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Kapitel 1

Motivation

1.1 Warum ist Quanteninformationsverarbeitung

niitzlich?

In der heutigen Zeit spielt das Verarbeiten von groflen Datenmengen eine immer wich-
tigere Rolle. Dies umfasst viele Bereiche unseres Lebens, z.B. Logistik, Ingenieurwe-
sen, Massenmedien, Finanzwesen und die Wissenschaft. Hierfiir sind hohe Rechenka-
pazititen notwendig, sei es bei der virtuellen Simulation von komplexen Maschinen,
das effiziente Durchsuchen von Datenbanken oder die Verarbeitung und sichere Uber-
tragung von groflen Datenmengen. Die Rechenleistung von Computern wurde in den
vergangenen Jahrzehnten stark verbessert. Die ersten Computer (z.B. die Zuse Z3) ba-
sierten auf Relais, welche einen hohen Energieverbrauch pro Rechenschritt hatten. Im
Jahr 1951 wurde diese Technologie von dem ersten kommerziellen Elektronenréhren-
Computer UNIVAC I abgelost [1]. Ab 1959 wurde der Siemens 2002 ausgeliefert, dessen
Rechenleistung vollstédndig auf Transistorbasis beruht. Mit der Erfindung seriengefer-
tigter Silizium-Mikroprozessoren wurden Computer immer kleiner und leistungsfihiger.
Der im Jahr 1969 fiir einen elektronischen Taschenrechner entwickelte Mikroprozessor
Intel 4004 hat eine Verarbeitungsbreite von 4 Bit und besteht aus 2300 Transistoren [2].
Heutzutage sind Computer aus unserem téglichen Leben nicht mehr wegzudenken. Mit
dem ,,Personal Computer” (PC) steht in 79 % der deutschen Haushalte eine digitale Re-
chenmaschine (Stand 1.1.2009) [3]. Moderne kommerziell erhéltliche Mikroprozessoren
bestehen aus einigen 100 Millionen Transistoren, welche in einer 45 nm Fertigungstech-
nik hergestellt werden. Die Fertigungstechnik energiesparender Transistoren liegt bereits
bei 32nm [4]. Als technologische Grenze gilt eine Gatterbreite im Bereich von 10 nm [5].

Dies entspricht etwa 30 Siliziumatomen. Es ist daher nicht mdéglich die Transistordichte
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auf einem Mikrochip wesentlich weiter zu erhohen, um grolere Leistungen zu erzielen.
Ebenso miissen bei Transistoren im Nanometer-Bereich quantenmechanische Effekte be-

riicksichtigt werden.

Der Nobelpreistriager Richard P. Feynman erkannte bereits im Jahr 1982 die Moglich-
keit, dass eine Turing-Maschine auf quantenmechanischer Basis die Leistung klassischer
Systeme bei weitem iibertreffen kann [6]. Wahrend die , klassischen* Computer mit zwei
Zustanden arbeiten (0 und 1) kénnten Quantencomputer die Superpositionen zweier Zu-
stdnde verarbeiten. Diese Zustinde konnten zum Beispiel durch eine Eigenschaft von
Elektronen, dem Spin, definiert werden (|1) und ||)). Der Zustand eines klassichen Bits

ist entweder 0 oder 1, wihrend das Quantenbit eine Superposition zweier Zusténde

Y =alt) + Bl

einnehmen kann. Die Amplituden « und g sind komplexe Zahlen, fiir die lediglich die
Bedingung |a|? + |3]> = 1 gilt. Bei klassischen Systemen werden 8 Bits zu einem Byte
zusammengefasst. Dies ermoglicht, dass ein Byte ganze Zahlen von 0 bis 255 darstellen
kann. Ebenso lassen sich auch Quantenbits zusammenfassen. Ein n-Quantenbit System
hat dabei 2" zueinander orthogonale Zustédnde. Durch die Verschrinkung von Quan-
tenbits kann nur noch die Gesamtheit der Quantenbits definiert werden, ein einzelnes
Quantenbit hat keinen definierten Zustand mehr. n verschrinkte Quantenbits konnen
einen beliebigen Satz von n klassischen Bits gleichzeitig darstellen. Dies fiihrt dazu, dass
ein Quantencomputer mit n verschriankten Quantenbits bis zu 2" Rechenoperationen
gleichzeitig durchfiithren kann [7]. Dazu wird an dieser Stelle ein einfaches Beispiel gege-
ben. Wird auf ein einzelnes Quantenbit eine NOT-Gatteroperation angewendet, so wird

der Zustand 1) von

v=al 1)+ 5
nach
V' =all)+ Bl 1)

manipuliert. Eine Gatteroperation hat in diesem Fall zwei Manipulationen durchge-
fiihrt.
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Wird dieses Beispiel fiir zwei verschrinkte Quantenbits durchgefiihrt, so ergibt sich eine

Manipulation von

e =al D) + BT D) FAE D+

zu

vy =al L)+ B+ + ot ).

Eine Gatteroperation hat damit 4 Manipulationen parallel durchgefithrt. Damit ein
Quantencomputer diesen Vorteil gegeniiber klassischen Systemen ausnutzen kann, muss
er auf Quantenalgorithmen zuriickgreifen, von denen bereits zahlreiche Niitzliche exis-
tieren. Beispiele hierfiir sind der von P. W. Shor entwickelte Algorithmus zur Primfak-
torzerlegung [8], die Fouriertransformation von D. Coppersmith [9] sowie eine effiziente
Datenbanksuche von L. K. Grover [10].

Aus unserem heutigen Verstdndnis der Physik gibt es keinen fundamentalen Grund, wes-
halb die Realisierung eines Quantencomputers unmoglich wére. ,,Die Frage ist daher nicht
ob, sondern vielmehr wann dies stattfinden wird“ [11].
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1.2 Quantengatter

Zur Realisierung eines Quantencomputers werden verschiedene Moglichkeiten einer quan-
tenmechanischen Datenverarbeitung erforscht. Dazu gehoren lonen in elektromagneti-
schen Fallen [12], Kernspinresonaz-Spektroskopie , Josephson-Kontakte [16], Quan-
tenelektrodynamische Kavitdten und FElektronenspins in Quantenpunkten [18]. Mit
der letztgenannten Methode beschéaftigt sich diese Arbeit. Diese Methode bietet einen
vielversprechenden Ansatz. Es sollte moglich sein, ein Quantenpunktfeld mit mehr als
100 gekoppelten Quantenpunkten zu erstellen [19]. Dabei soll der Elektronenspin in ei-
nem Quantenpunkt ein Quantenbit darstellen. Das Quantenbit wird folglich durch den
Zustand eines Spin 1/2-Teilchens eindeutig definiert . Das Quantenbit muss zunéchst
erzeugt, kontrolliert und ausgelesen werden kénnen . Diese Kernpunkte werden in die-
ser Arbeit durch experimentelle Messungen untersucht. Dazu werden Elektronenspins in
einem negativ dotierten (In,Ga)As/GaAs Quantenpunkt-Ensemble mit Laserpulsen von
unterschiedlicher zeitlicher Lange (von 2 bis zu 80 ps) polarisiert. Der Zustand der Spins
kann durch zeitaufgeloste Faraday-Rotations-Messungen oder durch Messung der Ellipti-
zitdt eines Lichtstrahls detektiert werden. Diese beiden Detektionsschemata werden mit-
einander verglichen. Bei der Realisierung eines Quantencomputers ist die Dekohérenz der
Spins ein grofles Hindernis. Dieses Problem kann durch Quantenfehlerkorrektur behoben
werden, allerdings muss die ,,Schaltzeit“ der Quantenbits um den Faktor 10*-10° kiirzer
als die Dekohérenzzeit sein 24]. Die Dekohérenzzeit von Spins in (In,Ga)As/GaAs
Quantenpunkten liegt im Mikrosekunden-Bereich [25], wodurch notwendige Schaltzeiten
nicht mehr durch elektrische Schaltungen erreicht werden kénnen. Es werden Ergebnisse
zur ultraschnellen optischen Spinrotation vorgestellt. Dadurch kann der Spin in jede be-
liebige Position auf der Oberflache der Blochkugel gebracht werden. Der ,,Schaltvorgang*
erfolgt dabei in einer Pikosekunden-Zeitskala. Diese kohdrente Manipulation macht aus

dem Spin ein Quantenbit.

Zusétzlich wird eine kontrollierbare Verschrankung zwischen den Quantenbits benotigt
[26], welches beispielsweise durch Coulomb-Wechselwirkung in zwei gekoppelten Quan-
tenpunkten ermoglicht wird [20]. Die Wechselwirkung zweier Spins S; und Sy kann durch

einen Heisenberg-Hamiltonian

Hy(t) = JS; - S, (1.1)

ausgedriickt werden. Die Kopplungsstérke J kann in gekoppelten Quantenpunkten durch

elektrische und magnetische Felder kontrolliert werden.
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Bisher wurde diese Kopplung von Elektronenspins in einem Quantenpunktmolekiil, wel-
ches aus zwei Quantenpunkten besteht, nachgewiesen 135]. Die Wechselwirkung wird
durch quantenmechanisches Tunneln erméglicht, dies bedingt allerdings einen geringen
Abstand der beiden Spins. Dieser betriagt etwa 40 nm, wobei die Kopplungskonstante im
Bereich von 0,1 peV liegt.

Ein Nachteil bei der Betrachtung von Spinensembles, gegeniiber einzelnen Spins in Quan-
tenpunktmolekiilen, ist eine durch Inhomogenitéten verursachte Dephasierung der Spin-
zustande. Allerdings ist es durch periodische, optische Anregung moglich, diesen Effekt
ZUu minimieren . Die Betrachtung von Ensembles hat den Vorteil, dass durch die hohe
Anzahl an Spins das Signal-Rausch-Verhéltnis deutlich erhéht wird. Des Weiteren ist ein
Quantenbit, welches aus vielen Elektronenspins besteht, robust gegeniiber dem Verlust

der Kohérenz einzelner Spins.

In dieser Arbeit werden Messergebnisse dargestellt, die eine Wechselwirkung zweier Spin-
Unterensembles innerhalb eines selbstorganisierten Quantenpunktensembles zeigen. Der
Abstand der Spins betrdgt dabei bis zu 110 nm. Die Kopplungskonstante liegt im Be-
reich um 1 peV und ist daher groler als in Quantenpunktmolekiilen. Diese langreichwei-
tige Wechselwirkung, welche die Kopplung von vielen Quantenbits erméglichen wiirde,
ist daher von hohem Interesse. Es wird gezeigt, dass sich in einem selbstorganisierten
Quantenpunktensemble eine kontrollierbare Verschrankung zweier Quantenbits erzeugen
lasst. Des Weiteren wird dargestellt, dass sich der Zustand dieses 2-Quantenbit-Gatters
durch optische Methoden manipulieren ldsst. Im Ausblick werden erste Messungen einer
Quantenbit-Tomographie dargestellt, welche das Auslesen der drei senkrecht zueinander

stehenden Spinkomponenten S, S, und S, ermdglicht.
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Kapitel 2

Grundlagen

In dieser Arbeit wird die Manipulation von Spins in Halbleiter-Nanostrukturen betrach-
tet. Dazu werden in diesem Kapitel theoretische Grundlagen erldutert, die zum Verstand-

nis der durchgefithrten Experimente und deren Auswertung beitragen sollen.

2.1 (In,Ga)As/GaAs Quantenpunkte

In diesem Abschnitt werden zunéchst grundlegende physikalische Eigenschaften der Ma-
terialien Indiumarsenid und Galliumarsenid beschrieben. Anschlielend wird die Methode

zur Herstellung eines selbstorganisierten Quantenpunktensembles beschrieben.

2.1.1 Die IlI-V Verbindungshalbleiter GaAs und InAs

An dieser Stelle sollen einige Eigenschaften von GaAs und InAs erlautert werden. Die-
se Verbindungshalbleiter bestehen aus Elementen der dritten und fiinften Hauptgrup-
pe des Periodensystems der Elemente. Thre Kristallstruktur besteht aus zwei kubisch-
flichenzentrierten Gittern (fcc) aus Ga bzw. In und As, die um ein Viertel ihrer Raum-
diagonalen verschoben sind. Diese Struktur wird als Zinkblende-Struktur bezeichnet. Die
Gitterkonstante a beider Halbleiter ist unterschiedlich. Sie betragt agaas = 0,5646 nm
bzw. apmas = 0,6048 nm bei Raumtemperatur [37].

Beide Verbindungshalbleiter haben eine direkte Bandstruktur. Dies bedeutet, dass die
Bandliicke £, im Zentrum der Brillouin-Zone minimal ist. An diesem I'-Punkt hat das

Leitungsband ein Minimum und Valenzband ein Maximum [3§]. Dadurch kann mittels
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eines Photons ein Elektron-Loch-Paar (Exziton) erzeugt werden. Bei dem in der Elek-
tronik haufig verwendeten Silizium ist dies aufgrund einer indirekten Bandstruktur nur
mit einem zusétzlichen Impulsiibertrag moéglich, welcher z.B. durch ein Phonon erfolgen
kann. Dies stellt fiir die gewiinschte Erzeugung von Exzitonen ein Hindernis dar, weshalb

fiir optische Anregungen direkte Halbleiter bevorzugt werden.

In der Atomphysik wird ein Orbital der Wellenfunktion nach dem Bahndrehimpuls
[ =0,1,2,3 auch s,p,d, f genannt. Dies wird auf die Festkorperphysik iibertragen [39].
In den verwendeten Halbleitern ist das Leitungsband im I'-Punkt s-artig. Dies ermdog-
licht, aufgrund der Spinentartung, zwei verschiedene Spinzustiande [1) und ||). Das Va-
lenzband ist p-artig und hat eine dreifache Entartung der magnetischen Quantenzahl
m = —1,0,+1, wobei jeder dieser drei Zusténde spinentartet ist. Die Russel-Saunders-
Kopplung (Spin-Bahn-Kopplung, LS-Kopplung) beschreibt den Gesamtdrehimpuls J als
vektorielle Summe des Bahndrehimpulses L und des Spins S (J = L + S). Dadurch
wird das Valenzband in ein Leichtlochband j = 3/2,j, = +1/2, ein Schwerlochband j =
3/2, j. = £3/2 und ein abgespaltenes Lochband j = 1/2, j, = +1/2 aufgespalten [40].
Im Zentrum der Brillouin-Zone sind Leicht- und Schwerlochband entartet, wiahrend das
abgespaltene Lochband um die Energie Eso (split-off) weiter abgesenkt ist. Das abge-
spaltene Lochband kann vernachléssigt werden, wenn die Energie der anregenden Pho-
tonen geringer ist als die Summe aus der Bandliicke und der Abspaltungsenergie Egsq.
Die Bezeichnungen Leichtloch und Schwerloch sind auf verschiedene effektive Massen zu-
riickzufiihren. Diese physikalische Grofle wurde eingefiihrt, da es bei der Berechnung von
Teilchenbewegungen innerhalb eines periodischen Potentialverlauf haufig gelingt, den Po-
tentialverlauf zu vernachléssigen, wenn fiir das Teilchen eine effektive Masse angenommen

wird. Die effektive Masse hingt mit der Kriimmung der Bandkante zusammen [41]:

1 10%E
m*  h Ok2

(2.1)

Die effektive Masse m* des schweren Loches betrégt in GaAs 0,5 m, (0,41 m, in InAs) und
die des leichten Loches 0,082m, (0,025m,.) [40]. m. ist wiederum die Ruhemasse eines
freien Elektrons, welche 511 keV betrédgt. Auch die Masse eines Elektrons unterscheidet
sich im Halbleiter von diesem Wert. Sie betragt in GaAs 0,066 m,. (0,026 m, in InAs).

Abbildung zeigt die schematische Struktur der Bandkanten um den I'-Punkt fiir den
direkten Halbleiter InAs. Der Bandverlauf von GaAs gleicht dem von InAs in diesem
Bereich qualitativ [42].
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A Energie Abbildung 2.1
Schematische Bandstruktur von InAs in
der Néhe des I'-Tals entlang der <100>

/\MSband und <111> Richtung im k-Raum. Darge-

T-Tal stellt sind das Leitungsband, Leichtloch-

<100> EQI <111> band, Schwerlochband und das abgespaltene
< Schweres > Lochband. Die Energie der Bandliicke be-
{- Lochband Kk tragt bei einer Temperatur von 300 K fiir

Eso dieses Material F;, = 0,354eV. Die Ener-

Leichtes Lochband gie des abgespaltenen Lochbandes ist um

"""" Eso = 0,35eV weiter abgesenkt. Der Verlauf
/r \ der Bandstruktur von GaAs dhnelt dem von
InAs, allerdings ist die Energie der Band-
Abgespaltenes Band liicke mit 1,424 eV deutlich gréer. Entwurf

nach [43].

2.1.2 Herstellung eines selbstorganisierten

Quantenpunktensembles

An dieser Stelle wird das allgemeine Verfahren beschrieben, mit dem die verwendete
Quantenpunktprobe hergestellt wurde. Bei der Molekularstrahlepitaxie (MBE - mole-
cular beam epitaxy) werden die verwendeten Ausgangsstoffe In, Ga und As erhitzt bis
sie verdampfen. Dies geschieht in einem Ultrahochvakuum bei einem Druck von etwa
10~ mbar, wodurch die mittlere freie Weglinge der verdampften Teilchen iiber 1000 m
betrigt [44]. Dadurch kénnen diese mittels mechanischer Blenden zu einem Teilchen-
strahl gebiindelt werden, welcher auf eine GaAs-Substratoberfliche gerichtet ist. Das
Substrat wird wiederum erwédrmt, um eine chemische Reaktion zu ermoglichen und um
die Diffusion auf der Oberfliche zu erhéhen [45]. Effusoren innerhalb der Apparatur
konnen Dotierstoffe in der gewiinschten Konzentration einbringen. Bei der verwendeten
Quantenpunktprobe wurde diese so dosiert, dass im Mittel ein zusétzliches Elektron pro
Quantenpunkt vorhanden ist [46]. Die durchgefithrte Wachstumstechnik ist die Stranski-
Krastanov-MBE-Methode [47]. Dabei wird auf das GaAs-Substrat InAs abgeschieden.
Aufgrund der unterschiedlichen Gitterkonstante kommt es dabei zu Verspannungen. Zu-
néchst bildet sich eine zweidimensionale Benetzungsschicht (engl.: Wettinglayer) bis eine
kritische Bedeckung aus ~ 1,7 Monolagen entstanden ist [48][49]. Danach bilden sich In-
seln, aus denen die Quantenpunkte entstehen [50]. Die Quantenpunkte haben eine Hohe
von 5 — 10nm, der Durchmesser betrigt 20 — 30nm [51]. Die Grofie und die Vertei-
lung der Quantenpunkte variiert und ist von der Wachstumstemperatur, dem Verhéltnis

von In und Ga innerhalb der Wettinglayer und der Schichtdicke abhéngig. Nach dem
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Wachsvorgang wurde die Quantenpunktprobe bei einer Temperatur von 945°C ausge-
heilt, um Gitterfehler zu reduzieren und um die Struktur der einzelnen Quantenpunkte

anzugleichen. Dadurch verringert sich die Linienbreite der Photolumineszenz :

2.2 Der Elektronenspin in einem Quantenpunkt

In diesem Abschnitt werden Eigenschaften der Elektronenspins innerhalb eines Quan-
tenpunktensembles beschrieben. Innerhalb eines Quantenpunktes befindet sich das Elek-
tron mit Impuls p in einem Potentialtopf, dessen Langenskalen vergleichbar mit der De-
Broglie-Wellenlédnge (Ape—progiie = 7/p) ist. Es ist folglich in allen drei Raumdimensionen
beschrinkt. Dadurch unterscheidet sich das Elektron in einem Quantenpunkt in einigen
Eigenschaften von einem freien Elektron. Ein wichtiger Unterschied ist, dass ein Elektron
in einem Quantenpunkt diskrete Energieniveaus besitzt, wodurch es Energie nicht mehr

kontinuierlich aufnehmen kann.

Zunéchst wird die optische Erzeugung einer Spinpolarisation beschrieben. Anschliefend
folgt die zeitliche Dynamik in einem senkrecht zur optischen Strahlausbreitung angeleg-
ten Magnetfeld. Die Spinpolarisation kann z. B. durch Messung der Faraday-Rotation
oder der Elliptizitat eines Probestrahls (engl.: to probe - priifen, untersuchen) bestimmt
werden. Die Mechanismen, die dieses ermdoglichen, werden ebenfalls vorgestellt. Des Wei-
teren beinhaltet dieser Abschnitt experimentelle Ergebnisse zur Spinkohérenz in einem
Quantenpunktensemble, die vor Beginn dieser Arbeit entstanden sind. Diese bilden eine

wichtige Grundlage fiir die im experimentellen Teil vorgestellten Messungen.

2.2.1 Optische Uberginge in Quantenpunkten

Optische Auswahlregeln ermdéglichen die Erzeugung einer Elektronen-Spinpolarisation
in Quantenpunkten. Dabei muss, unter Vernachlassigung von 2-Photonen Absorptions-
prozessen oder Prozesse hoherer Ordnung, die Bandliicke geringer sein als die Photo-
nenenergie um die Energieerhaltung zu erfiillen [53]. Um eine hohe Spinpolarisation zu
erreichen sollen Ubergiinge vom abgespaltenen Lochband in das Leitungsband vermieden
werden . Dies wird dadurch erreicht, dass die Photonenenergie fiir diesen Ubergang zu
gering ist. Ebenso kommt es durch die rdumliche Beschrinkung in den Quantenpunkten
zu einer Aufhebung der Entartung zwischen leichten und schweren Loéchern bei & = 0,
da die Energie des Leichtlochbandes um einige 10 meV weiter abgesenkt wird [51]. Daher

sollen diese Locher in den folgenden Betrachtungen vernachléssigt werden.
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(a) (b)

Grundzustand

Abbildung 2.2

Schematische Darstellung der erlaubten Ubergiinge durch optische Anregung.
Abbildung (a) zeigt dies fiir einen undotierten Quantenpunkt. Durch optische
Uberginge wird ein Elektron-Loch-Paar erzeugt, wobei der Gesamtspin +1 betréigt.
Dunkle Exzitonen mit Spin £+2 kénnen vernachléssigt werden. In Abbildung (b)
befindet sich, aufgrund von Dotierung, bereits ein Elektron im Grundzustand. Durch
Einstrahlung von Licht wird ein Trion erzeugt, welches aus einem
Elektronenspin-Singulett und einen Loch besteht. Entwurf nach [55].

In einem undotierten Quantenpunkt ist die Erzeugung eines Elektron-Loch-Paares (Ex-
ziton) die einfachste optische Anregung [55]. Abbildung (a) stellt die erlaubten opti-
schen Uberginge schematisch dar. Unter Erhaltung des Drehimpulses erzeugt linkshén-
dig zirkular polarisiertes Licht (¢7) ein Exziton mit Drehimpuls —1, welches aus einem
Elektron mit Zustand Spin-up [1) (je. = +1/2) und einem schweren Loch mit Zustand
Spin-down |{}) (jn. = —3/2) besteht. Analog dazu erzeugt rechtshéndig zirkular pola-
risiertes Licht (07) ein Exziton |}f}) mit Drehimpuls +1. Des Weiteren konnten dunkle
Ezzitonen, die aus |}}) oder [11}) bestehen, existieren. Um diese durch optische Anregung
zu erzeugen, muss zunéchst ein Biexziton generiert werden [56]. Da hierfiir ein Photon
mit hoherer Energie benotigt wird, werden in dieser Arbeit dunkle Exzitonen nicht weiter
beriicksichtigt. Abbildung 2.2 (b) stellt die erlaubten optischen Uberginge fiir einen, mit
einem Elektron geladenen, Quantenpunkt dar. Befindet sich das Elektron zunéchst im
|1)-Zustand, so kann durch o~ polarisiertes Licht ein Trion gebildet werden, welches aus
einem Spin-Singulett und einem Loch besteht |{1{}). Eine Anregung mit o+ polarisiertem
Licht kann, aufgrund des Pauli-Verbotes, nicht stattfinden. Analog dazu kann ein Elek-
tron im |1)-Zustand nur durch Licht mit einer Helizitét von +1 in den Trionenzustand

uberfithrt werden.
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Das Elektron in einem geladenen Quantenpunkt befindet sich zunéchst in einem beliebi-

gen Grundzustand

¥ = alt) + BI).

Fiir die komplexen Amplituden gilt |a|*+ |3|? = 1. Die Polarisation des Elektronenspins
wird durch den Spinvektor S = (S,, Sy, S,) definiert [57].

Sy = Re(af™)
Sy = —Im(af”)
Sz = (la = 161)/2

Analog dazu wird der Spinvektor der Trionenpolarisation J = (J,, Jy, J,) eingefiihrt. Ein
ultrakurzer, resonanter Puls (hier: o) vermischt den Elektronen- mit dem Trionenzu-
stand in eine kohérente Superposition. Bei maximaler Trionen-Anregungseffizienz ergibt

sich fiir den Mischzustand

ver = B - tal T,

Betragt die urspriingliche Komponente S, = 0, so wird diese auf —0,25 verdndert, die
anderen beiden Komponenten S, und S, verschwinden [58][59]. Durch die optische Anre-
gung wurde somit eine Spinpolarisation entgegen der Ausbreitungsrichtung des Lichtes
erzeugt. Die Auswirkung eines, senkrecht zu dieser Spinpolarisation, angelegten Magnet-

feldes wird im folgenden Unterabschnitt beschrieben.

2.2.2 Der effektive g-Faktor und die Larmorfrequenz

Ein magnetisches Feld koppelt iiber den Spin auf geladene Teilchen. Das magnetische

Moment p dieses Teilchens ist im freien Raum gegeben durch

p=—gpsS. (2.2)

Die Konstante pup ist das Bohrsche Magneton, die physikalische Grofle g wird als ,,Landé
g-Faktor* bezeichnet, welcher fiir das freie Elektron g = 2,0023 betrigt [40]. Der g-Faktor
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eines im Quantenpunkt lokalisierten Elektrons unterscheidet sich von diesem Wert. Ana-
log zur effektiven Masse wird deshalb ein ,effektiver g-Faktor” g, eingefiihrt, welcher ne-
ben dem Material der Quantenpunktprobe von Temperatur und Dotierung abhéngt [60].
In neutralen Quantenpunkten kann durch optische Anregung ein Exziton erzeugt werden,
wobei dessen Elektron und Loch verschiedene effektive g-Faktoren besitzen. Die Summe
aus diesen ergibt ungefdhr den des Exzitons [61]. Fiir folgende Betrachtung wird die
Ausbreitungsrichtung des Lichtes als z bezeichnet und die Richtung des externen Ma-
gnetfeldes x ist senkrecht dazu. Die {ibrige Raumdimension wird y genannt. Ist der Spin
eines Elektrons senkrecht zu einem dufleren Magnetfeld B ausgerichtet, so prazediert sein
magnetisches Moment um dieses mit der ,Larmorfrequenz” wy,. Dies tritt aufgrund einer
kohdrenten Superposition der zwei Eigenzusténde fiir s = +1/2 und s = —1/2 auf. Die
beiden Spinzusténde werden durch das Magnetfeld energetisch aufgespalten. Der Betrag
dieser Aufspaltung AL, /5 hingt vom effektiven g-Faktor ab. Die beiden Energieeigenzu-
stande |s;); und |s,)_ sind zeitunabhéngig, wodurch der Zeitentwicklungsoperator den
Erwartungswert (s,) = 0 liefert [62]. Die anderen Spinkomponenten |s,)+ und |s,) lassen
sich in der Basis dieser Eigenzusténde ausdriicken, wodurch sich von Null verschiedene

Erwartungswerte ergeben.

sy >1=1/V2- (|sy > *ils, >_), (s,) = /2 - sin(wyt) (2.3)

S, >1=1/V2 - (|sy >4 %|sy >_), (s.) = h/2 - cos(wpt) (2.4)

Dadurch ergibt sich eine periodische Anderung der Phasenbeziehung zwischen den Zu-
standen mit der Larmorfrequenz, welche durch den Betrag des Magnetfeldes in z-Richtung

und den effektiven g-Faktor bestimmt wird.

AE:I:I/2 = geuBB = th (25)

Da die effektiven g-Faktoren der einzelnen Dotierelektronen sich durch Inhomogenitéten
innerhalb des Quantenpunktensembles unterscheiden, variiert auch deren Frequenz der
Larmorprézession. Die daraus resultierende Dephasierung verursacht eine Abnahme der

Spinpolarisation.
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2.2.3 Abnahme der Spinpolarisation

Wird zu einem Zeitpunkt eine Spinpolarisation erzeugt, so verringert sich deren Ampli-
tude mit der Zeit. Dies beruht zum einen auf der Spinrelaxation und auf der Spindepha-
sierung [59]. Zunéchst soll erlautert werden, wie die Begriffe in dieser Arbeit verwendet

werden.

Durch Inhomogenitdten verursachte Spindephasierung

Unter Spindephasierung soll in dieser Arbeit ein Auseinanderlaufen der Phase der Spins
verstanden werden. Zur Erlduterung des Begriffes wird angenommen, dass zu einem Zeit-
punkt ¢ = 0 eine Anzahl von N Spins in z-Richtung polarisiert sind. Es werden keine
zusétzlichen Spins zu einem spéteren Zeitpunkt neu polarisiert und die einzelnen Spins
yleben® beliebig lange. Die Spins prézedieren um ein Magnetfeld, wobei die Spins in
den Quantenpunkten leicht unterschiedliche Préazessionsfrequenzen haben. Dies ist auf
die inhomogene Verbreiterung des Spinlevels innerhalb des Ensembles zuriickzufiihren
(z.B. leichte Variation in Grofle und Form der Quantenpunkte), wodurch die Elektro-
nen verschiedene effektive g-Faktoren besitzen. Nach einer gewissen Zeit haben die Spin
mit durchschnittlichem g-Faktor eine ganzzahlige Anzahl an Prézessionen durchgefiihrt,
wodurch diese wieder in z-Richtung polarisiert sind. Schnellere oder langsamere Spins
erzeugen dementsprechend eine Spinpolarisation in andere Richtungen. Dadurch ist die
iitber N Spins aufsummierte Spinpolarisation geringer, als zum Zeitpunkt ¢ = 0. Spin-
dephasierung soll also als Ensemble-Effekt verstanden werden, der bei Messungen mit
identischen Quantenpunkten nicht existieren wiirde. Die durch Inhomogenitéten verur-
sachte Dephasierungszeit T}, hingt dementsprechend von der Variation der g-Faktoren
Ag, und dem Magnetfeld B ab.

h
Ton=——— 2.6
" “B Age B ( )
Ohne angelegtes externes Magnetfeld verursacht das Kern-Hyperfeinfeld die Elektronen-
Spindephasierung. Die Amplitude sowie die Ausrichtung des Kernfeldes innerhalb jedes
Quantenpunktes ist zufillig. Dadurch prézedieren die Elektronen mit unterschiedlicher

Frequenz und um verschiedene rdumliche Achsen. Die dadurch verursachte Dephasie-

rungszeit

Top=—"— 2.7
" HUB Je A-BN ( )
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ist in GaAs-Quantenpunkten im Bereich von 1ns [63]. ABy ist die gemittelte Amplitude
des Kernfeldes, welches dementsprechend im Bereich von 10 mT liegt. In hohen externen
Magnetfeldern B > A By hat das Kernfeld keinen wesentlichen Einfluss auf die Prézes-
sionsrichtung und Frequenz. Dadurch resultiert die Dephasierung nahezu vollstédndig aus

der inhomogenen Verbreiterung der Spinlevels innerhalb des Ensembles.

Spinrelaxation

Die Spinrelaxation kann bereits bei Betrachtung eines einzelnen Spins beobachtet werden.
Sie bezeichnet den Verlust der Phasenkohérenz eines einzelnen Spins. Der Spin préze-
diert um ein effektives Magnetfeld, welches sich aus dem externen Magnetfeld und dem
Kernfeld zusammensetzt. Die Amplitude und die Richtung des Kernfeldes sind zuféllig
und dndern sich mit der Zeit. Dadurch kann irgendwann der Ausgangszustand des Spins
nicht mehr zuriickverfolgt werden. Diese Zeit wird als transversale Spinrelaxationszeit
T, bezeichnet. Bei den im Experiment vorliegenden tiefen Temperaturen von 6 K ist in
negativ dotierten (In,Ga)As/GaAs Quantenpunkten dies der Hauptrelaxationsmechanis-
mus [63HG5]. Die transversale Spinrelaxationszeit liegt im Mikrosekunden-Bereich. Die
longitudinale Spinrelaxationszeit T} muss bei einem, parallel zur Spinausrichtung, ange-
legten Magnetfeld beachtet werden. Ein longitudinales Magnetfeld fiihrt zu einer Aufhe-
bung der Spinentartung. Aufgrund der Energieerhaltung muss bei einem Ubergang, vom
energetisch hoheren in einen tieferen Zustand, Energie, z.B. auf das Atomgitter durch
ein Phonon, iibertragen werden. Aus diesem Grund ist 77 > T3 [66]. Sie betrégt bis zu
T, = 20ms [67].

Abbildung 2.3
Schematische Darstellung zur Veranschaulichung eines

4 Dephasierung Dephasierungs- und Relaxationsprozesses bei transversa-
T.. lem Magnetfeld. Zwei Spins sind in die gleiche Richtung
—_—

polarisiert. Nach der Dephasierung ist ihre Orientierung

entgegengesetzt. Die Spinpolarisation betragt Null obwohl

beide Zustéinde weiterhin bestimmt sind. Als Relaxation

wird der Kohérenzverlust eines einzelnen Spins bezeich-

l» net. Zunéchst ist der Zustand eindeutig definiert. Nach
dem Relaxationsprozess ist der Zustand undefiniert.

4 Relaxation
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Abnahme der Spinpolarisation im Quantenpunktensemble

Die Abklingdauer der Spinpolarisation im Quantenpunktensemble T3 setzt sich aus der

Spinrelaxationszeit T, und der durch Inhomogenitédten verursachten Spindephasierungs-
zeit Tipn nach Gleichung zusammen [66].

1Ty =1/T3 + 1/ T (2.8)

Die Spinrelaxationszeit T, betriagt in der verwendeten Quantenpunktprobe etwa 3 us ,
die durch Inhomogenitédten verursachte Abnahme der Spinpolarisation betrdgt in unse-
ren Experimenten etwa eine Nanosekunde. Aus diesem Grund wird in dieser Arbeit die
Abnahme der Spinpolarisation ebenfalls als Dephasierung bezeichnet, die Spinrelaxation
wird bei Verwendung dieses Begriffes vernachléssigt. Abbildung zeigt eine schemati-

sche Darstellung zur Spinrelaxation und Spindephasierung.

Neben Erzeugung einer langlebigen Spinpolarisation der Dotierelektronen werden in neu-
tralen Quantenpunkten des Ensembles Exzitonen generiert. Auch diese erzeugen eine Po-
larisation, welche mit ansteigender Zeit abnimmt. Die Abklingdauer betragt, aufgrund

der relativ geringen Exzitonenlebensdauer, etwa 300 ps [68].

Abbildung zeigt die z-Komponente der Spinpolarisation eines Quantenpunktensem-
bles bei verschiedenen Magnetfeldern. Zum Zeitpunkt O ns wird die Spinpolarisation er-
zeugt. Durch das externe Magnetfeld von 0,5T (rote Kurve) oder 2,0T (blaue Kur-
ve), welches senkrecht zur Richtung der erzeugten Elektronen-Spinpolarisation angelegt
ist, préizediert das magnetische Moment der Spins um dieses Magnetfeld mit der Lar-
morfrequenz. Aufgrund der inhomogenen Verbreiterung der Spinlevels dephasiert das
Spinensemble bei 2T schneller als bei 0,5T. Dies duflert sich in einem Abklingen der

Prézessionsamplitude.
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i

§ T=6K Magnetfeld

© 20T

§' — 05T Abbildung 2.4

5_’)- Die rote Kurve zeigt den zeitli-

5 chen Verlauf der z-Komponente der

8 Spinpolarisation bei einem Magnet-

‘GEJ' feld von 0,5T. Die blaue Kurve

S stellt die Spinpolarisation bei 2,0 T

g— dar. Die Spins der Dotierelektro-

S nen préazedieren mit der Larmor-

N frequenz, welche proportional zur
| . | . | . | . Stéirke des Magnetfeldes ist. Durch
0 1 2 3 4 Dephasierung nimmt die Amplitu-

Zeit (ns) de des Messsignals mit der Zeit ab.

2.2.4 Verschrinkung zweier Spins
Dieser Unterabschnitt beschéftigt sich mit der Frage:
Was ist Verschréankung?

Diese Frage lasst sich jedoch nicht eindeutig beantworten. Verschrdnkung ist, nach Erwin
Schrodinger, ,,die wesentliche Charakteristik der Quantenmechanik®* [69]. Dadurch ist
sie schwer mit unserer ,alltiglichen Auffassung von Realitiat in Ubereinstimmung zu
bringen [70]. Ein System wird als verschrinkt bezeichnet, wenn es nicht in seine zwei (oder
mehrere) reine Zusténde faktorisierbar ist [71}[72]. Dies kann der Fall fir ein Singulett

zweier Spin 1/2-Teilchen sein, welches durch die Wellenfunktion ¢ beschrieben wird.

Y= %(’ Tid2) — [ aT2)) (2.9)
Bei einer Messung des Zustandes von Spin 1 tauchen beide Ergebnisse |11) und |[|1)
zufillig und mit gleicher Wahrscheinlichkeit auf. Das Resultat wird, nach der Kopen-
hagener Deutung, erst durch die Messung selber entschieden und kann nicht vorhergesagt
werden . Jedoch ist jedes Messergebnis von Spin 1 mit dem von Spin 2 korreliert [74].
Aus einem Messergebnis von [1;) folgt also fiir Spin 2 der Zustand |]2) bzw. analog
dazu folgt aus [|) fiir Spin 2 |12). Die Eigenschaften der einzelnen Spins sind nach Glei-
chung unbestimmt, das Gesamtsystem ist dagegen durch die Wellenfunktion voll-

standig bestimmt. Dieses Phéinomen wurde von A. Einstein, B. Podolski und N. Rosen
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als ,,spukhafte Fernwirkung* bezeichnet. Sie misstrauten der Quantentheorie und der Ver-
schriankung [75]. Wiirde man den Zustand eines Teilchens messen, so stiinde instantan
der Zustand seines Partners fest, unabhéngig von der Entfernung der beiden verschrank-
ten Teilchen. Dazu miisse jedoch ein Informationsaustausch mit Uberlichtgeschwindigkeit
stattfinden, welches ausgeschlossen sei. Der Zustand miisse also schon vor der Messung
durch ,,verborgene Variablen“ bestimmt sein. Diese, als EPR-Paradoxon bekannte, Theo-
rie ist lokal und real. Ob ein System mindestens eine dieser beiden Bedingungen nicht
erfiillt, kann durch die Bellsche Ungleichung bestimmt werden . Die Herleitung dieser
Gleichung erfolgt am Beispiel des Spin-Singulett. Durch einen Stern-Gerlach-Magneten
konnen ausgewihlte Komponenten zweier Spins, S; und Sa, gemessen werden. Liefert
eine Messung der S;-Komponente in Richtung des Einheitsvektors a das Ergebnis +1, so
betragt das Ergebnis fiir Spin Sy den Wert —1. Die Messungen sollen sich, aufgrund der
Lokalitat, nicht gegenseitig beeinflussen. Es wire daher moglich, die Komponente a von
S1 zu detektieren und unabhéngig davon eine zweite Komponente b von S,. Die beiden
Spins seien lediglich durch (versteckte) Variablen A verbunden, wobei dies auch ein Satz
von diskreten oder kontinuierlichen Parametern sein kann. Fiir die Messergebnisse einer
einzelnen Messung gelte weiterhin A(a, A) = +1 und B(b, A) = £1. Wenn p(A) die

Wahrscheinlichkeitsverteilung von A ist, so ergibt sich fiir den Erwartungswert P:

P(a, b) = / dA p(A)A(a, A)B(b, A). (2.10)

Fiir a = b muss der Erwartungswert P(a, b) = —1 vorliegen. Unter der Voraussetzung,

dass p normiert ist, muss A(a, A) =-B(a, A) sein. Dadurch kann Gleichung als

P(a,b) = — / dA p(A)A(a, A)A(b, A) (2.11)

ausgedriickt werden. Unter Hinzunahme eines weiteren Einheitsvektors c gilt:

P(a, b) — P(a, c) = —/dA,o(A) [A(a, A)A(b, A) — A(a, A)A(c, A)] (2.12)

_ / dA p(A)A(a, A)A(b, A) [A(b, A)A(c, A) —1].  (2.13)
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Daraus folgt die Bellsche Ungleichung

1 + P(b,c) > |P(a, b) — P(a, c)|. (2.14)

Im Jahr 1969 wurde ein Experiment vorgeschlagen (CHSH-Test), mit der die Bellsche

Ungleichung an Messungen von Photonenpolarisationen {iberpriift werden kann :

13 Jahre spéter konnte die Verletzung der Bellschen Ungleichung experimentell nachge-
wiesen werden [78][79]. Dies ist im Widerspruch zur Theorie der verborgenen Variablen,
jedoch nicht zur Quantenmechanik. Im Jahr 2008 wurden die Ergebnisse eines Expe-
rimentes verdffentlicht, in denen die Detektoren zur Messung der Photonenpolarisation
18 km voneinander entfernt waren [80]. Ebenso wurde nachgewiesen, dass die Geschwin-
digkeit des ,Informationsaustausch® der beiden Photonen die Lichtgeschwindigkeit um
mindestens vier Groflenordnungen iibertrifft [81]. Die Verletzung der Bellschen Unglei-
chung wurde bisher nicht nur an Photonen, sondern auch an Be’ Ionen nachgewie-
sen [82].

2.2.5 Der magneto-optische Faraday-Effekt

Wird linear polarisiertes Licht durch eine Quantenpunktprobe transmittiert, in der keine
Spinpolarisation vorhanden ist, so bleibt die Polarisationsrichtung des Lichtes unverin-
dert. Existiert jedoch ein durch Spinpolarisation verursachtes Magnetfeld Bgpi,, wobei
dessen Feldlinien innerhalb der Probe parallel oder antiparallel zur Strahlrichtung aus-
gerichtet sind, so dreht sich die lineare Polarisationsebene um einen Winkel #. Dieser
Winkel ist proportional zu Bgpin, der Dicke der Probe [ und der material- und wellenlan-
genabhéngigen Verdet-Konstanten V() [83]:

0 = V(A Bspin. (2.15)

Eine anschauliche Beschreibung des Faraday-Effektes liefert die atomistische Deutung
84]. Ladungen werden durch das elektrische Feld der Lichtwelle in Schwingungen ver-
setzt, wodurch Dispersion verursacht wird. Diese Ladungen préizedieren zusétzlich um
ein in Strahlrichtung orientiertes Magnetfeld mit der Larmorfrequenz. Relativ zu diesen
Ladungen haben links- und rechtszirkular polarisierte Lichtwellen verschiedenen Frequen-
zen, wodurch wiederum der Brechungsindex n(\) der Probe fiir beide zirkulare Lichtkom-

ponenten verschieden ist. Dadurch verschieben sich in der Quantenpunktprobe die Phasen
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der Lichtwellen, wodurch die lineare Polarisation gedreht wird. Die Verdet-Konstante ist

folglich abhéngig von der Dispersion des Probenmaterials.

dn()\)

V() x )

(2.16)

Der Faraday-Effekt beruht letztendlich auf der Zeeman-Aufspaltung, die durch ein
Magnetfeld in Strahlrichtung verursacht wird. Dies fithrt dazu, dass die Absorptions-

linien fiir = und o polarisiertes Licht energetisch verschieden sind.

Das Magnetfeld, welches bei den in dieser Arbeit dargestellten Experimenten die ge-
messene Faraday-Rotation verursacht, wird durch die Spinpolarisation von Elektronen,
Exzitonen und Lochern erzeugt. Das senkrecht dazu angelegte externe Magnetfeld liefert
bei optimaler Ausrichtung keinen Beitrag. Die dennoch parallel zur Strahlrichtung exis-
tierende Komponente ist zeitlich konstant, wodurch dieser Anteil lediglich einen Offset

im Faraday-Rotationswinkel verursacht.

2.2.6 Elliptizitit

Eine weitere Moglichkeit zur Detektion der Spinkohérenz ist die Messung der Elliptizitat
des Probestrahls. Bevor der Probestrahl die Quantenpunktprobe durchlauft, ist dieser
linear polarisiert. Die links- und rechtszirkular polarisierten Anteile sind folglich gleich.
Sind die Elektronenspins in z-Richtung orientiert, so kann ein Teil des rechtszirkularen
polarisierten Lichtes absorbiert werden. Fiir linkszirkular polarisiertes Licht ist dies auf-
grund des Pauli-Prinzips nicht méglich. Durch die unterschiedliche Absorption wird der
zuvor lineare Probepuls elliptisch polarisiert. Der Grad der Elliptizitat wird durch das
Verhéltnis der beiden zirkularen Lichtkomponenten bestimmt, welche zur Detektion der

Polarisation des Spinensembles gemessen werden.

Abbildung zeigt die Polarisation eines Lichtstrahls vor und nach Durchlaufen der
polarisierten Quantenpunktprobe. Bei der Detektion der Spinpolarisation mittels Ellip-
tizitdt wird ausschliefllich die zusétzliche zirkulare Komponente (hier: 0~) detektiert,
bei Messung der Faraday-Rotation wird ausschliefllich die Drehung des linearen Anteils

ermittelt.
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Linear Lichtwelle setzt sich aus gedrehter
polarisiertes linearer Polarisation und einer zusatzlichen
Licht zirkularen Komponente zusammen

Abbildung 2.5
Der linear polarisierte Lichtstrahl wird durch Faraday-Rotation gedreht und durch
Absorption elliptisch polarisiert. Zur Detektion der Spinpolarisation durch den
Faraday-Effekt kann die Drehung der linearen Komponente gemessen werden. Durch
Absorption eines Anteils von o™ polarisierten Lichtes in der Probe besitzt der
Lichtstrahl eine zusétzliche o~ -Komponente, deren Detektion alternativ zur
Bestimmung der Spinpolarisation verwendet werden kann.

2.3 Der Mode-Locking-Effekt in Quantenpunkten

Werden die um ein Magnetfeld prézedierenden Elektronenspins in dem verwendeten
Quantenpunktensemble mit einem Pulszug angeregt, dessen Anregungsperiode Trgp we-
sentlich geringer als die Spinrelaxationszeit ist, so kann schon vor Eintreffen eines Pulses
ein Ansteigen des Messsignals beobachtet werden. Bild zeigt das Messsignal bei ei-
nem Magnetfeld von B = 1T und einer Pulsperiode von Trgp = 13,2 ns, gemessen durch
die Faraday-Rotation des Probepulses. Zum Zeitpunkt ¢ = 0 trifft ein Pumppuls ein,
wodurch ein Peak zu erkennen ist. Dies ist nicht der erste Puls des Pulszuges, sondern
mehr als 10° Pulse haben bereits alle 13,2 ns eine Spinpolarisation erzeugt. Auf der posi-
tiven Seite ist eine langlebige, kosinusformige Oszillation zu erkennen, deren Amplitude
aufgrund von Dephasierung mit der Zeit abnimmt. Kurz nach dem Puls ist zudem noch
ein Signalanteil, verursacht durch Locher, zu erkennen. Bei negativen Zeiten ist die lang-
lebige Spinkohérenz, welche zum Peak hin ansteigt, wieder zu erkennen. Die Frequenz
gleicht der Frequenz der langlebigen Oszillation auf der positiven Seite. Es handelt sich
dabei um die von Elektronen in dotierten Quantenpunkten verursachte Spinpolarisation.
Das Ansteigen der Amplitude wird als Mode-Locking (Modenkopplung) bezeichnet. In
der Dissertation von Alex Greilich aus dem Jahr 2007 sind zahlreiche Untersuchun-
gen zu diesem Effekt zusammengefasst. Da diese Erkenntnisse fiir Teile dieser Arbeit von

grofler Bedeutung sind, werden die Wichtigsten in diesem Abschnitt zusammengefasst.
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B=1T Teer = 13,208

Abbildung 2.6
Erzeugung und Detektion einer
Spinpolarisation durch zeitauf-
geloste Pumpé&Probe-Faraday-
Rotation. Durch Modenkopplung
der langlebigen Spinkohérenz steigt
die Polarisation vor dem Pumppuls
an. AnschlieBend dephasiert das
Spinensemble. Die Probentempera-
tur betrdgt wdhrend der Messung
6 K und ein 1T starkes Magnetfeld
ist senkrecht zur Wachstums-
richtung der Quantenpunktprobe
Zeit (ns) angelegt.

Faraday-Rotation

2.3.1 Die Phasensynchronisationsbedingung

Das Ansteigen der Amplitudeneinhiillenden wird durch modengekoppelte Spins erzeugt,

welche die Phasensynchronisationsbedingung

Wy, = N - 27T/TREP (217)

erfiillen, wobei w;, die Larmorfrequenz der Dotierelektronen ist. Die Groéfle N ist eine
natiirliche Zahl, welche die Anzahl der Prézessionen innerhalb der Anregungsperiode
angibt [85]. Durch den Einfluss von Kernspins prizedieren nahezu sémtliche Spins der
Dotierelektronen auf einer dieser ,erlaubten” Moden (die Erlduterung dazu folgt im nach-
folgenden Unterabschnitt [2.3.2)). Zum Zeitpunkt des Pumppulses (hier: o) befinden sich
die Spins im gleichen Zustand ||). Durch die Prézession auf verschiedenen Moden de-
phasiert das Spinensemble schliellich, bis keine Spinpolarisation mehr detektierbar ist.
Bevor der ndchste Pumppuls eintrifft ,laufen* die Spins wieder in Phase, wodurch die

Spinkohérenz wieder detektierbar wird.
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2.3.2 Phasensynchronisation durch Kerne

Der Einfluss der Kernspins auf die Elektronen-Spinkohérenz wird durch Verwenden von
zwei identischen Pumppulsen (Pump 1 und Pump 2), welche im Abstand Tp auf das
Spinensemble wirken, verdeutlicht. Diese Anregungssequenz wird mit dem Zeitabstand
Trep periodisch wiederholt. Die Spins, welche zum modengekoppelten Signal beitragen,

miissen nun zwei Phasensynchronisationsbedingungen erfiillen:

und

wr, :N/'27T/(TREP _TD> (219)

Die obere, schwarze Kurve in Abbildung zeigt zunéchst das Messsignal, wenn nur
der Pump 1 zur Erzeugung der Spinkohédrenz verwendet wird. Durch die Modenkopp-
lung steigt das Messsignal vor dem Pumppuls an und die Elektronenspins dephasieren
nach dessen Eintreffen. Die mittlere rote Kurve zeigt die Messkurve, wenn der um 7Tp
= 795 ps zeitverzogerte Pump 2 die Spinkohérenz erzeugt. Die untere blaue Kurve zeigt
das Messsignal bei Verwendung der beiden aufeinanderfolgenden Pumppulse. Sowohl vor

Pump 1 als auch vor Pump 2 steigt die Amplitude der Einhiillenden an.

WWV\NW’WWV\WW __ Pump 1
Pump 2

Pump 1 und Pump 2
AN

A _7

Burst |

Faraday-Rotation

4 T _ _
Burst <> B=1 'I; To= 13,2 ns

-2 0 2 4 6
Zeit (ns)

Abbildung 2.7
Die obere schwarze Messkurve zeigt die durch den Pump 1 erzeugte Spinpolarisation,
die mittlere rote Kurve diejenige von Pump 2. Beide Pulse sind um 795 ps zeitlich
versetzt. Die untere rote Kurve zeigt das Faraday-Rotation-Signal mit beiden
Anregungspulsen. Die Spins miissen nun zwei Phasensynchronisationsbedingungen
erfiillen, wodurch mehrere ,,Burst* entstehen.
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Nach den Pulsen ist wieder eine Dephasierung erkennbar. Zum Zeitpunkt 27Ty, ist eben-
falls ein Ansteigen des Signals deutlich erkennbar, welches anschliefend wieder depha-
siert. Der gleiche Effekt findet zum Zeitpunkt 37p und auch bei negativen Zeiten statt.
Dies wird durch die Spins ermdoglicht, welche die beiden Phasensynchronisationsbedin-

gungen und erfiillen.

Diese Fokussierung auf diskrete Moden wird durch Kernspins verursacht [85]. Dies kann
durch folgende Messung belegt werden. Nachdem die Pulssequenz mit zwei Pumppulsen
20 min auf die Probe wirkt, wird der Strahlengang des zweiten Pumppulses unterbrochen
und der Pump 1 bleibt geoffnet. Trotzdem verhélt sich das Faraday-Rotations-Signal wei-
terhin, als wéire auch der zweite Puls gedffnet. Die Elektronenspins erfiillen also weiterhin
beide Phasensynchronisationsbedingungen. Die dadurch auftretenden Burst kénnen auch
noch nach einigen zehn Minuten nachgewiesen werden. Dies ist in Abbildung dar-
gestellt. Dieses Verhalten kann nur durch einen Einfluss von Kernspins erklart werden,
welche eine Relaxationszeit in der Grofienordnung von 10 min haben [86]. Die anschau-

liche Betrachtung dazu ist im nachfolgenden Unterabschnitt gegeben.

1 ,O L] I L] I L] I T I
A i Abbildung 2.8
Nachdem das Spinensemble
08 - FR Amplitude gemessen im Burst, | 20min it einer Pulssequenz,
nachdem der 2. Pumppuls bestehend aus zwei Pumppul-

zweite Pumppuls geschlossen
(t = 0). Der erste Pumppuls
und der Probepuls bleiben
geoffnet. Dennoch interferieren
die Elektronenspins weiterhin
konstruktiv, als wenn der
zweite Puls noch eintreffen
wiirde. Die dargestellte Spin-
polarisation wird im Maximum
eines ,,Burst® gemessen. Auch
nach iiber iiber 40 min ist eine
konstruktive Interferenz zu
erkennen. Aufgenommen bei
T=6K, B=6T

von A. Greilich (2007).
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2.3.3 Anschauliche Betrachtung der Modenkopplung

Anschaulich betrachtet kann die Modenkopplung auf folgende Weise begriindet werden.
Ein Pumppuls (hier: ¢7) erzeugt eine Elektronen-Spinpolarisation und Trionen, wel-
che wiederum zerfallen. Der Elektronenspin prazediert daraufhin um das Magnetfeld,
welches sich wiederum aus dem konstanten externen Magnetfeld und einem, durch die
zufillige Polarisation von Kernspins, erzeugten Feld zusammensetzt. Erfillt das Elek-
tron bereits die Phasensynchronisationsbedingung und ist zum Zeitpunkt des néchsten
Pumppulses bereits im |]) Zustand, so findet aufgrund des Pauli-Verbots, keine optische
Anregung statt. Durch die Probentemperatur von etwa 6 K bleibt das Kernfeld bis zu
Stunden konstant [87,[88]. Das Elektron erfiillt folglich die Phasensynchronisationsbe-
dingung bis es relaxiert. Fiir den Fall, dass die Phasensynchronisationsbedingung nicht
erfiillt wird, erzeugt der Pumppuls wieder ein Trion. Dadurch findet ein Energieiiber-
trag auf das Elektron statt, welches durch die Fermi-Kontakt-Hyperfeinwechselwirkung
mit dem Kernspinsystem wechselwirkt. Das Kernfeld verdndert darauthin zufillig seine
Amplitude und Orientierung [89], wodurch sich auch die Prizessionsfrequenz des Elek-
trons dndert. Es besteht die Moglichkeit, dass nun die Phasensynchronisationsbedingung

erfiillt wird. Ist dies weiterhin nicht der Fall, wiederholt sich der Vorgang.

2.3.4 Verringerung der Modenanzahl bis zur Einzelmode

Obwohl die Kerne innerhalb der Quantenpunkte durch die Elektron-Kern-Hyperfein-
wechselwirkung fiir die Spinrelaxation hauptverantwortlich sind, kann diese Wechselwir-
kung auch positiv ausgenutzt werden. In den vorherigen Abschnitten wurde beschrieben,
dass die Elektronenspins auf diskreten Moden um das Magnetfeld prazedieren. Ebenso
wurde gezeigt, dass durch das Einbringen eines zweiten Pumppulses die Phasensynchroni-
sationsbedingung verdndert werden kann. Wir haben den Einfluss der Kerne ausgenutzt,
um die Anzahl der erlaubten Moden soweit zu reduzieren, dass fast simtliche ausgerich-

tete Spins auf einer einzelnen Mode préazedieren [36].

Die Prizessionsfrequenz wy, eines Elektronenspins ist

wr, = ppgeB/h+ wn 4. (2.20)

Der erste Term ist die Prazessionsfrequenz unter Vernachléssigung des Kernmagnetfeldes.
Die Grofle wy, gibt die Frequenzénderung, verursacht durch dieses Feld, an. Die im

Abschnitt zuvor beschriebenen Bursts zeigen, dass die Kernpolarisation sich zeitlich sehr
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langsam &ndert, sobald der Elektronenspin auf eine erlaubte Mode fokussiert wurde. Der
Abstand zweier erlaubter Moden betrigt 27 /Trgp. Die Anzahl an verschiedenen Moden

M, auf denen Spins préizedieren, ist folglich

M = Aw(Age, AwN,z) . TREP/QT‘-; (221)

wobei Aw(Ag., Awy ) die volle Halbwertsbreite der Streuung der Préizessionsfrequenzen
ist. Diese setzt sich nach Gleichung aus der Variation der g-Faktoren und wy .

zusaminerl.

Aw(Age, Awy ) = \/ (uAgeB/R)? + A, , (2.22)

Die Anzahl der Moden soll experimentell minimiert werden.

1. Der Verlauf des g-Faktors ist nahezu linear abhéngig von der Anregungsenergie
innerhalb des Quantenpunktensembles. Daher kann Ag, durch die Verringerung
der spektralen Breite der Laserpulse minimiert werden. Es werden dazu Laserpulse
mit einer vollen Halbwertsbreite von 2,3meV (1,5nm) verwendet. Ag, betrigt bei
dieser Anregung etwa 0,004 [57].

2. Das externe Magnetfeld B kann auf wenige Millitesla reduziert werden. Es muss je-
doch grofer sein als das Kernmagnetfeld, da ansonsten die Larmorprézession durch
dieses Feld wesentlich beeinflusst wird. Dieses wiirde zu einer starken Dephasie-
rung fithren (siehe Unterabschnitt 2.2.3). Das Kernfeld hat in den verwendeten
Quantenpunkten eine Amplitude von etwa 7,5mT [90,[91]. Zusatzlich muss beach-
tet werden, dass dieses Kernfeld in den einzelnen Quantenpunkten zur Frequenz-
synchronisation wéhrend der Messungen konstant bleiben muss. Dazu muss das
externe Magnetfeld grofler sein als das durch die prézedierenden Elektronen verur-
sachte Knight-Field, welches wiederum auf die Kernspins wirkt. Dieses betragt in

den verwendeten Quantentenpunkten 1 — 3 mT [92].

3. Die statistische Frequenzsstreuung Awy,, welche durch das zuféllig polarisierte
Kernfeld verursacht wird, betragt in den verwendeten Quantenpunkten im Mittel
0,74 GHz (volle Halbwertsbreite) und kann nicht fiir das Experiment minimiert

werden.
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4. Die Wiederholperiode des Lasers betrdgt 13,2ns. Diese wurde durch Verwendung
eines Strahlteilers halbiert. Ein Teilstrahl muss einen Umweg zuriicklegen, der mog-
lichst exakt der halben Wiederholrate entspricht. Die Wiederholperiode wird folg-
lich auf 6,6 ns reduziert. Von einer weiteren Reduzierung wurde abgesehen, da zum
Nachweisen der Einzelmode einige Prézessionen zwischen zwei Pumppulsen statt-

finden miissen.

2,0

N

Aw (GHz)
Anzahl d_ér Moden

o

Magnetfeld (T)

Abbildung 2.9
Bei niedrigen Magnetfelder ist die Frequenzstreuung der Elektronenspins im
wesentlichen durch das zuféllige Kernfeld bestimmt. Dadurch wird die minimal zu
erreichende Modenanzahl auf etwa 0,8 begrenzt. Durch Erhéhung des Magnetfeldes
muss der Einfluss der Frequenzstreuung, aufgrund der g-Faktor-Variation,
beriicksichtigt werden.

Abbildung zeigt die Frequenzstreuung Aw der Elektronenspins, verursacht durch das
Kernfeld Awy, (gestrichelte rote Linie). Die durch Variation der g-Faktoren verursachte
Frequenzstreuung Aw(Ag.) = puplAg.B/h ist als blaue gestrichelte Linie eingezeichnet.
Die schwarze Linie gibt die nach Gleichung zusammengesetzte Frequenzstreuung
an. Die daraus minimal zu erzielende Anzahl der Prézessionsmoden ist, in Abhéngigkeit

vom Magnetfeld B, in der rechten Skala angegeben.

Abbildung (a) zeigt Faraday-Rotations-Signale bei Magnetfeldern um B = 1T. Die
Wiederholperiode der Anregung betrégt 6,6 ns. Bei der oberen (B = 1,016 T') und unteren
(B = 0,996 T) blauen Kurve dephasiert das Spinensemble zwischen den Anregungspulsen.
Bei etwa 3,3 ns ist die Amplitude des Faraday-Rotation-Signals auf nahezu Null abgefal-
len. Die mittlere rote Kurve (B = 1,006 T) zeigt eine wesentlich geringere Dephasierung.
Der Abstand zweier erlaubter Moden 27 /Trgp ist bei der verwendeten Wiederholperiode

etwa 1 GHz, welches bei einem effektiven Elektron g-Faktor von etwa g. = 0,54 nach

Gleichung
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27 h

B Trep . gepp

AB (2.23)
einem Abstand von etwa 20 mT entspricht. Abbildung (b) zeigt die Fast-Fourier
Transformation von Messkurven zwischen Magnetfeldern von B = 0,996 T bis B =
1,020 T. Die rote Kurve aus Abbildung (a) prézediert hauptsichlich auf der 52. Mo-
de bei einer Frequenz von etwa w = 49,4 GHz. Zusétzlich existieren zwei Nebenmoden,
wodurch die leichte Dephasierung zu erklédren ist. Die blauen Kurven bestehen aus zwei
gleichwertigen Hauptmoden, wodurch eine stéarkere Dephasierung bis 3,3 ns stattfindet.
Danach interferieren die Moden wieder konstruktiv. Die grauen Spektren zeigen, dass bei
Erhchung des externen Magnetfeldes die Elektronenspins auf Moden hoherer Frequenz
prazedieren. Ebenfalls ist erkennbar, dass keine messbare Prézession auf Frequenzen zwi-
schen den erlaubten Moden stattfindet.

(a) Teer =665 ||
B=1016T
n! Abbildung 2.10
(a) Faraday-Rotations-Signale bei
rl m Magnetfeldern um 17T und einer

Anregungsperiode von etwa 6,6 ns.
Die blauen Kurven dephasieren
schneller als die Rote. Der Ab-
stand des Magnetfeldes der blau-
en Kurven betragt 20mT, die Ro-
P T S H S B B te wurde bei dem dazwischenliegen-
Zsei'[ (ng) ° 6 ’ den Feld aufgenomrpen. (b) Fast-
Fourier-Transformation der Mess-
kurven. Die Elektronenspins der ro-
Mode: 500 510 520 530 54l 551 ten Messkurve prizedieren auf einer

(b) B=1020T Hauptmode mit zwei Nebenmoden

Faraday-Rotation

m 0,996 T

()
S —_ geringerer Amplitude. Durch Ein-
= o 1,016 T stellen des Magnetfeldes kann die
Q- .. . .
e 1010 T Prézession des Spinensemble auch
< ’ . . . _
X 1.006 T auf zwei glelchwertlgen Hauptmg
2 den verteilt werden. Dies ist in
3 1,004 T den blauen Kurven dargestellt. Die
w 1,000 T grauen Fast-Fourier-Spektren ver-
0.996 T deutlichen, dass bei Erhohung des

e — Magnetfeldes die Spinprézessionen
46 47 48 ) 49 S0 o1 92 53 sich auf hoherfrequente Moden ver-
Prazessionsfrequenz, w, (GHz) schieben.
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2.3.5 Anregungsleistungsabhangigkeit der Spininitialisierung

Im Unterabschnitt ,Optische Ubergéinge in Quantenpunkten® wurde die Erzeugung
einer Spinpolarisation aus einem beliebigen Zustand ¢ = a| 1) + S| |) mit zirkularen
Lichtpulsen bereits beschrieben. Dabei wurde die vereinfachte Annahme gemacht, dass
ein 0T polarisierter Puls den [1) Zustand vollstandig in einen [1]{}) anregt. Die Anre-

gungseffizienz ist jedoch nicht linear von der Anregungsleistung der Pumppulse abhéngig,
sondern sie oszilliert mit der Rabi-Frequenz €2 [93][94].

Q=d-E/h (2.24)

Die Grofle d ist das Matrixelement des Dipoliiberganges und E die Amplitude des elek-
trischen Feldes der Lichtwelle. Dies folgt aus einer storungstheoretischen Betrachtung
in denen ein 2-Niveau-System durch das elektrische Feld der Lichtwelle gestort wird.
Das Ansteigen der Besetzungswahrscheinlichkeit in den energetisch hoheren Zustand
entspricht dabei der Absorption des Lichtes [95]. Es wird der Begriff , Pulsfliche* ©

eingefiihrt, welcher sich aus

2

o= /d CE(t) dt (2.25)

zusammensetzt. Durch einen o polarisierten Lichtpuls mit Pulsfliche © wird aus ei-
nem beliebigen Zustand v folgende Superposition zwischen Elektron- und Trionzustand

erzeugt :
b = acos(8/2)] 1) + B] 1) — iasin(©/2)] t44). (2.26)

Eine maximale Spinpolarisation wird folglich fiir eine Pulsfliche © = 7 erreicht.

Abbildung (a) zeigt die Spinpolarisation eines Ensembles, gemessen durch die ver-
ursachte Elliptizitdt des Probestrahls fiir verschiedene Pumppuls-Leistungen. Bei der
Temperatur von 7' = 6 K und der Laserwiederholperiode von Tgrgp = 132 ps wird die
Modenkopplung durch Kerne weitgehend unterdriickt. Die Spinpolarisation prézediert
mit der Larmorfrequenz um ein B = 1T starkes Magnetfeld. Abbildung (b) stellt
die Amplituden der Einhiillenden dar. Durch das Erhohen der Leistung des Pumppul-
ses P wichst die Signalamplitude A an, bis ein Maximum Ag erreicht wird. Aus einer

Ausgleichsrechnung mit
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Abbildung 2.11
(a) Pump&Probe-Messung der Spinpolarisation bei verschiedenen Anregungsleistungen.
Bei der Probentemperatur von 6 K und einer Anregungswiederholperiode von 132 ns ist
keine Modenkopplung zu beobachten. Nach dem Puls prézedieren die Spins um das
Magnetfeld. Abbildung (b) gibt die Amplitude der Einhiillenden in Abhéngigkeit von
der Anregungsleistung an. Durch die rote Ausgleichskurve wird die optimale
Anregungsleistung ermittelt, welche bei (0,8 & 0,1) mW liegt.

A=Ay sin(g -\/P/P,) (2.27)

ergibt sich fir P, = (0,8 £ 0,1) mW. Erreicht P diesen Wert, so ist die Erzeugung der
Spinpolarisation maximal. Die Pulsfliche © entspricht dann dem Wert 7. Durch eine
weitere Erhohung der Leistung nimmt das Messsignal wieder ab. Da fiir die in dieser
Arbeit dargestellten Messungen eine hohe Spinpolarisation erwiinscht ist, wird dieses

Messergebnis bei der Wahl der Anregungsleistung beachtet.

Die gemessene Anregungsleistung entspricht einem zeitlichen Mittelwert. Die durch-
schnittliche Leistung wéhrend eines 1,5 ps langen Pulses betrigt etwa 70 W. Bei Erh6hung
der Laserwiederholfrequenz wird die zeitlich gemittelte Leistung erhoht, um weiterhin die
gleiche durchschnittliche Pulsleistung zu erzielen. Ebenfalls wird beachtet, dass die op-
timale Anregungsleistung von der Fokussierung des Lichtes auf der Probe abhéingig ist,

welche fiir verschiedene Messungen leicht variieren kann.
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2.3.6 Zusammenfassung: Elektronen-Spinkoharenz in einem
(In,Ga)As/GaAs Quantenpunktensemble

In diesem Abschnitt soll der Inhalt dieses Kapitels ,,Grundlagen® und somit der Stand
der Forschung zur kohérenten Spinanregung in (In,Ga)As/GaAs Quantenpunkten und
dem Mode-Locking-Effekt vor Beginn dieser Arbeit (Mérz 2008) in wenigen Sétzen zu-

sammengefasst werden.

Durch optische Anregung mit zirkular polarisierten Laserpulsen kann eine Spinpolarisa-
tion erzeugt werden. Die Anregungsdauer soll sehr kurz (wenige Pikosekunden) sein,
damit der Spinzustand wiahrend der Anregung ,eingefroren” bleibt. Wird ein exter-
nes Magnetfeld senkrecht zur Ausbreitungsrichtung des Lichtes angelegt, so prézediert
die Polarisation des Spinensemble um dieses mit der Larmorfrequenz. Nach dem Anre-
gungspuls nimmt die Amplitude der Prézession exponentiell mit einer Abklingdauer im
Nanosekunden-Bereich ab. Bei periodischer Anregung nimmt die Signalamplitude schon
vor dem Pumppuls wieder zu. Dieses Verhalten wird durch die Frequenzfokussierung
der Spins auf Moden verursacht, welche die Phasensynchronisationsbedingung erfiillen.
Dies bedeutet, dass die Spins eine ganzzahlige Anzahl an Prézessionen zwischen zwei
Pumppulsen durchgefiihrt haben. Da durch die inhomogene Verbreiterung der Spinlevels
die Spins auf mehreren Moden prézedieren, dephasiert das Spinensemble zunéchst. Vor
dem Pumppuls interferieren die Spins wieder konstruktiv, wodurch der Amplitudenan-
stieg zu erkldren ist. Die Frequenzfokussierung wird durch die Hyperfeinwechselwirkung
zwischen Elektron- und Kernspinsystem ermdoglicht. Dies wird dadurch erméglicht, dass
die Spinrelaxationszeit der Elektronen im Bereich von etwa 3 us liegt. Diese ist somit
um einige Groflenordnungen langsamer als der zeitliche Abstand der Pumppulse. Durch
Experimente mit zwei Pumppulsen innerhalb der Anregungsperiode kann der Einfluss
der Kernspins belegt werden. Durch die Anregung mit einer Pulssequenz erfiillen die
Elektronenspins zwei Phasensynchronisationsbedingungen, wodurch die Spins mehrmals
innerhalb der Anregungsperiode konstruktiv interferieren. Wird nun einer der beiden
Pumppulse geblockt, so bleiben diese Interferenzen einige 10 min bestehen, da Kernspins
erst in dieser Zeitskala relaxieren. Durch die Frequenzfokussierung ist es moglich, die
Elektronen auf nahezu eine einzelne Mode zu fokussieren. Dazu wird die Periode der
Anregung auf 6,6 ns reduziert. Bei geringen Magnetfeldern von unter 1T kann somit die
durch Inhomogenitédten verursachte Dephasierung zu einem wesentlichen Teil reduziert

werden.
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Kapitel 3

Durchfiihrung von Experimenten zur
Spinkohdrenz mit der Pump&Probe
Spektroskopie

Um die Messergebnisse, die in dieser Arbeit prasentiert werden, erzielen zu kénnen wur-
de ein experimenteller Pump&Probe-Aufbau verwendet. Dieser Aufbau erméglicht eine
zeitaufgeloste Spektroskopie. Die Auflosung liegt im Bereich von wenigen Pikosekunden.
Dazu werden zahlreiche , kleinere” optische Bauteile, z. B. Spiegel, Filter und Linsen, ver-
wendet. Ebenso sind ,, groflere” Geréte wie Laser, ein Kryostat und ein Spektrometer zum
Einsatz gekommen. In diesem Kapitel sind zunéchst einige Eigenschaften der wichtigsten
verwendeten Geréte, sowie deren Funktionsweise, beschrieben. Gegebenenfalls sind auch
Spezifikationen angegeben. Anschliefend wird das Prinzip der Pump&Probe-Technik er-

lautert.

3.1 Kernkomponenten des experimentellen Aufbaus

Um die Spinkohérenz in dem negativ dotierten (In,Ga)As/GaAs Quantenpunktensemble
optisch zu erzeugen, auszulesen und zu manipulieren werden folgende Kernkomponenten

verwendet:
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Der gepulste Titan-Saphir-Laser

Um die gewiinschten Experimente durchzufiithren, werden Laser mit folgenden KEigen-

schaften benotigt:

1. Um gezielt ein Unterensemble innerhalb des Quantenpunktensembles anzuregen,
muss die Wellenlénge im Bereich von 885 bis 895 nm beliebig variiert werden kén-
nen, wobei sich dabei der Strahlengang innerhalb des Laserresonators méglichst
wenig dndert. Die Weglédnge des Lichtes betréigt zwischen dem Laser und der Quan-
tenpunktprobe bis zu 10 m, dennoch muss der Laserstrahl nach Verdnderung der

Wellenlénge die gleiche Probenstelle (+ wenige Mikrometer) treffen.

2. Die Larmorprézessionsperiode der Elektronenspins liegt bei einem Magnetfeld von
B = 1T bei etwa 130 ps. Fiir eine optimale Anregung soll die zeitliche Laserpulsdau-
er wesentlich kiirzer sei. Jedoch muss fiir verschiedene Experimente die spektrale
Breite geringer sein als die Breite der Photolumineszens der Quantenpunkte. Die
minimal zu erreichende spektrale Breite hédngt wiederum von der Pulsdauer ab, wo-
durch Laserpulse im Pikosekunden-Bereich mit einer spektralen Breite von wenigen

Millielektronenvolt verwendet werden miissen.

3. Bei der verwendeten Probe liegt die Spinrelaxationszeit der Elektronen in der
Groflenordnung von Mikrosekunden. Um durch Modenkopplung von Spins eine ho-
he Polarisation zu erzeugen, muss der zeitliche Anregungsabstand wesentlich kiirzer
sein. Zusétzlich muss diese Periodendauer konstant sein, damit die Phasensynchro-

nisationsbedingung stets erhalten bleibt.

4. Fiir die in Abschnitt gezeigte optische Manipulation der Spins muss eine Puls-
fliche von 27 erreicht werden konnen. Deshalb muss die Intensitédt der vom Laser
emittierten Pulse ausreichend hoch sein, um die dazu nétige Anregungsleistung zu

ermoglichen.

Es werden gepulste Titan-Saphir-Laser (Ti:Sa-Laser) verwendet, welche etwa 1,5 ps lange
Laserpulse mit einer Wiederholfrequenz von 75,75 MHz emittieren. Dies entspricht einer
Periodendauer von etwa 13,2ns. Der Abstimmbereich der Lasers liegt zwischen 700 und
950 nm mit einer zeitlich gemittelten Ausgangsleistung, je nach verwendetem Modell,
von etwa 1 oder 2,5 W im verwendeten Wellenldngenbereich um 890 nm. Abbildung
zeigt die schematische Darstellung des Resonators eines gepulsten Ti:Sa-Lasers sowie eine

fotographische Aufnahme.

IExperimentelle Ergebnisse dazu befinden sich in Abschnitt
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Als verstirkendes Medium dient ein Al,Os Saphir-Kristall, welcher mit 7%3*-Ionen do-
tiert ist [95]. Der Kristall wird von einem CW-Festkorperlaser (CW - engl.: continuous wa-
ve) mit einer Leistung von bis zu 14 W bei 532 nm (griin) gepumpt. In diesem Wellenlan-
genbereich absorbiert der Kristall die griine Strahlung und fluoresziert daraufhin im nah-
infraroten Bereich von 670 bis 1000 nm [97]. Damit die spektrale Breite des Laserstrahls
im Nanometer-Bereich liegt, befinden sich innerhalb des Laserresonators doppelbrechen-
de Quarzplatten, welche unter dem Brewster-Winkel stehen . Diese Platten wirken, in
Abhéngigkeit von der Kristallrichtung und der Photonenenergie, wie Verzogerungsplatt-
chen, wodurch sich ausbreitende Lichtwellen elliptisch polarisiert werden. Nur ein schma-
les Spektrum wird um 180° gedreht und bleibt somit linear polarisiert. Die elliptischen
Lichtwellen werden zu einem geringen Teil an den doppelbrechenden Pldattchen aus dem
Resonator heraus reflektiert. Dadurch ist fiir diese Wellenldngen die Laserbedingung nicht
mehr erfiillt. Fiir die linear polarisierten Anteile findet, aufgrund des Brewster-Winkels,
keine Reflexion statt. Dadurch wird im Titan-Saphir-Kristall nur fiir einen schmalen
Wellenlédngenbereich eine stimulierte Emission ermdoglicht. Durch Rotation der Pliattchen
kann variiert werden, welches Spektrum die Laserbedingung im Resonator erfiillt. Damit
der Laser das Licht nicht kontinuierlich, sondern als Pikosekunden-Pulse emittiert, miis-
sen die Moden sich mit einer festen Phase innerhalb des Resonators ausbreiten. Aufgrund

von konstruktiver Interferenz durchlauft dann ein Puls mit hoher Intensitiat den Reso-
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nator, auflerhalb des Pulses interferieren die Moden destruktiv zu einer Intensitit von
fast Null. Daraus folgt aber auch, dass mit einer Abnahme der Anzahl verschiedener in-
terferierender Moden die Pulsdauer zunimmt. Die Kopplung der Modenphasen geschieht
durch den Kerrlinsen-Effekt im Titan-Saphir-Kristall. Dies bedeutet, dass sich Strahlen
mit hoher Intensitédt langsamer ausbreiten als Strahlen niedriger Intensitéit. Durch das
rdumlich gaufiférmige Strahlprofil hat der Kristall den Effekt einer Fokussierlinse, wel-
cher den hochintensiven Laserpuls fokussiert, die CW-Anteile jedoch unfokussiert ldsst.
Nahe des Fokuspunktes befindet sich ein Spalt, welcher den Puls durchlésst, die unfokus-
sierten CW-Anteile werden absorbiert. Durch die optischen Bauteile im Laserresonator
kommt es jedoch zu einer Dispersion, da die Strahlungsanteile hoherer Wellenlénge Kris-
talle etwas schneller durchlaufen als Anteile geringerer Wellenléinge. Damit die Moden in
ihrer Phase gekoppelt bleiben, wird dies durch ein Gires- Tournois-Interferometer (GTT)
ausgeglichen [98]. Der Laserstrahl durchlduft im Resonator zwei Glaspldttchen, welche
auf einem Vibrationsmotor montiert sind. Sobald der CW-Anteil des Laserlichtes zu hoch
wird, verursacht dieses Bauteil eine Intensitéitsschwankung, wodurch die Modenkopplung

wieder induziert wird. Daher wird diese Komponente als Starter bezeichnet.

Im Idealfall sind die Laserpulse Fourier-limitiert. Die minimale Pulsdauer ist also ab-
héngig von der Anzahl der gekoppelten Moden [95]. Fiir einen Laserpuls mit AFEp,s =

1,5meV Halbwertsbreite ergibt sich eine minimale Pulsdauer 7p 5 von

TPuls — 27Th/AEpuls = 2,7 Pps. (31)

Die beschriebenen passiv modengekoppelten Titan-Saphir-Laser haben bei einer Puls-
breite von 1,5meV ebenfalls eine gemessene Pulsdauer von 2,7 ps. Dadurch kann davon
ausgegangen werden, dass diese Laserpulse Fourier-limitiert sind. Werden Pulse mit hohe-
rer Zeitdauer und geringerer spektralen Breite benttigt, werden aktiv modengekoppelte
Titan-Saphir-Laser verwendet. Dabei wird die Modenkopplung im Laser permanent von
einem Akustooptischen Modulator unterstiitzt, welcher anstatt des Starters eine Intensi-
tatsschwankung verursacht. Die Frequenz dieser Schwankung betragt, wie die Wiederhol-
frequenz der Laserpulse, etwa 75,75 MHz. Die aus einem aktiv modengekoppelten Laser
emittierten Pulse sind spektral etwas breiter (im Bereich von wenigen 0,1 meV), als wie

es die Fourier-Limitierung zulassen wiirde.
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Die Synchronisationseinheit fiir Laserpulse

Werden Pump&Probe-Experimente mit zwei Titan-Saphir-Lasern durchgefiihrt, muss die
Frequenz, mit der Pulse von einem ,,Slave-Laser emittiert werden, auf die Wiederholfre-
quenz des ,,Master-Lasers® synchronisiert werden. Dazu wird ein Teil der emittierten Pul-
se beider Laser abgespalten und durch eine Glasfaser in eine Steuerungseinheit geleitet.
Diese Steuerungseinheit wandelt iiber 2,0 GHz-Photodioden die Laserpulse in elektrische
Pulse um und vergleicht deren Frequenz [99]. Der Auskoppelspiegel des Slave-Lasers kann
motorisiert innerhalb des Lasers bewegt werden, um die Resonatorldnge zu dndern, wo-
durch sich der Frequenzunterschied auf etwa 10 Hz minimieren lédsst. Die Position eines
Spiegels innerhalb des Slave-Lasers wird von einem piezo-elektrischen Kristall gesteuert,
wodurch die Frequenz beider Laser synchronisiert wird. Anschlieend vergleicht eine Elek-
tronik die Phasen der Laser und gibt eine , Fehlerspannung® aus, welche proportional zur
Phasendifferenz ist. Mit dieser Spannung wird wiederum der piezo-elektrische Umformer
angesteuert, wodurch neben der Frequenz auch die Phase der Laserpulse konstant gehal-
ten wird. Das Phasenrauschen betrigt weniger als 250 fs. Dadurch sind Pump&Probe-
Experimente moglich, bei denen ein Laser die Pumppulse und ein zweiter die Probepulse
emittiert, ohne dass durch die Synchronisation eine messrelevante Stérung entsteht. Der
Vorteil besteht darin, dass die Photonenenergie beider Laser unabhingig voneinander

variiert werden kann.

Die Verzogerungsstrecke

Auf einer mechanischen Verzogerungsstrecke von 1m Lénge ist ein Retroreflektor mon-
tiert, welcher einfallendes Licht parallel reflektiert. Die Verzogerungsstrecke wird von
einem Schrittmotor betrieben, der von einem Computer angesteuert wird. Die Genauig-

keit betriagt dabei 3 ym/m. Dies entspricht einer Zeitauflosung von 20 fs.

Die Verzégerungspldttchen \/2 und \/4

Das A/2- und das \/4-Pléttchen sind Verzogerungsplatten, welche die Polarisation von
Licht &ndern kénnen [100]. Ein Lichtstrahl kann in zwei senkrecht zueinander stehende
Polarisationsrichtungen zerlegt werden, welche verschiedene Amplituden und Phasen ha-
ben. Eine Verzogerungsplatte ldsst beide Polarisationsrichtungen mit unterschiedlicher
Geschwindigkeit passieren, wodurch sich die Phase der Polarisationen verschiebt. Dies

wird durch doppelbrechende Kristalle erzeugt, welche verschiedene Brechungsindizes fiir
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unterschiedliche Polarisationsrichtungen haben. Die verwendeten Plattchen haben zwei
senkrecht zueinander stehende Achsen im Kristall, in denen sich die Lichtwellen mit un-
terschiedlicher Geschwindigkeit ausbreiten. Die Richtung, in denen die héchste Ausbrei-
tungsgeschwindigkeit stattfindet, wird als ,schnelle Achse® bezeichnet. Ein A/2-Plittchen
unter dem Winkel avy/ zu dieser Achse dreht die lineare Polarisationsrichtung um 2ay /.
Ein \/4-Pléttchen é&ndert linear polarisiertes Licht in eine elliptische Polarisation und

unter dem Winkel von a/4 = 45° in zirkular polarisiertes Licht.

Der Pulsformer

Der Pulsformer (auch Lichthacker, engl.: Chopper) besteht aus einer Sektorblende, wel-
che von einem Motor zur Rotation gebracht wird. Die verwendete Sektorblende besteht
aus 50 Offnungen und kann mit bis zu 80 Umdrehungen pro Sekunde betrieben werden.
Daraus ergibt sich eine Frequenz von bis zu 4 kHz mit der ein Lichtstrahl nahezu rechte-
ckig moduliert werden kann. Es handelt sich folglich um eine Intensitdtsmodulation. Die
gewiinschte Frequenz kann digital in eine Steuerungseinheit eingegeben werden. Sensoren
messen die tatsédchliche Frequenz, welche als Referenz an einen Lock-In-Verstarker durch
ein BNC-Kabel iibertragen wird.

Der Photoelastische Modulator

Der Photoelastische Modulator (PEM) moduliert die Polarisation eines Lichtstrahls pe-
riodisch mit einer Frequenz von etwa 50kHz. Es kann gewahlt werden, ob dieses Bau-
teil, wie ein A/2-Pldttchen, die einfallende lineare Polarisation um bis zu +90° dreht
oder, wie ein A/4-Plattchen, das Licht abwechselnd rechts- und linkszirkular polarisiert.
Der PEM besteht aus einem Kristall, welcher doppelbrechend wird, wenn er unter me-
chanische Spannung gesetzt wird. Die Stérke dieses Effektes héngt wiederum mit der
Verspannung im Kristall zusammen. Diese wird mit einem piezo-elektrischen Wandler
erzeugt. Die Frequenz der Modulation kann, analog zum Pulsformer (Chopper), an den

Lock-In-Verstirker mit einem BNC-Kabel iibertragen werden.

Der Vorteil des PEM gegeniiber dem Pulsformer ist die hohere Modulationsfrequenz, wo-
durch bei gleicher Zeitkonstante des Lock-In-Verstérkers iiber mehr Perioden integriert
wird. Dadurch wird das Signal-Rausch-Verhéltnis erhoht. Allerdings ist keine Intensitéts-

modulation mdéglich, bei der die Polarisation des Lichtstrahls konstant bleibt.
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Das Glan-Taylor-Prisma

Durch zahlreiche Reflexionen an Spiegeln nimmt die Polarisation des Laserstrahls ab.
Ein Glan-Taylor-Prisma wird verwendet um die lineare Polarisation wieder zu erhohen.
Es besteht aus zwei gleichartigen Kristallprismen zwischen denen ein Luftspalt exis-
tiert [L0I]. Bei den Kristallen handelt es sich um ein doppelbrechendes Material, z.B.
Kalkspat, wodurch der Brechungsindex des ordentlichen Strahls gréfler ist als der des
auflerordentlichen Strahls. An der Grenzfliche des ersten Kristalls zum Luftspalt wird
der ordentliche Strahl totalreflektiert. Zusétzlich ist der Einfallswinkel der Grenzflache
in der Néhe des Brewster-Winkels, wodurch der auflerordentliche Strahl zum gréfiten
Teil transmittiert wird [102]. An der Grenzfliche zum Luftspalt wird der transmittierte
Strahl gebrochen, wodurch er seine Ausbreitungsrichtung verdndert. Der zweite Kristall
dient zur Kompensation dieser Anderung. Im Experiment betréigt der Polarisationsgrad

des transmittierten Strahls im verwendeten Wellenldngenbereich etwa 10°.

Der Lock-In-Verstarker

Ein Lock-In-Verstéirker wird verwendet, um das Signal-Rausch-Verhéltnis eines elektri-
schen Signals zu verbessern [103]. Dazu muss das zu messende Signal mit einer bekann-
ten periodischen Frequenz moduliert werden, welche als Referenzfrequenz ebenfalls in
den Lock-In-Verstérker gegeben wird. Das Messsignal und das Referenzsignal werden zu-
néchst digitalisiert. Die Phase des Referenzsignals kann variiert werden. Das Messsignal
und das Referenzsignal werden miteinander multipliziert und {iber mehrere Perioden in-
tegriert. Das Ausgangssignal U,,s ist nun proportional zur Amplitude des Messsignals

Ui, und zum Kosinus der Phase 6 zwischen Referenz und Messsignal.

Ugus < Uiy, - cosd

Das Ausgangssignal ist folglich maximal, wenn die Phasendifferenz 0° entspricht und es
verschwindet, wenn die Phase 90 ° betrégt. Der Lock-In-Verstarker dient nicht nur zum
Verbessern des Signal-Rausch-Verhéltnisses, sondern er {ibernimmt auch die Eigenschaft
eines Bandpassfilters. Durch die Multiplikation von Eingangs- und Referenzsignal und
die folgende Integration werden séamtliche Storsignale herausgemittelt, welche nicht mit

der Referenzfrequenz moduliert sind.
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Der balancierte Photoreceiver

Der balancierte Photoreceiver besteht aus zwei Photodioden und einer Differenzverstér-
kerschaltung. Die auf die Photodioden einfallende Lichtintensitdt wird in eine elektrische
Spannung umgewandelt. Die Differenz der Spannungen wird mit einer Schaltung linear
verstiarkt und anschliefend mit einem BNC-Kabel als Signaleingang in den Lock-In-
Verstérker iibertragen. Der verwendete Photoreceiver kann eine Modulation des einfal-
lenden Lichtes bis zu 100 kHz auflosen. Bei Intensitdtschwankungen hoherer Frequenzen
wird folglich die gemittelte Intensitit detektiert. Wie erwiinscht wird eine durch Mo-
dulatoren (PEM, Pulsformer) erzeugte Verdnderung der Lichtintensitdt gemessen, der

gepulste Laserstrahl wird als kontinuierliches Signal wahrgenommen.

Der Kryostat mit supraleitender Spule

Die durchgefiihrten Experimente finden bei einer Probentemperatur von wenigen Kel-
vin statt. Gleichzeitig wird ein Magnetfeld von bis zu einigen Tesla angelegt. Dies wird
mit einem Kryostaten mit einem supraleitenden Spulenpaar realisiert. Dazu befindet sich
die Probe in einem Probenraum, welcher gut zu seiner Umgebung thermisch isoliert ist.
Uber eine Kapillare wird ventilgesteuert tiefkaltes Helium in den Probenraum gegeben.
Je nach Heliumdurchfluss wird die Temperatur der Probe eingestellt. Wird der Proben-
raum mit Helium geflutet und anschliefend der Druck iiber eine Pumpe verringert, so
sinkt die Temperatur des Heliums, welches bei einer Temperatur von 2 K im suprafluiden
Zustand ist. So ist es moglich bei Probentemperaturen um 2 K und zwischen 5 — 300 K
optische Experimente durchzufithren. In dem Temperaturbereich zwischen 2,2 und 4K
befindet sich Helium im fliissigen, also nicht suprafluiden Zustand [104]. Durch aufsteigen-
de Gasblasen, welche den Lichtstrahl stéren, konnen in diesem Bereich keine Messungen

erfolgen.

Zwei zueinander parallele supraleitende Magnetspulen befinden sich in dem Heliumre-
servoir. Mit den verwendeten Kryostaten ist es moglich Magnetfelder von bis zu 7T
anzulegen. Dazu wird ein Strom von bis zu 120 A durch ein Netzgerdt an die Spulen
angelegt. Es ist moglich, das Netzteil iiber einen heizbaren supraleitenden Draht von den
Spulen elektrisch zu trennen, so dass der durch die Spulen flielende Strom diese nicht
verlassen kann. Durch die Supraleitung ist der ohmsche Widerstand verschwunden, wo-
durch iiber einen Zeitraum, der um mehrere Groflenordnungen ldnger ist als die Dauer

des Experimentes, ein konstantes Magnetfeld erzeugt wird.
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Das Spektrometer

Das Spektrometer wird verwendet, um die Photolumineszens des Quantenpunktensem-
bles spektral aufzulésen und die Wellenldnge des vom Laser emittierten Lichtstrahls
zu bestimmen. Mit einer Glasfaser wird Licht auf einen drehbaren Gitterspiegel inner-
halb eines Monochromators geleitet. Durch Beugung wird das Licht in seine spektra-
len Bestandteile aufgespalten, welche folglich rdumlich getrennt auf einen CCD-Sensor
(CCD - Ladungsgekoppeltes Bauteil, engl.: Charge-Coupled Device) treffen. In Abhén-
gigkeit von den beleuchteten Pixeln und der Winkelposition des Gitterspiegels wird von
einem Computerprogramm die Wellenldnge des Lichtes bestimmt. Um thermisches Rau-
schen des Sensors zu minimieren, wird dieser iiber ein Peltier-Element gekiihlt. In dem
Spektralbereich um 900 nm liegt die Auflosung des verwendeten Spektrometers bei etwa
0,2nm [105].

Der Autokorrelator

Mit einem Autokorrelator wird die zeitliche Pulsform der Laserpulse bestimmt. Die Auf-
16sung liegt dabei im Bereich von wenigen Femtosekunden [106]. Dazu wird der Laserpuls
mittels eines Strahlteilers in zwei Teilpulse aufgeteilt, welche ein Michelson-Interferometer
durchlaufen. Eine Weglénge wird konstant gehalten, die andere periodisch moduliert.
Beide Teilstrahlen werden vom Strahlteiler wieder zusammengefiigt und auf einen nicht-
linearen Kristall fokussiert. In Abhéingigkeit von der zeitlichen Uberlappung findet eine
Frequenzverdoppelung der Lichtwellen statt. Wenn beide Teilpulse gleichzeitig auf den
Kristall treffen, ist die zeitlich gemittelte Intensitat der frequenzverdoppelten Strahlung
hoher als wenn beide Pulse zeitlich versetzt eintreffen. Eine Photodiode detektiert die
frequenzverdoppelte Strahlung, Licht der urspriinglichen Frequenz wird nicht detektiert.

Die zeitliche Pulslange wird von der Steuerelektronik des Autokorrelators errechnet.
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3.2 Zeitaufgeloste Spektroskopie durch die
Pump&Probe-Technik

Der schematisch in Abbildung[3.2]dargestellte Pump&Probe-Aufbau dient zur Erzeugung
und der Detektion der Spinkohédrenz in einem Quantenpunktensemble. Diese Technik
bietet eine hohe Zeitauflosung bei einem guten Signal-Rausch-Verhéltnis [107,[108]. Zu
den spiter vorgestellten Messungen wird der Aufbau erweitert. Diese Anderungen werden

in dem dazugehorigen Abschnitt beschrieben.

Ein gepulster Titan-Saphir-Laser emittiert die Laserpulse mit einer Wiederholperiode von
etwa 13,2 ns, welches ungefiahr 75,75 MHz entspricht. Die Pulsldngen sind im Pikosekunden-
Bereich und befinden sich im nahinfraroten Spektralbereich bei etwa 890 nm, welches etwa
1,39eV entspricht. Der Laserstrahl wird durch einen Strahlteiler in den Pump- und den
Probestrahl aufgeteilt. Der Pumpstrahl trifft auf einen, auf einer Verzégerungsstrecke
montierten, Retroreflektor, welcher den Strahl parallel zur einfallenden Strahlrichtung
reflektiert. Durch Verwendung eines zweiten fest montierten Retroreflektors, wird der
Strahl nochmals auf den Bewegbaren reflektiert, wodurch die Verzoégerungsstrecke dop-
pelt verwendet wird. Dies hat den Vorteil, dass der Strahl zweimal zu dem auf der Verzo-
gerungsstrecke montierten Retroreflektor hinlduft und zweimal wieder zuriick. Dadurch
kann bei Verwendung einer 1 m langen Verzogerungsstrecke die Wegldnge des Strahls
um bis zu 4 m variiert werden. Dies entspricht etwa 13,3 ns und ist damit langer als die
Wiederholperiode das Lasers. Dadurch kann die Spinpolarisation zu jedem Zeitpunkt
zwischen den Pulsen ausgelesen werden. Die durch die Verzogerungsstrecke verursachte
bestmogliche Zeitauflosung verschlechtert sich durch die doppelte Verwendung von 20
auf 40 fs, die Zeitauflosung ist jedoch durch die Dauer der Laserpulse auf Pikosekunden
limitiert. Die Intensitéit des Strahls kann mit Graufiltern und drehbaren Spiegelfiltern
reduziert werden. Da die Strahlpolarisation durch Reflexionen abnimmt, durchlauft der
Strahl nach dem letzten Spiegel ein Glan-Taylor-Prisma. Anschlieend wird der Strahl
moduliert und zirkular polarisiert, bevor er auf die Quantenpunktprobe fokussiert wird.
Die Modulation erfolgt mit einem Photoelastischen Modulator oder einem Pulsforme.
Nach Transmission der Quantenpunktprobe wird der Pumpstrahl mit einer Strahlfalle

geblockt, um moglichst wenig gestreutes Licht zu detektieren.

Der Probestrahl durchléuft anstelle der Verzogerungsstrecke einen konstanten Umweg.

Auch bei diesem Strahl sorgt ein Glan-Taylor-Prisma fiir eine hohe lineare Polarisation,

2Die Modulation mit einem PEM muss nach Durchlaufen des Glan-Taylor-Prisma erfolgen, da ansons-
ten keine Modulation der Polarisation stattfindet. Wie in Abbildung dargestellt kann bei einer
Intensitdtsmodulation der Pulsformer schon vor der Verzégerungsstrecke durchlaufen werden.



3.2 Zeitaufgeloste Spektroskopie durch die Pump&Probe-Technik 43

Verzdgerungsstrecke
—)._Mit Retroreflektor

Detektor mit Differenzverstarker

Modulation
des Laserstrahls

Quanten-
punktprobe

Linsen

Glan-Taylor-
Prisma

Spiegel

Abbildung 3.2
Schematische Darstellung eines Pump&Probe-Messaufbaus. Ein Laser emittiert
Lichtpulse mit einer Pulsldnge im Pikosekunden-Bereich. Diese Strahlung wird in einen
Pump- und einen Probestrahl aufgeteilt. Die Intensitéit des Pumpstrahls wird moduliert
und durchlauft eine variable Verzogerungsstrecke. Durch ein Glan-Taylor-Prisma wird
eine hohe lineare Polarisation des Lichtes erreicht, um anschliefend mit einem
A/4-Plittchen den Strahl zirkular polarisieren zu kénnen. Mit einer Linse wird der
Pumpstrahl auf die Quantenpunktprobe fokussiert, wodurch eine Spinpolarisation
erzeugt wird. Der Probestrahl wird mit einem Glan-Taylor-Prisma linear polarisiert
und auf die gleiche Probenstelle der Quantenpunktprobe fokussiert. Die durch den
Pumppuls erzeugte Spinpolarisation &ndert die lineare Polarisation des Probestrahls,
welche durch ein balanciertes Photodetektionsschema gemessen wird. Durch die
Verzogerungsstrecke kann der zeitliche Abstand zwischen dem eintreffenden Pump und
dem Probestrahl eingestellt werden. Dies ermoglicht eine zeitaufgeloste Spektroskopie.
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bevor der Strahl auf die gleiche Probenstelle wie der Pumpstrahl fokussiert wird. Nach
der Transmission durch die Probe kann die Spinpolarisation durch Messung der Faraday-
Rotation oder der Elliptizitat detektiert werden. Wahrend bei der Faraday-Rotation das
Verhiltnis zweier senkrecht zueinander stehenden Lichtkomponenten ausgelesen wird,
dient die Elliptizitat der Bestimmung der zirkularen Anteile. Dazu durchlauft der Probe-
strahl entweder ein A/2- (Faraday-Rotation) oder ein \/4-Plattchen (Elliptizitét), bevor
ein weiteres Glan-Taylor-Prisma den Strahl in zwei Polarisationskomponenten aufteilt,
dessen Intensitédten etwa gleich sind. Durch die Spinpolarisation in der Probe schwankt
dieses Intensititsverhéltnis leicht. Diese Anderung wird mit den zwei Photodioden ei-
nes Differenzverstérkers in ein elektrisches Signal umgewandelt. Ein Lock-In-Verstarker
verbessert das Signal-Rausch-Verhéltnis. Uber ein Computerprogramm kann das digi-
talisierte Ausgangssignal des Lock-In-Verstéirkers in Abhéngigkeit von der Position der
Verzogerungsstrecke aufgenommen werden, wodurch eine zeitaufgeloste Spektroskopie

mit Pikosekunden-Auflésung ermoglicht wird.
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Kapitel 4

Untersuchungen zur
Elektronen-Spinkoharenz in

Quantenpunkten

In diesem Kapitel werden zunéchst Angaben zu dem verwendeten Quantenpunktensem-
ble gemacht. Anschlieend folgen Ergebnisse zur Erzeugung der Spinkohédrenz mit La-
serpulsen unterschiedlicher zeitlicher Linge zwischen 2 und 80 ps. Im darauf folgenden
Abschnitt werden die Detektionsmoglichkeiten Faraday-Rotation und Messung der
Elliptizitat des Probestrahls miteinander verglichen. Des Weiteren wird in Abschnitt
gezeigt, dass die Spinpolarisation durch optische Manipulation um die optische Achse
gedreht werden kann. In Abschnitt wird dargestellt, dass durch das Polarisieren von
zwei Spin-Unterensembles innerhalb des Quantenpunktensembles eine quantenmechani-
sche Elektron-Elektron-Wechselwirkung stattfindet. Dabei sind Anzeichen fiir Verschrin-

kung zu erkennen.
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4.1 Kenndaten der Quantenpunktprobe

Die verwendete Probe besteht aus 20 Schichten von Quantenpunkten mit je einer
Dichte von etwa 10'° Quantenpunkten/cm?. Die einzelnen Schichten sind 60 nm vonein-
ander entfernt. Unterhalb jeder Quantenpunktschicht befindet sich eine §-Dotierschicht
aus Silizium. Die Konzentration der Dotieratome entspricht etwa der Quantenpunkt-
dichte, wodurch im Mittel ein Elektron pro Quantenpunkt zur Verfiigung steht. Durch
frithere Messungen an der Probe ist bekannt, dass etwa die Hilfte der Quantenpunkte
mit exakt einem Dotierelektron geladen ist [68]. Tabelle gibt die Daten des MBE-
Wachstumsverfahrens an. Im Anschluss wurde die Probe bei einer Temperatur von 945 °C
fiir 30 s ausgeheilt. Abbildung zeigt die Aufnahme der Photolumineszenz des Quan-
tenpunktensembles bei einer Temperatur von 7' = 6 K. Das Maximum liegt bei etwa
1,394 eV (890 nm) und die volle Halbwertsbreite betragt etwa 13 meV (8nm).

| Schicht | T[°C] | Dauer [s] | Schichtdicke [nm] | Wiederholung |
GaAs Substrat - - - -
GaAs 6600 | 5319 1000
AlAs 6600 | 20,0 2.0 Start 20 x
Gahs 6600 | 53 1,0 Ende 20 x
AlAs 660,0 20,0 2,0
GaAs 660,0 425,5 80,0
Start 20 x

InAs 590,0 4,0 0,3 16 x
GaAs 580,0 | 426 8.0
Gahs 660,0 | 426 8.0

Si-Delta 660,0 4,0 0,0
GaAs 660,0 340,4 64,0 Ende 20 x
AlAs 660,0 | 20,0 2.0 Start 20 x
GaAs 660,0 5,3 1,0 Ende 20 x
GaAs 660,0 | 531,9 100,0

Gahs:Si 660,0 | 798 15.0

Tabelle 4.1

Wachstumstabelle der Quantenpunktprobe. Die Probe wurde durch
Molekularstrahlepitaxie gewachsen und beinhaltet 20 Quantenpunktlagen. Nach dem
Herstellungsprozess liegt die Photolumineszenz bei etwa 1,05eV. Durch thermische
Ausheilung bei 945 °C diffundiert Ga in die InAs Quantenpunkte, wodurch das
Maximum der Emission auf etwa 1,39 eV verschoben wird.
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Wellenlange (nm)
905 900 895 890 885 880 875

Abbildung 4.1
Photolumineszenz der Quanten-
punktprobe. Das Intensitdtsma-
ximum  der  Photolumineszenz
liegt bei etwa 1,394eV, die volle
Halbwertsbreite betrdgt 13 meV.
Das Bild zeigt im wesentlichen die
s-Schale der Quantenpunkte inner-
halb des Ensembles. Die p-Schale
liegt bei etwa 1,41 meV.
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4.2 Optische Spinanregung mit zeitlich verschiedenen

Laserpulslangen

Bisherige Messungen zur Spininitialisierung wurden unter der Voraussetzung getétigt,
dass die Pulsdauer des Pumppulses wesentlich kiirzer ist, als die Larmorpréizessions-
periode der Elektronenspins um das externe Magnetfeld [25/[571[59][85][109]. Diese betragt
bei B = 1T in den verwendeten Quantenpunkten etwa 130 ps. Dadurch kann vereinfacht
angenommen werden, dass die Prizessionsbewegung wihrend des 2 ps langen Pulses ,,ein-
gefroren® bleibt. Abbildung4.2](a) zeigt die durch 2 ps Laserpulse erzeugte und detektier-
te Spinpolarisation bei Magnetfeldern zwischen 1 bis 6 T. Fiir diese Magnetfelder kann
eine Spinpréazession detektiert werden. Die Prézessionsdauer der Spins betriagt bei B =

6T etwa 20 ps, welche somit die Pulsdauer um eine Gréflenordnung iibersteigt.

Zur Untersuchung der Spinkohérenz werden zur Zeit gepulste Titan-Saphir-Laser einge-
setzt. Diese Technik ist jedoch sehr kostenintensiv und, nach eigener Erfahrung, auch
wartungsintensiv. Diodenlaser sind kostengiinstiger als Titan-Saphir-Laser und kénnen

eine Pulsdauer von einigen 10 ps erreichen . Daher ist es interessant zu erfahren, unter
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welchen Bedingungen Laserpulse mit hoherer Zeitdauer zur Erzeugung einer Spinpola-
risation in Quantenpunkten verwendet werden kénnen. Die dazu durchgefiihrten Expe-
rimente werden jedoch, aus praktischen Griinden (héhere Ausgangsleistung, Flexibilitét

bei der Auswahl der Wellenlédnge), mit einem Titan-Saphir-Laser durchgefiihrt.

Abbildung4.2](b) - (d) zeigt Pump&Probe-Messkurven bei verschiedenen Magnetfeldern.
Die Pulsdauer betragt 10, 30, und 80 ps. Bei diesen Pulslangen kann durch Erhéhung des
Magnetfeldes die Effizienz der Spinanregung und deren Detektion verringert werden.
Betrégt die Pulsdauer 10 ps, so kann durch die gemessene Faraday-Rotation des Probe-
strahls eine Spinpolarisation bis B = 3T detektiert werden. Wird die Pulsdauer auf 30 ps
erhoht, sinkt das maximale Magnetfeld, bei dem die Larmorpréizession beobachtet wer-
den kann, auf B = 1T. Dieses maximale Magnetfeld, bei dem die Signalamplitude héher
als das Rauschen ist, betrégt bei 80 ps Pulsen nur noch 0,35 T. Ein Zusammenhang kann
durch das Produkt von Larmorfrequenz der Elektronen w; und Pulsdauer 7p, p, gege-
ben werden. Ubersteigt diese, als reduziertes Magnetfeld bezeichnete, Groe wy,mpy, pr den
Wert 1,5, so kann durch das Pump&Probe-Experiment nahezu keine um das Magnet-
feld prézedierende Spinpolarisation erzeugt und ausgelesen werden . Der Zusammenhang

zwischen Magnetfeld B und wymp, p; ist

2T

o BIT) - Tpupr - (4.1)

WLTPu,Pr =
wr-10ps=15= B =30T
wr-30ps=15=B=10T
wr-80ps=15= B=04T

Es muss beachtet werden, dass durch eine Erhéhung von wz,7p, p, die Prézession der Spin-
polarisation wahrend der Initialisierung nicht weiter vernachléssigt werden kann. Ebenso
kann eine hoherfrequente Spinprézession weniger sensitiv durch einen (zu) langen Pro-
bepuls aufgelost werden. Um zunéchst den Einfluss der langen Spininitialisierungsdauer
experimentell zu bestimmen, wird der Aufbau abgeéndert. Der Pumppuls betréagt weiter-
hin 10, 30, oder 80 ps. Der Probepuls wird von einem zweiten Laser mit 2 ps Pulsdauer
und gleicher zentraler Photonenenergie emittiert. Die Wiederholfrequenz beider Laser
wird synchronisiert. Das Phasenrauschen liegt im Bereich von wenigen 100fs und ist

somit wesentlich geringer als die Pulsdauer und dadurch vernachléssigbhar.
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Faraday-Rotations-Kurven bei verschiedenen Magnetfeldern. Abbildung (a) - (d) zeigt Messkurven mit verschiedenen

Pump&Probe-Pulslangen (2, 10, 30 oder 80 ps). Durch Erhohung der Magnetfelder sinkt die Amplitude des Messsignals.
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Abbildung (a) - (c) zeigt die Spinpolarisation, erzeugt durch 10, 30 oder 80 ps lange
Pumppulse und ausgelesen durch 2 ps kurze Probepulse. Die Kombination von Pumppuls-
und Probepulsdauer wird durch eine Klammer (7p,, 7p,) angegeben. Die Spinpolarisation
kann bei 10 ps Pumppulsen bis zu einem Magnetfeld von 3T aufgenommen werden, bei
30 ps nur noch bis zu 1,2 T. Die in Abbildung (a) dargestellten Messkurven haben ge-
zeigt, dass ein 2 ps langer Probepuls die Spinpolarisation noch bei 6 T auflosen kann. Die
ziigige Abnahme der Spinpolarisation bei Erhchung des Magnetfeldes wird hier folglich
durch die zeitlich langeren Pumppulse verursacht. Es féllt auf, dass im Messsignal ein ho-
herer Rauschanteil vorhanden ist, als bei den Messungen mit identischer Pump- und Pro-
bepulslange. Bei der Puls-Kombination (80 ps, 2 ps) kann keine deutliche Spinpolarisation
aufgenommen werden. Mit zunehmender Pulsléinge nimmt die spektrale Breite der Pump-
pulse ab. Dadurch werden weniger Spins polarisiert und es werden viele unpolarisierte

Spins detektiert. Dies fiihrt zu einer Verringerung des Signal-Rausch-Verhiltnisses.

Ein theoretisches Modell, welches die Spinanregung mit zeitlich unterschiedlich langen
Pumppulsen simuliert, wurde von M. M. Glazov entwickelt [I11]. Die einzelnen Spins
eines unpolarisierten Ensembles prazedieren zunédchst um das externe Magnetfeld mit
der Larmorfrequenz. Um den Einfluss des Pumppulses zu beschreiben, miissen die Spin-
komponenten vor und nach der Anregung betrachtet werden. Diese Anderung der Spin-
komponenten wird nach ihrer Ursache separiert, welches die Larmorpréazession wéahrend
der Anregung ist oder die Anregung selber. Als Ergebnis ergibt sich, dass der Pumppuls

eine Spinorientierung entlang der z-Achse verursacht.

Sz = —RGG(WLTPU)/2 (42)

Sind die Pumppulse fourier-limitiert, so ergibt sich fiir G(wy7py,) bei Anregung mit Puls-
flache ©

2072

G(wrTpy) = m
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Abbildung 4.3
Pump&Probe-Messkurven
mit 10ps (Abbildung (a)),
30ps (Abbildung (b)) oder
80ps (Abbildung (c)) langen
Pumppulsen bei unterschied-
lichen Magnetfeldstédrken. Die
Probepulslange betrigt stets
2ps. Auch hier ist erkennbar,
dass durch eine Erhohung des
Magnetfeldes die Signalampli-
tude abnimmt. Fiir die 10ps
langen Pumppulse erfolgt eine
Spininitialisierung bei Magnet-
feldern bis zu 3T. Bei 30ps
kann dies bis zu 1,2'T gemes-
sen werden. Die Pumppulse
sind spektral schmaler als die
Probepulse, wodurch viele
unpolarisierte Spins detektiert
werden. Dadurch sinkt das
Signal-Rausch-Verhéltnis. Die
dargestellten Kurven wurden
durch Messung der Elliptizitéat
des Probestrahls anstatt der
Faraday-Rotation aufgenom-
men, da bei diesen Messungen
das Signal-Rausch-Verhéltnis
in dieser Detektionsmethode
hoher ist. Dennoch ist in
Abbildung (c) die Larmorpra-
zession der Elektronen kaum
zu erkennen.
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0,00 —— ; ; — Abbildung 4.4
-0,01} 1 Abbildung (a) zeigt die Simulation der z-
—0,02; ] Komponente, die durch einen Pumppuls er-
o3—0,03 ] zeugt wird, in Abhéngigkeit von wp7p,.
—0,04} ] Fir Werte nahe Null wird die erzeugte
—0,05 @ Spinkomponente maximal. Abbildung (b)
—-0,06+ ] zeigt eine schematische Darstellung der Spi-
4 2 o 2 4 ninitialisierung fiir wy7p, < 1. Die roten
Magnetfeld (o, tp,) Striche zeigen die Zeeman-Aufspaltung der

Elektronen-Spinlevels, die blaue Kurve sym-
bolisiert die spektrale Form der Pumppul-
se. Beide Spinlevels wechselwirken mit dem
Lichtpuls, wodurch eine hohe Spinpolarisa-
tion erreicht wird. Abbildung (c) zeigt die-
se schematische Darstellung fiir wyp, > 1.
Die Wechselwirkung zwischen Lichtpuls und
Elektronen-Spinlevels ist geringer. Dadurch

Z Z
S S nimmt die Effizienz der optischen Orientie-
rung ab. Rechnung und graphische Darstel-
X X

lung von M. M. Glazov.

Abbildung[4.4] (a) stellt den Zusammenhang zwischen erzeugter Spinpolarisation S, und
reduziertem Magnetfeld w7, graphisch dar. Demnach ist fiir wy,7p, py = 0 die durch den
Pumppuls erzeugte Spinpolarisation maximal, mit steigendem reduzierten Magnetfeld
Wi Tpy,pr Sinkt die Anregungseffizienz. Abbildung (b) zeigt die schematische Darstel-
lung einer effizienten Spininitialisierung. Die blaue Kurve zeigt die spektrale Form eines
Pumppulses, die roten Linien geben die Zeeman-Aufspaltung der Elektronen-Levels an.
Fiir das reduzierte Magnetfeld gilt w;m7p, < 1. Dadurch findet eine effiziente optische An-
regung fiir beide Elektronen-Levels statt und es wird eine Spinpolarisation in z-Richtung
erzeugt. Ist wyp, > 1, so nimmt diese Effizienz deutlich ab. Dies ist in Abbildung (c)
dargestellt.

Um den Einfluss eines zeitlich langen Probepulses zu iiberpriifen, werden die Spins von
2ps langen Pumppulsen polarisiert. Die Lénge des Probepulses 7p, wird dementspre-
chend variiert. Es ist aus den vorherigen Messungen an der gleichen Probe bekannt, dass
die Spininitialisierung bei der kurzen Anregung bis zu einigen Tesla effizient ist. Durch
das Auslesen der Spinkohérenz mit 10 ps Probepulsen gelingt dies bis zu B = 2T (Ab-
bildung (a)). Fiir Magnetfelder B > 2T kann nur noch eine geringfiigige bzw. keine
Signalamplitude detektiert werden. Bei 30 ps langen Probepulsen kann die Spinpolarisa-
tion fiir Magnetfelder bis zu 1T ausgelesen werden (Abbildung [4.5] (b)), bei 80 ps langen
Probepulsen gelingt dies nur noch bis 0,6 T (Abbildung [4.5(c)).
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Die theoretische Berechnung ergibt, dass die Signalabnahme bei Erhéhung von wp7p,

dem Verhalten der Spininitialisierung gleicht.

Bei der (10 ps, 2 ps) Messung ist das maximale Magnetfeld, bei dem die Larmorpréizession
der Elektronen beobachtet werden kann, leicht hoher als bei der (2ps, 10ps) Messung.
Der Einfluss des léngeren Pumppulses wirkt sich folglich etwas geringfiigiger auf den
Abfall der Signalamplitude aus als die Léange des Probepulses. Dies kann auch fiir die
Messungen in Kombination mit 30 ps langen Pulsen bestétigt werden. Nach der theo-
retischen Berechnung sollten beide Amplitudenabfille gleich sein. Dies kann zum einen
daran liegen, dass das Signal-Rausch-Verhéltnis bei Messkurven mit langerem Pumppuls
geringer ist als bei den Messungen mit langerem Probepuls. Ein weiterer Grund koénnte
sein, dass bei der theoretischen Simulation die durch einen einzelnen Pumppuls erzeugte
Spininitialisierung berechnet wurde. Die im Experiment, durch periodische Anregung,
ermoglichte Modenkopplung der Spins konnte eine héhere Spinpolarisation verursachen,
wenn die Effizienz der Spininitialisierung nachlésst. Aus den in den Abbildungen und
dargestellten Pump&Probe-Kurven werden die Signalamplituden ermittelt, um eine
quantitative Aussage iiber den Verlauf der Signalamplituden-Abnahme, verursacht durch

zeitlich lange Pump- bzw. Probepulse, téatigen zu konnen.

In Abbildung (a) sind die Amplituden der (10ps, 2ps) Messung durch schwarze
Messpunkte und die Amplitude der (30 ps, 2 ps) Messungen durch rote Messpunkte fiir
verschiedene Magnetfelder aufgetragen. Fiir B = 0,6 T ist das Signal in der (10 ps, 2 ps)
Pulsdauer-Kombination maximal. Diese Amplitude wird auf einen relativen Wert 1 ge-
setzt. Wird das Magnetfeld erhoht, sinkt die Signalamplitude. Fiir die Messung mit (30 ps,
2ps) Pulsen wird eine maximale Amplitude fiir B = 0,2 T erreicht. Auch die Amplitu-
de dieser Messkurve wird auf 1 gesetzt. Der Vergleich beider Puls-Kombinationen zeigt,
dass durch eine 10 ps lange Anregung die Signalamplitude um einen Faktor von etwa 3
langsamer absinkt, wenn das Magnetfeld erhoht wird. Der Faktor 3 entspricht auch dem
Verhéltnis der Pumppulsdauer. Dadurch haben die roten und die schwarzen Messpunkte

einen dhnlichen Verlauf, wenn die Amplitude gegen wy7p, aufgetragen wird. Dies ist in
Abbildung [4.6] (b) dargestellt.
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Magnetfeld (o, tj,,q,,) Amplitudenabnahme &hnlich.

Ein dhnlicher Zusammenhang zeigt sich auch fiir die Messungen mit Puls-Kombinationen
von (2ps, 10ps), (2ps, 30ps) und (2ps, 80 ps). Abbildung [4.7] (a) zeigt die Amplituden
fiir unterschiedliche Magnetfelder. Es ist zu erkennen, dass die durch 10ps Probepul-
se detektierten Messkurven eine geringere Magnetfeldabhéngigkeit zeigen als die durch
30 ps Probepulse. Bei den Messungen mit 80 ps Probepulsen ist ein noch stiarker Abfall
zu beobachten. In Abbildung (b) sind die Amplituden gegen wy,7p, aufgetragen. Die
zusétzlich eingezeichnete blaue Kurve zeigt die theoretische Simulation des Amplituden-
abfalls, welcher unabhéngig von der Probepulsldnge sein sollte. Durch 10 ps Probepulse
ist die Amplitudenabnahme stérker als vorhergesagt, fiir 80 ps Pulse ist diese etwas ge-
ringer. Die roten Punkte zeigen die Amplitude fiir 30 ps Probepulse. Hier existiert eine

bessere Ubereinstimmung mit der Theorie.

Abbildung zeigt die Signalamplituden der (10 ps, 2ps) und (2ps, 10ps) Messungen
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fiir verschiedene Magnetfelder. Der Vergleich zeigt, dass der Verlauf der Signalamplitude
bei Erh6hung des Magnetfeldes qualitativ d&hnlich ist. Ein, wie theoretisch vorhergesagt,
quantitativ d&hnlicher Verlauf kann im Experiment nicht beobachtet werden. Als Griinde
dafiir wurden das unterschiedliche Signal-Rausch-Verhéltnis sowie die Modenkopplung
der Elektronenspins genannt. Der schnellere Amplitudenabfall kann jedoch nicht durch
einen hoheren Rauschanteil in den (10 ps, 2 ps) Messungen begriindet werden. Demnach
sollte der, in den theoretischen Berechnungen nicht beriicksichtigte, Mode-Locking-Effekt
die Abweichung erkldaren. Es fillt bei der Messung mit den 10 ps Pumppulsen auf, dass
zwischen 2.5 und 3,0 T die Amplitude sprunghaft abgesunken ist. Vergleicht man die dazu
aufgenommenen Messkurven aus Abbildung[4.3](a), so kann bei 2,5 T die Modenkopplung
deutlich beobachtet werden. Bei 3,0 T ist keine Modenkopplung der Spins zu beobachten,

weshalb sich die Spinpolarisation deutlich verringert hat.



4.2 Optische Spinanregung mit zeitlich verschiedenen Laserpulslangen 57

1ol } I I ° (1|0,psl2ps) | |
’ (2 ps, 10 ps)
0,8} } .
9 - ] Abbildung 4.8
% 06l % i Amplitudenverlauf der (10 ps, 2 ps) und
£ | (2 ps, 10 ps) Messung. Die durch schwar-
T } % ze Kreise dargestellte Messung mit l&n-
-(%’ 0.4F ] gerem Pumppuls zeigt einen geringeren
Abfall der Amplitude als die Messung
02+ 4 mit langerem Probepuls, welche durch
* | graue Dreiecke beschrieben ist. Als Ur-
sache dient der Mode-Locking-Effekt,
0oL v . . .
00 05 10 15 20 25 3,0 welcher die Spinpolarisation auch bei
Magnetfeld (T weniger effizienter Anregung erhoht.

Werden Pump&Probe-Experimente mit relativ langer Pulsdauer durchgefiihrt bietet dies
den Vorteil, dass die spektrale Breite der Pulse abnimmt. Dadurch sollte die g-Faktor
Variation verringert werden, welches wiederum die Dephasierungszeit verléngern sollte.

Die Dephasierungszeit 7% kann durch

. h
1= A B
HB Ade

(4.4)
errechnet werden [36], wobei die g-Faktor Variation Ag. proportional zur spektralen
Breite des Pumppulses A\ ist. Dabei muss die Bedingung gelten, dass das Magnetfeld
B wesentlich grofler als das Kernfeld ist. Fiir einen Vergleich der Dephasierungszeit wer-
den zwei Pump&Probe-Kurven mit 2 ps Pulsdauer, 2,3 meV spektrale Breite und 10 ps
Pulsdauer, 0,9 meV spektrale Breite, bei einem Magnetfeld B = 1T, aufgenommen. Die
spektrale Breite unterscheidet sich demnach um einen Faktor von etwa 2,5. Das Ver-
héltnis der Dephasierungszeiten sollte ebenfalls in diesem Bereich liegen. In Abbildung
sind die Pump&Probe-Messkurven dargestellt. Fiir die Anregung mit 2,3 meV brei-
ten Laserpulsen ergibt sich eine Dephasierungszeit von (820 £ 10) ps, fiir die 0,9 meV
breite Anregung (1180 £ 20) ps. Damit unterscheidet sich die Dephasierungszeit geringer
als erwartet. Die Abnahme der Spinpolarisation durch die Hyperfeinwechselwirkung mit
Kernspins sollte bei dem verwendeten Magnetfeld im Zeitraum von 3 ns vernachlassigbar
sein. Im Abschnitt wird gezeigt, dass durch eine Elektron-Elektron Wechselwirkung
in Quantenpunkten die Spinpolarisation ebenfalls abnimmt. Dies kénnte eine Ursache

fiir das gezeigte Resultat sein.
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Abbildung 4.9

Vergleich der Dephasierungszeit zwei-
er Pump&Probe-Messkurven, gemessen
bei B = 1T. Die Spinpolarisation, dar-
gestellt durch die obere schwarze Mess-
kurve, wurde durch 2,3meV breite Pul-
se erzeugt und ausgelesen. Die Depha-
sierungszeit betriagt (820 + 10) ps. Er-
folg die Messung mit 0,9meV breiten
Pulsen steigt die Dephasierungszeit auf
(1180 + 20) ps.

In diesem Abschnitt wurde gezeigt, dass die Erzeugung und Detektion einer Spinpola-

risation mit Laserpulsen von bis zu 80 ps moglich ist. Voraussetzung dafiir ist jedoch,

dass das Produkt aus Larmorprézessionsperiode und Pulsdauer geringer als 1,5 ist. Die

Reduzierung der Signalamplitude durch Verkiirzung der Prizessionsperiode hat zwei Ur-

sachen. Zum einen prézediert der Spinvektor bereits wihrend des Pumppulses, welches

zu einer Verringerung der Spinpolarisation fithrt. Ein zweiter Grund ist, dass sich die

Richtung des Spinvektors wihrend der Detektion durch den Probepuls édndert.
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4.3 Vergleich zweier Detektionsmethoden:

Faraday-Rotation und Elliptizitat

Wie in den Unterabschnitten und beschrieben, kann die Spinkohérenz durch
Messung der Faraday-Rotation und der Elliptizitéit detektiert werden. Allerdings un-
terscheidet sich das gemessene Signal nicht nur quantitativ, sondern auch qualitativ.
Abbildung zeigt zwei Messkurven bei einem Magnetfeld von B = 1T. Die Puls-
dauer der Pump- und des Probepulse betridgt 2ps. Vergleicht man die Amplitude der
Amplitudeneinhiillenden vor dem Pumppuls mit der Amplitude nach dem Puls, so ist zu
erkennen, dass der Mode-Locking-Effekt bei Messung der Faraday-Rotation deutlicher
zu erkennen ist, als bei Messung der Elliptizitéat. Zuséatzlich unterscheidet sich die Phase
der detektierten Larmorprizession. Da zur Aufnahme beider Kurven lediglich ein \/2-
durch ein \/4-Verzogerungsplattchen, welche der Probestrahl nach Transmission durch
die Probe durchlauft, ersetzt wird, kann der beobachtete Effekt nicht durch unterschied-
liche Anregungsbedingungen erfolgen. Auch durch eine verdnderte optische Weglinge
des Probestrahls kann dieser Effekt nicht verursacht werden, da der Einfluss der Spins
auf den Probestrahl bereits stattgefunden hat. Danach wird nur noch das Intensitéts-
Verhéltnis von unterschiedlichen Polarisationskomponenten durch zwei relativ langsame
Photodioden (bis zu 100 kHz) gemessen, welche die Probepulse (75,75 MHz) nur noch als

kontinuierlichen Lichtstrahl wahrnehmen. Es ist zusétzlich zu erkennen, dass im Falle der

— Elliptizitat

| | | | |
B=1T \ Faraday-Rotation

Abbildung 4.10
Die beiden Messkurven zeigen die durch
Pumppulse erzeugte Spinpolarisation.
Der Spinvektor prézediert um das
transversale Magnetfeld. Die Faraday-
Rotation-Kurve ist zur Elliptizitdtskur-
ve phasenverschoben. Vertikale schwar-
ze Striche, welche jeweils ein Maximum
der Elliptizitatskurve schneiden, sind
zur Verdeutlichung eingezeichnet. Bei
der Faraday-Rotation-Kurve trifft der
Pumppuls scheinbar nicht ein, wenn der
S L L B Spinvektor in z-Richtung zeigt. Dies ist
0.5 0.0 0.5 1.0 1.5 im Widerspruch zur Theorie des Mode-
Zeit (ns) Locking-Effekts.

Messsignal
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Faraday-Rotation der Peak des Pumppuls nicht zu dem Zeitpunkt einzutreffen scheint,
in dem der Spinvektor in die z-Richtung zeigt. Dies muss jedoch der Fall sein um den
Mode-Locking-Effekt plausibel erklaren zu kénnen. Bei der durch Messung der Ellipti-
zitdt detektierten Kurve trifft der Pumppuls ein, wenn der Spinvektor, wie erwartet, in
2-Richtung zeigt. Diese Messungen lassen vermuten, dass die durch Elliptizitat aufge-
nommenen Kurven durch Inhomogenitdten weniger beeinflusst werden. Die Ergebnisse,
welche im Folgenden diskutiert werden, wurden bereits verdffentlicht [112]. Die theoreti-
schen Rechnungen und deren grafische Umsetzung stammen von M. M. Glazov und 1. A.
Yugova. Durch eine Erhchung des externen Magnetfeldes auf 4 T nimmt die Anzahl der
Préazessionsmoden zu. Dadurch konnen die durch Inhomogenitédten verursachten Unter-
schiede in den Detektionsmethoden deutlicher dargestellt werden. Des Weiteren werden
fiir Pump- und Probepulse zwei synchronisierte Laser verwendet, wodurch die Probepulse

den Pumppulsen gegeniiber energetisch verstimmt werden koénnen.

(a) B=4T (b) Elliptizitat, AE=-0,2 meV

Elliptizitat, AE = - 0,2 meV
FR, AE=-0,2meV

Messsignal

FR, AE=-0,2 meV \
MWW {

FR, AE=-1meV FR, AE=-1meV

1 " 1 " " 1 " 1 " " 1 " " " " 1 " " " "
-1,0 -0,5 0,0 0,5 1,0 1,5 -1,0 -0,5 0
Zeit (ns) Zeit (ns)

Abbildung 4.11
Abbildung (a) zeigt Pump&Probe-Kurven, in denen die Spinkohérenz durch Messung
der Faraday-Rotation oder Elliptizitat detektiert wird. Bei geringer energetischer
Verstimmung zwischen Pump- und Probestrahl unterscheiden sich die Messsignale der
beiden Kurven, obwohl das Spinensemble unter gleichen Bedingungen angeregt wird.
Die Amplitudeneinhiillende des Elliptizitéatssignals der modengekoppelten Spins steigt
monoton bis zum Pumppuls bei Ons an, danach fillt es wieder monoton ab. Die
Amplitudeneinhiillende des Faraday-Rotation-Signals sinkt etwa 0,5ns vor dem
Pumppuls wieder ab. Nach dem Puls steigt dieses Signal mit anwachsender Zeit bis
0,5ns wieder an. Wird der Probestrahl auf AE = 1 meV verstimmt, gleicht das
Verhalten der Faraday-Rotations-Kurve dem der Elliptizitdt. Auf eine Darstellung der
Elliptizitatskurve bei groflerer Verstimmung wurde verzichtet, da diese sich bis auf eine
wesentlich geringere Amplitude und eine leichte Anderung der
Larmorprizessionsfrequenz von der gering Verstimmten nicht unterscheidet. Abbildung
(b) zeigt eine VergroBierung der Messkurven zu negativen Zeiten. Die schwarzen Kurven
zeigen das jeweilige experimentell bestimmte Signal. Die breiteren, roten Kurven stellen
eine mathematische Angleichung dar.
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Abbildung (a) zeigt Pump&Probe-Messkurven, in denen die Spinkohérenz durch
Elliptizitdt und durch Faraday-Rotation (FR) detektiert wird. Bei einer energetischen
Verstimmung von AE = Epymp — Eprobe = —0,2meV zeigt die durch Faraday-Rotation
bestimmte Messkurv, dass die Amplitudeneinhiillende der Larmorpréazession mit anstei-
gendem Zeitabstand zwischen Pump und Probestrahl |¢| nicht monoton abfillt. Wird der
Probestrahl auf 1meV verstimmt, gleicht das Faraday-Rotations-Signal dem nur gering
verstimmten Elliptizitatssignal qualitativ. Da der Pumppuls kurzlebige Exzitonen (hier:
etwa 300 ps) in undotierten Quantenpunkten erzeugt, deren Signal sich mit dem der mo-
dengekoppelten Spins iiberlagert, kann der beobachtete Effekt zu negativen Zeiten besser
beobachtet werden. Abbildung (b) zeigt daher eine Vergroflerung der Messsignale
zu negativen Zeiten. Nach den theoretischen Uberlegungen zum Mode-Locking-Effekt
sollte die Amplitudeneinhiillende monoton ansteigen, da zum Pumppuls hin die Phase
der Spins wieder {ibereinkommt. Um den Grund fiir das Verhalten des Faraday-Rotation-
Signals zu untersuchen, wird das Messsignal beider Detektionsmethoden ausfiihrlich mit-
einander verglichen. Das mit 0,2meV verstimmte Faraday-Rotation-Signal kann in drei
verschiedene Teilsignale, welche verschiedene Ursachen haben, aufgeteilt werden. Dies ist
in Abbildung dargestellt. Die untere schwarze Kurve zeigt das Messsignal. Durch
den Pumppuls werden Locher mit einem g-Faktor von |g,| = 0,12 erzeugt. Das daraus
resultierende Signal ist magentafarben dargestellt. Neben dem Loch erzeugt der Pump-
puls Exzitonen in undotierten Quantenpunkten, deren Elektronen ebenfalls detektiert
werden. Der g-Faktor betriigt |g-X| = 0,67. Die griine Kurve zeigt das Signal dieser Elek-
tronen. Die blaue Kurve stellt das Signal der iibriggebliebenen modengekoppelten Spins
der Dotierelektronen dar. Die Summe der drei Teilsignale ergibt die rote Kurve, welche

mit der schwarzen Messkurve gut iibereinstimmt.

! Anstatt einer resonanten Anregung wurde die leichte Verstimmung gewihlt um die Asymmetrie des
angeregten Quantenpunktensembles auszugleichen. Dadurch ist die ansteigende Komponente der
Faraday-Rotations-Messung deutlicher erkennbar.
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A E=-0,2 meV

lg,| =055 modengekoppelte Spins

|9, = 0,67 WVWVVVVVVV\N\%‘MSCher Anteil

lg,| =0.12 Anteil der Lécher

0,5 0,0 0,5 1,0
Zeit (ns)

Faraday-Rotation

Experiment, Summe der drei oberen Kurven

Abbildung 4.12
Das experimentell detektierte Signal (schwarze Kurve) kann in drei Anteile unterteilt
werden. Dies sind die langlebige modengekoppelte Spinkohérenz der Dotierelektronen,
welche sowohl vor als auch nach dem Pumppuls zum Signal beitragen, Exzitonen,
welche in undotierten Quantenpunkten erzeugt werden und Locher des
Trionenzustandes. Die rote Kurve, welche mit der schwarzen Kurve iiberlagert ist,
besteht aus der Summe der drei genannten Anteile.

Zur genaueren Bestimmung des Einflusses der energetischen Verstimmung auf das detek-
tierte Signal wird der Probestrahl in kleinen Schritten energetisch variiert. Die aufgenom-
menen Messkurven werden ebenfalls in die drei Teilsignale aufgeteilt. Das Teilsignal der
langlebigen modengekoppelten Spins lisst sich sowohl zu positiven als auch zu negativen
Zeiten mathematisch durch Gleichung darstellen,

£0.7(0) = Y layos el = ) + Blilsin e = e)lexw (<55, (45)

wobei £(t), F(t) das Elliptizitits- bzw. Faraday-Rotation-Signal als Funktion des zeit-
lichen Abstandes ¢ zum Pumppuls sind. Durch das Summenzeichen mit Index j werden
die verschiedenen Moden aufsummiert, welche mit der Frequenz w; und der Phase ¢;
mit der Abklingdauer 7; prizedieren. Der Koeffizient «; ist die Amplitude des mit |¢|
abklingenden Anteils, §; die Amplitude des nur in Faraday-Rotation vorhandenen an-
steigenden Teils. Fiir das Elliptizitéit-Signal gilt deshalb zu positiven und negativen Zeiten
Bpos = Pneg = 0. Abbildung[4.13] (a) zeigt die Signalamplitude « des Elliptizitats-Signals

in Abhéngigkeit von der energetischen Verstimmung des Probestrahls. Die aus den Mess-
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werten bestimmten Amplituden sind durch rote Kreise (fiir negative Zeiten) und durch
blaue Quadrate (fiir positive Zeiten) dargestellt. Ein maximales Signal wird fiir den Fall
erzeugt, dass Pump und Probepuls resonant sind. Mit ansteigender Verstimmung sinkt
das Signal. Bei |AE| =~ 2meV ist die Amplitude nahezu auf Null abgesunken. Die Ampli-
tudenabhéngigkeit von der energetischen Verstimmung bei detektierter Faraday-Rotation
(Abbildung[4.13] (b)) unterscheidet sich deutlich. Wird der Probestrahl aus der Resonanz
verstimmt, steigt die Amplitude zunéchst an, bis ein Maximum bei etwa |[AE| = 0,8 meV
erreicht wird. Danach sinkt sie langsam wieder ab. Selbst bei einer Verstimmung von
5meV kann eine Amplitude weiterhin bestimmt werden. Durch Verdnderung des Vor-
zeichen von AE = Epymp — Eprone verdndert sich ebenfalls das Vorzeichen von a. Das
eingelassene Bild in (b) zeigt die Amplitude 3. Diese verringert sich mit ansteigender

Verstimmung und kann bei hinreichend groem |AE| nicht mehr bestimmt werden.

Abbildung 4.13

1,0 .. . . . _
O a . Elliptizitat (a) Abhéngigkeit der Amplituden

koeffizienten von der Verstim-
mung des Probe-Strahls. Das
Verhalten der Elliptizitat wird
in Abbildung (a) gezeigt. Oh-
ne Verstimmung erreicht « ein
Maximum, bei AF ~ 2meV
ist die Spinpolarisation kaum
noch messbar. Abbildung (b)
zeigt die gleiche Spinpolari-
sation, welche jedoch durch
die Faraday-Rotation detek-
0.5 - tiert wird. Die Amplitude wird
Faraday-Rotation (b) fiir eine Verstimmung von et-
wa 0,8meV maximal. Bei ne-
gativen Verstimmungen éndert
sich das Vorzeichen der Ampli-
tude . Ohne Asymmetrien be-
findet sich im resonanten Fall
AFE = 0meV ein Nulldurch-
gang der Amplitude. Der Ver-
o5 .. lauf der Amplituden ist fiir po-
-4 -2 0 2 4 sitive und negative Zeiten dhn-
AE (meV) lich, allerdings sind die Ab-
solutwerte fiir positive Zeiten
hoher. Das eingelassene Bild zeigt die Amplitude 3, welche ausschliefilich bei Faraday-
Rotations-Messungen im nahezu resonanten Fall detektiert wird.

Amplitude, a

!
7
?

Amplitude, a

Amplitude, p
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Der Pumppuls polarisiert die Spins, wodurch eine zirkulare Komponente des resonanten
Probestrahls absorbiert werden kann. Somit wird eine Absorptionslinie gebildet. Durch
Verstimmen der Energie des etwa 1 meV breiten Probestrahls verringert sich die energe-
tische Uberlappung zwischen dem Lichtstrahl und dieser Linie, wodurch beide zirkulare
Komponenten wieder transmittiert werden. Da bei den Elliptizitdtsmessungen die Spin-
polarisation durch die entstehende Absorption von den zirkularen Komponenten detek-
tiert wird, nimmt das Messsignal in der gezeigten Weise mit anwachsender Verstimmung
ab.

Die Verstimmungsabhéngigkeit der Faraday-Rotation gleicht der Phasendnderung der
getriebenen geddmpften Oszillator. Zur Veranschaulichung kann dies an einem Medium
beschrieben werden, deren Atome sich wie klassische geddmpfte Oszillatoren verhalten
113]. Die Atome sollen aus schweren Kernen bestehen und die Elektronen haben eine
Masse m und Ladung —e. Durch das elektrische Feld einer Lichtwelle E = Ej - e“t=k2)
werden die Oszillatoren durch eine externe Kraft F' = —e - E zu einer erzwungenen

Schwingung angeregt. Die Differenzialgleichung (DGL) dazu lautet
m (i + vi + wir) = eE(x, 1), (4.6)

wobei z die Richtung der polarisierten Welle ist, v der Dampfungsfaktor und w, die

Eigenfrequenz des harmonischen Oszillators.

Die allgemeine Losung der DGL lautet

eE(t)
fE(t) - 2 2 . ) (47)
m(ws — w? — iyw)
woraus fiir die Polarisation P(t) mit N Oszillatoren pro Volumeneinheit
Ne*E(t
Pt) = cx(t)N = — B (4.8)
m(wi — w? — iyw)
folgt.
Fiir die Dielektrizitatskonstante € ergibt sich somit eine komplexe Grofe:
P(t 1+ Ne?
ew)=1+ (t) = rhe (4.9)

cFE(t)  em(wi —w?—iyw)’
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,,,——”"'"‘\\ Abbildung 4.14
Schematischer Verlauf des Real- und Ima-

W gindrteils vom Brechungsindex n. Zur Be-
rechnung wurde ein geddampfter Oszillator

angenommen, welcher mit einer Frequenz
w getrieben wird. Der Verlauf des Realteils
entspricht der Faraday-Rotation, der Imagi-
nérteil der durch Absorption entstehenden
® ® Elliptizitat des Probestrahls.

Imaginarteil

Brechungsindex

Der Brechungsindex n(w) = 1/e(w) setzt sich somit aus einem Realteil Ng(w) und Tma-
ginédrteil Nj(w) zusammen. Abbildung zeigt den schematischen Verlauf dieser bei-
den Anteile. Der Realteil gleicht dem verstimmungsabhéngigen Amplitudenverlauf der
Faraday-Rotation, der Verlauf des imaginéiren Brechungsindex dem der Elliptizitéit. Die

Absorptionslinie liegt bei wy, welches in den Messungen AFE = 0 entspricht.

Neben der Amplitude zeigt auch die detektierte Prézessionsfrequenz der Spins eine Ab-
héngigkeit von der energetischen Verstimmung AFE. Der Elektron g-Faktor héngt von
der Bandliicke und damit der Trion-Resonanzenergie ab [25,114/[115]. Uber den Bereich
der Photolumineszenz der s-Schale ist der g-Faktor nahezu linear abhéngig von der An-
regungsenergie I, wodurch dieser nach Gleichung

|9e(E)| = aE +b (4.10)

mit @ = —0,00134meV~! und b = 2,42 beschrieben werden kann. Abbildung zeigt
die Dispersion des g-Faktors in Abhéngigkeit von der Verstimmung des Probestrahls,
wobei die Detektion durch Elliptizitdt (a) bzw. Faraday-Rotation (b) erfolgt. Die diinn
gestrichelte Linie stellt die Amplitudenverteilung der durch den Pumppuls polarisier-
ten Spins dar, die schwarz gestrichelte Linie ist die angenédherte lineare Dispersion des
g—Faktor. Der gemessene effektive g-Faktor ist durch rote Kreise fiir negative Zeiten
und durch blaue Quadrate fiir positive Zeiten dargestellt. Die ansteigende und abfal-
lende Komponenten der Faraday-Rotation-Kurven haben den gleichen g-Faktor, wes-
halb der g-Faktor der ansteigenden Komponente 3 nicht eingezeichnet ist. Die durch
Faraday-Rotation aufgenommenen Messkurven zeigen eine geringere Abhéngigkeit von
AFE als die Elliptizitdtskurven. Dieses Verhalten entsteht durch die Form der spektralen
Abhéngigkeit des Faraday-Rotation-Signals (Abbildung [4.11)). Beriicksichtigt man diese

2Siehe dazu auch Abbildung welche den experimentell bestimmten g-Faktor in Abhéingigkeit von
der Pump- und Probe-Energie zeigt.
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Abbildung 4.15
< Abhéngigkeit des Elektron

Elliptizitat (a) g-Faktors der durch Elliptizi-
tat (a) und Faraday-Rotation
(b) detektierten Messkurven
als  Funktion der energe-
tischen  Verstimmung. Die
experimentell bestimmten Da-
tenpunkte sind als rote Kreise
fiir negative- bzw. als blaue
Quadrate fiir positive Zeiten
dargestellt. Die in den gleichen
Farben dargestellten Linien
ergeben sich aus Berechnungen
unter Beriicksichtigung der
linearen g-Faktor Dispersion
(schwarz  gestrichelte Linie)
des Spinensembles und der von
der Verstimmung abhéngigen
Amplitudenverteilung. Die
diinn gestrichelte Kurve stellt
die Amplitudenverteilung der
durch den Pumppuls polari-
sierten Spins dar.
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von der Verstimmung abhingigen Amplituden a(AFE) der einzelnen Moden und die je-
weils dazugehorigen Prézessionsfrequenzen, so stimmt die Berechnung nach Gleichung
mit dem Experiment dahin iiberein, dass der verstimmungsabhéngige g-Faktor des
Faraday-Rotation-Signals eine geringere Dispersion aufweist. Die berechneten Abhéngig-

keiten sind als rote bzw. blaue Linien dargestellt.

Die in diesem Abschnitt présentierten Ergebnisse haben gezeigt, dass die Detektions-
methode der Spinpolarisation sich auf das zeitaufgeloste Messsignal qualitativ auswirkt.
Befinden sich Pump- und Probepuls bei der gleichen Energie, so steigt die Spinpolarisa-
tion bis zum Eintreffen des Pumppulses bei ¢t = 0 monoton an, wenn die Elliptizitiat des
Probestrahls detektiert wird. Anschliefend dephasiert das Spinensemble und ein monoto-
ner Abfall der Amplitudeneinhiillenden des Messsignals ist zu erkennen. Wird das gleiche
Spinensemble durch Faraday-Rotation detektiert, so ist vor dem Eintreffen des Pumppul-
ses eine zusitzliche abfallende Komponente zu beobachten und bei positiven Zeiten ist
zunéchst ein Anstieg des Messsignals zu erkennen. Dieses Verhalten kann nicht auf das de-

phasierende Spinensemble zuriickgefiithrt werden. Zur genaueren Untersuchung wurde der
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Einfluss eines energetisch verstimmten Probepulses auf das Messsignal iiberpriift. Durch
die Verstimmung nimmt die Signalamplitude der Elliptizitdtsmessungen ab, wihrend die
Faraday-Rotations-Messungen ein hoéheres Signal generieren. Das Vorzeichen ist dabei
abhéngig vom Vorzeichen von AFE. Zusétzlich gleicht das verstimmte Faraday-Rotation-
Signal qualitativ der nicht verstimmten Elliptizitdtskurve. Erst bei |AE| > 0,8meV
nimmt die Amplitude wieder ab. Die Amplitude des Faraday-Rotation-Signals zeigt da-
bei den Verlauf des Realteils des Brechungsindex an einer Absorptionslinie, die Amplitude
des Elliptizitéits-Signals dem Imaginérteil. Auch die gemessenen Prézessionsfrequenzen
der Spins unterscheiden sich. Bei den Faraday-Rotations-Messungen sind diese nur ge-
ringfiigig von der Verstimmung abhingig, bei den Elliptizitdtskurven wird eine lineare
Abhéngigkeit beobachtet. Die Messungen haben gezeigt, dass durch Messung der Ellipti-
zitat die Inhomogenitiaten des Spinensembles weniger sensitiv detektiert werden. Ebenso
haben Spinpolarisationen, welche um mehr als 2 meV verstimmt sind, keinen Einfluss auf
die Elliptizitdt des Probestrahls und somit auf das Messsignal. Dies ist fiir die Messungen
aus Abschnitt von besonderer Bedeutung.
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4.4 Ultraschnelle optische Rotation von Elektronenspins

in einem Quantenpunktensemble

In diesem Abschnitt wird eine optische Methode beschrieben, mit welcher der Spinvektor
kontrolliert werden kann. Die Ergebnisse wurden im Jahr 2009 veroffentlicht [116]. Der
theoretische Ansatz stammt von S. E. Economou und T. L. Reinecke [117][118].

Durch den Mode-Locking-Effekt kénnen Elektronenspins bei geringem Magnetfeld und
kurzer Wiederholperiode der Pumppulse auf nahezu eine Préazessionsmode fokussiert wer-
den (siehe Abschnitt [2.3.4). Messungen haben gezeigt, dass die Kohérenzzeit der Do-
tierelektronen im Bereich von Mikrosekunden liegt [25]. Durch eine optische Kontrolle
im Pikosekunden-Bereich kann folglich eine hohe Anzahl an Operationen durchgefiihrt
werden. Durch prézise Spinrotation in einem Quantenpunktensemble entsteht somit ein

vielversprechender Ansatz fiir ein makroskopisches Quantenbit.

Fiir das Experiment wird, wie in den bereits vorgestellten Experimenten, ein Pump-
und ein Probepuls benétigt, welche zum Erzeugen und Auslesen der Spinkohérenz die-
nen. Beide Strahlen werden aus einem Laser emittiert und haben dadurch die gleiche
Photonenenergie. Die Polarisation des Pumpstrahls ist mit einem Photoelastischen Mo-
dulator moduliert. Der Probestrahl misst die z-Komponente der Spinkoh&renz durch die
entstehende Elliptizitit aus. Ein weiterer zirkular polarisierter ,, Kontrollpuls® wird die
Elektronenspins um die optische Achse drehen. Der schematische Aufbau zum Experi-
ment ist in Abbildung dargestellt. Die Probe befindet sich in einem etwa 0,3 T
starken Magnetfeld, welches senkrecht zur Ausbreitungsrichtung der Laserstrahlen ange-
legt ist. Durch das geringe Magnetfeld prizediert ein Grofiteil der Spins auf einer Mode,
wodurch die durch Inhomogenitéiten verursachte Dephasierung minimiert wird. Dadurch

lasst sich wiederum die Genauigkeit der Spinrotation erhohen.

Um den Vektor der Spinpolarisation in eine beliebige Richtung zu drehen sind Rota-
tionen um zwei senkrecht zueinander stehende Achsen notwendig. Die erste Achse ist
die Richtung des Magnetfeldes x, um die der Spin préazediert. Der Spinvektor prézediert
folglich bei nicht vorhandenen Kontrollpuls in der y — z-Ebene. Durch den Kontrollpuls
wird der Spin um die optische Achse z gedreht, wodurch er die y — z-Ebene verlésst. Die
Richtung der Rotation wird durch die Helizitdt des Kontrollpulses bestimmt. Dabei hat
dieser eine Pulsfliche von 27, um keine neue Spinkohérenz zu erzeugen. Der Kontrollpuls
wirkt dementsprechend nur auf die durch den Pumppuls bereits erzeugte Spinkohérenz.

Dies wird in folgenden Gleichungen verdeutlicht.
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Abbildung 4.16

Probestrahl Schematische Darstellung des
Laser Laser Mossaufbaus.  Zum  sendhn,

| : g
| lichen Pump&Probe-Aufbau
Modulator Kontrollstrahll wird ein zusétzlicher Kon-
oll ol I trollstrahl hinzugefiigt, durch
—é [ Detektion der é | | dessen Lichtpulse der Spin-
= : Pump- Elliptizitat = : : vektor von Elektronenspins
al, strahl : ol | in  Quantenpunkten rotiert
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detektiert.

Zunéchst befindet sich der Spin in einem beliebigen kohérenten Zustand :

) =l 1) + Bl ). (4.11)

Durch den zirkular polarisierten Kontrollpuls (hier: 0~ ) mit Pulsfliche © erhélt man eine

Superposition aus Elektron und Trionzustand:

¥ = al 1) + Beos(©/2)] 1) — iBsin(6/2)] 11). (4.12)

Wie erwéhnt ist die Pulsfliche © = 27, wodurch Gleichung zu

b =al 1) =Bl (4.13)

wird.

Vergleicht man Gleichung (4.11)) mit (4.13)), so erkennt man, dass durch den Kontroll-

puls ausschlieBlich eine Vorzeichenénderung des |]) Zustandes stattgefunden hat. Dies
entspricht einer Drehung um die optische Achse von 7. Aus theoretischen Berechnungen
ergibt sich, dass der Winkel der Drehung durch Verstimmen der Energie des Kontroll-
pulses aus der Pump und Probe Resonanz verringert wird [118].
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Abbildung 4.17
(a) Optische Spinrotation gemessen durch die Elliptizitdt des Probestrahls. Zum
Zeitpunkt 0 ps wird eine Spinkohérenz durch den Pumppuls erzeugt. Ein Kontrollpuls
mit Pulsfliche © = 27 dreht diese um 7 um die optische Achse z. Der Spinvektor bleibt
somit in der y — z-Préizessionsebene. Bei den blauen Kurven zeigt der Spin zu diesem
Zeitpunkt in die £2-Richtung (erkennbar durch den Einschlag in das Minimum bzw.
Maximum des Messsignals) und der Effekt der Spinrotation ist minimal. Dadurch ist
keine Phasenverschiebung zur untersten schwarzen dickeren Referenzkurve erkennbar.
Bei der roten Messkurve wirkt der Kontrollpuls auf die Spins, wenn diese in y-Richtung
polarisiert sind. Durch die Rotation um die z-Achse prazediert die Spinkohérenz um 7
phasenverschoben zur Referenzkurve weiter. Die diinnen schwarzen- sowie die griine
Messkurve zeigen die Spinrotation, wenn der Spin sich zwischen y- und z-Achse
befindet. Abbildung (b) zeigt, dass die Phase der Prézession nach der Spinrotation vom
Zeitpunkt des Eintreffens des Kontrollpulses abhéngig ist, obwohl jedes Mal um die
optische Achse um 7 gedreht wird. Dies wird durch die Blochkugel verdeutlicht.
Befindet sich der Spin zum Zeitpunkt der Rotation in Position 0, so entsteht keine
Phasenverschiebung der Prézession. Bei der Rotation von Position 1 auf Position 2
betrigt diese . Eine Verschiebung um /2 ist fiir die Rotation von Position 3 auf
Position 4 dargestellt.

Abbildung (a) zeigt Messkurven mit verschiedenen Zeitabstéinden zwischen Pump-
und Kontrollpuls. Die unterste, schwarze Kurve dient als Referenzkurve ohne Kontroll-
puls. Die vertikalen, gestrichelten Linien schneiden die Maxima dieser Kurve, um die
durch den Kontrollpuls entstehende Phasenverschiebung zu verdeutlichen. Bei den blau-
en Kurven zeigt der Spinvektor zum Zeitpunkt des Eintreffens des Kontrollpulses in
die £z-Richtung. Da um diese Achse rotiert wird, ist die Phase zur Referenzkurve bei
der unteren blauen Kurve nicht verschoben. Bei der oberen Messkurve ist eine leichte
Phasendifferenz zur Referenzkurve erkennbar. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass der

Kontrollpuls wenige Pikosekunden zu friith eintrifft. Trifft der Kontrollpuls in dem Mo-
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ment ein, indem der Spinvektor in die +y-Richtung zeigt (rote Messkurve), so wird der
Vektor um 7 gedreht. Dies ist im Messsignal daran zu erkennen, dass der Kontrollpuls
mit seinem Eintreffen in die ansteigende Flanke einen ,, Knick“ verursacht. Der Spinvektor
préizediert anschliefend in Antiphase. Bei der griinen Messkurve findet die Spinrotati-
on statt, wenn der Spinvektor in die Richtung der Winkelhalbierenden zwischen y- und
z-Achse zeigt. Durch die Spinrotation oszilliert der Spinvektor anschlieBend um 7 /2 pha-

senverschoben.

Abbildung4.17](b) verdeutlicht den Zusammenhang der Phasenverschiebung vom Rotati-
onszeitpunkt anhand der Blochkugel. Die schwarzen Pfeile geben die Préazessionsrichtung
in der y — 2-Ebene an. Zeigt der Spinvektor in z-Richtung (Position 0), findet, wie an
den blauen Messkurven in (a) zu erkennen ist, keine Spinrotation und damit keine Pha-
senverschiebung statt. Zeigt der Vektor in —y-Richtung (Position 1), wird er um 7 auf
Position 2 gedreht. Die Phase ist ebenfalls um 7 verschoben (siehe rote Messkurve). Die
Drehung von Position 3 auf Position 4 stellt die Spinrotation fiir die griine Messkurve
dar. Der Spinvektor wird um 7 um die z-Achse gedreht, allerdings ist anschlieend die

Phasenverschiebung geringer.

Der Winkel der Spinrotation kann iiber die Verstimmung der Energie des Kontrollpul-
ses aus der Pump- und Probe-Resonanz gewihlt werden, wobei die Pulsfliche weiterhin
2 betrdgt. Das Eintreffen des Kontrollpulses wird so gewéhlt, dass der Spinvektor in
diesem Moment in die —y-Richtung zeigt. In diesem Fall ist die Spinrotation am besten
zu erkennen. Abbildung (a) zeigt die Spinrotation bei verschiedenen energetischen
Verstimmungen des Kontrollpulses. Die unterste schwarze Kurve ist die Referenzkurve
ohne Einfluss des Kontrollpulses. Bei Erhohung der energetischen Verstimmungen AFE
bis zu 0,77 meV ist eine Abschwichung der Amplitude des Messsignals zu erkennen. Bei
weiterer Erhohung steigt die Amplitude wieder an. Dieses Verhalten kann folgenderma-
Ben erklart werden. Bei nicht vorhandener oder nur sehr geringer Verstimmung wird der
in der y — z-Ebene prézedierende Spinvektor um die optische z-Achse um den Winkel
7 gedreht, er bleibt folglich in der Ebene der Prézession. Bei einer Verstimmung von
3,08 meV ist der Einfluss des Kontrollpulses sehr gering, der Drehwinkel betrédgt nahezu
0. Dadurch prézediert der Spinvektor in diesem Fall, ohne Phasendifferenz zur Referenz-
kurve, ungestort in der y — z-Ebene weiter. Bei einer energetischen Verstimmung von
0,77meV (rote Messkurve) wird der Spinvektor um 7/2 gedreht. Dadurch verlasst er
die Prézessionsebene und zeigt in Richtung des angelegten Magnetfeldes x. Dadurch soll
keine Larmorprézession detektierbar sein. Inhomogenitédten innerhalb des Spinensembles

fithren jedoch dazu, dass trotzdem noch eine leichte Oszillation zu erkennen ist.
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Abbildung 4.18
(a) Der Drehwinkel der Spinrotation ¢ um die optische Achse kann durch Verstimmen
der Energie AE des Kontrollpulses aus der Pump- und Probepuls-Resonanz AFE
kontrolliert werden. Bei keiner bzw. geringer Verstimmung des Kontrollpulses ist die
Ostzillation zur untersten schwarzen Referenzkurve um 7 phasenverschoben. Mit
steigender Verstimmung nimmt diese auf nahezu 0 ab. Die Amplitude des Messsignals
nimmt zunéchst ebenfalls ab, bis bei AE = 0,77 meV ein Minimum erreicht ist. Diese
Kurve ist in rot dargestellt. Der Spinvektor wird aus der y — z-Prézessionsebene um
7/2 herausgedreht und zeigt in Richtung des Magnetfeldes x, wodurch keine
Préazessionsbewegung mehr stattfinden kann. Die dennoch leichten Schwingungen
entstehen durch Inhomogenitéiten des Spinensembles. Fiir groflere Verstimmungen wird
der Drehwinkel aus der Prézessionsebene heraus geringer, wodurch die Amplitude der
Oszillation wieder ansteigt. Die Messpunkte aus (b) zeigen die Abhéngigkeit des
Drehwinkels von der Energieverstimmung des Kontrollpulses. Die rote Linie zeigt die
theoretisch vorhergesagte Abhéngigkeit ¢ = 2arctan(c/AFE).

Die schwarzen Messpunkte in Abbildung (b) zeigen die Abhéngigkeit des Drehwin-
kels der Spinrotation von der energetischen Verstimmung. Mit steigender Verstimmung
nimmt der Drehwinkel ab. Die rote Kurve zeigt die theoretische Abhéngigkeit des Dreh-

winkels ¢ von der energetischen Verstimmung AE und der Bandbreite des Lasers o.

¢ = 2arctan(o /AFE) (4.14)

Fiir 0 = 0,89 meV stimmt der berechnete Drehwinkel mit dem Experiment am besten

iiberein.

Abbildung (a) zeigt, dass durch die Reduzierung der erlaubten Prézessionsmoden
Effekte durch Inhomogenitidten soweit verringert werden kénnen, dass zwei aufeinander

folgende Spinrotationen mit der Spinkoh&renz nacheinander durchgefiihrt werden kon-
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Abbildung 4.19
(a) Bei beiden blauen Messkurven werden durch den ersten Kontrollpuls K1 die Spins
durch eine 7/2-Rotation aus der Prézessionsebene heraus gedreht. Dadurch ist nur
noch eine Oszillation mit geringer Amplitude erkennbar, welche durch Inhomogenitéten
hervorgerufen wird. Der zweite Puls K2 bringt die Spins zuriick in die
Préazessionsebene, wodurch die Bewegung fortgesetzt werden kann. Die beiden blauen
Kurven unterscheiden sich durch verschiedene Zeitabstédnde zwischen K1 und K2. Die
schwarze Kurve dient als Referenzkurve ohne Kontrollpulse. (b) Das Prinzip der blauen
Messkurven wird an der Blochkugel verdeutlicht. Zeigt der Spinvektor in Richtung des
Magnetfeldes x, so kann keine Prézession stattfinden. Mit K1 wird er zunéchst in diese
Richtung gedreht und durch K2 wieder zuriick in die y — z-Ebene gebracht.

nen. Der erste Kontrollpuls K1 mit Pulsfliche 27 ist um 0,77 meV aus der Pump- und
Probe-Resonanz verstimmt und dreht somit den Spinvektor um 7 /2 aus der Prézessi-
onsebene in Richtung des Magnetfeldes. Der Zustand der Spinpolarisation wird folglich
,konserviert“. Die Oszillationen sind auf Inhomogenitéten zuriickzufithren, wodurch nicht
alle Spins um exakt w/2 gedreht werden. Ein weiterer zeitverzogerter Kontrollpuls K2
mit gleichen Eigenschaften dreht den Spinvektor zuriick in die y — z-Ebene, wodurch die
Prézession fortgesetzt wird. Dies ist schematisch anhand der Blochkugel in Abbildung
[4.19 (b) dargestellt. Der Puls trifft ein, wenn der Spinvektor sich in —y-Richtung an
Position K1 und damit in der aufsteigenden Flanke des Messsignals befindet. Durch den
Puls wird der Spinvektor zundchst nach K2 gedreht und er bleibt bis zum Eintreffen des
zweiten Pulses in dieser Position, welcher den Vektor in die +y-Richtung dreht. Dadurch
befindet sich der Spinvektor in der abfallenden Flanke des Messsignals aus Abbildung (a),

unabhéngig von der Verweildauer in z-Richtung (siehe die beiden blauen Messkurven).
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Wie bereits in Abbildung (a) zu erkennen ist, konnen durch die optische Spinrota-
tion Elektronen-Spinechos beobachtet werden. Um diesen Effekt zu verdeutlichen wird
das Magnetfeld auf 1T erhoht, wodurch die Anzahl verschiedener Spinprazessionsmo-
den steigt. Dadurch verringert sich die Dephasierungszeit Ty. Abbildung (a) stellt
das Prinzip des Spinecho-Effektes schematisch dar. Spinechos entstehen durch die In-
homogenitédten innerhalb des Quantenpunktensembles. Mit Eintreffen des Pumppulses
werden die einzelnen Spinvektoren der Dotierelektronen innerhalb der Quantenpunkte in
2-Richtung ausgerichtet. Durch unterschiedliche g-Faktoren haben die Spins verschiedene
Préazessionsfrequenzen. Zum Zeitpunkt 7 hat dadurch bereits eine Dephasierung stattge-
funden. Dies ist durch Pfeile unterschiedlicher Helligkeit dargestellt, wobei dunkle Pfeile
fiir ,schnelle” Spins mit einem hoheren g-Faktor stehen. Der eintreffende Kontrollpuls ist
resonant zu Pump- und Probepuls, wodurch der Spinvektor um 7 um die optische Ach-
se gedreht wird. Nach der Spinrotation préazedieren die Spins um das Magnetfeld weiter,
wodurch die ,schnelleren” Spins die ,,langsameren” wieder einholen. Durch diese Refokus-
sierung entsteht das Spinecho. Die Refokussierung von Kernspins und das daraus entste-
hende Kern-Spinecho ist aus der Kernspinresonanz-Spektroskopie bekannt [119/[120]. Die
hier dargestellten Ergebnisse stellen die ersten beobachteten Spinechos von Elektronen-

spins in Quantenpunkten dar.

Abbildung (b) zeigt optische Spinechos fiir unterschiedliche Zeitabstéinde zwischen
Pump- und Kontrollpuls. Die schwarze Kurve dient wieder als Referenzkurve ohne Spin-
rotation. Der Echo-Effekt tritt zum Zeitpunkt 27 auf, wobei 7 der Zeitabstand zwischen
den Pulsen ist. Zum Zeitpunkt 37 ist kein Ansteigen der Oszillationsamplitude zu er-
kennen, wodurch ein durch Modenkopplung verursachter , Burst-Effekt, ausgeschlossen

werden kann.

Die Beobachtung des Echo-Effektes zeigt die Zuverléssigkeit der Spinmanipulation mit
der verwendeten Technik. In Abbildung kénnen fiir Drehwinkel ¢ > 7/2 ebenfalls
Spinechos detektiert werden. Fiir geringere Drehwinkel bleiben die langsam prézedie-
renden Spins hinter schnelleren Spins zuriick, wodurch keine Refokussierung ermoglicht

wird.
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Abbildung (b) zeigt Messkurven zum optischen Spinecho-Effekt. Die Spins werden bei
0 ps polarisiert und zum Zeitpunkt 7 um 7 gedreht. Zum Zeitpunkt 27 kommen die
Spins wieder in Phase, wodurch ein Echo zu erkennen ist. Die rote und die blaue Kurve
zeigen diesen Effekt fiir verschiedene Zeitabstinde 7. Die untere schwarze Kurve dient
als Referenzkurve ohne Spinrotation.

Des Weiteren fillt auf, dass um das Spinecho nicht nur die Spinpolarisation durch Elek-
tronen detektiert wird, sondern auch ein weiteres Signal sich mit diesem {iberlagert,
wodurch ein Versatz des Messsignals ,nach oben® entsteht. Die schwarze Kurve in Abbil-
dung [4.21] (a) zeigt nochmals eine Messung der optischen Spinrotation. Die mittlere rote
Kurve zeigt diese Kurve, nachdem mittels eines ,Fast-Fourier-Transformation-Filters®
die hohen Prézessionsfrequenzen der Elektronenspins geblockt werden. Es ist zu erken-
nen, dass um das Spinecho eine langsamere Oszillation entstanden ist, deren Amplitude
bis zum Zeitpunkt des Echos ansteigt und danach wieder abnimmt. Die untere blaue
Kurve zeigt die prézedierenden Elektronenspins, welche in der mittleren Kurve geblockt
wurden. Aus der Schwingung der mittleren Kurve wird der effektive g-Faktor bestimmt,
welcher 0,115 + 0,005 betragt. Dies ldsst vermuten, dass es sich um einen Echo-Effekt
durch Lécher handelt, da durch vorherige Messungen (siehe Bild der transversale

g-Faktor als groecn1 = 0,12 bestimmt wurde.



76 Kapitel 4 Untersuchungen zur Elektronen-Spinkoharenz in Quantenpunkten

I T I T I T I T T I T I

(a) Lécher + Elektronen (b) B=1T,T=6K [—0°
Locher —15°
Elektronen
1895 ps

T T

N N

=3 =3

0 0

1630 ps 2105 ps

| 1 | 1 | | 1 1 | 1 | 1 | 1 |

1500 1750 2000 2250 2500 1600 1800 2000 2200
Zeit (ps) Zeit (ps)

Abbildung 4.21
Die schwarze Kurve in Abbildung (a) zeigt das Spinecho. Dieses wird in zwei Anteile
separiert. Der Anteil der Elektronen ist als blaue Kurve dargestellt, der iibrige
niederfrequente Anteil als rote Kurve. Zur Untersuchung des niederfrequenten Anteils
wird die Probe um einen Winkel von 15° verkippt. Aus der Anderung des g-Faktors
kann gefolgert werden, dass das niederfrequente Signal durch Lochspins verursacht wird.

Um weitere Indizien zu erhalten, dass innerhalb des Elektronen-Spinechos ein zuséatzlicher
Echo-Effekt durch Lochspins entsteht, wird die Probe um einen Winkel von (1541)° ver-
kippt (Abbildung b). Dadurch ist die Wachstumsrichtung der Quantenpunktprobe
nicht mehr senkrecht zum angelegten externen Magnetfeld, sondern betrégt o = (75+1)°.

Der daraus entstehende g-Faktor setzt sich aus dem transversalen g; und longitudinalen

g) g-Faktor zusammen [115]:

¢* = (g cos(a))? + (g sin(a))?. (4.15)

Daraus ergibt sich fiir den longitudinalen Anteil ein Wert von g, = 0,40 &= 0,04. Friihere

Messungen an einem vergleichbaren Probenstiick haben einen Wert von g gey = 0,45

121] ergeben.

Dies bekréftigt den Verdacht, dass der Kontrollpuls zur Spinrotation ebenfalls auf Lécher
wirkt. Allerdings betriagt die Trionen-Lebensdauer etwa 400 ps und die in neutralen

Quantenpunkten erzeugten Exzitonen haben eine Lebensdauer von etwa 300 ps [68]. Der
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letzte eintreffende Puls, der eine Lochkohérenz hétte erzeugen kénnen, ist der Kontroll-
puls. Der Echo-Effekt wurde allerdings etwa 940 ps nach dem Kontrollpuls detektiert.
Dadurch bleibt neben der Unklarheit, wodurch eine optische Rotation des Lochspins ver-
ursacht wird, die Frage offen, weswegen iiberhaupt zu diesem Zeitpunkt eine Polarisation

von Lochspins in der verwendeten Quantenpunktprobe existiert.

In diesem Abschnitt wurde eine Technik présentiert, mit denen sich die Elektronenspins
eines Quantenpunktensembles optisch kontrollieren lassen. Nachdem die Spins durch
den Pumppuls in z-Richtung polarisiert worden sind, préazediert der Spinvektor in der
y — z-Ebene um ein in z-Richtung angelegtes externes Magnetfeld. Das zu erreichende
Ziel ist, den Spinvektor in jede Position innerhalb der Blochkugel ausrichten zu kon-
nen. Durch die Wahl des Zeitpunktes der optisch kontrollierten Spinrotation kann die
z-Komponente bestimmt werden. Der gewiinschte Drehwinkel um die z-Achse kann durch
die energetische Verstimmung des Kontrolpulses gewéhlt werden. Damit ist die z- und
die y-Komponente einstellbar, in die der Spinvektor unmittelbar nach der Spinrotati-
on zeigt. Dadurch kann das Spinensemble als makroskopisches Quantenbit betrachtet
werden. Durch die Zuverlassigkeit der optischen Kontrolle ist es moglich mehr als eine
kontrollierte Spinrotation innerhalb der Kohé&renzzeit durchzufiihren. Zusétzlich ist es
gelungen durch Refokussierung Spinechos in einem selbstorganisierten Quantenpunkten-

semble zu beobachten.
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4.5 Optische Kontrolle kohdrenter Wechselwirkung von

Elektronenspins in Quantenpunkten

Um die parallele Datenverarbeitung in einem Quantencomputer zu ermdoglichen, miis-
sen die einzelnen Quantenbits miteinander verschrankt sein. Aus diesem Grund ist die
Erforschung der Elektron-Elektron-Spin-Wechselwirkung in Quantenpunkten von hohem
Interesse, welche als Schliisselbaustein in der festkorperbasierten Quanteninformations-
verarbeitung diskutiert wird [122]. Dazu konnen die Spins von zwei durch quantenme-
chanisches Tunneln gekoppelten Quantenpunkten betrachtet werden [27]. Zahlreiche wis-
senschaftliche Veroffentlichungen sind bisher iiber die Spin-Wechselwirkung in diesen
Quantenpunkt-Molekiilen erschienen 134]. Die Wechselwirkung wird als Heisenberg-

Wechselwirkung Hy zwischen zwei Spins interpretiert:

Die Kopplungskonstante J ist in der Groflenordnung der Coloumb-Wechselwirkung und
kann bis zu = 0,1 meV betragen [123][124].

Im vorherigen Abschnitt wurde gezeigt, dass ein selbstorganisiertes Spinensemble durch
optische Kontrolle zu einem makroskopischen Quantenbit werden kann. Daher ist die

Untersuchung einer Wechselwirkung zweier solcher Quantenbits von hohem Interesse.

Dazu werden zwei Spin-Unterensembles durch zwei spektral voneinander getrennte Pump-
pulse initialisiert, wobei beide energetisch innerhalb der Photolumineszenz des Quanten-
punktensembles (volle Halbwertsbreite: 13 meV) liegen. Die spektrale Breite der Laser-
pulse betrégt etwa 1,5meV, die energetische Distanz mehr als 5meV um eine Uber-
lappung auszuschlieffen. Durch die resonante Trionanregung polarisiert jeder Pumppuls
folglich ein eigenes Unterensemble innerhalb des Quantenpunktensembles mit je ~ 10°
Quantenpunkten. Dies findet auf der gleichen Probenstelle statt und wird durch die Inho-
mogenititen ermoglicht. Das Prinzip wird schematisch in Abbildung [4.22] verdeutlicht.

Abbildung (a) zeigt die energetische Verteilung der Photolumineszenz des Quan-
tenpunktensembles. Zusétzlich ist die Energiedispersion des Elektron g-Faktors und die
Energie der beiden anregenden Pumppulse eingezeichnet. Abbildung (b) zeigt die
Rasterkraftmikroskopaufnahme eines Quantenpunktensembles. Die zusétzlich eingezeich-
neten Pfeile stellen die Spins der Dotierelektronen schematisch dar. Die blauen Pfeile
kennzeichnen die Spins des Unterensembles, welche durch den hoherenergetischen Pump-

puls (Pump 2) polarisiert werden, rote Pfeile fiir diejenigen, welche durch den niederener-
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Abbildung 4.22
(a) Die durchgezogene Linie zeigt die Intensitédt der Photolumineszenz der
Quantenpunktprobe in Abhéngigkeit von der emittierten Energie. Der dazu gehorige
Betrag des Elektron g-Faktors ist durch Kreise dargestellt. Die beiden spektral
verstimmten Anregungspulse sind schematisch in blau bzw. rot eingezeichnet.

Abbildung (b) zeigt die Rasterkraftmikroskopaufnahme eines selbstorganisierten
Quantenpunktensembles [46]. Durch die beiden optischen Anregungspulse werden Spins
der zwei Unterensembles polarisiert. Diese sind durch blaue bzw. rote Pfeile dargestellt.

Nicht polarisierte Spins sind durch schwarze Pfeile symbolisiert.

getischeren Puls (Pump 1) ausgerichtet werden. Das Prinzip wird fiir 0~ polarisierte -
Pulse dargestellt. Die schwarzen Pfeile stellen Spins dar, welche energetisch nicht resonant

zu einem der beiden Pulse sind, wodurch sie unpolarisiert bleiben.

Die rote und die blaue Messkurve in Abbildung zeigen das Elliptizitats-Signal der
Pump&Probe-Kurven der beiden Unterensembles. Durch den unterschiedlichen g-Faktor
ist die Prézessionsfrequenz leicht unterschiedlich. Zur besseren Ubersicht sind vertikale
Linien eingezeichnet. Es ist zu beachten, dass bei diesen Messkurven der Probestrahl
jeweils energetisch resonant zum Pumppuls ist. In Abschnitt wurde gezeigt, dass
durch eine energetische Verstimmung von Pump- und Probepuls von mehr als 2meV

durch das Elliptizitéits-Signal keine Spinpolarisation mehr detektiert wird (siehe dazu
Abbildung [4.13).
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Abbildung 4.23
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Die rote mittlere Messkurve in Abbildung zeigt die Pump 1 -Probe Kurve, wobei
kein zweites Unterensemble angeregt wird. Wird zusétzlich ein zweites Unterensemble
initialisiert, sodass die Spinpolarisation parallel zum ersten Unterensemble orientiert ist
(hier: Einschlag in das Minimum der Pump 1 Messkurve mit einem ot polarisierten
Pumppuls 2, magentafarbene, obere Kurve), so ergibt sich eine Verschiebung der Prézes-
sionsphase, welche mit der Zeit ansteigt. Durch Andern der Polarisation des Pumppulses 2
in o~ polarisiertes Licht wird bei Einschlag in das Minimum eine antiparallele Elektronen
Spinpolarisation initialisiert. In diesem Fall ergibt sich ebenfalls eine Phasenverschiebung,
welche ein umgekehrtes Vorzeichen hat (griine, obere Kurve). Die beiden unteren Kurven
zeigen das Verhalten, wenn das zweite Unterensemble senkrecht zur Spinpolarisation des
Ersten polarisiert ist. Dies wird dadurch erreicht, dass der Einschlag des Pumppulses 2 in
dem Moment stattfindet, wenn das Elliptizitats-Signal des ersten Unterensembles sich im
Knotenpunkt befindet. Fiir beide Lichtpolarisationen des Pumppulses 2 ist keine bzw. nur
eine sehr geringe Phasenverschiebung erkennbar. Die unterschiedlichen Amplituden der
Kurven konnen auf Dephasierungs-Effekte durch Inhomogenitéaten innerhalb der einzel-
nen Unterensembles zuriickgefithrt werden. Die drei vertikalen, schwarzen Linien dienen

dem besseren Vergleich der Phase.

Abbildung (b) zeigt den Wert der Phasenverschiebung fiir den Fall der parallelen
Spinpolarisationen. Dabei ist zu erkennen, dass ein nahezu linearer Anstieg zu beobachten

ist, welcher fast 7 erreicht.
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Abbildung 4.24
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o Zeit nach Eintreffen von Pump 2 Effekte durch die Inhomo-

genitéiten. Abbildung (b) zeigt, dass die Phasenverschiebung linear mit der Zeit ansteigt.
Dieses Verhalten unterscheidet sich von den zuvor dargestellten Ergebnissen zur optischen
Spinrotation.

Bei den gezeigten Kurven ist zu beachten, dass nur das erste Spinensemble detektiert
wird. Die Phasenverschiebung beruht auf einer Wechselwirkung zwischen den beiden
Unterensembles und nicht auf einem direkten Effekt durch den zweiten Pumppuls. Dass
diese Phasenverschiebungen durch die in Abschnitt [4.4] beschriebene Spinrotation ver-
ursacht wird, kann ausgeschlossen werden. Dabei wird um die optische Achse gedreht,
wodurch eine maximale Phasenverschiebung erreicht wird, wenn der Einschlag eines zwei-
ten Pulses in den Knotenpunkt der Pump 1 -Probe Kurve stattfindet. Dies ist genau im
Widerspruch zu den hier gezeigten Kurven. Zusétzlich entsteht bei der Spinrotation eine

unmittelbare Phasenverschiebung.
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Abbildung 4.25
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Das Verhalten der Phasenverschiebung durch Wechselwirkung wird in weiteren Messun-
gen untersucht. Dazu wird als Referenz die Phasenverschiebung um 2,5ns nach dem
Eintreffen des Pumppulses 2 betrachtet, da sich zu diesem Zeitpunkt eine deutliche Pha-
senverschiebung , aufgebaut® hat. Zu spéteren Zeiten ist die Signalamplitude zu gering,

um die Phase der Larmorprézession hinreichend genau bestimmen zu konnen.

Abbildung (a) zeigt die Phasenverschiebung nach 2,5ns fiir beide zirkulare Licht-
polarisationen des Pumppulses 2 zu verschiedenen Einschlagszeiten. Dadurch kann die
Orientierung der beiden Spinensembles zueinander variiert werden. Die schwarze Linie
gibt die Orientierung des ersten Unterensembles zu verschiedenen Einschlagszeiten des
Pumppulses 2 an. Sind beide Unterensemble senkrecht zueinander polarisiert, ist die
Phasenverschiebung kaum messbar. Fiir parallele Orientierung wird eine positive Pha-
senverschiebung detektiert, bei antiparalleler Orientierung wird die Phasenverschiebung
negativ. Fiir den antiparallelen Fall ist die Phasenverschiebung starker ausgeprégt. Beim
Vertauschen der Energien der beide Pumppulse dndert sich das Vorzeichen der Phasen-

verschiebung.
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Abbildung (b) zeigt die Abhéngigkeit der Phasenverschiebung von der Pulsfliche
des Pump 2. Zunéchst steigt die Phaseverschiebung bei Erhéhung der Leistung an, bis
ein Maximum erreicht wird. Bei weiterer Erhohung verringert sich diese wieder. Die-
ses Verhalten gleicht der in Abschnitt beschriebenen Rabi-Ostzillation, bei der die

maximale Spinpolarisation des Spinensembles fiir m-Pulse erreicht wird.

Die schwarzen Quadrate in Abbildung[4.26] (a) zeigen die Phasenverschiebung in Abhén-
gigkeit von der Anregungsenergie des Pumppulses 2. Die Intensitét der Photolumineszenz
der Quantenpunktprobe wird durch die blaue Linie dargestellt. Die Photonenenergie des
Pump 1 liegt auf der hoherenergetischen Flanke der Photolumineszenz bei 1,3984 V.
Durch das Variieren der Energie des Pump 2 &ndert sich der Betrag der Phasenverschie-
bung. Das Experiment wurde ebenfalls an einer zweiten (In,Ga)As/GaAs Quantenpunkt-
probe durchgefiihrt, wobei die Photonenenergie des Pump 1 bei 1,3946 eV liegt. Die in
dieser Probe gemessene Phasenverschiebung ist fiir verschiedenen Energien des Pump-
pulses 2 in Abbildung (b) durch rote Kreise aufgetragen. Bei einer hohen Intensitét
der Photolumineszenz kann davon ausgegangen werden, dass viele Spins in den Quanten-
punkten resonant zu dieser Energie sind. Aus der Photolumineszenz und der spektralen
Breite der Pumppulse wird der mittlere Abstand der Spins berechnet. Dazu wird an-
genommen, dass die Quantenpunktdichte von Probe 1 bei 110 Quantenpunkte/cm?
liegt (4 - 10'° Quantenpunkte/cm? bei Probe 2 [125]) und diese innerhalb einer Schicht
zufillig verteilt sind. Frithere Messungen haben gezeigt, dass in Probe 1 etwa 50 % der
Quantenpunkte durch exakt 1 Elektron geladen sind [68], in Probe 2 sind dies etwa 30 %.
Der mittlere Abstand innerhalb einer Quantenpunktlage Ar.g. berechnet sich aus der

Dichte der Spins pgpin:

1
2\/ PSpin .

Es wird vereinfacht angenommen, dass die Wechselwirkung der Elektronen innerhalb ei-

Alnge = (4.17)

ner Quantenpunktlage oder zwischen zwei benachbarten Lagen mit Abstand dp g statt-
findet. Bei Probe 1 ist dpage = 60nm, bei Probe 2 betrégt der Lagenabstand drage =
30nm . Der mittlere Abstand der Spins zum néchsten Nachbarn A wird dadurch etwas

verringert:

A= ! . (4.18)

\/1/Aiage + 2/(A%age + diage)
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Abbildung 4.26
Die schwarzen Quadrate in Abbildung (a) zeigen die Phasenverschiebung in
Abhéngigkeit von der Anregungsenergie des Pump 2 . Die Energie des Pump 1 ist bei
1,3984 €V fixiert. Der Intensitdtsverlauf der Photolumineszenz ist durch die blaue Linie
dargestellt. Das Experiment wurde ebenfalls an einer zweiten Quantenpunktprobe
durchgefiihrt. Die Phasenverschiebung in Abhéngigkeit von der Energie des Pump 2 ist
durch rote Kreise in Abbildung (b) dargestellt. Die Quantenpunktdichte dieser Probe
liegt bei etwa 4 - 10'° Quantenpunkte/cm? und ist somit um den Faktor 4 hoher als in
Probe 1. Das Spektrum der Photolumineszenz von Probe 2 ist deutlich breiter als von
Probe 1. Abbildung (c) zeigt die Abhéngigkeit der Phasenverschiebung vom mittleren
Abstand des néchsten Nachbarn zweier polarisierter Spins fiir beide Proben. Trotz der
unterschiedlichen Probenparameter ist der Verlauf der Phasenverschiebung in
Abhéngigkeit vom mittleren Abstand der Spin dhnlich.

Abstand der Spins (nm)

Der mittlere Abstand liegt demnach in der Gréflenordnung um 100 nm. Dies ist deutlich
hoher als in Quantenpunktmolukiilen. Wie in Abbildung (¢) zu erkennen ist, nimmt

die Phasenverschiebung bei Erhohung des Spinabstandes in beiden Quantenpunktproben

quantitativ &hnlich ab. Bei 90 nm Spinabstand betrégt die Phasenverschiebung noch etwa

0,37, bei 110 nm ist die Phasenverschiebung nahezu verschwindend gering.
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Aus den Messungen koénnen folgende Eigenschaften der Wechselwirkung festgestellt wer-

den:

1. Die Phasenverschiebung steigt mit zunehmender Zeit linear an, welches einen di-
rekten Einfluss des Pump 2 auf das erste Unterensemble, z.B. durch optische Spin-

rotation, ausschliefit.

2. Die Stéarke der entstehenden Phasenverschiebung ist abhéngig von der Orientierung
der beiden Unterensembles zueinander. Im Fall der parallelen oder antiparallelen
Orientierung sind deutliche Phasenverschiebungen zu beobachten. Bei senkrechten

Polarisationen ist die Wechselwirkung wesentlich geringer ausgepragt.

3. Wenn die Energien der beiden Pumplaser vertauscht werden, &ndert sich das Vor-

zeichen der Phasenverschiebung fiir das durch Pump 1 polarisierte Unterensemble.

4. Durch eine Erh6hung der Spinpolarisation der Unterensembles nimmt die Phasen-
verschiebung zu. Dementsprechend lasst sich die Kopplung durch die Pulsflache des

Pump 2 und die Stérke des externen Magnetfeldes kontrollieren.

5. Die Stéarke der Wechselwirkung ist abhéngig von dem mittleren Abstand zum néchs-

ten Nachbarn der polarisierten Elektronenspins.

Die wurspriinglich zur Theorie des Ferromagnetismus entwickelte Heisenberg-

Wechselwirkung
HH - JSl . SQ

liefert eine gute Ubereinstimmung mit den beschriebenen Messergebnissen [126]. .J ist
die Kopplungskonstante der Wechselwirkung, S; und S, die Spinoperatoren der jewei-
ligen Unterensembles. Sophia E. Economou und Thomas L. Reinecke vom Naval Re-
search Laboratory, Washington, D.C., USA haben die Auswirkung einer Heisenberg-
Wechselwirkung zweier Spins auf den Erwartungswert der Phase theoretisch simuliert,
wobei die durch Laserpulse periodische Anregung beriicksichtigt wird. Der zeitliche Ver-
lauf der berechneten Dichtematrix fiir das kombinierte 2-Spin-System wird entwickelt, bis
ein Gleichgewichtszustand erreicht ist. Durch das Ausspuren von Spin 2 erhélt man den
Erwartungswert von Spin 1 als Funktion der Zeit. Dieser Wert ist in Abbildung (a)
dargestellt. Die in Punkt [1] erw&hnte kontinuierlich anwachsende Phasenverschiebung er-
gibt sich ebenfalls aus diesen Berechnungen. Fiir eine Kopplungskonstante J =~ ueV ist
die Amplitude der simulierten Phasenverschiebungen im Bereich der experimentell Be-

obachteten. Ebenfalls kann durch eine Heisenberg-Wechselwirkung das in Punkt [2] (siehe
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Abbildung (b)) und Punkt [3] (Abbildung (c)) zusammengefasste Verhalten der

Phasenverschiebung begriindet werden.

Es ist nicht unmittelbar zu erkennen, weshalb eine Phasenverschiebung zu beobachten ist.
Zur Erlauterung wird zunédchst die Annahme gemacht, dass die Prézessionsfrequenzen
der beiden Unterensembles gleich sind (w; = wy = wy). Fiir den Fall der parallelen
Spinorientierung wird der Anfangszustand |17), in der Basis des Magnetfeldes (senkrecht
zur optischen Achse), als lineare Kombination der drei Triplettzustande |T7,), |Tp), |T-),
ausgedriickt. Diese haben die Energie J + hwy, J und J — hwy. Durch diese Energien
bekommt jede Triplett-Komponente eine Phase. Da der Beitrag durch J fiir jede der
Komponenten gleich ist, kann dieser als Phase ausgeklammert werden. Dieser ist jedoch
vernachlissigbar, da die Kopplungskonstante lediglich im peV-Bereich liegt. Die Energie
von hwy, liegt bei einem Magnetfeld von B = 1T bei iiber 30 ueV. Aus der Annahme
gleicher Prazessionsfrequenzen w; = wy ergibt sich fiir parallele Spinorientierung keine

Phasenverschiebung.

Da jedoch wy # ws ist, mischt sich das m = 0 Triplett mit den Spin-Singulett, wodurch
sich eine Phasenverschiebung ergibt. Durch das Vorzeichen des Frequenzunterschiedes
w1 — wy ergibt sich ebenfalls eine Vorzeichenédnderung der Phasenverschiebung. Dies ist
in Ubereinstimmung mit dem Experiment. Abbildung (d) zeigt die simulierte Pha-
senverschiebung in Abhéngigkeit von der Pulsfliche des Pump 2. Dabei ergibt sich eine
gute Ubereinstimmung zu der unter Punkt [ zusammengefassten experimentell bestimm-
ten Leistungsabhingigkeit. Wie in Punkt [5] beschrieben, steigt die Wechselwirkung bei
Verringerung des mittleren Abstand der Elektronenspins. Allerdings kann die mikroskopi-
sche Ursache der Wechselwirkung nicht nédher bestimmt werden. Die Kopplungskonstante
einer klassischen Dipol-Dipol-Wechselwirkung liegt in dem verwendeten Quantenpunk-
tensemble im Bereich von 10~ ueV. Die obere Grenze fiir eine durch Kerne iibertragene
Wechselwirkung liegt bei 107° ueV. Diese Kopplungskonstanten sind folglich zu gering,

um die beobachtete Phasenverschiebung zu erkléren.
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Abbildung 4.27
Theoretische Simulation der
Heisenberg ~ Wechselwirkung
zweier Spins. Die Rechnungen
und deren grafische Dar-
stellung stammen von S. E.
Economou und T. L. Reinecke.
Die rote und die blaue Kurve
in Abbildung (a) zeigen, dass
durch den zweiten Spin eine
Phasenverschiebung verur-
sacht wird. Das Vorzeichen
der Phase héngt von der zir-
kularen Polarisationsrichtung
des Pump 2 ab. Die schwarze
Kurve dient als Referenzkurve,
bei der keine Wechselwirkung
vorhanden ist. Abbildung (b)
stellt die Phasenverschiebung
in Abhéngigkeit von der re-
lativen Spinorientierung dar.
Die unterschiedliche Larmor-
préazessionsfrequenz der beiden
wechselwirkenden  Spins st
verantwortlich fiir die Pha-
senverschiebung bei paralleler
Spinorientierung. Der Zusam-
menhang ist in Abbildung (c)
aufgetragen. Abbildung (d)
zeigt die Phasenverschiebung
in Abhéngigkeit von der Puls-
fliche des Pump 2. Es ergibt
sich eine gute Ubereinstim-
mung zu den experimentellen
Ergebnissen.
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In diesem Abschnitt wurde bisher gezeigt, dass eine Wechselwirkung zwischen den beiden
Unterensembles existiert. In den folgenden Messungen wird dargelegt, dass es zusétzlich

Anzeichen fiir Verschrinkung gibt.

In Abbildung ist der berechnete Erwartungswert der z-Komponente von S; (rote
Kurve), der z-Komponente (blaue Kurve) und der Betrag von S; (griine Kurve) in Ab-
héngigkeit von der Zeit dargestellt. Die Berechnung erfolgte an einem 2-Spin-System,
wodurch keine Ensemble-Effekte beriicksichtigt sind. Daher ist die Abnahme der Spin-
polarisation nicht auf eine Dephasierung zuriickzufiihren, sondern auf die zunehmende

Verschrankung zweier Spins.

Wird nur ein Quantenbit initialisiert, kann man alle Zustédnde auf der Blochkugel dar-
stellen. Die x-, y- oder z-Komponente haben verschiedene Erwartungswerte, wodurch
der Zustand charakterisiert wird [127]. Die Lénge des Bloch-Vektors ist stets 1. Dies ist
jedoch nur fiir reine Zustdnde moglich. Die Zustdnde von zwei verschrinkten Quanten-
bits kénnen nicht einfach auf der Blochkugel dargestellt werden, da die Zusténde nicht
separierbar sind. Dadurch wird die Spur der Dichtematrix kleiner 1, wodurch der Betrag

des Erwartungswert von S; reduziert wird.

Um experimentell Hinweise fiir eine Verschrankung zweier Unterensembles zu erlangen,
muss das Messsignal der S,-Komponente zwei Eigenschaften erfiillen. Zum einen sollte
die Amplitudeneinhiillende mit anwachsender Zeit schneller abnehmen als dies durch

Dephasierung iiblich ist, zudem soll eine Modulation detektiert werden.

'Y Abbildung 4.28
m Simulation der Erwartungswerte von
Sz, S;1 und dem Betrag von S;.
W Die Initialisierung von Spin 1 findet
U zum Zeitpunkt 0 ps statt, die Initialisie-
rung von Spin 2 ist durch den schwar-
\ zen Punkt markiert. Zu sehen ist ei-
d S, ; ne Modulation der Amplitudeneinhiil-

X1 ) ] lenden von S, ;. Der Erwartungswert
. __, Simylation, von S, 1 wird ungleich Null und |S; | ver-
0 1 2 _3 4 S 6 ringert sich. Grafik und Rechnung von
Zeit (ns) S. E. Economou und T. L. Reinecke.
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Abbildung 4.29
(a) Das als schwarze Kurve gezeigte Elliptizitéits-Signal zeigt die Dephasierung des
ersten Spinensembles, wobei kein zweites Unterensemble erzeugt wird. Analog dazu
stellt die griine Kurve das Signal des zweiten Unterensembles dar. Die rote Kurve zeigt
die z-Komponente des ersten Ensembles, welches mit dem Zweiten wechselwirkt. Durch
Verschrankung von Spins beider Unterensembles nimmt die Amplitude der Oszillation
schneller ab und es kann eine Modulation detektiert werden. Die blaue Kurve, welche
die z-Komponente des zweiten Unterensemble darstellt, zeigt ebenfalls ein schnelleres
Abklingen und eine Modulation des Messsignals. Abbildung (b) verdeutlicht dieses
Verhalten. Dazu wird durch den exponentiellen Abfall der Signalamplitude dividiert,
um Dephasierungs-Effekte zu korrigieren. Die Messkurven, in denen ausschlieflich ein
Spinensemble initialisiert wird, zeigen ein sinusférmiges Signal mit gleichbleibender
Amplitude. Die beiden Kurven, in denen eine Wechselwirkung zweier Unterensembles
existiert, zeigen nach der Dephasierungskorrektur eine Verringerung der
Prézessionsamplitude bis eine Modulation auftritt.

Die schwarze Messkurve in Abbildung (a) zeigt den gemessenen Erwartungswert
der z-Komponente vom ersten Unterensemble. Die griine Kurve stellt analog dazu die
z-Komponente des zweiten Unterensembles dar. Die rote und die blaue Messkurve zeigen
die gemessene z-Komponente jeweils eines Unterensembles, wobei die Wechselwirkung
vorhanden ist. Bei diesen Messkurven wird ein schnellerer Abfall der Amplitudenein-
hiillenden beobachtet, als dies durch Dephasierung zu erwarten ist. Ebenfalls kann eine
Modulation beobachtet werden. Abbildung (b) zeigt die Messkurven, nachdem die
durch Dephasierung exponentielle Abnahme des Messsignal im Zeitbereich von 1 bis
3,5 ns herausdividiert wurde. Dieser Zeitbereich wird gewéhlt, da zu fritheren Zeiten ein

Beitrag von Exzitonen im Messsignal vorhanden ist. Zu spéteren Zeiten ist das Signal-
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Rausch-Verhéltnis zu gering. Die beiden Messkurven ohne Wechselwirkung zeigen nun
eine sinusférmige Oszillation mit konstanter Amplitude. Ist jedoch eine Wechselwirkung
vorhanden, nimmt die Amplitude der Einhiillenden zunichst ab, bis sie in Form der
Modulation wieder ansteigt. Die Messkurven mit herausdividierter Dephasierung zei-
gen eine qualitativ gute Ubereinstimmung zum simulierten Erwartungswert von S.1 mit
zwei sich verschrankenden Spins. Dieser auftretende Hinweis fiir Verschrankung kann nur
auf Probenstellen beobachtet werden, bei denen die Messung der Elliptizitédt eine sehr
hohe Amplitude aufweist. An diesen Stellen befinden sich viele polarisierbare Spins, wo-
durch deren mittlerer Abstand abnimmt, welches wiederum zu einer héheren Kopplung
fithrt. Dadurch tritt die Modulation zu einem Zeitpunkt auf, an denen das Spinensemble
noch nicht komplett dephasiert ist. Der Zeitpunkt, an dem die Modulation ihr Maxi-
mum erreicht, ist fiir drei verschiedene Probenstellen in Abbildung angegeben. Die
schwarzen Punkte zeigen den theoretisch simulierten Zeitpunkt der Modulation in Ab-
héngigkeit von der Kopplungskonstanten J. An drei verschiedenen Probenstellen tritt
das Modulationsmaximum bei Zeiten zwischen 1,9 und 2,8ns nach Initialisierung des
zweiten Unterensembles auf. Aus diesen experimentell bestimmten Maxima konnen so-
mit die Kopplungskonstanten abgeschétzt werden. Diese betriagt auf Probenstelle 1 mehr
als 3,5 ueV. Fiir die Probenstellen 2 und 3 werden Kopplungskonstanten von etwa 2,5
und 2,0 peV bestimmt.

11 L} I L} I L} I L} I L) I L) I L) I
M0F = B Theoretische Berechnung - Abbildung 4.30

i — Probenstelle 1 1 Theoretische Berechnung, zu
°r W — Probenstelle 2 1 welchem Zeitpunkt die Modu-
s L 1} — Probenstelle 3 | lation das Maximum erreicht,

X 1 in Abhéngigkeit von der Kopp-
[ N - lungskonstanten J [128]. Der
Zeitpunkt wird ebenfalls fiir

< 6__ - ] Messungen auf verschiedenen
% 5F A - Probenstellen bestimmt. Das
- i 1 Ergebnis ist durch farbige Li-
o= = 71 mnien dargestellt. Durch einen
3 B - 1 Vergleich mit der Theorie kann

= 4 die Kopplungskonstante fiir
2 D -1 die jeweilige Probenstelle abge-
schiatzt werden. Diese variiert
I 1 zwischen etwa 3,5 und 2,0 ueV.
ob——r b L Dies ist durch unterschiedli-

0,5 _1,0 1.5 20 ?'5 30 35 40 che Quantenpunktdichten zu
Maximum der Modulation nach Pump 2 (nS)  orklsiren.




4.5 Optische Kontrolle koharenter Wechselwirkung von Elektronenspins 91

Bei den im Grundlagenabschnitt beschrieben ,,Bursts® oder durch das Echo einer
Spinrotation kann ebenfalls ein modulationsdhnlicher Anstieg des Messsignals zustande
kommen. Allerdings zeigen beide Effekte keine Abhéngigkeit von der Probenstelle. Da-
durch konnen diese Effekte als Verursacher der Modulation ausgeschlossen werden. Ein
weiteres Ausschlusskriterium ist, dass das Spinecho bzw. die ,,Bursts® zum Zeitpunkt 2 Tp
auftreten, wobei der erste Pumppuls zum Zeitpunkt 0 eintrifft und der Kontrollpuls bzw.
der zweite Pumppuls zum Zeitpunkt 7. Bei den hier gezeigten Messungen, welche einen
Hinweis auf Verschriankung geben, betragt der Abstand der Pumppulse etwa 0,5 ns und
die Modulation tritt etwa 2ns nach dem zweiten Pumppuls auf.

Pump 1 Einschlag bei 0 ns, Pump 2 Einschlag bei 0,52 ns

ABpymp 1/prove 1= 0: AE =0, ABp o 1/pump 2= 94 meV
. . : .

Pump 2/Kontroll 2
T T T T

I T I T
ohne Pump 2, ohne Kontroll 2

ohne Pump 2, mit Kontroll 2

Kontroll 2

Spinrotation
um 30°

Elliptizitat

mit Pump 2, ohne Kontroll 2

Kontroll 2
mit Pump 2, mit Kontroll 2

3,0 3,5 4,0 4,5 5,0 55 6,0
Zeit (ns)

Abbildung 4.31
Messkurven eines quantenmechanischen Schaltprozesses eines gekoppelten
2-Quantenbit-Systems. Die oberste schwarze Messkurve zeigt die durch Pump 1
polarisierten Spins des ersten Quantenbits, welche mit der Larmorfrequenz um ein
B = 0,5T starkes Magnetfeld prézedieren. Die darunter liegende rote Kurve zeigt die
Messung, wenn der zu Pump 1 und Probe 1 um 5,4 meV verstimmte Kontrollpuls 2
zum Zeitpunkt 4.5 ns eintrifft. Dieser dreht den Spinvektor der ersten Quantenbits um
etwa 30°. Die blaue Kurve zeigt die Spinpolarisation des ersten Unterensembles, welches
mit den durch Pump 2 initialisierten zweiten Quantenbit gekoppelt ist. Die durch die
unterste, griine dargestellte Pump&Probe-Messkurve zeigt die Auswirkung auf das
erste Quantenbit, wenn das Quantenbit 2 durch den Kontrollpuls 2 um 7 rotiert wird.
Dadurch @ndert zumindest ein Teil der Spins innerhalb des ersten Unterensembles den
Zustand.
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Ein weiterer Hinweis auf eine Verschrinkung der beiden Unterensembles kann durch den
in Abbildung dargestellten ,,quantenmechanischen Schaltprozess“ verdeutlicht wer-
den. Bei allen 4 Messkurven wird ausschliellich das erste Spinensemble, welches nun als
Quantenbit 1 bezeichnet wird, detektiert. Die schwarze Kurve zeigt das Quantenbit 1 im
Zeitbereich von 2.8 bis 5,4ns nach der Initialisierung. Die rote Messkurve zeigt Quan-
tenbit 1, wenn ein Kontrollpuls zur optischen Spinrotation eines zweiten Quantenbit um
7 eintrifft. Dieses zweite Quantenbit wird jedoch nicht initialisiert. Der Kontrollpuls ist
um 5,4meV zu Pump 1 verstimmt. Der Spinvektor des ersten Unterensembles ist zum
Zeitpunkt des Kontrollpuls 2 Einschlages senkrecht zur optischen Achse, wodurch nach
¢ = 2arctan(c/AFE) eine Rotation um etwa ¢ & 30° stattfindet. Der Wert fiir die Puls-
breite o betréigt in dieser Messung etwa 1,5meV. Die griine Kurve zeigt Quantenbit 1,
wenn Quantenbit 2 ebenfalls initialisiert wurde. Dieses zweite Quantenbit wird durch
einen Kontrollpuls 2 um 7 rotiert. Darauthin erfolgt fiir das Quantenbit 1 ebenfalls eine
deutliche Spinrotation. Die blaue Kurve ist das Referenzsignal des mit Quantenbit 2 ge-
koppelten Quantenbit 1. Die Manipulation von Quantenbit 2 hat eine starke Auswirkung

auf Quantenbit 1. Dies kann nicht auf einen klassischen Effekt zuriickgefiihrt werden.

In diesem Abschnitt wurde gezeigt, dass eine Wechselwirkung zwischen zwei Quanten-
punkt-Unterensembles stattfindet. Wird lediglich das erste Unterensembles polarisiert, so
ist die Larmorpréizession um das externe Magnetfeld zu beobachten. Wird zusétzlich ein
zweites Unterensemble ausgerichtet, so kann eine mit der Zeit linear anwachsende Phasen-
verschiebung in der Prézession von Spinensemble 1 gemessen werden. Als ein Parameter
fiir den Betrag der Phasenverschiebung kann die Anzahl der Spins in den polarisierten
Unterensembles ausgemacht werden. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass bei einer hohen
Anzahl ausgerichteter Spins der mittlere Abstand zwischen diesen abnimmt. Ein weiterer
fiir den Betrag der Phasenverschiebung relevanter Parameter ist die Anregungsleistung
von Pump 2. Das Verhalten dhnelt der Rabi-Oszillation. Des Weiteren héngen Betrag
und Vorzeichen vom Produkt der Spinvektoren S; - S5 ab. Dazu wurde ein Modell zweier
wechselwirkender Spins mit leicht unterschiedlicher Larmorprézessionsfrequenz angefer-
tigt, die durch eine Heisenberg-Wechselwirkung gekoppelt sind. Das Experiment zeigt
eine gute Ubereinstimmung mit den theoretischen Berechnungen, wenn die Kopplungs-
konstante J zwischen 1 und 3,5 ueV liegt. Durch die Wechselwirkung der Spinensembles
nimmt die Signalamplitude schneller ab, als dies durch Dephasierung iiblich ist. Ebenso
kann eine Modulation der Amplitudeneinhiillenden deutlich detektiert werden. Dies ist
ein Hinweis auf eine sich aufbauende Verschrankung zwischen den beiden Unterensem-
bles. Es wurde gezeigt, dass eine optische Spinrotation der Spins von Unterensembles 2

ebenfalls den Erwartungswert der Spins des ersten Ensembles dndert.
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4.6 Kurzzusammenfassung: Experimentelle Ergebnisse

Zur Realisierung eines Quantencomputers muss ein Quantenbit erzeugt, ausgelesen und
kontrolliert werden. Ebenso wird eine Quelle der Verschriankung zwischen den Quan-
tenbits benotigt. Durch die in dieser Arbeit dargestellten Messergebnisse wurde gezeigt,
dass der Elektronenspin in Quantenpunkten diese vier Kriterien erfiillen kann. Die Ex-
perimente wurden an einem negativ dotierten Quantenpunktensemble durchgefiihrt.
Der Spin der Elektronen kann mit der Pump&Probe-Technik durch bis zu 80 ps lange
Laserpulse polarisiert werden. Die Effizienz dieser Anregung nimmt jedoch ab, wenn eine
Spinprézession um das externe Magnetfeld wiahrend der Anregung stattfindet. Um bei
zeitlich langen Pumppulsen weiterhin eine hohe Spinpolarisation zu erreichen, muss die
Larmorfrequenz der Elektronenspins reduziert werden. Das Produkt, bestehend aus Lar-
morfrequenz und Pumppulsdauer, sollte deshalb den Wert 1 nicht iibersteigen. Auch das
Detektieren der prézedierenden Spins sollte mit kurzen Laserpulsen erfolgen. Sind die
Probepulse zeitlich zu lang, dndert der Spinvektor wihrend der Detektion seine Orien-
tierung. Somit kann die Larmorprézession nicht mehr hinreichend aufgelost werden, was
zu einer Verringerung der Signalamplitude fithrt. Auch hier empfiehlt es sich, dass das
Produkt aus Larmorfrequenz und Probepulsdauer den Wert 1 nicht iibersteigt. Es wurde
ebenfalls festgestellt, dass die spektrale Breite des Probepulses nicht wesentlich breiter
sein sollte als der Pumppuls, da ansonsten viele unpolarisierte Spins den Probestrahl
beeinflussen. Dies fiithrt zu einem erh6hten Rauschen im Messsignal. Etwa 2ps lange
Laserpulse bieten die Moglichkeit, eine hohe Spinpolarisation bei Magnetfeldern bis zu
einigen Tesla zu erzeugen und diese auch zu detektieren. Des Weiteren ist die spektrale
Breite im Millielektronenvolt-Bereich, wodurch ein Unterensemble, bestehend aus etwa
10% des Quantenpunktensembels, gezielt polarisiert werden kann.

Es wurde dargestellt, dass die durch einen Pumppuls erzeugte z-Komponente der Spinpo-
larisation sowohl durch Faraday-Rotation, als auch durch die Elliptizitat des Probestrahls
ausgelesen werden kann. Der zeitliche Signalverlauf beider Messmethoden unterscheidet
sich jedoch nicht nur quantitativ, sondern auch qualitativ. Durch die Spinpolarisation
dndern sich Real- und Imaginérteil des Brechungsindex innerhalb der Probe. Fiir die
Faraday-Rotation ist der Realteil verantwortlich, fiir die Elliptizitat der Imaginérteil. Der
spektrale Verlauf dieser Teile kann bestimmt werden, wenn der Probestrahl aus der ener-
getischen Resonanz des Pumpstrahls verstimmt wird. Dabei féllt auf, dass bei geringer
Verstimmung (1meV) die Signalamplitude der Faraday-Rotation hoher ist, als bei reso-
nanter Pump- und Probeenergie. Bei weiterer Verstimmung nimmt die Amplitude wieder
ab. Das Elliptizitats-Signal ist maximal, wenn der Probepuls resonant zum Pumppuls ist.

Schon bei einer Verstimmung von 2meV kann nahezu keine Spinpolarisation detektiert
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werden. Dies fithrt auch dazu, dass die Inhomogenitéiten der Quantenpunktprobe weitaus
weniger storend zum Messsignal beitragen.

Um aus dem Spin eines Elektrons in einem Quantenpunkt ein Quantenbit zu erhalten,
muss der Spinvektor in jede beliebige Position auf der Blochkugel gebracht werden. Dies
wird auf einer Pikosekunden-Zeitskala durch optische Spinrotation ermoglicht. Der dazu
notwendige Kontrollpuls hat eine Pulsfliche von 27, um keine neue Spinkohérenz zu er-
zeugen. Ist dieser Puls energetisch resonant zur Pump&Probe-Energie, so wird der Spin
um den Winkel 7 um die optische Achse rotiert. Dadurch ist es moglich, die Spinpolari-
sation wieder zu refokussieren und ein Spinecho zu erhalten. Durch das Verstimmen des
Kontrollpulses aus der Resonanz kann der Drehwinkel gewahlt werden. Die durchgefiihr-
te Methode zur optischen Spinrotation hat sich als robust erwiesen. So ist es moglich,
den Spinvektor in Richtung des externen Magnetfeldes zu drehen. Der Zustand bleibt
daraufhin erhalten, bis ein um mehr als 1ns zeitverzogerter zweiter Kontrollpuls, den
Spinvektor zuriick in die Prézessionsebene bringt.

Dadurch sind drei Punkte der zu erreichenden DiVinzenzo-Kriterien erfiillt. Die Spins
innerhalb eines Quantenpunktensembles kénnen polarisiert, ausgelesen und kontrolliert
werden. Es wurde folglich ein makroskopisches Spin-Quantenbit erzeugt. Zusétzlich wur-
de gezeigt, dass zwei dieser Quantenbits durch eine Heisenberg-Wechselwirkung gekoppelt
sind. Dabei zeigen sich Hinweise auf Verschrankung. Die Inhomogenitéten eines Spinen-
sembles fithren zu einer Dephasierung der Spinpolarisation. Dies wird haufig als wesent-
licher Nachteil gegeniiber der Betrachtung eines einzelnen Quantenpunktes angesehen.
Es wurde gezeigt, dass eine kohdrente Wechselwirkung zwischen zwei Unterensembles in
einem selbstorganisierten Quantenpunktensemble existiert. Diese Wechselwirkung wird
durch die Inhomogenitéten der Probe ermoglich. Durch die Kopplung der Unterensembles
kommt es zu einer, mit der Zeit zunehmenden, Phasenverschiebung der Larmorprézession.
Die Phasenverschiebung ist abhéngig von der Anregungsleistung und dem mittleren Ab-
stand der Quantenpunkte. Dieser Abstand betrégt bis zu 110 nm. Die Wechselwirkung
kann durch einen Heisenberg-Hamiltonian ausgedriickt werden und héngt dementspre-
chend von der relativen Spinorientierung der beiden Spinvektoren ab. Die Kopplungs-
konstante liegt im Mikroelektronenvolt-Bereich und ist damit etwa 10° hoher, als dies
durch eine klassische Dipol-Dipol Wechselwirkung der Fall wére. Durch die kohérente
Wechselwirkung nimmt die gemessene Spinpolarisation schneller ab, als dies durch De-
phasierung iiblich ist. Zusétzlich kann eine Modulation des Messsignals detektiert wer-
den. Dies sind Hinweise fiir eine sich aufbauende Verschriankung. Ebenso ist es gelungen
durch eine Manipulation von Spinensembles 2 den Erwartungswert von Spinensemble 1
ebenfalls zu manipulieren. Somit wurden zwei Operationen mit einem ,,Schaltvorgang®
durchgefiihrt.
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Kapitel 5

Ausblick auf zukiinftige Messungen

Ziel zukiinftiger Messungen wird es sein, die Dichtematrix des 2-Quantenbit-Systems zu
bestimmen. Zur Tomographie des Quantenzustandes geniigt es nicht die Erwartungs-
werte der beiden Quantenbits einzeln zu messen, sondern es miissen auch die Erwar-
tungswerte von (S, 1 ® Sp o) mit a,f = x,y,z bestimmt werden. Dies sind bei dem
2-Quantenbitsystem 15 zu bestimmende Parameter. Dazu werden zwei spektral voneinan-
der getrennte Probestrahlen benétigt, wovon jeweils einer resonant zur Anregungsenergie
der beiden Quantenbits ist. Das Ausleseprofil der einzelnen Strahlen ist gering genug, um
nur das zugehorige Quantenbit zu detektieren. Die Detektion der S,-Komponenten er-
folgt iiber die Messung der Elliptizitat der Probestrahlen. Da bekannt ist, dass der Spin in
der y-z-Ebene um das externe Magnetfeld prézediert, kann ebenfalls die S,-Komponente
aus diesen Messungen bestimmt werden. Zusétzlich muss die S,-Komponente bestimmt

werden, welches durch optische Spinrotation um die z-Achse um 90° ermoglicht wird.

Das Prinzip wird in Abbildung[5.1] dargestellt. Betrachtet man den Idealfall, so bleibt die
z-Komponente von dieser Rotation unbeeinflusst. Die y-Komponente wird aus der Prazes-
sionsebene herausgedreht und trégt folglich nicht weiter zum Messsignal bei. Dafiir wird
sie durch die S,-Komponente ersetzt, welche fortan als ,neue S,-Komponente® betrachtet
wird. Die optische Spinrotation verursacht folglich eine Amplituden- und Phasenédnde-
rung des Messsignals, woraus die gewiinschte Komponente bestimmt werden kann. Erste
Messungen an einem einzelnen und einem gekoppelten Quantenbit zeigen bereits einen
vielversprechenden Ansatz. Dabei trifft der Kontrollpuls ein, wenn die z-Komponente

gering ist. Durch die Rotation werden viele Spins aus der Prézessionsebene herausge-
dreht.
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Z
K 90°

X X

Abbildung 5.1
Schematische Darstellung zur optischen Spintomographie der z-Komponente eines
Quantenbits. Durch einen Kontrollpuls findet eine Rotation um 7/2 um die optische
Achse statt. Dadurch wird die z-Komponente der Spins in die Prézessionsebene
gedreht. Die z-Komponente bleibt unbeeinflusst und die y-Komponente verlasst die
Prézessionsebene.

Bei der bisher durchgefiihrten Spintomographie wird lediglich ein zu Pump 1 resonanter
Probestrahl verwendet, wodurch ausschliellich die Spinkomponenten von Quantenbit 1

ausgelesen werden.

An dieser Stelle soll zunédchst die Spintomographie fiir das 1-Quantenbit-System betrach-

tet werden.

Aus der, in Abbildung (a) dargestellten, schwarzen Pump&Probe-Kurve werden die

drei Erwartungswerte (5,), (S,) und (S.) folgendermafien bestimmt:

Zunéachst wird abgelesen, welche Signalamplitude im letzten Maximum vor dem Eintref-
fen des Kontrollpulses vorhanden ist. Diese Amplitude wird als (S, max) = 1 bezeichnet.
Das Vorzeichen dieser z-Komponente ist positiv, wenn das Messsignal sich im Maximum
befindet. Anschliefend wird der Erwartungswert (S,) = 0,15 abgelesen, der zum bekann-
ten Zeitpunkt des Eintreffens des Kontrollpulses (hier: ¢ = 4,173 ns) existiert. Aufgrund
der Polaritdt des Magnetfeldes kann ermittelt werden, dass die y-Komponente des Spin-

vektors zu diesem Zeitpunkt ein negatives Vorzeichen hat.

Daraus lasst sich

(Sy) = =/ (Soman)? — (52)2 = 0,99 (5.1)

bestimmen. Anschliefend wird die Amplitude A;; = 0,26 und die Phas der Schwingun-

T Aufgrund der geringen Phasensinderung wird in diesem Beispiel auf die Betrachtung der Phase ver-
zichtet.
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Abbildung 5.2

' ' "} [—— ohne Pump 2 Pump&Probe-Messung zur Bestim-
——Pump2¢ mung der Spinkomponenten. Die
schwarze Kurve in Abbildung (a) zeigt
Quantenbit 1. Etwa 4,2ns nach der
Initialisierung wird eine Spinrotation
um 90° durchgefithrt. Die rote und
die griine Kurve zeigt die Messkurve,
wenn zusétzlich Quantenbit 2 initia-
lisiert wird. Die Spinorientierung zu
Quantenbit 1 ist antiparallel (griin)
. : : . . oder parallel (rot). Verglichen mit der
3,75 4,00 4,25 4,50 475 gchwarzen Kurve, ist die Amplitude der
Zeit (ns) griinen Messkurve vor dem Kontrollpuls

Zeit (ns) geringer und nach der Rotation etwas
3,75 4,00 425 4.50 475 hoher. Die rote Kurve zeigt, dass sich
' ' ' ' ' ' ' ' ' die Phase der Larmorprézession durch
Spin-Orientierung 14 die Spinrotation deutlich verschoben
hat. Durch Verschriankung hat sich eine
x-Komponente ausgebildet, welche in
die Prézessionsebene gedreht wird. Die
rote Kurve ist ebenfalls in Abbildung
(b) dargestellt. Es gilt die Zeitskala der
oberen Achse. Bei der blauen Kurve
(untere Zeitskala) trifft der Kontroll-
ontrollpuls (b) puls bereits nach 1,1ns ein. Zu diesem
, , , , ) , , \ frithen Zeitpunkt sind weniger Spins der
0,75 1,00 1,25 1,50 1,75 Quantenbits miteinander verschrankt
Zeit (ns) und die sich ausbildende z-Komponente
ist geringer. Die Amplitude vor Eintreffen des Kontrollpulses beider Kurven wurde auf

den gleichen Wert normiert. Das Magnetfeld wihrend der Messung betrigt B = 0,5T.

Elliptizitat

Elliptizitat

gen des Messsignals nach dem Kontrollpuls abgelesen. Ist die Effizienz der Spinrotation
bekannt, kann bestimmt werden, welche Signalamplitude und Phase vorhanden wére,
wenn (S,) = 0 wire. Fiir dieses Beispiel wird angenommen, dass 80% der y-Komponente
aus der Prizessionsebene heraus in die +z-Richtung gedreht wird. Daher sollte die Si-

gnalamplitude Ao

A = 1/(02(8,))? + (5.)? = 0,25 (5.2)

betragen. Die erwartete Phase und die gemessene Phase der Larmorprézession ist in
diesem Beispiel nahezu gleich. Auch die Amplituden unterscheiden sich (nahezu) nicht.

Trotzdem soll in diesem Beispiel die geringe Differenz genutzt werden, um das Prin-
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zip zu verdeutlichen, wie der Erwartungswert (S,) bestimmt werden kann. Dabei wird
wieder die gleiche ,,Dreheffizienz* beriicksichtigt, wonach 80% der z-Komponente in die

Prézessionsebene gedreht wird:

(Se) = (Ason — Aist) /0,8 = —0,02. (5.3)

Da nun die drei Erwartungswerte (S,), (S,) und (S,) durch die Spintomographie bekannt

sind, kann die Dichtematrix p mit Hilfe der Pauli-Matrizen

01 0 —i 1 0
0-:1,‘: s O‘y: . s O’Z:
10 v 0 0 -1

bestimmt werden [129]:

1{(1 0
p=s; [(0 1) + (Sp)oz + (Sy)o, + (S:)o. (5.4)
Fiir das Quantenbit ergibt sich somit eine Dichtematrix
0,57 —0,01 +1:0,49
p= . : (5.5)
—0,01 —20,49 0,43

Im Abschnitt wurde gezeigt, dass Hinweise auf Verschriankung der 2-Quantenbit-
Systeme existieren. Aus der in Abbildung (a) gezeigten roten und griinen Kurve wer-
den die Erwartungswerte (S, 1), (Sy,1) und (S, 1) des ersten Quantenbits bestimmt. Dies
erfolgt fiir die parallele und antiparallele Spinorientierung nach dem gleichen Prinzip, wie
fiir das 1-Quantenbit-System. Aus der Messung dieses 1-Quantenbit-Systems wird jedoch
die Signalamplitude fiir (S, 1) = 1 entnommen. Tabelle zeigt die Erwartungswerte
(Sz.1), (Sy,1) und (S, 1) sowie den Betrag von Quantenbit 1.

Erwartungswert | 11 T

(Sa,1) 0,46 | —0,30

(Sy.1) —-0,71 | —0,91

(S:1) 0,01 | 0,11

|51 0,85 0,96
Tabelle 5.1

Erwartungswerte von Quantenbit 1 zum Zeitpunkt ¢ = 4,173 ns. Der Betrag von 5 ist
geringer als 1, welches ein weiterer Hinweis fiir eine Verschrankung mit Quantenbit 2 ist.
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Um die Dichtematrix des 2-Quantenbit-Systems zu bestimmen, miissen die Komponenten
von Quantenbit 2 ebenfalls bestimmt werden. Eine hohere Schwierigkeit wird es sein, den
Erwartungswert der Korrelationen (Sg ® S,) zu bestimmen. Diese koénnen jedoch iiber
die Ableitung nach der Zeit von (S,) bestimmt werden [130]. Fiir die Indizes gilt je:

a, B,y =x,y,z2.

Der Hamiltonian des Systems setzt sich aus dem Zeeman-Term der prézedierenden Spins

und der Heisenberg-Wechselwirkung zusammen.

H=> —g;usBS; +JS:S; mit j=1,2 (5.6)

J

Fiir die zeitliche Ableitung der Spinkomponente o von Spin j gilt:

d -1
7 Sai) = —([H, Sa,l)- (5.7)
Es kann gezeigt werden, dass
d -1
71 0as) = 7= ) €sar(=ginn By, (5.5) + I (32,1(55.1 @ Sy,2) +01,4(5,1©95,2))) (5:8)

Byy

gilt. Die Grofe €gq ist der Epsilon-Tensor und 4 die Deltafunktion. Durch die zeitaufge-
loste Pump&Probe-Spektroskopie kann %(Sm ;) und (S, ;) bestimmt werden. Die Kopp-
lungskonstante der Heisenberg-Wechselwirkung J ist probenstellenabhéngig und muss
ebenfalls bestimmt werden. Diese kann durch die sich aufbauende Phasenverschiebung
der Larmorprézession oder, wie in Abschnitt beschrieben, durch den Zeitpunkt des

Modulationsmaximums ermittelt werden.
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Die rote Kurve in Abbildung[5.2] (b) zeigt die Pump&Probe-Messkurve von Quantenbit 1,
welches mit Quantenbit 2 wechselwirkt. Es handelt sich dabei um die gleiche rote Kur-
ve wie in Abbildung (a). Zum Zeitpunkt der Initialisierung des zweiten Quantenbit ist
die Spinorientierung parallel zueinander. Durch die von dem Kontrollpuls verursachte
Spinrotation um 90 ° ergibt sich eine deutliche Phasenverschiebung der Larmorprézessi-
on. Dies ist auf die ausgepréigte z-Komponente zuriickzufiithren. Die blaue Kurve zeigt
ebenfalls Quantenbit 1, wobei der Kontrollpuls schon nach etwa 1,1 ns die Spinrotation
vollzieht. Zu diesem fritheren Zeitpunkt konnte sich ,weniger Verschrinkung aufbauen
und die x-Komponente ist dadurch wesentlich geringer. Daher ist die Amplitude der

Larmorprézession nach dem Kontrollpuls geringer als bei der roten Kurve.

Es wird die Aufgabe zukiinftiger Messungen sein, die 15 Erwartungswerte der 2-Quantenbit-
Systeme in Abhéngigkeit von der Zeit zu bestimmen. Dadurch kann der zeitliche Verlauf
der Dichtematrix ermittelt werden. Des Weiteren kann ein drittes verschranktes Quan-
tenbit erzeugt werden, um mit einem GHZ-Experiment (GHZ- Greenberger, Horne,

Zeilinger) den quantenmechanischen Charakter des Systems nachzuweisen.
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