elektronen fiihrt [29,91]. Bei dieser Betrachtung muss
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t/Ta

Abbildung 2.9: Zeitliche Entwicklung der Spinpolarisation geméfl
Formel 2.11.

also auch das Kernmagnetfeld als zeitabhiingig g(t) beschrieben wer-
den. Dies fiithrt zu folgendem Zeitverhalten der Spinpolarisation [31]:

<§(t)> - <5(t) [E(t) : §(t)} > . (2.13)

Durch die schnelle Prazessionsbewegung der Elektronen im Kern-
magnetfeld gilt die Annahme, dass sich die transversalen Kompo-
nenten des Knight-Feldes fiir die Kerne herausmitteln. Somit ver-
bleibt der longitudinale Anteil zum Overhauser-Feld, unter dessen
Einfluss die einzelnen Kernspins préazidieren. Durch die inhomogene
Verteilung des Knight-Feldes mit der Elektron-Wellenfunktion er-
gibt sich eine rdumlich inhomogene Prizessionsbewegung der Kerne
(vgl. Abb. 2.10). Dieser langsamere Prozess sowie ein darauf noch
folgender weiterer Dephasierungsmechanismus iiber die Dipol-Dipol-
Wechselwirkung der Kernspins untereinander, die zu einer Diffusion
der Kernspinpolarisation aus dem Quantenpunkt fiihrt [31], werden
im Folgenden nicht weiter beachtet.
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2 Theoretischer Hintergrund

V<t r bty

Abbildung 2.10: Der longitudinale Anteil des Elektronspins (blau)
zum Overhauser-Feld (grau) fithrt tiber die inhomogene Wellen-
funktion zu einem inhomogen verteilten Knight-Feld (griin) fiir
die Kernspins (schwarz) (aus [89]).

2.2.2 Einfluss externer Magnetfelder

Die Wechselwirkung von Kern- und Ladungstrigerspin ldsst sich auf-
grund der Tatsache, dass es sich um magnetische Momente handelt,
wesentlich durch das Anlegen externer Magnetfelder beeinflussen.
Grundsétzlich fiihrt ein externes longitudinales Magnetfeld, d.h. ent-
lang der Beobachtungsrichtung des Spins, zu einer Unterdriickung
des Einflusses der Hyperfeinwechselwirkung. Ist das externe Magnet-
feld geniigend grofl im Vergleich zum internen Overhauser-Feld, so
kann der Anteil der stochastisch verteilten Overhauser-Felder fiir die
Dynamik der Ladungstrégerspins als kleine Stérung gegeniiber dem
konstanten homogenen Magnetfeld betrachtet werden.

Die theoretische Herleitung dieses Effektes gilt unter der Annah-
me eines starken externen Magnetfeldes mit einer gréfleren Zeeman-
Aufspaltung der Ladungstriger als der inhomogenen Verbreiterung
durch die Hyperfeinwechselwirkung [31]. Das zu beriicksichtigende
Magnetfeld fiir die Spindynamik setzt sich aus internem Kernma-
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gnetfeld By und externem Magnetfeld B zusammen. Dies fiihrt un-
ter Annahme derselben Kernmagnetfeld-Verteilung wie oben zu einer
Zeitentwicklung der gemittelten Spinpolarisation gemé&f [31]:

(St)) = Ry (&) (So-5) b+ RL®) [So — (S 5) ]

@ ([ (58] <5),

mit b = B/|B| als Richtungsvektor des &uBeren Magnetfeldes. R

und R(Il bezeichnen die longitudinalen und transversalen Anteile
der Spinpolarisation in Bezug auf das externe Magnetfeld. Die Dy-
namik des Kernspins kann fiir geniigend starke externe Magnetfel-
der, d.h. grofler als die Breite der Verteilung der Kernmagnetfelder
(8 =B/Ap > 1), folgendermafien genéhert werden [31]:

(5) ~ <1 _ %WCXP [_ (2&) ) (50-5)

R

+< [cos (wrt) + l—cos(th)] [50 B (go ' g) g} (2.15)

252
t 2
~(55)

0,1
Ry

0
Ry

antant) (- (5] <) )

1
RL

Aus dieser Naherung ergibt sich fiir grofle 5 ein Erhalt der parallelen
Spinkomponente R) wihrend der transversale Anteil R(i’l préazidiert
und somit wegen des inhomogen verteilten Kernmagnetfeldes verlo-
ren geht. Abbildung 2.11 zeigt den zeitlichen Verlauf der parallelen
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Abbildung 2.11: Zeitliche Entwicklung der Spinpolarisation in

einem externem Magnetfeld geméfl Formel 2.15 unter Beriick-
sichtigung der Komponenten-Benennung aus Formel 2.14.

R und transversalen Komponenten R%l.

Der transversale Anteil der Spinpolarisation erfihrt durch externe
Magnetfelder eine Modulation der Spinbewegung mit der Larmor-
Frequenz. Der langlebigere Anteil parallel zum externen Magnetfeld
weist wegen der Parallelitdt zum externen Magnetfeld keine Modu-
lation auf.® Insgesamt ergibt sich so fiir ein starkes externes longi-
tudinales Magnetfeld eine Unterdriickung der Spinlebenszeitbegren-
zung iiber den Mechanismus der Hyperfeinwechselwirkung, was sich
in einer verldngerten Spinlebenszeit in einem externen longitudina-
len Magnetfeld niederschligt. Aufgrund der Tatsache, dass in die-
sem Fall die Hyperfeinwechselwirkung nicht mehr der bestimmende
Prozess der Lebenszeit ist, sind andere Mechanismen fiir die be-
grenzte Spinlebenszeit verantwortlich (s. Abschnitt 2.2). So gewin-

3Diese Modulation fiihrt im spéter vorgestellten Prinzip der Spinrauschspek-
troskopie zu einer Verschiebung des transversalen Anteils, wihrend der lon-
gitudinale Anteil um Null zentriert gemessen wird.
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nen beispielsweise die Spinflip-Raman-Streuung [16], die schwache
Streuung mit akustischen Phononen und schwache Zwei-Phononen-
Prozesse [88] an Bedeutung.

Experimentelle Arbeiten zeigen fiir Elektronen in InAs/GaAs-Quan-
tenpunkten eine Verldngerung der Spinlebenszeit unter dem Einfluss
eines externen Magnetfeldes B, in der Gréenordnung von 100 mT.
So wird die urspriingliche Lebenszeit von 500 ps soweit verldngert,
dass diese auf der Zeitskala der strahlenden Lebensdauer (2000 ps)
nicht mehr aufgelést werden kann [38]. Ebenso kann auch in negativ
geladenen InP-Quantenpunkten das Abschirmen der Hyperfeinwech-
selwirkung durch ein externes Magnetfeld (in der Gréflenordnung
von 100 mT) in Wachstumsrichtung beobachtet werden [92].

2.2.3 Unterschied fiir Elektronen und Locher

Nach der allgemeinen Betrachtung der Hyperfeinwechselwirkung und
deren Verhalten in einem externen Magnetfeld, wird nun genau-
er auf die Unterschiede zwischen den Wechselwirkungsmechanismen
von Elektron- und Lochspin mit dem Kernspinbad eingegangen. Fiir
Elektronen mit einer s-artigen Wellenfunktion ergibt sich eine end-
liche Aufenthaltswahrscheinlichkeit am Ort der Kerne. Diese fiihrt
zu einem ausgeprigten Beitrag der Fermi-Kontakt-Kopplung, der
hauptséchlich die Wechselwirkung mit den Kernspins bestimmt.
Nach [88] setzt sich die Wechselwirkung zwischen Kern- und La-
dungstrigerspin aus drei Beitrigen zusammen. Neben dem Fermi-
Kontakt-Term gibt es die Dipol-Dipol-Kopplung und die Kopplung
des Ladungstriger-Bahndrehimpulses an den Kernspin. Fiir Locher
mit ihrem p-artigen Valenzbandzustand im Schwer- und Leichtloch-
band (vgl. Abb. 2.12) hat der fiir Elektronen wesentliche Beitrag der
Fermi-Kontakt-Kopplung einen verschwindenden Einfluss [33, 93].
Wegen der unwirksamen Fermi-Kontakt-Kopplung und der nur re-
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2 Theoretischer Hintergrund

levanten Dipol-Dipol-Kopplung ist die Stérke der Hyperfeinwechsel-
wirkung fiir lokalisierte Locher etwa eine Groflenordnung geringer als
fiir Elektronen in Quantenpunkten [28, 88,94, 95], weshalb entspre-
chend léngere Spinlebenszeiten zu erwarten sind. Entgegen haufiger
Annahmen [1,38,96,97] zeigt sich aber, dass die Hyperfeinwechselwir-
kung dennoch der bestimmende Mechanismus fiir die Spinlebenszeit
lokalisierter Locher ist [28,33,88,94,98].

i
N

4

Abbildung 2.12: Der Ladungstriagerspin befindet sich im Einfluss
von ca. 10° Kernspins (oben). Schematische Darstellung der vor-
handenen Aufenthaltswahrscheinlichkeit von s-artigen Elektro-
nen (links) und p-artigen Lochern (rechts) an der Kernposition
(angepasst aus [3]).

Die Dipol-Dipol-Kopplung fiir p-artige Elektronen oder Locher lésst
sich mit folgendem Hamilton-Operator beschreiben [99]:

7 Mf I § p(5-p)
Haa (1) =2pp— | —5—-—=+3 . 2.16
aa (T) = 205" <p3 R (2.16)
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Hierbei bezeichnet p' die relative Ladungstriagerposition, § den La-
dungstrégerspin, u; das Kernmagneton und [= pXxp/h den Bahndre-
himpuls. Fiir die Betrachtung reiner Schwerlochzusténde zeigt sich
aber in [28], dass die Dipol-Dipol-Wechselwirkung mit den Kern-
spins stark anisotrop ist. So ergibt sich als Hamilton-Operator fiir
die reinen Schwerlochzusténde nach [28]:

8 K 1
Hih = “LBH "II(R) w{—=Y (% O . (2.17)
p 0 IZ (903/2;%0—3/2)
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Die Anisotropie der Hyperfeinwechselwirkung hat zur Folge, dass
diese keine Dephasierung der z-Komponente der Spinpolarisation
reiner Schwerloch-Zustéinde bewirkt (auch in Abwesenheit eines ex-
ternen longitudinalen Magnetfeldes) [28]. In der Praxis liegt aber im
Allgemeinen eine Beimischung von Leichtloch-Zusténden vor. Form
und Verspannung der Quantenpunkte fithren zu einer Mischung von
Leicht- und Schwerlochzustand [29]. Eine solche Beimischung fiithrt
zu einer Verringerung der Anisotropie der Hyperfeinwechselwirkung
[28].4

Die Spinlebenszeit und die Berechnung der Hyperfeinwechselwirkung
fiir Locher wird gemé$ [33] abgeschétzt. Hierfiir wird wie oben be-
schrieben ein statisches Kernmagnetfeld BZ*{, sowie die Entartung
von Schwer- und Leichtlochzustand durch das Einschlusspotential
und die biaxiale Verspannung angenommen. Fiir die Wirksamkeit
der Hyperfeinwechselwirkung wird die Beimischung von Leichtloch-
zusténden ¢4/ = |J =1/2,J, = £1/2) beriicksichtigt [101], was
zu einer angepassten Beschreibung der Schwerlochzusténde @3/ =
|J =3/2,J, = +£3/2) gemif [102]

1

Pi3/2 = T (<Pj:3/2 + 04<P:F1/2)
A1+ |a

4Es gibt spezielle Quantenpunkt-Systeme, in denen tatséichlich reine Schwer-
oder Leichtloch-Zusténde vorliegen [100].

(2.18)
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2 Theoretischer Hintergrund

fiilhrt. o = || e? ist hier ein MaB fiir die Beimischung von Leicht-
l6chern und |a liegt im Bereich von 0,2 bis 0,7 [33]. Hieraus folgt fiir
das effektive Kernmagnetfeld mit der Summe iiber alle Gitterkerne
mit dem magnetischen Moment 4;, dem Spin f, der Position B und

der Lochwellenfunktion ¥ (R) fiir ein Loch in dem Einfluss der Dipol-
Dipol-Kopplung;:

— 1Z0) C =g 2
ey ()
N gniiB Z 2
J (2.19)
2la| (552 L Fiz ) fiz
X W (Igceﬂc +Iyey) +1Ile, ).
Die Dipol-Dipol-Hyperfeinkonstanten C; werden fiir As- und In-
Kerne aus [103] abgeleitet zu Cys = 4,4+0,3 peV und Cp,, = 4,0+
0,5 pneV. Fiir eine konstante Wellenfunktion innerhalb des Quan-

tenpunktes ergibt sich eine Ensemble-Dephasierungszeit 7% mit Ny,
beteiligten Kernen:

2lal/V3 [AX; P W+ (C)  n
1+ |a|2 3N Tgl

(2.20)

So folgt mit Ny = 6 - 10* und |a| = 0,5 eine Dephasierungszeit
von TR = 14 ns [33]. Aus dieser Dephasierungszeit lisst sich ein
Riickschluss auf das effektive Kernmagnetfeld iiber

2|« h
GhiBA|| = —=9ghBAL = — (2.21)
V3 Th

ziehen, wobei g, den Loch-g-Faktor und Ay bzw. A, die Wahr-
scheinlichkeitsverteilung der longitudinalen und transversalen Kern-
magnetfelder beschreiben. [33]

Fiir die Auswirkung der Hyperfeinwechselwirkung auf die Spinle-
benszeit fiir lokalisierte Locher gilt insgesamt, dass die Stérke des
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Effektes wesentlich mit der Spin-Bahn-Mischung von Schwer- und
Leichtlochzustand und damit von dem Wert von |«| abhingt [28,39,
88].

Auch fiir Locher in Quantenpunkten kann experimentell eine Ab-
schirmung der Kernspin-Fluktuationen und eine damit verbundene
unterdriickte Dephasierung iiber die Hyperfeinwechselwirkung beob-
achtet werden. So wird in [33] die Lochspin-Lebenszeit schon durch
ein Magnetfeld im Bereich weniger mT um einen Faktor 2,5 ver-
langert. Fiir ein dhnliches Probensystem zeigen Pump-Abfrage-Ex-
perimente ebenfalls die Moglichkeit des Abschirmens der Hyperfein-
wechselwirkung fiir Locher [94].

Fiir alle weiteren Betrachtungen und insbesondere bei der Unter-
scheidung zwischen Einzel-Quantenpunkt und Quantenpunkt-Ensem-
ble gilt in dieser Arbeit, dass eine wiederholte Messung eines einzel-
nen Spins und eines homogenen Spin-Ensembles fiir die Mechanis-
men, die die Spinlebenszeit bestimmen, keinen qualitativen Unter-
schied macht [29, 38].
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2.2.4 Ladungsfluktuationen

In der Umgebung eines Quantenpunktes gibt es lokale Fehlstellen
und Verunreinigungen, die als Fallen fiir freie Ladungstriger wir-
ken. Der Zustand dieser umgebenden Storstellen kann als eine La-
dungskonfiguration der Quantenpunkt-Umgebung beschrieben wer-
den. In jeder Ladungskonfiguration wirkt ein spezifisches elektrisches
Feld auf den Quantenpunkt. Die Stark-Verschiebung beschreibt eine
Anderung der Resonanzenergie des Quantenpunktes unter dem Ein-
fluss eines elektrischen Feldes [104,105].

Im zeitlichen Verlauf fluktuiert die Besetzung dieser Storstellen und
damit die Stark-Verschiebung der Quantenpunkt-Resonanz durch
ein Umladen der Defektzustéinde (auch spektrale Diffusion genannt)
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[106-108] und kann zu einer Verbreiterung der gemessenen Linien-
breite eines Quantenpunktes fiithren [76,109]. Die Ursache des Ein-
fangens von Ladungstrigern in der Umgebung des Quantenpunktes
kann darauf zuriickgefithrt werden, dass die Benetzungsschicht eine
unvermeidbare Rauigkeit der Grenzschicht aufweist [110]. Freie La-
dungstriger, die an diesen Storstellen eingefangen werden kénnen,
entstehen durch Photoinduktion oder Auger-Effekte [111]. Durch
die Abhéngigkeit der Ladungsfluktuationen von der Anzahl frei-
er Ladungstrager ergibt sich ein wesentlicher Zusammenhang der
Stérke des Effektes mit der optischen Leistungsdichte [108,109,111].
So kann die Ladungsfluktuation durch geringe optische Leistung
deutlich reduziert werden [109]. Hierbei zeigt sich insbesondere ei-
ne Abhéngigkeit der Grofie der energetischen Verschiebung von der
optischen Leistung. Desweiteren hingt die Stéarke der Ladungsfluk-
tuation von einer angelegten Spannung im Falle einer Schottky-
Diodenstruktur ab. Eine grofiere elektrische Spannung iiber der Quan-
tenpunktstruktur fiihrt zu einer verringerten Ausprigung der La-
dungsfluktuationen [108]. Dieser Zusammenhang lisst sich iiber das
starke wirksame elektrische Feld in der Struktur erkldren, was zu
einem schnellen Abflieflen freier Ladungstréiger fithrt, die nicht mehr
zu Ladungsfluktuationen beitragen koénnen [108]. Die Verschiebun-
gen der Quantenpunkt-Resonanz kann auf Zeitskalen im Bereich
langer als Millisekunden stattfinden [110, 112]. Dadurch kann die
Dynamik dieses Effektes als konstant im zeitlichen Bereich der Hy-
perfeinwechselwirkung angenommen werden. Ladungsfluktuationen
konnen fiir ldngere Zeiten ein Dephasierungsmechanismus sein [20].
Ein Einfluss der optischen Leistungsdichte auf den Effekt zeigt sich
sowohl bei nicht-resonanter Anregung [110,111] als auch bei reso-
nanter Anregung [113,114].

In [113] wird gezeigt, dass die Ladungsfluktuationen iiber einen Be-
reich von etwa 30 peV auftreten (vgl. Abb. 2.13). Hierbei wird die
Energie des Quantenpunktes mit der Methode der Resonanzfluores-
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Detuning (neV)

0.01 0.1 1 10 100
Power (nW)

Abbildung 2.13: Differentielle Reflektivitéit in Abhéngigkeit der
Leistung des nicht-resonanten Lasers zeigt im Bereich der rele-
vanten Erzeugung freier Ladungstréiger eine diskrete Anzahl von
Resonanzlinien mit einer Verteilung von etwa 30 pueV (aus [113]).

zenz vermessen. Zusétzlich wird ein optisch nicht-resonanter Laser
zur Besetzungskontrolle der Defektzustéinde verwendet. Sowohl bei
niedriger als auch bei hoher Leistung des nicht-resonanten Lasers
zeigt sich eine ungestorte Linienform des Quantenpunktes, wihrend
bei einer mittleren Leistung stufenartige Ubergiinge zu erkennen
sind. Der Bereich und die Ausprigung dieses Uberganges ist stark
abhéngig vom Quantenpunkt. In diesem Fall generiert der nicht-
resonante Laser Elektron-Loch-Paare in der Barriere, wobei das Loch
bei tiefen Temperaturen eingefangen wird und eine positive Raumla-
dung erzeugt, welche die Quantenpunkt-Resonanz verschiebt. Grofie
Spriinge in der Resonanz werden durch eine verénderte Zahl dieser
positiven Raumladungen erzeugt, wihrend kleinere Verschiebungen
aus unterschiedlichen Absténden der Raumladungen zum Quanten-
punkt resultieren. [113]
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2 Theoretischer Hintergrund

2.3 Spinrauschspektroskopie

In dieser Arbeit wird zur Bestimmung der Spindynamik von Léchern
im Quantenpunkt die Methode der Spinrauschspektroskopie verwen-
det. Zum Verstidndnis dieser Messmethode wird im Folgenden ein
kurzer Uberblick iiber die wesentlichen Bestandteile und die physi-
kalischen Grundlagen gegeben. Das wesentliche Merkmal der Spin-
rauschspektroskopie ist die Messung der Spindynamik im thermody-
namischen Gleichgewicht, das bedeutet ohne jegliche externe Polari-
sation oder Manipulation der Spinpopulation. Im Gegensatz zu vie-
len anderen Methoden, wie beispielsweise Pump-Abfrage- [33] oder
Resonanzfluoreszenz-Experimenten [95], ist damit eine im Prinzip
storungsfreie Abfrage der intrinsischen Spinlebenszeit moglich. Auf
Abweichungen dieses theoretischen Limits wird im Abschnitt 2.3.5
eingegangen.

Die Spinrauschspektroskopie, deren erste Uberlegungen auf F. Bloch
[78] zuriickgehen, fand zundchst Anwendung im Bereich der Atom-
gase [115,116] bis sie schlieBlich seit 2005 [117] auch auf zahlrei-
che Halbleitersysteme angewendet werden konnte [51, 53,80, 118
125]. Zudem gibt es zahlreiche Adaptionen der Spinrauschspektro-
skopie von einer erweiterten Detektionsbandbreite durch die Ver-
wendung gepulster Laser [126,127] bis zur Verwendung zweier ver-
stimmter Laser deren Korrelation die homogene Linienbreite in ei-
nem Quantenpunkt-Ensemble wiedergibt [128].

In der Spinrauschspektroskopie wird das Rauschen, d.h. die Fluktua-
tion, der Spinpolarisation eines Spin-Ensembles oder eines einzelnen
Spins gemessen. Hierbei ist entscheidend, dass im thermodynami-
schen Gleichgewicht keine Spinpolarisation vorliegt oder vorliegen
muss. Aufgrund der jederzeit vorhandenen Fluktuation der Gesamt-
spinpolarisation um einen Mittelwert von Null (bei Abwesenheit ei-
ner Spinpolarisation) ergibt sich eine messbare Standardabweichung
der Spinpolarisation. Dem Fluktuations-Dissipations-Theorem fol-
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gend, ldsst sich aus dem Rauschen im thermischen Gleichgewicht
die Antwort des Systems auf eine von auflen aufgebrachte Stérung
ablesen [129].

2.3.1 Faraday-Effekt

Der Faraday-Effekt, benannt nach und 1845 entdeckt von Michael
Faraday [130], beschreibt die Rotation von linear polarisiertem Licht
in einem Medium unter dem Einfluss eines Magnetfeldes in Ausbrei-
tungsrichtung. Hierbei ist der Drehwinkel der Lichtpolarisation di-
rekt proportional zum Magnetfeld und abhéingig von der Richtung
(vgl. Abb. 2.14). Das bedeutet, dass sich der Drehwinkel bei mehr-
maligem Durchlaufen des Mediums erhéht [131].
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Abbildung 2.14: Schematische Darstellung der Faraday-Rotation
(aus [132]).

Linear polarisiertes Licht setzt sich aus den beiden zirkularen Kom-
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ponenten zusammen. Dementsprechend kann die Faraday-Rotation
auch iiber einen Unterschied der Brechungsindizes fiir rechts- und
linkszirkular polarisiertes Licht (n™ bzw. n~) beschrieben werden,
was zu einer Phasendnderung der beiden Komponenten und damit zu
einer Rotation um den Winkeln 6 der Polarisationsachse fiihrt [133]:

p—d (’t”) 7 (2.22)

C

wobei w die Lichtfrequenz, ¢ die Lichtgeschwindigkeit und d die
Léange des Mediums beschreibt. Wie sich der Einfluss der fluktuie-
renden Spinpolarisation im Detail auf den Brechungsindex auswirkt,
wird im folgenden Abschnitt erldutert.

2.3.2 Optische Auswahlregeln

Eine zufillige Spinpolarisation, bedingt durch die Fluktuation im
thermischen Gleichgewicht, bedeutet eine unterschiedliche Besetzung
bzw. Projektion der Spinzustdnde 1 und | in Bezug auf die Be-
obachtungsrichtung. Die optischen Auswahlregeln beschreiben die
Wahrscheinlichkeiten der Wechselwirkung verschiedener Lichtpola-
risationen mit den Zusténden unter Drehimpulserhaltung [82]. So
ist ersichtlich, dass eine stéirkere Besetzung einer Spinorientierung
eine Blockade der entsprechenden Absorption zur Folge hat. Die-
ser magnetische zirkulare Dichroismus [44] kann zur Untersuchung
der Spinpolarisation genutzt werden. Nachteil hieran ist die unwei-
gerlich verbundene Energieilibertragung vom Laser in das Halblei-
tersystem iiber die Absorption der Photonen. Uber die Kramers-
Kronig-Relationen ist mit der unterschiedlichen Absorption rechts-
und linkszirkularen Lichtes auch ein unterschiedlicher Brechungsin-
dex verbunden [58]. Aufgrund der Tatsache, dass der Brechungsindex
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mit Verstimmung zur Resonanz langsamer abfillt als der Absorpti-
onskoeffizient, kann {iber einen geniigend verstimmten Abfragelaser
mittels der Faraday-Rotation die Spinpolarisation mit verschwinden-
dem Energieiibertrag bestimmt werden. Fiir Quantenpunkte kénnen
durch die Aufhebung der Entartung von Schwer- und Leichtlochband
stark vereinfachte optische Auswahlregeln angenommen werden [94]
(vgl. Abb. 2.15).

m +1/2 -1/2 Leitungsband
i=1/2
x
\
\
\\
3 3
\
\\
N \o*
+3/2 A -3/2 Valenzband
LH -
HH HH 1=3/2

Abbildung 2.15: Optische Auswahlregeln in einem Quantenpunkt.
Die Drehimpulserhaltung erlaubt verschiedene Ubergénge fiir
rechts- (oF) und links-zirkular polarisiertes Licht (o7).

2.3.3 Statistik

Geht man von einer Gesamtzahl an Spins N = Ny + N und der
Abwesenheit einer Spinpolarisation im Mittel aus, d.h. (Ny — N}) =
0, ist im Allgemeinen die Standardabweichung ungleich Null:

oN, N, = <(NT - N¢)2> =VN. (2.23)
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Dieser Gleichung liegt zugrunde, dass es sich um nicht-wechselwir-
kende Spins handelt und somit eine Binomial-Statistik verwendet
wird [80].

2.3.4 Spinrausch-Spektrum

Die Dynamik der Spins, welche iiber die Spinrauschspektroskopie
gemessen wird, zeigt sich anhand der Charakteristik eines Rausch-
spektrums. Die zeitlich fluktuierende Spinpolarisation wird iiber den
Faraday-Effekt auf die Polarisationsachse des Abfragelasers iibertra-
gen.® Aus der Fourier-Transformation der Autokorrelationsfunktion
einer Spinpolarisation ergibt sich die spektrale Leistungsdichte des
Spinrauschens gemif dem Wiener-Khintchine-Theorem [134]. So er-
gibt sich beispielsweise fiir einen homogenen Zerfall einer Spinpolari-
sation mit der Zerfallsrate I', eine Lorentz-Kurve® im Frequenzraum,
wobei fiir die Beziehung von Spinlebenszeit 75 = 1/T' zur Breite der
Kurve vewny gilt:

1 1
Ts = 7 = .
I TVrwHM

(2.24)

Die zufillig ausgerichteten Spins kénnen mit einem externen trans-
versalen Magnetfeld mit einer Larmor-Prizession moduliert wer-
den. Hierdurch wird das Spektrum zu hoéheren Frequenzen verscho-
ben. Abbildung 2.16 zeigt ein typisches Spinrauschspektrum von
Volumen-GaAs unter dem Einfluss eines transversalen Magnetfel-
des mit den messbaren physikalischen Grofien.

Die Absorptionslinie einer einzelnen, optischen, homogen verbrei-
terten Resonanz ist Lorentz-formig [135]. Das Spinrauschsignal er-
gibt sich aus der Brechungsindex-Anderung dieser Resonanz, wel-

5Genaueres zur experimentellen Methodik findet sich in Abschnitt 3.
6Ein homogener Prozess wird im Allgemeinen iiber einen exponentiellen Zerfall
beschrieben.
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A v, =gl B/h

w £
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Abbildung 2.16: Typisches Spinrauschspektrum mit den messba-
ren Groflen: Spinlebenszeit iiber die Breite der Kurve, g-Faktor
itber die Mittelfrequenz und Anzahl beteiligter Ladungstriger
itber die Flache.

che proportional zur Ableitung der Absorptionslinie ist. Die Ener-
gieabhéngigkeit des Spinrauschsignals folgt dem Quadrat des Bre-
chungsindex. Befindet sich der Abfragelaser in Resonanz mit dem
Ubergang, verschwindet das Spinrauschsignal, wihrend es maximal
wird fiir eine Verstimmung des Abfragelasers zur Resonanz um eine
halbe Linienbreite. Fiir den Fall, dass sich das fluktuierende Spin-
system aus verschiedenen Beitrigen mit unterschiedlichen energeti-
schen Positionen zusammensetzt, geht diese Schmetterlingsform in
eine verbreiterte Form {iber. Die Entwicklung der spektralen Linien-
form ist in Abb. 2.17 dargestellt. So lésst sich beispielsweise anhand
einer detaillierten spektralen Untersuchung unterscheiden, ob es sich
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um eine homogene oder inhomogene Verbreiterung handelt [136].

N A NS

Energ|e Energie Energie Energie
Absorptionsspektrum Brechungsindex (Brechungsindex)?  inhomogene Verteilung
(Lorentz-férmig) (GauB-fdrmig)

Abbildung 2.17: Die Lorentz-férmige Absorptionslinie einer Reso-
nanz hat einen Brechungsindex proportional zur Ableitung die-
ser Form. Das Spinrauschsignal skaliert mit dem Quadrat des
Brechungsindex. Eine energetische Verteilung des untersuchten
Spinsystems fiihrt zu einer verbreiterten Kurve.

2.3.5 Blockade

An dieser Stelle wird auf den grundlegenden Mechanismus eingegan-
gen, der eine Verbreiterung des gemessenen Spinrauschspektrums,
d.h. eine Verldngerung der gemessenen Spinlebenszeit bewirkt. Trotz
der energetischen Verstimmung des Abfragelasers zur Resonanz des
Quantenpunktes ldsst sich eine gewisse Restabsorption im Quanten-
punkt nicht vermeiden. Dies gilt insbesondere fiir Systeme, die nicht
nur aus einer einzelnen optischen Resonanz bestehen, oder bei hohen
Abfrageintensititen.

Grundsétzlich wird davon ausgegangen, dass der untersuchte Quan-
tenpunkt mit einem Loch geladen ist und sich dementsprechend nur
ein Ladungstrager im Quantenpunkt befindet. Die Absorption ei-
nes photogenerierten Elektron-Loch-Paares im Quantenpunkt mit
einer Rate Taps = 1/7aps fiihrt dazu, dass der Lochspin in dop-
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pelter Form, also im Spin-Singlett-Zustand vorliegt, und somit ei-
ne nicht messbare Spindichte von Null ergibt. Aufgrund der rela-
tiv schnellen Spindephasierung des Elektrons im Quantenpunkt in
der Gréflenordnung der strahlenden Lebensdauer des Elektron-Loch-
Paares 7.4 findet keine deterministische Rekombination eines be-
stimmten Spinzustandes des zuriickgelassenen Loches statt [29,137].
Prinzipiell liegt wiahrend der Zeit 7,4 nun ein messbarer Elektron-
spin im Quantenpunkt vor, der aber eine deutlich kiirzere Spinle-
benszeit und damit ein erheblich verbreitertes Rauschspektrum hat.
Die unterschiedlichen Spinlebenszeiten von Elektron und Loch im
Quantenpunkt ergeben sich aus den in Abschnitt 2.2.3 erlduterten
unterschiedlichen Kopplungsmechanismen an die Kernspins. Zudem
liegt die optische Resonanz fiir einen negativ geladenen Quanten-
punkt energetisch an einer anderen Stelle und weist somit quasi kein
messbares Spinrauschen auf.

I Tabs |

Loch- ! '
Spinrauschen

kein Loch-
Spinrauschen

BT BT
_@_ _l'?__L Zeit

T T 1
Trad Tfrei

Abbildung 2.18: Schematisch zeitlicher Verlauf eines urspriinglich
positiv geladenen Quantenpunktes. Nach der Absorption mit
einer Rate I',,s eines Elektron-Loch-Paares liegen die beiden
Locher mit einer verschwindenden Spindichte von Null vor und
sind nicht mehr messbar. Das Elektron rekombiniert innerhalb
der strahlenden Lebensdauer 7,,q nicht deterministisch mit einem
Loch, da die Elektron-Spinlebensdauer in der Gréf3enordnung von
Trad liegt. Anschlielend ist wieder Spinrauschen in 7g.; messbar.
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2 Theoretischer Hintergrund

Die Rate der Absorption I'yps bestimmt die geringstméogliche expe-
rimentelle Spinrelaxationsrate I'cxp,. Dementsprechend bestimmt die
Absorptionsrate die gemessene Spinrelaxationsrate

Fexp = Fs + Fabsa (225)

die sich von der intrinsischen Spinrelaxationsrate I'y unterscheidet.
Abbildung 2.18 zeigt diesen zeitlichen Zusammenhang von Absorp-
tion und blockiertem Loch-Spinrauschen schematisch.

o

Besetzung

quasi-resonante Anregung
F(signifikantes Spinrauschen
der QDs und signifikante
I Storung)

resonant angeregte QDs
(kein messbares
Spinrauschen) ]

nicht-resonante QDs
(Spinrauschen ohne |
signifikante J
Stérung)

QD Verteilung

o

Energie [willk. Einheiten]

Abbildung 2.19: Schematische Darstellung der besetzten
Quantenpunkt-Zustinde durch Absorption des Lasers (rot) und
daraus resultierendes Ausbleichen resonanter Quantenpunkte
und Verbreitung quasi-resonanter Quantenpunkte in einem FEn-
semble.

Die Absorptionsrate wiederum h#ngt empfindlich von der energeti-
schen Verstimmung ab. Abbildung 2.19 zeigt schematisch den Fall
eines Quantenpunkt-Ensembles: die nah an der Laserenergie gelege-
nen Quantenpunkte sind bei entsprechend hoher Abfrageintensitéit
dauerhaft ausgeblichen. Die etwas weiter entfernten Quantenpunkte
weisen eine signifikante Stérung in der gemessenen Spinlebenszeit
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2.3 Spinrauschspektroskopie

durch die vorhandene Absorption auf. Die weit entfernten Quanten-
punkte erfahren schliefilich keine deutliche Verbreiterung. Insgesamt
fithrt eine hohe Leistung des Abfragelasers zu einem Ausbleichen
von Quantenpunkt-Resonanzen durch die sehr starke Besetzung des
Quantenpunktes. Weiteres zu der Auspriagung und zur Modellierung
dieses Effektes und zur Anpassung fiir den Fall eines einzelnen Quan-
tenpunktes findet sich in Abschnitt 4.2.2, 4.2.3 und 5.2.2.

2.3.6 Messgeometrie

Die longitudinale Spinlebenszeit 17 der Ladungstriager im Quanten-
punkt kann durch ein longitudinales Magnetfeld parallel zur Beob-
achtungsrichtung verlédngert werden, da der dephasierende Einfluss
der Hyperfeinwechselwirkung unterdriickt wird. Ein transversal an-
gelegtes Magnetfeld senkrecht zur Beobachtungsrichtung verschiebt
das Spektrum, sofern der g-Faktor von Null verschieden ist, und gibt
die transversale Spinlebenszeit T» wieder. Mit der Methode der Spin-
rauschspektroskopie lidsst sich immer nur die Projektion der Spinpo-
larisation auf die Beobachtungsrichtung (im Folgenden z-Richtung)
messen. Im Zusammenspiel mit der Variation des externen Magnet-
feldes lasst sich hiermit einstellen, ob hauptséchlich die T;- oder
Ts-Zeit zum Spektrum beitriagt.

Anhand von Abbildung 2.20 wird verdeutlicht, wie diese Einstellung
ablduft: Die Vektoraddition von einem zufilligen Kernmagnetfeld
By und einem externen longitudinalen oder transversalen Magnet-
feld Eext’z /y fiithrt zu einem Gesamtmagnetfeld B.g. Die zufillig ori-

entierte Spinpolarisation S (griiner Pfeil) ldsst sich nun in einen zum
Gesamtmagnetfeld parallelen (roter Pfeil) und transversalen (blau-
er Pfeil) Anteil zerlegen. Die transversale Komponente prizidiert
mit der Larmor-Frequenz vy,. Als Beitriige im Rauschspektrum sind
nur die Projektionen auf die z-Achse enthalten. Hierbei beschreibt
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2 Theoretischer Hintergrund
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Abbildung 2.20: Schema der Projektion der unterschiedli-
chen Spinkomponenten auf die Beobachtungsrichtung (z) in
Abhéngigkeit der Richtung des dufleren Magnetfeldes.

die Projektion des longitudinalen Anteils auf die Beobachtungsrich-
tung (roter, gestrichelter Pfeil) die longitudinale Spinlebenszeit Tj
wiahrend die senkrechte Komponente zur Beobachtungsrichtung
(blauer, gestrichelter Pfeil) die transversale Spinlebenszeit T5 bein-
haltet.

Es zeigt sich deutlich, dass mit einem longitudinalen Magnetfeld
vorwiegend die zur T3-Zeit zugehorige Komponente zum Spektrum
beitragt. Im Falle eines transversalen Feldes hingegen ist im Wesent-
lichen die transversale T-Komponente enthalten. Um das Spinrau-
schen von den weiteren Rauschbeitrigen wie dem optischen Schrot-
rauschen oder dem elektrischen Rauschen des Detektors zu isolie-
ren, werden Differenzspektren gebildet. Spinrauschen ist die einzige
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2.3 Spinrauschspektroskopie

Rauschquelle, die sensitiv auf ein dueres Magnetfeld reagiert, womit
sich andere Rauschquellen subtrahieren lassen.”
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"Es ist zu beachten, dass die hier verwendeten Magnetfelder gering sind und
damit die Zeeman-Aufspaltung klein gegen die thermische Energie bleibt
(upB < kpT). Hierdurch erfolgt keine Spinpolarisation des Systems [29].
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KAPITEL 3

Versuchsaufbau

In diesem Kapitel wird der Messaufbau zum Spinrauschen in Quan-
tenpunkten erldutert. Zur Charakterisierung der Quantenpunkte
wird ein Photolumineszenz-Aufbau verwendet. Dieser ldsst sich im
Anschluss an die Charakterisierung in einen Spinrausch-Aufbau um-
wandeln. Beide Aufbauten sind in einem Tieftemperatur-Kannen-
messplatz zusammengefasst. Ebenso wird in diesem Kapitel kurz
auf die verwendeten Laser eingegangen. Zudem wird die verwendete
Probe néher erlautert.
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3 Versuchsaufbau

3.1 Kannenmessplatz

Samtliche hier vorgestellte Messungen werden in einem selbstkon-
struierten Tieftemperatur-Kannenmessplatz durchgefiihrt [51,138].
Hierbei wird ein Probenstab in eine herkommliche Heliumkanne mit
einem Volumen von 100 Litern fliissigem Helium eingefiihrt. Den
Probenstab umfasst ein evakuiertes, dilnnwandiges Rohr, in das Heli-
um-Austauschgas zur besseren thermischen Ankopplung eingebracht
wird. Innerhalb des Rohres befindet sich eine Stangen-Konstruktion
zur maximalen Steifigkeit, an deren unterem Ende die Probe auf
Piezoaktoren aufgebracht ist, welche eine rdaumliche Positionierung
in allen drei Dimensionen mit einem Verfahrweg von 5 mm und ei-
ner Schrittweite < 50 nm erméglichen [139]. Insgesamt wird so eine
Probentemperatur von 4,2 K erreicht. Die Probe befindet sich wei-
terhin in einem supraleitenden, zweidimensionalen Vektormagneten
(By,B.) mit einer Magnetfeldstidrke von bis zu 30 mT in beiden
Richtungen (vgl. Abb. 3.1).

Die Laser zur Photolumineszenz-Anregung und zur Spinrausch-Ab-
frage werden mittels optischer Fasern zum Aufsatz oberhalb des Pro-
benstabes gefiihrt und anschlieend als Freistrahl durch ein Fenster
auf die Probe gebracht. Der oben angebrachte Aufsatz mit den opti-
schen Komponenten lédsst sich mit Feingewindeschrauben verkippen
um so ein mogliches Verziehen des Stabes bei tiefen Temperaturen
auszugleichen. Zur prizisen Einstellung werden zwei Laser auf einer
Kamera iiberlagert, die jeweils auf dem Anregungs- bzw. Detekti-
onspfad verlaufen. Der gesamte Aufbau aus Heliumkanne und Pro-
benstab wird zur Minimierung von Vibrationen auf einer Plattform
am Labortisch befestigt und somit vom Boden entkoppelt.
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3.2 Probensystem

Abbildung 3.1: Vektormagnet und Probenhalter auf Verschiebe-
einheit im Probenstab.

3.2 Probensystem

Bei der untersuchten Probe in dieser Arbeit handelt es sich um
selbstorganisierte InAs-Quantenpunkte auf (001)-orientiertem GaAs
Substrat, die mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellt wurden. Die
Probe weist drei spezielle Aspekte auf: die nominell undotierte Probe
verfiigt iiber eine p-artige Hintergrunddotierung durch Kohlenstoff-
verunreinigung im Wachstumsprozess. Die Dichte dieser p-Dotierung
wird mit 10'* ecm ™3 angenommen'. Details zur Signatur einer posi-
tiven Dotierung finden sich im weiteren Verlauf dieser Arbeit. Wei-
terhin sind die Quantenpunkte mit einem Dichtegradienten aufge-
wachsen, was durch eine fehlende Rotation des Substratmaterials

IDie typische Hintergrunddotierung einer MBE kann beispielsweise iiber Trans-
portmessungen kalibriert werden.
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3 Versuchsaufbau

in diesem Wachstumsschritt und der dadurch inhomogenen Bede-
ckung erreicht wurde. Dies fiihrt zu einer Quantenpunkt-Dichte von
etwa 0...100 um~2. Zusitzlich ist die Quantenpunkt-Schicht zwi-
schen zwei Bragg-Spiegeln eingebettet. Diese Spiegel bestehen aus ei-
ner 13- bzw. 30-fachen Wiederholung von Aluminiumarsenid (AlAs)
und GaAs (vgl. Abb. 3.2). Hierdurch entsteht ein Mikroresonator
der zu einer Erhohung der Feldstdrke innerhalb dieser Schichten
fiihrt. Ebenso ergibt sich durch die Resonatormode ein Minimum
der Stoppband-Reflektivitat, welches den effektiven optischen Mess-
bereich darstellt (vgl. hierzu Abb. A.1).

Bragg-Spiegel Bragg-Spiegel
(13x GaAs/AIAsJ (30x AlAs/GaAs)
A= Gahs  GaAs AN

- . .

InAs Benetzungsschlcht
mit Quantenpunkten

Abbildung 3.2: Struktur der Probe mit Bragg-Spiegeln und
Quantenpunkt-Schicht.

Die Finesse des Resonators, die in erster Naherung in dem vorliegen-
den Fall fiir Mikroresonatoren dem @Q-Faktor entspricht [140], 14sst
sich aus den Reflektivititen der beiden Bragg-Spiegel berechnen. Die
Reflektivitat eines Bragg-Spiegels ergibt sich aus den verschiedenen
Brechungsindizes n; und der Anzahl der Schichtwiederholungen Ny,
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3.2 Probensystem

gemif [141]:

R= Nair (nGaAs)]\[dbr — Ngub (nAlAs)Ndb]r
Nair (nGaAs)Ndbr + Nsub (nAlAs)Ndbr

(3.1)

Hieraus folgt fiir die Finesse [140]:

7o T/ Rges

) 3.2
1 — Rges (82)

wobei sich die Gesamtreflektivitét Rges nach
Ry =2 (RZ\+ R (3.3)

berechnet. Fiir die verwendete Probe ergibt sich somit ) ~ 110. Die
Struktur der Probe mit den Bragg-Spiegeln ermoglicht Spinrausch-
messungen in Reflexionsgeometrie. Zudem erhoht der Mikroresona-
tor die Felddichte im Quantenpunkt und verstéarkt das Spinrausch-
Signal: durch den mehrfachen Durchlauf der Quantenpunkt-Schicht
wird weiterhin der Faraday-Winkel vergroflert (vgl. Abschnitt 2.3.1
und [142,143)).
Zur Berechnung der Verteilung des elektromagnetischen Feldes in-
nerhalb der Probenstruktur wird die Transfermatrix-Methode ver-
wendet [144-146]. Hierbei wird der elektrische Feldvektor mit Ma-
trizen multipliziert, welche die Ubergéinge an den jeweiligen Grenz-
schichten und das Phasenverhalten innerhalb einer Schicht beschrei-
ben. Um mit dieser Methode auch die Verteilung des elektrischen Fel-
des innerhalb der unterschiedlichen Schichten wiederzugeben, miissen
zusétzliche Transferschritte innerhalb der einzelnen Schichten ein-
gefiigt werden. Die allgemeine Transfermatrix M; setzt sich aus ei-
ner Grenzflichenmatrix D;_,; 1 und einer Phasenmatrix P, zu-
sammen:

M; =D i1 Piga. (3.4)
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3 Versuchsaufbau

Die Grenzflichenmatrix ergibt sich aus den Randbedingungen eines
elektromagnetischen Feldes an einer Grenzfliche von einem Medium
mit Brechungsindex n; in ein Medium mit Brechungsindex 7;41:

1 1 =+ 7‘Li-¢‘—1 1 — niﬁ.—l
Di—>i+l = 5 (1 _ n?i 1 + n?il ) (35)

und die Phasenmatrix innerhalb der dann durchlaufenen Schicht
n;4+1 mit der Dicke d sowie der Wellenldnge A lautet:

e*2‘ﬂ'i’ﬂ¢+1d/)\ 0
P = < 0 eQm’nHld/)\) . (3.6)

Die Randbedingung fiir den Feldvektor ergibt sich dadurch, dass
hinter der Probenstruktur nur eine auslaufende (nach rechts) elek-
tromagnetische Welle besteht. Damit ergibt sich als Wert fiir den
Feldvektor vor der Probenstruktur iiber die Transfermatrix des ge-
samten Systems

Mges =M; -My-... - M;-Miy ... -My_y-My  (3.7)

mit den elektrischen Feldern einer nach rechts (+) bzw. einer nach
links (—) laufenden Welle:

Ef EJ
(Efz) = Mges - < 8“) ; (3.8)

n

wobei E$ = 1 gesetzt wird. Die Berechnung der Feldverteilung
verlduft von rechts nach links zur Vermeidung numerischer Feh-
ler. Insgesamt ist eine deutliche Feldiiberh6hung an der Position der
Quantenpunkte im Resonator zu erkennen. Weiterhin zeigt sich vor
der Probe die Interferenz aus der einlaufenden und reflektierten elek-
tromagnetischen Welle (vgl. Abb. 3.3).
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3.3 Photolumineszenzaufbau

InAs-QDs

Bragg-Spiegel Bragg-Spiegel

+
©
=
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(V2]

Vakuum

Elektrisches Feld [willk. Einheiten]

0 2.000 4.000 6.000
z-Koordinate [nm]

Abbildung 3.3: Absolutbetrag des elektrischen Feldes in der Pro-
benstruktur mit Maximum in Quantenpunkt-Schicht.

3.3 Photolumineszenzaufbau

Die Quantenpunkte werden zunéchst mit Photolumineszenzspektren
charakterisiert. Hierbei kann sowohl die lokale Position im Laserfo-
kus {iber die Verschiebeeinheit veréndert als auch der Ladungszu-
stand einzelner Quantenpunkte identifiziert werden (vgl. Abschnitt
2.1.3). Die Quantenpunkte werden mit einem hoherenergetischen La-
ser in der Barriere angeregt. Dieser wird iiber eine Strahlteilerkon-
struktion und eine optische Faser auf den eigentlichen Kannenmess-
platz gefiihrt. Als Laserquelle wird hier eine Laserdiode mit einer La-
serwellenldange von 780 nm verwendet. Der Anregungslaser wird iiber
einen 90:10 Strahlteiler? in den Probenstab gefiihrt und mit einer
kurzbrennweitigen Asphére auf die Probe fokussiert. Dies ermoglicht

2Hierzu dient eine nicht-entspiegelte Glasplatte, deren zweiter Reflex ausge-
blockt wird.
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3 Versuchsaufbau

einen sehr kleinen Laserfokus mit einem Durchmesser dy ~ 1 pm.
Das Photolumineszenz-Signal der Quantenpunkte wird mithilfe der-
selben Linse eingesammelt und iiber den transmittiven Kanal des
Strahlteilers in eine optische Einzelmoden-Glasfaser eingekoppelt.
Diese Faser wird an ein Dreifach-Gitterspektrometer angeschlossen.
Die maximale Auflésung des Spektrometers betriigt im Bereich der
Quantenpunkt-Photolumineszenz (880 - 930 nm) 16 peV. Das Spek-
trometer verfiigt iiber eine Stickstoff-gekiihlte CCD zur Verringerung
des Detektorrauschens. Weiterhin lésst sich die Strichzahl der Gitter
variieren, sodass die Auflésung und der sichtbare Spektralausschnitt
verdndert werden konnen.

Zur Analyse der Feinstrukturaufspaltung der Photolumineszenz in
Abwesenheit von einem externen Magnetfeld, sind Polarisationsop-
tiken vor der Glasfaser zum Spektrometer eingebracht (s. Abb. 3.4).
Die Kombination aus einer Viertelwellenplatte und einem Fliissig-
kristallverzogerer (englisch: liquid crystal retarder, LCR) erméglicht
das Umschalten zwischen einer Verzogerung® von A/2 und . Es
folgt ein Linearpolarisator als Analysator. Die optischen Achsen sind
so gewahlt, dass jeweils eine lineare Polarisation der Photolumines-
zenz durch den Analysator gelangt, je nachdem ob eine Verzogerung
von A/2 oder A eingestellt ist (vgl. Abb. 3.4). Zur Untersuchung
der Aufspaltung wird nun jeweils ein Spektrum jeder Polarisation
aufgenommen und hieraus der Wert der Aufspaltung im Rahmen
der Spektrometer-Genauigkeit bestimmt. Die Bestimmung der Ach-
sen von den Polarisationsoptiken erfolgt iiber die Maximierung der
Aufspaltung im Photolumineszenzspektrum im Falle eines ungelade-
nen Quantenpunktes. Die Achsen von ¥ und #¥ liegen entlang der
Ellipsen-Hauptachsen der Quantenpunkt-Geometrie, deren Wachs-

3Die Viertelwellenplatte ist zusitzlich nétig, da der einstellbare Verzogerer
einen nutzbaren Bereich hat, der oberhalb 0 und unterhalb X liegt. Bei der
Gleichheit der optischen Achsen beider Elemente kann die Retardierung auf-
summiert werden.
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3.3 Photolumineszenzaufbau

tum sich grundsétzlich an den Kristallachsen ausrichtet (vgl. Ab-
schnitt 2.1.3).

a)
Analysator

Abbildung 3.4: Schema der polarisationssensitiven Messung der
Photolumineszenz zur Bestimmung des Ladungszustandes. Je
nach Einstellung des Fliissigkristallverzogerers (LCR) ergibt sich
eine Detektion der m¥-Polarisation (a) oder der m*-Polarisation

(b).

Abbildung 3.5 zeigt Schematisch den Photolumineszenz-Aufbau mit
den wesentlichen Komponenten.
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3 Versuchsaufbau

zum Spektrometer

Linearpolarisator LP,

Fliissigkristallverzogerer LCR

Viertelwellenplatte QWP
Linear-
Polarisator LP,

von Laserquelle

Strahlteiler ST

long

B

Btvans
[k
X

Abbildung 3.5: Schematische Darstellung des Photolumineszenz-
Aufbaus: der Anregungslaser wird iiber den Strahlteiler (ST) auf
die Probe gelenkt (LP; dient der Sicherstellung der Polarisation
nach der Faser fiir die spéteren Spinrauschmessungen). Die ein-
gesammelte PL durchliuft die Polarisationsoptiken (QWP, LCR
und LP3) und geht iiber die Glasfaser in das Spektrometer.

Vakuumrohr |
Heliumkanne

Einheit

\Verschiebe
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3.4 Spinrauschaufbau

3.4 Spinrauschaufbau

Die Messung der Spindynamik der Ladungstriger in den Quanten-
punkten erfolgt tiber die Projektion der zeitlich fluktuierenden Spin-
polarisation auf die lineare Polarisationsrichtung des Abfragelasers.
Dies bedeutet eine Modulation der linearen Laserpolarisation durch
die Spinfluktuation. Der Abfragelaser verlduft iiber denselben opti-
schen Pfad wie der Anregungslaser der Photolumineszenzmessung
zur Probe. Hinter der Auskopplung aus der Glasfaser befindet sich
ein Linearpolarisator zur Sicherstellung der linearen Polarisation des
Abfragelasers. Durch die Probenstruktur wird dieser nach Durchlau-
fen der Quantenpunkt-Schicht reflektiert und {iber einen einklapp-
baren Spiegel auf die Polarisationsbriicke gebracht. Diese Polarisa-
tionsbriicke besteht aus einer Linse zur Fokussierung auf die Pho-
todetektoren, einer Halbwellenplatte zur Einstellung der mittleren
Polarisation des Lasers und einem Wollaston-Prisma, welches die
beiden senkrechten Komponenten der Polarisation auf den balancier-
ten Photodetektor aufteilt. Mithilfe des balancierten Photodetektors
wird die Polarisationsdrehung in ein Spannungssignal tibertragen.
Dieses Detektionsschema hat weiterhin den Vorteil, dass mogliche
Intensitdtsschwankungen des Lasers durch die Balancierung unter-
driickt werden.

Die im Folgenden vorgestellten Messergebnisse werden mit verschie-
denen balancierten Photodetektoren gemessen: ein Detektor mit fes-
ter Bandbreite? von 80 MHz und einer Verstirkung von 2-10* V/W,
sowie ein Detektor mit variabler Bandbreite® von 180 MHz — 220 kHz
und einer von der Bandbreite abhingigen Verstirkung von 6 - 10! —
6 - 107 V/W. Durch die einstellbare Bandbreite und der damit ver-
bundenen gréfleren Verstiarkung fiir kleine Bandbreiten des zweiten
Detektors wird das Messen der Fluktuation eines einzelnen Spins

4Modell 1807 von New Focus.
5Modell DHPCA-S von Femto Messtechnik.
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3 Versuchsaufbau

balancierter
Photodetektor Halbwellenplatte
HWP

Klappspiegel KS

Linear-
Polarisator LP,

Wollaston-
Prisma WP

von Laserquelle

Strahlteiler ST

FFT Spektrumsanalyse

ang
™

erschiebe-
Einheit
>
Vakuumrohr [
Heliumkanne

Abbildung 3.6: Schematische Darstellung des Spinrausch-Aufbaus:
der Abfragelaser wird iiber den Strahlteiler (ST) auf die Probe
gelenkt (LP; dient der Sicherstellung der Polarisation nach der
Faser). Anschliefend gelangt der Laser iiber eine Klappspiegel
(KS) auf die Polarisationsbriicke (WP und balancierter Detek-
tor).

moglich. Die erhtchte Sensitivitdt bedingt aber eine Verringerung
der detektierbaren Bandbreite, d.h. schnelle Prozesse konnen nicht
mehr aufgelost werden. Dementsprechend wird bei den Messungen
zum einzelnen Spin in Abschnitt 5 der Fokus auf die langsameren
T1-Prozesse gelegt. Das Differenz-Spannungssignal des balancierten
Detektors wird gegebenenfalls zusétzlich verstirkt®, um die nachfol-
gende Digitalisiererkarte moglichst optimal auszusteuern [147]. Das
analoge Spannungssignal wird dann schlieBlich mithilfe des A/D-

SModell DHPVA-100 von Femto Messtechnik.
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3.4 Spinrauschaufbau

Wandlers der Karte” digitalisiert. Die Karte verfiigt iiber eine ma-
ximale Abtastrate von 180 - 105/s. Hiermit lassen sich nach dem
Nyquist-Shannon-Theorem Frequenzen bis zu 90 MHz auflésen [148].
Das Zeitsignal wird schliellich mit einer schnellen Fourier-Transfor-
mation in den Frequenzraum iibertragen. Durch die parallele Auf-
nahme und Verarbeitung der Daten lésst sich eine vollsténdige Zeit-
abdeckung erreichen. Anschliefend werden die Spektren gleicher Ma-
gnetfeld-Konfiguration gemittelt und das Differenzspektrum der ge-
mittelten Spektren gebildet. Diese Differenz dient der Isolation des
Spinrauschens von anderen Rauschquellen (vgl. Abschnitt 2.3.6).
Abbildung 3.7 beschreibt anhand experimenteller Daten beispiel-
haft das methodische Vorgehen. Die in a) gezeigten Spektren mit
unterschiedlichem externen Magnetfeld enthalten noch das gesamte
detektierte Rauschen iiber die volle Detektorbandbreite (1,8 MHz
Abschneidefrequenz). Die Differenz beider Spektren in b) liefert nun
das isolierte Spinrauschen. In diesem Fall sichtbar in einer schmalen
Auspriagung bei kleinen Frequenzen, wiahrend bei hoheren Frequen-
zen das Rauschen um Null liegt. Auf die genaue spektrale Form wird
in Abschnitt 5 eingegangen. Im spéteren Verlauf dieser Arbeit wird
eine weitere Methode der Datenaufnahme fiir die Korrelationsmes-
sungen in Abschnitt 5.2.4 vorgestellt.

Im Folgenden soll kurz die Umrechnung der technischen Messgrofie
V2/Hz in die physikalische GroBe rad?/Hz erliutert werden.® Die
Laserintensitéit auf dem Detektor wird geméaf den Detektor-Spezi-
fikationen in einen Spannungswert umgewandelt. In allen weiteren
Schritten wird jeweils die Spannung V; bzw. V5 der beiden Photodi-
oden angegeben und nicht die Laserintensitdt auf den Dioden. Der
Differenzverstéirker gibt zudem die Differenz der beiden Spannungen
Va aus. Die Gesamtspannung, die zur Gesamtintensitéit proportio-

7TATS9462 von AlazarTech.
8Bei Messungen, die in V2/HZ angegeben sind, fehlen entsprechende Messpa-
rameter zur Umrechnung in Winkelfluktuationen.
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3 Versuchsaufbau
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Abbildung 3.7: Differenz (b) zweier Rauschspektren mit unter-
schiedlichem externen Magnetfeld (a) zeigt das isolierte Spinrau-
schen.

nal ist, ergibt sich als Vp = V; + V4. Die Differenzspannung ergibt
sich in Abhéngigkeit vom Drehwinkel 6 zu

Va(0) =V — V3

=V} cos? (9 + %) — Vy sin® (9 + %) = Vp sin (26). (3.9)
Im Anschluss wird das Differenzsignal zusitzlich mit einem Faktor
Va = v-Va verstirkt, was ein maximales Aussteuern der Digitalisie-
rerkarte bewirkt. Der Wert fiir v kann mit dem Verstéirker eingestellt
werden und variiert in den Messungen abhéingig von der verwende-
ten Abfrageintensitit. Mogliche unbekannte Faktoren in der Verar-
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3.5 Lasersysteme

beitung auf der Karte werden in einem Faktor ¢ fiir das quadrierte
Signal beriicksichtigt:

ViV = (V) =12 4% (30)

Zur experimentellen Uberpriifung des Faktors & wird ein Sinus-Signal
mittels eines Funktionsgenerators an die Digitalisiererkarte ange-
legt und ausgewertet. Das Rauschspektrum zeigt nun ein Maximum
bei der entsprechend eingestellten Sinus-Frequenz. Alle Abweichun-
gen des Integrals dieses Spektrums von der theoretisch erwarteten
Rauschleistung? werden in ¢ beriicksichtigt. Fiir das hier vorgestell-
te System gilt £ = 1,16. Die neue Skalierung in rad?/Hz ergibt sich
nun aus der gemessenen Photodioden-Spannung V; = Vo = %‘/0 Zu:

2
02,1 [rad? /Hz] = 1arcsin @ (3.11)
skala Z 2 6'724‘/12 . :

3.5 Lasersysteme

Es werden hier kurz die beiden Lasersysteme vorgestellt, die ne-
ben der Laserdiode zur Photolumineszenzmessung verwendet wer-
den. Fiir die Spinrauschmessungen werden ein durchstimmbarer Di-
odenlaser'® und ein Ringlaser!'! verwendet. In beiden Féllen wird die
Wellenlénge des Lasers iiber ein externes Fizeau-Interferometer!'? ge-
messen.

9Es wird eine Rauschleistung von 1/2-(Sinus-Amplitude)? erwartet.
10DL 100 pro von Toptica.

1 Matisse TX light von Sirah.

12 Wavemeter WS-U 2 von HighFinesse.
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3 Versuchsaufbau

3.5.1 Diodenlaser

Eine halbseitig entspiegelte Laserdiode bildet zusammen mit einem
Gitter einen externen Resonator in Littrow-Geometrie. Durch ein
Drehen des Gitters iiber einen Motor lidsst sich die Wellenldnge
grob einstellen. Zudem ermoglicht ein Piezoaktor eine Feinjusta-
ge. Die Wellenldnge des Lasers kann iiber das Fizeau-Interferometer
und eine PID-Steuerung zur Kontrolle und Stabilisierung der La-
serenergie iiber den Piezoaktor eingestellt werden. Der Lasertrei-
ber variiert mit einer Verdnderung der Piezo-Spannung auch den
Diodenstrom, um einen moglichst groflen modensprungfreien Be-
reich zu erzeugen (,feed forward*). Hieraus resultiert aber eine leich-
te Leistungsidnderung bei einer Verstimmung der Wellenldnge. Um
dies in automatisierten Messungen auszugleichen wird eine Kombi-
nation aus einem Fliissigkristallverzogerer und einem Linearpolari-
sator verwendet, welche eine programmierbare Leistungseinstellung
ermoglicht. Das Verstédrkungsprofil der Laserdiode liegt um 920 nm.
Demzufolge nimmt die gesamte optische Leistung im relevanten Be-
reich!'® von 890 nm deutlich ab.

3.5.2 Ringlaser

Fiir Messungen mit hoherer Leistung und fiir eine zuverldssigere
Durchstimmbarkeit des Lasers mit kleiner Schrittweite wird in vie-
len Messungen ein Ti:Sa-Ringlaser verwendet. Hierbei befindet sich
das aktive Lasermedium, welches mit einem Dioden-gepumpten und
Frequenz-verdoppelten Festkorperlaser (Nd:YVO,) gepumpt wird,
in einem ringférmigen Resonator. Dieser erméglicht einen iiber einen
grofien spektralen Bereich (680-1020 nm) durchstimmbaren Laser im

13In diesem Bereich liegt die Resonatormode und damit die im Photolumines-
zenzspektrum sichtbaren Quantenpunkte.
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3.5 Lasersysteme

Dauerstrichbetrieb mit einer hohen Ausgangsleistung bis zu 3 W im
verwendeten Energiebereich. Durch eine zugehorige Stabilisierung
des Lasers wird eine optische Linienbreite von weniger als 60 kHz
erreicht. Der Ringlaser verfiigt iiber ein internes Stabilisierungssche-
ma mithilfe eines externen Fizeau-Interferometers.

] Diodenlaser DL 100 pro \

Spektralbereich | 885-945 nm
Linienbreite <1 MHz (5 us)
max. Leistung 40 mW
Ringlaser Matisse TX light ‘
Spektralbereich | 680-1010 nm

Linienbreite <60 kHz (100 ms)

max. Leistung | 3 W (15 W Pumpleistung)

o
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Tabelle 3.1: Ubersicht der Laserspezifikationen der beiden verwen-
deten Lasersysteme.
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KAPITEL 4

Messungen am Quantenpunkt-Ensemble

In diesem Kapitel werden die Ergebnisse vorgestellt, die an einem
Ensemble von lokalisierten Lochern in Quantenpunkten gemessen
werden. Aufgrund des Dichtegradienten der in Abschnitt 3.2 vorge-
stellten Probe ist es moglich die Zahl der Quantenpunkte und somit
die abgefragten Spins im Laserfokus zu variieren. Typischerweise ska-
liert das Signal in Spinrauschmessungen mit der Zahl der beteiligten
Ladungstriager, wodurch das Abfragen eines Ensembles einfacher Er-
gebnisse zeigt. Zur Einordnung und zum besseren Verstdndnis der
nachfolgenden Messungen werden ausgewéhlte Messungen aus [49,
51] sowie neue Messungen und Berechnungen zur Intensitétsabhéng-
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4 Messungen am Quantenpunkt-Ensemble

igkeit und zur spektralen Linienform im Quantenpunkt-Ensemble
vorgestellt.

4.1 PolarisationsaufgelGste
Photolumineszenz

Die polarisationsaufgeloste Photolumineszenzmessung dient der Cha-
rakterisierung und Auswahl der Quantenpunkte. In der Photolu-
mineszenz der Quantenpunkte zeigt sich die Feinstrukturaufspal-
tung. Zum einen wird iiber die Feinstrukturaufspaltung sicherge-
stellt, dass sich geladene Quantenpunkte im Abfragefokus befinden
(vgl. Abschnitt 2.1.3). Zum anderen kénnen die Ubergangsenergien
der Quantenpunkte in der Photolumineszenz aufgelost werden, so-
dass der Abfragelaser entsprechend eingestellt werden kann. Fiir
die Messungen am Ensemble sind im Bereich hoher Dichte Quan-
tenpunkte mit Ubergangsenergien iiber den gesamten transparenten
Ausschnitt des Bragg-Resonators von ca. 2,4 meV vorhanden. Au-
Berdem liegt eine gleichméBige Hintergrund-Dotierung vor, was dazu
fiihrt, dass an jeder lokalen Position auch geladene Quantenpunkte
vorhanden sind. Abbildung 4.1 zeigt ein beispielhaftes Photolumi-
neszenz-Spektrum eines Quantenpunkt-Ensembles, an dessen Posi-
tion Teile der folgenden Messungen durchgefiithrt werden. Wie in
Abschnitt 2.1.3 erldutert, zeigt das Spektrum die beiden linearen
und orthogonalen Polarisationen der Photolumineszenz 7% und w¥.
Es ist deutlich eine Verteilung der Feinstrukturaufspaltung zu er-
kennen, die von keiner signifikanten bis hin zu einer deutlichen Auf-
spaltung im Bereich einiger 10 pueV reicht. An #hnlichen Systemen
fiir ungeladene Zusténde treten vergleichbare Aufspaltungen auf [76,
101, 149, 150]. Genaueres zur Verteilung und Statistik der Aufspal-
tung in dieser Probe findet sich in [51,151]. Die typische experimen-
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4.1 Polarisationsaufgeloste Photolumineszenz

PL Intensitét [willk. Einheiten]

1 L L L L
1,3960 1,3965 1,3970 1,3975 1,3980
Photonen-Energie [eV]

Abbildung 4.1: Photolumineszenz-Spektrum eines Quantenpunkt-
Ensembles mit den beiden orthogonalen, linearen Polarisationen
7% und 7Y zur Identifikation geladener Ubergénge.

telle Linienbreite der Quantenpunkte von ca. 40 peV ist limitiert
durch die Auflssung des verwendeten Spektrometers®, wihrend die
homogene Linienbreite etwa 1 peV betriigt [3]. Weiterhin ist zu be-
achten, dass deutlich mehr als die sichtbaren Quantenpunkte zum
Spinrauschen beitragen.? Deren Photolumineszenz ist nicht sichtbar
in Wachstumsrichtung aufgrund der Stoppband-Eigenschaften des
Resonators. Messungen von der Seite (vgl. Abb. A.2) zeigen eine
deutlich breitere Quantenpunkt-Verteilung als durch die Resonator-
Mode bedingt sichtbar ist.

1Fiir die Messungen am Quantenpunkt-Ensemble wird ein anderes Spektrome-
ter mit einer geringeren Auflésung verwendet als in Abschnitt 3.3 beschrie-

ben.
?Die GréBenordnung liegt im Bereich von 50 Quantenpunkten im Laserfokus.
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4 Messungen am Quantenpunkt-Ensemble

4.2 Spinrauschen

Die Charakteristik von Ensemble-Spinrauschmessungen [49,51] wird
anhand eines beispielhaften Spektrums erldutert. Abbildung 4.2 zeigt
ein solches typisches Spinrauschspektrum eines Quantenpunkt-En-
sembles.

6-107*f

— experimentelle Daten| ]

aq
N
<

=

— Anpassungsfunktion

410™F
310714
2101

110

SR Leistungsdichte [V2/Hz]

6 5 10 15 éo
Rausch-Frequenz [MHz]

Abbildung 4.2: Typisches  Spinrauschspektrum  eines
Quantenpunkt-Ensembles (B, = 12 mT minus B = 0 mT)
mit einer Anregungsintensitéit von 140 pW /um? mit Anpassung
geméfl Formel 4.1 und den charakteristischen Zeiten 77 und 7%

Das Spektrum setzt sich aus der Differenz einer Messung mit B, =
12 mT longitudinalem Magnetfeld und ohne Magnetfeld zusammen.
Die z-Richtung bezeichnet im Weiteren die Wachstumsrichtung der
Probe und die Laserrichtung. Der Abfragelaser ist hierbei um einige
10 peV von der nichsten geladenen Quantenpunkt-Resonanz ver-
stimmt (Er, = 1, 3969).
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4.2 Spinrauschen

Fiir die vorgestellten Ensemble-Messungen zeigt sich keine signifi-
kante Abhéngigkeit von der Energie des Abfragelasers. Dieser Zu-
sammenhang bestétigt das Abfragen eines Systems aus energetisch
verteilten Quantenpunkt-Resonanzen. Die rote Kurve stellt eine An-
passung aus einer Lorentz- (im Positiven) und Gaufi-Kurve (im Ne-
gativen) mit den jeweiligen Breiten wi, we und den Flichen A;, Ao
dar:

2

A ™ v\’
flv)= 2—;41/;”7;10% - AQ\Z; exp (—2 <w2> ) (4.1)

Beide Funktionen sind um Null zentriert.? Die Lorentz-Kurve gibt
den homogenen Zerfall der longitudinalen Spinkomponente 77 an.
Durch die Uberlagerung der Kernmagnetfelder mit dem externen
longitudinalen Magnetfeld wird die Spinlebenszeit verldngert. Die
GauB-Kurve beschreibt die inhomogene T5-Dynamik. Die Flidchen
der beiden Anteile sind proportional zur Spinrauschleistung und in
guter Naherung identisch. Die Spinrauschleistung bleibt dementspre-
chend erhalten und veréndert nur die Dynamik. Anhand der Breiten
der beiden Kurven ergeben sich die Spinlebenszeiten zu 77 =215 ns
und T35 =27 ns. Insgesamt ist das Spinrauschen von anderen Rausch-
quellen durch die Differenz-Bildung isoliert. Zudem wird iiber die
Stérke und Richtung des externen Magnetfeldes die Gewichtung der
Beitrége von Ti- und T5-Zeit eingestellt. Die T}-Zeit ist hier be-
grenzt durch die Leistung des Abfragelasers (vgl. Abschnitt 4.2.2).

Die transversale Spinlebenszeit T3 stellt einen charakteristischen

3Die Anpassung der breiten Verteilung im negativen Bereich des Spektrums
mit einer um Null zentrierten Gau3-Kurve stellt nur eine Naherung dar, die
fiir die hier vorgestellten Auswertungen der T%-Zeit ausreichend ist. Im Fol-
genden wird sich immer auf die T-Zeit konzentriert. Tatséchlich verschiebt
sich auch ohne externes Feld das Maximum der Spinrauschleistung durch das
Kernmagnetfeld und héngt stark vom Loch-g-Faktor ab [152].
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4 Messungen am Quantenpunkt-Ensemble

Wert dar, der im Wesentlichen durch die Stérke der Hyperfeinwech-
selwirkung der untersuchten Spins mit den Kernspins bestimmt wird.
Hierbei liegt die gemessene Zeit von 27 ns in guter Ubereinstimmung
mit Ty -Zeiten fiir lokalisierte Locher in &hnlichen Quantenpunkt-
Systemen [33]. Die experimentell bestimmte T5-Zeit bestétigt die
bisherige Annahme der positiv geladenen Quantenpunkte. Aus der
Abschitzung in Abschnitt 2.2.3 (Formel 2.21) ergibt sich mit dieser
T;-Zeit und einem Loch-g-Faktor von etwa g = 0,15 (z.B. [48,153])
ein effektives Kernmagnetfeld von B% ~ 3 mT.* Diese Werte zeigen,
dass es sich um eine p-Dotierung handelt und die Spindynamik von
Lochern gemessen wird. Fiir Elektronen fiihrt die stirkere Hyper-
feinwechselwirkung zu einer wesentlich kiirzeren 7% -Spinlebenszeit
in Abwesenheit von einem externen Magnetfeld. Auf die Eigenschaf-
ten der Tj-Zeit wird in den weiteren Abschnitten noch detaillierter
eingegangen. Hierfiir wird die Abhéngigkeit der T7-Zeit von dem lon-
gitudinalen Magnetfeld sowie von der Abfrageintensitit untersucht.

4.2.1 Abhangigkeit vom longitudinalen Magnetfeld

Gemifl den Erlauterungen in Abschnitt 2.2.2 lasst sich der Ein-
fluss der Hyperfeinwechselwirkung auf die Spinlebenszeit durch ein
externes longitudinales Magnetfeld unterdriicken, wie es auch im
Differenz-Spinrauschspektrum Abb. 4.2 genutzt wird. Bei Erh6hung
des B,-Magnetfeldes zeigt sich ein graduelles Verschieben der Spin-
rauschleistung in den Anteil der T7-Dynamik. Dies wird in Abb. 4.3
deutlich anhand der steigenden Flichen beider Kurven. In Abbil-
dung 4.3 (Einfiigung) ist beispielhaft das Verhalten der Spinrausch-

4Eine experimentelle Bestimmung des Loch-g-Faktors ist schwierig aufgrund
der Breite der Kurve und damit der geringen Amplitude, was ein schlechtes
Signal-zu-Rausch-Verhéltnis zur Folge hat. Ein Hinweis auf einen gemessenen
g-Faktor von ca. 0,112 findet sich in [51].
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Abbildung 4.3: Spinrauschdifferenzspektren mit unterschiedlich
starkem B,-Magnetfeld abziiglich 0 mT. (Einfiigung) Fliche der
angepassten Lorentz-Kurve zur Ti-Zeit in Abhéngigkeit von B, .

leistung in Abhéngigkeit des externen Magnetfeldes fiir die Fliche
Alorentz der Lorentz-Kurve zur T7-Dynamik gezeigt. Die dargestell-
ten Messungen deuten auf eine Sattigung des Zuwachses der jeweili-
gen Spinrauschleistungen bei einem Magnetfeld B, > B! hin. Zu-
dem tritt eine Abschirmung der Hyperfeinwechselwirkung schon fiir
externe Magnetfelder auf, die das Kernmagnetfeld iibersteigen (B, >
BI}(,) Anhand dieser Messungen kann das Kernmagnetfeld zu B f{, <
5 mT abgeschitzt werden. Weitere Details zur Abh#ngigkeit vom
externen longitudinalen Magnetfeld im Quantenpunkt-Ensemble fin-
den sich in [49,51] und werden an dieser Stelle nicht weiter behandelt.
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4 Messungen am Quantenpunkt-Ensemble

4.2.2 Abhangigkeit von der Laserintensitat

Die bisher ermittelte T7-Zeit weist eine starke Abhéngigkeit von
der verwendeten Abfragelaserintensitiat auf. Abbildung 4.4 zeigt die
Breite der angepassten Lorentz-Funktion gy in Abhéngigkeit von
der Laserintensitéit. Die Breite der Funktion ist invers proportio-
nal zur Spinlebenszeit T7. Eine Restabsorption des Abfragelasers
fiihrt zu einer zusétzlichen Besetzung des Quantenpunktes mit ei-
nem Elektron-Loch-Paar. Die Absorptionsrate beeinflusst in Folge
dessen die gemessene Spinlebenszeit (vgl. Abschnitt 2.3.5). Sémtliche
Rauschspektren zur Intensitéitsabhéingigkeit (vgl. Abb. 4.4) sind aus
der Differenz von B, =30 mT und 0 mT gebildet, wobei fiir die wei-
teren Analysen jeweils die Breite der Lorentz-Kurve verwendet wird,
die mit der Tj-Zeit korrespondiert.

Die Beitriige der einzelnen Quantenpunkte im Ensemble skalieren
mit der Laserleistung und der jeweiligen Verstimmung, was durch
einen einfachen linearen Zusammenhang nicht wiedergegeben wird.
Die rote Kurve zeigt den Verlauf eines theoretischen Modells [49,
51]. Dieses Modell beriicksichtigt den in Abschnitt 2.3.5 erlduterten
Mechanismus der Verbreitung des Spinrauschspektrums. An dieser
Stelle soll nur qualitativ die zugrundeliegende Idee erklirt werden.
Es wird ein Spinrauschspektrum modelliert, das sich aus den Bei-
trigen unterschiedlicher Quantenpunkte zusammensetzt. Dabei wird
fiir ein Ensemble eine Gauf-artige Verteilung der Quantenpunkt-
Resonanzen G(F,I) mit einer Breite von 30 meV gewéhlt. I be-
schreibt die Abfragelaserintensitdt und E die spektrale Energie. Im
berechneten Spektrum werden die Beitrédge der einzelnen Resonan-
zen mit dem Quadrat des Brechungsindex n?(E) und ihrer Ver-
stimmung zum Abfragelaser skaliert. Fiir jeden Quantenpunkt wird
ein daraus resultierendes Lorentz-férmiges Spinrauschspektrum L(T)
mit der vollen Halbwertsbreite I'(E,I) = T'5_, + a(E, )/ ange-
nommen. Hierbei gibt a(E, I') die Anzahl absorbierter Photonen pro
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Abbildung 4.4: Experimentell bestimmte Spinlebenszeit in
Abhéngigkeit von der Abfragelaserleistung (schwarz) und das im
Text beschriebene Modell fiir den theoretischen Verlauf der In-
tensitétsabhéngigkeit (rot).

Sekunde an und es wird eine intrinsische Spindephasierungsrate der
ungestorten Quantenpunkte von I'f_, = 10° Hz angenommen. Ins-
gesamt integriert das Modell tiber alle Beitrage der Resonanzen:

/G (E,I)-n?(E)-R(E,I) - L(T'(E,I))dE, (4.2)

wobei der Term R(E,I) = 1 — aqp(E, I)Taa die Blockade optisch
angeregter Quantenpunkte mit einer strahlenden Lebenszeit 7,,q be-
schreibt. Hiermit lasst sich der Effekt des Ausbleichens resonanter
Quantenpunkte und die Verbreiterung quasi-resonanter Quanten-
punkte theoretisch beriicksichtigen. Die extrahierte Linienbreite des
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4 Messungen am Quantenpunkt-Ensemble

Gesamt-Spinrauschspektrums ergibt sich als Frequenz, bei der die
Intensitdt auf die Hélfte abgefallen ist. Insgesamt gibt das Modell
mit dem freien Anpassungsparameter der Absorption eines einzel-
nen Quantenpunktes (hier: aqp, = 1/6 - 1073) gut den Verlauf der
Intensitédtsabhingigkeit wieder. Das hier beschriebene Modell findet
in angepasster Form auch Anwendung fiir die Messungen an einem
einzelnen Quantenpunkt und wird dort genauer erldutert (vgl. Ab-
schnitt 5.2.2).

Im Rahmen dieser Dissertation wird der gemessene Intensitétsbe-
reich zu niedrigen und hohen Intensitdten und dadurch die unter-
suchte Abhéngigkeit der Linienbreite erheblich erweitert. Dies ist
moglich durch eine Rotation der Laserpolarisation um 90°, was ei-
ne verstiarkte Reflexion des Lasers am Strahlteiler und damit eine
erhohte Intensitdt auf der Probe zur Folge hat. Andererseits wird
in den nachfolgenden Messungen teilweise das Ringlaser-System mit
einer deutlich hoheren Ausgangsleistung verwendet. Abbildung 4.5
zeigt die experimentell bestimmten Linienbreiten in Abh#ngigkeit
der Abfrageintensitéit. Auch iiber den erweiterten Intensitétsbereich
von vier GréBenordnungen zeigt sich eine gute Ubereinstimmung mit
dem Modell bis in den Plateau-Bereich fiir mittlere Abfrageinten-
sitdten. Mit den experimentellen Werten iiber einen gréfleren Inten-
sitdtsbereich  werden die freien Anpassungsparameter zu
Qg =5-107% und I'{_, = 2 - 10° Hz bestimmt.
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Abbildung 4.5: Intensitidtsabhingigkeit der Spinlebenszeit iiber
einen erweiterten Bereich in guter Ubereinstimmung mit dem
Modell (siehe Text fiir verdnderte Anpassungsparameter).

4.2.3 Linienform des Spinrauschspektrums

Die Methode der Spinrauschspektroskopie hat den Vorteil, neben
der reinen Spinlebenszeit auch die Dynamik des Zerfalls wiederzu-
geben [50]. Diese Eigenschaft kann zu einem besseren Versténdnis
des Zentral-Spin-Problems fiihren. In diesem Fall liefert die Form
der Spinrauschspektren Riickschliisse auf die Dynamik lokalisierter
Locher im Einfluss des Kernspinbades. Theoretische Berechnungen
zur genauen Dynamik im Zentral-Spin-Problem sind schwierig und
existieren iiberwiegend fiir Elektronen in Quantenpunkten. Einige
experimentelle Arbeiten setzten sich auch mit der Linienform im
Spinrauschen fiir Locher in Quantenpunkten auseinander [50]. Hier-
bei wird aber ein stérender Einfluss des Abfragelasers ausgeschlos-
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4 Messungen am Quantenpunkt-Ensemble

sen. Als Begriindung dafiir wird die Konstanz der Linienbreite in
Abhéangigkeit der Abfrageintensitét angefithrt, was aber gemifi dem
in dieser Arbeit vorgestellten Modell lediglich den mittleren Inten-
sititsbereich darstellt (vgl. Abb. 4.5). Demnach liegt auch in diesen
Messungen ein nicht zu vernachlissigender Einfluss der Abfragein-
tensitét vor [55]. Zudem zeigt sich mit dem Modell, dass die integrier-
te Spinrauschleistung unter Beriicksichtigung der Restabsorption ei-
ne andere Steigung als eins haben kann. In [50] wird argumentiert,
dass eine Absorption zu einer erhdhten Dichte messbarer Ladungs-
trager fithrt und damit eine superlineare Abhéngigkeit von der Ab-
frageintensitit bedeuten wiirde. Es ist allerdings zu beriicksichtigen,
dass das Ausbleichen und die Blockade resonanter Quantenpunkte
durchaus eine geringere Steigung der integrierten Spinrauschleistung
mit der Intensitit des Abfragelasers bedeuten kann (vgl. Abb. 4.6).
In den hier vorgestellten Messungen wird die Linienform des Rausch-
spektrums zur Ti-Zeit gut durch eine Lorentz-Form wiedergegeben.
Dies gilt sowohl fiir den untersuchten Bereich der Abfrageintensitéit
als auch fiir die verwendeten Magnetfelder. Ein Lorentz-formiges
Spektrum, welches sich im Wesentlichen durch einen Verlauf pro-
portional zu 1/v? auszeichnet, resultiert aus einem exponentiellen
Zeitverhalten des zentralen Spins. Zur theoretischen Beschreibung
der longitudinalen Spindynamik wird in [152] ebenfalls dieser Zu-
sammenhang verwendet.

Theoretische Beschreibungen fiir lokalisierte Elektronen erwarten
einen langsamen zeitlichen Zusammenhang gem#f 1/log (t) [154—
156]. Diese Modelle sind explizit auf die Dynamik von Elektronen
ausgerichtet und beriicksichtigen die Fermi-Kontakt-Kopplung mit
den Kernspins und sind somit nicht direkt anwendbar auf lokali-
sierte Locher. Die experimentellen Ergebnisse in [50] zeigen fiir lo-
kalisierte Locher ebenfalls, dass die Linienform iiber weite Bereiche
einer Lorentz-Kurve folgt [85]. Es wird allerdings ein Ubergang zu
einer 1/v-Abhiingigkeit fiir starke longitudinale Magnetfelder beob-
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Abbildung 4.6: Die Abhéngigkeit der berechneten Spinrauschleis-
tung eines Quantenpunkt-Ensembles von der Abfrageintensitét
in doppellogarithmischer Darstellung zeigt eine Abweichung von
einer Steigung von 1 fiir hohere Intensitdten durch die vermehrte
Blockade der Quantenpunkte.

achtet. Anhand des hier vorgestellten Modells zeigt sich, dass die-
ser Ubergang der Linienform empfindlich mit der Abfrageintensitiit
zusammenhéngt. Es liegt dem extrahierten Rauschspektrum immer
die Annahme einer Lorentz-formigen Linienform des Rauschspek-
trums eines einzelnen Quantenpunktes zugrunde. Fiir hohe Abfra-
geintensititen Iy oder geringe intrinsische Linienbreiten I'; stellt
Abb. 4.7 den Ubergang im Modell zu einer Form gemif 1/v dar.
Eine geringere intrinsische Linienbreite ldsst sich beispielsweise mit
einem stirkeren longitudinalen Magnetfeld B, realisieren. Durch
die Messungen an einem Quantenpunkt-Ensemble kann es weiter-
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4 Messungen am Quantenpunkt-Ensemble

|,=10"W/cm?2 I'=10°Hz

Lorentz-form.
Lorentz-form.
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~ 1/v
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Abbildung 4.7: Modellierte Linienform des Spinrauschspektrums
eines Quantenpunkt-Ensembles in Abhéngigkeit der intrinsischen
Spinrelaxationsrate I';, welche mit B, variiert, bei konstanter Ab-
frageintensitiit (links) und in Abhéngigkeit der Abfrageintensitét
I, bei konstanter Spinrelaxationsrate (rechts).

hin dazu kommen, dass eine eigentlich exponentielle Dynamik durch
Uberlagerung in einer anderen funktionalen Form im Gesamtspek-
trum aufgeht. Insgesamt kann der in [50] beschriebene Ubergang zur
1/v-Abhéngigkeit im Bereich der untersuchten Magnetfelder in die-
ser Arbeit nicht bestétigt und vielmehr auf den stérenden Einfluss
der Abfrageintensitit zuriickgefithrt werden. Weiterhin zeigt sich fiir
die hier untersuchten lokalisierten Locher keine Ubereinstimmung
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4.2 Spinrauschen

mit der theoretisch beschriebenen 1/ log (¢)-Dynamik. Eine Beriick-
sichtigung der Quadrupolwechselwirkung der Kernspins kann bei ei-
ner entsprechenden Grofle im Vergleich zur Hyperfeinwechselwirkung
des zentralen Spins mit den Kernspins relevant werden. Eine theo-
retische Beschreibung dieses Effektes fiir lokalisierte Ladungstriger
fithrt ebenfalls zu einem exponentiellen zeitlichen Verhalten [85]. Ins-
gesamt zeigen die hier vorgestellten Messungen durchgehend eine
exponentielle Dynamik, die sich aus der Lorentz-Form der Spin-
rauschspektren ergibt. Ein experimentelles Abweichen von dieser
Form kann auf eine erhéhte Abfrageintensitéit zuriickgefiithrt wer-
den. Der Wert der kritischen Abfrageintensitiit, oberhalb dessen das
Spektrum signifikant von einer Lorentz-Form abweicht, hingt zudem
von der Linienbreite des Spektrums ab und skaliert damit mit dem
externen Magnetfeld (vgl. Abb. 4.7).
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KAPITEL b

Messungen am Einzel-Quantenpunkt

Das absolute Limit fiir die Spinrauschspektroskopie lokalisierter La-
dungstréger ist die Messung eines einzelnen Elektron- oder Lochspins
in einem individuellen Quantenpunkt. In diesem Kapitel werden die
Ergebnisse der Messungen an einem Einzel-Lochspin in einem Quan-
tenpunkt vorgestellt. Der hierfiir ntige positiv geladene Quanten-
punkt wird tiber die Feinstrukturaufspaltung der Photolumineszenz
identifiziert, was im folgenden Abschnitt néher erlautert wird.
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

5.1 Photolumineszenz und
Feinstrukturaufspaltung

Die Feinstrukturaufspaltung wird fiir die Charakterisierung des La-
dungszustandes des einzelnen Quantenpunktes genutzt. Abbildung
5.1 zeigt ein beispielhaftes Photolumineszenz-Spektrum zweier Quan-
tenpunkt-Resonanzen (im Folgenden A und B genannt), an denen
ein Grofiteil der folgenden Messungen durchgefithrt werden.

—_

PL Intensitét [willk. Einheiten]

3958 13960 13962
Photonen-Energie [eV]

Abbildung 5.1: Polarisationsaufgeloste Photolumineszenz zeigt die
Resonanz eines geladenen (Resonanz A, keine Aufspaltung von
7% und 7¥) und eines ungeladenen Quantenpunktes (Resonanz
B, signifikante Aufspaltung von 7% und 7¥).

Die energetisch niedrigere Resonanz A zeigt keine signifikante Auf-

spaltung, wihrend die energetisch hohere Resonanz eine deutliche
Feinstrukturaufspaltung aufweist. Diese Charakteristik der zusétz-
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5.2 Spinrauschen

lichen Ladung von Resonanz A, welche in unserem Fall aufgrund
des Probenwachstums und der Messergebnisse am Quantenpunkt-
Ensemble als positiv definiert ist, wird im Weiteren in Abschnitt
5.2.1 durch zusétzliche Messungen bestétigt.

5.2 Spinrauschen

Die in Abschnitt 2.2.2 dargestellten Uberlegungen zur Abhingigkeit
der Spinlebenszeit vom externen Magnetfeld liefern die Moglichkeit
zur Isolation des Spinrausch-Signals iiber die Differenzbildung zweier
verschiedener Magnetfeld-Konfigurationen. Fiir die Unterdriickung
der Hyperfeinwechselwirkung mit den Kernspins und der daraus fol-
genden langen Spinlebenszeit, welche mit einer Lorentz-Funktion
angepasst werden kann [157], wird soweit nicht anders angegeben
ein starkes longitudinales Magnetfeld (B, = 31 mT) angelegt. Zur
Bildung des Differenzspektrums dient ein starkes transversales Ma-
gnetfeld (B, = 27 mT), welches eine sehr kurze Spinlebenszeit be-
obachten ldsst. Hieraus ergibt sich ein sehr breites Spektrum mit
einer geringen Amplitude, welches zudem von Null verschoben ist
aufgrund der Modulation mit dem transversalen Magnetfeld. Ab-
bildung 5.2 zeigt ein typisches Spinrausch-Differenzspektrum eines
einzelnen Lochspins. Hierbei ist zu beachten, dass die longitudina-
le T1-Komponente gut sichtbar ist, widhrend die transversale 75 -
Zeit aufgrund des geringen Signals bei der Einzelspin-Messung im
Weiteren nicht betrachtet wird. Zudem wird die Bandbreite des
Detektors in der Regel so gewdhlt, dass die Kurve zur untersuch-
ten T-Zeit gut aufgelost wird, wohingegen der Beitrag im Diffe-
renzspektrum zur 75-Zeit aulerhalb der Detektionsbandbreite liegt.
Der gezeigte Frequenzausschnitt ist hierbei deutlich geringer als im
Fall der Quantenpunkt-Ensemble-Messungen, d.h. die beobachteten
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

— experimentelle Daten | 1

— Anpassungsfunktion

81075
61075
41075

21075
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SR Leistungsdichte [rad2/Hz]

0 005 010 015 020 025
Rausch-Frequenz [MHz]

Abbildung 5.2: Typisches Spinrausch-Differenzspektrum eines ein-
zelnen Lochspins mit einer Lorentz-Funktion (rot) angepasst zur
Analyse der Ti-Zeit (B, = 31 mT, Abfragelaserintensitéit von
1,2 uW/um?). Der Anteil der Ty wird durch ein transversales
Magnetfeld B, = 27 mT aus der Detektionsbandbreite gescho-
ben.

Spinlebenszeiten sind deutlich ldnger. Eine genauere Analyse der
gemessenen Spinlebenszeiten und der Abhéngigkeit von der Abfra-
gelaserenergie, dem duflerem Magnetfeld und der Abfragelaserinten-
sitdt folgt im weiteren Verlauf.

5.2.1 Abhangigkeit von der Laserenergie

Zur Unterstiitzung der Annahme, dass es sich bei Resonanz A im
Photolumineszenz-Spektrum (Abb. 5.1) um einen geladenen Quan-
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5.2 Spinrauschen

tenpunkt handelt, wird die Photonenenergie des Abfragelasers tiber
einen weiten Bereich im Energiespektrum veréndert. Geméf den
Erlduterungen in Abschnitt 2.3.4 folgt die Spinrauschleistung ei-
ner einzelnen Resonanz dem Quadrat des Brechungsindex in der
sogenannten Schmetterlingsform (vgl. Abb. 2.17). Die experimen-
tell bestimmte integrierte Spinrauschleistung Psg zeigt eine explizite
Abhé#ngigkeit von der Energie des Abfragelasers. In Abbildung 5.3 ist
die polarisationsaufgeloste Photolumineszenz der beiden Quanten-
punkt-Resonanzen zusammen mit der integrierten Spinrauschleis-
tung in Abh#ngigkeit von der Energie des Abfragelasers gezeigt. Die

L I B e o L e e e e e L s e e e LA e e ey s S

PL Intensitat [willk. Einheiten]
SR Leistung [107° rad?]

3988 13960 13962
Photonen-Energie [eV]

Abbildung 5.3: Die integrierte Spinrauschleistung (blau) zeigt ei-
ne signifikante Abhéingigkeit von der Energie des Abfragelasers
in Ubereinstimmung mit der Photolumineszenz von Resonanz A
(bei einer Abfragelaserintensitiit von 1,2 uW/um?).
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integrierte Spinrauschleistung der T;-Zeit weist ein deutliches Maxi-
mum auf, welches mit der Resonanz A des geladenen Quantenpunk-
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

tes im Photolumineszenz-Spektrum korreliert. Das zeigt eindeutig,
dass das Spinrauschsignal von einem einzelnen Quantenpunkt resul-
tiert. Die Linienbreite der gemessenen Photolumineszenz ist limi-
tiert durch die Auflésung des Spektrometers. Die spektrale Vertei-
lung der integrierten Spinrauschleistung weist eine Breite von etwa
19 peV auf. Die iiber die Spinrauschleistung abgefragte Linienform
ist nur begrenzt durch die Schrittweite und die Linienbreite des La-
sers, die aber mehr als drei Groflenordnungen schmaler ist als alle
anderen Breiten. Eine Breite von 19 pueV weicht deutlich von dem
theoretisch erwarteten Verlauf der spektralen Form ab. Dieser wiirde
die Schmetterlingsform mit der natiirlichen Linienbreite eines Quan-
tenpunktes im Bereich von 1 peV zeigen. Eine weitere Betrachtung
der gemessenen spektralen Verteilung der integrierten Spinrausch-
leistung und die Ursachen fiir die Abweichung von der theoretisch
erwarteten Form folgen im Anschluss an die Betrachtung der Inten-
sitdtsabhingigkeit.

5.2.2 Abhangigkeit von der Laserintensitdt

Wie beim Quantenpunkt-Ensemble liegt auch im Fall eines einzel-
nen Quantenpunktes eine erhebliche Abhéingigkeit der longitudina-
len Spinlebenszeit von der Intensitéit des Abfragelasers vor. Abbil-
dung 5.4 zeigt beispielhaft drei Spektren mit stark unterschiedlicher
Intensitdt des Abfragelasers. Alle Spektren zeigen den Anteil zur
T1-Spinlebenszeit durch ein angelegtes starkes longitudinales Ma-
gnetfeld B,. Uber den gesamten Bereich der Intensititsabhingigkeit
lassen sich die experimentellen Daten gut mit einer Lorentz-Funktion
(rote Kurve) anpassen. Es ist zu beachten, dass die Breite der Spin-
rauschspektren erheblich von der Intensitdt abhéngt und entspre-
chend die Bandbreite des Detektors an die Spektren angepasst wird.
Abbildung 5.5 stellt eine systematische Untersuchung der T3-Spin-
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Abbildung 5.4: Spinrauschspektrum bei hoher (a), mittlerer (b)
und niedriger (c) Abfrageintensitét (links). Alle Spektren zeigen
den Beitrag der T3-Zeit bei starkem longitudinalen Magnetfeld
B, = 31 mT. Die Detektorbandbreite ist jeweils an die Breite
der Spektren angepasst. Das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis hiangt
von der optischen Leistung am Detektor (optisches Rauschen)
und der Bandbreite des Detektors (elektrisches Rauschen) ab.
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lebenszeit in Abhéngigkeit der Abfrageintensitit mit starkem exter-
nen Magnetfeld (B, = 31 mT) dar. Der Bereich der untersuchten
Intensitdtsabhéngigkeit erstreckt sich iiber sechs Groéflenordnungen.
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

Hierbei dndert sich die Spinrelaxationsrate I'; um etwa vier Grofien-
ordnungen. Insgesamt nimmt die Spinrelaxationsrate I'y mit der In-
tensitdt des Abfragelaser zu. Dieser Zusammenhang resultiert aus
der Photogeneration von Elektron-Loch-Paaren, die zu einer Blocka-
de des abfragbaren Loch-Spinrauschens und zu einer Verbreiterung
der experimentell bestimmten Rate fiihren (vgl. Abschnitt 2.3.5).
Bei der geringsten Abfrageintensitit kann eine Lochspinlebenszeit
von 77 = 180 ps durch die Abschirmung der Hyperfeinwechselwir-
kung erreicht werden.

108,

e experimentelle Daten
—— Anpassung

L S TR R
Laserintensitit [pW/um2]

Abbildung 5.5: Experimentelle Daten der Spinrelaxationsrate I'y
im einzelnen Quantenpunkt in Abhéngigkeit der Intensitéit des
Abfragelasers (schwarz) und Anpassung mit dem im Text be-
schriebenen Modell (rot).

Zur Anpassung der Messwerte wird das in Abschnitt 4.2.2 einge-
fiihrte Modell in einer angepassten Form verwendet. Zudem wird
zur Beschreibung der experimentellen Befunde in den Messungen
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5.2 Spinrauschen

zum einzelnen Quantenpunkt die in Abschnitt 2.2.4 erlduterte The-
matik der Ladungsfluktuationen mit einbezogen. Die Berechnungen
sind eine Erweiterung aus [49]. Fiir einen einzelnen Quantenpunkt
geht die Gauf3-Verteilung des Quantenpunkt-Ensembles in eine ein-
zelne Resonanz iiber. Im Folgenden werden fiir diese einzelne Reso-
nanz Ladungskonfigurationen der Quantenpunkt-Umgebung im Mo-
dell beriicksichtigt. Diese Konfigurationen resultieren in einer jeweils
verschobenen Resonanzenergie des Quantenpunktes iiber die Stark-
Verschiebung in einem elektrischen Feld. Im Modell werden drei dis-
krete Quantenpunkt-Konfigurationen beriicksichtigt.! Die entspre-
chende Abhéngigkeit der Spinrauschleistung von der Laserintensitét
resultiert aus der Summe dieser drei Beitréige, die jeweils mit einem
Faktor G; gewichtet werden. Die Gewichtung gibt die zeitliche Ver-
teilung der vorliegenden Konfiguration wieder. Die genauen energeti-
schen Positionen der einzelnen Resonanzen sowie die Gewichtungs-
faktoren folgen aus einer Anpassung an die Messdaten. Insgesamt
ergibt sich das intensitétsabhéingige Spinrauschspektrum zu

Psr(v) = ZGi x (n(AE;))?

xR*(AE;, I) x L(T' (AE;,I),v).

(5.1)

Hier beschreibt n den dispersiven Anteil des Brechungsindex, I die
Laserintensitét, L ein Lorentz-formiges Spinrauschspektrum um Null
mit der Linienbreite I". AF; bezeichnet die relative energetische
Verschiebung der entsprechenden Resonanz der Quantenpunkt-Kon-
figuration i zur Energie des Abfragelasers. Aus der Anpassung an die
experimentellen Daten in Abb. 5.5 ergeben sich die Gewichtungsfak-
toren Gj;, die alle nur wenig von 1 abweichen. Diese gleichméfige

IDie Anzahl der beriicksichtigten Konfigurationen ergibt sich aus den zwei
Spriingen in der Intensititsabhingigkeit in Abb. 5.5 bei etwa 102 und
102 uW/pm?.
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

zeitliche Verteilung der Ladungskonfigurationen ist in guter Uber-
einstimmung mit [113]. Die Reduzierung der Spinrauschleistung R
durch die anregungsinduzierte Pauli-Blockade wird folgendermaflen
beriicksichtigt:

R(AE;,I) =1/ (1 + Tyaa/Trei (AE; D)), (5.2)
mit Taq als strahlende Lebenszeit des Quantenpunktes und
Tfrei(AEia I) = 1/ (Flaser(I)QO(AEi)) (53)

als Zeit zwischen zwei Blockadezustéinden (vgl. Abb. 2.18). Hierbei
bezeichnet I',5.; die Zahl der Photonen des Lasers pro Sekunde und
g die Lorentz-formige Absorption eines Quantenpunktes pro Se-
kunde. Zur Herleitung von 74 gilt gemaf [158] fiir die Séttigungs-

verbreiterung
Qo

= . 5.4
“Tits (54)

Mit der Anregungsrate des Quantenpunktes
Tabs = a - Taser; (55)

wobei I'uger die Photonenzahl pro Sekunde des Lasers bezeichnet,
folgt fiir den Sattigungsparameter S:
r "
S — laser 0 , (56)
I\"ad

mit I'aq als inverse strahlende Lebensdauer. Als mittlere freie, unan-
geregte Zeit der Quantenpunkte, die zugleich die maximal messbare
Spinlebenszeit ergibt und somit das Limit fiir hohere Intensitéiten
darstellt, gilt
1- (Fabs : 7-md)

T (5.7)

Ttrei =

104



5.2 Spinrauschen

Vereinfacht ergibt sich hieraus

1

Ttrei =
Flascr %) ’

(5.8)
was dem oben eingefiihrten Zusammenhang entspricht und sowohl
die direkte Proportionalitidt zur Laserintensitit als auch die Abhén-
gigkeit von der Verstimmung von Quantenpunkt-Resonanz und Ab-
frageenergie beschreibt.

Wie in Abb. 5.4 beispielhaft gezeigt, kann in erster Ndherung das
Spinrauschspektrum bei jeder Abfrageintensitit gut mit einer um
Null zentrierten Lorentz-Kurve genédhert werden. Im Wesentlichen
dominiert eine Konfiguration das Spektrum unter verschiedenen Ab-
frageintensititen.? Damit wird die Spinrelaxationsrate I'y = TVpwinm
iiber die modellierte Linienbreite vpwun beschrieben. Das Modell
gibt zum einen die Verbreiterung des Spinrauschspektrums mit Er-
hohung der Abfrageintensitit wieder, was eine Verkiirzung der Spin-
lebenszeit bedeutet. Bei ausreichend geringen Intensitdten ist die
Absorptionsrate geringer als die Relaxationsrate I'y und die gemes-
sene Linienbreite wird nur noch iiber die intrinsische Spinlebenszeit
bestimmt. Weiterhin zeigt das Modell, dass die erste Quantenpunkt-
Konfiguration eine signifikante Verbreiterung zeigt bei steigender,
aber geringer, Abfrageintensitéit. Bei einer weiteren Erhohung der
Abfrageintensitat bleicht diese Konfiguration zunehmend aus. Ins-
gesamt bedeutet dies fiir die Resonanz, die dem Abfragelaser am
n#chsten ist, dass das Spektrum erheblich verbreitert und die Rausch-
leistung durch das Ausbleichen deutlich verringert wird. Dadurch
tragt fiir hohere Intensitéiten die energetisch néchstgelegene Konfi-
guration dominant zum Spektrum bei und zeigt denselben Verlauf
bis hin zum Ubergang zur dritten Konfiguration.

Abbildung 5.6 zeigt schematisch das Spinrauschen zwei verschiede-
ner Resonanzen QD1 und QD2. Die Resonanz von QD1 liegt niher

2Vgl. hierzu Abb. 5.6.
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

an der Abfrageenergie. Bei moderater Intensitét zeigt QD1 ein leicht
verbreitertes Spektrum I'qpy im Vergleich zu QD2 (I'gp2). Zudem
ist die messbare Spinrauschleistung von QD1 grofer durch die gerin-
gere Verstimmung. Die Summe beider Beitriage zeigt ein Spektrum,
dessen Breite I'gesamt im Wesentlichen der Breite I'qp; entspricht.
Bei steigender Abfrageintensitdt nimmt die Verbreiterung durch Ab-
sorption der ndheren Resonanz stédrker zu und zusétzlich nimmt die
Rauschleistung von QD1 durch Ausbleichen ab. Beide Prozesse be-
deuten eine stark verringerte Rauschamplitude, wodurch die ener-
getisch nédchstgelegene Resonanz von QD2 in diesem Regime deut-
lich den Beitrag von QD1 iibersteigt und die Gesamtbreite I'gesamt
spiegelt etwa I'qp2 wider. Fiir die hier vorgestellten Ergebnisse des

r . ~I
. \ B ' o - \ l—‘gesamt'\‘l—‘CADZ
~wz Ty AN Lo

SR Leistungsdichte
[willk. Einheiten]

Qb2

Rauséh—Ffequenz [willk. ‘Einhe‘iten]‘

Abbildung 5.6: Schematischer Ubergang der dominan-
ten Quantenpunkt-Konfiguration fiir den Fall von zwei
Quantenpunkt-Konfigurationen. Bei niedriger Intensitdt ent-
spricht die Breite des Gesamtspektrums (griin) Igesamt der
Breite der n&heren Resonanz (schwarz) I'qpi. Fiir steigende
Intensitét wird I'qpi stark verbreitert und das zusétzliche
Ausbleichen fiihrt zu einer Abfrage der Breite der energetisch
néchstgelegenen Resonanz (blau) I'gp2 im Gesamtspektrum.

Modells und die Anpassung an die experimentellen Daten werden fol-
gende Parameter verwendet: die Absorptionswahrscheinlichkeit des
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5.2 Spinrauschen

einzelnen Quantenpunktes in Resonanz ag = 5 x 1075, Die intrin-
sische Spinrelaxationsrate bei B, = 31 mT und verschwindender
Intensitédt als I';—g = 100 Hz, wobei jeder Wert deutlich unter 2 kHz
die gezeigten Berechnungen nicht wesentlich &ndert. Die strahlende
Lebenszeit wird als 7., = 1 ns angenommen. Schlief8lich ergibt die
Anpassung an die experimentellen Daten mit der Vorgabe von drei
Konfigurationen fiir die energetische Verschiebung zur Abfragelaser-
energie in Einheiten der natiirlichen Quantenpunkt-Linienbreite fiir
AFE; die Werte 2,6, 11,9 und 55,3 sowie fiir die entsprechenden Ge-
wichtungsfaktoren G; die Werte 1,08, 0,89 und 1,12. Das Ergebnis
dieses Modells mit den Anpassungsparametern ist als rote Kurve in
Abb. 5.5 gezeigt.

107
107k

108

T. [Hz]

107,

e experimentelle Daten
— Anpassung (komplett) | 5
— = Anp. (QD Konfig. 1)

Anp. (QD Konfig. 2)
— - Anp. (@D Konfig. 3)

10,

107

10’3‘ 1b2 ‘ 16‘ ‘ 160 ‘ 1b‘ - “‘102 10°8 ‘ 104
Laserintensitat [uW/um?2]

Abbildung 5.7: Intensitdtsabhéngigkeit der Spinrelaxationsrate im
Experiment und die Gesamtanpassung des Modells sowie die drei
einzelnen Quantenpunkt-Konfigurationen.

Abbildung 5.7 zeigt die einzelnen Beitrige der drei Ladungskonfigu-
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

rationen (gestrichelte Linien). Die Gesamtanpassung nach dem Mo-
dell gibt sehr gut den experimentellen Verlauf und die Uberginge
zwischen den Konfigurationen wieder. Es zeigt die jeweilige Verbrei-
terung des Spinrauschspektrums der entsprechenden Quantenpunkt-
Konfiguration. Die Verbreiterung setzt bei unterschiedlicher Inten-
sitdt ein, bedingt durch die unterschiedliche energetische Verstim-
mung zwischen Resonanz und Abfragelaser. Weiterhin gibt das Mo-
dell den Ubergang von einer dominierenden Konfiguration zu einer
anderen mit steigender Intensitét wieder. In unterschiedlichen Regi-
men tragen die jeweiligen Konfigurationen dominant zum Gesamt-
Spinrauschspektrum bei. Hierdurch wird im Wesentlichen eine be-
stimmende Linienbreite experimentell abgefragt.

Im Folgenden soll mithilfe des vorgestellten Modells die Energie-
abhingigkeit der integrierten Spinrauschleistung aus Abschnitt 5.2.1
untersucht werden. Die spektrale Form der Spinrauschleistung in
Abhéngigkeit der Energie des Abfragelasers ldsst sich aus dem Mo-
dell ableiten. Abbildung 5.8 zeigt schematisch die Vorgehensweise.
Auf der linken Seite in Abb. 5.8 ist die integrierte und normier-
te Spinrauschleistung in Abhéngigkeit der Photonenenergie darge-
stellt, wie sie das Modell ergibt. Rechts erldutert eine Skizze den
betrachteten Fall in Hinblick auf beriicksichtigte lokale Storstellen
und die Abfrageintensitéit. Fall a) zeigt die Form bei einer einzel-
nen Quantenpunkt-Resonanz mit der tatséchlich im Experiment ver-
wendeten Abfrageintensitéit. Die spektrale Linienform entspricht der
theoretisch erwarteten Schmetterlingsform. Die energetische Positi-
on des Abfragelasers definiert in allen Szenarien die Null. Die Po-
sition der Quantenpunkt-Resonanz(en) entspricht den Werten der
Verstimmung zum Laser, wie sie sich aus der Anpassung des Mo-
dells an die experimentellen Daten ergeben. In b) wird die Ladungs-
fluktuation beriicksichtigt und die Kurve beschreibt die Energie-
abhéngigkeit mit den Parametern aus der Anpassung an die Inten-
sitdtsabhéngigkeit. Szenario c¢) zeigt denselben Fall unter Annahme

108



5.2 Spinrauschen

a) o
f=
> -
2 8
v -~
‘S X%]
) <
@ v
& g =
. O =
IS & o
= _Q£
8 << 3
b) o
=
2
wv
3 ©__Jo
oc
bl \
€ ©
S
o
<
dJ o
=
2 ©
7
3 o
%5 S
wmv
g ©
o
<
d) o © ®
=
g ® o
wv
T ®
)
s A
wn ©
: © ©
E © ‘@
e ©

-60 -40 -20 0

relative Energie [[']

Abbildung 5.8: Modellierte Energieabhéingigkeit der Spinrausch-
leistung in verschiedenen Szenarien: (a) ohne verschiedene La-
dungskonfigurationen, (b) mit drei Ladungskonfigurationen, (c)
mit erhohter Abfrageintensitét im Vergleich zu b) und (d) mit
zusétzlichen lokalen Storstellen in der weiteren Quantenpunkt-
Umgebung.
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

einer um den Faktor 10 gréfleren Abfrageintensitit. Die leistungs-
abhéngige Verbreiterung entspricht etwa der experimentell ermittel-
ten spektralen Form. Einen anderen Erkldrungsansatz liefert in d)
die Beriicksichtigung zusétzlicher lokaler Storstellen in der weiteren
Umgebung des Quantenpunktes. Eine Anpassung mit einem Modell,
das um diese Storstellen erweitert ist, ist aufgrund der Vielzahl frei-
er Parameter kaum moglich. Daher werden fiir eine erste qualitative
Beschreibung dieses Effektes die drei urspriinglichen Resonanzen je-
weils mit einer Verteilung angenommen. Diese Verteilung ergibt sich
aus der schwachen Verschiebung der drei Resonanzen durch wei-
ter entfernte Ladungstriager [113]. Sie wird im Modell mit jeweils
zehn GauB-verteilten Seitenbéndern der Resonanzen beriicksichtigt.
Es ist zu beachten, dass Anzahl und Breite der Verteilung hier
willkiirlich gew&hlt sind. Eine solche Verteilung von Ladungskonfigu-
rationen wiirde fiir die modellierte Intensitdtsabhéingigkeit zu einem
Verblassen der wesentlichen Uberginge der dominanten Resonan-
zen fiihren. Insgesamt zeigt diese einfache Uberlegung zusitzlicher
Verbreiterungsmechanismen der Quantenpunkt-Resonanzen eine gu-
te Ubereinstimmung mit der tatséichlichen spektralen Form aus Abb.
5.3.

Eine detailliertere Auflosung der spektralen Linienform ist dadurch
limitiert, dass eine kleine Schrittweite eine erhchte Abfrageinten-
sitdt benotigt, denn durch die Abhéngigkeit der Spinrauschleistung
mit der Abfragelaserleistung skaliert ebenso die Integrationszeit ei-
nes einzelnen Spektrums mit der Intensitdt. Diese minimal notige
Intensitdt verursacht schon ein Ausbleichen der Resonanzen. Eine
weitere Messung der Abhéngigkeit der Spinrauschleistung von der
Energie des Abfragelasers mit einer kleineren Schrittweite liefert Hin-
weise fiir eine spektrale Form, die sich aus mehreren Resonanzen zu-
sammensetzt. Abbildung 5.9 zeigt zwei Messreihen der integrierten
Spinrauschleistung an einem anderen geladenen Quantenpunkt iiber
einen kleinen Bereich der Quantenpunkt-Photolumineszenz mit un-
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5.2 Spinrauschen

terschiedlicher Schrittweite. Die Intensitidt des Abfragelasers ist bei
diesen Messungen knapp zwei Groflenordnungen geringer im Ver-
gleich zu der Messung in Abb. 5.3. Beide Messungen zeigen eine
qualitativ #hnliche spektrale Form. Fiir eine exakte Auflésung der
einzelnen Schmetterlingsformen reicht diese Schrittweite und Abfra-
geintensitét aber noch nicht aus. Mogliche Ansétze zur verbesserten
Detektion des Spinrauschens finden sich in Abschnitt 6.
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Abbildung 5.9: Zwei weitere Messreihen zur Energieabhéngigkeit
der integrierten Spinrauschleistung (blau, griin) an einem ein-
zelnen geladenen Quantenpunkt mit kleiner Schrittweite und ei-
ner Abfrageintensitiit von 0,02 uW/um?. Diese Messungen liefern
einen Hinweis auf die Zusammensetzung der spektralen Form aus
mehreren Resonanzen.
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

5.2.3 Abhangigkeit vom longitudinalen Magnetfeld

In diesem Abschnitt wird der Einfluss des externen longitudina-
len Feldes auf den untersuchten einzelnen Lochspin im Kernspin-
bad untersucht. Gemaf der Theorie in Abschnitt 2.2.2 erwartet man
einen erheblichen Einfluss auf die T3-Spinlebenszeit. Abbildung 5.10
zeigt beispielhaft drei Spektren mit unterschiedlich starkem longitu-
dinalen Magnetfeld. Zur Differenzbildung wird wiederum ein starkes
transversales Magnetfeld B, = 27 mT genutzt. Die Spektren in a)
und b) sind bei einer Abfrageintensitit von 0,7 uW/um? und ei-
ner Detektorbandbreite von 1,8 MHz gemessen. Das Spektrum ohne
externes Magnetfeld (vgl. Abb. 5.10 ¢)) ist mit einer anderen Mess-
methode aufgenommen. Details zu dieser Verarbeitungsform folgen
in Abschnitt 5.2.4. Die Detektorbandbreite betrdgt hier 25 MHz
und die Abfrageintensitit 25 wW/um?. Insgesamt zeigt sich, dass
in guter Ndherung eine Lorentz-Anpassung die experimentellen Da-
ten wiedergibt und somit im Weiteren fiir die Auswertung der 77-
Spinlebenszeit verwendet wird.

Der Zusammenhang der Relaxationsrate I';y bzw. der Spinlebens-
zeit 71 mit dem externen longitudinalen Magnetfeld B, ist in Abb.
5.11 zusammengefasst. Die untersuchte Magnetfeldabhéngigkeit er-
streckt sich iiber einen Bereich kleiner externer Magnetfelder von 0
bis 31 mT. Abbildung 5.11 zeigt die direkten Messdaten (schwarz).
Aus dem vorangegangenen Abschnitt ist der Einfluss der Abfragein-
tensitédt auf die gemessene T7-Spinlebenszeit bekannt. Die Verbreite-
rung der Messungen bei nicht-verschwindender Laserintensitidt muss
in der Auswertung der Magnetfeldabhéingigkeit beriicksichtigt wer-
den. Hierzu ist das experimentell bestimmte I'y beim héchsten Ma-
gnetfeld B, = 31 mT zusétzlich mit der niedrigsten Laserintensitét
dargestellt (blau). Anhand der in Abschnitt 5.2.2 erlduterten Ergeb-
nisse wird klar, dass dieser Wert ebenfalls nur eine obere Grenze der
Relaxationsrate bzw. ein unteres Limit der Spinlebenszeit darstellt.
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Abbildung 5.10: Spinrauschspektrum bei hohem (a), mittlerem (b)
und niedrigem (c) externen longitudinalen Magnetfeld B, (links).
Alle Spektren zeigen den Beitrag der T;-Zeit. Das Spektrum in
a) und b) ist mit einer Detektorbandbreite von 1,8 MHz und
einer Abfrageintensitit von 0,7 uW/um? gemessen. Spektrum
c) ist mit einer anderen Methode (vgl. Abschnitt 5.2.4), einer
Detektorbandbreite von 25 MHz und einer Abfrageintensitéit von

25 uW/um? gemessen.
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

Alle weiteren Messwerte bei kleinerem Magnetfeld sind mit der Dif-
ferenz dieser beiden Messpunkte bei B, = 31 mT korrigiert (rote
Punkte). Der Verlauf zeigt eine starke Zunahme ohne Séttigung der

107; ®  gemessenes I, bei 0.7 pW/um? 4107
f (T",(B,=0 mT) bei 25pW/um?)
4 gemessenes I', bei 2.5 nW/um? 1

10°%¢ e auf niedrigste Laserintensitat normiert | 110°
— F — Anpassung ~ B¢, a=3/23% 1 -
N 7
L ] =

S5 3 1
[_‘ 10 i 710 —

10 1102

103 1 1 1 1 I I g‘|03

0 5 10 15 20 25 30

B, [mT]

Abbildung 5.11: Spinrelaxationsrate I'; bzw. Spinlebenszeit T3
in Abhédngigkeit vom externen longitudinalen Magnetfeld B,.
Die experimentellen Daten (schwarz) sind mit der Messung
bei niedriger Intensitdt und hohem Magnetfeld (blau) unter
Berﬁcksichtigung des Intensitéitseinflusses korrigiert (rote Punk-

te). Eine Anpassung (rote Kurve) der Werte < 31 mT ergibt eine
gute Ubereinstimmung mit einem Zusammenhang B~3/2,

Spinlebenszeit um vier Gréflenordnungen im untersuchten Magnet-
feldbereich bis 31 mT. Der Wert bei B, = 0 mT ist mit hoherer
Leistung gemessen, um das schlechte Signal-zu-Rausch-Verhéltnisse
durch das stark verbreiterte Spektrum zu kompensieren. Die be-
schriebene Korrektur zu niedriger Leistung wirkt sich aber insbe-
sondere bei den niedrigen Magnetfeldern deutlich geringer aus, da
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5.2 Spinrauschen

in diesem Fall die Rauschspektren wesentlich durch die Hyperfein-
wechselwirkung verbreitert sind.

Eine Anpassung der Werte < 31 mT mit einem Potenz-Gesetz
'y o B;“ spiegelt gut den Verlauf der Abhéngigkeit vom exter-
nen Magnetfeld wider. Der Exponent ergibt sich zu o = 3/ 2f8:82.
Die Ursache fiir diesen Zusammenhang bei niedrigen Magnetfeldern
ist bisher ungeklért. Bei starken Magnetfeldern B, im Bereich eini-
ger Tesla nimmt die Spinlebenszeit wieder ab. Durch die steigende
Phononen-Zustandsdichte wird die Rate der Phononen-assistierten
Streuung zwischen Zeeman-Niveaus effizienter [39]. Uber den genau-
en Zusammenhang im Bereich kleiner Magnetfelder, wie sie in die-
ser Arbeit verwendet werden, herrscht noch Uneinigkeit. So sagen
Berechnungen zum einen eine vernachléssigbare Abhéngigkeit vor-
her, sofern nur Phononen-Prozesse fiir Locher berticksichtigt wer-
den [87]. Experimentelle Arbeiten, die diese Annahme zu bestétigen
scheinen [1] nutzen Quantenpunkte mit einer deutlich geringeren
Leichtloch-Beimischung als in dem hier vorgestellten Fall. Ande-
re Berechnungen erwarten eine besonders starke Abhéngigkeit der
Lochspinlebenszeit vom Magnetfeld unter Hinzunahme der Quadru-
pol-Kopplung mit I'; oc e=? [85]. Weitere Experimente zeigen ei-
ne Zunahme der 73-Spinlebenszeit mit steigendem Magnetfeld um
einen Faktor 2,5 [41]. Wiederum andere experimentelle Arbeiten se-
hen einen Anstieg der Spinlebenszeit um eine Gréflenordnung mit
einer anschlieflenden S#ttigung [50]. Der hier gezeigte Verlauf mit
I'; o« B3/ liefert einen Beitrag zum Verstéindnis des Zentral-Spin-
Problems auf experimenteller Seite und erfordert weitere theoreti-
sche Untersuchungen.

Eine weitere Messung zur Abhéngigkeit der T;-Zeit vom longitudina-
len Magnetfeld ist in Abbildung 5.12 gezeigt. Hierbei wird keine Kor-
rektur der Laserintensitdt vorgenommen, da es hier primér um eine
Abschétzung der Stirke des Kernmagnetfeldes geht und nicht um die
exakten Werte der Spinlebenszeit. Durch die fehlende Korrektur deu-
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

ten die experimentelle Daten im Vergleich zur vorangegangen Mes-
sung (vgl. Abb. 5.11) auf eine Siittigung fiir hohere Magnetfelder hin.
Dieser Trend entspricht dem Verlauf der Rohdaten in Abb. 5.11. Dies
bestéatigt erneut die Notwendigkeit einer Einberechnung des Ein-
flusses durch die Abfrageleistung zur Extraktion des tatséchlichen
Magnetfeld-Verhaltens. Damit stellt die Abschitzung des effektiven
Kernmagnetfeldes hier nur eine untere Grenze dar. Wie in [33] wird

T, [ps]

o experimentelle Daten

04F —— Anpassung ]

! ! ! !

1 1
-30 -20 -10 0 10 20 30
B, [mT]

Abbildung 5.12: T;-Spinlebenszeit in Abhingigkeit von B, (ohne
Korrektur der Restabsorption) zur experimentellen Abschiitzung
einer unteren Grenze des Kernmagnetfeldes B% gemif [33].

zur Anpassung der Breite der Verteilung eine Lorentz-Kurve (rot)
verwendet. Diese ergibt eine volle Halbwertsbreite von etwa 5 mT.
Dieser Wert ist in sehr guter Ubereinstimmung mit dem gemessenen
und berechneten Wert aus [33]. Weiterhin zeigt sich eine Konsistenz
mit der 75 -Zeit der Messung am Quantenpunkt-Ensemble sowie de-
ren Magnetfeldabhiingigkeit und bestétigt die Abfrage eines lokali-
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sierten Lochspins unter dem Einfluss der Hyperfeinwechselwirkung
im Quantenpunkt.

5.2.4 Korrelation hoherer Ordnung

In diesem Abschnitt wird eine Methode zur niheren Auswertung der
Theorie der verschiedenen Ladungskonfigurationen vorgestellt. Diese
wird anhand von Simulationen diskutiert. Bei dieser Methode wird
zunéchst auf die Fourier-Transformation und das Mitteln der Daten
verzichtet. Die Zeitdaten der Digitalisiererkarte werden direkt mit ei-
ner entsprechenden Abtastrate (hier: 25 - 10 /s) auf die Festplatten
eines RAID-Systems geschrieben.? Durch diese Methode fallen er-
hebliche Mengen von Daten an.* Sie erméglicht aber eine Korrelati-
onsauswertung einzelner Pakete von Fourier-Transformationen. Mit-
hilfe eines sogenannten Bispektrums (C4-Korrelation) l4sst sich die
Korrelation verschiedener Frequenzen im Spinrauschspektrum aus-
werten [159,160]. Die bisher beschriebene Methode der Spinrausch-
spektroskopie verarbeitet die Korrelation zweiter Ordnung (C2). Es
ergibt sich eine negative C4-Korrelation, sofern die entsprechenden
Frequenzen nicht in denselben Zeitpaketen auftreten, wihrend die
C4-Korrelation positiv ist, falls die Frequenzen in denselben Pake-
ten auftreten. Fiir unkorrelierte Signale und dementsprechend auch
fiir das Hintergrundrauschen wird das C4-Spektrum Null. Mathema-
tisch ldsst sich das Bispektrum beschreiben gemif [159]:

Ca(r,v2) = (Ja()*[a(v2)?]) = (Ja(n) ) (|a(2)?))

11 7é Vy.

(5.9)

3Das in Abschnitt 5.2.3 gezeigte Spektrum bei B, = 0 wird aus diesen Zeitdaten
iiber eine nachtrigliche Fourier-Transformation und einen Mittelungsprozess
ausgewertet.

4Etwa 50 MB/s, d.h. bei einer Messzeit von 20 Stunden ca. 4 TB.
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

Hierbei bezeichnet a(v) die Rauschamplitude zur entsprechenden
Frequenz v.

Spinrauschmessungen, die bei fester Laserenergie mehrere Ladungs-
konfigurationen abfragen, sollten im zeitlichen Mittel eine Zusam-
mensetzung mehrerer Lorentz-Kurven zeigen. Je nach energetischer
Position und Abfrageintensitdt kann die Ausprigung der einzelnen
Konfigurationen unterschiedlich sein. Die Messungen in den voran-
gegangenen Abschnitten, die zu der Uberlegung unterschiedlicher
Ladungskonfigurationen fiithrten, zeigen in ihrer spektralen Form
keinen Hinweis auf verschiedene Lorentz-Beitrdge. Dies ist darauf
zuriickzufiihren, dass jeweils eine Konfiguration das Spektrum iiber
weite Intensitits-Bereiche dominiert (vgl. Abschnitt 5.2.2). Andere
Messungen an einzelnen Quantenpunkten zeigen aber deutlich, dass
sich das Spektrum aus mindestens zwei relevanten Lorentz-Kurven
zusammensetzt. Abbildung 5.13 zeigt beispielhaft so ein Spektrum
mit einer Anpassung aus zwei Lorentz-Funktionen.® Hieraus erge-
ben sich zwei unterschiedliche Spinlebenszeiten, die einer energetisch
néheren und damit kiirzeren (weil stérker gestorten) und einer wei-
ter entfernten und damit ldngeren Spinlebenszeit zugeordnet werden
konnen.

Anhand dieser Befunde wird eine Simulation entwickelt, welche die
Spinorientierung mit zwei charakteristischen Zeiten (7{* = 1 ps und
T = 500 ns), die zu den jeweiligen zufilligen Ladungskonfigura-
tionen gehoren, beschreibt. Weiterhin bestimmt eine dritte Zeitkon-
stante den Wechsel des Ladungszustandes mit einer exponentiellen
Statistik, die mit 1 ms wesentlich linger ist als die angenommenen
Spinlebenszeiten. Die Simulation liefert nun die zeitliche Entwick-
lung des Spinzustandes. In Abbildung 5.14 zeigt die Einfiigung sche-
matisch, wie der zeitliche Verlauf der vorliegenden Spinlebenszeit ist.

5Die Gesamtanpassung enthiilt weiterhin eine GauB-Funktion im negativen Be-
reich fiir das Differenzspektrum. Diese reicht aufgrund des geringen Signal-
zu-Rausch-Verhéltnisses nicht fiir eine systematische Analyse.
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Abbildung 5.13: Spinrauschspektrum eines Einzelspins zeigt eine
gute Anpassung mit zwei Lorentz-Funktionen® (rot) als Hinweis
auf zwei Ladungskonfigurationszustéinde (griin, blau).

Hieraus ergibt sich als gewodhnliches Spinrauschspektrum eine Form,
wie schon in Abb. 5.13 experimentell gemessen, die sich aus zwei
Lorentz-Beitragen mit den jeweiligen Spinlebenszeiten zusammen-
setzt.

Ein kritischer Parameter in der Auswertung der C4-Korrelation ist
die Lénge der FFT, d.h. die Anzahl der Stiitzpunkte einer Fourier-
Transformation. Die gewéhlte Anzahl der FFT-Punkte bestimmt ne-
ben der Auflésung des Spektrums auch das Zeitfenster, in welchem
korrelierte oder antikorrelierte Prozesse auftreten kénnen. So ist ein
geniigend kleines FFT-Fenster notig (vgl. Einfiigung in Abb. 5.14),
um nur genau eine Ladungskonfiguration im Spektrum zu enthal-
ten. Hiermit ist es dann moglich die Korrelation der unterschiedli-
chen Konfigurationen, die dann jeweils ausschlieflich in einem FFT-
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

— F L L A A L AL R R |
N
% b ) FFT Fenster 1
5
=+ -
£ g
S < I
(NN} v
~ [ 3 b >
= r Z‘ Lo Zeit 7
= = 1
— TP (.
(%]
L ‘ Do
<
=
el
S | d
>
<
=1
2
RZI
v
| L
oc
mo I I I I 1 I I I I 1 I I I I 1 I I I I 1 I I I I
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5

Rausch-Frequenz [MHz]

Abbildung 5.14: Simuliertes Spinrauschspektrum mit zwei charak-
teristischen Spinlebenszeiten 7% und T?. (Einfiigung) Schema des
zeitlichen Verlaufes der vorliegenden Spinlebenszeit.

Fenster vorhanden sind, zu messen. W&hlt man hingegen ein FFT-
Fenster von der Grofle, dass beide Konfigurationen enthalten sind, so
zeigt sich kein Befund in der Korrelation. Fiir die Auswertung der
Simulation ergibt sich die Wahl der FFT-Grofle aus der simulier-
ten Abtastrate (5-10°/s) und der gewihlten charakteristischen Zeit
der Konfigurationswechsel. Unter Beriicksichtigung dieser Parame-
ter ergibt sich ein C4-Korrelations-Spektrum mit einer FFT-Grofe
von 512 wie in Abb. 5.15 gezeigt. In Abbildung 5.15 lésst sich ein
korrelierter Bereich (rot) und ein deutlich antikorrelierter Bereich
(blau) erkennen. Frequenzen unterhalb von etwa 100 kHz, die etwa
der Breite der schmaleren Kurve entsprechen (318/2 = 159 kHz),
sind in beiden Spektren vorhanden. Die Amplitude im Bereich die-
ser Frequenzen unterscheidet sich fiir das breite und das schmale
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Abbildung 5.15: C4-Korrelationsspektrum der Simulationsdaten
zeigt Korrelation (rot) fiir niedrige Frequenzen und Antikorrela-
tion (blau) fiir hohe Frequenzen mit niedrigen Frequenzen. Eine
verschwindende Korrelation ist grau dargestellt.

Spektrum, aber beide Spektren weisen einen Wert gréfler Null in
diesem Bereich auf. Frequenzen, die deutlich oberhalb dieses Wer-
tes liegen, sind hingegen im Wesentlichen in der breiteren Kurve
enthalten. Demzufolge sind diese héheren Frequenzen mit den aus-
schliefflich niedrigeren Frequenzen der schmalen Kurve antikorreliert.
Im C4-Spektrum der gemessenen experimentellen Daten® (Abb. 5.16)
kann bisher keine eindeutige Signatur von Korrelationen und An-
tikorrelationen den beiden Lorentz-Kurven im Spinrauschspektrum
(vgl. Abb. 5.13), wie fiir die Simulationen gezeigt, zugeordnet wer-

6Die Abfrageintensitit ist hier verringert gegeniiber der Messung in Abb. 5.13
und der Detektor auf eine kleinere Bandbreite eingestellt.
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5 Messungen am FEinzel-Quantenpunkt

den. Die Strukturen im C4-Spektrum, die fiir eine Auswertung der
experimentellen Differenzspektren vorhanden sind, zeigen sich so
auch fiir die reinen Hintergrundspektren und beschreiben demnach
keine Spindynamik lokalisierter Lcher. In Anhang B findet sich eine

Rausch-Frequenz [MHz]
C4-Korrelation

o

1 2
Rausch-Frequenz [MHz]

Abbildung 5.16: C4-Korrelationsspektrum der Messdaten.

Abschitzung der notigen Integrationszeit fiir C4-Messungen anhand
der Simulationen. Hierbei zeigt sich die Notwendigkeit einer ver-
besserten Detektion des Spinsignals zur Minimierung der erforderli-
chen Messdauer. Einige mogliche Methoden werden in Abschnitt 6
erldutert. Sofern die charakteristische Zeit der Ladungsfluktuationen
schneller ist als die erwartete Zeit, sind die entsprechenden Korrela-
tionen nicht im C4-Spektrum enthalten. Zusétzlich kann das Bilden
der Differenzspektren eine Ursache dafiir sein, dass die C4-Spektren
der experimentellen Daten keine Korrelationen zeigen. Bisher wird
ein zeitliches Mittel der Hintergrundspektren verwendet, welches fiir
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5.2 Spinrauschen

alle FFT-Pakete als Differenzspektrum genutzt wird. Eine langsame
Anderung des Abfragelasers zeigt sich besonders ausgeprigt in der
Korrelation hoherer Ordnung [159] und kann so das C4-Spektrum
signifikant verfalschen.
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Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wird die Spindynamik lokalisierter Loch-
er in Quantenpunkten mit der Methode der Spinrauschspektroskopie
untersucht. Als dominierender Mechanismus, der die Spinlebenszeit
bestimmt, wird die Hyperfeinwechselwirkung mit dem Kernspinbad
identifiziert. Die im Vergleich zu Elektronen verringerte Wechsel-
wirkung spielt durch eine Mischung von Schwer- und Leichtloch-
zustidnden durch Verspannungen im InAs-Quantenpunkt auch fiir
Locher eine dominante Rolle. Insbesondere im Bereich kleiner Ma-
gnetfelder, in dem Wechselwirkungen mit Phononen verschwinden,
zeigt die Magnetfeldabhéingigkeit der T;-Zeit, dass die Wechselwir-
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6 Zusammenfassung und Ausblick

kung mit den Kernspins durch ein externes longitudinales Magnet-
feld abgeschirmt werden kann. Die Groflenordnung des effektiven
Kernmagnetfeldes liegt in der untersuchten Probe im Bereich
3...5 mT. Fiir das Ensemble wird eine typische transversale Spin-
lebenszeit T5 von 27 ns gemessen. Die T3-Zeit steigt flir einzelne
Locher durch ein externes Feld von 150 ns auf 180 us. Die Abhén-
gigkeit dieser Zeit vom niedrigen Magnetfeld B, im Kontext des
Zentral-Spin-Problems wird zu Ty o B3/? unter Beriicksichtigung
storender Restabsorption des Abfragelasers bestimmt.

Trotz des im Prinzip storungsfreien Charakters der Spinrauschspek-
troskopie, welche die intrinsischen Spinfluktuationen im thermody-
namischen Gleichgewicht {iber die Faraday-Rotation auf den nicht-
resonanten Abfragelaser iibertréigt, kann ein verbleibender Einfluss
durch Restabsorption gezeigt werden. Dies gilt sowohl fiir die Mes-
sungen an einem Ensemble von etwa 50 Quantenpunkten als auch
fiir die Messungen am absoluten Limit einer Einzelspin-Detektion.
Sowohl fiir das Ensemble als auch die Einzelspin-Messung wird ein
numerisches Modell vorgestellt, das die Blockade und Verbreiterung
durch Absorption sowie die Ladungsfluktuationen beschreibt und die
Intensitdtsabhéngigkeit der T;-Zeit sehr gut wiedergibt. Es zeigt sich
im Wesentlichen eine Dynamik mit exponentiellem Verlauf fiir ein-
zelne Locher. Dadurch werden die Ergebnisse aus [50] falsifiziert und
eine Abweichung von dieser Dynamik kann auf den stérenden Ein-
fluss des Abfragelasers zuriickgefiihrt werden. Mit diesem Befund
kann die zukiinftige experimentelle und theoretische Beschreibung
des Zentral-Spin-Problems weiter vorangetrieben werden.
Schliefllich wird eine weitere Messmethode der intrinsischen Spin-
fluktuationen zur Auswertung der Korrelationen héherer Ordnung
beschrieben. Simulationen der Spindynamik unter Beriicksichtigung
von Ladungsfluktuationen in der Umgebung des Quantenpunktes
zeigen signifikante Korrelationen und Antikorrelationen im C4-Spek-
trum. Im Experiment ergeben sich die Ladungsfluktuationen anhand
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der spektralen Form der Spinrauschmessungen sowie durch den Ver-
lauf der Abhéngigkeit von der Abfrageintensitét. Fiir eine systemati-
sche Auswertung der experimentellen Daten zur Korrelation hoherer
Ordnung sind jedoch verbesserte Detektionsschemata zur Verringe-
rung der notigen Integrationszeiten erforderlich.

Insgesamt zeigen die hier vorgestellten Messungen, dass zur Bestim-
mung der intrinsischen Spinlebenszeit eine sehr geringe Abfragein-
tensitdt notig ist. Die Signalstédrke des Spinrauschens skaliert mit
der Intensitdt des Abfragelasers, wodurch sich die Integrationszeit
empfindlich mit einer verringerten Leistung veréndert. Zukiinftig
kann zur Verbesserung des Signal-zu-Rausch-Verhéltnisses das Sche-
ma der interferometrischen Verstirkung angewendet werden [161].
Erste Messungen zur Funktionsweise an einem einfachen Beispielsys-
tem mit Rubidiumgas belegen die Verbesserung des Signals mit einer
Homodyn-Detektion [162]. So ist es moglich, die geringe Intensitét
des Abfragelasers mit einem starken Lokaloszillator phasenstabili-
siert zu iiberlagern und damit die detektierbare optische Leistung,
welche Polarisationsénderungen durch Spinfluktuationen enthélt, zu
verstirken. Eine weitere Moglichkeit zur effizienteren Detektion ge-
ringer Abfrageintensitéiten ist die Spinrauschspektroskopie auf dem
Level einzelner Photonen. Hierzu kann ein Hanbury Brown-Twiss-
Aufbau, der gewohnlich zum Nachweis von Einzelphotonenquellen
genutzt wird, mit einem polarisierenden Strahlteiler angepasst wer-
den. Ein weiterer zukiinftiger Schritt zur Verbesserung der Qualitét
schwacher Signale von einzelnen Quantenpunkten ist die Kombinati-
on des Prinzips der Spinrauschspektroskopie mit gequetschtem Licht.
So kann die Verwendung von gequetschtem Licht fiir den Abfragela-
ser das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis verbessern [163].

In Zukunft soll die gezeigte B,-Abhingigkeit der T7-Zeit eines einzel-
nen lokalisierten Loches weiter untersucht werden. Mit der Integrati-
on eines stédrkeren Magnetfeldes in den Versuchsaufbau kann hiermit
dann der Verlauf im externen Magnetfeld bis in den Bereich, in dem
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6 Zusammenfassung und Ausblick

die Phononen-assistierten Streuungen dominieren, untersucht wer-
den. Insbesondere liegt dabei der Ubergangsbereich vor dem Séttigen
und Abfall der longitudinalen Spinlebenszeit im Fokus.

Die Spinlebenszeit lokalisierter Ladungstriger kann ohne den Ein-
fluss der Ladungstriagerfluktuationen gemessen werden, sofern Quan-
tenpunkte mit einer Schottky-Diodenstruktur verwendet werden (vgl.
Abb. 6.1). Hierbei ldsst sich sich die genaue Resonanz iiber ein

x 20 (DBR) InAs QDs + 10 nm GaAs capping
=
3
> P a2 ey
| = 2 EH s
~ | 3 S g B =
3 > 3 S = S [
> [N& @ 2 )i 9
> & > o el =
n e n o [}
% S B
=i
@
&
>
o

bunuueds-3len

Fermi-Energie

Abbildung 6.1: Aufbau einer Probe mit Quantenpunkten in einer
Schottky-Diode. Eine externe Spannung fiihrt iiber ein Verbiegen
der Bandstruktur zu einem deterministischen Laden des Quan-
tenpunktes.

AuBleres elektrisches Feld verschieben. Zusitzlich kann so auch der
Ladungszustand und die Anzahl der Ladungstriger kontrolliert wer-
den. Durch das elektrische Feld ist insbesondere ein Abflieflen freier
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Ladungstrager und damit eine erhebliche Unterdriickung und eine
Einstellbarkeit der Ladungsfluktuationen zu erwarten. Erste Mes-
sungen an einem solchen Probentyp zeigen das spannungsabhéngige
Verhalten der Photolumineszenz mit den Plateaus der Ladungszu-
stdnde des Quantenpunktes und der Stark-Verschiebung der Reso-
nanzen in Abb. 6.2.
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Abbildung 6.2: Photolumineszenz-Karte eines Quantenpunktes in
Abhéngigkeit der externen Spannung. Hierbei zeigen sich die ver-
schiedenen Ladungszusténde als Plateaus mit einer Steigung, die
durch die Stark-Verschiebung hervorgerufen wird.

In Zukunft soll weiterhin eine genauere Analyse zur Verteilung und
Dynamik der effektiven Kernmagnetfelder folgen. Die breite Vertei-
lung der T5-Zeit, wie sie fiir das Quantenpunkt-Ensemble gemessen
wird, setzt sich aus einzelnen Beitrigen des langsam fluktuierenden
Kernmagnetfeldes zusammen. Fiir die Messung am einzelnen Quan-
tenpunkt ist dies darin begriindet, dass die Integrationszeit der Mes-
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6 Zusammenfassung und Ausblick

sung erheblich grofler ist als die Zeit, in der das Kernmagnetfeld als
statisch angenommen werden kann. Mit der Aufnahme der reinen
Zeitdaten ohne Mittelungsprozesse kann es nun moglich werden, je-
dem Kernmagnetfeld eine einzelne schmale Kurve zuzuordnen. Diese
Kurve verschiebt sich bei Einzel-Quantenpunkten mit der Zeit spek-
tral entsprechend des effektiven Kernmagnetfeldes. Hiermit sollte di-
rekt die Zeitdynamik und Verteilung des Kernmagnetfeldes aufgelost
werden konnen.
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ANHANG A

Probe

Die untersuchten Quantenpunkte sind in einem Bragg-Resonator
eingebettet. Die Charakteristik des Stoppbandes ist zusammen mit
der Photolumineszenz in Abb. A.1 gezeigt. Anhand der Seiten-Photo-
lumineszenz (vgl. Abb. A.2) ldsst sich der Gradient der Quanten-
punkte und die Breite der Quantenpunkt-Verteilung im Hochdichte-
Bereich, die deutlich iiber die Resonatormode hinausgeht, erkennen.
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Abbildung A.1: Photolumineszenzspektrum entlang des Resona-
tors und Reflektivitdtsmessung (aus [164]).
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Abbildung A.2: Photolumineszenzspektrum gemessen von der Sei-
te (aus [164]).
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ANHANG B

Abschatzung zur Integrationszeit hoherer
Korrelationen

Wie in Abschnitt 5.2.4 erldutert, erfordert die Messung héherer Kor-
relationen eine deutlich ldngere Integrationszeit. Insbesondere hierfiir
gewinnen Detektionsmethoden wie die interferometrische Verstérk-
ung an Bedeutung [161,162]. Ein besseres Signal-zu-Rausch-Verhilt-
nis (SRV) kann die bendtigte Integrationszeit erheblich verkiirzen.
Im Folgenden wird eine Abschéitzung gezeigt, die das SRV vom Qua-
drat der Fourier-Transformierten mit dem SRV der C4-Korrelation
vergleicht. Als Grundlage hierfiir dienen die in Abschnitt 5.2.4 ein-
gefithrten Simulationen. Zusétzlich wird ein weifles, frequenzunab-

135



B Abschétzung zur Integrationszeit hoherer Korrelationen

héingiges Rauschen in unterschiedlicher Stérke zum Spinsignal ad-
diert. Ein verstérkter Rauschuntergrund bewirkt ein Ausbleichen der
C4-Signaturen (vgl. Abb. 5.15) bis schliellich die Charakteristik bei
konstanter Messdauer nicht mehr aufgelést werden kann (vgl. Abb.
B.1). Das SRV im C4-Spektrum ergibt sich aus der Amplitude bei

Signal : Rauschen Signal : Rauschen Signal : Rauschen
1:3 2 1:5 2 1:20
1 7 1

~

CLKorreIation

Rausch-Frequenz [MHz]

I

°

— o
1 2

o

1 2 )
Rausch-Frequenz [MHz]

Abbildung B.1: C4-Korrelation von Simulationsdaten mit steigen-
dem Rauschuntergrund (v.l.n.r.).

einem Schnitt niedrigster Frequenz im Verhéltnis zur Rauschampli-
tude im Bereich ohne Signatur (grofie Frequenzen). Sowohl fiir das
SRV der Fourier-Transformierten als auch der C4-Korrelation ergibt
sich ein Zusammenhang proportional zur Wurzel der Integrations-
zeit. Die Integrationszeit wird bei dieser Abschéitzung in Form der
Anzahl der Simulationsdateien berticksichtigt. Die Verldufe fiir die
Fourier-Transformierte und die C4-Korrelation ergeben einen Ska-
lenfaktor von etwa 25 im SRV (vgl. Abb. B.2). Dementsprechend
steigert sich die notige Integrationsdauer etwa um das Quadrat die-
ses Wertes fiir ein vergleichbares SRV der C4-Korrelation zu den
gewoOhnlichen Spinrauschspektren.
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Abbildung B.2: Signal-zu-Rausch-Verhiiltnis von FFT? und C4-
Korrelation mit wurzelférmiger Anpassung in Abhéngigkeit der
Integrationszeit.
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Es folgt eine Liste der wichtigsten Symbole und Abkiirzungen in der
Reihenfolge der Nennung in der Arbeit. Einige Gréflen werden ohne
Indizes genannt. Bei Mehrfachbenennung erschliefit sich die spezielle
Bedeutung aus dem Zusammenhang im Text.
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