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Kurzzusammenfassung

In dieser Arbeit wird sowohl die Elektronen- als auch die Kernspindynamik
in n-Galliumarsenid untersucht. Dazu wird die Halbleiterspinrauschspek-
troskopie eingesetzt, welche die inhärent vorhandenen, statistischen Eigen-
schaften des Systems zur Informationsgewinnung nutzt und die Faraday-
Rotationsfluktuation misst.

Die Elektronenspindynamik eines Ensembles aus Donatorelektronen in
hochqualitativem Galliumarsenid wird präsentiert. Die durchgeführten
Messungen decken einen Zeitbereich der Spindynamik von sechs Größen-
ordnungen ab, welcher sich von einigen Millisekunden bis hinunter zu we-
nigen Nanosekunden erstreckt. Die am Übergang des donatorgebundenen
Exzitons gemessen Spinrauschspektren zeigen eindeutig die facettenrei-
che gegenseitige Beeinflussung des Elektronen- und Kernspinsystems, wel-
che in allen III-V Halbleitermaterialien erwartet werden kann. Die durch-
geführten Experimente enthüllen die endliche Overhauser-Verschiebung
der Elektronenspinpräzession, wenn kein externes Magnetfeld angelegt ist.
Auch die Dynamik des Elektronenspinanteils parallel zur Kernspinfluk-
tuation wird beobachtet. Zusätzlich zeigen die Messungen den Einfluss
optischer und thermischer Anregung auf die Spindynamik des verdünnten
Elektronenspin-Systems. Ein Modell, welches auf einer endlichen Korrelati-
onszeit beruht, wird angewandt, um diesen Einfluss auf die Form des Spin-
rauschspektrums, auf die Spinrauschleistungen und auf die Spinkohärenz-
Zeiten zu quantifizieren.

Weiterhin wird im Bereich geringer Frequenzen ν < 65 kHz des Faraday-
Rotationsspektrums Kernspinrauschen beobachtet. Diese unerwartete Be-
obachtung kann durch ein Modell mitunter quantitativ erklärt werden.
Kernspininduzierte Fluktuationen der donatorgebundenen Exzitonenreso-
nanz übertragen sich auf die Polarisation des resonanten Laserlichts. Ei-
ne komplexe Magnetfeldabhängigkeit der Kernspinresonanzen wird prä-
sentiert. Die Kernspinrauschspektroskopie bietet einen einzigartigen Zu-
gang zur Spindynamik im thermischen Gleichgewicht bei externen Magnet-
feldern, welche im Bereich lokaler Felder liegen. Sie verspricht eine Reihe
von Anwendungsmöglichkeiten, wie zum Beispiel hochsensitive, räumlich
aufgelöste Kernspinresonanz-Spektroskopie.

Überdies wird die magneto-optische Antwort von stark n-dotiertem Vo-



lumen-Galliumarsenid im Bereich der Bandkante untersucht. Durch Ana-
lyse der Polarisation des transmittierten Laserlichts wird gezeigt, dass
der Halbleiter bei B 6= 0 linear doppelbrechend ist. Dies führt auch bei
senkrechtem Einfall und linearer Eingangspolarisation zu zirkularen Kom-
ponenten in der Probe. Dieser zirkulare Anteil regt nach den üblichen
Auswahlregeln eine Spinpolarisation im Leitungsband an. Dieser Mecha-
nismus weist auf die Ursache der in Referenz K. Schmalbruch, S. Göbbels,
et al., Phys. Rev. Lett. 105, 246603 (2010) beobachteten, ungeklärten
Spinpolarisation hin. Im Bereich B & 4,5 T werden Oszillationen aufgrund
von Landau-Quantisierung der Elektronen-Orbits gefunden. Die Oszillatio-
nen werden genutzt, um wichtige halbleiterphysikalische Grundgrößen von
Galliumarsenid optisch zu bestimmen.

Die ultraschnelle Spinrauschspektroskopie wird entwickelt und auf hoch
n-dotiertes Volumen-Galliumarsenid angewandt. Zur Erhöhung der expe-
rimentellen Bandbreite wird bei dieser neuen Messmethode die Kurzzeit-
Laserspektroskopie mit der Spinrauschspektroskopie kombiniert. In einem
Demonstrationsexperiment werden Larmor-Frequenzen von νl = 25 GHz
und Spinkohärenz-Zeiten von τs = 225 ps im Spinrauschen gemessen. Die-
se Werte liegen deutlich außerhalb des bisher zugänglichen Messbereichs.
Bei der Untersuchung der Spindynamik werden Hinweise auf einen bislang
unberücksichtigten Spindephasierungsmechanismus gefunden, welcher auf
der unausweichlichen Fluktuation der Dotierung im Gitter beruht.

Schlagworte:
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Abstract

In this thesis, the electron and nuclear spin-system in n-Gallium Arseni-
de is investigated by semiconductor spin-noise spectroscopy. This method
utilizes the ever-present statistical properties to gain unobstructed infor-
mations about the underlying spin-dynamics via Faraday-rotation measu-
rements.

The electron spin-dynamics of an ensemble of donor-bound electrons in
ultrapure GaAs:Si are presented. The measurements cover the temporal
dynamics over six orders of magnitude from milliseconds to nanoseconds.
The spin noise spectra detected at the donor-bound exciton transition
show the multifaceted dynamical regime of the ubiquitous mutual electron
and nuclear spin interaction typical for III-V based semiconductor systems.
The experiment distinctly reveals the finite Overhauser-shift of an electron
spin precession at zero external magnetic field and a second contribution
around zero frequency stemming from the electron spin components par-
allel to the nuclear spin fluctuations. The measurements demonstrate the
influence of optical and thermal excitation on the fragile spin dynamics of
the diluted donor electron system. A model based on a finite correlation
time is applied to describe the effect on spin noise spectrum, on detected
spin noise powers and on measured spin coherence times. In the limit of
low probing power and low temperatures, the interplay of the electron and
nuclear spin system is demonstrated experimentally.

Moreover, at low frequencies ν < 65 kHz well-resolved nuclear spin noise
is observed in the Faraday-rotation noise spectrum. These observations are
in agreement with a model of nuclear spin noise. The nuclear dynamics
are mapped on the polarization of the resonantly tuned laser-light by
fluctuations of the donor bound exciton resonance. An intricate magnetic
field dependence of the nuclear resonances is presented. The nuclear spin
noise technique gives an inimitable access to the spin dynamics at thermal
equilibrium and very low external magnetic fields and promises a variety
of applications,i.e., for highly sensitive spatially resolved nuclear magnetic
resonance.

The magneto-optical properties of highly n-doped, bulk Gallium Arseni-
de is studied in the spectral region of the band-gap. A linear birefringence
at B 6= 0 is found by analyzing the transmitted laser-light polarizati-



on. This birefringence leads for linearly polarized input light at normal
incidence to circular components in the material, which excite a spin
polarization due to well-known optical selection rules. This mechanism
suggests a possible explanation of the observed spin polarization in refe-
rence: K. Schmalbruch, S. Göbbels, et al., Phys. Rev. Lett. 105, 246603
(2010). Additionally, distinct oscillations in the ellipticity of the transmit-
ted light-polarization are observed and explained by Landau-quantization
of electron orbits.

Ultrafast spin noise spectroscopy is developed and applied on well-stu-
died, highly n-doped, bulk Gallium Arsenide. This new technique combi-
nes ultrafast laser-spectroscopy and spin noise spectroscopy to increase
the state-of-the-art detection bandwidth. In a proof-of-principle experi-
ment, Lamor-frequencies up to 25 GHz and spin coherence times down to
225 ps are demonstrated. These values have been unaccessed so far by all
optical spin noise spectroscopy. The application on the metallic electron
system suggests the presence of a formerly disregarded spin dephasing
mechanism, which is based on the inevitable present fluctuations of the
doping density.

Keywords:
laser-spectroscopy, semiconductor, spin-dynamics
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Symbol- und Abkürzungsverzeichnis

Konstanten:

~ Reduzierte Planck-Konstante
g0 Freier Elektronen-g-Faktor
kb Boltzmann-Konstante
m0 Freie Elektronenmasse
q Elementarladung
ε0 Elektrische Feldkonstante
µ0 Magnetische Feldkonstante
µb Bohrsches Magneton
µn Kernmagneton

Symbole:

A Spinrauschleistung
A(ν) Spektrale Charakteristik der Detektion
a∗ Effektiver Bohr-Radius
Ba Signalmagnetfeld
Bb Untergrundmagnetfeld
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Bk Knight-Feld
Bn Overhauser-Feld
E Energie
e Elliptizität
Ef Fermi-Energie
Eg Bandlücke
Ez(B) Magnetfeldabhängige Zeeman-Aufspaltung
ge Effektiver Elektronen-g-Faktor
H Hamilton-Operator
I Kernspin
J Drehimpuls
k Lichtwellenvektor
kf Fermi-Wellenvektor
M Magnetisierung
me Effektive Elektronenmasse
nex Effektive Anregungsdichte
Nd Dotierungsdichte
Nc Effektive Leitungsbandzustandsdichte
Pin In die Probe eintretende, optische Leistung
Q Voigt-Parameter
S Elektronenspin
Si Stokes-Parameter
Sλ(ν) Laser-Rauschspektrum
T Temperatur
Td Dingle-Temperatur
V Volumen
Ṽ Verdet-Konstante
w0 Strahl-Taille
α Absorptionskoeffizient
Γ Optische Dämpfung des Donatorübergangs
γe Korrelationsrate
γn Gyromagnetisches Verhältnis
δBn Fluktuation des Overhauser-Felds
∆ Verbreiterung der donatorgebundenen Exzitonenresonanz
∆n,1 Kernspininduzierte Aufspaltung der



exzitonischen Donator-Resonanz
¯̄ε Dielektrischer Tensor
εbg Statische Dielektrizität des Halbleiterhintergrunds
η Quadratischer Koeffizient
ϑf Faraday-Rotation
κ Verhältnis zwischen Kernspin- und

Elektronenspinrauschleistung
λ Wellenlänge
ν Frequenz im Spinrauschspektrum
σ Standardabweichung
τc Korrelationszeit
τn Overhauser-Zeit
τk Knight-Zeit
τp Impuls-Streuzeit
τs Spinkohärenz-Zeit
ψ Winkel zwischen Eingangspolarisation und Magnetfeld
ω Lichtkreisfrequenz
ω̄0 Exzitonresonanz des donatorgebundenen Elektronenensembles
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Einleitung

Der Spin als rein quantenmechanischer Drehimpuls ist eine fundamenta-
le Eigenschaft, ohne klassisches Pendant. Seine Existenz wurde als erstes
für das Elektron postuliert[1] und ist heutzutage selbstverständlich. Der
Vorschlag, Spinzustände für eine zukünftige Quanteninformationsverarbei-
tung zu nutzen[2, 3], erscheint zum jetzigen Zeitpunkt sogar realistischer,
denn je.[4] Neben der Kohärenz-Zeit eines Spinzustands ist hierfür auch
ein tiefgreifendes Verständnis der Wechselwirkungsmechanismen von zen-
traler Bedeutung.

In Halbleitern sind verschiedenste Wechselwirkungen bekannt, welche
die Kohärenz-Zeit eines Spinzustands beeinflussen.[5] Zum Beispiel führt
für Leitungsbandelektronen in Galliumarsenid die fehlende Inversionssym-
metrie des Gitters zu einem internen, impulsabhängigen Magnetfeld, wel-
ches die Spindephasierung durch den Dyakonov-Perel Mechanismus verur-
sacht. Dieser Zusammenhang zwischen räumlicher Symmetrie und Spinde-
phasierung kann in speziell gewachsenen Quantenfilmen ausgenutzt wer-
den, sodass die Spinkomponente in Wachstumsrichtung deutlich längere
Spinkohärenz-Zeiten zeigt.[6, 7] Die Spinkohärenz hängt somit sensibel
vom räumlichen Freiheitsgrad des Elektronenzustands ab.
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1 Einleitung

Die Dotierung von Halbleitern ist für den Siegeszug der Halbleitertech-
nologie ein Schlüsselprozess, da die elektronischen, optischen und magne-
tischen Eigenschaften über einen weiten Bereich gesteuert werden können.
Bei der Herstellung ist bereits ein Reinheitsgrad erreicht, der es ermöglicht,
den nahezu idealen Kristall mit einzelnen Atomen zu dotieren, welche lo-
kalisierte Elektronen bereitstellen.[8] Diese Donatorelektronen haben für
die Quanteninformationsverarbeitung großes Potenzial: Ihr Spin stellt ein
Zweizustandssystem dar, mit dem ein Quantum-Bit realisiert wird.

Lokalisierte Elektronenspins in der Klasse der III-V Halbleitermateriali-
en dephasieren hauptsächlich durch die Hyperfeinwechselwirkung mit den
Kernspins, da die Kernspinfluktuation des Gitters nur unvollständig vom
Elektron gemittelt wird. Ein effektives magnetisches Feld entsteht im Lo-
kalisierungvolumen und führt zur ersten Komponente der Elektronenspin-
dephasierung. Die zweite Komponente wird durch die lokale Kopplung
zwischen Kernspin und Elektronenspin verursacht, wodurch die Kernbad-
Dynamik auf die des Elektronenspins rückwirkt. Beide Prozesse sind eng
verflochten und im sogenannten ”Central Spin Problem“[9–11] zusammen-
gefasst. Auch in Festkörpern mit geringerer Kernspindichte spielt die Hy-
perfeinwechselwirkung die Hauptrolle für die Kohärenz eines Quantenzu-
stands.[12–14]

Im ersten Teil dieser Arbeit wird ein Ensemble aus Donatorelektro-
nen in schwach dotiertem n-Galliumarsenid untersucht. Bei der vorliegen-
den Dotierung kommen auf ein Dotieratom etwa 109 Atome des Gitters.
Diese geringste Dotierung des nahezu idealen Kristalls erzeugt diskrete
Zustände, welche durch lokalisierte, nicht wechselwirkende Elektronen bei
kryogenen Temperaturen besetzt sind. Der Kristall gilt als hochrein und
bietet im Gegensatz zum Beispiel zu Silizium [15] den Vorteil der direk-
ten Bandlücke. Die Kopplung der Elektronenzustände an Licht ist folglich
groß, sodass die Spinzustände der Donatorelektronen mit optischen Me-
thoden vergleichsweise einfach untersucht werden können. Diese optische
Adressierbarkeit ist auch von Bedeutung für eine potentielle Licht-Materie-
Schnittstelle, welche zur Quantenkommunikation genutzt werden kann.[16,
17] Weiterhin bietet das untersuchte System aufgrund des fast perfekten
Gitters den Vorteil, nur wenig durch lokale Verspannungen modifiziert zu
sein. Hierdurch kann eine isotrope, wohldefinierte Hyperfeinwechselwir-
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kung erwartet werden. Die Untersuchung von donatorgebundenen Elek-
tronenspins in n-Galliumarsenid erlaubt daher Rückschlüsse mit einem
großen Gültigkeitsbereich, welcher auch zum Verständnis der Spindyna-
mik in anderen Systemen beitragen kann.

Die optische Messung der Donatorelektronenspindynamik ist äußerst
anspruchsvoll. Pumpabfragemethoden oder der Hanle-Effekt benötigen
notwendigerweise eine optische Anregung von freien Ladungsträgern und
führen zu einer komplexen Vermischung der Spindynamik gebundener und
freier Ladungsträger. Durch die in dieser Arbeit zur Untersuchung einge-
setzte Spinrauschspektroskopie wird diese Komplikation vermieden, da
sie die Spindynamik aus den statistischen Fluktuationen des Systems be-
stimmt. Die Spinrauschspektroskopie nutzt hierzu die grundlegenden Zu-
sammenhänge des Fluktuations-Dissipationstheorems [18] und ist das idea-
le Werkzeug, um präzise Rückschlüsse auf die intrinsische Spindynamik
im thermodynamischen Gleichgewicht des stark verdünnten Elektronen-
Ensembles zu gewinnen.

Auf langen Zeitskalen führen auch die internen Wechselwirkungen im
Kernspinbad zur Dekohärenz des Zentralspins. Insbesondere im Bereich
lokaler Magnetfelder ist dieser Einfluss nicht vollständig verstanden.[9]
Die Bestimmung der Kernspindynamik ist folglich auch eine Facette zur
Lösung des Zentralspinproblems. In dieser Arbeit wird erstmalig die direk-
te optische Messung der Kernspindynamik im thermodynamischen Gleich-
gewicht mittels Spinrauschspektroskopie im Bereich lokaler Magnetfelder
präsentiert. Die Kernspinrauschspektroskopie benötigt dazu keine Anwen-
dung von Mikrowellen oder starken Magnetfeldern, wie zum Beispiel bei
der optisch detektierten Kernspinresonanz-Spektroskopie.[19] Das durch-
geführte Experiment dient als Grundlage für die simultane Untersuchung
der Dynamik des Zentralspins und des Kernspinbads. Dadurch kann ein
quantitativer Vergleich zwischen Theorie und Experiment im Rahmen des

”Central Spin Problem“ erreicht werden.
Neben dem Verständnis der Spindynamik setzt die optische Kontrolle

und Manipulation einer Spinpolarisation auch das Verständnis der Mecha-
nismen voraus, welche zur Erzeugung einer Spinpolarisation führen. Hier-
bei vermitteln die optischen Auswahlregeln den Zusammenhang zwischen
der Lichtpolarisation und der induzierten Spinpolarisation.[20] Darüber
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1 Einleitung

hinaus wird in dieser Arbeit die magneto-optische Antwort von hoch n-
dotiertem Galliumarsenid auf linearpolarisiertes Licht im Magnetfeld un-
tersucht. Die Messungen stehen im Zusammenhang mit bisher ungeklärten
Beobachtungen aus Referenz [21], wo eine Spinpolarisation bei Anregung
mit linearpolarisiertem Licht gemessen wurde. Entgegen der dortigen Aus-
sage wird in dieser Arbeit gezeigt, dass der Voigt-Effekt zu zirkularen
Komponenten in der Probe führt und einen Hinweis auf den bisher unge-
klärten Anregungsmechanismus darstellt. Zusätzlich werden in der Polari-
sation des transmittierten Laserlichts magnetfeldabhängige Oszillationen
beobachtet, welche auf Landau-Quantisierung zurückgeführt werden und
die Bestimmung wichtiger halbleiterphysikalischer Größen erlauben.

Im zweiten Teil dieser Arbeit wird erstmalig die Spinrauschspektro-
skopie in den Zeitbereich einiger Hundert Pikosekunden erweitert. Dabei
werden unter anderem Larmor-Frequenzen einiger Dutzend Gigahertz ge-
messen. Dieser Bereich war bisher nicht zugänglich, da die detektierbare
Rauschbandbreite durch die opto-elektronische Geschwindigkeit der hoch-
sensitiven Detektionselektronik gegeben ist. Diese ist auf etwa ≈ 1 GHz
limitiert. Die naheliegende Kombination aus Ultrakurzzeit-Laserspektros-
kopie und Spinrauschspektroskopie vereint die Vorteile beider Messmetho-
den zur ultraschnellen Spinrauschspektroskopie.[22] Im aufgebauten Expe-
riment wird gepulstes Licht zweier synchronisierter Laser-Resonatoren ein-
gesetzt und die Spinkorrelation als Funktion des zeitlichen Pulsabstands
gemessen.[23] Zur experimentellen Demonstration wird die neue Messme-
thode auf hochdotiertes n-Galliumarsenid angewandt. Dabei werden Hin-
weise auf einen bisher unberücksichtigten Spindephasierungsmechanismus
gefunden, welcher auf der unvermeidbaren Fluktuation einer idealen Dotie-
rung zusammen mit einer unvollständigen lokalen Mittelung der Leitungs-
bandelektronen beruht. Die allgemeinen Grundannahmen des einfachen
Modells lassen eine Gültigkeit in allen hochdotierten Elektronensystemen
für die Spindephasierung im Magnetfeld erwarten.

Diese Arbeit ist wie folgt gegliedert: In Kapitel 2 werden die Untersu-
chungen an einem stark verdünnten Donatorelektronenspin-Ensemble in
n-Galliumarsenid dargestellt. Sie zeigen die mannigfaltigen Dekohärenz-
prozesse, die durch die gegenseitige Wechselwirkung zwischen Donatorspin
und Kernspinbad verursacht sind und demonstrieren erstmalig die endli-
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che Overhauser-Verschiebung ohne externes Magnetfeld, die Rückwirkung
der Kernspindynamik auf die Dynamik der Elektronenspins und den Ein-
fluß einer endlichen Korrelationszeit auf das Spinrauschspektrum. Wei-
terhin wird in diesem Kapitel die erstmalige direkte optische Messung
der Dynamik einer stochastischen Kernspinpolarisation in Halbleitern mit-
tels Spinrauschspektroskopie präsentiert. In Kapitel 3 wird die magneto-
optische Antwort von n-GaAs im Magnetfeld untersucht. Schon für eine
moderat große, optische Anregung kann gezeigt werden, dass der Voigt-
Effekt einen Beitrag zur magneto-optischen Antwort von GaAs ist und
daher im Gegensatz zur Aussage in Referenz [21] nicht a priori ausge-
schlossen werden kann. Zusätzlich werden in diesem Kapitel wichtige halb-
leiterphysikalische Grundgrößen aus dem Polarisationszustand des trans-
mittierten Laserlichts bestimmt. In Kapitel 4 werden aktuelle spektrosko-
pische Methoden mit grundlegender Halbleiterphysik kombiniert und die
erste experimentelle Realisierung der ultraschnellen Spinrauschspektrosko-
pie präsentiert. Die Methode wird auf hochdotiertes n-GaAs angewandt,
wo eine unerwartete g-Faktor Fluktuation beobachtet wird. Diese Fluktua-
tion kann mit einem neuen Spindephasierungsmechanismus in Zusammen-
hang stehen, welche eine intrinsische Halbleitereigenschaft im metallischen
Regime ist.
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Kapitel 2

Elektron- und Kernspinrauschen in n-Galliumarsenid

In diesem Kapitel werden die Untersuchungen an einem Ensemble aus do-
natorgebundenen Elektronen in hochreinem GaAs vorgestellt. Dabei wird
die zeitliche Dynamik der lokalisierten Elektronenspins mittels Spinrausch-
spektroskopie auf der Skala mehrerer Millisekunden bis hinunter zu weni-
gen Nanosekunden experimentell bestimmt. Die am Übergang des donator-
gebundenen Exzitons durchgeführten optischen Messungen zeigen die fa-
cettenreiche Dynamik der beiderseitigen Wechselwirkung des Elektronen-
und Kernspinsystems, welche für lokalisierte Zustände in der gesamten
Klasse der III-V Halbleitermaterialien erwartet werden kann.

2.1 Donatorgebundene Elektronenspins und Exzitonen

Silizium wirkt in GaAs als einfacher Donator, wenn das Silizium-Atom
beim Kristallwachstum einen Gallium-Gitterplatz besetzt.[24] Durch die
Dotierung werden zusätzliche Zustände in der Bandlücke von GaAs nahe
der Leitungsbandkante erzeugt.[25] Die Zustände des Donatorelektrons
sind zwar aus den Bloch-Zuständen des Leitungsbands aufgebaut, die ge-
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|D0X〉

|0〉

Eg − ED0 − EX − EX
D0

JX = 3
2 ; J

e = 1
2

Abbildung 2.1: Energiediagramm des Übergangs zwischen Grundzu-
stand |0〉 des Halbleiters und donatorgebundenem Exziton |D0X〉,
welcher zur optischen Abfrage des Elektronenspinzustands genutzt
wird. Hier kennzeichnet Eg die Bandlücke, ED0 die Donatorelektron-
Bindungsenergie, EX die Bindungsenergie zwischen Loch und Elektron
im freien Exziton und EXD0 dessen Bindungsenergie an den neutralen
Donator. Zusätzlich ist der Gesamtdrehimpuls des Exzitons JX und
des Donatorelektrons Je angegeben.

nauen elektronischen Eigenschaften werden jedoch durch das Potenzial
festgelegt, welches vom Atomrumpf der Störstelle erzeugt wird. Dieses
kann außerhalb der Elementarzelle, in der der Störstellenrumpf lokalisiert
ist, durch das langreichweitige Coulomb-Potenzial

U(r) ∼ 1
ε · r (2.1)

approximiert werden. Darin ist ε = 13,44 × ε0 die statische Dielektri-
zitätkonstante von GaAs.[26] Gleichung 2.1 macht deutlich, dass eine Wir-
kung des Halbleiters auf die elektronische Umgebung der Störstelle als
Renormierung des Abstandes r zwischen Kern und Elektron interpretiert
werden kann.

Die zugehörige Schrödinger-Gleichung besitzt die gleiche Form wie die ei-
nes Wasserstoffatoms, welche für E < ED0 ein diskretes Lösungsspektrum
aufweist. Die Bindungsenergie ED0 eines Elektrons an die Störstelle be-
trägt ED0 = 5,8 meV [25] und definiert die Energieskala des Problems.
Aufgrund dieser vergleichsweise geringen Bindungsenergie kann das dis-
krete Energiespektrum nur bei kryogenen Temperaturen im Bereich des
flüssigen Heliums beobachtet werden.
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2.1 Donatorgebundene Elektronenspins und Exzitonen

Bei Absorption eines Photons werden im Halbleiter freie Exzitonen er-
zeugt, in denen Elektron und Loch mit einer Energie EX = 4,2 meV [27]
gebunden sind. Für solch ein Exziton ist auch ein neutraler Si-Donator ein
attraktives Zentrum, sodass ein Komplex aus Donator-Elektron, Exziton-
Elektron, Exziton-Loch und positiver Hintergrundladung der Störstelle
erzeugt wird. Dieser Komplex ist dem H2-Molekül analog.[28] Es existie-
ren folglich bindende und antibindende Zustände, wobei im bindenden
Zustand die Abstoßung zwischen Loch und Atomrumpf verringert ist, da
die Elektronendichte dazwischen erhöht ist.[29] Demgemäß ist der Grund-
zustand des Komplexes bindend und die Elektronenspins sind antiparal-
lel ausgerichtet. Der Drehimpulszustand des donatorgebundenen Exzitons
wird daher durch den Lochspin definiert. Der vorliegende Donatorspin be-
stimmt demnach den Drehimpulszustand des bindenden Exzitons. Der
Übergang des donatorgebundenen Exzitons kann somit genutzt werden,
um den Spinzustand des donatorgebundenen Elektrons optisch abzufra-
gen und ist schematisch in Abbildung 2.1 skizziert.

Abbildung 2.2 zeigt das gemessene Absorptionsspektrum der untersuch-
ten, hochreinen GaAs-Probe im Bereich der direkten Bandkante bei einer
Temperatur von T = 4,2 K. Bei einer Energie von E = 1,5142 eV ist
deutlich der mit 150 µeV inhomogen verbreiterte Übergang des donatorge-
bundenen Exzitons zu erkennen, welcher zur Abfrage des Spinzustands des
donatorgebundenen Elektrons genutzt wird. Abbildung 2.2 zeigt außerdem
weitere optische Übergänge, welche in Referenz [30] diskutiert werden.

Der Grundzustand des donatorgebundenen Elektrons besitzt einen Bahn-
drehimpuls L = 0. Daher ist der Gesamtdrehimpuls J = 1/2 und der zu-
gehörige Zustandsraum des Elektronenspins zweidimensional. Weiterhin
ist das Elektron eingebettet in das kubisch flächenzentrierte Gitter aus
den Isotopen 69Ga, 71Ga und 65As, welche einen Kernspin von I = 3/2
tragen. Tabelle 2.1 fasst die zugehörigen Größen zusammen.

Der Elektronenspin koppelt durch Hyperfeinwechselwirkung an die ma-
gnetischen Momente des umgebenden Gitters. Diese Kopplung hat weitrei-
chende Konsequenzen sowohl für die Spindynamik des Kernbads als auch
für die des Elektronenspins selbst. Das System ist stark asymmetrisch:
Der Elektronenspin ist in einem Volumen V1s lokalisiert, welches durch
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Abbildung 2.2: Gemessenes Absorptionsspektrum bei T = 4,2 K und
Pin ≈ 650 nW. Bei E = ~ω̄0 = 1,5142 eV ist der Übergang des donator-
gebundenen Exzitons zu erkennen, welcher zur Abfrage der Donatorspin-
dynamik genutzt wird. Zusätzlich ist der Übergang des Exzitons gebun-
den am ionisierten Donator (DX

+ ), des freien Exzitons im Grundzustand
(X(n = 1)), sowie des angeregten Exzitons (X(n = 2)) markiert. UPLB
kennzeichnet den oberen Polaritonenzweig.

den effektiven Bohr-Radius a∗ gegeben ist:

3√V1s ≈ a∗ = 4πε~2

me q2 = 10,6 nm. (2.2)

Darin ist me = 0,067 × m0 [33] die effektive Masse am Γ Punkt eines
Leitungsbandelektrons. Der Bohr-Radius ist insbesondere deutlich größer
als die Gitterkonstante von GaAs, die a = 0,56 nm [34] beträgt. Inner-
halb eines Donatorvolumens befindet sich folglich ein paramagnetisches
Spinensemble aus etwa 105 bis 106 Kernen unterschiedlicher magnetischer
Momente. Insofern wechselwirkt ein einzelner Elektronenspin mit einer
großen Anzahl an Kernen, ein einzelner Kernspin jedoch nur mit einem ein-
zelnen Elektronenspin. Dieses viel diskutierte Problem ist in der Literatur
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2.2 Elektronenspin-Dephasierung im Merkulov-Efros-Rosen Modell

Isotop gµn / kHz mT−1 rel. Häufigkeit
69Ga 10,24776 30,05 %
71Ga 13,02076 19,95 %
75As 7,315047 50 %

Tabelle 2.1: Zusammenfassung der drei stabilen Isotope im GaAs-
Kristall, zugehörige magnetische Momente [31] und deren relative
Häufigkeit.[32].

als ”Central Spin Problem“ bekannt.[9–11] Es ist sowohl für grundlegende
als auch für angewandte Fragestellungen von herausragender theoretischer
und experimenteller Bedeutung, da dessen Lösung tief an der Wurzel von
Statistik und Quantenmechanik zu finden ist.

2.2 Elektronenspin-Dephasierung im Merkulov-Efros-
Rosen Modell

Das Donatorelektron besitzt aufgrund des s-Charakters der Grundzustands-
wellenfunktion eine am Kern nicht verschwindende Aufenthaltswahrschein-
lichkeit. Wie im vorangegangen Abschnitt abgeschätzt, ist die Wellenfunk-
tion über etwa 105 Kerne ausgedehnt und das gekoppelte System aus Elek-
tronenspin-Ensemble und Kernspinensemble derart groß, dass eine mikro-
skopische Beschreibung der individuellen Zustände des Kernspinsystems
einschließlich der Wechselwirkung untereinander und mit dem Elektronen-
spin nicht realisierbar ist. Folglich ist zur Beschreibung der Spindynamik
beider Systeme der Rückgriff auf ein vereinfachendes Modell notwendig.

Die Kopplung zwischen Elektronenspin S und Kernspin I wird allge-
mein durch den Hamilton-Operator

H = 2µbγn~I

[
− S

r3 + 3r(S.r)
r5 + 8πS

3 δ(r)
]

(2.3)

beschrieben. Darin ist µb das Bohrsche Magneton und γn = In/µn das
gyromagnetische Verhältnis. Dieser Operator kann aus klassischen Über-
legungen abgeleitet werden [35] und besteht aus drei Beiträgen, von denen
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die ersten zwei die übliche Dipol-Dipol Wechselwirkung darstellen und hier
gegen den dritten Term vernachlässigt werden.1 Der dritte Term ist die
Fermi-Kontakt Wechselwirkung. Wird der Erwartungswert von H über
den Bahnanteil im Elektronenzustand Ψ(r) gebildet, bleibt [37]

H = 2
3µ0g0µbγn~ I · S |Ψ(0)|2. (2.4)

Darin ist g0 der freie Elektronen g-Faktor. Sind mehrere Kerne vorhanden,
welche mit dem gleichen Elektron wechselwirken, so kann die Wechselwir-
kung des Elektronenspins mit diesem Kernspinbad durch [38]

Bn = v0

geµb

〈∑
j

Aj |Ψ(rj)|2Ij

〉
(2.5a)

Aj =16π
3 µbγj |uc(rj)|2 (2.5b)

beschrieben werden. Darin ist v0 das Volumen der primitiven Einheitszelle
und uc(rj) der Wert der gitterperiodischen Leitungsband Bloch-Funktion
am Ort des Kerns j im Zustand k = 0. Das Feld Bn wird als Overhauser-
Feld bezeichnet.[39] Die Präzession des Elektronenspins in diesem Hyper-
feinfeld der Kerne wird umso schneller, je größer die Aufenthaltswahr-
scheinlichkeit des Elektrons am Kern ist und je größer das nukleare ma-
gnetische Moment ist.

Die Summe in Gl. 2.5 läuft über alle Kerne der primitiven Einheitszel-
le. Der Erwartungswert wird über das Ensemble aus Kernspins gebildet
und ist nicht trivial. Für den vereinfachten Fall einer gleichmäßigen Po-
larisation aller Kerne lässt sich Gleichung 2.5 unter Berücksichtigung der
relativen Häufigkeit der verschiedenen Isotope im Gitter sowie der unter-
schiedlichen elektronischen Dichten abschätzen[25]:

ge µb B
max
n = 132 µeV. (2.6)

Für lokalisierte Elektronen in GaAs mit ge = 0, 46 entspricht diese Over-
hauser-Verschiebung einem maximalen, internen Magnetfeld von Bmax

n ≈
5,3 T.

1Diese Beträge sind beispielsweise für p-artige Löcher dominant, wie in Referenz [36]
beobachtet.
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2.2 Elektronenspin-Dephasierung im Merkulov-Efros-Rosen Modell

Andererseits ist die Wechselwirkung 2.4 reziprok, d. h. auch der Elektro-
nenspin erzeugt ein effektives Magnetfeld, in welchem die Kerne prädizieren.
Dieses Feld wird Knight-Feld genannt und wird durch

Bk(r) = −2µ0

3 g0µb
∑
q

Sq|Ψq(r)|2 (2.7)

beschrieben. Hier wird über alle mit Elektronen besetzten Zustände q sum-
miert. Gleichung 2.7 beschreibt den Wert des effektiven Elektronenfeldes,
in welchem ein Kernmoment am Ort r präzidiert und verdeutlicht, dass
alle Kerne im Gebiet des Donatorelektrons mit dem gleichen Elektron
wechselwirken, wobei aufgrund dessen ortsabhängiger Aufenthaltswahr-
scheinlichkeit die Stärke dieser Wechselwirkung jedoch von Gitterplatz
zu Gitterplatz variiert. Bei maximaler Kopplung, d. h. im Zentrum des
Elektrons ist Bmax

k = Bk(0) [31]:

Bmax
k (69Ga) =13 mT = 55 neV/µ69, (2.8a)

Bmax
k (71Ga) =13 mT = 70 neV/µ71, (2.8b)
Bmax
k (75As) =22 mT = 66 neV/µ75. (2.8c)

Die Abschätzung 2.8 demonstriert, dass die elektronenspin-induzierte ma-
ximale Aufspaltung der Kernzustände um mehr als drei Größenordnungen
kleiner ist als die kernbadinduzierte Elektronenspin-Aufspaltung.

Neben dem Mittel der Felder ist auch die Fluktuation

δBn,k =
√
〈B2

n,k〉 − 〈Bn,k〉2 (2.9)

eine wichtige Größe und Ursache für den Spinrelaxationsmechanismus
durch Hyperfeinwechselwirkung, welcher für lokalisierte Zustände in schwach
n-dotiertem GaAs dominiert.[38, 40] Für ein lokalisiertes Elektron, wel-
ches mit Nl = 1× 106 Kernen wechselwirkt, beträgt

δBn = Bmaxn /
√
Nl ≈ 130 neV/µe (2.10)

und entspricht einer Overhauser-Feldfluktuation von etwa 5 mT. Für Zei-
ten kleiner als die Präzessionsperioden der Kerne im Knight-Feld des
Elektrons ist das Overhauser-Feld quasistatisch (vgl. frozen fluctuations
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[38]). Der Elektronenspin an einem Donator wechselwirkt folglich mit ei-
ner festen Kernspinkonfiguration. Auf dieser Zeitskala lässt sich das vor-
liegende Problem auf die Präzession des Elektronenspins im instantanen
Overhauser-Feld der Kerne reduzieren. Jede transversale Komponente ei-
nes stochastisch orientierten Elektronenspins präzidiert demnach mit einer
endlichen Larmor-Frequenz, welche mit der Overhauser-Feldvariation von
Donator zu Donator inhomogen im Ensemble verteilt ist. Dadurch zerfällt
der Spin des Elektronenensembles.

Für ein Ensemble aus unabhängigen Elektronenspins, welche an unter-
schiedliche, lokale Kernbäder koppeln, wird diesem Prozess die charakte-
risierende Zeit

τn = ~
geµbδBn

(2.11)

zugeordnet und im Folgenden als Overhauser-Zeit bezeichnet.

Auf der anderen Seite ist die longitudinale Komponente des Elektro-
nenspins auf dieser kurzen Zeitskala erhalten. Aufgrund der aus Sicht des
Kernspinsystems schnellen Präzession des Elektronspins, wirkt auf das
Kernspinsystem nur das zeitliche Mittel des Elektronen-Knight-Feldes, in
welchem ein einzelner Kernspin präzidiert. Durch diese Präzession ändert
sich die Konfiguration des Kernspinensembles im Gebiet des Elektrons,
da das Knight-Feld nach Gleichung 2.7 ortsabhängig ist. Dies bewirkt ei-
ne Richtungsänderung von Bn, welcher der Elektronenspin folgt. Folglich
wird die Zeitskala der Reorientierung der Kernspinkonfiguration durch
die Verteilung der Kopplungskonstanten im Aufenthaltsvolumen des Elek-
trons definiert. Die zugeordnete Zeit wird hier als Knight-Zeit bezeichnet
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2.3 Endliche Korrelationszeit

und ist durch

τ−1
k =µbge~−1 ·

√
〈a2〉 − 〈a〉2, (2.12a)

〈a〉 =1/Nl
Nl∑
j

aj = A/µbgeNl, (2.12b)

A =
∑
j

Aj , (2.12c)

〈a2〉 =δB2
n

∆2
I

, (2.12d)

∆2
I =2 Nl I(I + 1)/3 (2.12e)

gegeben. Merkulov et al. geben für lokalisierte Elektronen in GaAs einen
Wert von τk = 300 ns [38] an.

2.3 Endliche Korrelationszeit

Die zwei diskutierten Zeitskalen der Elektronenspindephasierung können
nur beobachtet werden, wenn die durch die Umgebung verursachte Korre-
lationszeit τc groß ist, d. h. wenn gilt

τc � τk, τn. (2.13)

Die Wirkung einer endlichen Korrelationszeit wird im Folgenden auf Basis
der Arbeit von Pines und Schlichter näher ausgeführt.[41] Die Überlegung-
en der Autoren behandeln die beobachtete Linienbreite T−1

2 in Magnet-
resonanz-Experimenten, wenn das zu untersuchende System unter dem
Einfluss einer sich ändernden Umgebung steht. Das charakteristische Zeit-
intervall, auf welchem die Umgebung konstant ist, ist dabei die Korre-
lationszeit τc. Folglich ist nicht nur die Zeitskala der Spindephasierung
1/δω = T2 im isolierten System relevant, sondern auch τc.

Die Wechselwirkung des Systems mit seiner Umgebung wird als ein

”Random Walk“ der Phase φ der Spinpräzession mit Schrittweite ±δω · τc
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aufgefasst. Nach n̂ solcher Schritte ist die Varianz dieses Prozesses im
Zeitintervall t = n̂τc durch

〈∆φ2〉 = n̂δφ2 = t

τc
δφ2 = tτcδω

2 (2.14)

gegeben. Die Zeit t, für welche 〈∆φ2〉 = 1 gilt, wird als T2 [41] definiert:

1
T2

= 〈δω2〉τc. (2.15)

Demnach führt eine häufige umgebungsinduzierte Änderung am System
(τc klein) zur Beobachtung einer verringerten Linienbreite. Für den entge-
gengesetzten Fall, dass keine Änderung durch die Umgebung am System
stattfindet, ist τc = T2, sodass als Linienbreite

1/T2 = 〈δω〉 (2.16)

beobachtet wird. Man erkennt, dass in diesem Fall 1/T2 unabhängig von τc
ist und alleinig durch die Wechselwirkung im isolierten System bestimmt
ist.

Die Korrelationszeit kann durch verschiedene Prozesse verursacht wer-
den und wird hier beispielhaft durch eine endliche Aufenthaltsdauer des
Donatorelektrons am Lokalisierungszentrum modelliert, welche z. B. durch
Hopping verursacht sein kann.2 Dabei wird auf Referenz [43] aufgebaut.
In Folge eines Platzwechsels wird die Spinorientierung eines Elektrons
reinitialisiert, da die effektiven Overhauser-Felder Ωi verschiedener Loka-
lisierungszentren i unkorreliert sind. Hierbei sind zwei Grenzfälle möglich:
Zum einen kann die Präzessionsperiode des Elektrons τn = δ−1

e im sto-
chastischen Overhauser-Feld Bn größer als τc sein, sodass beide Zeitskalen
unabhängig voneinander beobachtet werden können. Zum anderen kann
der Fall eintreten, dass der Elektronenspin keine Umdrehung vollendet,
sodass dynamisches Mitteln beide Zeitskalen vermischt.

2Auch die Spinaustauschstreuung mit freien Elektronen (siehe Abschnitt 2.4) oder
mit freien Exzitonen [42] hat eine zufällige Reorientierung des Donatorspins zur
Folge.
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2.3 Endliche Korrelationszeit

Die stochastische Bewegung des quasiklassischen Elektronenspins Si
folgt den Bloch-Gleichungen

dSi
dt

= Ωi × Si +
∑
j

[WijSj −WjiSi]− νsSi. (2.17)

Hierin ist Ωi das quasistatische Kernfeld am Gitterplatz i und Wij die
Hopping-Rate von i nach j. Der Term νsSi wird eingeführt, um weitere
Prozesse zu modellieren, welche nicht durch Hyperfeinwechselwirkung und
Hopping verursacht sind. Zur Vereinfachung wird Wij = W = τ−1

c ange-
nommen, d. h. alle Korrelationszeiten sind für jeden Gitterplatz gleich. Die
Anwendbarkeit von Gleichung 2.17 setzt voraus, dass das Ensemble stark
verdünnt ist und jedem Elektron ein freier Platz als Ziel zur Verfügung
steht. Weiterhin wird die quasistatische Änderung von Ωi auf der Zeitska-
la τk vernachlässigt, sodass das Modell gültig ist für τc > τk.3 Zusätzlich
werden mögliche Effekte durch Spin-Orbit- und Austauschwechselwirkung
vernachlässigt.[43]

Die Lösung von Gleichung 2.17 liefert das Spinrauschspektrum

(S2
z )ω = τω

4
A(τω)

1−W0τωA(τω) + c.c. (2.18a)

τ−1
ω = νs +W + i ω (2.18b)

A(τω) = 1
3 + 4

3(δeτω)2 −
4
√
πe1/δ2

eτ
2
ω

3(δeτω)3 erfc(1/δeτω). (2.18c)

Hierin ist erfc(y) = 1 − 2/
√
π
∫ y

0 dx exp(−x2) die komplementäre Feh-
lerfunktion und c.c. bezeichnet das komplex Konjugierte. Zur Ableitung
von Gleichung 2.18c wurde der Limes N →∞ ausgeführt und eine isotro-
pe, gaußförmige Verteilung der Kernfelder Ωi vorausgesetzt. Man erkennt,
dass das Mitteln über stochastisch verteilte, quasistatische Magnetfelder
zu einem Spinrauschspektrum führt, welches weder Gauß- noch Lorentz-
förmig ist, sondern eine deutlich komplexere Gestalt aufweist.

Gleichung 2.18 beschreibt das Spinrauschspektrum für beliebige Werte
von δeτc und hängt von der speziellen Form der Verteilung der Kernfelder

3Der Term νsSi führt jedoch zu einen ν = 0-Beitrag im Spektrum.
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Ωi ab. Die nach Gleichung 2.18a berechneten Spektren sind in Abbildung
2.3 dargestellt. Für lange Korrelationszeiten sind die beiden in Abschnitt
2.2 beschriebenen Zeitskalen der longitudinalen und transversalen Kom-
ponente deutlich zu erkennen. Für kleiner werdende Korrelationszeiten
verlässt das Elektron einen gegebenen Gitterplatz i und die zu Ωi paralle-
le Komponente beginnt am neuen Platz im Feld der Kernspinfluktuation
Ωj zu präzidieren und trägt damit nicht mehr zur longitudinalen Kompo-
nente bei. Dadurch werden beide Beiträge vermischt und ein gemeinsamer
Beitrag wird beobachtet.
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Abbildung 2.3: Nach Gleichung 2.18 berechnete Spinrauschspektren
für δe = 30 MHz und νs = 1× 10−4 MHz. Für lange Korrelations-
zeiten τcδe � 1, d. h. wenig Umgebungseinfluss, ist deutlich die
Doppelpeakstruktur durch Hyperfeinwechselwirkung zu erkennen. Für
δeτc � 1 führt dynamisches Mitteln über verschiedene Lokalisierungs-
zentren zur Mischung beider Beiträge.
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2.4 Lokalisierungsgrad

2.4 Lokalisierungsgrad

Die Grundzustandsenergie eines donatorgebundenen Elektrons beträgt
nach Abschnitt 2.1 ED0 = 5,8 meV. Dies entspricht einer Temperatur
von TD0 = ED0/kb ≈ 60 K. Die Temperatur, bei der ein Großteil aller
Donatorelektronen ins Leitungsband ionisiert, ist aufgrund der Ladungs-
trägerstatistik des Halbleiters allerdings deutlich geringer.[44]

In diesem Abschnitt wird der Lokalisierungsgrad auf Basis der Halb-
leiterneutralität im thermodynamischen Gleichgewicht als Funktion der
Temperatur diskutiert. Dabei wird auch der Effekt einer Kompensations-
dotierung berücksichtigt, welche während des Kristallwachstums unver-
meidbar im Gitter eingebaut wird. Diese Kompensationsdotierung wird
hauptsächlich durch Kohlenstoff verursacht, welcher in GaAs als Akzep-
tor wirkt.[45]

Eg

Leitungsband

DonatorzuständeEg − ED0

Akzeptorzustände

Dichte Nd

Dichte Pa

Ef

Ea

Abbildung 2.4: Modell eines teilweise kompensierten Halbleiters. Dona-
tordichte Nd und ungewollte Akzeptordichte Pa befinden sich jeweils in
der Bandlücke mit Energie Eg bei Eg − ED0 und Ea und bestimmen
die Lage der Fermi-Energie Ef.

In Abbildung 2.4 ist die entsprechende Situation schematisch skizziert,
wobei die Valenzbandkante als Energienullpunkt gewählt wurde. Das Lei-
tungsband beginnt bei der Energie der Bandlücke Eg und wird durch die
Zustandsdichte ρc(E) beschrieben. Die Elektronendichte im Leitungsband
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ist nach den Grundlagen der Festkörperphysik [46] durch

n(T ) =
∫ ∞
Eg

ρc(E)fc(E)dE ≈ 2
{
mekbT

2π~2

}3/2
· exp

{
−Eg − Ef

kbT

}
(2.19)

gegeben, wobei fc(E) die Fermi-Funktion im Leitungsband kennzeich-
net.[47] Diese wurde im zweiten Schritt durch die Boltzmann-Funktion
ersetzt, da der Halbleiter im experimentell relevanten Temperatur- und
Dotierungsbereich in guter Näherung nicht entartet ist.

Unterhalb der Leitungsbandkante befinden sich bei Eg − ED0 die Do-
natorzustände, welche mit einer Dichte Nd im Kristall vorhanden sind.
Aufgrund der Spinentartung des Leitungsbands besitzen sie ein statisti-
sches Gewicht von zwei. Bei Anregung wird ein Donator ionisiert, sodass
der zuvor neutrale Donator danach positiv geladen ist. Die Donatordichte
wird dazu in Nd = n0

d + n+
d zerlegt, worin n0

d den neutralen und n+
d den

positiv geladenen Anteil bezeichnet. Der Anteil der besetzen Donatoren
ist durch

n0
d = Nd

1
1 + 1

2 exp[(Eg − Ed − Ef)/kbT ]
(2.20)

gegeben, sodass der Anteil der ionisierten Donatoren durch

n+
d = Nd

1
1 + 1

2 exp[(−Eg + Ed + Ef)/kbT ]
(2.21)

beschrieben wird.
Bei der Ionisationsenergie Ea befinden sich die Akzeptorzustände, wel-

che während des Wachstums mit einer Dichte Na parasitär in das Kris-
tallgitter eingebaut wurden. Sie besitzen als Zustände des Valenzbands
eine Multiplizität von vier. Auch diese Dichte wird in einen neutralen und
negativen Anteil zerlegt: Pa = p0

a + p−a . Die Dichte der negativ geladenen
Akzeptoren ist analog:

p−a = Pa
1

1 + 1
4 exp[(−Ef − Ea)/kbT ]

. (2.22)

Die Lochdichte im Valenzband ist analog zu Gleichung 2.19 durch

p(T ) =
∫ 0

−∞
ρv(E)fv(E)dE ≈ 2

{
mvkbT

2π~2

}3/2
· exp

{
− Ef

kbT

}
(2.23)
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2.4 Lokalisierungsgrad

Abbildung 2.5: In (a) ist der berechnete Donator-Lokalisierungsgrad als
Funktion von Temperatur und Akzeptordichte für Nd = 1× 1014 cm−3,
ED0 = 5,8 meV und Ea = 25 meV dargestellt. Für hohe Temperaturen
sind alle Donatoren ionisiert. Gleiches gilt für hohe Akzeptordichten. Im
Bereich geringer Temperaturen wird deutlich, dass eine Akzeptordich-
te den Temperatur-Verlauf der Lokalisierung nicht beeinflusst und für
hohe Akzeptordichten die Elektronendichte einfängt. In (b): Erwarteter
Verlauf auf Basis des Wachstums der Probe (Pa = 1× 1013 cm−3).

festgelegt. Darin ist ρv(E) die Zustandsdichte des Valenzbands und fv(E) =
1 − fc(E) die zugehörige Besetzungswahrscheinlichkeit. Die mittlere ef-

fektive Masse des Valenzbands ist durch mv =
(
m

3/2
hh +m

3/2
lh

)2/3
gege-

ben, wobei mhh = 0,51 ×m0 die Schwerloch- und mlh = 0,082 ×m0 die
Leichtlochmasse ist.[48] Insgesamt ist der Halbleiter im thermodynami-
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2 Elektron- und Kernspinrauschen in n-Galliumarsenid

schen Gleichgewicht ungeladen, sodass Ladungsneutralität

n+ p−a = p+ n+
d (2.24)

gilt. Gleichung 2.24 ist zusammen mit den Ausdrücken 2.19, 2.21, 2.22 und
2.23 die Bestimmungsgleichung für die Fermi-Energie als Funktion von
Temperatur und Akzeptordichte. Die Lösung Ef(T, Pa) ist nicht vollständig
analytisch durchführbar und wird numerisch bestimmt. Mit Hilfe von Glei-
chung 2.20 ist dann die besetzte Donatordichte im thermodynamischen
Gleichgewicht gefunden.

Abbildung 2.5a zeigt den Lokalisierungsgrad η = n0
d/Nd als Funkti-

on der Temperatur von 3 K bis 30 K bei einer Akzeptordotierung von
1× 1013 cm−3 bis 3× 1014 cm−3. Die Donatordichte wurde dabei zu Nd =
1× 1014 cm−3 angenommen. Für geringe Temperaturen und geringe Kom-
pensation sind nahezu alle Donatorzustände mit Elektronen besetzt. Für
steigende Temperaturen nimmt die Lokalisierung rasch ab und beträgt
bereits für T > 20 K weniger als 30 %. Auch eine Kompensationsdotie-
rung hat ähnliche Auswirkungen. Insbesondere verschiebt sie nicht die
Temperatur des Übergangsbereichs zwischen starker und schwacher Loka-
lisation. In 2.5b ist der auf Basis der Probenkenndaten berechnete Verlauf
für Pa = 1× 1013 cm−3 dargestellt.

Eine Temperaturerhöhung hat nicht nur die Verringerung der Lokali-
sierung zur Folge, sondern auch eine Erhöhung der Konzentration freier
Ladungsträger im Leitungsband, da dies der Zielzustand des thermisch
aktivierten Übergangs ist. Diese wechselwirken mit den gebundenen Elek-
tronen. Entsprechend der Theorie der Elektronenstreuung an atomarem
Wasserstoff [49] werden auch freie Elektronen des Leitungsbands an den
neutralen Donator-Störstellen gestreut. Dabei wird der Spin beider Stoß-
partner ausgetauscht, sodass beide Systeme durch eine einheitliche Spin-
relaxation gekennzeichnet sind. Die Rate, mit welcher der Spin eines ge-
bundenen Elektrons durch Streuung mit dem eines freien umklappt, kann
nach der Arbeit von K. V. Kavokin [50] abgeschätzt werden durch

γf = 〈σsf(k)~kn/me〉 = n

Nc

~
πmea∗2

Q(b). (2.25)

Darin ist σsf der Streuquerschnitt für einen Spinumklapp-Prozess, welcher
vom Impuls ~k des freien Elektrons abhängt. Im zweiten Schritt wurde
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2.4 Lokalisierungsgrad
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Abbildung 2.6: Temperaturabhängigkeit der Spinaustauschstreuung
zwischen freien und gebundenen Elektronen. Der in blau eingezeichnete
Verlauf wurde nach Gleichung 2.25 für ED0 = 5,8 meV und Γ0 = 5 MHz
berechnet.

das durch die Klammern angedeutete Mittel über die besetzten Impuls-
zustände der freien Ladungsträger ausgeführt. Der numerische Faktor

Q(b) =
∫ ∞

0
dx

20.6x3

1 + (3.9x)3 exp(−x2/b) (2.26)

hängt dabei via b = kbT
E

D0
von der Temperatur ab und wurde von Kavokin

et al. auf Basis von Referenz [49] phänomenologisch abgeschätzt. Wei-
terhin ist n die Konzentration freier Ladungsträger und Nc die effektive
Leitungsbandzustandsdichte. Abbildung 2.6 zeigt den berechneten Verlauf
von γf für ED0 = 5,8 meV. Zudem wurde ein zusätzlicher Spinrelaxations-
mechanismus mit Γ0 = 5 MHz angenommen. Es ist deutlich erkennbar,
dass die Spinaustauschstreuung mit freien Elektronen bei höheren Tem-
peraturen deutlichen Einfluss auf die Spinrelaxation donatorgebundener
Elektronen besitzt.
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2.5 Spinrauschen donatorgebundener Elektronen

Der folgende Abschnitt stellt die gemessene Spindynamik donatorgebunde-
ner Elektronenspins im und nahe dem thermodynamischen Gleichgewicht
in Galliumarsenid dar. Die durchgeführten Experimente demonstrieren da-
bei die Signifikanz der Hyperfein-Wechselwirkung für die Dynamik lokali-
sierter Elektronenspins, welche an das umgebene Kernspinbad gekoppelt
sind. Weiterhin wird der Einfluss einer endlichen Korrelationszeit auf die
Elektronenspindynamik beobachtet. Dabei wurde im Spinrauschen erstma-
lig die endliche Overhauser-Verschiebung lokalisierter Elektronenspin im
stochastisch orientierten Kernspin-Bad bei B = 0 mT beobachtet. Auch
der zweite, erwartete Beitrag τk kann im Grenzfall geringer Abfrageleis-
tungen der Präzessionsperiode der nuklearen Momente im Elektronenfeld
zugeordnet werden.

2.5.1 Experimenteller Aufbau
In diesem Abschnitt wird der experimentelle Aufbau geschildert, welcher
zur Untersuchung der Spindynamik sorgfältig erstellt wurde.4

Als Laserquelle wird ein kommerzieller Diodenlaser5 in Littmann-Geo-
metrie verwendet. Der Laser-Resonator besteht dabei aus einer eigens ein-
gebauten, antireflexbeschichteten Laserdiode6, einem optischen Gitter und
einem Spiegel. Der Laser ist mit einer Linienbreite im sub-MHz-Bereich
für das durchzuführende Experiment ausreichend spezifiziert. Der Laser-
kopf wird mittels einer herstellereigenen Temperatursteuerung stabilisiert.
Das entwickelte Messprogramm protokolliert die Temperatur, um gegebe-
nenfalls Störungen im Laserbetrieb anhand des aufgezeichneten Tempera-
turverlaufs zu erkennen. Nach optimaler Wahl der Regelparameter ist die
Temperatur des Laserkopfes ausreichend stabil, sodass die Emmisionsener-
gie keine nennenswerte Variation7 zeigt.

4Zu Beginn dieser Arbeit wird das Labor mit einer Stabilisierung ausgestattet, wel-
che die Temperatur der Laborraumluft über dutzende Stunden besser als 1 K sta-
bilisiert. Zusätzlich wird der Temperaturkontroller in zwei weiteren Laboratorien
erfolgreich eingesetzt.

5Toptica DL 100 Pro
6eagleyard EYP-RWE-0840-06010-1500-SOT02-0000
7Die Laserenergie variiert typischerweise über mehr als 12 h mit σE/E ≤ 4× 10−8
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2.5 Spinrauschen donatorgebundener Elektronen

linear polarisiertes
Laser-Licht

Probe in
Kryostat u.
Magnetfeld

θ0 θF(t) abgeglichenes Detektions-
schema

FFT

Abbildung 2.7: Schematischer Aufbau zur Spinrauschspektroskopie
an Donatorelektronen. Linearpolarisiertes Laserlicht wird auf die mit
flüssigem Helium gekühlte Probe fokussiert. Die stochastische Pola-
risation des untersuchten Spin-Ensembles führt durch den Faraday-
Effekt zur Zeitabhängigkeit der linearen Ausgangspolarisation, wel-
che mittels eines abgeglichenen Detektionsschema und eines Echtzeit-
Spektrumanalysators im Frequenzraum untersucht wird. Ein transver-
sales Magnetfeld an der Probe ermöglicht die gezielte Manipulation der
stochastischen Spindynamik.[51, 52]

In der verwendeten Lasergeometrie wird von einem Spiegel die erste
Beugungsordnung eines optischen Gitters auf die rückseitige Facette der
Laserdiode reflektiert. Die emittierte Laserenergie wird dabei durch Ro-
tieren des Gitters um die Resonatorachse eingestellt. Diese Geometrie ver-
meidet eine Strahllagevariation des Ausgangslaserstrahls bei Änderung
der Laserenergie, welche von ≈ 1,530 67 eV bis 1,502 84 eV gewählt werden
kann. Die aus dem Resonator emittierte optische Leistung wird in einen
Einmodenlichtwellenleiter eingekoppelt, durch diese transmittiert und am
Ausgang mittels einer auf das Experiment angepassten Auskoppeloptik8

dem Experiment zur Verfügung gestellt.
Der Aufbau ist in Abbildung 2.7 dargestellt. Ein Dünnfilm-Linearpola-

risator definiert zunächst den Winkel θ0 der Polarisationsebene des Laser-
lichtes, sodass der Laserstrahl rein p-polarisiert an den Grenzflächen der

und ist durch die Auflösung des Interferometers limitiert.
8Thorlabs TC12ABC-CUSTOM
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2 Elektron- und Kernspinrauschen in n-Galliumarsenid

nachfolgenden Optiken reflektiert bzw. transmittiert wird. Ein unpolarisie-
render Strahlteilerwürfel transmittiert 70 % der einkommenden Leistung
weiter in Richtung zur untersuchenden Probe. Der restliche Anteil wird
im Kontrollarm des Experiments mittels eines 50:50 Strahlteilerwürfels
zur Überprüfung der Laserleistung, -energie sowie -mode verwendet. Die
Laserenergie und -mode werden dabei mittels eines kommerziellen Fizeau-
Interferometers9 gemessen und zur Energiestabilisierung des Lasers auf
einen fest gewählten Sollwert genutzt. Die Regelgröße des Regelkreises
ist dabei der Diodenstrom. Alle Größen werden vom Messprogramm zur
späteren Überprüfung protokolliert.

Die Probenfokussierlinse10 bildet das Laserlicht auf die Probe ab, die
sich in einem mit Helium gekühlten Durchflusskryostaten11 befindet. Er
ist auf einem Linearversteller befestigt, um das Messvolumen in der Probe
gezielt positionieren zu können. Die Temperatur des Kryostaten wird vom
Messprogramm gesteuert und protokolliert. Der minimale Strahlradius des
Laserlichtes beträgt w0 ≈ 4,5 µm und befindet sich am Ort der Probe.
Nach Transmission durch die Probe wird das Licht rekollimiert, bezüglich
seiner Polarisationsrichtung durch ein λ/2 Plättchen ausgerichtet und von
einem Wollaston-Prisma oder einem Strahlteilerwürfel in seine beiden line-
ar polarisierten Komponenten zerlegt sowie räumlich getrennt. Ein abgegli-
chener Photodetektor12 wandelt intern die Differenz beider Photodioden-
ströme in eine Spannung, welche anschließend rauscharm verstärkt wird.
Das elektronische Ausgangssignal wird über mehrere Hoch- und Tiefpässe
gefiltert und anschließend mittels einem weiteren rauscharmen Verstärker
an den Eingangspegel eines Analog-Digital Wandlers13 angeglichen. Per
Computer werden die mit bis zu 2,5 Gbyte/s anfallenden Daten U(t) mit
einer Zeitabdeckung von > 95 % verarbeitet.14

Transversal zur Ausbreitungsrichtung des Lichts kann am Ort der Probe
ein Magnetfeld angelegt werden, welches über eine Konstantstromquelle

9HighFinesse WSU20
10Thorlabs C260TME-B
11CryoVac MikroKryo
12Entweder Newfocus 1607-AC-FS, Femto OE-200-Si oder Femto DHPCA-S
13Alazartech 9360
14Der Spektrumanalystator wurde von P. Sterin in Zusammenarbeit mit dem Autor

dieser Arbeit entwickelt.
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2.5 Spinrauschen donatorgebundener Elektronen

computergestützt gesteuert wird. Der Elektromagnet besteht dabei aus
einer Spule und einem Eisenkern. Die Remanenz liegt im Bereich von
Brest ≈ 100 µT. Die Abhängigkeit des erzeugten Magnetfeldes vom Spulen-
strom sowie weiteren Parametern kann Referenz [53] entnommen werden.

2.5.2 Datenaufnahme und Auswertung
Wie im vorangegangenen Abschnitt geschildert, besteht der experimentelle
Aufbau aus verschiedenen Komponenten, welche unterschiedliche Rausch-
beiträge zum Gesamtrauschen des Experiments liefern und als untereinan-
der unkorreliert angenommen werden. Insbesondere das elektrische Rau-
schen des verwendeten Detektors ist bei den notwendigen, geringen opti-
schen Leistungen dominant. Zudem ist die Charakteristik, d. h. die spek-
trale Verstärkung A(ν) der eingesetzten elektro-optischen Detektoren, bei
niedrigen optischen Leistungen nahe der minimalen äquivalenten Rausch-
leistung (NEP) leistungsabhängig. Dadurch wird eine zuverlässige Unter-
grundkorrektur notwendig, welche im Folgenden geschildert wird.

Die Untergrundkorrektur nutzt dabei die Abhängigkeit der Spindyna-
mik vom externen Magnetfeld, wobei ein g-Faktor ungleich Null voraus-
gesetzt wird. Ein transversales Magnetfeld Bb führt zur rein stochasti-
schen Spindynamik bei Ba = 0 mT zu Larmor-Präzession mit Larmor-
Frequenz νl. Dadurch wird periodisch die Projektion der Spinpolarisation
auf die Laserrichtung moduliert. Folglich wird die Spindynamik propor-
tional zu Bb zu höheren Frequenzen verschoben und besitzt keinen spek-
tralen Überlapp mit der Spindynamik bei Ba, wenn νl(Bb) � 1/τ ist.
Darin ist τ die Spinkohärenz-Zeit, welche die spektrale Breite der Spindy-
namik bestimmt. Demnach kann durch Subtraktion zweier Spektren, die
bei verschiedenem Magnetfeld Ba und Bb gemessen wurden, der magnet-
feldunabhängige Rauschuntergrund entfernt werden.15

Die darauf aufbauende Messsequenz und Datenauswertung wird nach-
folgend am Beispiel der in Abschnitt 2.6.1 diskutierten Daten detailliert
ausgeführt. Es werden diese Daten ausgewählt, da bereits in den Rohda-
ten die Spindynamik deutlich zu erkennen ist. Zusätzlich wird dabei die
Signifikanz des Experimentes für ν → 0 eingegrenzt.

15Diese Prozedur ist auch für Ba, Bb 6= 0 möglich, sofern ∆B = Ba − Bb genügend
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Abbildung 2.8: Exemplarische Darstellung der Untergrundkorrektur bei
Spinrauschmessungen. In (a) sind gemittelte Rohdaten dargestellt (aus
Abschnitt 2.6.1). Dabei enthält Sa bereits deutliches Spinrauschen, wel-
ches in Sb durch ein externes Magnetfeld unterdrückt ist. In (b) ist die
Differenz Sa−Sb gezeigt. Sie enthält nahezu keine Radiofrequenzartefak-
te. Weiterhin ist hier die aus den Daten berechnete Null eingezeichnet.
In (c) ist die finale Spinrauschleistungsdichte abgebildet.

Der Datenerfassungsprozess besteht aus der Digitalisierung der Ein-
gangsdaten U(t), wobei die Abtastung mit einer Rate Sr bei einer Bit-
Tiefe von 12 Bits durchgeführt wird. Die Abtastrate ist mindestens zwei-
mal so groß zu wählen wie die zu erwartende Bandbreite des analogen Ein-
gangssignals und wird hier für die digitale Nachfilterung deutlich größer

groß gewählt wird.
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2.5 Spinrauschen donatorgebundener Elektronen

gewählt. Die digitalisierten Eingangsdaten werden kontinuierlich zur Erfas-
sung in Vektoren der LängeNs = ts·Sr zerlegt und deren Fourier-Spektren
in Echtzeit berechnet. Hier ist ts die Zeitdauer zur Aufnahme eines ein-
zelnen Fourier-Spektrums, welche die spektrale Auflösung ∆ν = 1/ts defi-
niert.

Gleichzeitig zum Datenerfassungsprozess findet der Datenverarbeitungs-
prozess statt. Dieser besteht aus zwei Mittelungsprozessen, die sich in ihrer
Integrationsdauer unterscheiden. Der erste Mittelungsprozess wird über
die in Echtzeit berechneten Fourier-Spektren der Eingangsdaten U(t) bei
einem Magnetfeld Ba durchgeführt. Die erprobte Integrationsdauer be-
trägt typischerweise etwa 2 min. Innerhalb dieser Zeit kann die detektierte
Rauschleistung des Experiments als konstant angenommen werden. Dann
wird die Datenerfassung abgeschaltet, das aufgenommene Spektrum abge-
speichert, das Magnetfeld auf B = Bb geändert und die Mittelung erneut
gestartet. Nach dessen Ende ist ein Paar, bestehend aus zwei Spektren,
Sia und Sib, zur späteren Verarbeitung vorhanden. Weiterhin wird in die-
sem Prozess der Polarisationswinkel des Laserlichts auf den Abgleich des
Detektors mit einem Proportionalregler stabilisiert. Die Regelgröße hier-
bei ist der Winkel der λ/2-Wellenplatte. Zur eventuell notwendigen Feh-
leranalyse werden die experimentellen Parameter Kryostat-Temperatur,
λ/2-Wellenplattentemperatur und Magnettemperatur, sowie Laserenergie
und -leistung und Wellenplattenstellung im Messprotokoll erfasst. Damit
ist der erste Mittelungsprozess abgeschlossen.

Der zweite Mittelungsprozess besteht aus der N -fachen Iteration des
ersten Prozesses. Die Mittelung über diese Spektren Sa = 〈Sia〉N und
Sb = 〈Sia〉N ist in Abbildung 2.8 dargestellt, welche bei Ba = 3,75 mT und
Bb = 22 mT erfasst wurden. Das Spektrum Sa enthält dabei Spinrauschen
und parasitäres Rauschen, das Spektrum Sb dagegen nur parasitäres Rau-
schen, da wegen der Stärke von Bb die experimentelle Bandbreite nicht zur
Detektion von Spinrauschen ausreicht. Das parasitäre Rauschen kann zum
einen an dem großen Offset der Daten erkannt werden und zum anderen
an den scharfen Radiofrequenzartefakten. Die Subtraktion ∆S = Sa − Sb
beider Spektren ist jedoch nahezu frei von parasitären Rauschbeiträgen
und in Abbildung 2.8b als schwarze Linie dargestellt. Aus den gemessenen
Daten lässt sich durch Bildung von 〈Sia−Si+1

a 〉2N auch die experimentelle

43



2 Elektron- und Kernspinrauschen in n-Galliumarsenid

Null berechnen. Diese ist in Abbildung 2.8 zusätzlich als graue Linie ein-
gezeichnet und veranschaulicht die Genauigkeit der Untergrundkorrektur.

Zusätzlich zum Rauschuntergrund, welcher von der geschilderten Pro-
zedur zuverlässig entfernt werden kann, ist dem Rauschspektrum ∆S die
Charakteristik A(ν) der Detektion überlagert und kann wie folgt bestimmt
werden:

Das verwendete Laserlicht besitzt ein weißes Radiofrequenzspektrum,
d. h. das Spektrum hängt nicht von der Frequenz ν16 ab. Damit ist
das gemessene Laser-Rauschspektrum Sλ(ν) bei hoher optischer Leistung
am Detektor idealerweise konstant. Das Spektrum Sb in Abbildung 2.8a
enthält Daten, die nahe der Sättigungsleistung des Detektors erfasst wur-
den und daher schrotrauschlimitiert sind. Offenbar ist Sb nicht konstant
und durch A(ν) modifiziert. Der Quotient ∆S/Sb eliminiert infolgedessen
A(ν). Die durch Division mit Sb beitragenden scharfen Radiofrequenzarte-
fakte werden anschließend durch Anwendung eines Medianfilters aus den
Daten entfernt. Das Ergebnis ist das Spinrauschdifferenzspektrum S(ν)
(kurz SN-Spektrum), welches die Spinrauschleistungsdichte in Einheiten
des Schrotrauschens enthält. Bei geringen optischen Leistungen, d. h. wenn
das Schrotrauschen des Laserlichtes kleiner wird als das elektrischen Rau-
schen der Detektionselektronik kann weiterhin diese Prozedur angewandt
werden, indem das Schrotrauschspektrum als Differenz jener Spektren be-
rechnet wird, welche bei beleuchtetem und unbeleuchtetem Detektor ge-
messen wurden.

2.5.3 Probe und Prozessierung

Die Probe (13648b) besteht aus einer hochreinen, mit Silizium dotier-
ten Galliumarsenid-Schicht, welche per Molekularstrahlepitaxie (MBE) an
der Ruhr Universität Bochum in der Arbeitsgruppe von Herrn Prof. Dr.
A. D. Wieck gewachsen wurde. Die nominelle Dotierung beträgt Nd =
1× 1014 cm−3, die Schichtdicke ist d = 10 µm. Die in Bochum gemessene
Hall-Beweglichkeit beträgt µh = 8260 cm2/Vs, welches für Volumenmate-
rial ein sehr guter Wert bei Raumtemperatur ist.[54]. Dieser Schicht folgt
eine 100 nm AlAs-Schicht als Ätzstopschicht und ein Übergitter aus 10
16Nicht zu verwechseln mit der Lichtfrequenz.
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2.5 Spinrauschen donatorgebundener Elektronen

Wiederholungen von GaAs/AlAs Paaren mit jeweils di =5 nm Schichtdi-
cke. Als Träger dient ein halbisolierendes GaAs Substrat, dessen Dicke
d = 630 µm beträgt. Der Aufbau der Probe ist schematisch in Abbildung
2.9 (a) zusammengefasst. Das Wachstumsprotokoll der Probe ist dem An-
hang A.1 beigefügt.

Zur Untersuchung der Probenschicht in Transmissionsgeometrie ist das
Substrat durch dessen vergleichsweise starke Absorption störend. Dies ist
durch den spektralen Überlapp zwischen D0X-Absorption in der Proben-
schicht und Substrat-Absorption verursacht. Weiterhin wurde in Referenz
[53] nachgewiesen, dass auch das vermeintlich undotierte Substrat einen
Anteil zur Spinrauschleistungsdichte beiträgt. Dadurch wird die eindeutige
Zuordnung der verschiedenen Beiträge aus dem Substrat und der MBE-
Schicht erschwert.17 Das Substrat und die weiteren parasitären Schichten
werden aufgrund dieser Erkenntnisse lokal entfernt. Dazu wird ein Zu-
gangsloch [55] zur Probenschicht von der Rückseite der Probe durch das
Substrat nass-chemisch prozessiert.18 Idealerweise ermöglicht dabei das
Zugangsloch sowohl eine ungestörte Transmission des Laserlichts durch
die MBE-Schicht als auch eine gute thermische Ankopplung der verblei-
benden Membran an die Wärmesenke des Kryostaten.

Die durchgeführte Prozessierungsschritte können Abschnitt A.1.1 ent-
nommen werden. Die finale Probenoberfläche ist in Abbildung 2.9 (b) in
isometrischer Sicht dargestellt. Eine glatte Oberfläche ist zu erkennen. Sie
stellt die Lasereintrittsfacette in die MBE-Schicht dar. Der Bereich ist
mit etwa 30 µm × 20 µm gut geeignet, den Abfragelaser mit Strahlradius
w0 = 4,5 µm durch die MBE-Schicht zu transmittieren. Weiterhin deu-
tet die rote Linie den Höhenschnitt entlang der Oberfläche an und ist in
(c) dargestellt. Die gemessene Oberflächenrauigkeit beträgt etwa 20 nm
und ermöglicht eine nahezu optimale Einkopplung des Laserlichts in die
MBE-Schicht.

17Durch Rücksprache mit A. Ludwig aus der Arbeitsgruppe Wieck wurden die Ergeb-
nisse in Referenz [53] unabhängig bestätigt. Hinweise auf eine fehlerhafte Kompen-
sationsdotierung im Substrat wurden auch in anderen Arbeitsgruppen beobachtet.

18Vom üblichen Lift-off der Probenschicht wird abgesehen, da in anderen Experimen-
ten [56] gezeigt wurde, dass die Deposition der Probenschicht auf Saphir nach
Abkühlung auf kryogene Temperaturen verspannt ist.
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MBE-Schicht
GaAs:Si

d=10 µm

Übergitter
AlAs
GaAs

Substrat
d=630 µm

10 Wiederholungen
di=5nm

AlAs d=100 nm

Länge / µm

(a) (b)
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Abbildung 2.9: In (a) ist der Aufbau der untersuchten Probe 13648b
schematisch skizziert und die zugehörigen Schichtdicken angegeben. In
(b) ist in isometrischer Darstellung der Boden des nass-chemisch prozes-
sierten Zugangslochs dargestellt. Die rote Linie veranschaulicht einen
Schnitt, dessen Höhenprofil in (c) dargestellt ist, wobei der blau ein-
gezeichnete Bereich das 1σ-Intervall andeutet. Die Rauhigkeit beträgt
σ = 13,5 nm.
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2.5 Spinrauschen donatorgebundener Elektronen

2.5.4 Elektronenspindynamik

Nachdem in den vorangegangen Abschnitten die experimentellen sowie
theoretischen Grundlagen behandelt wurden, werden in diesem Abschnitt
die Ergebnisse der durchgeführten experimentellen Untersuchungen zur
Elektronenspindynamik dargestellt. Dabei wird deutlich, dass das System
im Bereich langer, ungestörter Lokalisierung untersucht wird und es auf
zwei eindeutig separierbaren Zeitskalen dephasiert. Dies bedeutet gleich-
zeitig, dass die Dynamik des Systems bei B = 0 aufgrund der stochasti-
schen Natur des Kernspinbades nicht exponentiell ist und der Ensemble-
spin nicht monoton seine Orientierung mit der Zeit verliert.

Abbildung 2.10 zeigt das gemessene Spinrauschspektrum im Frequenzin-
tervall 0 MHz bis 250 MHz. Die in die Probe eingekoppelte Laserleistung
beträgt Pin = 1 µW und entspricht der Detektionsgrenze des in diesem
Experiment genutzten hochbandbreitigen Detektors19. Die Laserenergie
ist resonant zum Übergang des Absorptionsmaximums des Elektronen-
Ensembles, welches nach Abbildung 2.2 bei ~ω̄0 = 1,514 21 eV liegt. Das
Spektrum zeigt die Differenz der Daten, welche bei einem externen Ma-
gnetfeld von Ba = 0 mT und Bb = 22 mT erfasst wurden. Die abgebildete
Spinrauschleistungsdichte zeigt deutlich drei Beiträge, von denen die zwei
mit Rauschleistungsdichte größer eins im Bereich ν < 75 MHz zu jenen Da-
ten gehören, welche bei Ba = 0 mT erfasst wurden. Die klare Sichtbarkeit
von zwei Beiträgen bei verschwindendem, externen Magnetfeld demons-
triert eindeutig, dass das System aus donatorgebundenen Elektronenspins
im Bereich langer Korrelationszeiten τc > τn abgefragt wird. Durch diese
Beobachtung werden die durchgeführten Untersuchungen deutlich gegen
die Arbeiten in Referenzen [53, 56, 58, 59] abgegrenzt. Im Experiment
von Braun et al. [60] oder Dou et al. [61] wird zwar der longitudinale
Beitrag zur Spinrelaxation beobachtet, jedoch dessen Spinkohärenz-Zeit
nicht eingegrenzt.

Der Beitrag bei der Frequenz νo ≈ 30 MHz repräsentiert den Teil der
Elektronenspindynamik, welcher im quasistatischen Kernfeld präzidiert
und zeigt die endliche Overhauser-Verschiebung, welche durch das stochas-
tisch orientierte Hyperfeinfeld Bn der Kerne hervorgerufen wird. Obwohl

19New Focus 1607-AC-FS
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Abbildung 2.10: In (a): Spinrauschen donatorgebundener Elektronen-
spins (schwarze Punkte) bei T = 4,2 K, Pin = 1 µW und resonanter
Abfrage sowie bei einem externen Magnetfeld von Ba = 0 mT und
Bb = 22 mT. Im Bereich ν < 75 MHz ist deutlich der durch Hyper-
feinwechselwirkung verursachte Doppelbeitrag zu erkennen, welcher die
transversale (grün) und longitudinale (blau) Elektronenspin-Präzession
im stochastisch orientierten Kernfeld darstellt. Die rote Linie zeigt das
Modell aus Referenz [57], welches auf einer endlichen Korrelationszeit
beruht. In magenta ist die Elektronenspin-Präzession im externen Feld
von Bb zu erkennen. Abbildung (b) zeigt die gleichen Daten in logarith-
mischer Darstellung.

das System bei Ba = 0 mT untersucht wurde, ist dieser Beitrag nicht um
ν = 0 zentriert. Dieses Phänomen ist analog zur Geschwindigkeitsvertei-
lung eines klassischen idealen Gases und kann näherungsweise durch die
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2.5 Spinrauschen donatorgebundener Elektronen

Maxwell-Boltzmann-Verteilungsfunktion der Gestalt

Sm(ν) = 8Amπ
−1/2δ−3

e ν2 exp(−ν2/δ2
e) (2.27)

beschrieben werden.[38] Hierin ist Am die Spinrauschleistung des Beitrags.
Die Varianz sowie der Erwartungswert der Verteilung wird durch δe be-
stimmt. Nach Gleichung 2.11 hängt diese Größe mit der schnellen Kom-
ponente der Elektronenspindephasierung zusammen. Die numerische An-
passung bezüglich Am und δe von Gleichung 2.27 ist als grüne Linie in
Abbildung 2.10 eingezeichnet und steht für die bezüglich des Kernfelds
transversale Komponente des Elektronenspins.

Das bei ν = 0 zentrierte Maximum der Spinrauschleistungsdichte wird
von der zum Kernfeld Bn parallelen Elektronenspin-Komponente hervorge-
rufen. Diese Komponente ist im Laufe der schnellen Elektronspinpräzession
erhalten und folgt im Bereich sehr langer Korrelationszeiten τcτ

−1
k � 1

quasistatisch der Präzession der Kerne im Hyperfeinfeld des Elektrons.
Dieser Anteil kann approximativ durch eine lorentzförmige Verteilungs-
funktion

Sl(ν) = 2Al
γe

π(ν2 + γ2
e ) (2.28)

charakterisiert werden. In Gleichung 2.28 kennzeichnet γe = (2πτc)−1

die Dämpfung und ist im Grenzfall sehr langer Korrelationszeiten durch
(2πτk)−1 gegeben.

Die Daten im Bereich um νe = 140 MHz in Abbildung 2.10 wurden bei
Bb = 22 mT erfasst. Dieser Beitrag wird durch die Präzessionsbewegung
des Elektronenspin-Ensembles im Gesamtmagnetfeld aus internem Hyper-
feinfeld und angelegtem, transversalem Magnetfeld verursacht. Er ist um
die Larmor-Frequenz νl = geµbB

2π~ zentriert, da das starke transversale Feld
eine periodische Projektionsänderung des stochastisch orientierten Ensem-
blespins auf die Beobachtungsrichtung hervorruft. Dieser Beitrag kann
näherungsweise durch die gauß-förmige Verteilungsfunktion

Sg(ν) = Ag√
2πδ∗e 2

× exp{−1/2(ν − νl)2/δ∗e
2} (2.29)

beschrieben werden und ist als magentafarbene Linie in Abbildung 2.10
eingezeichnet. In Gleichung 2.29 ist Ag die zugehörige Spinrauschleistung
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Form rel. Rauschleistung Rate (MHz)
Lorentz Al = 2.16± 0.03 2πγe = 27.1± 1.8
Maxwell Am = 1.04± 0.02 2πδe = 182.8± 4.7
Gauß Ag = 3.22± 0.08 2πδ∗e = 213.6± 11.3

Tabelle 2.2: Zusammenfassung der Anpassungsparameter nach nume-
rischer Anpassung mit der Summe aus Gleichung 2.27, 2.28 und
2.29 an die Daten in Abbildung 2.10. Die Breite des longitudinalen
Elektronenspin-Beitrags γe wird für nex → 0 deutlich schmaler und
beträgt in diesem Limit 2πγe = 3,14 MHz.

und δ∗e charakterisiert die Standardabweichung der Verteilung. Mit Hilfe
der numerischen Anpassung von Gleichung 2.29 an die gemessenen Daten
bezüglich Ag, δ∗e und νl wird ein g-Faktor von ge = 0.46±0.064 bestimmt.
Dieser Wert stimmt gut mit dem aus der Literatur erwarteten Bereich für
donatorgebundene Elektronen in GaAs überein.[62, 63]

Die weiteren Parameter der numerisch angepassten Summe von Glei-
chung 2.27, 2.28 und 2.29 sind in Tabelle 2.2 zusammengefasst. Die Breite
δ∗e der Gauß-Verteilung bei B 6= 0 ist um etwa 15 % gegenüber der Brei-
te δe der Maxwell-Verteilung bei B = 0 erhöht. Dies kann nicht durch
Hyperfein-Wechselwirkung hervorgerufen sein, da in diesem Magnetfeld-
bereich die Fluktuation des Kernspinbads in guter Näherung magnetfeld-
unabhängig ist.

Vielmehr kann die beobachtete Verbreiterung im Magnetfeld durch in-
homogen verteilte g-Faktorwerte hervorgerufen sein, wobei die Verteilung
durch die Abhängigkeit des g-Faktors der Donatorelektronen vom elektri-
schen Feld verursacht ist. Dieses Feld entsteht durch Bandkantenverbie-
gung an der Probenoberfläche und wird im nächsten Absatz abgeschätzt.20

Das Fermi-Niveau ist aufgrund der großen Zustandsdichte an der Pro-
benoberfläche in der Mitte der Bandlücke verankert. Das Potenzial dort
ist folglich φ = Eg/2 ≈ 0,755 eV/q. Die Ladungsträgerdichte ρ im Kris-
tall ist näherungsweise durch die Dotierungsdichte gegeben und beträgt

20Das Magnetfeld kann als Ursache ausgeschlossen werden, da es im Messvolumen
nur über 1× 10−5 variiert.
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2.5 Spinrauschen donatorgebundener Elektronen

ρ = q · 1× 1014 cm−3. Mit Hilfe der Poisson-Gleichung kann die Tie-
fe der Verarmungszone unter der Oberfläche mittels ld =

√
2εφ/ρ ab-

geschätzt werden und ist über ld = 6 µm ausgedehnt. In diesem Bereich
variiert das Potenzial quadratisch und führt zu einer Feldstärke von etwa
Ev = 5 kV cm−1. Nach Abbildung 2a von Referenz [64] führt dieser ab-
geschätzte Wert zu einer quantitativ vergleichbaren g-Faktor-Modifikation
und ist durch die Verdrängung der Störstellenwellenfunkton in einen Be-
reich niedrigeren Gesamtpotenzials quantitativ erklärbar.

Aus der allgemeinen Erhaltung der Spinrauschleistung Ag = Al + Am
folgt aus Tabelle 2.2, dass bei Anlegen eines starken Magnetfeldes B �
δBn die Spinrauschleistung bei B = 0 vollständig in die transversale Kom-
ponente umverteilt wird und bei νl vollständig detektiert wird. Aus dieser
Beobachtung folgt weiter, dass die Eliminierung der parasitären Rausch-
beiträge des Experiments zuverlässig durchgeführt werden kann und dass
das Magnetfeld nur eine Umorientierung des Elektronenspins verursacht.

Interessanterweise ist das Verhältnis der Rauschleistungen des ν = 0
Doppelbeitrages Al/Am ≈ 2 und nicht Al/Am = 1/2 wie es bei einem
vollständigen und isotropen Mittelungsprozess über die quasistatischen
Kernfeldkonfigurationen zu erwarten ist.[38] Diese Abweichung wird durch
die endliche Korrelationszeit der Wechselwirkung des Elektronenspins mit
dem Kernspinbad verursacht.

Der Doppelbeitrag kann vollständig durch das in Gleichung 2.18 be-
schriebene Modell numerisch angepasst werden und bedarf nicht der Tren-
nung der einzelnen Beiträge in Lorentz- und Maxwell-Verteilung. Dabei
dienen als Anpassungsparameter alleinig die Kernfeldfluktuation in Form
von δe, die Korrelationszeit τc und die Spinrauschleistung des Doppel-
beitrags als Ganzes. Die Anpassung ist als rote Linie in Abbildung 2.10
eingezeichnet und zeigt sehr gute Übereinstimmung mit den experimen-
tellen Daten. Die Anpassung extrahiert δe = 29,0(3) MHz, welches nach
Gleichung 2.11 zusammen mit dem gemessenen g-Faktor ge = 0, 46 einer
Kernfeldverteilung von δBn = 4,6 mT entspricht. Dieser Wert stimmt her-
vorragend mit den aus der Literatur bekannten Werten überein.[63, 65]

Die aus den Daten extrahierte Korrelationszeit ist τc = 32,0(6) ns und in
guter Übereinstimmung mit zuvor veröffentlichten Daten in Referenz [66].
Desweiteren liefert auch die Lorentz-Anpassung τc = 1/(2πγe) ≈ 37 ns
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Abbildung 2.11: Abhängigkeit der Korrelationszeit τc = (2πγe)−1 von
der Anregungsdichte nex. Für hohe Anregungsdichten ist ein deutlicher
Einfluss zu erkennen, der auf Spinaustauschstreuung mit freien Ladungs-
trägern oder Exzitonen zurückgeführt wird. Für nex � 5× 1012 ist
dieser Mechanismus zu vernachlässigen. Die Extrapolation zu nex = 0
ergibt τc = 320 ns und ist vergleichbar mit der Präzessionsbewegung
der Kerne im Hyperfein-Feld des Elektrons.

einen mit der Literatur konsistenten Wert. Dennoch sind alle diese Wer-
te durch optische Anregung limitiert und nicht durch die adiabatische
Änderung des Elektronenspins im langsam variierenden Kernfeld verur-
sacht, was durch die im nächsten Absatz präsentierten Messungen gezeigt
wird.

In Abbildung 2.11 ist die Abhängigkeit der Breite γe des ν = 0 Beitrages
von der optisch generierten Anregungsdichte nex über vier Größenordnun-
gen dargestellt. Sie wird berechnet aus der Abfrageenergie des Lasers ~ω,
aus der Resonanzenergie des Ensembles sowie aus der in die Probe einge-
koppelten Leistung Pin mittels

nex = Pinτ

~ω
× (1− exp{−α(~ω)d}) . (2.30)

Darin ist d die Schichtdicke, τ = 1 ns die strahlende Lebenszeit der an-
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2.5 Spinrauschen donatorgebundener Elektronen

geregten Ladungsträger [67] und α(~ω) der energieabhängige Absorbti-
onskoeffizient von GaAs, dessen Spitzenwert in der Resonanz als α0 =
4000 cm−1 [68] angenommen wird. Diese Messung wurde durchgeführt
mit einem Detektor geringerer Bandbreite, aber höherer und anpassba-
rer elektro-optischer Verstärkung.21 Dadurch ist es zwar nicht möglich
den gesamten B = 0-Doppelbeitrag zu detektieren, dafür aber den ν = 0-
Beitrag bei geringer Anregungsdichte. Die aufgenommenen Daten können
daher durch das Lorentz-Profil (Gleichung 2.28) numerisch angepasst.

Die ausgewertete Messung zeigt einen deutlichen Einfluss von nex auf
γe. Bei einer Anregungsdichte in der Größenordnung der Dotierungsdich-
te wird γe ≈ 20 MHz gemessen. Dies entspricht einer Korrelationszeit von
τc = (2πγe)−1 = 8 ns. In diesem hohen Anregungsbereich wird die Dyna-
mik der donatorgebundenen Elektronen z. B. durch Streuung an optisch
erzeugten, freien Exzitonen dominiert (siehe Abbildung 2.2 und Referenz
[42]).

Im Bereich nex . 2× 1012 cm−3 zeigen die ausgewerteten Daten eine
lineare Abhängigkeit von γe von der Anregungsdichte. Die Steigung be-
trägt 5,2× 10−13 MHz cm3, sodass γe hier in guter Näherung unabhängig
von nex ist. Die Extrapolation zu nex = 0 beträgt 2πγe = 3,14(110) MHz
und entspricht einer Korrelationszeit von τc = 320 ns. Dieser Wert ist
vergleichbar mit der nach Abschnitt 2.2 erwarteten Verbreiterung auf-
grund der quasistatischen Änderung der mesoskopischen Kerspinkonfigura-
tion und ist durch Hyperfeinwechselwirkung limitiert. In diesem niedrigen
Dichtebereich demonstrieren die durchgeführten Messungen, dass mittels
Spinrauschspektroskopie die intrinsische Spindynamik donatorgebundener
Elektronen in schwach n-dotierten GaAs experimentell bestimmt werden
kann.

Neben der Anregungsdichte besitzt auch das transversal angelegte Ma-
gnetfeld einen Einfluss. Dazu ist in Abbildung 2.12 die Abhängigkeit der
Spinrauschleistung des ν = 0 Beitrages Al von der angelegten transversa-
len Magnetfeldstärke B dargestellt. Die gemessenen Daten sind als schwar-
ze Punkte eingezeichnet und wurden bei T = 4,2 K sowie Pin = 270 nW
erfasst. Sie wurden auf den Wert bei B = 0 mT normiert. Der Verlauf zeigt,
dass die Spinrauschleistung monoton mit der angelegten Magnetfeldstärke
21Femto OE-200-Si
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Abbildung 2.12: Abhängigkeit der Spinrauschleistung Al vom transver-
salen Magnetfeld B. Die rote Linie ist aus Referenz [57] übernommen
und wurde mit Hilfe der Theorie in Referenz [43] berechnet. Theorie
und Experiment zeigen sehr gute Übereinstimmung. Die beobachtete
Abnahme wird folglich durch die Umorientierung des Gesamtmagnetfel-
des verursacht.

fällt. Die rote Linie ist aus den Kenngrößen der numerischen Anpassung
mit Gleichung 2.18 an die experimentellen Daten in Abbildung 2.10 aus
Gleichung 13 und 14 in Referenz [43] berechnet. Theorie und Experiment
zeigen eine sehr gute Übereinstimmung. Die Reduktion des ν = 0 Bei-
trages bei Anlegen eines transversalen Magnetfeldes ist demzufolge durch
die zunehmende Umorientierung des Gesamtmagnetfeldes in Richtung des
externen Magnetfeldes verursacht.

2.5.5 Einfluss der Temperatur

Im Folgendem wird der Einfluss der Temperatur T am Kryostaten auf
die Spinrauschleistung sowie auf die Rate γe des ν = 0 Beitrages disku-
tiert. Die dazu aufgenommenen Spektren wurden bei Pin = 2 µW und ei-
ner Verstimmung zwischen Laserenergie und Ensembleresonanz von ∆ν ≈
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2.5 Spinrauschen donatorgebundener Elektronen

Abbildung 2.13: Temperaturabhängigkeit der Spinrauschleistung Al
normiert auf den Maximalwert. Für niedrige Temperaturen ist ein Groß-
teil aller Donatorpotenziale mit Elektronen besetzt, wodurch Al maxi-
mal ist. Mit steigender Temperatur steigt die Ionisationswahrscheinlich-
keit rasch an. Die rote Linie ist die numerisch angepasste Berechnung
auf Basis von Abschnitt 2.4 und zeigt sehr gute Übereinstimmung. Die
extrahierte Dotierung von Nd = 8× 1012 cm−3 weicht jedoch deutlich
vom Wert der Hall-Messungen bei Raumtemperatur ab. Verschiedene
Ursachen werden auf Seite 56 diskutiert.

200 µeV gemessen. Das Magnetfeld wird zwischen Ba = 0 mT und Bb =
22 mT alterniert.

Zunächst wird mit steigender Probentemperatur nicht nur die Beset-
zung der D0X-Zustände nach Abschnitt 2.4 kleiner, sondern gleichzeitig
steigt auch die Absorbtion durch freie Exzitonen, wodurch weniger opti-
sche Leistung am Detektor gemessen wird. Diese Änderung der detektier-
ten Spinrauschleistung ist bereits durch die Division des Differenzspek-
trums durch das Schrotrauschspektrum nach Abschnitt 2.5.2 berücksich-
tigt. Zur Auswertung der Abhängigkeit der Spinrauschleistung Al und
Breite γe von der Probentemperatur werden die gemessenen Daten mit-
tels Gleichung 2.28 numerisch angepasst.
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Der Verlauf der Spinrauschleistung Al ist in Abbildung 2.13 dargestellt.
Sie nimmt monoton für steigende Temperaturen ab und kann bereits für
T > 12 K nicht mehr zuverlässig detektiert werden. Der gemessene Ver-
lauf ist dabei durch die thermisch bedingte Zunahme der Anregungswahr-
scheinlichkeit verursacht, sodass die Anzahl besetzter |D0〉-Zustände mit
steigender Temperatur fällt. Folglich ist die Spinrauschleistung ein Maß
für den Lokalisierungsgrad des Elektronenspinensembles und kann durch
das in Abschnitt 2.4 erläuterte Modell beschrieben werden. Die Anpassung
mit Gleichung 2.20 bezüglich der Dotierungsdichte Nd und evtl. vorhande-
ner Temperaturabweichung T0 zwischen Temperaturfühler im Kryostaten
und Elektronentemperatur ist als rote Linie eingezeichnet und zeigt her-
vorragende qualitative Übereinstimmung. Die extrahierte Temperaturab-
weichung beträgt T0 = 2 K und ist durch konstruktionsbedingte Kontakt-
widerstände zwischen Kryostatwärmetauscher und untersuchtem Proben-
system bedingt.

Die aus den Messdaten extrahierte Dotierungsdichte beträgt
Nd ≈ 8× 1012 cm−3. Dieser Wert weicht deutlich von demjenigen ab, der
bei Raumtemperatur auf Basis einer Hall-Widerstandsmessung bestimmt
wurde und im Bereich von 1× 1014 cm−3 bis 3× 1014 cm−3 liegt. Verschie-
dene Erklärungsmöglichkeiten werden im Folgendem diskutiert:

Wie Abbildung 2.5 und Abbildung 2.13 zu entnehmen ist, ist der theo-
retisch berechnete Temperaturbereich, in dem die Änderung der Lokalisie-
rung am größten ist, im Vergleich zu den gemessenen Daten zu höheren
Temperaturen verschoben. Dieser Übergangsbereich von starker zu schwa-
cher Lokalisierung wird hauptsächlich durch die Ionisationsenergie der
Donatorelektronen und deren Dichte im Kristall bestimmt. Eine Abwei-
chung der Ionisationsenergie von ED0 = 5,8 meV um 20 % bis 30 % zu
geringeren Werten kann den experimentell beobachteten Lokalisierungs-
grad quantitativ erklären. Diese Abweichung ist jedoch unwahrscheinlich,
da dieser Wert durch die große Anzahl an unabhängig durchgeführten
Experimenten aus der Literatur genau bekannt ist.[69, 70] Desweiteren
wird mit Hilfe der gemessenen Bindungsenergie des freien Exzitons an
einen neutralen Donator zusammen mit dem Gesetz von Haynes [71, 72]
eine Bindungsenergie des Elektrons an den Donator von Ed ≈ 7 meV ab-
geschätzt, sodass auch die experimentellen Daten aus Abbildung 2.2 dieser
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Diskussion widersprechen.
Auch die Kompensation der Elektronendotierung durch Akzeptorstör-

stellen ist nicht in der Lage, die experimentelle Beobachtung zu erklären,
da diese nach Abbildung 2.4 hauptsächlich den maximalen Lokalisierungs-
grad für T → 0 K beeinflusst. Dies ist verständlich, da bei Raumtempe-
ratur alle Donatoren ionisiert sind. Demnach werden bei Abkühlung des
Halbleiters die Akzeptorzustände entsprechend ihrer energetischen Lage
in der Bandlücke als erstes mit Elektronen besetzt. Zusätzlich zu dieser
qualitativen Überlegung kann das durchgeführte Experiment nicht den
Absolutwert des Lokalisierungsgrads bestimmen, sodass keine quantitati-
ve Aussage zur Kompensationsdotierung getroffen werden kann. Die in Ab-
schnitt 2.4 durchgeführten Berechnungen, basierend auf einem typischen
Wert von Pa = 1× 1013 cm−3, belegen diese Aussage.

Eine mögliche Ursache für die gemessene frühe Abnahme der Spin-
rauschleistung bei Erhöhung der Temperatur kann durch Anregung in
höhere Donatorzustände verursacht sein. Elektronen in diesen Zuständen
tragen aufgrund der größeren Verstimmung zum Abfragelaser sowie wegen
modifizierter Auswahlregeln schwächer zur Faraday-Rotation bei. Weitere
systematische Untersuchungen bei veränderter Abfrageenergie sind not-
wendig, um diese Hypothese experimentell zu verifizieren.

Abbildung 2.14a zeigt die Rate γe des longitudinalen Anteils am Zerfall
der stochastischen Spinpolarisation als Funktion der Temperatur am Sen-
sor des Wärmetauschers im Kryostaten. Die gemessene Rate ist monoton
steigend und kann in zwei Bereiche unterteilt werden: Bis etwa 8 K ist γe
linear in T , oberhalb steigt γe schneller als linear. Der gesamte Verlauf
kann phänomenologisch durch

γe = γ0 + α T + β · exp{T/∆T} (2.31)

beschrieben werden. Die numerische Anpassung bezüglich {γ0, α, β,∆T}
ist in rot eingezeichnet und zeigt eine gute Abbildung des gemessenen
Verlaufs, wenngleich im Bereich hoher Temperaturen die experimentelle
Genauigkeit deutlich abnimmt. Für T < 7 K kann der beobachtete Verlauf
qualitativ durch die zunehmende Elektronenpopulation im Leitungsband
erklärt werden, da diese nach Abschnitt 2.4 zu einem effizienten Spinrela-
xationsmechanismus durch Austauschstreuung führt.
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Abbildung 2.14: In (a) ist die Temperaturabhängigkeit der longitudina-
len Spinrelaxationsrate γe dargestellt. Die rote Linie repräsentiert die
numerische Anpassung auf Basis eines phänomenologischen Modells. In
(b) ist die zugehörige Absorption als Funktion der Laser-Energie für ver-
schiedene Temperaturen dargestellt. Sie wurde auf den Wert des freien
Exzitons normiert. Diese Messung zeigt, dass die Absorption des freien
Exzitons am Übergang des donatorgebundenen Exzitons deutlich zu-
nimmt. Dadurch wird die Spinaustauschstreuung mit freien Exzitonen
dominant und erklärt den Verlauf in (a).

Zur Erklärung des Bereichs T > 7 K ist in Abbildung 2.14b der Ab-
sorptionskoeffizienten der GaAs-Schicht als Funktion der Laserenergie für
verschiedene Temperaturen aus dem gleichen Temperaturbereich wie in
(a) dargestellt. Zur Vergleichbarkeit wurde der Absorptionskoeffizient auf
den Übergang des freien Exzitons bei E = 1,515 25 eV normiert, da dieser
nur schwach temperaturabhängig ist. Weiterhin ist das Experiment hier
durch die Detektionssensitivität limitiert.

Die Absorptionsdaten zeigen, dass ab etwa 7 K die Breite des freien
Exzitons deutlich zunimmt. Folglich steigt die Wahrscheinlichkeit freie
Exzitonen anzuregen, welches nach Ref. [42] zu effizienter Spinrelaxation
führt. Dies erklärt qualitativ den gemessen Verlauf in (a).
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2.6 Kernspinrauschen

Bereits Felix Bloch erkannte 1946, dass auch ohne Vorgabe einer Orien-
tierung durch ein externes Magnetfeld in einem Ensemble aus N parama-
gnetischen Momenten zu einer festen Zeit eine Magnetisierung der Größe
proportional zu

√
N vorliegt.[73] Diese ist alleinig durch das statistisch

bedingte Ungleichgewicht des diskreten Ensembles verursacht.
Fast vierzig Jahre später haben Sleator et al. [74] die Sensitivität der

Kernspinresonanz-Spektroskopie (NMR) derart erhöht, dass die spektrale
Leistungsdichte einer solchen stochastischen Magnetisierung in Natrium-
chlorat experimentell nachgewiesen wurde und dessen zeitliche Variation
Kernspinrauschen genannt.

Typischerweise kommen in hochauflösenden NMR-Messungen hohe sta-
tische Magnetfelder und intensive Mikrowellenpulse zum Einsatz, wobei
zur Erweiterung des Anwendungsbereichs auch die Wechselwirkung mit
einem optischen Lichtfeld ausgenutzt werden kann.[75–77] Allen gemein-
sam ist jedoch, dass keine stochastische Kernspinpolarisation beobachtet
wird.

Im Gegensatz hierzu zeigen die im Folgenden präsentierten Messungen,
dass auch eine optische Beobachtung der stochastischen Kernspinpolari-
sation möglich ist. Dabei wird die Spinrauschspektroskopie genutzt, wel-
che die Eleganz besitzt, dass weder Mikrowellen noch hohe Magnetfelder
zur Beobachtung notwendig sind. Hierdurch ist eine Untersuchung im Be-
reich kleiner, externer Magnetfelder möglich, welche auf der Skala lokaler
Felder im Kernbad liegen, sodass dessen Dynamik im unpolarisierten Zu-
stand untersucht wird. Die präsentierten Messungen legen das Fundament
für eine gleichzeitige Untersuchung der Elektronen- und Kernspindyna-
mik im Rahmen des ”Central Spin Problem“, wodurch der Effekt interner
Kernbad-Wechselwirkungen auf die zeitliche Entwicklung eines einzelnen
Zentralspins systematisch untersucht werden kann.

2.6.1 Beobachtung einer stochastischen Kernspinpolarisation

Im Folgenden werden die experimentellen Untersuchungen zur Kernspin-
dynamik dargestellt und diskutiert.
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Abbildung 2.15: Gemessene Spinrauschleistungsdichte (schwarze Linie)
bei T=4,2 K, Probenleistung Pin = 1 µW, Ba = 3,75 mT und quasireso-
nanter Laserenergie im Bereich kleiner Frequenzen ν . 65 kHz. In rot
ist die numerische Anpassung der Summe aus vier Lorentz-Verteilungen
eingezeichnet. In blau ist der Beitrag durch die longitudinale Elektronen-
spindynamik gezeigt. Die experimentellen Daten werden durch die An-
passung sehr gut beschrieben. Die drei Resonanzen zeigen die Larmor-
Präzession der drei stabilen GaAs-Gitterisotope. (Für den Beitrag bei
ν = 0 siehe Text.)

Die schwarze Linie in Abbildung 2.15 zeigt die Differenz der Rauschleis-
tungsdichte bei einem transversalen Magnetfeld von Ba = 3,75 mT und
Bb = 22 mT im spektralen Bereich von 1 kHz bis 65 kHz. Die Kryostat-
Temperatur beträgt T = 4,2 K. Weiterhin ist der Laser quasiresonant zum
Übergang des donatorgebundenen Exzitons. Die in die Probe eintretende
Laserleistung beträgt Pin = 1 µW.

Das Spektrum zeigt eine deutlich aufgelöste Feinstruktur, die aus drei
eindeutigen Beiträgen bei ν 6= 0 kHz besteht. Des Weiteren ist bei ν =
0 kHz ein vierter Beitrag zu erkennen, welcher nach Abschnitt 2.5.2 nicht
auf 1/f -Rauschen oder Ähnliches zurückgeführt werden kann, sondern si-
gnifikant ist. Diese vier Beiträge sind mit Breiten im Bereich von einigen
kHz um Größenordnungen schmaler als die in Abschnitt 2.5.4 beobach-
tete Elektronenspindynamik, sodass bereits hier ein Zusammenhang zur
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Kernspindynamik vermutet werden kann.
Die einzelnen Beiträge i zum Spektrum lassen sich durch eine Summe

aus vier Lorentz-Funktionen

Li(ν) = Ai
1 + (2π(ν − νil )τi)2 , i = 1 . . . 4 (2.32)

und einem Offset s0 beschreiben, wobei νil die Mittenfrequenz, Ai die
Stärke und τ−1

i die zugehörige Breite des jeweiligen Beitrages ist. Die nu-
merische Anpassung ist als rote Linie in Abbildung 2.15 eingezeichnet und
zeigt hervorragende Übereinstimmung mit den experimentellen Daten. Die
blaue Linie veranschaulicht den Offset s0, welcher den Beitrag des elektro-
nischen Spinrauschens beschreibt. Dieses ist nach Abbildung 2.12 bei dem
anliegenden Magnetfeld von Ba = 3,75 mT nicht vollständig unterdrückt
und erscheint hier innerhalb der kleinen Bandbreite als konstant.

Zur Identifikation des Ursprungs dieser Signaturen zeigt Abbildung
2.16 die gemessenen Spinrauschleistungsdichten bei systematischer Ma-
gnetfeldvariation zwischen Ba = 0 mT und 4 mT bei einer Schrittweite
∆Ba = 250 µT. Eine feinaufgelöste, komplexe Struktur mit mannigfalti-
gen Details ist sichtbar. Für hohe Felder Ba > 2,5 mT kann deutlich eine
lineare Verschiebung der Mittenfrequenzen νil entlang der Frequenzachse
erkannt werden.

22Die Messung bei B = 3,25 mT ist aufgrund kryostatbedingter Störungen bei
Durchführung des Experimentes stärker verrauscht.
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Abbildung 2.16: Kernspinrauschen für verschiedene Magnetfelder ge-
messen bei resonanter Abfrage, Pin = 1 µW, T=4,2 K und Bb =
22 mT. Für Ba & 2,5 mT ist deutlich eine lineare Verschiebung der
Kernspin-Resonanzen zu erkennen, welche auf Larmor-Präzession der
drei Gitterisotope 69Ga, 71Ga und 75As im transversalen Magnetfeld
zurückzuführen ist.22Für kleine Felder sind nichtlineare Abweichungen
zu erkennen, welche im Text diskutiert werden und die Zuordnung zwi-
schen Rauschleistung und jeweiligem Isotop erschwert. Weiterhin nimmt
für Ba → 0 die Gesamtrauschleistung zu. Der Beitrag bei ν = 0 zeigt
auf dem untersuchten Magnetfeldbereich keine Abhängigkeit.
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Zur Extraktion der νil wird Gleichung 2.32 an die Daten in Abbildung
2.16 für B ≥ 2,5 mT angepasst. Das Ergebnis ist für jedes Isotop in Ab-
bildung 2.17a dargestellt. Dabei sind die eingezeichneten Fehlerintervalle
die 150σ-Unsicherheit der numerischen Anpassung und verdeutlichen die
hohe Genauigkeit. Der Wert des absoluten Magnetfeldes B besitzt einen
Fehler von etwa σB = 2 %, welcher im Wesentlichen durch die Ungenauig-
keit in der Position des Messvolumens bezüglich des Magnetmittelpunkts
bestimmt ist.[53] Die extrahierten Mittenfrequenzen νil können numerisch
mit Graden

νil (B) = νi0 + µin ·B (2.33)

angepasst werden. Hier ist νi0 die Präzessionsfrequenz bei B = 0 und
µin die zugehörige Steigung. Die Daten νil (B) lassen sich sehr gut mit
Gleichung 2.33 beschreiben. Das Ergebnis der Anpassung ist in Tabel-
le 2.3 zusammengefasst. Aus den extrahierten Steigungen µn folgt durch
Vergleich mit Tabelle 2.1, dass die beobachteten Signaturen auf die ma-
gnetischen Momente der drei stabilen GaAs-Gitterisotope 69Ga, 71Ga
und 75As zurückzuführen sind und durch deren im externen Magnetfeld
präzidierende Polarisation verursacht sind.

Daneben sind in Tabelle 2.3 die aus der Anpassung mit Gleichung 2.33
extrahierten Offset-Frequenzen zusammengefasst. Diese beschreiben die
Präzessionsfrequenz der nuklearen Gittermomente, wenn kein externes
Magnetfeld angelegt ist. Die extrapolierten Werte entsprechen Magnet-
feldern von etwa 20 µT bis 80 µT und liegen innerhalb des Bereichs des
Remaneszenz-Feldes des genutzten Elektromagneten von Br ≈ 100 µT.
Des Weiteren kann durch Unsicherheit im Absolutwert des Magnetfelds
keine Aussage auf Basis der experimentellen Daten zu einer durch das ef-
fektive Elektronenmagnetfeld verursachten Knight-Verschiebung nach Ab-
schnitt 2.8 getroffen werden.

Abbildung 2.17b zeigt die nach Anpassung mit Gleichung 2.32 extra-
hierten Spinrelaxationsraten Γi = τ−1

i als Funktion des Magnetfeldes.
Während Γ69Ga in guter Näherung konstant ist, nehmen Γ71Ga und Γ75As
mit steigendem Magnetfeld schwach ab. Die Raten der drei Isotope sind
vergleichbar mit denen, welche über konventionelle NMR-Spektroskopie
gemessen wurden. Hier sind die Linienbreiten durch Dipol-Dipol-Wechsel-
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Abbildung 2.17: (a): Magnetfeldabhängigkeit der Mittenfrequenz νl im
Bereich hoher Felder. Die eingezeichneten Vertrauensintervalle entspre-
chen 150σ und geben die Zuverlässigkeit der numerischen Anpassung
an. Aus den Steigungen der numerisch angepassten Graden können die
Signaturen in Abbildung 2.15 den magnetischen Momenten der drei
stabilen GaAs-Gitterisotope eindeutig zugeordnet werden. (b): Entspre-
chende Änderung der Rate Γi.

wirkung zwischen nächsten Nachbarn gegeben. [78, 79] Der ν = 0 Beitrag
besitzt eine deutlich schmalere Breite von nur Γ4 = 2 kHz.

Als Ursache der beobachteten Kernspinpolarisation sind verschiedene
Möglichkeiten denkbar, welche im Folgenden diskutiert werden. Im Allge-
meinen wird die thermische Magnetisierung eines idealen Paramagneten
im Magnetfeld beschrieben durch:

M =NµJBJ(x) (2.34a)

x =Ez(B)
kbT

. (2.34b)

Darin ist N die Anzahl der untersuchten magnetischen Momente µ und
J deren Drehimpulsbetrag. Die vom externen Magnetfeld verursachte Zee-
man-Aufspaltung der mJ -Niveaus wird durch Ez(B) gekennzeichnet. Wei-
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2.6 Kernspinrauschen

Isotop µn / kHz mT−1 ν0 / kHz
69Ga 10,49 0,8
71Ga 13,5 0,5
75As 7,4 -1,7

Tabelle 2.3: Zusammenfassung des Ergebnisses der linearen numerischen
Anpassung an die extrahierten Mittenfrequenzen der gemessenen Spek-
tren aus Abbildung 2.16. Die magnetischen Momente stimmen hervor-
ragend mit den Werten aus Tabelle 2.1 überein, wobei die Genauigkeit
durch den absoluten Wert des externen Magnetfeldes am Ort des Mess-
volumens limitiert ist.

terhin istBJ(x) die Brioullin-Funktion, welche aufgrund von Pij = Ni−Nj

N
=

M
NµJ

die vorliegende Polarisation angibt.
Im Kristall sind zum einen die magnetischen Momente der Kerne und

zum anderen die der Elektronen vorhanden. Beide zugehörigen Spinsyste-
me sind nach Gleichung 2.34 im Magnetfeld magnetisiert. Bei T = 4,2 K
und B = 3 mT beträgt die Polarisation des Kernsystems Pn ≈ 2× 10−7

und die des Elektronensystems Pe ≈ 1,2× 10−4. Dementsprechend ist Pn
zu vernachlässigen. Beide Systeme sind jedoch über die Kontaktwechsel-
wirkung (Gleichung 2.4) gekoppelt.

Insbesondere thermalisiert eine optisch angeregte Elektronenspinpolari-
sation mit Abgabe von Drehimpuls via Gleichung 2.4 an das Kernspinsys-
tem. Dabei kann auch die Kombination aus linearpolarisiertem Laserlicht
und externem Magnetfeld zum Transfer von Drehimpuls in das Kernspin-
system führen, obwohl das angeregte Elektronspinensemble zunächst un-
polarisiert ist. In diesem Fall wird der Drehimpuls bei Rückkehr zur ther-
mischen Gleichgewichtspolarisation auf das Kernspinsystem übertragen.
Die Größe der optisch erzeugten Kernspinpolarisation ist dabei von der
thermischen Elektronenspinpolarisation abhängig. Als Folge wird eine Ma-
gnetfeldabhängigkeit gemäß Gleichung 2.34 für Elektronen erwartet.

Als weitere Möglichkeit für die Ursache der beobachteten Kernspinsi-
gnaturen kommt auch eine rein stochastische Polarisation in Frage, da
a) die Anregungsleistung des Abfragelasers unterhalb der Donatordich-
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Abbildung 2.18: Magnetfeldabhängigkeit der Spinrauschleistung (SR.)
von 75Ga. Die schwarzen Punkte markieren die gemessenen Daten. In
Grün ist das 3σ Vertrauensintervall angegeben, welches aus der experi-
mentellen Streuung bei wiederholter Messung berechnet wurde. Dazu
zeigt die gestrichelte Linie die erwartete Zunahme einer optisch ange-
regten Kernspinpolarisation. Diese wurde auf den Wert der Kernspin-
rauschleistung bei Ba = 2,5 mT skaliert. Demzufolge wird eine rein
stochastische Kernspinpolarisation beobachtet.

te liegt, da b) das Laserlicht linearpolarisiert ist und da c) die Zeeman-
Kernaufspaltungen klein gegen die zur Verfügung stehende thermische
Energie sind. Insbesondere ist für eine rein stochastische Kernspinpolari-
sation keine Magnetfeldabhängigkeit zu erwarten.

Durch Analyse der Spinrauschleistung bei Variation des Magnetfelds
kann folglich die Ursache der beobachteten Kernspinpolarisation experi-
mentell festgestellt werden. Dazu zeigen die schwarzen Punkte in Abbil-
dung 2.18 die Rauschleistung von 71Ga als Funktion des Magnetfelds im
Bereich von 2,5 mT bis 4 mT. In Grün ist das 3σ Vertrauensintervall ein-
gezeichnet, welches aus der experimentellen Streuung der wiederholten
Messung extrahiert wurde. Es ist deutlich erkennbar, dass die Spinrausch-
leistung konstant ist. Zudem ist die gestrichelte schwarze Linie BJ(x)
und stellt die erwartete Magnetfeldabhängigkeit einer optisch angeregten
Kernspinpolarisation dar. Dabei wurde BJ(x) auf die Spinrauschleistung
bei B = 2,5 mT normiert. Die gemessenen Daten zeigen keine Magnet-
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feldabhängigkeit und demonstrieren, dass eine stochastische Kernspinpo-
larisation vorliegt.

Interessanterweise ist in Abbildung 2.15 zu erkennen, dass die Rausch-
leistungen der einzelnen Kristallgitter-Isotope vergleichbar sind. Da alle
Beiträge optisch gemessen werden, hängt die detektierte Rauschleistung
vom Wert der Hyperfein-Kopplungskonstanten des jeweiligen Isotops ab,
welche für 75As am größten ist.[37] Des Weiteren sind nach Tabelle 2.3
die Isotope ungleich häufig im Kristall vorhanden, sodass die jeweiligen
Beiträge mit ihrer Häufigkeit gewichtet sind. Die Ursache dieser Diskre-
panz ist ungeklärt und kann durch Umverteilung der Rauschleistung von
ν = νl zum ν = 0 Beitrag hervorgerufen sein. Hierfür finden sich Hinweise,
die im Folgenden erläutert werden.

Im Bereich geringer Magnetfeldstärken B < 2,5 mT zeigt Abbildung
2.16 eine komplexe Feinstruktur, welche durch die bisherigen Überlegungen
nicht geklärt wurde. Insbesondere hängen die Mittenfrequenzen der ein-
zelnen Beiträge nichtlinear von der angelegten Magnetfeldstärke ab. Des
Weiteren nimmt der Rauschuntergrund für B → 0 zu. Dies kann verschie-
dene Ursachen haben:

• Quadrupol-Aufspaltung der Kernspin-Niveaus: Alle Kerne mit I >
1/2 besitzen ein elektrisches Quadrupolmoment, welches in einem
elektrischen Feldgradienten (EFG) zu einer Aufspaltung der mJ -
Spinzustände führt. In III-V Halbleitern ist aufgrund der Inversi-
onsasymmetrie des Gitters allerdings kein intrinsischer EFG erlaubt.
Jedoch kann durch das Feld der Oberflächen oder lokal im Bereich
des Si-Donators ein EFG vorhanden sein. Derzeit wird dieser Zu-
sammenhang intensiv im Rahmen von Halbleiter-Quantenpunkten
diskutiert. Dabei verursachen wachstumsbedingte Gitterverspannun-
gen piezoelektrische Felder, welche einen EFG verursachen. [57, 80,
81]

• Hetero- oder homonukleare Dipol-Wechselwirkung zwischen benach-
barten Kernspins: Diese können zu einer magnetfeldunabhängigen
Komponente bei ν = 0 sowie zu kombinierten Kernspinresonanzen
führen.[77, 82]

• Abbildung 2.11 demonstriert, dass die Korrelationszeit τc im Be-
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reich geringer optischer Abfrageleistungen von der Größenordnung
der Zeitskala der Kernspinpräzession im Knight-Feld des Elektrons
ist. Auf dieser langen Zeitskala und im Bereich lokaler Magnetfel-
der ist die unabhängige Betrachtung von Elektronen- und Kernspin-
dynamik unzulässig.[83–85] Des Weiteren führt die Ersetzung der
Kernbad-Observablen durch deren klassische Felder zu Abweichun-
gen, sodass hier die Anwendung einer quantenmechanischen Theorie
zur vollständigen Beschreibung notwendig ist.[9]

Zur weiteren Demonstration von Reproduzierbarkeit und Signifikanz
der Daten und insbesondere des Beitrags bei ν = 0 sowie der Zuverlässigkeit
des experimentellen Aufbaus zeigt Abbildung 2.19a die Spinrauschleis-
tungsdichte als Funktion der Zeit bei einer Zeitauflösung 90 s, Pin = 1 µW
und T = 4,2 K. Das angelegte Magnetfeld wird zwischen Ba = 2,5 mT
und Bb = 22 mT alterniert.

Nach bereits 90 s Mittelungszeit sind die Kernspinsignaturen der GaAs-
Kristallgitterisotope deutlich in den gemessenen Spinrauschleistungsdich-
ten erkennbar. Weiterhin ist keine Verschiebung der Kernspinresonanzen
mit der Zeit zu erkennen, was den langsamen Aufbau interner Felder aus-
schließt. In Abbildung 2.19b ist die mit der Anpassung von Gleichung 2.32
extrahierte Spinrauschleistung des Beitrags bei ν = 0 als Funktion der Zeit
aufgetragen. Es ist keine systematische Variation erkennbar. Dazu ist in
(c) die zugehörige Wahrscheinlichkeitsdichte dargestellt, die sich durch ei-
ne Normalverteilung abbilden lässt (rote Linie). Abbildung 2.19d zeigt das
Mittel aller Spinrauschleistungsdichten und die zugehörige Anpassung als
rote Linie. Die Übereinstimmung ist hervorragend.23

Neben den geschilderten Beobachtungen kann das experimentelle Ver-
hältnis κ der Rauschleistung zwischen Kernspinbeitrag und longitudina-
lem Elektronenspinbeitrag genutzt werden, um es mit einer Theorie auf
Basis der Wirkung einer stochastischen Kernspinpolarisation zu verglei-
chen. In Abbildung 2.15 ist die Rauschleistungsdichte des Elektronenspin-
beitrags als konstanter Offset s0 zu erkennen und besitzt insbesondere die
gleiche Einheit wie die Rauschleistung der drei Gitterisotope. Hierdurch
23Der Beitrag von 75As zum Kernspinrauschen erscheint gegenüber den Daten aus

Abbildung 2.15 verbreitert, da das angelegte Magnetfeld im Bereich lokaler Felder
des Kernspinsystems liegt.
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Abbildung 2.19: Kernspinrauschen bei konstanten experimentellen Be-
dingungen als Funktion der Zeit. In (a) ist in farbkodierter Darstel-
lung die Kernspin-Rauschleistungdichte als Funktion der Zeit mit einer
Auflösung von ∆t = 90 s dargestellt. Die Lage der beobachteten Reso-
nanzen zeigt keine Variation und schließt die Erzeugung interner Felder
ähnlich zu Referenz [77] aus. In (b) ist die aus (a) extrahierte Rausch-
leistung des Beitrags bei ν = 0 dargestellt, welcher keine systematische
Variation zeigt. In (c) ist die zugehörige Rauschleistungsverteilung P ab-
gebildet, welche in guter Näherung normalverteilt ist. In (d) ist das Mit-
tel der Messungen in (a) und die numerische Anpassung mit Gleichung
2.32 eingezeichnet. Eine sehr gute Übereinstimmung ist erkennbar.

wird ein direkter Vergleich ermöglicht. Die eingezeichnete numerische An-
passung liefert für die Rauschleistung der drei Isotope in den Einheiten
der Abbildung ξ = ξ(69Ga) + ξ(71Ga) + ξ(75As) ≈ 2,3× 104.

Die Amplitude des Lorentz-förmigen Beitrags des Elektronenspinensem-
bles, welche in Abbildung 2.15 als blaue Linie eingezeichnet ist, wird durch

al = 2ηAl/γe (2.35)
bestimmt. Hier wurde der Faktor η eingeführt, um die durch das anliegen-
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de Magnetfeld von Ba = 3,75 mT verursachte Umverteilung der longitu-
dinalen Elektronenspinrauschleistung weg von ν = 0 zu berücksichtigen.
Aus Abbildung 2.12 wird η = 0, 7 abgelesen, sodass in den Einheiten
von Abbildung 2.15 Al = 2× 107 ist. Die Breite γe wird entsprechend
den vorliegenden experimentellen Bedingungen der Messung aus Abbil-
dung 2.11 entnommen. Damit ist das experimentell ermittelte Verhältnis
κ = ξ/al ≈ 1× 10−3. Dieser Wert wird in Abschnitt 2.6.2 durch ein Mo-
dell der kernspininduzierten Faraday-Rotation theoretisch erklärt.

2.6.2 Faraday-Fluktuation durch Kernspinrauschen

Im vorherigen Abschnitt wurde anhand eines externen Magnetfelds ge-
zeigt, dass die optische Antwort des untersuchten Halbleiters im Frequenz-
bereich ν < 65 kHz die Wirkung der stochastischen Kernspinpolarisati-
on der einzelnen Gitterisotope enthält. Diese Beobachtung auf der zu-
gehörigen Zeitskala ist unerwartet, da sowohl die transversale als auch lon-
gitudinale Elektronenspindynamik nach Abschnitt 2.5 deutlich schneller
sind. Folglich kann dieser Beitrag nicht über das Overhauser-Feld (Glei-
chung 2.5) vermittelt sein. Weiterhin wurde anhand der Datenanalyse
bei Ba = 3,75 mT das Verhältnis zwischen Gesamtkernspinrauschen und
Elektronenspinrauschen des longitudinalen Beitrages zu κ = 1× 10−3 be-
stimmt. Im folgenden Abschnitt wird dieses experimentell beobachtete
Verhältnis mittels eines theoretischen Modells beschrieben. Dabei stellt
sich heraus, dass das Verhältnis von Elektronenspinrauschen zu Kernspin-
rauschen in einem Ensemble bei quasiresonanter Abfrage mit einem La-
serfeld der Frequenz ω durch das Quadrat des Verhältnisses von Zeeman-
Fluktuation eines einzelnen Donators und dessen homogener Linienbreite
gegeben ist.

Zunächst existieren zwei Möglichkeiten wie sich die Dynamik einer Kern-
spinpolarisation in der Faraday-Rotationsfluktuation manifestiert:

• Die nukleare Spinpolarisation spaltet die untersuchte optische Reso-
nanz ~ω0 auf, d. h.

~ω0 → ~
(
ω−0 − ω

+
0
)

= ∆n,1. (2.36)
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2.6 Kernspinrauschen

• Es wird die longitudinal/transversale Aufspaltung der links-/rechts-
zirkular polarisierten polaritonischen Übergänge modifiziert, d. h.

~ωlt → ~
(
ω+

lt − ω
−
lt
)

= C

V

(
N1/2 −N−1/2

)
= −C

′

V
∆n,1, (2.37)

wobei V das Messvolumen ist und C,C′ Konstanten.

Beide Möglichkeiten werden im Rahmen der linearen Antwort ∆n,1 ∝
δI untersucht und mit der Rauschleistung der Elektronenspindynamik
verglichen.

Der Tensor der dielektrischen Suszeptibilität ε ist in seiner Basis aus
zirkularen Eigenzuständen diagonal und besitzt die Einträge ε±. Zudem
wird angenommen, dass die Ausbreitung des Lichtfeldes im Medium ent-
lang der z-Achse erfolgt und durch einen Lorentz-Oszillator beschrieben
werden kann. Nach Durchlaufen des Mediums ist die lineare Polarisation
der Lichtwelle um den Faraday-Rotationswinkel

ϑf =β(ε+ − ε−) = βδε, (2.38a)

ε± =εbg

(
1 + ω±lt

ω±0 − ω − iΓ

)
(2.38b)

rotiert. Hierin ist β eine Konstante und Γ die Dämpfung. Da die dielek-
trische Funktion durch die Wirkung der Kernspinpolarisation nur wenig
modifiziert wird, ist δε klein und kann entwickelt werden:

δε ≈ εbgωlt
ω−0 − ω

+
0

(ω0 − ω − iΓ)2 +εbg
ω+

lt − ω
−
lt

ω0 − ω − iΓ
= (2.39a)

εbg

~
∆n,1

(
ωlt

(ω0 − ω − iΓ)2 −
C′/V

ω0 − ω − iΓ

)
. (2.39b)

Gleichung 2.39 beschreibt die durch eine Kernspinpolarisation erzeugte
Modifikation der donatorgebundenen Exzitonen-Resonanz, welche in Ab-
bildung 2.20 schematisch skizziert ist. Der erste Term in Gleichung 2.39
repräsentiert dabei die Aufspaltung der Elektronenresonanz ~ω0 (Fall (a)
in Abbildung 2.20), während der zweite Term die verursachten Besetzungs-
unterschiede beschreibt (Fall (b) in Abbildung 2.20).
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(a)

(b)

Abbildung 2.20: Schematische Darstellung der Wirkung einer Kernspin-
polarisation auf die exzitonische Resonanz des Donatorelektrons. Die
Wirkung besteht prinzipiell aus zwei Möglichkeiten: Entweder (a) spal-
tet die stochastische Kernspinpolarisation die optische Resonanz auf
oder (b) modifiziert ihre Oszillatorstärke. Welcher Einfluss dominiert,
hängt nach Gleichung 2.41 von der Verstimmung des Abfragelasers und
der Temperatur ab.

Mit Anwendung der Boltzmann-Statistik auf die Spinzustände des Elek-
trons und ∆n,1/kbT � 1 ist die normierte Differenz der Teilchenzahlen
durch

N1/2 −N−1/2

N1/2 +N−1/2
≈ ∆n,1

2kbT
(2.40)

gegeben. Folglich ist C′ = CN/2kbT und Gleichung 2.39 wird zu

δε ≈ εbg∆n,1ωlt

(
1

~(ω0 − ω − iΓ)2 −
1

2kbT (ω0 − ω − iΓ)

)
. (2.41)

An Gleichung 2.41 ist erkennbar, dass für ~(ω0 − ω) < kbT , d. h. für ei-
ne Verstimmung kleiner als die thermische Energie, die kernspininduzier-
te Faraday-Rotation durch die Aufspaltung der optischen Elektronenreso-
nanz ∆n,1 dominiert wird. In diesem Fall ist die Phasendifferenz zwischen
σ+ und σ−-Komponente der sich im Medium ausbreitenden Welle gegeben
durch:

<(δε) ∼ −∆n,1
εbgωlt

(ω0 − ω)2 . (2.42)
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2.6 Kernspinrauschen

Zum Vergleich obiger Überlegungen mit dem Experiment wird Gleichung
2.42 für die untersuchte Probe ausgewertet: Das Messvolumen V besteht
aus einem Ensemble aus N Donatorelektronen mit einer Dotierdichte
Nd = N/V . Jedes Elektron wechselwirkt seinerseits mit N1 Kernen im
Lokalisierungsvolumen. Die magnetischen Momente dieser Kerne erzeu-
gen eine Kernfeldfluktuation, welche am Lokalisierungszentrum zu einer
Zeeman-Aufspaltung nach Gleichung 2.10 führt. Diese fluktuiert wiederum
im Ensemble mit

∆n = ∆n,1√
N

= µbδBn√
NdV

(2.43)

und beträgt für N1 = 1× 105 bis 1× 106 etwa 100 µeV bis 500 µeV.
Gleichung 2.42 enthält auch die Verstimmung zwischen Donator und Ab-

fragelaser. Nach Abbildung 2.2 ist der Übergang des donatorgebundenen
Elektronen-Ensembles inhomogen verbreitert, sodass die Rauschleistung
der kernspininduzierten Faraday-Rotation durch das Mittel von Gleichung
2.42 über die Resonanzen des Ensembles gegeben ist. Deren Verteilung
wird mit

g(ω0) = 1√
π∆2

exp{−~2(ω0 − ω̄0)2/∆2} (2.44)

beschrieben, worin ∆ die inhomogene Verbreiterung charakterisiert. Folg-
lich wird die kernspininduzierte Faraday-Rotationsfluktuation beschrieben
durch

〈δϑ2
F 〉nf = βεbgωlt

NdV

∫
dω0g(ω0)

∆2
n,1

[(ω − ω0)2 + Γ2]2 . (2.45)

Die Faraday-Rotationsfluktuation des elektronischen Spinrauschens wird
ausschließlich durch die Besetzungszahlfluktuationen in den Teilchenzah-
len N1/2 und N−1/2 verursacht. In diesem Fall skaliert die Phasendifferenz
mit

<(δε)ef ∼
1√
NdV

εbgωlt

(ω0 − ω)2 , (2.46)

sodass hier die Rauschleistung durch

〈δϑ2
F 〉ef = (βεbgωlt)2

NdV

∫
dω0g(ω0) (ω − ω0)2

[(ω − ω0)2 + Γ2]2 (2.47)
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gegeben ist. Die Entwicklung der Integrale 2.45 und 2.47 für ~(ω− ω̄0)�
∆ sowie Γ � ∆ führt schließlich auf das Verhältnis von Kernspin- zu
Elektronenspinrauschen

κ = 〈δϑ
2
F 〉nF

〈δϑ2
F 〉eF

=
∆2
n,1

(~Γ)2 . (2.48)

Mit der Breite eines einzelnen Donators ~Γ = 8 µeV [86] und dessen Re-
sonanzfluktuation von 0,1 µeV bis 0,3 µeV folgt κ = 1× 10−4 bis 1× 10−3

und liegt im Bereich des experimentell bestimmten Werts. Demnach führt
die Dynamik der stochastischen Kernspinpolarisation zu einer zeitlich
modulierten Aufspaltung der donatorgebundenen Exzitonen-Resonanz, so-
dass die nukleare Spindynamik optisch beobachtet werden kann.

2.7 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden detaillierte Spinrauschmessungen am Übergang
des donatorgebundenen Exzitons präsentiert. Sie zeigen ein umfassendes
Bild der Spindynamik von nahezu isolierten und lokalisierten Elektronen
in n-GaAs. In Abschnitt 2.1 und 2.2 wurde zunächst in die Grundlagen der
Donatorspindynamik eingeführt. Im darauf folgenden Abschnitt 2.3 wur-
de die erwartete Wirkung einer endlichen Korrelationszeit auf das Spin-
rauschspektrum diskutiert und das entsprechende Modell erläutert. Der
erwartete Lokalisierungsgrad des stark verdünnten Donatorelektronensys-
tems als Funktion der Temperatur unter Berücksichtigung einer Kompen-
sationsdotierung schließt mit Abschnitt 2.4 die theoretischen Grundlagen
ab.

Die folgenden Abschnitte schildern ausführlich den experimentellen Auf-
bau (2.5.1), die Datenaufnahme und Auswertung (2.5.2) sowie die unter-
suchte Probe und deren Prozessierung (2.5.3).

Die zentralen Ergebnisse zur Elektronenspindynamik wurden in Ab-
schnitt 2.5.4 diskutiert. Für moderat niedrige Abfrageleistungen wurde
die durch Hyperfeinwechselwirkung erwartete Doppelpeak-Struktur be-
obachtetet. Durch Anwendung des in Abschnitt 2.4 erläuterten Modells
konnte der Einfluss der endlichen Korrelationszeit erstmalig experimentell
bestimmt werden. Zudem wurde die Overhauser-Verschiebung bei B =
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0 erstmalig im Elektronenspinrauschen beobachtet. Sie beträgt 2πδe =
τ−1
n = 183 MHz, sodass die Fluktuation des Overhauser-Felds in GaAs
δBn = 4,6 mT ist. Im Grenzfall geringer Abfrageleistungen wurde die
Absättigung der longitudinalen Rate γe für geringe Abfrageleistungen auf
γe(P = 0) = 3,1 MHz beobachtet. Dieser Wert kann der Rückwirkung
des Kernspinsystems auf das Elektronspinsystem zugeordnet werden und
ist intrinsisch limitiert. Weiterhin wurde in Abschnitt 2.5.5 die Tempera-
turabhängigkeit der Spinrauschleistung detailliert diskutiert. Das Modell
aus Abschnitt 2.4 bildet den Verlauf der gemessenen Spinrauschleistung
mit hoher Genauigkeit ab. Eine Diskrepanz zwischen erwarteter und ge-
messener Dotierung wurde gefunden und macht die Erweiterung des Lo-
kalisierungsmodells bezüglich angeregter Zustände notwendig.

Die Ergebnisse zur Kernspindynamik wurden in Abschnitt 2.6 disku-
tiert. Diese bestehen aus der erstmaligen Beobachtung der stochastischen
Kernspinpolarsation durch die Spinrauschspektroskopie in Halbleitern. Die-
se rein optische Messmethode ermöglicht die Untersuchung der Kernspin-
dynamik ohne Anwendung starker externer Magnetfelder oder intensi-
ver Mikrowellenpulse. Dadurch ist diese Methode deutlich von anderen
wie z. B optisch detektierten Kernspinresonanz-Spektroskopie abzugren-
zen. Weiterhin wurde in diesem Abschnitt die komplexe Magnetfeldab-
hängigkeit der drei Isotope des GaAs-Kristallgitters präsentiert. Die Da-
ten zeigen eine scharf aufgelöste Feinstruktur mit mannigfaltigen Details,
welche im Bereich lokaler Magnetfelder Hinweise auf kleine Quadrupol-
Aufspaltungen des Gitters darstellen. Zusätzlich wurde ein bisher unge-
klärter Beitrag bei ν = 0 beobachtet, welcher durch Quanteneffekte im

”Central Spin Problem“ verursacht sein kann. Am Ende dieses experimen-
tellen Abschnitts wird das Verhältnis κ von Kernspin- zu Elektronenspin-
rauschen aus den Daten bestimmt, um es mit einer Theorie zu vergleichen.
Dazu stellt Abschnitt 2.6.2 den notwendigen theoretischen Hintergrund
zum Verständnis der optischen Beobachtung von Kernspinrauschen zur
Verfügung. Dort wurde gezeigt, dass im Bereich quasiresonanter Abfrage
die gemessene Faraday-Fluktuation durch die kernspininduzierte Fluktua-
tion der donatorgebundenen Exzitonenresonanz dominiert wird. Das er-
wartete Verhältnis κ ist durch das Quadrat des Quotienten aus Zeeman-
Fluktuation eines einzelnen Donators und dessen homogener Linienbreite
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gegeben. Der berechnete Wert stimmt gut mit der experimentellen Beob-
achtung überein.
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Kapitel 3

Magneto-Optik in GaAs

Die kontrollierte Erzeugung und eindeutige Detektion einer Spinpolarisati-
on in Halbleitern ist von grundsätzlichem Interesse der Forschung auf dem
Gebiet der Halbleiterspintronik. Es sind verschiedene optische Verfahren
vorhanden, welche alle auf optischen Auswahlregeln basieren und die Ver-
bindung zwischen dem Drehimpulszustand der adressierten Ladungsträger
und der Lichtpolarisation herstellen. In Kombination mit einem extern
angelegten Magnetfeld wird das Gebiet der Halbleiter-Magneto-Optik ge-
bildet.

In diesem Kapitel werden polarisationsaufgelöste Untersuchungen in
n-GaAs dargestellt. Sie geben einen Hinweis darauf, dass die resonante
Anregung mit linearpolarisiertem Laserlicht in Kombination mit einem
transversalen Magnetfeld zur Erzeugung einer Spinpolarisation im Lei-
tungsband des Halbleiters führt. Die Ursache wird auf eine vom Magnet-
feld induzierte lineare Doppelbrechung zurückgeführt. Die Untersuchun-
gen stehen im Zusammenhang zu den Beobachtungen aus Veröffentlichung:
K. Schmalbuch, S. Göbbels, P. Schäfers, C. Rodenbücher, P. Schlam-
mes, T. Schäpers, M. Lepsa, G. Güntherodt und B. Beschoten, ”Two-
Dimensional Optical Control of Electron Spin Orientation by Linearly
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Polarized Light in InGaAs“, Physical Review Letters 105, 246603 (2010).
Weiterhin werden Shubnikov-de Haas ähnliche Oszillationen in der op-

tischen Antwort des Halbleiters beobachtet. Durch deren Analyse werden
wichtige halbleiterphysikalische Informationen gewonnen.

3.1 Magnetfeldinduzierte lineare Doppelbrechung

Durch ein Magnetfeld wird GaAs doppelbrechend. Dieser Effekt ist als
Voigt-Effekt bekannt.[87] Zur Beschreibung werden nachfolgend einige
Grundlagen aus der Elektrodynamik zusammengestellt.

Die Ausbreitung einer linearpolarisierten, elektromagnetischen Welle
~E = ~E0 exp

{
i
(
~k~r − ωt

)}
im Medium mit dielektrischem Tensor ¯̄ε wird

mit Hilfe der Wellengleichung beschrieben und führt auf die charakteristi-
sche Gleichung [88]:(

~k · ~E0
)
~k −

(
~k ⊗ ~k

)
~E0 + ω2¯̄ε ~E0 = 0. (3.1)

Bei B = 0 ist GaAs ein optisch isotropes Material und nicht doppelbre-
chend, sodass der dielektrische Tensor nur die unabhängige Komponente
εr besitzt. Bei B 6= 0 verursacht das Magnetfeld jedoch eine Doppelbre-
chung, sodass zur Beschreibung eine weitere unabhängige Komponente
notwendig ist. Für den in Abbildung 3.1 skizzierten Fall besitzt der dielek-
trische Tensor die Form [89]

¯̄ε =

(
εr 0 0
0 εr −iQ
0 iQ εr

)
, (3.2)

sodass Gleichung 3.1 zwei linearpolarisierte Eigenmoden als Lösung be-
sitzt. Diese breiten sich mit Brechungsindizes

n‖ =
√
εr = nbg (3.3a)

n⊥ =
√
εr
√

1−Q2 ≈ nbg(1− 1
2Q

2) (3.3b)

im Medium aus. Die auftretende Größe Q wird Voigt-Parameter genannt
und ist über [89]

Q = (πnbg)−1Ṽ λB (3.4)
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3.1 Magnetfeldinduzierte lineare Doppelbrechung

Bψ
x

y

z

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der betrachteten Geometrie
zur Untersuchung von GaAs im Magnetfeld. Ein zu x paralleles Ma-
gnetfeld liegt in der Probenebene. Die elektromagnetische Welle fällt
senkrecht auf die Probe ein. Die linearpolarisierte Lichtwelle schwingt
unter einem Winkel ψ zum Magnetfeld.

mit dem Magnetfeld verbunden. Hier ist Ṽ die materialspezifische Verdet-
Konstante1. Sie beschreibt die Stärke der magnetfeldinduzierten linearen
Doppelbrechung. Weiterhin ist nbg der Brechungsindex des dielektrischen
Hintergrunds von GaAs und λ die Wellenlänge außerhalb des Mediums.
Gleichung 3.3 macht deutlich, dass nur die senkrechte Komponente durch
das Magnetfeld modifiziert wird und dass die Phasendifferenz ∆φ zwischen
beiden Eigenmoden quadratisch von der Stärke des Magnetfelds abhängt.

Die Wirkung dieser magnetfeldinduzierten linearen Doppelbrechung auf
den Polarisationszustand der transmittierten Welle kann auf einfache Wei-
se im Müller-Matrix Formalismus beschrieben werden:

Saus =MGaAs(∆φ) Sein. (3.5)

Dabei ist ~Sein,aus der Stokes-Vektor der Eingangs- bzw. Ausgangspolarisa-
tion, mit dessen Hilfe die Polarisation der Lichtwelle vollständig charakte-
risiert ist. Die Müller-MatrixMGaAs(∆φ) besitzt die Form eines einachsi-
gen Retarders und beschreibt die hier diskutierte lineare Doppelbrechung
vollständig. Sie ist abhängig von der Phase ∆φ, welche durch

∆φ = 2π
λ
d(n⊥ − n‖) (3.6)

1Die Verdet-Konstante wird in der Literatur überlicherweise bezüglich der Faraday-
Rotation definiert.
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gegeben ist. Darin bezeichnet d die optische Pfadlänge des Lichts in der
Probe. Nach Transmission durch die Probe ist das Licht aufgrund der
aufgesammelten Phasendifferenz elliptisch polarisiert. Die zugehörige El-
liptizität ev hängt via

ev(B) = η ·B2 (3.7)

quadratisch vom angelegten Magnetfeld ab. Bei ψ = 45° ist der auftreten-
de Koeffizient mittels

η = (πnbg)−1dλṼ 2 (3.8)

mit der Verdet-Konstante verbunden. Folglich kann durch Messen des
Zusammenhangs 3.7 bei ψ = 45° die Verdet-Konstante bestimmt werden,
sodass die Müller-Matrix von GaAs bei B 6= 0 bestimmt ist.

3.2 Landau-Quantisierung

Ein angelegtes Magnetfeld führt nicht nur zum Voigt-Effekt, sondern auch
zur Quantisierung der Elektronenzustände im Leitungsband des Halblei-
ters in sogenannte Landau-Niveaus. Dies hat auch Konsequenzen für die
optische Antwort im Bereich der Bandkante von n-GaAs. Zur Beschrei-
bung werden hier zunächst die wichtigsten Grundlagen dargestellt.

Die Wechselwirkung der Ladung eines bewegten Elektrons mit einem
Magnetfeld führt entsprechend der Prinzipien der Elektrodynamik zur
Lorentz-Kraft. Quantenmechanisch wird die Bewegung des Elektrons auf
diskrete Bahnen eingeschränkt. Die zugehörigen Energie-Niveaus sind durch
[90]

EN,kx =
(
N + 1

2

)
~ωc + ~2k2

x

2me
. (3.9)

gegeben. Im ersten Term ist N ≥ 0 die Landau-Quantenzahl und ~ωc die
Zyklotron-Energie, welche durch

~ωc = e

2me
B (3.10)

gegeben ist und den Abstand zweier benachbarter Landau-Niveaus angibt.
Der zweite Term beschreibt die kinetische Energie des Elektrons parallel
zu B, wobei kx der Wellenvektor ist.
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3.2 Landau-Quantisierung

In drei Dimensionen führt das Magnetfeld nicht nur zur Quantisierung
der Bewegung senkrecht zur Feldrichtung, sondern auch zu charakteristi-
schen E−1/2- Singularitäten in der Zustandsdichte des Elektronengases.
Diese führen zu Oszillationen in der dielektrischen Funktion des Halblei-
ters, welche sich auf die Elliptizität des transmittierten Laserlichts auswir-
ken und durch

elq ∼

√
P

2Bβ T ·
exp
(−βTdm

B

)
sinh

(
βTm
B

) · cos
(

2π( 1
PB
− 1

8 − γ)
)

(3.11)

beschrieben werden können. Hier ist m = me/m0 das Verhältnis von
effektiver und freier Elektronenmasse. Dieser Ausdruck wurde Referenz
[91] entnommen. Er beschreibt dort die Oszillationen des transversalen
Magneto-Widerstands eines Halbleiters.2

In Gleichung 3.11 bestimmt P die Periode der Oszillationen in B−1. Für
einen Halbleiter mit isotroper, quadratischer Elektronendispersion ist

P = ~ e
Ef me

(3.12)

und durch das Produkt von Fermi-Energie Ef und effektiver Elektronen-
masse me festgelegt. Die Größe Td wird als Dingle-Temperatur bezeichnet.
Sie ist durch

Td = ~
2πkbτ

(3.13)

mit der Streuzeit τ verbunden.3 Die Phase γ ist der Onsager-Phasenfaktor,
welcher in GaAs für k = 0 einen Wert von γ = 0, 5 besitzt und für
höhere k-Werte nur wenig hiervon abweicht. Weiterhin ist β = 2π2kbm0

~e =
14,707 T K−1 eine Sammlung von Konstanten.

In Abbildung 3.2a ist das Energiediagramm des Leitungsbands schema-
tisch dargestellt. Das zur Abfrage genutzte Laserlicht mit Energie ELaser
ist nahezu resonant zur Absorptionskante, welche bei Ef beginnt. Der
Abstand zweier Landau-Niveaus beträgt ~ωc. Jedes Niveau ist mit einer
Breite ~(2πτ)−1 durch Stoßprozesse verbreitert. In (b) sind schematisch

2Der Zusammenhang zwischen Leitfähigkeit und dielektrischer Funktion wird zum
Beispiel in Referenz [92] näher erläutert.

3Effekte durch strukturelle Unordnung werden hier vernachlässigt.
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Abbildung 3.2: Landau-Niveaus des Leitungsbands. (a): Das zur Unter-
suchung genutzte Laserlicht mit Energie ELaser ist resonant zur Absorp-
tionskante, welche bei der Fermi-Energie Ef liegt. Die Landau-Niveaus
mit Quantenzahl N unterhalb der Fermi-Energie sind um ~ωc getrennt.
Jedes Landau-Niveau ist mit ~/(2πτ) verbreitert. (b): Resonanzen zwi-
schen Landau-Niveaus und der Fermi-Energie führen zu charakteristi-
schen Oszillationen nach Gleichung 3.11.

die Energien dreier benachbarter Landau-Niveaus darstellt, welche für be-
stimmte Werte von B resonant zur Fermi-Energie sind und die charakte-
ristischen Oszillationen nach Gleichung 3.11 verursachen.

3.3 Experimenteller Aufbau

Nachdem in den beiden vorangegangenen Abschnitten die wichtigsten
Grundlagen zum Verständnis des Voigt-Effekts und der Landau-Quanti-
sierung zusammengefasst wurden, wird nachfolgend der Aufbau des Expe-
riments geschildert. Weiterhin wird hier auf den Einfluss des Kryostaten,
welcher sich im Strahlengang befindet, eingegangen.

In Abbildung 3.3 ist der Aufbau des Experiments schematisch darge-
stellt. Als Laserquelle dient ein Ti:Saphir-Laser, welcher Licht im Bereich
der optischen Absorption von stark dotiertem GaAs bei E0 ≈ 1,53 eV
zur Verfügung stellt. Das durch eine polarisationserhaltene Faser trans-
mittierte Laserlicht wird von einem Linearpolarisator in seinem Polarisa-
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Detektion

ψ

Pin

λ/4 LP1

θ = ωt

n-GaAs λ/4 LP

Eingangs-
strahl

B=0..8 T

Polarimeter

Abbildung 3.3: Schematisch skizzierter Aufbau zur Untersuchung der
magneto-optischen Antwort von n-GaAs. Mit Hilfe des Linearpolarisa-
tors LP1 kann die lineare Polarisation auf einen Winkel ψ eingestellt
werden. Die n-GaAs Probe befindet sich in einem Kryostaten, wo trans-
versale Magnetfelder von 0 T bis 8 T angelegt werden. Mit Hilfe eines
aufgebauten Polarimeters wird der Polarisationszustand des transmit-
tierten Laserlichts analysiert.

tionszustand definiert. Eine λ/4-Wellenplatte wandelt das lineare Licht in
zirkulares, sodass mit Hilfe eines darauf folgenden Linearpolarisators na-
hezu artefaktfrei4 die Linearpolarisation gedreht werden kann. Eine Linse
mit f = 25 cm fokussiert den Eingangsstrahl auf einen minimalen Strahl-
durchmesser w0 ≈ 80 µm am Ort der Probe, wonach das Licht mit einer
weiteren Linse rekollimiert wird.

Die Probe ist im Chzochralski-Verfahren kommerziell gewachsen und
d = 300 µm dick. Vordere und rückseitige Oberfläche sind mit einer Rau-
igkeit von ≤ λ/10 über eine Fläche von 0,01 mm2 ausreichend mechanisch
poliert. Die Probe ist mit einer nominellen Tellurium-Konzentration von
Nd = 8,2× 1017 cm−3 stark n-dotiert.5

Für die magneto-optischen Untersuchungen ist die Probe in einem Heli-
um-Badkryostaten eingebaut. Mit Hilfe eines eingebauten Magneten kön-

4Eine nicht perfekte λ/2-Wellenplatte fügt winkelabhängig zirkulare Komponenten
hinzu.

5Die Probe ist aus dem gleichen Wafer wie Probe 1 aus Kapitel 4.1.
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nen Feldstärken im Bereich von bis zu B = ±8 T angelegt werden. Dabei
ist das Magnetfeld parallel zur Horizontalen sowie transversal zur Laser-
lichtausbreitungsrichtung gerichtet und dient im Folgenden als Bezugsrich-
tung (siehe Abbildung 3.1). Alle Messungen werden in einem Temperatur-
bereich von 1,8 K bis 35 K durchgeführt.

Das durch die Probe transmittierte Laserlicht wird mit einem selbst-
entwickelten Polarimeter analysiert. Dieses ist aus einer rotierendem λ/4-
Wellenplatte, einem Linearpolarisator und einem Photodetektor aufge-
baut. Der zeitliche Verlauf der optischen Leistung am Detektor bei Ro-
tation des λ/4-Wellenplatte ist durch

d

dt
S0 = −S1 sin(4ωt) + S2 cos(4ωt) + S3 cos(2ωt) (3.14)

gegeben (siehe A.2). Hier wurde die Ableitung nach der Zeit durchgeführt,
um den Einfluss eines eventuell vorhandenen Offsets auf die Datenauswer-
tung zu minimieren. Durch numerische Anpassung von Gleichung 3.14
an den gemessenen optischen Leistungsverlauf am Detektor können die
Stokes-Parameter Si extrahiert werden. Mit Hilfe von [93]

e = S3

S0 +
√
S2

1 + S2
2

und (3.15a)

ψ =1
2 arctan

(
S2

S1

)
(3.15b)

sowie S0 =
√
S2

1 + S2
2 kann daraus die Elliptizität e und Orientierung θ

der Polarisationsellipse berechnet werden.
Der Polarisationszustand vor dem Polarimeter wird nicht nur durch

die magneto-optischen Effekte der zu untersuchenden GaAs-Probe modi-
fiziert, sondern auch durch die inneren Fenster des variablen Tempera-
tureinsatzes des Badkryostaten. Durch mechanische Verspannungen beim
Abkühlen des Probenraums werden die Fenster doppelbrechend. Diese Be-
obachtung ist in Abbildung 3.4 anhand der Elliptizität als Funktion der
Kryostat-Temperatur bei ψ = 45° dargestellt.6 Es ist erkennbar, dass sich

6Es befindet sich keine Probe im Strahlengang.
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Abbildung 3.4: Doppelbrechender Hintergrund, welcher anhand der El-
liptizität e des Laserlichts quantifiziert wird. Links: Einfluss der Ein-
satztemperatur bei fester Eingangspolarisation ohne Probe im Strah-
lengang. Rechts: Elliptizität bei T = 4,2 K und B = 0 T mit Probe im
Strahlengang.

e nicht monoton in einem Bereich von einigen Prozent mit der Tempe-
ratur ändert. Des Weiteren ist ein derartiges Verhalten nicht reproduzier-
bar und auf der Zeitskala des duchzuführenden Experiments zeitabhängig.
Dies wird mechanischen Entspannungsprozessen nach Erreichen der Be-
triebstemperatur zugeordnet. Auch eine Abhängigkeit vom Füllstand des
Stickstoffschilds wird beobachtet.

In Abbildung 3.4b ist e als Funktion von ψ nach Erreichen von T = 4,5 K
dargestellt.7 Die Elliptizität zeigt Oszillationen, welche charakteristisch
für eine einachsige Doppelbrechung sind. Die genannten Beobachtungen
erschweren Rückschlüsse auf magneto-optische Effekte in der Probe an-
hand des Polarisationszustands des transmittierten Laserlichts. Folglich
kann e(ψ) experimentell nicht zuverlässig gemessen werden.8

7Es ist kein Magnetfeld angelegt.
8Eine Anpassung des experimentellen Aufbaus, sowie eine erhebliche Weiterentwick-

lung des in dieser Arbeit entwickelten Polarimeters kann Referenz [94] entnommen
werden.
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Abbildung 3.5: Gemessene Elliptizität e des transmittierten Laserlichts
als Funktion des Magnetfelds bei T=1,8 K, ψ = 45° und E0 = 1,529 eV.
Die Elliptizität kann in zwei Beiträge zerlegt werden: Bei B . 4 T
ist e(B) durch den Voigt-Effekt bestimmt. Bei B & 4 T werden Os-
zillationen durch Landau-Quantisierung sichtbar. Als rote Linie ist
ein Modell auf Basis beider Effekte eingezeichnet und zeigt sehr gute
Übereinstimmung.

3.4 Magneto-optische Antwort von GaAs

In diesem Abschnitt werden die experimentellen Ergebnisse der durch-
geführten Untersuchungen an stark n-dotiertem GaAs dargestellt. Dabei
zeigt sich, dass das optisch isotrope Material durch den Voigt-Effekt bei
B 6= 0 doppelbrechend wird und die durch Gleichung 3.7 bestimmte Ma-
gnetfeldabhängigkeit besitzt. Weiterhin wird anhand der Elliptizität des
transmittierten Lichts die Quantisierung der Elektronenzustände im Ma-
gnetfeld beobachtet. Aus den gemessenen Daten werden charakteristische
Größen des Leitungsbands rein optisch bestimmt. Beide Effekte zusammen
bestimmen die magneto-optischen Eigenschaften von n-GaAs im Bereich
der Bandkante.

Abbildung 3.5 zeigt als schwarze Linie die gemessene Elliptizität e als
Funktion des transversal angelegten Magnetfelds B bei einer Eingangspo-
larisationsrichtung von ψ = 45° und einer Temperatur von T = 1,8 K. Die
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Abbildung 3.6: Berechnete Abhängigkeit der Elliptizität e vom Winkel
ψ zwischen linearer Eingangspolarisation und Magnetfeld bei B = 4,5 T.
Die Abhängigkeit wurde aus der gemessenen Verdet-Konstante berech-
net. Der Voigt-Effekt führt zu einer einachsigen linearen Doppelbre-
chung mit zweizähliger Symmetrie.

Laserenergie beträgt E = 1,529 eV. Die Daten zeigen eine ausgeprägte
Magnetfeldabhängigkeit. Für kleine Magnetfelder |B| . 4 T nimmt e qua-
dratisch zu und zeigt für große B deutliche Oszillationen. Die Elliptizität
kann durch die Funktion

e(B, T ) = e0 + ev(B −B0) + α elq(B, T ) (3.16)

beschrieben werden. Dabei sind ev(B) und elq(B, T ) in den Gleichungen
3.8 und 3.11 definiert und beschreiben den Voigt-Effekt und den Effekt
durch Landau-Quantisierung. Die numerische Anpassung ist als rote Linie
eingezeichnet und zeigt sehr gute Übereinstimmung. Die hier eingefügten
Größen e0 und B0 berücksichtigen die in Abschnitt 3.3 gezeigten Unter-
grundbeiträge. Diese sind hauptsächlich durch die inneren Fenster des
genutzten Kryostaten verursacht. Zudem beschreibt α die Stärke der Os-
zillationen.
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3 Magneto-Optik in GaAs

Aus der numerischen Anpassung wird η = 3,8× 10−4 T−2 erhalten. Un-
ter Benutzung von Gleichung 3.8 resultiert dies in einem Verdet-Kon-
stante von Ṽ ≈ 4,2× 103 rad T−1 m−1 und stimmt gut mit den Wer-
ten für ähnliche Proben und vergleichbare experimentelle Bedingungen
überein.[92, 95, 96]

Mit Hilfe von Ṽ kann zusammen mit Gleichung 3.5 auch die erwartete
Abhängigkeit der Elliptizität als Funktion des Winkels der linearen Ein-
gangspolarisation ψ bei festem Magnetfeld berechnet werden. Das Ergeb-
nis ist in Abbildung 3.6 dargestellt. Es ist eine zweizählige Symmetrie zu
erkennen, wobei die Elliptizität bei Vielfachen von 45° maximal ist. Dies
hat verblüffende Ähnlichkeit mit Abbildung 4a in Referenz [21] und stellt
ein Hinweis auf die Ursache des dort bisher ungeklärten extrinsischen An-
regungsmechanismus dar: Während der Propagation durch das Medium
wird das eingestrahlte, zunächst linearpolarisierte Licht durch den Voigt-
Effekt elliptisch. Folglich existiert eine zirkulare Komponente im Medium,
die nach den bekannten Auswahlregeln in GaAs eine Spinpolarisation er-
zeugt.[20] Die nach Transmission durch die Probe akkumulierte zirkulare
Komponente ist daher entscheidend davon abhängig, wie viel Absorption
und Dispersion durch das Medium verursacht werden. Ein quantitativer
Vergleich mit den Daten aus Referenz [21] wird erschwert, da das dortige
Experiment zusätzlich bei schrägem Einfall durchgeführt wurde. Darüber
hinaus wird dort keine Abhängigkeit der gemessenen Spinpolarisation von
der kristallografischen Orientierung beobachtet. Auch für den hier gemes-
senen Voigt-Effekt wird keine derartige Abhängigkeit erwartet.9

Der oszillatorische Anteil wird durch die wichtigen Parameter Fermi-
Energie Ef, Elektronen-Masse me und Streuzeit τ festgelegt. Zur Bestim-
mung wird die Elliptizität als Funktion der transversalen Magnetfeldstärke
für verschiedene Temperaturen im Bereich von 1,8 K bis 25 K gemessen.
Anschließend wird der gesamte Datensatz als ganzes numerisch angepasst.
Dazu werden Größen

{ei0, Bi0, ηi, T id} (3.17)
für jedes e(B) verschieden gewählt. Hingegen sind die Parameter α,me, P
für alle e(B) gleich. Die auf diese Weise durchgeführte numerische Anpas-
sung ist in Abbildung 3.7 dargestellt. Die schwarzen Linien repräsentieren

9Es wird nur eine Abhängigkeit von der Orientierung des Magnetfelds erwartet.
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Abbildung 3.7: Gemessene Elliptizität e des transmittierten Laserlichts
als Funktion des Magnetfelds bei ψ = 45° und E0 = 1,529 eV für
verschiedene Temperaturen. Die schwarzen Linien repräsentieren die
numerische Anpassung auf Basis von Gleichung 3.11 und zeigen eine
gute Übereinstimmung. Die quadratische Zunahme ist durch den Voigt-
Effekt verursacht. Die Oszillationen sind Konsequenz der Landau-Quan-
tisierung im Leitungsband des Halbleiters und ermöglichen die Extrak-
tion der effektiven Masse, der Femi-Energie und der Streuzeit.

die globale Anpassung nach der beschriebenen Prozedur. Eine sehr gute
Übereinstimmung ist erkennbar. Die extrahierten Parameter werden nach-
folgend diskutiert.

Für hochdotiertes n-GaAs liegt die Fermi-Energie bei dem Fermi-Wel-
lenvektor kf =

√
2meEf/~. Hier ist die Elektronendispersion E(k) nicht

rein quadratisch, sodass die effektive Masse me = ∂2E
∂ki∂kj

von ihrem Wert
bei k = 0 abweicht. Dieses qualitative Bild wird von den durchgeführten
Messungen bestätigt. Der extrahierte Wert beträgt me = 0.065± 0,018×
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Abbildung 3.8: Temperaturabhängigkeit von Streuzeit τ und qua-
dratischem Koeffizient η. (a): Die Streuzeit ist durch ionisier-
te Störstellenstreuung domininiert und zeigt keine Temperatu-
rabhängigkeit. (b): Der quadratische Koeffizient nimmt durch die zuneh-
mende Verbreiterung der optischen Resonanz ab. Die eingezeichneten
Fehlerintervalle sind 1 σ-Fehler aus der numerischen Anpassung.

m0 und stimmt gut mit zuvor gemessenen Werten [97] überein. Die Ge-
nauigkeit in me kann erhöht werden, indem e über einen größeren Magnet-
feldstärke-Bereich gemessen wird.

Aus der Anpassung wird die inverse Periode P = 0,0358 T−1 extrahiert.
Für eine sphärische Fermi-Oberfläche und ein parabolisches Band korre-
spondiert P via P = 2e/(~3π2Nd) zu einer Dotierung von
Nd = 8,3× 1017 cm−3. Dieser Wert weicht um 0,7 % vom erwarteten
Wert des Probendatenblattes ab. Unter gleichen Voraussetzungen korre-
spondiert P nach Gleichung 3.12 zu einer Fermi-Energie EF = 46 meV.
Nach Gleichung 3.11 beschreibt der Parameter Td die Dämpfung der Os-
zillationen. Dabei bedeutet eine größere Dingle-Temperatur eine kleinere
Amplitude bei gleichem Magnetfeld. Nach Gleichung 3.13 hängt Td mit
der Zyklotron-Streuzeit τc zusammen und ist in Abbildung 3.8a als Funk-
tion der Temperatur dargestellt. Die Streuzeit ist nahezu temperaturun-
abhängig und beträgt τc = 40 f sec. Dies ist konsistent mit Erwartungen
die auf der Streuung von Elektronen um die Fermi-Kante mit ionisierten
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3.5 Zusammenfassung

Störstellen basieren.
Abbildung 3.8b zeigt die Abhängigkeit des quadratischen Koeffizienten

η als Funktion der Temperatur. Für steigende Temperatur wird η mo-
noton kleiner. Der Koeffizient ist durch die Verdet-Konstante nach Glei-
chung 3.8 bestimmt. Diese ist im Bereich der Bandkante durch den Inter-
bandübergang dominiert und von der Verstimmung zwischen Interbandre-
sonanz und Laserenergie abhängig.[98] Die Breite der Resonanz nimmt
aufgrund thermisch induzierter Verbreiterung der Fermi-Energie zu, so-
dass die Verdet-Konstante abnimmt.

3.5 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurden zu Beginn die wichtigsten Grundlagen zusam-
mengefasst, welche zum Verständnis der in Abschnitt 3.4 durchgeführten
Untersuchungen notwendig sind. Die Ergebnisse bestehen aus der Beob-
achtung des Voigt-Effekts, welcher zu einer quadratischen Magnetfeldab-
hängigkeit der Elliptizität des transmittierten Laserlichts führt. In diesem
Zusammenhang wurde ein Ansatz zur Bestimmung des bisher ungeklärten
Anregungsmechanismus einer Spinpolarisation in Referenz [21] diskutiert.
Bei der Propagation durch das Medium der eingestrahlten linearpolari-
sierten Welle führen Voigt-Effekt-induzierte zirkulare Komponenten zur
Anregung einer Spinpolarisation nach den Auswahlregeln in GaAs. Zur
experimentellen Verifikation dieser Hypothese kann z. B. die Elliptizität
laserenergieabhängig in einer dünneren Probe gemessen werden. Auf die-
se Weise wird der absorptive und dispersive Anteil zur Elliptizität des
transmittierten Laserlichts verändert. Durch Vergleich mit einer quantita-
tiven Theorie können schließlich Rückschlüsse auf die zugrunde liegenden
Vorgänge gewonnen werden.

Weiterhin wurden im Bereich großer Magnetfelder Oszillationen der El-
liptizität gefunden. Diese konnten dem Effekt durch Landau-Quantisierung
zugeordnet werden. Durch Bestimmung der Temperatur- und Magnet-
feldabhängigkeit konnten wichtige halbleiterphysikalische Größen bestimmt
werden.
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Kapitel 4

Ultraschnelle Spinrauschspektroskopie: Stochastische
g-Faktor-Fluktuationen in GaAs

Die bisherige, kontinuierliche Spinrauschspektroskopie hat sich erfolgreich
bei der Untersuchung von Spinsystemen bewährt, deren Spindynamik auf
Zeitskalen von wenigen Millisekunden bis hinunter zu einigen Nanoske-
kunden stattfindet[36, 99, 100]. Schnellere Prozesse hingegen können nicht
ohne weiteres mit den bisherigen Methoden untersucht werden. Einen Aus-
weg bietet die Kombination aus Spinrauschspektroskopie und Ultrakurzzeit-
Laserspektroskopie.[22]

Das folgende Kapitel stellt die Entwicklung der ultraschnellen Spin-
rauschspektroskopie dar. Bei dieser Methode werden Laserpulse zur Un-
tersuchung der Spindynamik eingesetzt, wobei die prinzipiell erreichbare
Zeitauflösung nur durch die zeitliche Länge der verwendeten Laserpulse
begrenzt ist. Trotzdem ist keine Initialisierung einer Spinpolarisation not-
wendig.[23, 101]

In einem Demonstrationsexperiment wird diese neue Messmethode auf
stark dotiertes Volumen-Galliumarsenid angewandt, da dieses Material
bekannte Spinkohärenzzeiten im Bereich einiger hundert Pikosekunden
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aufweist.[66] Die Messung der Spindynamik im transparenten Spektral-
bereich des Halbleiters deutet auf einen bisher unberücksichtigten Spinde-
phasierungsmechanismus hin. Dieser tritt im Magnetfeld auf und lässt sich
alleinig auf die unausweichliche Fluktuation der Dotierung zurückführen.

4.1 Ultraschnelle Spinrauschspektroskopie

Die ultraschnelle Spinrauschspektroskopie [22] basiert im Wesentlichen
auf der wiederholten Messung des korrelierten Faraday-Rotationssignals
θ(ti)θ(ti + ∆t) zweier linear polarisierter, ultrakurzer, optischer Messpul-
se. Diese werden im Folgenden als ein Pulspaar betrachtet. Der zeitliche
Abstand ∆t zwischen den beiden Pulsen innerhalb eines Pulspaares wird
während des Experiments variiert und ermöglicht die zeitliche sowie opti-
sche Abtastung der zugrundeliegenden Prozesse im Spinsystem. Die Rate,
mit der diese Pulspaare erzeugt werden, ist während des Experiments
zeitlich konstant und durch die Laserpuls-Repetitionsrate gegeben.

Das durchschnittliche Faraday-Rotationssignal 〈θ〉 verschwindet, sofern
ein nicht magnetisches Spinsystem im thermodynamischen Gleichgewicht
untersucht wird. Die als quadratische Abweichung definierte Varianz der
korrelierten Faraday-Rotation σ2

θ verschwindet aufgrund intrinsischer Fluk-
tuationen im untersuchten Spinsystem jedoch nicht. Die Varianz besitzt
eine Abhängigkeit vom Pulsabstand mit:

σ2
θ(∆t) ≡ 〈(θ(ti) + θ(ti + ∆t))2〉 =〈θ(ti)2〉+ 〈θ(ti + ∆t)2〉+

2 · 〈θ(ti)θ(ti + ∆t)〉.
(4.1)

Die einzelnen Beiträge lassen sich folgendermaßen interpretieren: 〈θ(ti)2〉
bezeichnet das gemittelte Quadrat der Faraday-Rotation eines einzelnen
Pulses, welcher zum Zeitpunkt ti den Spinzustand des Systems abfragt.
Aufgrund der stochastischen Dynamik ist die Faraday-Rotation zeitlich
invariant, sodass 〈θ(ti)2〉 = 〈θ(0)2〉 ist. Gleiches gilt auch für 〈θ(ti+∆t)2〉.
Die ersten beiden Beiträge in Gleichung 4.1 stellen folglich einen puls-
abstandsunabhängigen Offset dar.1 Der für die ultraschnelle Abfrage der

1Im Falle des Experiments sind weitere Rauschquellen vorhanden, welche jedoch
unkorreliert zur gemessenen Faraday-Rotation sind und nicht vom Pulsabstand
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4.1 Ultraschnelle Spinrauschspektroskopie

Spinkorrelation entscheidene Beitrag zur Faraday-Varianz ist der dritte
Term, der das Produkt θ(ti) · θ(ti + ∆t) zweier Faraday-Rotationen zu
verschiedenen Zeitpunkten ti und ti + ∆t enthält. Zusammen mit dem
Mittellungsprozess besitzt er die Struktur einer Autokorrelationsfunkti-
on und enthält die zugrundeliegende Dynamik des untersuchten Spinsys-
tems.[22] Anhand von Gleichung 4.1 wird deutlich, dass die Mittelung
über das Quadrat der Summe der Faraday-Rotation zweier Messpulse die
Detektion der Autokorrelationsfunktion zur Folge hat. Dabei ist die Ab-
frage der Spindynamik insbesondere nicht vom Zeitpunkt abhängig, wann
ein Messpuls das System abfragt, sondern nur vom zeitlichen Abstand
beider Messpulse zueinander. Demnach ist keine Initialisierung der Spin-
polarisation wie bei Pumpabfrage-Experimenten oder der zeitaufgelösten
Photolumineszenz notwendig. Ein weiterer Vorteil der ultraschnellen Spin-
rauschspektroskopie besteht darin, dass elektro-optische Detektionssyste-
me eingesetzt werden können, die die Pulse innerhalb eines Pulspaares
nicht individuell aufzulösen brauchen.

Das zeitliche Verhalten der Faraday-Fluktuation lässt sich wie folgt ver-
stehen: Messen beide Pulse den gleichen Zustand des Spinsystems, dann
sind die Faraday-Rotationen beider Pulse vollständig korreliert und σ2

θ

ist maximal. Dies ist immer der Fall, wenn ∆t = 0 ist, unabhängig von
ti. Wird der Zeitabstand beider Pulse vergrößert, messen beide Pulse das
System zum Zeitpunkt ti und ti + ∆t. Während ∆t entwickelt sich das
Spinsystem aufgrund seiner Dynamik vom Spinzustand bei t = ti zum
Spinzustand bei t = ti + ∆t. Durch Spindephasierungsprozesse sind bei-
de Zustände verschieden und beide Messpulse werden unterschiedlich ro-
tiert. Damit verringert sich deren Korrelation und σ2

θ nimmt ab. Dies ist
schematisch in Abbildung 4.1 dargestellt. Mit steigendem Pulsabstand
nimmt die Breite des Intervalls, in dem die möglichen Werte der korrelier-
ten Faraday-Rotationen θ(ti)θ(ti + ∆t) verteilt sind, ab. Zudem kann der
stochastischen Dynamik eine Modulation, z. B. durch Anlegen eines geeig-
neten Magnetfelds überlagert sein. In Folge der Wechselwirkung oszilliert
dann die Korrelation mit der Larmor-Frequenz der magnetischen Momen-
te des untersuchten Spinsystems zwischen korreliert und antikorreliert.

abhängen. Diese Quellen führen in Gleichung 4.1 zu weiteren, konstanten Bei-
trägen, welche durch geeignete Filtermethoden entfernt werden können.
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)→ ∞t(∆θ
2σ)τ≈t(∆θ

2σ= 0)t(∆2σθ

Abbildung 4.1: Schematisches Faraday Rotationsrauschen: θ(0) bezeich-
net die Faraday-Rotation eines einzelnen Laserpulses, welche bei wie-
derholter Messung in σ2

1 verteilt ist. Die korrelierte Faraday-Rotation
zweier Laserpulse θ(0)θ(∆t) ist in einem Intervall der Breite σ2

θ(∆t)
verteilt. Durch Spindephasierungsprozesse mit charakteristischer Zeit
τs fällt die Rotationskorrelation mit steigendem Pulsabstand ab, sodass
für ∆t→∞ beide Pulsrotationen unkorreliert sind.

4.2 Experimentelle Umsetzung

Nachdem der vorangegangene Abschnitt in die theoretischen Grundlagen
eingeführt hat, wird in diesem Kapitel die experimentelle Umsetzung dar-
gestellt. Da ein wesentlicher Anteil dieser Arbeit aus dem Aufbau des
entsprechenden Experiments besteht, werden hierbei auch die experimen-
tellen Herausforderungen erläutert. Dazu ist in Abbildung 4.2 der Aufbau
schematisch skizziert und wird in den folgenden Abschnitten diskutiert.

4.2.1 Pulspaarquelle

Zwei Ti:Saphir Festkörperlaser2 emittieren optische Pulse mit einer zeitli-
chen Länge von 3 ps. Beide Lasersysteme werden mittels eines Phasensyn-
chronisationssystems3 zu einem Gesamtlasersystem bezüglich ihrer Phase

2SpectraPhysics Tsunami und Coherent Mira 900
3Coherent Synchrolock AP
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<(θ(ti)+θ(ti+∆t))
2> Digitalisierer

Filter
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balancierter
Detektor
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Neben-
laser

Haupt-
laser

phasen-
stabilisiert

ps-Pulspaarquelle
ti +∆t ti θ0 θ(ti) θ(ti+∆t)

B

Abbildung 4.2: Schematischer Aufbau zur ultraschnellen Spinrausch-
spektroskopie: Die wiederholte Messung der korrelierten Faraday-
Rotation als Funktion des zeitlichen Abstandes zweier Messpulse führt
zur optischen Heruntertaktung der untersuchten Spindynamik des Sys-
tems auf die bandbreitenbegrenzte, hochsensitive Detektionselektronik.
Für Details siehe Text.

der Pulswiederhohlrate gekoppelt und in Haupt- und Folgelaser hierar-
chisch unterteilt. Dazu wird ein geringer Teil der optischen Leistung bei-
der Laser per Lichtwellenleiter dem Synchronisationssystem zur Verfügung
gestellt. Dieses generiert als Fehlersignal der Stabilisierung die neunte Har-
monische der Schwebungsoszillation beider Pulszüge. Die Regelgröße be-
steht dabei aus mehreren piezoelektrischen Aktuatoren im Resonator des
Folgelasers. Die Parameter des Regelkreises können über eine proprietäre
Softwareschnittstelle4 den experimentellen Bedingungen angepasst wer-
den. Das Phasensynchronisationssystem ist mit einem Phasenrauschen
von 250 fs für das durchzuführende Experiment ausreichend spezifiziert.
Des Weiteren kann die Phase durch Anlegen einer Spannung an den ent-
sprechenden Eingang des Synchronisationsystems kontrolliert werden, so-
dass auf diese Weise die notwendigen Pulspaare mit einstellbarem zeitli-
chen Abstand bereitgestellt werden.

4National Instruments LabView
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4.2.2 Kryostat und Strahlengang

Zwei polarisationserhaltene Einmodenlichtwellenleiter dienen zum einen
der Bereitstellung des Laserlichts und zum anderen dem räumlichen Strahl-
überlapp. Beide Laseremissionen werden dazu in den jeweiligen Lichwellen-
leiter eingekoppelt und an einem unpolarisierenden, faserbasierten, 50:50
Strahlteilerwürfel kombiniert. Dabei wird ein Teil der Leistung für den Si-
gnalpfad des Experiments benutzt. Der übrige Anteil dient der Messung
der Laserenergie, der Überwachung des gepulsten Laserbetriebs und der
Phasenstabilisierung. Zusätzlich wird dieser Anteil auch zur Kalibrierung
des Zusammenhangs zwischen Eingangspannung am Synchronisationssys-
tem und Pulsabstand genutzt. Beide Laser werden auf gleiche Emissions-
energie einjustiert und mittels geeigneter optischer Filter auf gleiche ge-
mittelte Leistung eingestellt. Die Polarisationsrichtung des Lichts beider
Laser wird zusätzlich durch λ/2-Plättchen vor den jeweiligen Einkopp-
lungen parallel zueinander und auf die langsame Achse der Lichtwellen-
leiter ausgerichtet. Am Ausgang des Lichtwellenleiters befindet sich eine
Auskoppeloptik und ein Linearpolarisator mit Unterdrückung besser als
10−5, welcher auf p-Polarisation eingestellt ist. Die kombinierte Laseremis-
sion wird mittels einer antireflexbeschichteten, achromatischen Linse mit
Brennweite f = 25 cm auf die Probe fokussiert.

Die Probe befindet sich in einem mit heliumgekühlten Kryostaten5, wel-
cher eine minimal Temperatur von T = 1,2 K erreicht. Zusätzlich besitzt
der Kryostat ein Paar supraleitender Spulen. Hiermit können Magnetfel-
der von B = ±8 T senkrecht zur Laserausbreitungsrichtung angelegt wer-
den.

4.2.3 Detektion

Das rekollimierte Laserlicht wird über mehrere Silberspiegel in den Detek-
tionsaufbau transmittiert. Dieser besteht aus einem Soleil-Babinet Kom-
pensator, einem elektro-optischen Modulator (EOM), einem Wollaston-
Prisma und einem balancierten, rauscharmen Fotodetektor. Der Kompen-
sator wird zum Ausgleichen aller parasitären, zirkularen Komponenten der

5Oxford Instruments, Spectromag
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Spiegel und Fenster im Strahlengang genutzt. Der elektro-optische Modu-
lator6 dient zur Aufnahme des experimentellen Rauschuntergrunds. Dabei
wird die lineare Polarisation des Eingangslaserlichts im Mittel parallel zu
einer der Hauptachsen eingestrahlt.

Der EOM fungiert als spannungsabhängiger Retarder, welcher zwischen
null λ- und λ/4-Retardierung umgeschaltet wird. Hierdurch wird die De-
tektionssensitivität zwischen zirkularer (Signal) und linearer (Untergrund)
Doppelbrechung geschaltet.[59] Der Modulator ist aus zwei MgO-Kristal-
len aufgebaut, welche entlang der optischen Achse um 90° rotiert sind.
Diese Konstruktion unterdrückt die starke Temperaturabhängigkeit der
Retardierung eines einzelnen Kristalls. Ein erheblicher Nachteil ist, dass
herstellerseitig die Hauptachsen des ersten Kristalls nicht hinreichend ge-
nau auf diejenigen des zweiten Kristalls ausgerichtet sind. Dies führt zu
einer spannungsabhängigen Restmodulation des Polarisationszustands am
Ausgang des Retarders. Detaillierte Untersuchungen finden sich in ande-
rem Zusammenhang in Referenz [53].

Auf den EOM folgt ein λ/2-Plättchen, welches die Polarisationsebe-
ne auf das nachfolgende Wollaston-Prisma ausrichtet. Dieses zerlegt die
Eingangspolarisation in ihre zwei orthogonalen Komponenten und emit-
tiert sie in unterschiedliche Richtungen. Dadurch können beide Leistun-
gen räumlich getrennt detektiert werden, wobei die Leistungsdifferenz das
Maß für den Winkel der Eingangspolarisation ist. Als Detektor wird ein ab-
geglichener Fotodetektor7 mit einer Bandbreite von 85 MHz benutzt. Der
Detektor mittelt über die Pulse innerhalb eines Pulspaares, sodass die in-
tegrierte optische Leistung des Pulspaares in eine elektrische Spannung
konvertiert wird. Folglich wird die Addition beider Pulsrotationen analog
am Detektor durchgeführt. Ein speziell angepasster elektrischer Bandpass
filtert zum einen die Wirkung der Laserpulsrepitition und zum anderen
die der Schaltvorgänge des EOM. Schließlich wird das elektrische Signal
im Messrechner digitalisiert und in Echtzeit verarbeitet.

6Thorlabs EO-AM-NR-C1
7Femto OE-200-Si

99



4 Ultraschnelle Spinrauschspektroskopie: Stochastische g-Faktor-
Fluktuationen in GaAs

Laborzeit

Pu
ls

ab
st

an
d 

∆t

∆tmin

∆tmax

1
2

...
N

Abbildung 4.3: Schematische Darstellung der Verstimmungssequenz des
zeitlichen Pulsabstands zwischen Haupt- und Folgelaser zur Messung ul-
traschneller Spinkorrelationen. Zur Erhaltung der Phasenstabilität bei-
der Laser wird der Pulsabstand stufenförmig erhöht. Die eingezeichne-
ten Pfeile deuten die synchrone Schaltung des zur Untergrundkorrektur
genutzten elektro-optischen Modulators an.

4.2.4 Mess-Sequenz und Untergrundkorrektur

Zur Durchführung des Experiments werden die verschiedenen Kompo-
nenten zu einer Verstimmungssequenz zusammengefasst und synchroni-
siert. Diese ist schematisch in Abbildung 4.3 dargestellt. Der zeitliche Ab-
stand beider Pulse innerhalb eines Pulspaars wird schrittweise zwischen
∆t = ∆tmin und ∆t = ∆tmax in Ns Schritten erhöht. Dabei wird zwischen
zwei Schritten die am Synchronisationssystem anliegende Spannung in
Form einer Rampe erhöht, sodass die Phasensynchronisation von Haupt-
und Folgelaser stabil bleibt. Am Ende der Pulsabstandssequenz wird der
Pulsabstand stetig auf ∆t = ∆tmin zurück reduziert. Dieser Bereich ist zur
Datenerfassung nicht verfügbar.8 Diese Modulationsform wird gewählt, da
das Phasensynchronisationssystem diese Spannungssequenz nahezu linear
in eine Pulsverstimmungssequenz umsetzt. Im Experiment wird diese Se-
quenz typischerweise in Ns = 96 Schritten mit einer Zeitdauer von 100 ms
durchgeführt.

Zusätzlich deuten die in Abbildung 4.3 eingezeichneten Pfeile die Re-
tardierungsstellung des Modulators an. Dieser wird während einer Puls-

8Der Pulsabstand wird nicht invertiert verstimmt, da das Synchronisationssytem
eine interne Hysterese besitzt.
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4.2 Experimentelle Umsetzung

abstandsstufe zwischen seinen beiden Retardierungsstellungen geschaltet.
Beim Schaltvorgang ist zu beachten, dass alle dazwischen liegenden Re-
tardierungen durchlaufen werden. Dadurch ist der Fotodetektor für die-
sen Zeitraum nicht mehr abgeglichen und reagiert mit elektrischen Über-
schwingern. Durch eine an diesen Effekt angepasste Spannungsrampe kann
dieses Artefakt weitgehend minimiert werden. Typischerweise wird der
EOM viermal pro Verstimmungsschritt geschaltet.

Mit Hilfe eines entsprechend programmierten Funktionsgenerators9 wird
die beschriebene Verstimmungssequenz sowie die Datenerfassung durch
den Digitalisierer10 gestartet. Dieser erfasst für jede Sequenz einen Daten-
puffer und mittelt über diese Puffer im Verlauf des Experiments. Das Er-
gebnis wird zur Datenauswertung abgespeichert. Zur Veranschaulichung
sind in Abbildung 4.4 die einzelnen Schritte dargestellt. Hier wurde über
diejenigen Datenpunkte gemittelt, welche bei gleichem Pulsabstand und
gleicher EOM-Stellung gemessen wurden. Das jeweilige Mittel ist als Funk-
tion des Verstimmungsschritts aufgetragen. Dieser gibt den zeitlichen Puls-
abstand an. In rot sind die Daten der λ/4-Fenster und in schwarz dieje-
nigen der null λ-Fenster dargestellt. Abbildung 4.4a zeigt das Ergebnis
der Messung, wenn die Datenpunkte während der Datenerfassung nicht
quadriert werden. Dann wird das symmetrisch zu 〈θ〉 verteilte Spinrau-
schen herausgemittelt, sodass keine Spinkorrelation gemessen wird. Im
Vergleich dazu ist in Abbildung 4.4b das Ergebnis der Messung darge-
stellt, wenn während der Messung jeder Eingangsdatenpunkt quadriert
wird. In schwarz ist die Signatur der ultraschnellen Spinkorrelation sicht-
bar, während in den Untergrund-Fenstern das Signal unterdrückt ist. In
(c) ist die finale Spinkorrelation dieser Messung dargestellt. Hierbei wurde
die Ableitung der Daten nach dem Pulsabstand genommen, um einen ver-
bleibenden, langsam variierenden Untergrund zu entfernen. Dieser ist auf
eine pulsabstandsabhängige Antwort des verwendeten Detektors zurück-
zuführen.

9Agilent 33522A
10Alazartech ATS9462, 120 MS/s
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Abbildung 4.4: Qualitativer Vergleich zwischen der Mittelung über qua-
drierte und nicht quadrierte Eingangsdatenpunkte. In (a) und (b) sind
in rot die Rauschleistung (Rl.) der Untergrundfenster sowie in schwarz
die Rauschleistung der Signalfenster als Funktion des Verstimmungs-
schritts dargestellt, welcher den Pulsabstand angibt. In (a) wurde je-
der Eingangsdatenpunkt nicht quadriert, sodass Spinkorrelationen effek-
tiv gemittelt werden. In (b) wurde quadriert, sodass Spinkorrelationen
detektiert werden. Zusätzlich ist keine Spinkorrelation im Untergrund
(rot) zu erkennen. Weiterhin wurde ein Offset zwecks Darstellung sub-
trahiert. In (c) ist die extrahierte Spinkorrelation gezeigt.

4.2.5 Pulsabstandskalibrierung

Das Synchronisationssystem besitzt keine exakte Funktion zum Kalibrie-
ren des Zusammenhangs zwischen angelegter Spannung und zeitlichem
Pulsabstand.[102] Daher wird dazu ein Schmierbildkamera-System ver-
wendet. Der Startpunkt und die Dauer der Belichtung wird hierfür mit
der Pulsverstimmungssequenz synchronisiert. Der Intensitätsverlauf ist in
Abbildung 4.5a farbkodiert dargestellt. Der Hauptpuls ist bei t = t0 zu
erkennen. Der zeitliche Abstand des Folgepulses wird innerhalb der Be-
lichtungszeit schrittweise erhöht, wodurch weitere Intensitätsmaxima bei
t > t0 entstehen. Mittels numerischer Anpassung an die Daten werden die
Zeitpunkte der Maxima extrahiert, sodass der Pulsabstand berechnet wer-
den kann. Die auf diese Weise bestimmte Charakteristik ist in Abbildung
4.5b dargestellt. Es ist ein schwach nichtlinearer Zusammenhang zu erken-
nen, welcher bei großen Larmor-Frequenzen zu deutlichen Fehlern führt.
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Abbildung 4.5: Nichtlineare Charakteristik des Phasensynchronisations-
systems. In (a) ist der zeitliche Verlauf der Intensität während einer
Pulsverstimmungssequenz dargestellt. Bei t = 0 ist als weißer Punkt
der Hauptlaser zu erkennen. Für steigende t sind die Folgepulse sichtbar.
In (b) ist die daraus extrahierte Charakteristik dargestellt. Eine leichte
Krümmung des Verlaufs ist erkennbar, welche bei Nichtbeachtung zur
fehlerhaften Interpretation der gemessenen Spinkorrelation führt. Die
rote Linie dient der Veranschaulichung.

Des Weiteren wird beobachtet, dass diese Charakteristik von den einge-
stellten Regelparametern des Phasensynchronisationssystems abhängt.
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4.3 Spindynamik in stark n-dotiertem Galliumarsenid

Nach ausführlicher Darstellung des experimentellen Aufbaus in Abschnitt
4.2, werden in diesem Abschnitt die Ergebnisse diskutiert. Diese weisen auf
die experimentelle Beobachtung eines bisher unberücksichtigten Spinde-
phasierungsmechanismus hin. Der Mechanismus basiert auf der räumlichen
Fluktuation der Dotierungsdichte eines Volumenhalbleiters. Bemerkens-
werterweise kann diese Inhomogenität durch ein einfaches Modell qualita-
tiv beschrieben werden und besitzt im Magnetfeld eine ausgeprägte Do-
minanz gegenüber der Spindephasierung durch die thermisch verbreiterte
Fermi-Kante.[103] Damit bilden sich die intrinsischen Schwankungen einer
idealen Dotierung auf die elektronische Spindynamik ab.

Die hier dargestellten Untersuchungen stellen die Ergebnisse zweier Pro-
ben dar, welche nach dem Czochralski-Verfahren gewachsen sind. Beide
Proben sind etwa 4 mm × 4 mm groß und d ≈ 300 µm dick. Probe 1 ist
mit einer Tellurium-Dichte von nd = 8,2× 1017 cm−3 dotiert, welche bei
T = 0 via

Ef = ~2

2me
(3π2Nd)2/3 (4.2)

in einer Fermi-Energie von Ef = 47,7 meV oberhalb der Leistungsband-
kante resultiert. Probe 1 ist stark metallisch, vermeidet aber parasitäre
Effekte durch eine erhöhte Störstellendichte, die in noch stärker dotiertem
GaAs erwartet werden kann.

Probe 2 ist mit einer Silizium-Dichte von Nd = 2,1× 1017 cm−3 do-
tiert. Dies entspricht einer Fermi-Energie des entarteten Elektronengases
von 19,2 meV. Effekte durch zunehmende Elektronen-Lokalisierung oder
Störstellenleitung sind in dieser Probe nicht zu erwarten. Des Weiteren
ist Probe 2 beidseitig mit einer Antireflexschicht versehen, wodurch eine
optimale Lichtankopplung gewährleistet ist.

Aufgrund der starken Dotierung beider Proben wird für beide Elektro-
nensysteme eine Spindephasierung durch den Dyakonov-Perel-Mechanis-
mus erwartet. Die Fermi-Kante liegt bei k = kf 6= 0, sodass die Entar-
tung der elektronischen Zustände gemäß der Spinaufspaltung ~Ω(~k) im
Leitungsband aufgehoben ist.[104] Weiterhin sind die Elektronenwellen-
funktionen über eine große Anzahl an Einheitszellen delokalisiert.
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Abbildung 4.6: Die schwarzen Kreise zeigen die Ableitung der Spinkor-
relation freier Leitungsbandelektronen, welche in einem transversalen
Magnetfeld von B = 6 T bei einer Temperatur von T = 20 K mit ihrer
Larmor-Frequenz präzidieren. Die Laserenergie beträgt E = 1,514 eV.
Die Wirkung von Spindephasierungsprozessen ist deutlich an der Ab-
nahme der Amplitude für ∆t→∞ zu erkennen. In rot ist die nach Glei-
chung 4.3 durchgeführte numerische Anpassung abgebildet und zeigt
eine sehr gute Übereinstimmung. Die Bandbreite bei dieser Messung
beträgt 60 GHz und ist durch die Zahl der Schritte in einer Pulssequenz
gegebenen.

Abbildung 4.6 stellt die Ableitung der Spinkorrelation von Probe 1 bei
einem Magnetfeld von B = 6 T und einer Temperatur von T = 20 K im
Bereich zwischen 75 ps bis 820 ps dar.11 Die als schwarze Kreise einge-
zeichneten Daten wurden dabei nach dem Pulsabstand differenziert, um
ein langsam variierenden Untergrund zu entfernen (siehe Abschnitt 4.2.4).
Die präsentierten Daten stellen die erstmalige Messung ultraschneller Spin-
korrelationen in Halbleitern da.

Die Daten können für einen der Spinkorrelation zugrunde liegenden
freien Induktionszerfall ∝ cos(ωlt) exp(−t/τs) durch

d

d∆tσ
2
θ ∝ {ωlτs sin(ωl∆t) + cos(ωl∆t)} e−∆t/τs (4.3)

11Der minimale Pulsabstand von ∆t = 75 ps ist durch die nichtlineare Antwort des
Detektors begrenzt. Diese wird durch die vergleichsweise langsamen Photodioden
verursacht.
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beschrieben werden12 und besitzen die Form einer gedämpften harmoni-
schen Schwingung. Hier ist ωl = ~−1geµbB die Larmor-Frequenz, τs die
Spindephasierungszeit und ge der effektive Elektronen g-Faktor. Die nume-
rische Optimierung von Gleichung 4.3 bzgl. ωl, τs sowie einer Konstanten,
welche die Oszillationsamplitude beschreibt, bildet die gemessenen Daten
über den gesamten abgetasteten Zeitbereich mit sehr hoher Genauigkeit
ab.

Die Extrapolation der Optimierung nach ∆t = 0 liefert eine Nullstel-
le und zeigt an, dass die Spinkorrelation hier wie erwartet maximal ist.
In Folge der Wechselwirkung der Elektronenspins mit dem externen Ma-
gnetfeld wird eine oszillierende Spinkorrelation detektiert. Hierbei ist die
Frequenz dieser periodischen Projektionsänderung auf die Beobachtungs-
richtung durch die Larmor-Frequenz gegeben. Durch Spindephasierung
nimmt die Spinkorrelation mit größerem Pulsabstand ab. Für ∆t → ∞
ist die Spinkorrelation des Elektronensystems zerfallen, sodass beide La-
serpulsrotationen unkorreliert sind.

Abbildung 4.7 stellt die Larmor-Frequenz νl als Funktion der angelegten
Magnetfeldstärke im Bereich zwischen 0,5 T und 8 T dar. Die aus den Mes-
sungen extrahierten Datenpunkte sind als schwarze Kreise eingezeichnet.
Die rote Linie ist die numerische Anpassung mittels

νl = µbh
−1ge ·B, (4.4)

wodurch ein Elektronen g-Faktor von ge = −0, 236 extrahiert wird. Dieser
Wert liegt im Bereich der Literaturwerte.[105] Das Vorzeichen wurde aus
der Relation

ge = −0, 48 + β · E (4.5)
ergänzt, welche die Energieabhängigkeit des g-Faktors beschreibt. Weiter-
hin wird der gemessene Wert des g-Faktors zur Bestimmung von β =
5,3 eV−1 in Gleichung 4.5 benutzt. Dieser Wert weicht von dem aus den
Referenzen [62, 106] ab und kann durch die starke Dotierung und der
damit verursachten Bandkantenrenormierung [107] bedingt sein.

In Abbildung 4.8 ist die Abhängigkeit der Spindephasierungszeit τs von
der angelegten transversalen Magnetfeldstärke auf einem Intervall von 0 T
12Gleichung 4.3 stellt eine Näherung für den inhomogenen Anteil zur Spindephasie-

rung dar.
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Abbildung 4.7: Larmor-Frequenz als Funktion des Magnetfelds. In rot
ist die numerische Anpassung auf Basis von Gleichung 4.4 eingezeichnet.
Die Fehlerbalken sind die jeweiligen 150σ-Vertrauensintervalle der nu-
merischen Optimierung und verdeutlichen dessen Zuverlässigkeit. Für
B = 8 T wird eine Larmor-Frequenz von νl ≈ 25 GHz detektiert. Der
aus der Steigung extrahierte Elektronen g-Faktor beträgt |ge| = 0, 236.

bis 8 T dargestellt. Die Spindephasierungszeit ist eine monoton fallende
Funktion der angelegten Magnetfeldstärke. Für B → 0 sättigt τs auf
einen gemessenen Wert von τs(B = 0) = 360 ps ab,13 wobei der relati-
ve Fehler der numerischen Anpassung auf 20 % steigt. Dieser gemessene
Wert liegt im Bereich der bereits zuvor in n-GaAs gemessenen Spindepha-
sierungszeiten [108], wodurch als Spindephasierung der Dyakanov-Perel-
Mechanismus bestätigt wird. Dieser ist durch

τ−1
s = 32

105γ3
−1α2 Ef

3

~2Eg
· τp (4.6)

mit der Impulsstreuzeit τp der Ladungsträger an der Fermi-Kante verbun-
den. Bei tiefen Temperaturen ist als Impulsstreumechanismus die Streu-
ung an ionisierten Störstellen dominant, sodass in Gleichung 4.6 γ3 = 6
13Durch die Untergrundkorrektur mittels elektro-optischen Modulator kann auch im

Bereich verschwindender Larmor-Präzession gemessen werden.
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Abbildung 4.8: Abhängigkeit der Spindephasierungszeit τs vom angeleg-
ten Magnetfeld. Der gemessene Wert τs(B = 0) ist durch den Dyakonov-
Perel-Mechanismus bestimmt. Für steigendes Magnetfeld wird dieser
durch die Wirkung einer g-Faktor-Fluktuation überlagert. Der Bereich
B > 6 T wird nicht zur Anpassung genutzt, da hier die in Abschnitt 3.4
beschriebenen Effekte durch Landau-Quantisierung einsetzen.

und α = 0.07 ist.[109] Weiterhin bezeichnet Eg die Bandlücke. Mit Hilfe
von Gleichung 4.6 wird τp = 70 fs berechnet. Ein Literaturvergleich zeigt
gute Übereinstimmung.[110]

Zudem ist in 4.8 abgebildet, dass bei Vergrößerung des Magnetfelds die
Spindephasierungszeit abnimmt. Qualitativ ist der Verlauf von τs(B) un-
erwartet: Klassisch werden die Elektronen durch das Magnetfeld aufgrund
der wirkenden Lorentz-Kraft auf Kreisbahnen abgelenkt. Dadurch fin-
den ständige Impulsänderungen auf der Zeitskala der Zyklotron-Frequenz
statt, sodass eine effektive Mittelung der Impulszustände des Elektronen-
gases stattfindet. Das System gelangt folglich mit steigendem Magnetfeld
in den Bereich des ”motional narrowing“, sodass eine Zunahme der Spin-
dephasierungszeit erwartet werden kann. Kikkawa et al. [111] haben die-
ses ”Quenchen“des Dyakonov-Perel-Mechnismus in noch stärker dotiertem
GaAs mittels resonanter Spinverstärkung beobachtet. Eine umfangreiche
theoretische Arbeit zur Spindephasierung im Magnetfeld eines dreidimen-
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sionalen Elektronengases haben Bronold et al. [103] verfasst, in der insbe-
sondere der Effekt der unterschiedlichen Elektronenbesetzung der Quan-
tenzustände um die Fermi-Kante berücksichtigt ist. Dieser inhomogene
Effekt wird erst bei Feldstärken B > 15 T dominant.

Die beobachtete Abnahme kann durch eine inhomogene Verteilung der
Elektronen-g-Faktoren im untersuchten Spinensemble erklärt werden. Da-
durch präzidieren die magnetischen Momente mit unterschiedlichen Lar-
mor-Frequenzen, wodurch der Ensemble-Spin zerfällt. Demnach findet ein
Übergang von homogener zu inhomogener Spindephasierung mit steigen-
dem Magnetfeld statt. Die eingezeichnete, rote Linie ist die Anpassung,
welche auf der inversen Breite eines approximierten Voigt-Profils beruht:

τs(B) = (π wv)−1 ≈ 1
π

(
c0γh +

√
c1γ2

h + (γi/π)2
)−1

. (4.7)

Darin ist γh = 1/τs(0) die homogene Spindephasierungsrate, welche bei
B = 0 gemessen wird. Die Größen c0 und c1 sind Konstanten.[112] Der
inhomogene Anteil der Spindephasierung wird durch die Standardabwei-
chung der g-Faktor-Verteilung σg charakterisiert und ist direkt mit der
inhomogenen Spindephasierungsrate via γi = σgµbB/~ verbunden. Die
Anpassung mit Gleichung 4.7 bezüglich γh und γi liefert σ(1)

g = 3,4× 10−3.
Bemerkenswerterweise lässt sich der inhomogene Anteil der Spindepha-

sierung durch ein einfaches Modell der Wirkung einer im Gitter fluktu-
ierenden Dotierungsdichte auf den Elektronen-g-Faktor beschreiben: Das
Fermi-Niveau der Leitungsbandelektronen ist im gesamten System kon-
stant. Die thermodynamisch bedingten stochastischen Abweichungen der
Dotierung vom Mittelwert erzeugen lokale Raumladungszonen δρ(r), wel-
che die Bandstruktur relativ zur Fermi-Energie durch ein zusätzliches
Potential verschiebt. In erster Näherung jedoch propagiert ein Leitungs-
bandelektron ungestört durch diese Umgebung über eine Distanz von
r = vf · τp/2. Darin ist vf =

√
2Ef/me die Fermi-Geschwindigkeit. In-

nerhalb der Spindephasierungszeit wird vom Elektron diese Umgebung
über ein Volumen

V = 4
3π r

3 · τs/τp (4.8)

gemittelt, wobei unter den angegebenen Bedingungen V ≈ 0,1 µm3 ist. Bei
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rein stochastischer Verteilung der Dotieratome fluktuiert deren Anzahl in
einem solchen Volumen mit δN =

√
V · nd und resultiert aufgrund der

Energieabhängigkeit des g-Faktors in einer Fluktuation δg. Mit

δg = ∂g

∂E

∂E

∂nd
δnd (4.9a)

δnd =δN/V (4.9b)

liefert dieses Modell zusammen mit Gleichung 4.5 eine quantitative Ab-
schätzung von σ(1)

g = 5, 4·10−4. Dieser Wert ist ein Faktor sechs kleiner als
der experimentell beobachtete Wert, jedoch deutlich größer als der übliche
inhomogene Effekt durch Elektronen in unterschiedlichen k-Zuständen um
die Fermi-Kante.[103]

Auch andere Inhomogenitäten können zum gemessenen Wert von σ
(1)
g

beitragen. Die Variation des Messvolumens durch Verschiebung des Strahl-
fokus auf der Probe ergibt eine Standardabweichung von σg = 9, 6 · 10−4.
Dieser Wert entspricht der oberen Grenze der Messgenauigkeit und kann
die gemessene Inhomogenität nicht vollständig erklären.

Mit Hilfe des entwickelten Modells lässt sich die Abhängigkeit der g-
Faktor-Verteilung von der Dotierungsdichte ableiten und mit dem Experi-
ment vergleichen. Aus der Kombination der Zusammenhänge in Gleichung
4.2, 4.8 und 4.9 folgt:

σg ∝
∂EF

∂nd

∣∣∣
nd

δn ∝ n2/3
d

√
τs(0) (4.10)

und wird im Folgenden mit den experimentellen Daten von Probe 2 ver-
glichen.

Abbildung 4.9 zeigt die an Probe 2 gemessene Spindephasierungszeit
in Abhängigkeit der angelegten Magnetfeldstärke. Für B → 0 wird eine
Spindephasierungszeit von τs = 980 ps gemessen. Dies entspricht quali-
tativ der Erwartung durch den Dyakonov-Perel-Mechanismus: Aufgrund
der geringeren Dotierung liegt die Fermi-Kante näher am Leistungsband-
minimum, sodass die Spinaufspaltung ~Ω(k) kleiner ist. In Folge dessen
wird eine im Vergleich zu Probe 1 längere Spindephasierungszeit beobach-
tet. Weiterhin wird aus diesem Wert eine Impulsstreuzeit von τp = 380 fs.
Auch dieser Wert ist durch ionisierte Störstellenstreuung limitiert.
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Abbildung 4.9: Abhängigkeit der Spindephasierungszeit τs vom angeleg-
ten Magnetfeld in Probe 2. Die kleinere Spinaufspaltung an der Fermi-
Kante führt zu einer längeren Spindephasierungszeit τs(B = 0) im Ver-
gleich zu Probe 1. Für steigendes Magnetfeld nimmt τs entsprechend
der inversen Breite eines Voigt-Profiles ab und bestätigt qualitativ die
Erwartung für σg nach Gleichung 4.9.

Interessanterweise nimmt auch in dieser Probe die Spindephasierungs-
zeit mit steigendem Magnetfeld ab. Zur Quantifizierung wird eine numeri-
sche Anpassung gemäß Gleichung 4.6 durchgeführt, welche als rote Linie
in Abbildung 4.9 eingezeichnet ist. Die extrahierte Breite der g-Faktor-
Verteilung in Probe 2 beträgt σ(2)

g = 2, 8 · 10−4 und ist um 18 % geringer
als die von Probe 1. Diese beobachtete Abnahme bestätigt qualitativ die
Prognose des Modells basierend auf Gleichung 4.10 zusammen mit den
Spindephasierungszeiten bei B = 0 in Probe 1 und 2.

Das Verhältnis der g-Faktor-Fluktuation beider Proben beträgt

σ(2)
g /σ(1)

g ≈ 0,82 , (4.11)

wobei nach Gleichung 4.10 als theoretischer Wert ein Verhältnis von 0,63
erwartet wird. Diese quantitative Abweichung kann durch den Wert des lo-
kalen Mittelungsvolumen verursacht sein (siehe Gleichung 4.8). Weiterhin
sind Effekte z.B. durch Elektron-Elektron-Wechselwirkung oder Abschir-
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mung nicht in diesem einfachen Modell berücksichtigt. Dennoch ist die
abgeschätzte Wirkung einer fluktuierenden Dotierstoffkonzentration auf
die Spindephasierung von n-GaAs im Magnetfeld um Größenordnungen
stärker als der übliche Mechanismus durch Elektronen in unterschiedlichen
Quantenzuständen an der Fermi-Kante.

4.4 Zusammenfassung

In diesem Kapitel wurde zunächst die experimentelle Umsetzung der ul-
traschnelle Spinrauschspektroskopie demonstriert. Besonderer Wert wur-
de auf die ausführliche Beschreibung des Aufbaus dieser neuen Messmetho-
de gelegt. Dabei wurde die bisher zur Verfügung stehende Bandbreite um
mehr als zwei Größenordnungen erhöht. Untersuchungen von Magnonen
in Yttrium-Eisen-Granat werden dadurch ermöglicht.[113, 114]

Ein Demonstrationsexperiment in hochdotiertem GaAs wurde durch-
geführt. Die gemessene Spindephasierungszeit bei B = 0 stimmt mit zuvor
bestimmten Werten aus der Literatur überein und zeigt die Verlässlichkeit
der neuen Messmethode. Die Bedeutung des Dyakonov-Perel-Mechanismus
für die Spindynamik in n-GaAs wurde bestätigt. Weiterhin wurden Hin-
weise auf einen bisher unberücksichtigten Spindephasierungsmechanismus
stark delokalisierter Elektronen im Magnetfeld gefunden. Diese Beobach-
tung ist im Wesentlichen durch die effiziente Mittelung über das vergleichs-
weise große Messvolumen ermöglicht.

Eine einfache Erklärung der beobachteten Abnahme der Spindephasie-
rungszeit mit steigendem Magnetfeld wurde entwickelt. Das Modell ba-
siert auf der unausweichlichen, statistischen Fluktuation der Dotierung.
Dadurch werden lokale Raumladungszonen erzeugt und der g-Faktor mo-
difiziert. Die Modifikation wird durch die Standardabweichung σg quanti-
fiziert. Diese beträgt in Probe 1 σ(1)

g = 3,4× 10−3. Mit Hilfe des Modells
wird eine Abnahme der Standardabweichung mit geringer Dotierung pro-
gnostiziert.

Ein zweites Experiment in geringer dotiertem n-GaAs wurde durch-
geführt. Die beobachtete Spindephasierungszeit ist ebenfalls konsistent
mit dem Dynakonov-Perel-Mechanismus. Auch hier wird eine deutliche
Abnahme mit steigendem Magnetfeld beobachtet. Die extrahierte Stan-
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dardabweichung beträgt σ(2)
g = 2, 8 · 10−4. Hierdurch wird die Progno-

se des Modells qualitativ bestätigt. Die quantitative Abweichung beträgt
25 %. Diese Abweichung kann durch das lokale Mittelungsvolumen Glei-
chung 4.8 verursacht sein. Dennoch ist der vorgeschlagene Mechanismus
gegenüber dem bisher üblichem inhomogenen Mechanismus durch die kon-
tinuierliche Elektronenbesetzung um die Fermi-Kante im Magnetfeld do-
minant.
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Kapitel 5

Zusammenfassung

In dieser Arbeit wurde ein umfassendes Bild der Spindynamik in n-dotier-
tem GaAs mittels Spinrauschspektroskopie präsentiert. Dabei wurde so-
wohl das Elektronengas des Leitungsbands in stark n-dotiertem GaAs als
auch das nicht-wechselwirkende System aus Donatorelektronen in schwach
dotiertem GaAs einheitlich mittels Spinrauschspektroskopie untersucht.
Der gesamte Zeitbereich der in dieser Arbeit untersuchten Spindynamik
erstreckt sich von wenigen Hundert Pikosekunden des delokalisierten Elek-
tronensystems im Magnetfeld mehrerer Tesla bis hinauf zu mehreren Hun-
dert Mikrosekunden des Kernspinsystems im Bereich lokaler Magnetfelder
des Gitters.

Im Bereich der Donatorelektronen wurde erstmalig durch Spinrausch-
spektroskopie die endliche Overhauser-Verschiebung der Präzessionsdyna-
mik eines Elektronenspin-Ensembles beobachtet. Die gemessenen Daten
zeigen eindeutig die maxwell-artige Kernfeldverteilung, welche als trans-
versale Komponente im Modell der Spindephasierung durch Hyperfein-
wechselwirkung erwartet wird. Ein Wert von δBn = 4,6 mT wurde aus
den Daten extrahiert. Zur Untersuchung des Grenzfalls geringer Abfra-
geleistungen konnte die experimentelle Sensitivität derart gesteigert wer-
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den, dass im stark verdünnten Ensemble nur noch eine äußerst schwa-
che Abhängigkeit der longitudinalen Spindephasierungszeit von der Anre-
gungsdichte beobachtet wurde. Hier wurde erstmalig ein Wert von τk =
310 ns für eine effektive Restanregungsdichte von drei Größenordnungen
unterhalb der Donatordichte gemessen. Der gemessene Wert ist intrinsisch
limitiert und konnte der Rückwirkung des Kernspinbads auf die Elektro-
nenspindynamik zugeordnet werden.

Weiterhin wurde der Einfluss einer endlichen Korrelationszeit erstmalig
auf die spektrale Form des Spinrauschspektrums durch ein quantitatives
Modell beschrieben. Die Verteilung der Rauschleistung bei moderater An-
regung zwischen longitudinaler und transversaler Komponente konnte in
dieser Arbeit erstmalig erklärt werden und macht die außerordentliche Be-
deutung der Anregung auf die Spindynamik eines stark verdünnten Elek-
tronenensembles klar. Die durchgeführten Messungen zeigen das facetten-
reiche Zusammenspiel des Kern- und Elektronenspinsystems in schwach
dotiertem GaAs, wie es in der gesamten Klasse der III-V Halbleitermate-
rialien erwartet werden kann.

Ferner wurde im Rahmen dieser Arbeit erstmalig das Kernspinrauschen
in Halbleitern mittels optischer Spinrauschspektroskopie gemessen. Das
Kernspinrauschen wurde im Frequenzbereich ν < 65 kHz gefunden, wobei
die detektierten, scharfen Signaturen eindeutig der stochastischen Spinpo-
larisation der drei GaAs Gitterisotope zugeordnet werden konnten. Das
Kernspinrauschen überträgt sich durch Fluktuationen an der donatorge-
bundenen Exzitonenresonanz auf die optische Faraday-Rotationsfluktuati-
on. Die präsentierte Theorie erklärt mitunter quantitativ die beobachtete
Kernspinrauschleistung. Ebenfalls wurde das Kernspinrauschen bei Fel-
dern im Bereich lokaler Magnetfelder untersucht, welches eine signifikante,
komplexe Dynamik aufweist. Die Kernspinresonanzen zeigen eine deutli-
che, nicht lineare Abhängigkeit der Mittenfrequenz mit dem angelegten
Magnetfeld. Auch die Anzahl der beobachteten Resonanzen ist magnet-
feldabhängig. Die gemessene Dynamik deutet die Präsenz von Wechselwir-
kungen innerhalb des Kernbads des nahezu perfekten Halbleiters an. Diese
Beobachtungen ermöglichen die Untersuchung der Kernspindynamik ohne
Anwendung starker Magnetfelder oder intensiver Mikrowellenpulse. Dieser
Vorteil grenzt die Kernspinrauschspektroskopie deutlich von anderen Me-
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thoden wie der optisch detektierten Kernspinresonanzspektroskopie ab.
Somit können die in dieser Arbeit durchgeführten Beobachtungen den
Grundstein für weitere Untersuchung im Rahmen des ”Central Spin Pro-
blem“ legen. Insbesondere der Effekt interner Kernbad-Wechselwirkungen
auf die zeitliche Entwicklung eines einzelnen Zentralspins kann mit den
hier geschaffenen Grundlagen systematisch untersucht werden.

Daneben wurde die optische Antwort von GaAs im Magnetfeld im Be-
reich der Bandkante im Rahmen des klassischen Voigt-Effekts untersucht.
Zusammen mit der Interbandabsorption wird ein Hinweis auf die Ursache
der in Referenz [21] beobachteten Spinpolarisation geliefert. Auch Effek-
te durch die magnetfeldinduzierte Quantisierung der Elektronenorbits im
Leitungsband konnten anhand der Polarisation des transmittierten Laser-
lichts gemessen werden und wurden zur Bestimmung wichtiger halbleiter-
physikalischer Größen genutzt.

Darüber hinaus wurde in dieser Arbeit erstmalig die ultraschnelle Spin-
rauschspektroskopie experimentell umgesetzt. Es wurden Spindephasie-
rungzeiten im Bereich weniger Hundert Pikosekunden mittels Spinrausch-
spektroskopie gemessen. Dies erweitert das Anwendungsfeld der Spinrausch-
spektroskopie erheblich und ermöglicht zukünftig z. B. die Untersuchun-
gen von Magnonen in Yttrium-Eisen-Granat im Rahmen der festkörper-
basierten Bose-Einstein-Kondensation von Quasiteilchen. [113, 114]

Die Messmethode der ultraschnellen Spinrauschspektroskopie wurde auf
stark n-dotiertes GaAs angewandt. Durch die Detektion der Spindyna-
mik im transparenten Spektralbereich des Halbleiters konnte ein bisher
unberücksichtigter Spindephasierungsmechanismus im Magnetfeld aufge-
deckt werden. Er beruht auf der unausweichlichen, statistischen Schwan-
kung der Dotierung im Gitter. Der vorgeschlagenen Mechanismus ist dabei
deutlich stärker als der üblich angenommene Mechanismus durch die kon-
tinuierliche energetische Verteilung der Elektronen um die Fermi-Energie.
Die allgemeinen Grundannahmen des entwickelten Modells lassen eine Be-
deutung für die Spindephasierung aller hochdotierter Elektronensysteme
im Magnetfeld erwarten.

Zusammenfassend stellt diese Arbeit das komplexe Zusammenspiel aller
magnetischer Momente in n-GaAs im thermodynamischen Gleichgewicht
bei kryogenen Temperaturen dar.
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Anhang A

Anhang

A.1 Donatorgebundene Elektronen

A.1.1 Probenprozessierung
Entsprechend den experimentellen Anforderungen ist ein senkrechter Kreis-
zylinder durch das Substrat an die MBE-Schicht heran zu prozessieren.
Die Höhe des Zylinders entspricht dabei idealerweise der Substratdicke
h ≈ 630 µm. Der Durchmesser des Zugangslochs ist bestenfalls nur ge-
ringfügig größer als die Strahltaille des verwendeten Laserlichts:
d ≈ 15 µm > w0. Weiterhin darf die Oberflächenrauigkeit nicht schlechter
als
λ/10 ≈ 80 nm sein, da ansonsten die Rekollimierung des stark fokus-
sierten Laserlichts zur anschließenden Detektion nicht gewährleistet ist.
Das genannte Aspektverhältnis ist mit den zur Verfügung stehenden nass-
chemischen Verfahren im Reinraum des LNQE nicht zu erwarten. Dennoch
wird die Probe nass-chemisch prozessiert.1

1Eine weitere Möglichkeit wurde mit Herrn J. Koch vom Laser Zentrum Hannover
besprochen. Diese Alternative auf mikro-mechanischer Laserbearbeitung ist durch-
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Zur Vorbereitung des Zugangslochs wird aus dem Probenmaterial ein
4 mm× 4 mm großes Probenstück gebrochen. Dabei wird die Substratsei-
te entlang zweier zueinander senkrechter Kristallrichtungen vorgeritzt, ge-
spalten und mit der MBE-Schichtseite auf einen Präzessionsobjektträger
fixiert. Dabei werden die Kanten der Probe durch ein Wachs2 vor dem
Kontakt mit der Säure geschützt. Dies erleichtert die Handhabung der
Probe und vereinfacht die spätere Kontrolle des Ätzfortschritts.

Die zunächst verwendete Ätze besteht aus eine Lösung aus H2SO4,
H2O2 und H2O (vgl. Piranha-solution) im Verhältnis 29 mL : 24,7 mL :
24,7 mL. Dieses Verhältnis wird gewählt, damit der Ätzprozess diffusions-
limitiert stattfindet und die Oberfläche gleichmäßig geätzt wird.[115] Beim
Mischen von Wasserstoffperoxid mit der verdünnten Säure darf die Tem-
peratur nicht über 40 ◦C steigen, da ansonsten durch die stark exotherme
Reaktion Wasserstoffperoxid in Wasser und Wasserstoff zerfällt. Die an ei-
nem GaAs Referenzmaterial bestimmte Ätzrate beträgt etwa 110 nm s−1,
variiert zum Teil stark und hängt auch vom Alter der Lösung ab. Daher
wird die Ätzrate bei jeder neu erstellten Ätze an einem Referenzstück
bestimmt.

Zu Beginn des ersten Prozessierungsschritts wird die Probe in einem Ul-
traschallbad aus Aceton, Isopropanol, und Methanol gesäubert. Danach
wird durch Auftragen eines säurebeständigen Abdeckmittels ein zu Anfang
64 mm2 großer Bereich definiert, auf dem das Zugangsloch präpariert wird.
Die Positionierung des Zugangslochs wird dabei manuell unter einem opti-
schen Mikroskop etwa in der Mitte der Probe durchgeführt.3 Anschließend
wird die präparierte Probe ein weiteres Mal gereinigt und für einige Zeit
geätzt. Mit Hilfe eines konfokalen Mikroskops4 wird anhand der entstande-
nen Ätzstufe der Fortschritt kontrolliert. Dieser Vorgang wird bis zu einer
Membrandicke von 17 µm wiederholt, wobei der unbedeckte Bereich stetig
verkleinert wird, sodass ein trichterförmiges Loch entsteht. Die Wiederho-
lungen sind in Tabelle A.1 zusammengefasst und zeigen, dass eine gute
Kontrolle über die Ätzrate erreicht wurde. Nach Ende von Prozessschritt

aus vielversprechend, wurde aber nicht notwendig.
2Apiezon W
3Nach Kontakt mit Allresist wurde von einem lithografischen Prozess abgesehen, da

kein Lack den Anforderungen aufgrund des langen Ätzprozesses genügte.
4Leica DCM 3D
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A.1 Donatorgebundene Elektronen

Tabelle A.1: Überblick der Prozess-Schritte zum nass-chemischen Ätzen
des Zugangslochs

Schritt Dicke/(µm) Ätzrate/(µm/s)
1 640
2 290 0.1
3 188 0.07
4 128 0.08
5 84 0.1
6 31 kein Wert
7 27 0.12
8 22 0.12
9 17 0.12

9 ist der Boden des Zugangslochs etwa 160 µm× 260 µm groß.
Der nächste Schritt besteht aus dem Ätzen mit einem Zitronensäure /

Wasserstoffperoxid-Gemisch im Volumenverhältnis 2:1, welches GaAs se-
lektiv gegen AlAs ätzt.[116] Die Probe wird für 20 min in das Gemisch bei
Raumtemperatur getaucht. Das Ergebnis wird wiederum mittels konfoka-
lem Mikroskop überprüft. Die AlAs Schicht ist durch die vergleichsweise
glatte Oberfläche unter dem Mikroskop deutlich zu erkennen (nicht abge-
bildet). Auf diesen Schritt folgend wird die Probe in HF für 15 s getaucht,
wodurch die 100 nm-AlAs Schicht entfernt wird.[117] Das verbleibende
Übergitter wird durch zehnmaliges Tauchen der Probe abwechselnd in Zi-
tronensäure / H2O2 und HF entfernt. Zwischen dem Eintauchen wird die
Probe mit Reinwasser gespült.

A.1.2 Probendatenblatt
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Abbildung A.1: Datenblatt der untersuchten Donatorprobe
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A.2 Stokes Polarimeter

Das durch die Probe transmittierte Laserlicht wird mit einem selbstent-
wickelten Polarimeter analysiert. Dieses ist aus einem rotierendem λ/4-
Plättchen, einem Linearpolarisator und einem Photodetektor aufgebaut.
Dabei enthält der zeitliche Verlauf der optischen Leistung am Detektor
bei Rotation des λ/4-Plättchens die Information über den Polarisationszu-
stand des Lichts am Eingang des Polarimeters, welcher im Müller-Matrix
Formalismus beschrieben wird. Dabei werden die vier Stokes-Parameter
S0, S1, S2, S3 zu einem Stokes-Vektor

S =

S0
S1
S2
S3

 . (A.1)

zusammengefasst. Diese sind bezüglich der Leistung des Lichts P bzw.
dessen elektrischen Felds E auf folgende Weise definiert:

S0 =P0° + P90° = 〈E2
x + E2

y〉 (A.2a)
S1 =P0° − P90° = 〈E2

x − E2
y〉 (A.2b)

S2 =P45° − P134° = 〈2ExEy cos(δ)〉 (A.2c)
S3 =Pσ+ − Pσ− = 〈2ExEy sin(δ)〉. (A.2d)

Dabei bezeichnet z. B. P0° diejenige Leistungskomponente des einfal-
lenden Lichts, die durch ein um 0° gedrehter idealer Linearpolarisator
transmittiert wird. Anhand der Definition wird deutlich, dass z. B. S0 für
vollständig polarisiertes Licht die Gesamtleistung des Lichtes beschreibt.
Die Wirkung optischer Komponenten auf den Polarisationszustand kann
in diesem Formalismus durch Multiplikation einer der Optik entsprechen-
den 4 × 4 Matrix M von links an den Eingangs-Stokes-Vektor erhalten
werden:

Sout =M Sin. (A.3)
Folglich wird die mathematische Beschreibung der Wirkung einer Pola-
risationsoptik auf die Matrix-Vektor Multiplikation zurückgeführt. Eine
Auflistung der wichtigsten Polarisationsmatrizen findet sich in Referenz
[118, 119].
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A.3 Spinrauschspektroskopie in paramagnetischem
Gallium-Mangan-Arsenid

Die Dotierung mit Mangan-Atomen von GaAs führt zu einem Material,
welches halbleitende und ferromagnetische Eigenschaften kombiniert und
eine eigene Materialklasse bildet. Diese wird als verdünnter magnetischer
Halbleiter bezeichnet.[120]

A.3.1 Experiment

Die Probe ist ein d ≈ 70 nm Ga1−xMnxAs Dünnfilm mit einem Mangan
Anteil von x = 0, 045. Die Probe wurde an der Universität Würzburg von
Fanny Greullet in der Gruppe von Prof. Dr. Molenkamp mittels Moleku-
larstrahlepitaxie gewachsen. Für optische Transmissionsmessungen wurde
der Dünnfilm auf ein Saphiersubstrat transferiert.

Zur Vorbereitung der späteren Spinrauschmessungen werden Faraday-
Rotationsmessungen am Dünnfilm als Funktion der Probentemperatur
und Laserenergie durchgeführt. Dazu wird die Probe in einem Badkryo-
staten5 auf Temperaturen zwischen T = 1,2 K bis 65 K abgekühlt. Zus-
ätzlich stellt der Kryostat die für die Durchführung des Experiments not-
wendigen Magnetfeldstärken von B≈± 200 mT zur Verfügung wobei das
Magnetfeld parallel zur Probenoberfläche zeigt. Das zur Untersuchung ge-
nutzte linear polarisierte Laserlicht wird durch eine f = 25 cm Linse auf
die Probe mit einer Strahltaille von w0 ≈ 80 µm fokussiert. Das Experi-
ment wird in Faraday-Geometrie durchgeführt.

Abbildung A.2 zeigt die bei T = 1,2 K, einer einkommenden optischen
Leistung von P = 2,1 mW und einer Laserenerige von E = 1,538 07 eV
gemessene Faraday-Rotation als Funktion des Magnetfelds. Der Winkel
der Faraday-Rotation wurde dabei auf den Wert der Sättigung bei B =
−190 mT normiert und dort die Messung begonnen. Weiterhin wurde ein
paramagnetischer Anteil zur Faraday-Rotation aus den Daten durch eine
numerisch angepasste Gerade im Bereich B < 140 mT entfernt. Die Da-
ten zeigen klare Signaturen ferromagnetischer Ordnung, welche in Form
der Hysterese bei B = ±100 mT erkennbar sind. Referenz [121] kann die

5Oxford Spektromag
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Abbildung A.2: Hysterese der Magnetisierung in GaMnAs. Die physika-
lische Interpretation der Daten kann Referenz [121] entnommen werden.

Interpretation der Daten entnommen werden.
Abbildung A.3 (a) zeigt Faraday-Rotationsmessungen als Funktion des

Magnetfelds für verschiedene Probentemperaturen. Mit steigender Tempe-
ratur nimmt erwartungsgemäß die Sättigungsmagnetisierung ab, wodurch
die Curie Temperatur des Systems Tc experimentell bestimmt werden
kann. Abbildung A.3 (b) zeigt die aus (a) extrahierte Abhängigkeit der
Sättigungsrotation φ als Funktion der Temperatur. Für T = Tc = 60 K ist
keine signifikante Sättigungsrotation mehr messbar.

Abbildung A.3 (c) zeigt die bei T = 4,2 K und P ≈ 2 mW gemes-
sene Sättigungsrotation als Funktion der Abfrageenergie. Keine experi-
mentell signifikante Abhängigkeit ist erkennbar. Aufgrund der freien La-
dungsträgerdichte und der damit verbundenen hohen Abschirmung sowie
interner elektrischer Felder ist in GaMnAs die optische Resonanz des un-
tersuchten Valenzband-Leitungsbandübergangs stark verbreitert. Folglich
ist auf dem untersuchten Energiebereich keine deutliche Abhängigkeit zu
beobachten.

Abbildung A.4 zeigt das Ergebnis der Messungen mittels Spinrausch-
spektroskopie in paramagnetischen GaMnAs für drei Magnetfelder. Der
genutzte Elektromagnet wurde dabei nicht bezüglich des Probevolumens
kalibriert, sodass der durch diesen fließende Strom als Maß des erzeug-
ten Magnetfelds angegeben ist. Dabei wurde die Probe in einen Durch-
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Abbildung A.3: Links: Faraday-Rotation in GaMnAs als Funktion des
Magnetfelds. Mitte: Sättigungsrotation in Abhängigkeit der Tempera-
tur. Rechts: Einfluss der Abfrage-Energie auf die Sättigungsrotation.

flußkryostaten eingebaut und ein transversales Magnetfeld angelegt. Die
Laserenergie beträgt etwa E = 1,4938 eV.
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Abbildung A.4: Gemessenes Rauschleistungsspektrum in paramagneti-
schem GaMnAs berechnet aus der Differenz der Spektren bei B1 = 0 mT
und B2 ∝ 6 A, ∝ 3 A und ∝ 1 A.
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• F. Berski, J. Hübner, M. Oestreich, A. Ludwig, A. D. Wieck und
M. Glazov, ”Interplay of Electron and Nuclear Spin Noise in n-Type
GaAs“, Phys. Rev. Lett. 115, 176601 (2015).

• F.Berski, H. Kuhn, J.G. Lonnemann, J. Hübner und M. Oestreich,
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Übernahme des Korreferats bedanken sowie bei Herrn Prof. Dr. Holger
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